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ABSTRACT

Any two autoionizing resonances with a common final
ionic state can be made to interfere by an appropriate
selection of electron impact energy. We have studied this
state to state interference by coincident detection of elec-
tron pairs in the final state. At 457.3 eV electron impact
energy a series of (e,2e) spectra was measured for argon
in 205 - 214 eV energy range for studying the neighbour-
ing [2p3/2]3d and [2p3/2]4d resonances leading to the
[3p2]3d final state.

1. A Fano-interferencia

Rezonancia soran a talalkozd két hullam az eredetiek
Osszegénél kisebb vagy nagyobb amplitudoju eredd
hulldmot hoz 1étre. Interferencia csak olyan hullamok
kozott lehetséges, amelyek korrelaltak, egymassal
koherensek, példaul azért, mert ugyanabbdl a forrasbol
jottek két kiillonboz6 tton. A legegyszeriibb esetben
ezek geometriai utakat (trajektoridkat) jelentenek. A
kvantummechanikdban azonban ezek az utak ugyan-
annak a végallapotnak a kiillonbdzé megkiilonboz-
tethetetlen formalddasi modjait jelenthetik. A jol ismert
esetben az Er energiaju F(Eg) végso ion-allapot a G(0)
kezdeti (alap) atomi allapotbol formalodik kozvetleniil
(la), vagy egy kozbensé R(Eg) rezonancian keresztiil
(1b):

G(0)+e(Ey)) > F(EF)+eS (Es)+ea (E.) (la)

G(0)+e(Ey) HR(ER)*"’S () ”F(EF)*'QS (Es)‘*'ea (Ea) (1)

Mindkét folyamat soran a primer elektron e(Ey)
rugalmatlanul szérodik (e;) és egy masik elektron is (e,)
kibocsajtodik. A rezonans, kétlépéses folyamatban (7b)
mindkét elektron energidja meghatarozott (E,=E,—Eg;
E,=Er—EF), ezért az elektron-energia spektrumban két
csics talalhatdo. A direkt folyamatban (7a) a
végallapotbeli két elektron a tobbletenergian (Ey—Er)

interferencia e két folyamat kozott (azaz a rezonans és a
direkt folyamat kozott) jon Iétre és Fano-interfe-
rencidnak nevezik, amely egy jol ismert aszimmetrikus
vonal alakra vezet az elektronspektrumban.

Koincidencia kisérletekben azonban, mind a szort,
mind a kibocsajtott elektront detektaljuk. A szort
elektronok energiajat adott FE; értéken tartva a
kibocsajtott elektron energiaja is meghatarozotta valik
(E.=Ey—Ep—FE). Tehat a koincidencia kisérletekben a
direkt folyamatok is csucsokat eredményeznek az
energiaspektrumban, de ezek az E)—FEr tobbletenergia
barmilyen felosztasanal lehetnek. Ennek a megfeleld
beallitasaval a direkt koincidencia csticsok pontosan
egybe eshetnek a rezonans folyamatbol szarmazo
csucsokkal. Ilyen tipusu interferencia eléfordulhat a
rezonans Auger-kisérleteinkben [1]. 344,9 eV primer
elektron energian, 99 eV szort energidan a megfeleld
direkt és rezonans folyamatok:

Ar('S,)+e, (3449) > 4" (3p7('D,) 4p) (37.4) +e, (9) +¢,, (208.5)  (20)
ar('s,)+¢, (3449) > 4’ (2p7(°P, )4p)(245.9) +¢..(99)
4" (3p7('D,)4p) (37.4) +e, (99) +e,, (208.5)  (2b)

Koincidencia hozam [100 beitésszam]
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1. abra. Az Ey =344,9 eV energian mért (e,2e) spektrum
(négyzetek) (E; =99,2 eV) és a direkt ionizacios hattér
(tires korok). A két spektrum kiilonbségét (a rezonans

Auger-spektrumot) tele korokkel és hibajellel

folytonos moddon osztozik. A kvantummechanikai abrazoljuk.
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A mért (e,2e) spektrum, amely a direkt és a rezonans
folyamatbol jovo elektronok eredd energiaeloszlasat
tartalmazza az 1. abran lathat6. A direkt folyamat
részesedését egy masik kisérletben (ahol a rezonans
folyamat nem lehetséges) megmértik (E, =340 eV E;
=99,2 eV), majd az energia spektrumot 4,9 eV-vel
visszatoltuk. Az erds direkt folyamattal torténd
interferencia miatt azonban a két spektrum kiilonbsége
nem szikségképpen az  Ar[2p;,]4p  allapotbol
kibocsajtott rezonans Auger-spektrum. A [1] cikkben
azt talaltuk, hogy valészinilileg ez az interferencia
okozza a 3p~('D)5p és 3p (’P)5p allapotokra vezetd
felrazodasi folyamatok abnormalisan nagy intenzitasat.

2. Az allapot-allapot interferencia

Van egy masfajta tipust interferencia is, ami
modosithatja a koincidencia spektrumokat. Tételezziik
fel, hogy két nem atfedd rezonanciat (R’ és R")
gerjesztiink alapallapotbol elektroniitkozéssel, amelyek

elektronemisszioval ~ ugyanabba a  végallapotba
bomlanak:

G(0)+e(E,) > R(Ey)+e, > F(E,)+e, +e, (3a)

> R'(Ey)+e. > F(E)+e, +e, (3b)

(A direkt (1a) folyamat most is lehetséges.)

Az elektronparokat koincidencidban mérjik  két
elektronspektrométerrel. Az interferencia  feltétel
megkoveteli, hogy az egyik reakcid csatornaban szort
elektronnak az energidja (és spinje) megegyezzen a
masik  csatorndban  kibocsajtott  Auger-elektron
energiajaval (és spinjével): ebben az esetben az (ey,ex)
és (ey,ey) elektronparok megkiilonboztethetetlenek.
Ilyen allapot-allapot interferencia csak egyetlen primer
elektron energian lehetséges: Ey=Fr+Eg—EF.

Ilyen interferenciat mar nem koincidencia kisérletben
is [2] megfigyeltek. (e,2¢e) kisérletekben azonban a szog
szerinti integracio kevésbé fedi el az interferencia
effektusokat, tehat a jelkontraszt ndvelhets. A mi (e,2e)
méréseink soran az argon 2p rezonans Auger-
spektrumokat megfigyeltiik [3]. Ebben a cikkben az
ugyanezzel a (e,2e) eszkozzel elvégzett elsd allapot-
allapot interferencia kisérleteinkrdl szamolunk be.

Az AT (3p? ('Dy)3d/4d 2P,2D) végallapoti dublettet
valasztottuk ki erre a célra E=37,15\ 37,40 eV [4],
amely rezonans Auger-bomlassal jelentds intenzitassal
keletkezik a [2p3n]3d és  [2psp]4d  allapotokbol
koszonhetden az erds végsd allapotbeli konfiguracios
kolcsonhatasnak (FISCI). A megfeleld rezonancia
energidk Ep=246,93 eV és Er~=247,67 eV [5], igy az
allapot-allapot interferenciat E~4573 eV

(=246,93+247,67-37,3) energianal varjuk. Mivel /3, ~

120 meV, ezért a [2p;]3d és [2p;,]4d rezonancidk
atfedése jelentéktelen, az allapot-allapot interferencia a
kovetkez6 két reakciocsatorna kozott torténhet:
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Ar('S,)+e, (457. 3)—>Ar (207 (P, )3d)(247) + ¢, (210.3)

- 4r (3p7('D,)3d *P)( 374) €. (210.3)+¢,,(209.6) (4a)
(

Ar('s,) +e, (457. 3)—>Ar (207 (P, )4d)(247.7)+¢, (209.6)
-4 (3p7('D,)3d” P)(374)+e (209.6)+¢;,(2103)  (4b)

sc

3. Az allapot-allapot interferencia mérési modszerei

3.1. Az interferencia tartomany (E 4,Eg)
spektraltérképe

Az Auger-elektronspektrumot (Ep) dupla (hengertiikdr
tipusu) analizatorral, az adott energidji  szort
elektronokat E,. (E,) pedig szimpla spektrométerrel
detektaltuk (innentdl inkabb az Ejp, E, szimbolumokat
hasznaljuk, hogy a szort és kibocsajtott elektronok
megkiilonboztethetetlenségét hangsulyozzuk). A két
spektrométerrel a koincidencia spektrumokat a 205,0 <
E Ep) < 2140 eV energiatartomanyban 0,5 eV
lépéskozzel vizsgaltuk. Az energiaskalat az ismert
energiaju LMM Auger-atmenetekkel kalibraltuk. A 29,2
eV kotési energiaju 3s elektron ionizacidjahoz tartozo
koincidencia csticcsal monitoroztuk az E, primer
elektron energiat [3]. Az (EEp) spektralsikot (e,2e)
spektrumok sorozatabol alkottuk meg, ahol az E,
rogzitett az Ep pedig Iéptetett. Az A spektrométer
szamlalasi sebessége mutatta az elektronnyalab és a
targetgdz nyomas stabilitasat. A 2. abran a 19 db (e,2e)
spektrum koziil 4 1athato.

Telies hozam (107 beitésszam]
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2. dbra. Az (e,2e) spektrum Ey=457,3 eV primer
energidan, E, rogzitett és Ep léptetett; a) E,=212 eV, b)
E,=210¢eV, c) E4=208 eV, d) E,=206 eV. A hibajellel

jelolt koincidencia spektrumok a véletlen
koincidenciat(~30%) nem tartalmazzak.

Ezekre a spektrumokra az atomnak atadott energia
»ablakok” (=E)—E,) helyzetét a 3. abran lathatjuk. A
kiilonboz6  E,  értékeken  mért  spektrumokat
Osszenormaltuk egy forditott modon felvett (e,2e)
spektrum segitségével (E, valtozik, Ez=212,0 eV).
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3. abra. Az atomnak atadott energia ,,ablakok” helyzete
az el6zo abran bemutatott spektrumokra

Az altalunk mért spektralis térképet a 4. abran
lathatjuk. A szort és  kibocsajtott  elektronok
megkiilonboztethetetlensége miatt a térképnek a 45°-os
tengelyre nézve szimmetrikusnak kellene lennie, de
instrumentalis hatasok elrontjak ezt a szimmetriat. A
kiilonb6z6 folyamatokat mutato térképi tartomanyokat a
3. abra alapjan azonosithatjuk. A 206 eV kdrnyékén
talalt nagyon erGs koincidencia jelek az ugyanolyan
energiaju  szort és L,-MysM,; (CP)  Auger-elektron
parokhoz tartoznak. A rezonans Auger-folyamatokbol
szarmazo elektronok kor alakt foltokat eredményeznek.
PL a (209¢V, 211eV) korilli pont valdszinilleg a
kovetkezo folyamattol szarmazik:

Ar('s,)+e, (4573) > 4’ (2p7 (PP )4p)(246)+ €. (2113)

sc

> 4r” (3p7('D,)4p)(373)+ €, (211.3)+e, (2087)  (5)

sc sat
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4. abra. Az interferencia tartomany (E4,Ep)
spektraltérképe Ey=457,3 eV primer energian.( A
sotétebbre szinezett részek felelnek meg a nagyobb
koincidencia hozamoknak.)

A direkt folyamatok jaruléka —45°-os csikoknak felelne
meg, mivel a két elektron -energiadsszege adott
végallapot esetén 4allando. A 3p?n/ gerjesztett
ionallapotot energidja 36-40 eV, igy ennek a széles
csiknak a 4. abran szerepld szaggatott vonal kdrnyékén
kellene lenni. Ennek a csiknak a hidnya azt mutatja,
hogy a direkt folyamatok ezen a primer energian nagyon
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gyengék a rezonanshoz képest. A 4. abra jobb felsd
sarkaban lathato “folt” a 4s' ionallapotnak megfeleld
csik metszete:

Ar('S,)+e, (457.3) > Ar(457)(29.2) + ¢, (214)+¢,, (2141)  (6)

sat

3.2. Diagonalis 1éptetés az interferencia
tartomanyban

Ha a kivalasztott végallapotra koncentralunk, akkor az
allapot-allapot interferencia tanulmanyozasanak
leghatékonyabb modszere a diagonalis 1éptetés, ami azt
jelenti, hogy mindkét spektrométert Iéptetjiik, de
ellentétes iranyban. Egy adott végallapotra a két (szort
és kibocsajtott) elektron energidjanak az 6sszege allando
lesz (E,+Ep=E)—Er), tehat az adatainkat a spektral-
térkép -45°-0s iranyl egyenese mentén gyljtjik. A
»magikus” 457,3 eV primer energian ez az egyenes a 4.
abran szereplé szaggatott vonal (E,+Ez=E,—E~420
eV), az ezen mért spektrumokat az 5. abran lathatjuk. A
két teljes spektrum eltérése mutatja a szimpla és a dupla
spektrométerek eltéro energiafelbontasat
(4E(FWHM)=0.009E , ill. 4Ex(FWHM)=0.005E}).

214 213 212 211 210 209 208 207 206
4.0 T T T T T T T
_ 45
E 3.6+
S ~
P L4.0 2
2 32 g
= 2.
2 25 r3 ¢
- a
= 54 3.0
524 3
S 8
© 204 F25 3
< =
o o
£ 16 L20 ©
5 12 g
E 7] F15 &
1]
N [
2 08+ 8
£ 02
= 0.4
= T T T T T T T 0.5
206 207 208 209 210 211 212 213 214

Elektron energia [eV]

5. abra. A diagondlis léptetés eredménye 457,3 eV
primer energian (E +Ep=E)—Er=420 eV). Az energia
spektrumot a szimpla (tele négyzetek, felsé
energiaskdla) és dupla (iires korok, also energiaskadla)
spekrométerekkel mértiik. A hibajelekkel jelolt
koincidencia spektrum adatait a véletlen
koincidencidkat (=30%) nem tartalmazzak.

A diagonalis léptetés nagy elénye az, hogy a direkt
folyamat csak konstans hatteret és nem csucsszerd
szerkezeteket hoz 1étre a koincidencia spektrumban.
Tehat a csticsokat a rezonans folyamatok okozzak. Mint
a [2pl4p ((5) egyenlet) és a [2p]3d/4d ((4a) és (4b)
egyenletek) gerjesztések hozzajarulhatnak ehhez az
Osszetett szerkezethez létrehozva vonalpdrokat a
208,7/211,3 eV és a 209,6/210,3 eV energidkon. Ez az
Osszetett szerkezet szétszedhet6, ha — tartva a
végallapotot — a primer energidt megnoveljik. A 6.
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abran a diagonalis 1éptetés eredményét lathatjuk 458,7
eV primer energian (E, +Ep=E,—E~421,4 eV). Ezen a
primer energian az eredeti egyenletek ((5), (4a) és (4b))
helyébe a kdvetkezok 1épnek:

ar('s,)+e, (458.7) > a4’ (2p™ (P )4p)(246) +<, (2127)
»Ar**(3p*2(‘Dz)4p)(37.3)+eiu(212.7)+e’m,(208.7) (7a)
Ar('S,)+e, (4587) > 4r' (2p™ (P )3d)(247)+ ;. (211.7)

-4 (3p7('D,)3d *P)(37.4) + e, (211.7)+e,, (2096)  (7B)

Ar('S,)+e, (4587) > 4" (2p™ (P )4d)(247.7)+ ;. (211)
>4 (3p7('D,)3d*P)(374) +e, (211) +¢,, (2103)  (70)

sat
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6. abra. Ugyanaz, mint az 5. abra, de 458,7 eV primer
energian mérve (E,+Eg=FE)—Ep=421,4 eV)

A szort elektron csticsok eltolodnak a primer energiak
kiilonbségével (ebben az esetben 1,4 eV-vel), de a
rezonans Auger-csucsok a helyiikon maradnak (tehat a
spektrum, mozgd, és allo csticsok kombinacidja). A
[2pl4p gerjesztés ((7a) egyenlet) jaruléka valoban
levélaszthato, legalabbis a 212,7 eV-on levd, de a tobbi
vonal levalasztdsa nem egyértelmi.

Ugyanennyivel csokkentve a primer energiat (455.9
eV-re), a szort elektron csucsok lefelé tolodnak 1,4 eV-
vel (209,9, 208,9 és 208,2 eV-re) és racsusznak az
Auger-csticsokra (208,7, 209,6 és 210,3 eV), ami
egyszeribbnek tiing, de a valdosagban még bonyolultabb
spektrumot eredményez (7. abra).

4. Kovetkeztetések

Mind a spektraltérkép (4. abra), mind a diagonalis
1éptetéssel kapott spektrumok (5-7. abrak) azt sugalljak,
hogy a [3p°l4p végallapotra vezeté [2pldp elektron-
litkozéses gerjesztés egy nagyon er6s forrasa a
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koincidencia spektrumnak. Ez esetleg lehetetlenné teszi
a [2p]3d/4d allapot-allapot interferencia megmérését. A
végsé konkluzidt azonban csak az dsszes koincidencia
spektrum egyidejii szamitogépes kiértékelése utan
vonhatjuk le.
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7. abra. Ugyanaz, mint az 5. dbra, de 455,9 eV primer
energian mérve (Ey+Ep=E)—Er=418,6 eV)
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