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experiments,
Du Vinci, Leonurdo

Anyone who has never made a mistake has never tried anything new.
Albert Einstein
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Albert Einstein
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Interaccion de 1ones multiplemente cargados con una superficie de
Al

Resumen

En esie trabajo se examiné la emisidn de elecirones por impacto de iones Ne?*t con una energia de 4.5 keV sobre una
superficie de Aluminio. Se identificaron estructuras cerca de HeV atribuidas al decaimiento de plasmones de volumen, los
electrones emitidos muesiran uni dependencia angular en forma de coseno del 4ngulo de observacidn con respecto a la normal
a la superficie. lo que indica, de acuerdo a la teorfa de decaimiento de plasmones que estos decaen por debajo de 1a superficie.
Durante a interacaién de 10nes milliplemente cargados con un cuerpo sélide se observa la formacién, por una nube dinamica
de carga. de los llamados "Hollow Atoms” o dtomos huecos. El aspecto fundamental del trabajo experimental es la medicion de
emisidn de electrones debida a plasmanes previamente excitados por §tomos con huecos. El trabajo experimental se llevé acabo
en el Instituto Hahn Meitner en Berlin hajo la direccién del Dr. Nikolaus Stolterfoht y dentro de un programa de intercambio
académico para cl monlaje y preparacion de una fuente de tipo ECR en el Laberatorio de Fisica Atomica y Molecular y Optica

Experimental (LFAMOE) de 1a UNAM en Cuernavaca.



Capitulo 1
Introduccion

El programa de investigacién del laboratorio de Fisica Atémica, Molecular y Optica (LFAMO)
del Centro de Ciencias Fisicas estd enfocado al estudio de interacciones de iones simples y mii-
tiplemente cargados con distintos sistemnas, tales como, electrones, fotones, dtomos, moléculas y
solidos. en donde la energia potencial entre dtomos juega el papel mas importante. Uno de los dis-
positivos experimentales para estos estudios es la fuente de iones Electron-Cyciotron-Resonance
(ECR). la cual es capaz de producir intensos y continuos haces de iones con cargas de hasta +30 y
energias de hasta 100 keV. En LEAMO se cuenta actualmente con un ECR a 10.6 GHz que estd en
proceso de instalacién. A fin de adquirir experiencia en el funcionamiento y utilizacién del tipo de
fuente antes mencionada, se desarrollé la parte experimental de esta tesis en el Ionen-Strahl-Labor
en el Instituto Hahn-Meitner en Berlin cuyo sistema es semejante ai sistema con el que se dispon-
drd en LFAMO. Durante mi estancia en este laboratorio se desarollé cl trabajo de investigacién
titulado "Excitation of Plasmon by slow highly-charged Ne?* impinging on an Al-surface”. Mi
irabajo consistié en tres principales tareas; la preparacion de la mucstra, la adquisicidn de datos
y et andlisis de acuerdo al métode propuesto por el laboratorio. En este trabajo se presentan los
resultados obtenidos durante mi estancia en el grupo del Prof. Nikolaus Stolterfoht; incursionando
en la teoria, describiendo el desarrollo y el dispositivo experimental y finalmente presentando el
andlisis de los resultados obtenidos.

El drea del estado sélido referente a interacciones con iones ha aumentado favorablemente en
los ditimos afios. Esto es debido no sélo a sus avances en la materia sino también a sus aplicaciones
en la industria. Dentro del drea de 1a fisica atémica y molecular nos interesa especialmente este
desarrollo ya que se ha probado que la emision de electrones durante colisiones de iones midltiple-
mente cargados con solidos ofrece de una forma especialmente sensible la estructura electrénica
de superficies. No fue sino hasta la evolucton de fuentes de iones poderosas como el ECR en los

afios ochentas que fue posible generar iones lentos, con un estado alto de carga y los cuales son
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producidos en un plasma dentro de un campo de micro ondas.

La emisién de electrones de una superficie, producida por iones energéticos ¢s un fendmeno
que ha sido muy estudiado, existen dos modelos diferentes para describir este proceso: cuando los
electrones son excitados por transferencia directa de energia cinética y cuando se liberan elecirones
por procesos relacionades a energia potencial o que podremos Hamar de transferencia de potencial.
Normalmente una combinacidén de los dos mecanismos es responsable de la emision de electro-
nes. Sin embargo en el caso de iones lentos y miltiplemente cargados se desprecia la emision de
electrones por energia cinética ya que la energia potencial es mucho mayor en este proceso.

Los modelos tedricos se basan en transferencia de energia debida a la interacciones entre par-
ticulas. Cuando se trata con sdlidos nos enfrentamos con un problema de muchos cuerpos. Es de
esperarse por lanto que no existan soluctones exactas en las descripciones tedricas y por lanto se
disponga solamente de modelos aproximados que describen los resultados observados experimen-
talmente. Para el case del modelo de un gas de electrones interactive es posible una excitacién
elemental, en este sistema, como consecuencia de la interaccién coulombiana directa se pueden
encontrar oscilaciones colectivas de la densidad de electrones, es decir 1a oscilacion de plasma o
plasmones[1].

Una vez excitado un plasmdn en un sélido, éste decae por mecanismos de transicion de inter-
banda, este mecanismo, en metales de electrones pricticamente libres (e.g., Al), produce un par
hueco-electrén dando como resultado un electrdn en el continuo. Es decir, se producen electro-
nes provenienetes del metal y de energias bien definidas que ofrecen una sefial de la existencia de
plasmones, y por lo tanto estos pueden ser estudiados por medio de espectroscopia de electrones[5].

Anteriormente la mayoria de los experimentos que mostraban evidencia de excitacién de plas-
mones, fueron realizados utilizando impacto de electrones o utilizaron proyectiles muy energéticos
que creaban plasmones por excitacion coulombiana directa[6,7]. En experimentos mis recientes,
evidencia de excitacién de plasmones ha sido observada en espectros de emision de electrones
producidos por iones con energias desde 30 eV a 4.5 keV[8,9]. En estos estudios se propone que

mecanismos diferentes al de la excitacion coulombiana son importantes, se consideran que la ex-
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citacion de plasmones se debe a un siibito cambioe de la superficie resultando en la desaparicién de
la carga-imagen y la aparicién de un hueco en el metal. Aunque esta teoria es especialmente para
iones con altas velocidades han surgido nuevas ideas para la interpretacién de la creacion de plas-
mones por iones lentos. Este es el caso de trabajos [8] en donde se encontré evidencia de excitacién
de plasmones en espectros de emiston producidos por iones con energias especialmente bajas. Para
explicar esta observacidn, se consideré un proceso de formacidn de plasmones por neutralizacién
(plasmon-assisted neutralization). en donde la energfa potencial liberada, intercambio de carga, por
los proyectiles en el procese de captura es utilizada para la creacion de plasmones. En este traba-
jo se discutird un proceso de formacion de plasmones por captura de electrones (plasmon-assisted
capture electrons)en donde el intercambio de carga, 0 que podemos llamar transferencia de energia
potencial, de los proyectiles al metal produce un plasmén{9,10].

Dentro del contexto anterior, la creacién de plasmones podria ser incrementada por iones mul-
tiplemente cargados ya que su energia potencial es significante. En este trabajo se considera la
produccién de plasmones por iones pesados y lentos con un alto estado de carga que inciden en la
superficie del metal y en donde se espera que la creacién de plasmones se refuerce cuando los efec-
tos de la energia potencial se vuelven significantes. Como lo mencionamos al principio, el estudio
de iones miiltiplemente cargados en el drea de [a fisica ha atraido mucho la atencidn. Por gjemplo,
estos iones al interaccionar con superficies como la de alumino pueden dar lugar a los llamados
Hollow-Atoms o dtomos huecos. Por arriba de la superficie, los iones miltiplemente cargados
atraen fucrtemente a varios electrones los cuales son capturados por resonancia en los estados altos
de Rydberg y las capas interiores permanecen vacias[12].

Cuando un idtomo hueco entra al sélido, los electrones que permanecen en las capas de Rydberg
pueden ser removidos o entrar dentro del s6lido para participar en la formacidn de una fuerte nube
de electrones de la banda de conduccién. Esta nube de apantallamiento deja las capas internas del
i6n vacias de tal forma que da lugar a un dtomo hueco compacto dentro del sélido. Cuando un
dtomo hueco se mueve dentro del sélido su energia potencial es transferida al sélido ya sea por

transiciones del tipo Auger o transferencia de carga por colisiones, de esta forma se espera que
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es10s dtomos jueguen un papel primordial en la creacién de plasmones.

En base a los experimentos realizados en el Instuto hahn Meitner se darén interpretaciones de la
creacion de plasmones por impacto de iones del tipo Ne?* de 4.5 keV en una superficie de aluminio.
El espectro de electrones muestra estructuras cerca de 11eV asociadas al decaimiento de plasmones
de volumen. La probabilidad de emisidn de electrones por plasmones dependen tanto de los estados
de carga como del dngulo de incidencia del ion. En este trabajo enfocamos nuestra atencién a los
plasmones de volumen cuya excitacién puede ser explicada por procesos que ocurren por debajo de
la superficic. Ademds los efectos por energia cinética se consideran en la emisién de electrones L-
Auger Jos cuales asu vez son capaces de excitar plasmones en colisiones secundarias. Es importante
mencionar que [os electrones producidos por decaimiento de plasmones son de baja energia y por
tanto son muy dificiles de detectar ya que existen varios efectos provenienetes principalmente de los
instrumentos que pueden producir incertidumbres considerables en los resultados experimentales.

El trabajo esta organizado de la siguiente manera:

*En los Capitulos 2 y 3 se da una idea general de la teoria necesaria para la interpretacién del
experimento: el proceso Auger que es fundamental para la espectroscopia de electrones; la teoria
que involucra la interaccidn de tones miltiplemente cargados con la superficie de aluminio: desde
la formacién de atomos hueco, modelo over-the-barrier, cuando el 4tlomo se enecuentra por arriba
de la superficie, hasta el modelo de cascada que describe el llenado de las capas K y L del ion y
finalmente una explicacién general de la formacidn y decaimineto de plasmones dentro del sélido.

*La descripcion detallada del montaje experimental se presenta a lo largo del capitulo 4: la
formacién del haz de iones por medio de una poderosa fuente de iones ECR, seguida por un sistema
de frenado y de focalizacion del haz y finalmente las etapas de interaccién y deteccidn de los
electrones emitidos. La interaccion de los iones con la muestra se llevé a cabo en una cdmara de
ultra alto vacio y los electrones se detectaron por medio de un espectrémetro.

*Se realizé un particular esfuerzo en la deteccién de los elecirones emitidos dentro del intervalo
de bajas energias en donde sc esperaba observar las estructuras debidas a plasmones. Los resultados

de estas mediciones se presentan en el capitulo 5, en donde también se dard una breve descripeién de
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lus estructuras encontradas en Jos espectros asi como sus intervalos de energia y las incertidumbres.

*Como parte fundamentai del trabajo, en el capitulo 6 se presenta un detallado andlisis de datos.
Principalmente se dard la descripcién del manejo de los espectros en basc a ciertos fundamentos
teoricos y trabajos previos. De esta forma se insitard a una discusion amena sobre los datos encon-
trados.

*Finalmente en el capitulo 7 se presentan en una discusion la forma y los intereses para la pro-
duccién de plasmones por medio de la interaccion de iones lentos y multiplemente cargados del tipo
Ne®™ con una superficie de aluminio y a manera de conclusion se presenta de una forma concisa
los resultados de la produccién de plasmones y sobre todo, caracterfsticas importantes para lograr
condiciones de excitacién de estas estructuras para préximos estudios.

* A manera de complemento a la teoria se presenta una seccioén miscelanea de anexos. Los

cuales se dejan al criterio def fector para formalizar los temas tratados en esta tesis.



Capitulo 2
Teoria

1.  Proceso Auger

Durante los aiios 1925-26 P. Auger irradi6 gases inertes dentro de una camara de niebla con un haz
de rayos X y observé trazos producidos por electrones en pares que se originaban de 4tomos joniza-
dos. Estos trazos provenian; por un lado, de un folo-electrén y que tenia una longuitud variable que
dependia de la cnergia de la radiacion ionizante, y por otro lado un trazo de longuitud constante que
representaba un electrén proveniente de la reorganizacién del dtomo. Esta observacion fue el descu-
brimiento de un importante modo de decaimiento de dtomos miltiplemente excitados combinados
con el ya conocido modo de decaimiento de emisién de fotones. En 1927, G. Wentzel desarrolld la
teoria no relativista del efecto Auger, explicindolo como un proceso de auto ionizacidn resultado
de una interaccion electrostitica entre dos clectrones dentro de un dtomo previamente ionizado en
una capa interna. Desde entonces, el fendmeno de ionizacién en capas interiores ha contribuido al
desarrollo de nuevas técnicas en la fisica nuclear y de estado sélido. Por ejemplo, la disponibilidad
de detectores en estado sélido como espectrémetros de electrones de alta resolucidn que ayudaron
indudablemente a la medicién de fivorescencia y emisiones del tipo Auger. Las transiciones Auger
han sido también importantes cn el entendimiento de dlomos mésicos, conversién interna nuclear,
captura de clectrones en orbitales y colisiones ion-dtomo,

Cuando un dtomo neutro es ionizado en una de sus capas interiores S, encontraremos un sistema
compuesto por un dtomo ionizado y un electrén expulsado de un nivel especifico con una energia
E,. Este sistema tiende a orpanizarse para mantener un estado de minima energia a través de dos
procesos:

1.El vacid en la capa interna se llena con un electrén proveniente de una capa externa §°, el

exceso de energia aparece como radiacién (rayos X} y de frecuencia v dada por:

hv=FE, - E,. (0
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2.Allernativamente, el vacio de la capa interna se llena por un electrén de una capa externa S,
pero en este caso el exceso de energia se proporciona a otro electrén que es expulsado de una capa

R" del mismo dtomo. Este electrén es expulsado con una energia cinética:

Ty=FE,— Ey— Ep, (2)

En donde Eg es el potencial de ionizacidn para la capa R con respecto a un itomo previamente
ionizado en una capa interna. Qbviamente, este proceso sélo sucederd si E, — F, > Ep.

Ei segundo caso es un proceso de reorganizacién de un dtomo sin emitir radiacién y es conocido
como el efecto Auger. De esta manera puede resultar un dtomo con muiltiples vacancias en sus
capas exteriores, es decir, un dtomo miltiplemente cargado. Es decir si encontramos en un itomo
con un espacio vacio dentro de sus capas, un electron de capas superiores con un estado energético
favorable puede ocupar este vacio. Esta transicién da lugar a energia libre lo que propicia ya sea la
emisidn de fotones o gue un segundo electrdn sea emitido al continuo.

De 1o anterior vemos que la transicidn, resultado de la emision Auger de electrones, es causada
por interaccién electrén-electrén. En general, ¢l proceso Auger involucra dos electrones activos
ineractuando entre ellos dentro del campo apamtallado del micleo del dtomo por otros electrones.
El estado inicial es discreto y su energia esta por arriba del primer umbral de ionizacién. El esta-
do final implica un electrén expulsado y un ion residual. Cuando este proceso toma lugar en un
dtomo aistado este solo depende de las propiedades atémicas. Por esto, el estudio det efecto Auger
proporciona informacién directa sobre la estructura y dindmica del dtomo.

Dentro de un esquema sencillo podemos observar al efecto Auger como transiciones de electro-
nes entre orbitales atémicos mostrado en el figura.l. En esta imagen se muestra un ejemplo que
se refiere al llenado de un vacio en la capa X por un electrén de la capa Y. E exceso de energia se
transficre a un electron en la capa Z de tal forma que este pasa a un estado del continuo con energia

bten definida,




lizam De Gonari

Fig. 1:Diagrama Esquemético del Efecto Auger.

esta transicién espontdnea que cavsa la emisidn de un electrén se llama también auto-ionizacién.
En principio, no existe diferencia entre el efecto Auger y la auto-ionizacién, sin embargo, por
razones histéricas es comiin distinguir entre diferentes categorias de estados iniciales. El efecto
Auger se refiere a dtomos ionizados en capas interiores en cambio la auto-ionizacién se atribuye
a dtomos doblemente excitados en la capa de valencia. Esta diferencia pierde validez cuando las
capas internas y externas estan simultdneamente excitadas o ionizadas[ 19},

Para presentar completamente este efecto ilustraremos a continuacién la clasificacién de las
transiciones Auger basindonos en ¢l ejemplo arriba presentado junto con una breve explicacion de
la estructura atdmica de capas [21].

Las capas se denotan por letras mayisculas, de acuerdo al siguiente esquema:

n = | 2 3 3 5
K L M N O

en donde n es el numero cudntico principal. La energia del electrén depende de la capa que
ocupa y esta disminuye debido al campo eléctrico de los demids electrones. Aunque la energia del
electrén depende también del nimero cudntico orbital [ que define el estado de ocupacién de las
sub-capas. Cada sub-capa se identifican mediante un nimero cudntico total n, seguido de la letra
correspondiente a su nimero cudntico orbital I. Un niimero superior después de [a letra indica el

nimero de electrones en aquella subcapa. En el caso del Ne, del grupo VIII o gases inertes, la
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configuracidn electrénica del estado base es:
K L
lo que significa que las subcapas 1s (n=1, 1=0} y 2s (n=2, 1=0) contienen dos electrones cada una y

la subcapa 2p (n=2, I=1) contiene seis electrones, por lo que las capas K y L estan completas. Ver

figura

Fg. 2: Estructura electrénica del Neon

A continuacidn presentamos las energias ligadas de los electrones correspondientes a cada capa:

Elemento Kls L, 2s Ly 2pipe L3 2pasa
10 Ne 870.2 485 21.7 21.6

Tabla . Energias ligadas de electrénes.en electron volis, para el Ne en su forma natural. [31]

Para ilustrar el efecto Auger consideremos una vacancia primaria en la capa K. Esta vacancia
se llena por un electron de una capa exterior, para este caso tomaremos la capa L,. En caso de
que esto induzca una transicion Auger , la energia liberada es transferida a otro electrén ligado
que serd expulsado. En caso de que suceda Jo anterior para un electrén de la capa Ls, tendremos
una transicién Auger Kl,L3. De esta misma forma, si un electrén salta de la capa La para llenar
una vacancia primaria en la capa K y el balance de energia resulta en una expulsién de un electrén
de la capa M, tendremos una transicién Auger KLsM;. Los electrones Auger, es decir todos los
electrones expulsados, que resultan de una transicién del tipo KXY, son llamados electrones K.
Englobando todos tos procesos que involucran vacancias finales en diferentes subcapas de las capas
M o L., en caso de que se puedan dar, se habla de un espectro Auger KLL o KLM y de la misma

forma, se llaman electrones Auger L, M, etc. (los que corresponden a vacancias primarias en las

10
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capas L, M, etc.)

Existe una transicién Auger particular llamada transicion Coster-Kronig la cual involucra el
llenado de una vacancia primaria con un electrén de la misma capa atémica (es decir, un electrén que
pertenece al mismo nidmero cudntico principal n) pero de diferente subcapa. Por ejemplo, se dice
que ocurre una transicion Coster-Kronig L;L23M, 5 cuando una vacancia primaria en la subcapa
L; es llenada por un electrén de las subcapas Ly o Ly y es expulsado un electrén de la subcapa
M, o M; al continuo, como resultado de la reorganizacién. Estas transiciones son energéticamente
posibles solamente para elementos en regiones especiales de ta tabla periddica, ya que en primer
lugar la diferencia de energia E(L;}-E(L3) debe ser suficiente para ionizar un itomo en su subcapa
Mygs.

En resumen una transicién individual Auger estd completamente definida cuando se especifi-
ca los estados inicial y final involucrados. En sistemas multi-electrénicos es conveniente consi-
derar vacancias en lugar de electrones. Por ejemplo, una transicién individual Auger se denota
K-L;L('P), en donde se aplica el esquema de acoplamiento LS para especificar completamente
el estado final. Toda transicién individual posible para capas (sub-capas) estd resumida en grupos
{sub- grupos) usando por ejemplo la notaciéon K-LL (K-L;-Lg3).De la misma forma, los grupos es-
tin resumidos en series cuando inicamente 1a celda del estado inicial esta especificada, por ejemplo
la serie-K y la serie-L. La notacién anterior es aplicable para estados de mulu vacancia generalmen-
te creados por impacto de particulas pesadas. Supongamos que se producen n vacancias-L ademds

de las vacancias-K, entonces se puede escribir KL»-L"+2,

2. Atomos Huecos

La interaccién de iones lentos y miltiplemente cargados con superficies ha recibido gran atencién
en el pasado. En este campo ia espectroscopia de tipo Auger se ha utilizado entre otros métodos
para estudiar colisiones dindmicas de iones miltiplemente cargados acercidndose y entrando en una
superficie. En especial para iones Ne gt con g=1-10 con energias entre 10 eV y 100 keV, la teoria

basica para el proceso de desexcitacién durante la interacci6n con el metal se conoce bastante bien.
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En primer lugar cuando un ion miltiplemente cargado se acerca a una superficie, este s acelerado
por su propia carga imagen. A una distancia de 40 a 20 a.u. se inicia la transferencia de clectrones
atrapando electrones del sélido a altos estados de Rydberg (n>10) y hay una desaceleracién por
imagen. Un gran dtomo hueco se forma fuera del sélido y decae entre mds se acerque debido a
varios mecanismos, en principio, por procesos de auto-ionizacidn. Sin embargo bajo condiciones
comunes del experimento el proyectil tedavia permanece con capas interiores vacias cuando éste
llega a la superficie. Cuando el proyectil entra en el sélido los electrones de Rydberg débilmente
ligados son desprendidos de tal forma que el ion continua con un alto estade de carga. Una vez
dentro del sélido una nube de carga formada por electrones de valencia encierra al ion al cual le
crea un efecto de apantallamiento de carga, de esta forma se produce un dtomo hueco relativamente
pequeiio dentro del sélido. En un principio el didmetro de la nube de apantallamiento del dtomo Ne
en el aluminio es de unos 40 a.u. La secuencia del llenado del atomo comienza por transferencia
de electrones a la capa L. Tal secuencia de llenado es explicada por procesos de cascada, se piensa
que dos procesos importanles son responsables del llenado de las capas interiores, estos procesos
son las transiciones Auger L y K y la captura de electrones en colisiones.

La descripcidn teorica de estos fendmenos se divide en dos partes escenciales; cuando el dtomo
hueco se encuentra por arriba de la superficie y otro cuando este se mueve en el interior del metal.

Ver figura 3.



Proceso de Emision de Electrones

Fig. 3. Diagrama esquematico que muestra la formacién de atomos huecos por arriba y debajo de la superficie para iones incidentes Ne™
Ver texto.
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2.1 Modelo Over-the-barrier para iones sobre una superficie

Uin modelo que se ha utilizado ampliamente para estudiar la relajacion de iones lentos y multiple-
mente cargados que se aproximan a una superficie de metal es el modelo clisico Over-the-Barrier
(COB). Este modelo fue desarroflado por Burgdérfer, Lerner y Meyer[13) y predice la permanencia
del vacic en las capds interiores al momento de cruzar la superficie del metal y la ocupacién para

ios estados n = 4,5 de Rydberg para iones N, O y Ne.

Consideraciones Generales

El anilisis de intercambio de carga de iones miltiplemente cargados interactuando con una su-
perficie se basa en el modelo Over-the-barrier. Uin ion de carga ¢ a una distancia z de la superficie
crea una carga imagen --q a una distancia -z, observar figura 4. Andlogamente, un electrén ligado
al ion y con posicidn r crea una carag imagen. El potencial de la carga arbitraria g con respecto a

una superficie conductora se puede escribir como:

Viz) = —. 3)

Fig. 4; Carga Imagen del Ion y electrén ligado correspendiente.

El potencial (unidades arbitrarias) que siente el electrén ligado correspondiente a la carga iénica,
su carga imagen y la carga electrénica de la imagen esta dado por
—q q -1

+ JE—
lz—r] |z+r| dr,

Velr} = . (4)
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en donde r, es la componente z del vector . Por ejemplo, la figura 5 muestra los célculos para

términos individuales de la ecutacién 4 como funcién de la coordenada r, a lo largo del eje z para

Ne®* localizado a una distancia z=23 a.u. Las curvas son asociadas, en orden ascendente, con €l

potencial de Coulomb mds el polencial de la carga imagen

o=y ¥ la suma de todos los términos incluyendo también la carga iénica imagen. La curva su-

——i 4 ;fr‘:, el potencial coulombiano

Jz—r]|

perior representa un calculo aproximado de todos los terminos. Esta espresion serd discutida més

adelante.

0
Todoes los términos
o0z e,
S ion
H““‘«-r.‘._m_ aproximada
i Parta lnica Tr—
3 04 ~—
= —
5 —
§ o8t *\\‘
£ / Parte ldnica +
¢ Imagen electrdnica
08|/
10 . . . . MR
2.5 5 7.5 10 125

Distancia (u.a.}

Fig.5:Curvas de Polencial para Ne%* sobre Al. La distancia del ion a fa superficie es z=23a.u. en donde ¢l potencial
de la silla de montar es igual a la funcion de trabajo (W=0.138 a.u.)

Barrera de Potencial

Para el modelo over-the-barrier es importante determinar el valor miximo de V(r;) alo largo del

eje z. Para esto se derivan cxpresiones aproximadas. —q|z —7,| ™! == —q(1+r,/2)/zy glz+r. [ =

q(1 —r.fz)/z . Podemos escribir entonces la ecuacién 4 de la siguiente forma:

y cuyo potencial esta representado en la figura 5 como expresién aproximada.

z? 4r,’

(5)

Ahora buscamos e} valor de r, para el cual el potencial sea mdximo, derivando V(r.) con res-
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pecto ar,:
dVu(r.) _ 2¢ 1

ez 6
dr, zt 42’ ©
Igualando a cero y resolviendo para r, obtenemos el valor de r,
2 )
Ty = —m=.
V&g
Substituyendo este valor en V. (r,) obtenemos el valor miximo del potenciai.
V2
v, = - Y1 (8)
Z

Distancias criticas y Estados ligados.

El flujo de electrones de la banda de conduccién, en funcién de la funsién trabajo W, hacia el ion
cargado se da st el valor midximo del potencial es igual al negativo de la funcién de trabajo, esto es
V= -W. De aqui se puede obtener la distancia critica 2, del ion, para la cual electrones empiezan a
ser transferidos al ion /T

2q
2 = W )]

Después de alcanzar la distancia critica z, los electrones pueden ser capturados en estados ligados
del proyectil. En una aproximacidn hidrogénica, la energia del estado ligado ne perturbado estd
dada por la ecuacién: £2t = 42/2n?. Enfrente de la superficie la energia del electrén se modifica

por las carga imagen del ion y del electrén, de manera
Enz,100) = — 55+~ 71— am

Ejemplos de curvas de estados de energias para n=8-11 se¢ muestran en fa figura 6.

16




Itzam De Gortan
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Fig. 6: Curvas de Potencial de Ne%* frente a una superfiicie de Al. Se muestran los estados con niimero cudntico
principal n=8-11. La captura de modelo de O-B ocupa el estado n=11. Lalinca vertical indica la posicion del
proyectil.

La energia de un electrdn trasferido para la posicién del ion r,=z

2
g g—1/2
En(zJ=—z;f+—zz—/- an

Cuando el ion se localiza a una distancia critica z=z., en donde la transferencia de electrones

comienza, entonces se puede escribir

g—1/2

W 12
VT o
Fijando la energia del estado E,.{z.) igual a la funcidn de trabajo -W, se puede determinar el

q2
En(z) = —5;1—2' +

nimero quantico critico n=n, para el estado en el cual comienza la captura de los electrones.

q g—1/2\7""*
= 1 . 3
) '_ZW( + \/87] ) (13)

En el ejemplo de Ne®* en Al esta ecuacién genera un n, =10.6 el cual se deja en n=11 para

W=0.183 a.u. en el caso del Al

En la figura 6, se observa que ciertamente para el nimero n=11 se pobl6 en primer iugar.
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Aceleracion de Ia carga imagen

Finalmente, se puede obtener una estimacién de la ganancia de energia debido a la aceleracion

imagen-carga insertando z. en V(z) ec.3

W 3/2

AEim == L
_ 42

Esta energia esta por debajo del valor real ya que la aceleraci6n no es estrictamente cero en z,.

(14

De hecho un 25 % de la aceleracion de [a carga se da después de z., dependiendo de los detalles de
formacién del dtomo hueco y del apantallamiento de la carga del proyectil. Simplemente sumando

este 25 % se puede obtener un valor mds real para la ganancia de energia
WqS/’z
V2

el cual es una valor que se ha verificado por varios experimentos.

AEy = (15)

Finalmente, el presente modelo ofrece informacién sobre la neutralizacién de iones miiltiple-
mente cargados por arriba de la superficie. A pesar de su excesiva simptificacién provee estima-
ciones cuantitativas reatistas para escalas de velocidad y tiempo, asi como eficiencia en la dindmica
de neutralizacién. Este modelo describe exitosamente la formacién de dtomos huecos trascenden-
tales en donde esencialmente todas las capas K permanecen vacias. [13]

2.2  Modelo de Cascada

A fin de explicar los procesos por debajo de la superficie se ha propuesto el modelo de cascada, el
cual se presentard en una breve descripcién.

La imagen actual de la emisién por debajo de la superficie supone que justo antes del momento
del impacto, el proyectil conserva sus capas interiores vacias. Una vez que el proyecti! entra al
sélido, los electrones de la banda de conduccién to apantallarin inmediatamente y este puede ser
considerado como una dtomo hueco con un electrén en la capa K y ninguno en la capa L. Los
electrones que neutralizan este dtomo se encuentran en un nivel de energia muy alto (posiblemente
en la capa M),

Puede haber simultineamertte, al menos, tres tipos de procesos de transferencia de electrones a
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dicha capa L. Estos procesos son; la transferencia directa de un electrén de la banda de conduccién
(proceso tipo Auger), la captura de un electron de la banda de conducci6n al proyectil y finalmente,
por colisiones de tipo dtomo-atomo. Para las velocidades propias del experimento se consideran
los dos primeros procesos como independientes de la velocidad.

El decaimiento Auger-KLL puede suceder cuando dos o mas electrones han sido transferidos a
fa capa L. Este escenario favorece el modelo de cascada para el llenado de la capa L. Para cada paso,
después de que la capa L haya capturado dos o mis electrones, el proceso Auger-KLL puede tomar
lugar o un nuevo electrén puede ser capturado. Este tipo de modelo es similar al decaimiento en
cadena de una familia radioactiva. Por lo que debemos esperar que ecuaciones de lasas aparezcan
en la descripcidn analitica del llenado y decaimiento de la capa L.

El modelo de cascada multi-paso que presentamos en esle trabajo describe el llenado de la capa
L. Se define cada paso cuando se transfiere un electrdn a la capa L. y el cual finaliza con la emisién
de un electrén Auger. Las siguientes ecuaciones describen el proceso en una forma mis cuantitativa.
Sea N; (1) la fraccion de iones que estin aun actives (es decir, aquellos que aun no han emitido un
electrén Auger) y que tenga i electrones en la capa L con 0<:<8 para el Neon. Sea 1"{ la tasa de
Henado de la capa L con un electrén extra y I'S la tasa de decaimiento o de captura que produce un
electrén Auger.

Paru el siguiente modelo es necesario introducir los valores: la densidad de probabilidad de

producir un decaimiento Auger en un estado i y Ia funcién de Ia actividad iénica A(t) como:
Adlt) = TTN(8), (16)

8
Alt) = Y A). amn

i=2
La fraccién de electrones Auger producidos de la capa L cuando ésta estd ocupado por i electro-

nes se puede escribir como:

n;=f A;(2)dt, (18}
0
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junto con la condicién de normalizacién,

8
Zn,- = 1. (19)

=2
El indice 1 denota el nimero de electrones transferido a la capa L. Por lo 1anto, el promedio de
los electrones que ocupan la capa L en el momento de la emisién Auger-KLL es
8
<i>=) in,. (20)
=2
El tiempo promedio de la emisién Auger-KLL y el valor medio de la profundidad a la que ocurre

la emision son, respectivamente,

o0
’r=] tA(t)d 21
0

e o]
<z >=/ 2Q(2)dz. (22)
0
En donde Q(z) es la funcion de produccion o fuente,o en otras paliabras 12 probabilidad en funcion
de la distancia a la que se produce un electrén Auger entre las profundidades z y z+dz. Podemos

determinar entonces N;(1) resolviendo un sistema de ecuaciones de tasas

aNi _ (an, an, "
dt B di ganancia di perdida =

= I Ny — (D94 THN, i=0.1,...8

Los distintos mecanismos se muestran esquemdticamente en la figura 7. Aqui se representa el

modelo tedrico del llenado de las capas L y K del proyectil Ne®t.
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Fig.7: Esquema del modelo de cascada para la neutralizacién de un dtomo hueco dentro del sélido. Cada proyectil
capaz. de producir un electrén KLL se llama activo y esta marcado en [a parte superior. Enicialmente estos iones no
tienen ningiin electrén en la capa L y solamente uno en la capa K. Los jones activos llenan 1a capa L a una tasa de I'/,
jos cuales después de que dos electrones son transferidos, terminan su etapa de vida activa para salir de la cadena de
cascada y emiten clectrones KLL. Las tasas de licnado Iy de decaimienio I' dependen del mimero de elecirones
presentes en la capa L. para cada etapa i del modelo. La ecuacidn de tasas determina el mimero de iones N activos con
i electrones en la capa L.

El llenado de la capa L del proyeciil, I‘{ la tasa de llenado, con un electrén extra se realiza
por transiciones L Auger y transferencia de carga por colisién, estas dos, gobernadas por la tasa L.
Auger I', y la tasa de captura I'¢, El indice i corresponde al niimero de electrones ocupando la capa
L que desde este momento se llamard Ln. Después de que dos electrones hayan sido transferidos
dentro de la capa L, se pueden observar transiciones K Auger asociadas con la tasa K Auger I'y,,.

Con las especificacion arriba mencionadas podemos escribir de la ecuacion 23 y siendo N,.(t) el

numero de dtomos con una vacancia en la capa K y electrones en la capa L. se obtiene

dN,
dt = r{,n_.an-l - SnNm (24)
en donde los valores numéricos de la tasa de llenado de la capa L es I‘{m =TI, + ..y lasuma

de tasas S, = I')_ 4 T, se obtienen de la ref{ 15] y se muestran en el anexo 1.
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La ecuacion de tasas se puede resolver analiticamente por medio de combinaciones lineales de

funciones exponenciales [14], lo que rcsulta en,

Ny
Na(t) = HF ZI_L(#,)OS 5y 25)

Es importante mencionar que el proceso de cascada empieza con el llenado de la capa L del

provectil para t=0 cuando el ion miiltiplemente cargado alcanza la frontera del jellium. Para este
tiempo se ferma un pequefio 4lomo hueco que consiste de un ion miltiplemente cargado apantallado
por una nube inducida por los electrones de la banda de valencia. Ademds se supone que el dtomo
hueco sigue una trayectoria lineal dentro del sélido.

El nimero de electrones K Auger expulsados por unidad de tiempo se obtiene de 1a siguiente
manera:

Tien(t) = Nol{t)Tkn, (26)

El MMujo de electrones K Auger hacia la superficie del s6lido se reduce principalmente por coli-
siones inelasticas debido a que los electrones son expulsados desde adentro del sélido.

En ¢l modelo se consideran los electrones Auger emitidos provenientes de dos canales, uno

elastico y otro ineldstico Ver figura 8.

Fig.8. Canal eldstico e ineldstico.

Por lo tanto se toma en cuenta una ley de atenuacidn exponencial:
ag(t) = e”Tx", @n

en donde T'%, es la tasa de atenuacién. Esta atenuaci6n es dependiente del tiempo y se obtiene
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directamente de ia bien conocida expresién ax (1) = e™"/*k, en donde ! es la distancia recorrida por
los electrones dentro del sélido y A es su correspondiente distancia de atenuacién. Con la presente
aproximacién para un proyectil moviéndose a una velocidad constante vy, siguiendo una trayectoria
recta, la distancia recorrida { es proporcional al tiempo t. La constante de proporcionalidad es la
velocidad v, por lo cual se puede expresar la tasa de atenuacién como: Ty, = v /Ak.

Integrando en el tiempo obtenemos la intensidad de atenuacién de los electrones Auger en el

canal eldstico

(7]
Vo= [ a®he et a9
0
el cual puede ser evaluado analiticamente dando la siguiente expresién:
n-1
[1 T4,
Y2, = Txas—, (29)
[] 5%
=0

en donde 5%, = 5; + '}, es la suma de las tasa modificadas por la atenuacidn.
Los electrones Auger, perdidos por atenuacidn. son principalmente dispersados hacia el canal

inelastico en donde la intensidad Auger esta regida por la funcién de formacion(Buildup)
bie(t) = (1 — e~y i, (30)
El primer término de la expresién describen la formacién en e} canal ineldstico y ¢l segundo

término describe su absorcién. De manera similar al primer canal, el flujo en el canal ineldstico se

integra para obtener la intensidad de formacién, 1a cual puede ser también resuelta analilicamente.

Yien = fw b ()1, (t)dt, @31
El resultado se obtiene como la diferencia dg dos términos, cada uno andlogo a los de la ecuacién
29 n—1 n—-1
[ry I
Yf}n =Tkn -2

3. [132
=0

i=0

' (32)

En donde la suma de tasas gﬁ‘ﬁ en ec. 29 se reemplaza por gfx’(,- =5 +T% y §_‘;’§; = 5i+T%+0%
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respectivamente. L.os electrones Auger son medidos generalmente en un amplio rango de energjas,
cubriendo la mayor parte del espectro de energia ineldstica, de tal forma que la cantidad observada

en e} experimento es intensidad transportada.
Yien = YE, + Y. (33)
Para el andlisis de dtomas huecos es de utitidad evaluar valores medios de 1a expresidn analitica
precedente. Ya que la atenuactén modifica la intensidad de los electrones, entonces debemos dis-
tinguir entre los valores medios aparentes y tos valores medios reales dependiendo en si los efectos
de atenuacién juegan o no un papel importante. En principio, se definen la profundidad media
aparente (Z),.,, para la emision de electrones K Auger, atribuidos al mimero o de electrones en la

capa L, tomando en cuenta la atenuacidn en los canales ineldsticos y eldsticos.
vy

(D pen = Ve ]t[aK(t) + b {t)) Ik (t)dt, (34)

en donde v, es la componente perpendicular de la velocidad del proyectil (se supone constante).

Igualmente, se define la profundidad media {z} . , la cual corresponde al caso en el que la atenua-
cién de los electrones Auger es despreciable, i.e., ay +byx = 1 enlaecuacion 34. Andlogamente, las
profundidades medias (z),.,, ¥ (2} ,5¢ oblienen después de sumar sobre el ndmero de electranes
de lacapaL.

Asi, una integracién en el tiempo nos da el nimero medio aparente (7}, de los electrones de la

capa L durante el decatmiento K Auger
1B
Mk = 5= )_nYkn, (35)

en donde Yy = i Y. €3 la intensidad total K Auger.

Finalmente, ;: ?mponame mencionar que las expresiones en esta seccién se aplican también
para la emisién L Auger cuando se cambia la etiqueta K por L.

El modelo de cascada ha sido aplicado anteriormente para la interpretacion de resultados expe-
rimentales [18-19]. Existen trabajos especificos que analizan el llenado de la capa L de los dtomos

huecos Ne en aluminio, asi como interpretaciones detalladas de la emisién de electrones Auger-K
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por debajo dela superficie. Usando energias totales de dtomos huecos en sélidos, presentadas ante-
riormente por Arnau et al. [33], se encuentra que las estructuras espectrales en el maximo de KLLL
Auger son generadas por el decaimiento principalmente de las ramas KL, L, KL;Ly3 y KLosLoa.
La primera rama consiste principalmente por electrones Auger K emitidos por dtomes huecos con
nimeros de llenado n =2 y 3. Los 4tomos con la capa L llena casi completamente se observan en
ramas de decaimiento superiores (n;, > 4). Presentaremos a continuacién una comparacién de los

datos experimentales con los valores tedricos derivados del modelo de cascada. Fig.9.

oa [ KLL, .
KL‘L” 0.4 kaV Ne Al
| Y= 450 o= 450
03
[
2
]
o
[+
g 02
n
7]
i=
B
=
0.1
700 750 800 850 900

Fig.9: Comparacién del espectro K-Auger con los resultados del modelo de cascada. Las tres barras representan las
intensidades relativas de las transiciones Auger KLyLy. KL L23 y KLaal.z3 que dependen del mimero de ocupacin
ng enlacapall.[19]

En la figura se muestra el espectro de iones Ne®* a4 0.4 keV en Al. El miximo de emisién K-
Auger esta dividido en dos partes principales, el miximo de los elecirones Auger KLL entre ~730
v ~800 ¢V y el maximo de electrones Auger KLC entre ~800 y ~900 eV El mdxime Auger KLL
muestra tres picos debidos a tres diferentes estados del 4tomo hueco en el instante de la emision de
electrones K Auger. Estos estados del dtomo hueco estdn especificados por el nimero de ocupacion
ny, de la capa L y la distribucién de electrones sobre las sub-capas.

Finalmente en los trabajos antes mencionados, se estudio la relacidn 34, es decir la profundidad
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de 1a distribucion de electrones K y L. Este modelo predice que los electrones L Auger detectados
son emitidos justo por debajo de ia primera capa de la superficie de Al y es independiente de la
energia del proyectil. Por otro lado, los resultados encontrados respaldan el hecho de que aiin para
proyectiles de bajas velocidades los electrones Auger del primer pico del mdximo de la emisién K

Auger es por debajo de la superficie.
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Capitulo 3
Plasmones

Un plasma, electrones en constante movimiento dentro de un contexto uniforme de cargas positivas,

presenta oscilaciones a una frecuencia definida por:

drNe?\?
Wp = (——Tn——) , (36)

cn donde N es la densidad de electrones.

Estas oscilaciones se presentan para el plasma, a bajas temperaturas y altas densidades, y para
altas teinperaturas y bajas densidades. Al igual que una onda de sonido, éstas son ondas longitu-
dinales de densidades oscilantes en un gas. Sin embargo el caso del plasma difiere de una onda
de sonido de tal forma que las fuerzas entre las particulas efectian una oscilacién organizada. En
una onda de sonido tiene lugar una organizacién debida a que las colisiones muy frecuentes, de
baja intensidad entre las particulas proveen un equilibrio termodindmico; las ondas de sonido son
oscilaciones en un estado de cquilibrio[22). La condicién para que exista una onda de sonido de
frecuencia w, esta dada por:

wt X 1 (an
cn donde 7 es el tiempo de colision entre particulas. En un plasma las oscilaciones suceden cuando
¢! promedio de las fuerzas entre particulas actian para mantener la neutralidad, en presencia de
las fluctuaciones en la densidad local de los clectrones. Las colisiones débiles entre los electrones
amortiguan la onda del plasma, de tal forma que la condicién para que exista este modo de onda
con frecuencia w €s,

wr 1

De la introduccién sabemos que por consecuencia de Ja interaccién coulombiana directa, se pue-
den encontrar oscilaciones colectivas de la densidad de electrones, es decir la oscilacién de plasma
o plasmones[1]. En los limites de grandes longitudes de onda, la frecuencia de oscilacién esta
dada por la frecuencia del plasma, ec.36. En resumen podemos decir que debido a la interaccién

(screening) exclusiva del potencial coulombiano, los electrones de valencia en varios sélidos pue-
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den tomar parte en oscilaciones colectivas llamadas plasmones. Un gran niimero de experimentos
caracteristicos de perdida de energia ha demostrado la existencia de dos tipos de plasmones: de
superficie y de volumen(3] con frecuencias w,y wprespectivamente. La energia de plasmones de

superlicie esta definida como:

Wp

h'_:
(1+¢)2
en donde £ es 1a permitiviada del medio en la frontera del sélido.

s =

Tedricamente, se ha demostrado que los plasmones constituyen un importante mecanismo de
perdida de energia para electrones a altas velocidades en sdlidos. Para derivar propiedades es-
peciales de fos plasmones se utiliza generalmente la llamada aproximacién RPA (random-phase-
approximation){1,2] junto con la suposicién que os electrones se mueven independieniemente de
los potenciales i6nicos de la red.

Lo anterior se ha demostrado experimentalmente en varios trabajos.[28,29] Recientemente se
han publicado experimentos en donde se analiza la produccion de electrones por impacto con iones,
aunqgue estos trabajos son adn escasos.

Benazeth y Hasselkamp ulilizaron proyectiles veloces que creaban plasmones por excitacién
coulombiana directa[6,7]. Sin embargo este mecanismo esta restringido a un momento y a conser-
vacion de energia. Dentro de una estructura de RPA el valor de la velocidad requiere exceder ¢l
umbral correspondiendo a un minimo de energia de 33 eV para impactos de electrones y de 40ke V/u
para particulas pesadas incidiendo en el Aluminio,

En experimentos mads recientes, evidencia de excitacién de plasmones se ha observado por es-
pectros de emisidn de electrones producidos por iones de energias de 30 eV a 4.5 keV{8,9,10].
En estos estudios se propone que mecanismos diferentes al de [a excitacién coulombiana son im-
portantes; consideran que la excitacion de plasmones se debe a un sibito cambio de la superficie
resultando en la desaparicién de la carga-imagen y la aparicién de un hueco en el metal. Aunque
esta teoria es especialmente para fones pesados han surgido nuevas ideas para la interpretacién de
la creacién de plasmones por iones ligeros y baja energia.

Baragiola y Dukes[8] encontraron evidencia de excitacién de plasmones en espectros de emi-
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s16n producidos por Het con energias tan bajas como 50 eV. Estos proyectiles de bajas energias
se hicieron incidir a un dngulo rasante sobre la superficie, de tal forma que no se esperaria que
entren a la superficie. Sin embargo se observaron cstructuras en el espectro de emisidn a energias
caracteristicas de plasmones de volumen. Para explicar esta observacion, como ya lo mencionamos
en la introduccidn, se considera un proceso de creacién de plasmones asitido por neutralizacidn en
donde la energia potencial de los proyectiles liberada en ¢l proceso de captura es utilizada para la
creacidn de plasmones. Actualmente se considera un proceso de creacién de plasmones asitido por
captura de electrones en donde Ja transferencia de energia potencial de los proyectiles produce un
plasmén[9,10].

Una vez excitado un plasmén en un sélido, este puede decaer por mecanismos de transicién
de interbanda. Para este mecanismo en metales de electrones practicamente libres {e.g., Al), el
decaimiento de plasmones produce un par hueco-electrdn Hlevando a la transferencia de un electrén
dentro del continuo. En el caso en el cual un plasmén transfiera su energia a un electrén en el
nivel de Fermi, la energia del electrén expulsado serd igual a Aw, — ¢, en donde ¢ es la funcién
de trabajo del metal[3,4]. De trabajos teoricos [27] sabemos que la energia de las plasmones de
volumen en el aluminio es de ~15.5 eV y la funcidn de trabajo del aluminio es de 4.3 eV (valor
experimental) por lo que la energia de los electrones por decaimienio de plasmones corresponde a 11
eV Ya que se expulsan del metal electrones de energias bien definidas es posible obener una seiial de
la existencia de plasmones por medio de espectroscopia de electrones[5]. Steinmann y Skibowski
en 1966 atribuyeron picos observados a la frecuencia del plasma en el espectro de aluminio por

foto-emisién al decaimiento de plasmones via transicién de interbanda.
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1. Teoria de produccion de plasmones asistida por captura de electrones

Para explicar la excitacién de plasmones por iones miltiplemene cargados se considera general-
mente un proceso que depende de 1a neutralizacion del ion incidente. Este mecanismo conocido
como, Plasmon-Assisted Neutralization, es descrito teoricamente por Almelhem y Girardeau [9]
para plasmones de superficie, mejorado recientemente por Monreal y Lorente [27], y comprobado
experimentalmente en trabajos como el de Baragiola y Dukes [8] o Monreal [10]. El proceso radica
en el hecho que la energia potencial del proyectil liberada en el proceso de captura es utilizada para
la creaci6n de plasmones: cuando el ion se aproxima a la superficic del metal, su propio campo
atrae elcctrones de la banda de valencia. Estos electrones se mueven hacia una regién cercana al
ion, dejando atrds de esta forma una carga positiva descompensada. Lo anterior crea una fuerza
restitutiva en los huecos de los electrones provocando asi la oscilacidon de plasma. Durante el pro-
ceso de excitacién de plasmones, el ion captura los electrones necesarios para su ncutralizacidn.

‘er figura 10

Produccion de Plasmones
E(hey $)uilev
i
-10
_ 20 f ’
E 30 | E(2p) i
o v
5:-40 F -5
Ea L
-60 E
Ne't Ne®*

Fig.10. Esta imagen describe el proceso de captura asistida de electrones. El diagrama de niveles de enrgfa del nivel
2p para Ne® para los estdos de carga q=1 y 2. La banda de conduccién de Al esta representada en gris. Los
electrones de la banda de conduccién pueden ser capturados por el hueco del nivel 2p del Net. La energia liberada en
el proceso puede excitar a un plasmén por resonancia, lo que deriva en la emision de electrones,
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Anteriormente, no se han realizado experimentos de produccién de plasmones por iones milii-
plemente cargados, y hasla ahora no se han efectuado trabajos tedricos exclusivos de plasmones de
volumen. Como parte importante de nuestras conclusiones se dan argumentos claros de por que se
praopone esta teoria como forma primaria de la excitacion de plasmones de volumen. Este trabajo se
propone resaltar las propiedades fisicas de los plasmones mds que una teoria detallada sobre estos,

€S por €50 que en esta seccion solo nos abocamos a presentar un breve comentario.

2. Decaimiento de Plasmones de Yolumen

D¢ una forma muy simplificada se ilustrarin las ecuaciones principales que describen el papel de los
plasmones en la emision de electrones. Un plasmén de volumen puede decaer, una vez excitado, por
medio de mecanismos de transiciones de Inter-banda. Pines[16] ha dado expresiones tedricas que
describen la tasa de decaimiento para procesos de perdida de energia. Ya que existe la posibilidad
de este decaimiento, se concibe emisidn de electrones por decaimienio de plasmones creados por
interaccién externa.

Estruciuras muy débiles medidas experimentalmente y mostradas en curvas de distribuciones de
energia de electrones producidos al incidir particulas cargadas en el aluminio fueron reportadas por
primera vez por N. B. Gornyi. Varios grupos han reportado la observacioén de estructuras similares
debido al decaimiento de plasmones. Sin embargo no fue hasta 1976 que M. S. Chung y T. E.
Everhant {3] realizaron un anilisis cuantitativo tedrico de clectores secundarios influidos por el
decaimiento de plasmones. Basado en este trabajo se presentan a continuaci6n las expresiones
tedricas mas importantes.

La teoria de decaimiento de plasmones de volumen parte de la descripcion de los electrones del
cristal en el esquema de Bloch, en el cual los estados de un electrén estdn descritos por un indice
de banda ! y un vector de onda reducido k. Se estd interesado en el proceso en el cual una particula
cargada incidente con gran velocidad de momento inicial Fiko y con energia F; interactiia con un
clectrén del cristal en un estado inicial ]I, !:) provocando una transicién a un nuevo estado l[’, E’)

Después de la interaccién, la particula incidente tiene un momento final fik;. Ambos estados, el

31




Plastones

inicial y el final, de la particula cargada incidente se pueden describir por ondas planas. Aplicando
laregla de oro de Fermi y usando la RPA, la probabilidad de transicion por unidad de tiempo para

el proceso esta descrita por

32mPet (VR 1 LR
RN [e(q,w)P?
en donde § = k, — k, , representa la transferencia de momento

Uk 1 1k) = -‘&13 /0 o (P (7)™ (39)

En 38, A es el volumen del sélido, £, y Ej; son los valores propios de la energia del electrén

W(lk — I'K")

X 5;,.g+w5(E,,p — B — hw). (38)

q

de los dos orbitales de Bloch que toman parte en la transicién, y e(§,w) es la constante dieléc-
trica fongitudinal para los electrones de Bloch. También, fw es la energia perdida de la particula
incidente. i.e. hw = K2K3/2m — B K} /2m = By ~ E)

En 39 u,; y u,g son la parte periddica de las funciones de Bloch, de tal forma que (ﬂiE) =
A2 gk g (7). Ages la unidad de volumen y [ implica una integracién sobre esta unidad
de volumen.

Las transiciones permitidas en 38 pueden suceder en la naturaleza, ya sean, de intrabanda (' = {)

!, E’) desocupados.

ointerbanda{l’ # {). Se deben tener los estados I[, E) inicialmente ocupados y
La ecuacién 38 describe el mecanismo de excitacién por decaintiento de plasmones y se puede
observar que el factor g~ implica que las transiciones quc involucran transferencia de momento
pequeiio es fuertemente favorecido.

En el limile de ¢ muy pequefas y para metales NFE (electrones casi libres) como el aluminio, to-
mando las concideraciones apropiadas, se puede llegar a que la probabilidad por unidad de distancia
para la creacién de electrones por decaimiento de plasmones de volumen,

I/2

d(;g\)=A;}(E0,01)/0°°(F{E,fuu)x% (o T}t £ (T2 d(hw), (40)

en donde
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-1
_ 2aEy 02 + g2\ /2
A (Eo. 6) = = In ( £ . {41)
f Fic, 62
con u, = h?/me’el primer radio de Bohr y definiendo I'y = ling_.g Awpea (g, wp) (T muy pe-

queiia). La T, esta asociada con el amortiguamiento finito de los plasmones que debe existir en los
stlidos.

Enlasec. 40y 41,A (Ep. 6, ) es el camino libre medio (MFP) efectivo para crear plasmones con
longitud de onda grande, #, es un peguefio limite superior de la integracidn, de tal manera que el
vector de onda maximo de los plasmones considerados en 40, ¢, = K;(6? + 6%)'/2 es muy pequeiio
comparado con las dimensiones tipicas Brillouin (~ 171 A). De esta forma, se pueden caracierizar

las transiciones de interbanda que causan decaimiento de plasmones.
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Capitulo 4
Montaje Experimental

Experimentos con iones lentos y maltiplemente cargados sélo han sido posibles desde hace diez
afios y con la evolucién de poderosos fuentes como el caso del Electron Cyclotron Resonance
ECR. Los experimentos que se presentan en este trabajo se realizaron con un ECR de 14.5 Ghz en
el laboratorio lIonenstrahl-Labor (Haz de Iones) del Instituto Hahn Meitner en Berlin. Esta fuente
de 1ones provee de particulas con energias de hasta 20q keV, en donde g corresponde al estado de
carga del 1on extraido. Al final de 1a linea del haz fue instalado un sistema de desaceleracién por
lentes electrostdticos para reducir la energia de los proyectiles a valores de 5q eV,

Los experimentos se llevaron a cabo en una cimara de ultra alto vacio, la cual se presentard en
detalle en las secciones siguientes, en donde la presién base en la cAmara es del orden de 10710
mbar. Este dispositivo experimental estd provisto de sistemas para la preparacién y verificacién de
la muestra. La superficie de la muestra fué controlada después de haber sido debidamente limpiada
por sputtering y calentamiento.

La interaccién de los ioncs Ne?* con la muestra pelicristalina de aluminio causa la emisién de
electrones que fueron medidos con un espectrometro electrostético de placas paralelas, este dispo-
sitivo fue optimizado para medir electrones de energias bajas con una resolucién de AE/E=5.2% y

a diferentes dngulos de incidencia y de deteccién.

1. Fuente de lones

Los iones miltiplemente cargados son en nuestros dias una herramienta esencial en varias disci-
plinas. A bajas energias nuevos géneros de colisiones atémicas abren un campo de interés y de
desarrollo en la espectroscopia de rayos X, fisica atémica, interaccién entre ion, fotones y superfi-
cie y también en tecnologia de fusién asi como en desrrolio de aceleradores de iones pesados. En
todas estas areas de ta investigacién se necesitan contar con una fuente de iones que proporcione un

estado de carga alto y bien definido. Los requerimicntos para estas fuentes son confiabilidad, sim-
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plicidad, versatilidad, altos estados de carga, baja emitdncia del haz, alia intensidad, corrientes del
haz ajustables. Las fuentes del tipo ECR cumplen con todos estos requerimientos. A continuacidn

se describird el funcionamiento de estas fuentes.

Hexapolo Camara de Plasma

Bobinas

Inyeccian del

Fig.1}: Fuente de lones ECR a 14.5 GHz.

El diseile de fuentes ECR para la produccién de iones miiitiplemente cargados ha alcanzado
un cierto nivel de madurez en afios recientes sin embargo, en contraste, el fendmeno fisico que
involucra el manejo de estas fuentes esta ligeramente comprendido. Esto se debe en gran parte a
la gran dificultad de obtener resultados claros o que son mds bien ambiguos en los pardmetros del
plasma dentro de la fuente ECR. Es por esto que los principio bisicos presentados en esta tesis son
un conjunto de hipétesis que son generalmente aceptadas por investigadores experimentales.

La fuente consta de una cdmara de vacio de forma cilindrica en donencontramos un multipolo
magnético, en este caso un hexapolo, figura 11. asi como bobinas y cuenta con sistemas para la
inyeccién de gas y micro ondas que ionizan al gas.

Se cree que los tones mihiplemente cargados son producidos dentro de la fuente de iones prin-
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cipalmenle por una ionizacién escalonada por impacto de electrones energéticos. Para optimizar €]
grado de 1onizaci6n la temperatura tipica necesaria se encuentra enire | y 10 ke Si la ionizacién
del gas dentro de 1a cdmara sucede mis rapido que la recombinacion, entonces se tiene un plasma,
mezcla de todos los estados de carga de los iones y de electrones, en la cual la densidad relativa
de los iones decrece cuando el estado de carga decrece. En ia fuente el plasma esta confinado por
un campo magnético de configuracién especial en donde un campo axial se produce por dos so-
lenoides (espejo magnético). Otro campo magnético radial sobrepuesto es usualmente producido
por un multipolo magnético permanente. Esta geometria permite una estructura minima en B de
manera que, el campo magnético se incrementa en todas direcciones desde el centro geométrico.
Los electrones confinados en un campo magnético giran al rededor de las lineas de campo con una
frecuencia del ciclotrén:
Why = % - B (42)
Ademis se introducen micro ondas dentro del plasma de esta forma Jos elecurones pueden ser
calentados por resonancia cuando la frecuencia de micro ondas sea equivalente a la frecuencia
del ciclotrén. Cada vez gue un electrén pase por la regién de resonancia este puede ganar una
energfa de 1-2 keV. Para obtcner energias de hasta varios cientos de keV se requiere de un muy
buen confinamiento del plasma magnético. Les iones no son acelerados debido a su gran masa
y son confinados electrostiticamente en el espacio carga del plasma de electrones. Cuando los
electrones salen del plasma a través del cono del espejo magnético, los iones pueden ser entonces
extraidos de la fuente aplicando un alto voltaje. En la siguiente figura se muestra un diagrama

esquemitico del ECRIS a 14.5 GHz.

36



Irzam De Gonari
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Fig.12: Diagrama Bisico del funcionamiento de la fuente ECR.

El estado de carga mayor depende del tiempo de confinamiento de los iones y de la energia de
los electrones. Este puede controlarse variando los pardmetros de la fuente, como la presién del
gas, la potencia de micro ondas y el campo magnético.

Los iones son extraidos de la cdmara de plasma por un campo electrostitico axial (5-20 kV) y
los iones son separados en un analizador magnético dependiendo su momento y carga antes de ser
dirigidos a la cdmara de andlisis.

Si es necesario extraer iones miiltiplemente cargados con bajas energias cinéticas estos son fre-
nados con un sistema de dos etapas. Como lo muestra la figura 13. siguiendo el esquema de lineas
de campo simulado con el programa computacional SIMION. En primer lugar se aplica un voltaje

negativo de 10-20 kV a la linea del haz, aislado de la cdmara y de la fuente de iones, para acelerar
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los iones y permilir su transporte. Antes de entrar en la cAmara, los 1ones son desacelerados por
medio de un sistemna de lentes electrostdticas que permiten la operacién del aparato conectado a
tierra. El segundo paso consiste de un sistema de lentes Einzel instalado dentro de la cdmara que
permite obtener un haz focalizado ya que al momento de extraer los iones de la fuente, el haz pre-
senta una dispersion espacial que se ve incrementada como funcién de la distancia. La distancia
focal depende del voltaje aplicado a las lentes, el cual es se obtiene maximizando la corriente del

haz en una caja de Faraday.

Madulo Tubular

T i 11
— ;JJI .S:“IH"‘I ‘J

Fig.13: Dispositivo de renado en dos ctapas.

2. Camara de Alto Vacio

La interaccién entre iones miktiplemente cargados y cuerpo sélido exige un control méximo de
los factores externos por lo que se debe de realizar en un cdmara de ultra-alto vacio (UHV). Las
medidas de fos electrones emitidos por la muestra se efectuaron en la cdmara UHV mostrada en
la figura 14. a una presién base de 10 ~!° mbar. La camara consta de dos partes esenciales: la
parte superior de la cdmara que funciona para la preparacién y caracterizacin de la muestra y la
parte inferior resguardada por un p-metal para la medida, propiamente dicho, de los especiros de

electrones.
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Fig.14: Diagrama Esquemilico de Ia cdmara experimental UHV,

La parte superior de la camara, fig. 15. estd equipada con un caiién de iones para el sputtering
de la superficie, un sistema de difraccién de electrones a bajas energias (LEED) para controlar la
estructura cristatina de la muestra, un calentador y un cuadnipolo espectrémetro de masas. Para la
preparacidn de ta muestra se realizaron 2 ciclos de sputtering (3keV Ar™) y de calentamiento. Se
verifica la muestra con un patrof bien formado en el LEED o simplemente reconociendo estructuras

caracteristicas en el espectro de enrgias de electrones.

39



Montaje Expenmentat

Catentador de 1a muestra

Cafién de il’
lones ’ ﬁi
Sistema de \/ ! ?

transferencia

L o

Target =

i N :
v i ‘\- — R
rg_ e ;
R —

Nk

Fig.15: Parte superior de la cdmara UHVY, destinada a la preparacién de la mucstra.

La parte inferior de la cdmara estd destinada a la medicién del espectro y ultimas preparaciones
del haz. Esta seccion conticne el espectromeltro de electrones montado en un a corona giratoria
para fijar el dngulo de medicidn, un cafidn de electrones para una espectroscopia tipo Auger de fa
muestra, una caja de Faraday que registra la intensidad del haz y el sistema de lentes Einzel. Una
armadura de metal del tipo p-metal dentro de la cdmara reduce el campo magnético a algunos mili
gauss en ta vecindad del espectrémetro.

Después de ser acelerado y analizado en momento. el haz es controlado dentro de la cdmara en
donde es desacelerado y colimado a un didmetro £ mm en la posicidn de la muestra. El didmetro
del haz es determinado midiendo la corriente de los iones en un alambre que puede ser desplazado
a lo largo de toda el drea de la posicidn de la muestra, Los haces de iones de |, 10y 150keV y con
corrientes tipicas de 0.3, 1.5 y 10 nA respectivamente, se monitoriaron en la caja de Faraday.

El trastade de una seccidn de la cdmara a otra, la preparacion y 1a medicién de la muestra se

realizé por medio de 3 manipuladores electrénicos controlados por una compultadora que permitia
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fijar la altura. la horizontal, e} &ngulo azimutal y el angulo de impacto.

3. Espectréometro
31  Descripcidn

Los electrones emitidos por la interaccién de los iones con la muestra son detectados por un mul-
tiplicador de electrones después de ser analizados por un espectrémetro electrostitico de placas
paralelas. El andlisis de energia se realiza por una deflexién a 90° de los electrones en un campo
eléctrico uniforme. Las placas del analizador tienen un tamafio de 56 por 165 mm y separadas
por una distancia de 22mm. Las aperturas correspondientes de entrada y salida de los electrones
separadas a una distancia de 73 mm tienen dimensiones de 0.4 mm de ancho y 10 mm de largo. El
espacio entre las placas estd rodeado por siete alambres de metal conectados con resisiencias para
construir un sistema de lineas de campo equipotenciales. Dos rejillas paralelas a la entrada del tubo
son usadas como segmento de pre-acelerador para los electrones entrantes dotindo de un vollaje
positivo a la placa inferior del analizador.

Para evitar que electrones dispersados en la superficie de la camara alcancen el multiplicador, el
espectrémetro es encerrado cuidadosamente en una caja de metal, y las aberturas necesarias para
la evacuacidn son protegidas por rejillas con potencial negativo. Ademds se coloca un sistema
discriminador de rejillas enfrente del multiplicador de electrones. [.os electrones de fondo con
energias de algunos eV son usualmente suprimidos, considerando que los electrones hayan pasado
las rejillas, Cuando sc desea detectar electrones con velocidades bajas y 1a discriminacién no es
posible el voltaje del discriminador se hace vartar mientras que el voltaje de deflexién se mantiene
constante. De manera que duranie 1a medicién de la seccidn transversal la tasa de conteo de los

electrones de fondo es de algunos cps, mientras que para electrones regulares es de 10-10 cps.
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Fig,16: Diagrama esquemndtico del espectrémetro

Debemos mencionar que la presencia de cualquier campo magnético o eléctrico por pequefios
que sean en la cdmara de dispersidn, especialmente en el espectrémetro, deflectardn los electrones
de bajas velocidades teniendo como consecuencia una disminucién en la tasa de conteo. Estos
molestos campos eléctricos son producidos por alguna capa aislante cargada, meltales o huellas
digitales porejemplo. Por esto el analizador fue construido de tal forma que ningiin material aislante
pueda ser visto por los electrones, y por otro lado las superficies metdlicas del analizador estan
chapeadas en oro. El campo magnético de la tierra fue reducido, como lo mencionamos antes,
hasta un valor de 3 mQe (mili-Gauss) utilizando un metal del tipo p-metal en el interior de la
cdmara de medicién.

Se construyé una fuente de electrones mono-energélica de simetria cilindrica para calibrar el es-
pectrémetro . Esta fuente de electrones consiste de un tubo previsto de un filamento eléctricamente
calentado y que fue fijado a un voliaje negativo. Los electrones mono-energéticos de la fuente se
utilizaron para medir la proporcién del voltaje de deflexion con la energia de los electrones que

entran al espectrémetro.
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Para registrar electrones se utiliza un multiplicador sin ventanas pasando a través de la apertura
de salida del analizador. Una ganancia de alrededor 5x10 ® se obtiene con un voltaje de 3 kV. La
dependencia en la energia de la eficiencia del multiplicador se midié variando por una parte el
voltaje que se aplica en los extremos del chaneltron y por otra la energia de los electrones. Se
encontré que la eficiencia es constante dentro de un 4% para electrones con energias de 350 eV
hasta de 1.3 keV.

El espectrémetro de electrones estd montado dentro de la cdmara de medicién sobre un anillo
mdvil que puede ser manipulado desde el exterior. De esta forma los electrones expulsados pueden
ser detectados en vn intervalo angular de 18°-155° con respecto al haz de tones.

Se utiliza un analizador de multicanal (MCA) trabajando en modo de multiescala que permite la
adquisicién automdtica de datos. Los pulsos del multiplicador de electrones se amplifican y cuentan
en un canal designado del MCA. El conteo para cada canal se normaliza a la corriente de los iones
recolectados en la caja de Faraday. Este arreglo permite una adquisicién automadtica del espectro
de energia, tomando en cuenta la posible fluctuacién del haz de iones. Las ventanas del MCA
en calibracién de mediciones se lograron por medio de un generador de pulsos (PG) conectado
alternativamente con el ADC.

3.2 Mediciones

Se midid la seccién transversal para la produccion de electrones a enrgias tan bajas como | eV
Como o mencionamos anteriormente estos clectrones son afectados por campos eléctrico y mag-
nético externos. Para disminuir estos efectos los electrones fueron acelerados. El voliaje ideal de
aceleracion se encontrd que erade 3 V en donde la seccién transversal se mantenia constante. Para
electrones de bajas energias las secciones transversales aumentaban debido al efecto de focalizador
del voltaje de aceleracitn, Este efecto fue reducido con Jas rejillas paralelas mencionadas anterior-
mente. El error en las mediciones de la seccidn transversal para bajas energias fue determinado a
partir de a reproducibilidad de los datos y los valores de las secciones transversales. Los errores
estimados son de 50, 15 y § % para electrones con energias de 1, 5 y 10 eV, respectivamente.

Una dificultad adicional se asocia con la posible pérdida de electrones por colisiones con el
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pas residual en el espectrémetro. Esta cantidad se determind midiendo la disminucién relativa
de b tasa de conteo de los electrones con el incremento de la presién para varias energias de los
electrones. La proporcién de la tasa de conteo de electrones con respecto a la presidn del gas se
grafico como funcién de la presién. Se eligié una escala logaritmica en el eje de las ordenadas ya
que la absorcién depende de la presion siguiendo una funcion exponencial. En esta representacidn
fas curvas mostraron una disminucién lineal con el incremento de la presién. La disminucién es
mis nolable para las energias de los electrones més bajas. Los datos se obtuvieron a presiones muy
hajas, en el intervalo en que la perdida de electrones fuera entre 20% y 30% y al final se corrigieron
los valores obtenidos extrapolando a cero.

La sepunda derivada de la seccién transversal se catcula partiendo del espectro normalizado

utilizando la siguiente ecuacion:
4o _ VA
dE-dQ  n, N-l-n-A0-AE
en donde Z es el nimero de los electrones contados, n, es el nimero de los iones recolectados.

(43}

N es ¢l nimero de las moléculas por unidad de volumen, ! es el largo efectivo del haz de iones
ohservado por el espectrdmeiro, 7 es el producto de 1z transmisidn espectral, la transparencia de las
cinco rejillas de y la eficiencia del multiplicador, Af) es el dngulo sélido efectivo, AE esel intervato
de la encrgia efectiva del electrdn aceptada por el espectrémetro. La expresion anterior depende
de la energia E tal que AE=A(E+ell,) en donde A es la resolucién del espectrometro y U, es el
velije de preaceleracién. Y ain mas depende del dngulo ¥ :l=l,/sin ¥, con 1, = {(90°) = 3.3mm.
siendo { el ancho de la muestra.

La manipulacién de las vanables del espectrémetro, manejo, obtencién y evaluacion de los es-
pectros se realizé por medic de un programa computacional llamado BEN, el cual corresponde a

un trabajo doctoral realizado en el laboratorio Ionen-Strahl-Labor del Instituto Hahn Meitner.
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Capitulo 5
Resultados Experimentales

1.  Obtencion de los Espectros

Los espectras de emisién de electrones se obtuvieron a dngulos & entre 5° y 75° con respecto a la
superficte de la muestra usando un haz de iones Ne?*de q=1-6 de energia de 4.5 keV incidiendo
sobre una superficie metdlico-cristalina de Al a dngulos ¥ de 15°-75°. La grifical muestra resul-
tados experimentales correspondientes a la emisién de electrones N(E)= d2c /dQdE con un 4ngulo
de incidencia de 45° y a un dngulo de observacion de 15° con respecto a la superficie de la muestra.
En el trabajo nos avacaremos dnicamente a dar una breve descripcion de este espectro.

En la introduccidn y en la teoria se presentaron los procesos que ocurren cuando un dtomo hueco
entra en el s6lido; estos van desde la captura y perdida de electrones hasta el apantallamiento de la
nube de electrones que sucede durante su movimiento dentro del sélido. Diferentes mecanismos
contribuyen a la emisién de electrones debida a la interaccién de iones miltiplemente cargados
con un sdlido: (i} perdida de los electrones previamente capturados en estados de Rydberg, (ii)
auto ionizacidn de los electrones capturados, en capas supertores (arriba de la superficie), (iii)
desprendimiento de electrones en la superficie, (iv) procesos Auger de bajos (low-laying} orbitales
y (v) colisiones binarias proyectil-clectrén por debajo de la superficic. Las intensidades de los
electrones por debajo de la superficie se incrementan por una avalancha de electrones secundarios.

Las incertidumbres absolutas de la produccién de electrones son de = 30%, y las incertidumbres
relativas son de £20% con respecto a la variacién del estado de carga incidente. El espectro de
electrones para cada estado de carga muestra un maximo en energias bajas y se espera alrededor de
los 2 eV (7) y de hecho se observa para Net, pero se ve recorrido para estados de carga mayores
alcanzando un valor de 4 eV para una q=6, este hecho fue corroborado en el presente estudio,

Una de las caracteristicas principales del espectro de la gréfica 1 es el incremento de la emision

de electrenes con el aumento en el estado de carga q.
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En principio, es de esperarse, que para Ne 9% con g=1 los electrones sean expulsados princi-
palmente por intercambio de energia cinética, en donde el proyectil le transfiere su energia a los
electrones del Al al incidir con este. [8] Sin embargo, este incremento de la intensidad de electrones
a) aumentar el estado de carga se debe a la emision de electrones por energia potenciat. Como se
explico en la teoria de iones miltiplemente cargados, la emisién de electrones es causado principal-
mente por proceses dieléctricos por arriba y por debajo de la superficie. Por arriba de la superficie,
las transiciones auto-ionizantes en los estados de Rydberg dan lugar a electrones con energias de
alrededor de unos cuantos eV, mientras que los electrones provenientes de transiciones L-Auger se
originan por debajo de la superficie y corresponden a electrones mds energéticos.

En principio, las transiciones L-Auger en la red atémica del Al dan lugar a un pico pronunciado
cerca de 63 ¢V [6] Las vacancias en las capas L del Al son producidas per colisiones binarias con
el proyectil de Ne hueco. [18] Los electrones L-Auger de los proyectiles Ne 9% para q=2,3 y 4
deben de corresponder a energias de 22,34 y 46 eV respectivamente. El incremento en la emisién
de electrones con el aumento del estado de carga puede ser explicado en principio con la ayuda de
la tabla I, Ia cual muestra como la energia liberada por transiciones elecirénicas en la capa L del
Ne que aumenta directamente con ¢l ndmero de vacancias 2p de éste. Esta tabla estd basada en

calculos obtenidos mediante la teoria funcionales de densidad, Kurz.[30]

Mimera de vacias 2p 1 2 3 4 5 6

Energia de Transicidr  (eV) 12.8 236 334 45.6 56.77 63.8

Tabia L. Energfa de Transicifn de clectrones de la base de la banda de conducciénde Al al nivel 2p de un diomo hueco

que contiene un mimero 2p de vacios.

Por otrolado en la grifica 2 mostraremos el conjunto de espectros de electrones con un Angulo de
observacién 3=45° fijo y distintos angulos de incidencia ¥ del haz de iones Ne **. Es importante

remarcar que este espectro muestra una mayor intensidad que del mostrado en la grafica 1 para
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3=75°. Esto se debe a que existe una dependencia de la intensidad de electrones con el coseno del
dnguio 4. También de la grifica 2 observamos que la intensidad electronica aumenta cuando el
dngulo de incidencia ¥ disminuye. Es probabe que esto se deba a que el tiempo de interaccidn de
los iones con la superficie es mayor.

Finalmente como parte escencial de nuestro trabajo es importante remarcar que las estructuras
caracteristicas del decaimiento de plasmones se aprecian dificiimente en este espectro, las cuales se
esperan para energias de 11 eV (Graf. 3), es preciso manipular los valores de emisién para facilitar
el andlisis respectivo. Este método se mostrard en el siguiente capitulo.

En trabajos previos se considera ta excitacién por transferencia de energia potencial como el
mecanisme principal para la produccién de plasmones por iones lentos y pesados, tal y como lo
describe la teoria de produccién de plasmones asistida por captura de electrones en la seccién 3.2
. Este mecanismo involucra la captura de electrones de valencia en la capa L. de los proyectiles
Ne, la cual provee la energia para la produccién de plasmones. Sin embargo, es muy probable que
otros mecanismos para la creacién de plasmones puedan ser considerados, taies como electrones
energéiicos producidos directamente en colisiones al igual que electrones Auger pueden excitar

plasmones cuando viajen estos a través del sélido.
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Grafica 2. Espectro de 1a emision de alectrones correspondientes al impacto de iones Neta 4.5 kaVs con un dngulo
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2.  Analisis Espectral

Primeramente es necesario incrementar la visibilidad de 1a seccidén del espectro correspondiente
a} decaimiento de ios plasmones, ya que esla parte se encuentra inmerso en un enorme bloque
de emisién de electrones correspondiente a otros procesos. A fin de distinguir la intensidad del
decaimiento de plasmones de los demds procesos se deriva el espectro de emisién N(E) [1]. Antes
de evaluar la derivada dN/dE, se aplica una transformada de Fourier para suavizar la curva y la cual
no afecta significantemente la resolucién de nuestro experimento. Para dichos cilculos se utilizé
el programa computacional ORIGIN., el cual permite exportar e importar archivos en ASCIE.

Para justificar los principios de este procedimiento se presenta la figura 17. La energia £, §i-
berada por el decaimiento de plasmones estd determinada por la funcién Lorenziana I(Ep,Ep,[p)
en donde la encrgia de plasmones es Ep=fiw, y de ancho de decaimiento I',. En la figura 17 a),
la funcién representada por la curva "Distribucion Inicial” estd normalizada a unidad de 4rea. La
distribucién de energia de los electrones excitados de la banda de conduccidn se obtiene con una
convolucién sobre la densidad de estados normalizada D(E) = NVEpara E < E;. (Ejesta
energia de Fermi (E;=12.525 ¢V para el Al). con el factor de normalizacién N=E;”2 la integral de

la funcién D(E) se obtiene como 2E,/3. La convoiucién se crea por la integracién.
Ey -
Fe) =/ s+ U - E E, F,)D(E)E
0
En donde U es el potencial escalén en |a superficie (15.5eV para el aluminio) y € es la energia del
electrén fuera del s6lido influida por el decaimiento del plasmén. El resultado de la convolucion

esla representado por el curva llamada convolucién en la figura 17 b) cuya integral permanece

constante e igual a 2E,/3.
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Fig. 17. Método para determinar la emision de electrones por decaimiento de plasmones.

El punto crucia] del presente método es el hecho de que la derivada de F(e), también dada en
la figura 17 a), reproduce de manera muy aproximada la distribucién de energia inicial de los
electrones por decaimiento de plasmones. De esta forma, la intensidad de los electrones debido al
decaimiento de plasmones se obtiene de la integral de la curva "Derivada™ multiplicada por 2E{/3.
Se debe notar que ese factor es independiente de la forma de la distribucién de energia iniciai. Para
explicar el transporte de electrones se deben de tomar efectos de atenuacion y refraccidn. Esto se ve
representado en la curva ltamada " Transporte™ en la figura 17b. Cuando esta curva se normalizaala
curva "Convolucién” cerca del valor E; | los efectos por transporte son muy pequefios. Se observa
que la densidad de estados de fa banda de conduccion se deforma por la presencia de una particula
cargada. Paraestados de carga bajos, los posibles efectos de una distorsion de la densidad de estados
son relativamente pequeiios. Sin embargo se espera que cstos efectos se puedan incrementar por el

aumento de carga del proyectil y se debe de tomar en cuenta gue la substraccion del fondo involucra
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incertidumbres que afectan principalmente la parte izquierda de la a curva derivativa. Es de notar
que la forma de la curva ajustada se mantuvo constante mientras la carga del proyecti] variaba,
Los resultados de la aplicacidn de este metodo se muestran en las graficas 3 en donde se observa
la derivada dN/JE por el impactode Ne?*con q=1,2 y 4, y un 4ngulo de incidencia ¥ de 45° relativos
a la normal de la superficie y con un dngulo de observacién 3 de 75°. Las derivadas aqui mostradas
dan evidencia de cstructuras cerca de los 11 eV las cuales pueden ser atribuidas a los plasmones de
volumen. La intensidad de los electrones debida al decaimiento de plasmones es aproximadamente
proporcional al drea entre la curva derivativa y la linea punteada que representa la emisién de fondo
debida a otros procesos de decaimiento y se obtiene que para g=2 la emisién por plasmones se ve

incrementada, sin embargo disminuida para q=4.
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3.  Dependencia Angular

Como lo mencionamos se tomaron varios espectros para distintos dngulos. Para el caso de jones
de Ne't 2 4.5 keV se realizaron para dngulos o (o = 90 — §) de medicidn relativos a la superficie
y con una 4dngulo de incidencia fijo a 45°, estos resultados se muestran en la grafica 4a. Para cada
uno de estos espectros se realizo un andlisis de las derivadas de los espectros similar a la de la
seccién anterior. Los resultados se muestran en la grifica 4b. El andlisis de la dependencia angular
es crucial por varias razones. En primer lugar, se sabe de anternano que los electrones originados
en el volumen del sélido exhiben una dependencia angular de forma coseno de S[31]. Por otro
lado, en el caso de electrones originados de la superficie se espera que exhiban un comportamiento
isotrépico. De agui que la dependencia angular observada de los electrones debidos al decaimiento
de plasmones nos d€ informacién acerca del sitio en donde los plasmones se formaron.

Las grdficas 5 y 6 muestran los resultados obtenidos a partir de los espectros originales y cl
andlisis para la emisidén de electrones producidos por decaimiento de plasmones.

Es importante mencionar que este procedimiento produce datos absolutos para la emisidn de
electrones. Los resultados siguen de una forma estrecha una funcién tipo coseno 3 normalizada,
lo que muestra que los plasmones sen producidos dentro del sélido. En esta grifica se observa el
estudio de la emision de plasmones por interaccién de jones Ne** incidiendo a diferentes dgulos.
Se observa que 1a emisién de electrones por decaimiento de plasmones es relativamente pequena
para dgulos razantes sobre la superficie y esta alcanza un maximo para ¥ = 45°. Estas obser-
vaciones se pueden interpretar supeniende que para dngulos pequeiios el dtomo hueco incidente
estd parcialmente neutralizade enfrente de la superficie por efecto Auger. Para este caso, el ion
incidente pierde su capacidad para excitar plasmones de volumen. Para dngulos grandes los iones
penetran mas el metal de tal forma que electrones secundarios y los electrones por decaimiento de

plasmones se atenuan.
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Grafica 4b. Darivada dN/JE de la doble diferencial de la emisién de electrones correspondientes al impacto de iones

Ne'h a 4.5 keVs. El angulo de incidencia es de ¥=45° y varios angulos de medicién. Para el dngulo de medicidn de
35 se obsana al ajuste da recta cormespondienié a la energia de fondo.
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Capitulo 6
Discusion y Conclusion

Primeramente hemos observado en la seccién 5.1 que la emisién de electrones por decaimiento
de plasmones estd relacionada con el estado de carga de los iones incidentes. Es de esperase que
asi como la energia potencial del proyectil aumente junto con el estado de carga, la emisidn de
clectrones por decaimiento de plasmones lambién aumente. Sin embargo sabemos por la grafica 3
que csto no se cumple. Para explicar este suceso, hay que observar que debido a la conservacién
de energia. la energia necesaria para excitar un plasmén debe de ser cercana a la energia potencial
liberada por el proyectil. La energia liberada s igual a al sumna de la energia de transicién dada
en laabla [, mas la energia inicial de los electrones por arriba de la banda de conduccién. Esta
energia ¢s del orden de 5eV {30]. La excitacién de un plasmén de volumen requiere energias de
entre 15-20 eV [8] la cual se ajusta de manera resonante para el caso del Ne con una sola vacancia
en el orbital 2p. (ver tabla 1) Esto es consistente con lo que se observa en la gréfica 3. en donde
la energia del decaimiento del plasmén es significativa para un ion Ne™. De esta misma forma.
para Ne?™ | se presenta condiciones de resonancia ya que la energia del orbital 2p se ve reducida
por efectos de dtomos vecinos de la red{18]. Cuando ocurre que mds de dos vacancias en el orbital
2p. es improbable que la condicidn de resonancia se mantenga. Sin embargo, hay evidencia de
produccidn de plasmones para iones incidentes con cargas mayores a 2. Esto se debe a) hecho de
que el orbital 2p se llena exitosamente en el sélido [18]. Al final del llenado del ion por procesos de
cascada, cuando los proyectiles Ne conservan una o dos vacancias 2p, las condiciones de resonancia
se pueden volver a dar y una produccidn asistida por captura de elecirones puede ser posible.

El principal objetivo de este cxperimento es resaltar mecanismos de la excitacién de plasmones
por iones Ne?" multiplemente cargados en Al. El punto mds importante presentado a través de
todo el experimento, es que la produccién de plasmones por iones midltiplemente cargados tiene
lugar en unas cuantas capas atémicas por debajo de la superficie, esto debido a que la energia

de los clectrones por decaimiento de plasmones presenta una distribucion coseno § (dngulo de
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Piscusion y Conclusion

ohservacion). Consecuentemente, los electrones inducidos por el decaimiento de plasmones pueden
ser amortiguados al momento de escapar del sélido. Por ejemplo, usando el modelo de cascada para
¢ llenado de los d&tomos por hueco, se puede estimar que iones incidentes Ne 6+ a 4.5 keV con un
ingulo de incidencia de 45° alcanzan una profundidad promedio de 25 a.u. antes de gue el orbital 2p
se llene excepto por una vacancia.[18,19] La profundidad de escape de electrones con energias de
tSeV es de alrededor de 20 a.u.[34] de tal forma que la intensidad del electrén expulsado del sélido
¢s1d amortiguada. Este amortiguamiento es una razén significante por el cual podria desaparecer

la caracteristica estructura debida a los plasmones de volurmen . Ver fig. 18.

NeT en Al Emision do plectrones E1<E2
por decaimiento da plasmones

Profundidod

Muesira der A

Fig. 18: Diagrama esquematico de la emisién de electrones por decaimieto de plasmones con dependencia en carga,
eargia y dngulo de incidencia.

Por otro lado en la grafica 6 se muestra una distribucion angular para jones incidentes de 10 ke'V.
En esta grifica podemos comparar los valores absolulos por decaimiento de plasmones con los en-
contrados en la grifica S para iones con energias de 4.5 ke, Es notable que estos valores para iones
de 10 keV sean casi de un orden superior que los de la grafica 6. De lo anterior podemos concluir
gue a mayor energia los iones recorren mayor distancia dentro del sélido y los electrones expulsa-
dos se verdn atenuados una vez mas. En la figura 18 mostramos como, €! dngulo de incidencia, la
cnergia inicial y estado de carga del proyectil son factores importantes para la medicion de energia
de electrones provenientes del sélido ya sean por decaimiento de plasmones u Oiros mecanismos.

Recordemos también de la seccién anterior que para dngulos razantes la produccitn de plasmones

60




Itzam De Goran

se ve disminuida, aunque no por efectos de atenuacidn si no por efectos de energia potencial.

En trabajos previos se considera la excitacién por transferencia de energia potencial como el
mecanismo principal para la produccion de plasmones por iones lentos y pesados, tal y como lo
describe Ia teorfa de produccidn de plasmones por captura de electrones en la seccion 3.2. Es-
te mecanismo involucra la captura de electrones de valencia en la capa L de los proyectiles Ne,
la cual provee la energia para la produccién de plasmones. Sin embargo, es muy probable que
otros mecanismos para la creacidn de plasmones puedan ser considerados, tales como electrones
energéticos producidos directamente en colisiones al igual que electrones Auger pueden excitar
plasmones cuando viajen estos a través del sélido.

En conclusién, este trabajo muestra resultados que dan una clara evidencia de la excitacion de
plasmones en espectros de emisién de electrones producidos por iones multiplemente cargados. Los
espectros muestran estructuras con energias de 11 eV representativas del decaimiento de plasmones
de volumen los cuales son excitados por dlomos con huecos al momento en que estos alcanzan el
dltimo paso del llenado de cascada. Finalmente se demostré que para lograr condiciones de reso-
nancia con iones miltiplernente cargados. Jos proyectiles deben de penetrar algunas capas atémicas
dentro del sélido. Esto puede ser utilizado para explorar la posibilidad de crear plasmones a una
profundidad seleccionada dependiendo del jon, de su estado de caraga, de su energia y del dngulo
de incidencia con respecto a la superficie. Es imponante remarcar que no se han presentado en
otros trabajos mecanismos de produccién de plasmones por iones miltiplemente cargados por lo
que considero que la actual investigacién es de considerable imponiancia, a pesar de su exclusiva
incursion experimental, para el entendimiento de plasmones en posteriores estusios en el drea del

estado sélido.
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Anexo .

Tipo de Tasa CapaL Capa K
Captura 0, = opamoy,
ne = 0.009a.u.
Auger ry,=@B-nI; Fpp=(n— 13T,
I, =067x103au T, =14x10"3u
Atenuacién ' = v /A [§ o= v /A%
F =8au. Ay =30au.
Atenvacién I"Z =y /s I = v /28
por Formacion Al =17au. A =80au.

Tabla |. Resumen de las tasa usadas en ¢l andlisis. Los datos se aplican para el
nimero n de electrones en a capa L del Ne viajando en el interior del s6lido Al
{Resultados tomados de la literatural 1 §])
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