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1. Einleitung

Die Beschreibung von Festkérpern mit ihren elementaren Bestandteilen, Atomkernen und
Elektronen, muss nach den Regeln der Quantenmechanik geschehen, denn Objekte ihrer Gro-
e verhalten sich nicht mehr wie klassische Teilchen. Thre Eigenschaften werden mit einer
Wellenfunktion beschrieben und deren zeitliche Entwicklung mit der Schrédingergleichung.
Daraus leiten sich sich neue Gesetze fiir ihr Verhalten und ihre Wechselwirkungen unter-
einander ab. Sie beschreiben einen Zusammenhang, zu dem h&ufig keine klassische Analogie
existiert und die dabei auftretenden Mehrteilcheneffekte werden unter dem sehr allgemeinen
Begriff Korrelation zusammengefasst. Thr Verstiandnis ist von zentraler Bedeutung, um zu
einer umfassenden Beschreibung der Stoffe und ihrer Eigenschaften zu gelangen.

Die Supraleitung ist eines der wichtigsten Beispiele einer verdnderten Wechselwirkung
zweier Elektronen in einer quantenmechanischen Beschreibung. Zwei Elektronen, die sich als
freie Teilchen abstoflen und sich im Festkorper in guter Naherung vollig abgeschirmt vonein-
ander bewegen, gehen unterhalb einer bestimmten Temperatur, der sogenannten Sprungtem-
peratur, eine Bindung ein, vermittelt durch das umgebende Kristallgitter. Sie bilden ein Paar,
welches als Cooperpaar bezeichnet wird und génzlich andere Eigenschaften besitzt als einzelne
Elektronen. In der supraleitenden Phase kondensieren die Cooperpaare in einem gemeinsamen
Zustand, was einzelnen Elektronen nicht moglich ist. Sie bilden eine iiber den gesamten Fest-
korper ausgedehnte Materiewelle und kénnen sich so vollig reibungsfrei durch ihn hindurch
bewegen. Dieses Verhalten wird fiir Metalle und einfache Legierungen durch die BC'S-Theorie
beschrieben [BCS57], benannt nach ihren Begriindern Bardeen, Cooper, Schrieffer.

Die Basis dieses Modells ist die Existenz von Cooperpaaren und so spielte ihr Nachweis
eine zentrale Rolle in der Bestédtigung der Theorie. Wichtige Experimente in diesem Zusam-
menhang sind die Messung des magnetischen Flusses in einem Ringsupraleiter [DN61, [DEF61]
oder die Bestétigung des Josephson-Effekts [Sha63]. Es bleibt trotz der glanzenden Bestéti-
gung des Modells festzuhalten, dass all diese Nachweise indirekter Natur sind. Die Entdeckung
der Supraleitung in einer anderen Materialklasse [BMS86], den Kupferoxiden, warf zudem neue
Fragen auf. Obwohl es auch fiir diese Materialien indirekte Nachweise fiir die Existenz von
Cooperpaaren gibt [GCFT87], lassen sie sich nicht mehr vollsténdig durch die BCS-Theorie
beschreiben. Die Frage, wie ihre Bindung zustande kommt, gilt bis heute als ungeklart.

Die Messung der Eigenschaften von Elektronen, die durch Rontgenlicht emittiert wurden,
die Photoelektronenspektroskopie, konnte dazu einige wichtige Erkenntnisse beitragen. Die
Untersuchung der Liicke im Energiespektrum der Photoelektronen in der Ndhe der hochst-
besetzten Zusténde fithrte zu der Entdeckung eines neuen Zustands. Es wird angenommen,
dass die Elektronen in diesem Zustand zwar Cooperpaare, aber keine kohdrente Materiewelle
bilden und als Folge keine verlustfreie Stromleitung stattfinden kann [DYCT96, IMDL™96|. Ge-
rade an dieser Stelle wird jedoch ein grundsétzlicher Nachteil der Messmethode offensichtlich.
Denn die emittierten Elektronen dienen als Sonde; die Anderung ihres Zustands im Vergleich
der beiden Phasen, normal- und supraleitend, sollte Riickschliisse iiber die Natur der Bin-
dung zulassen. Bei den Elektronen handelt es sich aber nicht um aufgebrochene Cooperpaare,
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deren Eigenschaften von einer direkten Bindung beeinflusst wurden. Vielmehr bewirken die
Wechselwirkungen, die zur Bildung der Cooperpaare fiithren, eine Potentialinderung auf ein
einzelnes Elektron. Es bilden aber nur ein Teil der im Festkorper vorhandenen Elektronen den
supraleitenden Zustand und die ohnehin schwache Bindung tritt hier nur noch als gemittelte
Anderung des duBeren Potentials auf.

Vor diesem Hintergrund scheint eine direkte Messung der gepaarten Elektronen &duflerst
vielversprechend. Denn wenn es gelingt, die beiden Elektronen ungestort aus dem Festkorper
ins Vakuum zu emittieren, wiirde dies einen direkten Blick auf die Bindung erlauben. Daher
war es das Ziel dieser Arbeit, eine neue Messapparatur aufzubauen, mit der sich zwei Elektro-
nen koinzident nachweisen lassen. Mit ihr konnte der Nachweis des Emissionsprozesses eines
Cooperpaars erbracht werden und dadurch erstmals ein direkter Nachweis ihrer Existenz ge-
lingen. Die bisher einzige theoretische Arbeit, die sich mit dieser Frage beschéftigt, legt nahe,
dass dies grundsétzlich moglich ist [KBO03]. In ihr wird die Wahrscheinlichkeit eines Prozesses
berechnet, in welchem das Cooperpaar die Energie eines Photons gemeinsam absorbiert und
daraufhin ins Vakuum emittiert wird. Die Eigenschaften des Zustands der beiden Elektronen
im Festkorper bleiben beim Austritt ins Vakuum erhalten. Gilt dies ebenso fiir die neuartigen
Hochtemperatursupraleiter, so liele sich mit dieser Methode die Natur der Bindung direkt im
Experiment beobachten. Es wére somit eine vollig neue Messgrofle vorhanden, die direkt von
der Bindung abhéingt.

Fine Messapparatur, mit der dieser Nachweis der Cooperpaaremission erbracht werden
kann, existiert aufgrund der technischen Schwierigkeiten bisher nicht. Thr Aufbau wurde im
Rahmen dieser Arbeit durchgefithrt. Vorarbeiten von Mirko Hattass an Kupferoberflichen be-
statigten die Messmethode als duflerst vielversprechend [Hat04]. Die neue Apparatur erlaubt
die Untersuchung von Proben im normal- und supraleitenden Zustand. Elektronen kénnen
koninzident detektiert und ihre Impulse fiir jedes Reaktionsereignis vollsténdig rekonstruiert
werden. So kann ohne vorherige Kenntnis der Reaktionsdynamik durch Vergleich der Mes-
sungen unterhalb und oberhalb der Sprungtemperatur nach einer Signatur gesucht werden.
Die umfangreichen Informationen iiber die beiden Elektronen kénnen vielfaltig genutzt wer-
den. Zunéchst ist die Untersuchung der Einzelereignisse von Interesse. Die Ergebnisse liefern
einen Eindruck iiber die Leistungsfiahigkeit der Apparatur und kénnen mit Bandstruktur-
rechnungen verglichen werden. Um die Ergebnisse der Doppelphotoemission umfassend zu
verstehen, werden die bekannten Prozesse, wie das Korrelationsloch und der Augerzerfall un-
tersucht. Das Korrelationsloch sollte als grundlegende Eigenschaft der Metalle immer zu sehen
sein. Deutlich umfassender als bisher kann der Augerzerfall untersucht werden. Denn aus den
Impulsen kann die vollstdndige Winkelverteilung beider Elektronen und ihre Abhéngigkeit
voneinander betrachtet werden. Die bei Blei nahe am Vakuumniveau liegenden gebundenen
Energiezustdnde machen den Prozess sogar besonders wahrscheinlich. Ein Grofiteil der Daten
liegt daher fiir diesen Reaktionskanal vor.

Die vorliegende Arbeit beginnt in Kapitel 2| mit einer Zusammenfassung der wichtigsten
theoretischen Modelle, die fiir das spétere Verstdndnis der Ergebnisse relevant sind. Aus-
gangspunkt ist die Beschreibung der elektronischen Zustéinde im Festkorper, der sogenannten
Bandstruktur. Sie wird berechnet aus der Wirkung eines effektiven Potentials auf ein ein-
zelnes Elektron. Das Potential wird prinzipiell von allen vorhandenen Teilchen gebildet, es
beeinhaltet also auch die Korrelationseffekte und muss fiir eine Berechnung in verschiedenen
Néaherungen beschrieben werden; die wichtigsten sollen in diesem Kapitel zusammengefasst
werden. Sie werden in verschiedenen Computerprogrammen verwendet, mit denen die simu-



lierten Ergebnisse erstellt wurden. Die Ubersetzung der intrinsischen Zustéinde des Festkérpers
in die am Detektor gemessenen Eigenschaften der Elektronen wird durch die Theorie der Pho-
toemission beschrieben. Sie bildet den zweiten Abschnitt des Kapitels. Sowohl die Emission
eines einzelnen Elektrons zur Beschreibung der elektronischen Struktur als auch der Mecha-
nismus der Doppelphotoemission, in seiner allgemeinen Formulierung und im Bezug auf die
Cooperpaaremission, wird erldutert. Zudem wird dargestellt, wie sich aus der Untersuchung
des Augerzerfalls Erkenntnisse iiber Korrelationen der Elektronen gewinnen lassen.

In Kapitel [3] folgt eine Beschreibung des Experiments. Es wurde im Rahmen dieser Dok-
torarbeit zusammen mit Stefan Voss [Vosll] neu aufgebaut. Die Kombination von Elektro-
nenspektrometer und Probenkiihlung in einer Ultrahochvakuumumgebung stellen dabei eine
besondere Herausforderung dar. Alle Experimente miissen in einer Vakuumkammer stattfin-
den, um die Reinheit der Oberfliche zu gewéhrleisten. Das hier verwendete Material, ein
Bleikristall, muss fiir die Untersuchung in der supraleitenden Phase so weit wie moglich unter
die Sprungtemperatur von 7,2 K gekiihlt werden. Dies geschieht mit Hilfe eines Heliumkryo-
stats. Die Schwierigkeit besteht bei dem verwendeten Aufbau darin, dass die Vorderseite der
Probe nicht abgeschirmt werden kann, wahrend sie im Spektrometer untersucht wird. Sie
muss fiir das Licht und die emittierten Elektronen frei zugénglich sein.

Fiir den koinzidenten Nachweis der Elektronen wurde eine Adaption des in der Atom-
physik unter dem Namen COLTRIMS héufig verwendeten Flugzeitspektrometers benutzt.
In der iiblichen Anordnung werden die geladenen Reaktionsprodukte von einem schwachen
elektrischen Feld auf einen oder mehrere orts- und zeitauflésende Detektoren geleitet. Aus
den beiden Informationen, Flugzeit und Auftreffort, kénnen die Impulse berechnet werden.
Ein {iberlagertes homogenes Magnetfeld in der Spektrometerachse sorgt dafiir, dass die Elek-
tronen auf Zyklotronbahnen auf den Detektor gelangen. So kénnen auch hohe Parallelimpulse
abgebildet werden, ohne die Flugzeitverteilung durch ein hohes Absaugfeld zu klein werden
zu lassen. Dieses Magnetfeld konnte fiir die Untersuchung in der supraleitenden Phase nicht
verwendet werden. Daher musste das Spektrometer so angepasst werden, dass die Elektronen
auch ohne Magnetfeld mit der hochstmoglichen Auflésung gemessen werden kénnen.

Es folgt die Beschreibung der Datenanalyse und Kalibrierung des Spektrometers in Kapitel
Die Daten wurden wie bei allen Flugzeitspektrometern dieser Art ereignisbasiert aufgenom-
men. Das bedeutet, dass die Impulse aller in einer Reaktion erzeugten, geladenen Teilchen
fiir jede Reaktion einzeln berechnet werden kénnen. Zunéchst liegen sie aber in Form von
digitalisierten elektrischen Pulsen vor und der Zeitpunkt ihrer Aufzeichnung muss mit geeig-
neten Pulsanalysealgorithmen gefunden werden. Aufgrund der duflerst geringen Flugzeit der
Elektronen ist die Totzeit des Aufnahmesystems ein entscheidender Faktor fiir die Durchfiihr-
barkeit des Experiments. Sie bezeichnet einen Zeitraum, beginnend mit dem Auftreffen eines
Elektrons auf dem Detektor, in welchem kein zweites nachgewiesen werden kann. Verschiede-
ne Algorithmen zur besseren Erkennung nahe beieinander liegender Pulse wurden von Lutz
Foucar simuliert [Fou0g|. Sie wurden im Rahmen der Auswertung auf die gemessenen Daten
angepasst. Sie fithren zu einer wesentlichen Verringerung der Totzeit und es soll eine Methode
vorgestellt werden, mit der sie fiir verschiedene Pulsalgorithmen quantifiziert werden kann.

Die Messergebnisse werden in Kapitel 5] dargestellt. Die Darstellung entspricht in ihrer Rei-
henfolge der zuvor beschriebenen. Die Auswertung der Einzelereignisse bildet die Grundlage
fiir das Versténdnis der Apparatur und wurde dazu mit den Ergebnissen von Simulationen der
Bandstruktur und Elektronenbeugung verglichen. Die Identifizierung der Korrelationseffekte
an bekannten Prozessen wie dem Korrelationsloch oder dem Augerzerfall bildet den zweiten



4 Einleitung

Teil. Das Kapitel schliet mit den Ergebnissen, welche Bezug auf die Frage einer moglichen
Emission von Cooperpaare nehmen. Aufgrund der erstmaligen Untersuchung gilt es hier zu-
néchst ihre Signatur zu bestimmen. Nach dieser wurde auf Grundlage der Vorhersagen der
Theorie in verschiedenen Spektren gesucht. Abschliefend folgt eine Zusammenfassung der
Arbeit und ein Ausblick auf Basis der neu gewonnen Erkenntnisse.



2. Theorie

Bei der theoretischen Beschreibung eines Festkorpers geht man davon aus, dass dieser in einer
kristallinen Form vorliegt. Das bedeutet, dass es eine kleinste, sich periodisch wiederholende
Anordnung von Atomen gibt. Diese wird als Einheitszelle bezeichnet. Sie besteht tiblicher-
weise aus wenigen Atomen und schon mit der Untersuchung dieser Einheitszelle und ihrer
Gitterstruktur lassen sich sehr weitreichende Aussagen iiber die Eigenschaften des Materi-
als machen. Abbildung links zeigt die Einheitszelle von Blei, einen Wiirfel mit je einem
Bleiatom in den Ecken und an den Mittelpunkten der Seitenfldchen.

Analog dazu lasst sich das Material im Impulsraum, dem reziproken Raum, beschreiben.
Beide Raume koénnen ineinander iiberfithrt werden und auch fiir quantenmechanische Rech-
nungen kann der geeignete Raum gewihlt werden. Werden die Gitterabstinde im Ortsraum
durch Vektoren a2 3 beschrieben, so lassen sich die Vektoren des reziproken Raums nach der

Vorschrift
2

bias = —a X a 2.1
1,2,3 Vv 2,3,1 3,1,2 ( )

berechnen. Ein dreidimensionale Abbildung der reziproken Einheitszelle von Blei ist in Ab-
bildung rechts gezeigt. Sie wird auch als erste Brillouinzone bezeichnet.

Mit der Spektroskopie von Photoelektronen ist es moglich sowohl den Orts- als auch den
Impulsraum zu untersuchen, auch wenn die Ergebnisse zundchst immer im Impulsraum, als
Impulse von Elektronen, vorliegen. Untersucht man Elektronen, die von lokalisierten Zu-
stdnden in der Nahe der Ionenriimpfe starten, so erhdlt man aus deren Beugungsmustern
Information iiber die Gitterstruktur. Analysiert man dagegen Elektronen aus dem &uflersten
Band, wo die Elektronen delokalisiert von ihren urspriinglichen Mutteratomen sind, ergibt
sich daraus die elektronische Struktur des Materials. Sie wird beschrieben durch die Band-
struktur, d.h. den elektronischen Zustdnden der Elektronen charakterisiert durch ihre Energie
FE und den dazugehorigen Wellenvektor k. Insbesondere der Bereich der am héchsten besetz-
ten Energiezustédnde ist dabei von grofitem Interesse. Denn nur hier gibt es in der Néhe freie
Energiezustande und sdmtliche Zustandsédnderungen miissen daher in diesem Bereich gesche-
hen.

In diesem Abschnitt sollen die wichtigsten theoretischen Modelle, die zur Beschreibung der
elektronischen Zustédnde verwendet werden, zusammengefasst werden. Die Ergebnisse dienen
spater zur Interpretation der Messdaten. Es bietet sich an, das Kapitel in zwei Hauptab-
schnitte zu unterteilen. Der erste beschiftigt sich mit dem Béndermodell und den wichtigsten
theoretischen Modellen zu dessen Beschreibung. Die elektronischen Zustéinde im Festkorper
sind das Ergebnis von Viel-Teilchen-Wechselwirkungen. Es miissen geeignete Naherungen ge-
funden werden, um diese addquat zu beschreiben. Hier findet sich die Ursache, warum die
Photoelektronenspektroskopie eine so erfolgreiche Methode auch zur Untersuchung von Elek-
tronenkorrelationen geworden ist, obwohl sie nur ein einzelnes Elektron untersucht. Um die
Wechselwirkungen zwischen den Elektronen beschreiben zu koénnen, wird das komplizierte
Viel-Teilchen-Problem auf ein Ein-Teilchen-Problem in einem effektiven Potential zuriick-
gefithrt. Das Elektron erhélt eine kleine Zustandsinderung aufgrund der mit ihm wechsel-
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Abbildung 2.1.: Struktur im realen und reziproken Raum eines Bleikristalls. Links: Kris-
tallstruktur eines fce-Gitters. An allen Endpunkten und den Mittelpunkten der Fldchen eines
Quadrates befindet sich ein Bleiatom. Zur besseren Ubersicht sind die Atome an den Flichen-
mittelpunkten heller gezeichnet. Rechts: Dreidimensionale Darstellung der ersten Brillouin-
zone eines fce-Gitters. Zusétzlich sind die Hochsymmetrierichtungen gekennzeichnet. Band-
strukturen werden in der Regel entlang dieser Linien angegeben. Entnommen aus [AMT76].

wirkenden Nachbarn. In dieser Zustandsédnderungen sind alle Korrelationseffekte enthalten
und diese kénnen mit der Photoelektronenspektroskopie gemessen werden. Die Theorie der
Photoemission beschreibt dann, wie sich der intrinsische Zustand der Elektronen durch den
Photoemissionsprozess auf die spektroskopierten Elektronen abbildet. Dies bildet den zwei-
ten Hauptabschnitt des Kapitels. Dazu gehort die relativ neue Untersuchungsmethode der
Doppelphotoemission, welche die experimentelle Grundlage dieser Arbeit lieferte. Es werden
darin nur Elektronenpaare betrachtet, die durch ein Photon emittiert wurden. Die Ursache
ihrer Emission ist dabei die Wechselwirkung zwischen ihnen. Liegt keine Wechselwirkung vor,
kann keine Doppelphotoemission stattfinden. Sie bietet daher einen viel direkteren Blick auf
Korrelationseffekte als die indirekte Messung der elektronischen Strukturdnderung.

2.1. Bandermodell

Ausgangsbasis fiir die Beschreibung der elektronischen Zustdnde eines Festkorpers ist die
zeitunabhéngige Schrodingergleichung;:

Hy = Ey (2.2)

Ziel ist es, die Losung eines Eigenwertproblems fiir ein Viel-Teilchen-System aus Elektronen
und Atomkernen anzugeben. Die Energieeigenwerte F mit den zugehorigen Wellenfunktionen
1, abhéngig vom Wellenvektor E, beschreiben dann die Bandstruktur.

Bei der Losung der Wellenfunktion der Elektronen kann die periodische Struktur des
Festkorpers ausgenutzt werden. Die Losung muss eine bestimmte Form haben, da das Git-
terpotential invariant bei Verschiebung um den Translationsvektor T des Gitters sein muss,
d.h. V(7) = V(7 + T). Dies wurde von F. Bloch bewiesen [BIo28] und so werden diese Wel-
lenfunktionen als Bloch-Funktionen bezeichnet:

B(F) = wg (7)™ (2.3)



2.1 Bandermodell 7

Sie entsprechen einer ebenen Welle multipliziert mit einer Funktion uy(7), welche die gleiche
Periodizitdt wie das Kristallgitter besitzt. Daraus folgt, dass es ausreicht, die Bandstruktur
in der ersten Brillouinzone zu betrachten. Denn da die Bandstruktur selber eine periodische
Funktion von k ist, kann jeder Vektor k auBerhalb der ersten Brillouinzone durch Addition
eines reziproken Gittervektors in die erste Zone iiberfithrt werden.

Der Hamiltonoperator H fiir Gleichung[2.2ldsst sich zunéchst einfach aufschreiben [Cot02]:

- Z R v2 1 Z 62Zi Z 1 Z e ZZ
—~ me " dre = |R; — 7| 87T€0 Py ‘Tz - 7“]] 8meo oy |R; — R |
(2.4)

Dabei wird die Masse der Elektronen mit m,, die der Ionenriimpfe mit M bezeichnet,
sowie die Ortsvektoren der Elektronen mit 7 bzw. die der Riimpfe mit R. Die Kernladungszahl
der Atome wird mit Z angegeben. Die Summation erfolgt jeweils iiber alle Teilchen und der
Hamiltonoperator liefert somit die vollsténdige Beschreibung des Systems unter der Annahme,
die Wechselwirkung aller Teilchen geschehe auf Basis der Coulombkraft. Die ersten beiden
Terme enthalten die kinetischen Energien der Kerne und der Elektronen. Die folgenden Terme
beschreiben die Wechselwirkung der Kerne mit den Elektronen, sowie der Kerne und der
Elektronen untereinander. Da die Gleichung nicht 16sbar ist, miissen geeignete Naherungen
gefunden werden, um die elektronischen Zustédnde beschreiben zu kénnen.

Als erste Ndherung konnen die Kernpositionen als starr angenommen werden, da die Elek-
tronenmasse wesentlich geringer als die Masse der Kerne ist. Die Elektronen reagieren nahezu
unmittelbar auf Verdnderungen der Kernposition und so koénnen sie als zeitlich konstantes
Potential in die Schrédingergleichung fiir die Wellenfunktion der Elektronen eingehen. Dies
wird als adiabatische Naherung oder Born-Oppenheimer-Ndaherung [BO2T| bezeichnet und fir
alle folgenden Modelle verwendet. Lediglich fiir die Beschreibung der Supraleitung ist diese
Néherung nicht geeignet. Hier vermittelt die Schwingung der Kerne gerade die anziehende
Kraft der beiden Elektronen.

Der Hamiltonoperator aus Gleichung vereinfacht sich durch die Born-Oppenheimer-
Naherung erheblich. Es bleiben die Terme der kinetischen Energie der Elektronen T, ihre
potentielle Energie in einem nun konstanten Potential V und die potentielle Energie V..
aufgrund der Wechselwirkung der Elektronen untereinander:

H=T+4+V+V, (2.5)

Alle weiteren Ndherungen betreffen also die Wechselwirkung der Elektronen. Die einfachste
Néherung wére es daher diese nicht zu berticksichtigen. Was auf den ersten Blick widerspriich-
lich erscheint, ist aufgrund der Abschirmung der Elektronen im Festkorper fiir erstaunlich viele
Berechnungen gut geeignet. Man kann aufgrund dieser Ndherung einige grundlegende Phé-
nomene erklaren und sie wird als Ausgangsbasis fiir die allgemeine Theorie der Doppelphoto-
emission verwendet. Daher soll sie im folgenden kurz zusammengefasst werden. Sie beschreibt
die Elektronen als freie, nicht miteinander wechselwirkende Teilchen und wird Modell eines
freien Elektronengases oder auch Jellium-Modell genannt.

2.1.1. Freies Elektronengas

Es wird angenommen, dass nur die Valenzelektronen eines jeden Atoms sich frei durch den
gesamten Festkorper bewegen konnen, sie bilden das Leitungsband. Die positiv geladenen
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Abbildung 2.2: Fermifliche in der einfachs-
ten Naherung, dem freien Elektronengas. Alle
Zustande werden beginnend mit dem kleins-
ten k aufgefiillt. Die am hochsten besetz-
ten Zusténde bilden eine Kugeloberfliache, die
Fermifliche. Vektoren auf dieser Fliache wer-
den mit fc} bezeichnet.

Riimpfe bilden eine positive, gleichméBig verschmierte Ladungsverteilung, welche die negative
Ladungsverteilung des Elektronengases gerade kompensiert. Diese positive Ladungsverteilung
liefert ein anziehendes Potential, welches die Elektronen innerhalb des Kastens hélt. Diese
lassen sich also als freie Teilchen in einem Kasten der Lénge L beschreiben. Die Periodizitét
wird hier vorerst wieder aufgegeben. Die Schréodingergleichung fiir dieses System

h ,
HY(7) = =5 2 0(7) = BU(7) (26)
kann dann auch mit der Geichung des freien Teilchens
() ~ e (2.7)

gelost werden. Die Energieeigenwerte sind:

Dies gilt unter der Bedingung, dass jede Komponente des Wellenvektors die Form

27rn‘x7y7z

g = (2.9)

besitzt. Die Zustdnde kénnen nun beginnend mit dem niedrigsten geméfi dem Pauli-Prinzip
mit zwei Elektronen unterschiedlichen Spins gefiillt werden. Alle Zustdnde in dem von
kg, ky, k. aufgespannten Raum liegen innerhalb einer Kugel und die am hochsten besetzten
Zusténde bilden die Kugeloberfliche mit dem Wellenvektor k¢, die sogenannte Fermifiiche
(siehe Abbildung . Die Energie dieser Elektronen wird als Fermienergie bezeichnet und
berechnet sich durch Einsetzen des Fermi-Wellenvektors k; in Gleichung

Der Wert von kj fiir ein bestimmtes Material hingt lediglich von der Elektronenkonzen-
tration ab, denn ein einzelner Zustand nimmt nach Gleichung [2.9 das Volumen der GroBe
(2m/L)? ein und deren Summe muss sich in einer Kugel der Grofe 47rk:} /3 befinden. Daraus
folgt:

3/ 3m2n

Vv

Fiir Blei liegen diese Werte bei ky = 1,57 A~! und E; = 9,37V [Kit05].
Alle diese Betrachtungen gehen von einem N-Elektronensystem ohne Einfluss der Tempe-
ratur aus. Beriicksichtigt man diese, so nimmt ein Teil der Elektronen zusétzliche kinetische

k= (2.10)
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Energie auf. Das ist aber nur in der Nédhe der Fermikante moglich, denn nur dort gibt es
freie Zusténde. Es werden also ein Teil der vormals unbesetzten Zusténde besetzt und eini-
ge der besetzten Zustdnde bleiben unbesetzt. Die Wahrscheinlichkeit hierfiir wird durch die

Fermi-Dirac- Verteilung
1

f(E) = CE-E/hsT 1] (2.11)

beschrieben. Sie ist sichtbar in jeder Photoemissionsmessung. Denn da es sich dabei immer
auch um eine Messung der Zustandsdichte handelt, erscheint die Fermikante bei allen Me-
tallen im Energiespektrum. Ihre Form ist immer gleich der Zustandsdichte gefaltet mit der
Fermi-Dirac-Verteilung bei der entsprechenden Temperatur des Materials. Mit ausreichen-
der Energieauflosung lasst sich so die Temperatur der Probe bestimmen, oder bei bekannter
Temperatur, die Funktion mit einer Gaussfunktion falten und so die Auflésung bestimmen.

2.1.2. Abschirmung der Elektronen

Der Grund, warum das Jellium-Modell so gut funktioniert, liegt in der Abschirmung der
Elektronen untereinander begriindet. Abschirmung bedeutet hier zweierlei. Zum einen ist
die Aufenthaltswahrscheinlichkeit eines Elektrons in der Nédhe eines zweiten gegeniiber dem
Fall nicht-wechselwirkender Teilchen verringert. Zum zweiten folgt daraus eine Anderung des
Potentials, welches dieses Teilchen erzeugt. Zwei Beitrage verursachen diesen Effekt:

e die klassische elektrostatische Abstoffung und
e die Austauschwechselwirkung aufgrund des Pauli-Prinzips.

Um die elektrostatische Abstoflung einzubeziehen, schlugen Thomas [Tho27] und Fermi
[Fer28] ein Modell vor, welches auf den Versuch der Anndherung der Gesamtwellenfunkti-
on verzichtet und nur von der Elektronendichteverteilung ausgeht. Aus dieser kann iiber
ein Variationsprinzip beispielsweise die Gesamtenergie des Systems bestimmt werden. Dieses
Prinzip lieferte damit die Grundlage fiir die spétere Dichtefunktionaltheorie.

Fiir die Behandlung der Abschirmung geht man von einer homogenen Elektronenkonzen-
tration aus und untersucht die Veranderung in der Umgebung einer negativen Stoérladung
[Sla34]. Diese bewirkt zunéchst eine lokale Erhohung der Zustandsdichte, was wiederum eine
Erhéhung des Ferminiveaus zur Folge hitte. Das Ferminiveau muss aber an allen Stellen des
Festkorpers gleich sein und so flieen Elektronen in der Ndhe der Stérladung ab, es bildet
sich eine positive Raumladung in deren Nédhe aus. Als Resultat befinden sich dort weniger
negative Ladungstréiger als bei nicht-wechselwirkenden Teilchen. Dies hat nach auflen ein ver-
dndertes Potential zur Folge, die negative Ladung wirkt schwacher auf entfernte Ladungen.
Die Reichweite der Abschirmung rrp wird als Thomas-Fermi-Abschirmlénge bezeichnet. Das
verdnderte Potential V' (r) entspricht im Grenzfall rpp — 0 dem einer Punktladung [IL09):

e*T/TTF

V(r) ~— (2.12)

r

Die Austauschwechselwirkung hat qualitativ den gleichen Effekt. Zwei Elektronen diirfen
sich nicht im gleichen Zustand in unmittelbarer Ndhe befinden. Die Wahrscheinlichkeit P,
dass sich zwei Elektronen mit gleichem Spin im Abstand r befinden, wurde von Wigner und
Seitz berechnet [WS33]. Mit der Variablen o = kyr wird die Gleichung sehr einfach:

sin(x) ;3:6 cos(x) ) 2

Pla)=1— (3 (2.13)
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Die Wahrscheinlichkeit wird Eins, wenn sich die Elektronen weit voneinander entfernt be-
finden und Null bei verschwindendem Abstand. Die entsprechende Funktion fir Elektronen
ungleicher Spins ist natiirlich immer Eins.

Aus den beiden Annahmen folgt, dass jedes Elektron ein Loch in der Ladungsdichte in
seiner unmittelbaren Néhe verursacht. Dieser Effekt wird als Austausch-Korrelationsloch oder
Korrelationsloch bezeichnet. Man kann Loch und Elektron auch als ein Quasiteilchen auffas-
sen, welches nach auflen elektrisch neutral erscheint. Dadurch verhalten sich Elektronen so,
als sei die Coulomb-Wechselwirkung zwischen ihnen abgeschaltet.

2.1.3. N&@herungsmethoden

Obwohl die Abschirmung das freie Elektronengas zu einem so erfolgreichen Modell macht,
ist die Beschreibung des Festkorpers ohne die Beriicksichtigung der Wechselwirkung zwischen
den Elektronen natiirlich unzureichend. Effekte wie Supraleitung oder Magnetismus sind nur
unter Einbeziehung der Wechselwirkung von Elektronen untereinander zu erkliaren. Um diese
geeignet zu beschreiben, gibt es eine Vielzahl von Methoden, von denen hier die wichtigste
etwas ausfiihrlicher dargestellt werden soll. Die Gemeinsamkeit fast aller Ansédtze ist es, die
komplizierten Vielteilchen-Wechselwirkungen auf ein Ein-Teilchen-Problem in einem effekti-
ven Potential abzubilden. Elektronen sind dann nicht mehr als isolierte Teilchen zu verstehen,
sondern sie bewegen sich in einem Potential, das durch die Wechselwirkung aller Elektronen
untereinander bestimmt wird. Sie werden {iiblicherweise als Quasiteilchen bezeichnet, wobei
dieser Begriff auch in anderen Zusammenhéngen unterschiedlich verwendet wird (siehe vor-
heriger Abschnitt . Die Bezeichnung kann zudem etwas irrefithrend sein, handelt es
sich doch hier noch immer um Elektronen und wenig {iberraschend ist die Gesamtdichte der
Quasiteilchen identisch mit der Elektronendichte.

Die am héufigsten verwendeten Methoden fiir Bandstrukturrechnungen griinden auf der
Dichtefunktionaltheorie oder DFT. Liefie sich der Erfolg einer Methode anhand der Anzahl der
Zitate ihrer (Erst-)Veroffentlichung messen, wére die Dichtefunktionaltheorie die mit Abstand
erfolgreichste physikalische Theorie. Die beiden grundlegenden Veréffentlichungen nehmen
Platz eins [KS65] und zwei [HK64] in der Liste der am meisten zitierten Veréffentlichun-
gen ein [Red04]. Sie gibt zunéchst nur eine allgemeine Beschreibung, wie der Grundzustand
eines Systems wechselwirkender Teilchen gefunden werden kann und ist damit eine Theo-
rie des elektronischen Grundzustandes. Uber angeregte Zustinde des Systems kénnen keine
Aussagen getroffen werden. Fiir die genaue Beschreibung der Wellenfunktionen und damit
zusammenhéngend der Form des Potentials, miissen weitere Naherungen gefunden werden.
Verschiedene Formen der Linear-Muffin-Tin-Orbital-Methode (LMTO) werden hiufig ange-
wandt. Sie wurden auch in den fiir diese Arbeit verwendeten Programmen fiir die Berechnung
der Bandstruktur und der Fermiflichen genutzt.

Hartree-Fock und DFT

Die Dichtefunktionaltheorie basiert auf zwei Theoremen die von Hohenberg und Kohn [HK64]
aufgestellt wurden:

e Alle Aspekte der elektronischen Struktur eines Systems wechselwirkender Elektronen in

einem dufleren Potential V' (7) werden vollstdndig durch die elektronische Ladungsdichte

p(7) bestimmt. Der Erwartungswert jeder Observable ist ein eindeutiges Funktional der
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elektronischen Grundzustandsdichte.

e Die Grundzustandsenergie eines Gases wechselwirkender Elektronen ist ein eindeutiges
Funktional von p(7). Dieses Funktional ist zunéchst unbekannt, nimmt aber sein Mini-
mum bei der richtigen Ladungsdichte an. Das bedeutet, dass es ein Variationsprinzip
gibt, mit dem die Ladungsdichte bestimmt werden kann.

Dies ist zunéchst nur eine Umformulierung des Problems. Allerdings hat sie wichtige Fol-
gen. Es muss nun nicht mehr die Gesamtwellenfunktion betrachtet werden, um die Grund-
zustandsenergie zu berechnen, sondern es reicht aus, eine Losung fir die Ladungsdichte zu
finden. Dariiber hinaus wird angegeben, wie diese Losung grundsétzlich gefunden werden
kann. Entscheidend ist nun, ob es gelingt approximativ das Funktional zu finden. Kohn und
Sham [KS65] fanden 1965 ein exaktes Funktional der Grundzustandsenergie, welches der
Hartree-Ndherung sehr dhnlich ist. Diese wird héufig in der Atom- und Molekiilphysik ver-
wendet, besitzt aber im Bezug auf Festkorper einige gravierende Nachteile. Es lohnt sich aber
ausgehend von ihr die Gemeinsamkeiten und Unterschiede zur DFT zu untersuchen.

Die Hartree-Naherung liefert eine selbstkonsistente Losung der Wellengleichungen. Man
geht davon aus, dass sich jedes Elektron unabhéngig im mittleren elektrostatischen Feld aller
anderen Elektronen und dem elektrostatischen Potential der Kerne bewegt. Das elektrosta-
tische Potential Vi (7) aufgrund der Ladungsdichte p(7) wird durch die Poisson-Gleichung
bestimmt und das effektive Potential, dass jedes einzelne unabhéngige Elektronen spiirt, lau-
tet dann

Verp(F) = Vu(F) + VN (7) (2.14)

wobei Vy(7) das elektrostatische Potential der Kerne beschreibt. Aus der Losung der Schro-
dingergleichung wird dann die neue Ladungsdichte berechnet:

> (MY (2.15)

Jbesetzt

Die eingegebene Ladungsdichte wird nun so lange variiert, bis sie mit der aus den besetzten
Zusténden erhaltenen Ladungsdichte tibereinstimmt. Nach den Kohn-Hohenberg-Theoremen
lasst sich das Hartree-Problem auch formulieren, indem man von der Gesamtenergie des Sys-
tems als Funktional der Ladungsdichte ausgeht und dann die Energie beziiglich der Ladungs-
dichte minimiert. Beide Vorgehensweisen liefern exakt dieselbe Information iiber das System.
Dies ist insofern iiberraschend, da man intuitiv vermuten kénnte, die Wellenfunktion enthal-
te mehr Information, als die Ladungsdichte. Die Gesamtenergie des Grundzustandes wird in
dieser Formulierung der Hartree-Naherung wie folgt ausgedriickt:

Eglp(r)] = +/ )V (F)dF + = / 7) Vi (F)dF (2.16)

mit der kinetischen Energie T'[p(7)] der Elektronen. Vergleicht man dieses Ergebnis mit dem
von Kohn und Sham [KS65]

Ealp(?) = Tlo(@) + [ peWVx ()i + 5 [ pWVa (@i + Exclp@] (27)

so fallt auf, dass diese Gleichung nur einen zusitzlichen Term Exc[p(7)] enthilt. Er be-
schreibt eine Energiekorrektur, welche durch das Austausch-Korrelations-Loch hervorgerufen
wird. Wie gesehen, stecken in diesem Term alle komplizierten Viel-Teilchen-Wechselwirkungen
und seine Néaherung ist fiir die Anwendbarkeit der Dichtefunktionaltheorie auf ein konkretes
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Problem entscheidend. Die Hartree-Néherung, welche die Energiekorrektur nicht berticksich-
tigt, liefert aus diesem Grund fiir Festkorper in der Regel nur sehr schlechte Ergebnisse. Die
Frage ist also, wie das Funktional Ex ¢ fir rdumlich verdnderliche Ladungsdichten angenéhert
werden kann.

Fiir ein Jellium mit gleichférmiger Elektronendichte kann die Austausch-Korrelations-
Energie in jeder gewiinschten Genauigkeit berechnet werden. Um sie aber auf eine ungleich-
formige Elektronendichte anwenden zu koénnen, macht man die sogenannte Lokale-Dichte-
Néaherung (local density approximation, LDA). In dieser Ndherung wéhlt man ein Volumen-
element im Festkorper. Man néhert die Austausch-Korrelations-Energie dieses Volumenele-
ments durch die Austausch-Korrelations-Energie im Volumenelement eines Elektronengases
mit konstanter Dichte an. Dies ist eine Ndherung, weil nicht berticksichtigt wird, dass sich
die Ladungsdichten im Festkorper von einem Volumenelement zum néachsten dndern. Den-
noch ist die Lokale-Dichte-Naherung auflerordentlich erfolgreich und wird in nahezu allen
Dichtefunktionalrechnungen benutzt.

Lineares Muffin-Tin Orbitalpotential

Nach der Verwendung der Dichtefunktionaltheorie ist aber die Frage nicht beantwortet, wie
die Wellengleichungen genau aussehen. Die zu 16sende Schrodingergleichung hat nun die Form

(_ h’ V2 4+ e? ()

ome ' Ameg ) |F—7|

dr’ + Vgt + VXC) Vi(7) = Evi(F) (2.18)

in der Korrelationen und Wechselwirkungen der Elektronen durch den Term Vy¢ in einer
geeigneten Naherung, wie der LDA, behandelt werden. Es muss eine geeignete Basisfunktion
y* mit P Elementen gefunden werden, in der sich die Wellengleichungen darstellen lassen.

P
W = Z C;(bg (2.19)
p=1

Diese Basis ist zunéchst unendlich. Da sich damit nicht rechnen lasst, muss sie begrenzt werden
und zwar in einer Form, die effizient und geeignet ist. Ein moglicher Ansatz ist es, ebene
Wellen als Basis zu verwenden. Denn fiir eine beliebige Eigenfunktion wg eines periodischen
Hamiltonoperators folgt nach dem Blochschen Theorem

=3 C];?’nei(l;_kw (2.20)
K
mit den Basisfunktionen ¢§? = ¢i(F=K)7 415 ebene Wellen. Die Zustinde i werden hier durch

die Quantenzahlen n und den Wellenvektor k beschrieben, die Periodizitat des Gitters durch
K. Ein Ansatz wére, diese ebenen Wellen einfach bis zu einem maximalen Wellenvektor k zu
beschranken und so das Problem zu begrenzen. Aber auch dann wére es noch nicht 16sbar,
wenn es nicht irgendeine Naherung fir die Form des Potentials gibt.

Verwendet man ebene Wellen, so oszillieren die Wellenfunktionen in der Nahe des Atoms
am stirksten. Diese Bereiche konnen durch ein Pseudopotential ersetzt werden, wodurch die
Wellenfunktion angepasst wird und somit nur noch wenige ebene Wellen bendtigt werden.
Ebenso kann der Raum unterteilt werden in kugelférmige Potentiale in der Ndhe der Atome
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Abbildung 2.3.: Links: Darstellung eines Muffin-Tin-Potentials aus der Uberlagerung von
1/r-Potentialen. Rechts: Eindimensionale Darstellung des Potentialverlaufs. Der Abstand des
konstanten Potentials zum Vakuumlevel wird als Muffin-Tin-Zero bezeichnet.

X [‘a.u‘.]

und ein konstantes Potential in den Zwischenrdumen. Es gibt dann hinsichtlich der genauen
Form des Potentials und ob die Potentiale iiberlappen oder nicht unterschiedliche Verfahren.
Sie konnen aber alle zu der Familie der Linearen Muffin-Tin-Orbital-Methode (LMTO) ge-
zihlt werden. Der Name stammt aus der Ahnlichkeit der Visualisierung der Potentiale mit
einem Muffin-Blech. Aus der Definition ergibt sich die Bezeichnung des Muffin-Tin-Zero als
Abstand des konstanten Potentials zum Vakuumlevel (siche Abbildung [2.3).

Eine hiufig verwendete Variante der LMTO-Methode, mit der sich die Wellenfunktionen
berechnen lassen, nennt sich erweiterte ebene Wellen (Augmented Plane Waves, APW). In
dieser Naherung wird das Potential innerhalb einer Sphére mit Radius Rs behandelt wie das

eines freien Atoms. Auflerhalb des Radius entsprechen die Wellenfunktionen der von freien
Elektronen (Abbildung . Fine dieser Wellen kann wie folgt beschrieben werden:

1 i(k—K)7 s
¢".(7, E) = e tor 7> H (2.21)
K St AL R (7 BYL(F)  fiie 7 < Ry

Hier ist V' das Volumen einer Einheitszelle. Der Ort innerhalb der Sphére o wird immer
relativ zur ihrer Mitte 7/ = 7 — 7, gemessen. Die Lange von 7" wird mit 7’ und seine Richtung
in sphérischen Koordinaten @', ¢’ mit #' bezeichnet. Y}, sind die Kugelflichenfunktionen. u®
sind Losungen des radialen Teils der Schrédingergleichung fiir ein freies Atom «. Fiir r — oo
verschwinden diese. Im Festkorper gilt dies nicht, so dass fiir jede Energie F eine numerische
Losung gefunden werden muss. Da es beim Ubergang vom Innern der Sphére nach aufien keine
Diskontinuitédten in der Wellenfunktion gelzen kann, muss es an der Grenze eine Anpassung
geben. Dadurch wird der Parameter Ag;erK eindeutig festgelegt.

Eine Anschauung der Wellenfunktionen einer APW-Néaherung bietet Abbildung [2.4] Die
Wellen laufen als ebene Wellen durch eine Einheitszelle. Treffen sie entlang ihres Weges auf ein
Atom, andert sich die Oszillation innerhalb der Muffin-Tin-Sphére. Nichtsdestotrotz passen
sich die Funktionswerte beim Ubergang nahtlos an.
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Abbildung 2.4: APW-Néherung als eine
Variante einer LMTO-Methode. Die Form
des Potentials der Atome innerhalb einer
Einheitszelle wird als Kugel angenommen.
Innerhalb eines Radius R, verhélt sich die
Wellenfunktion wie die eines Elektrons in

einem Atom, auflerhalb wie die eines frei- :
en Elektrons. Die Uberginge miissen ent- /\/\/\/\/\/\/
sprechend angepasst werden.

2.1.4. Bandstruktur und Fermiflachen

ald

i

Mit diesen Naherungen lasst sich nun die Bandstruktur berechnen. Dies erfolgt iiblicherweise
entlang der Hochsymmetrieachsen des Kristalls. Sie lassen sich Abbildung entnehmen.
Die wichtigsten Bénder von Blei sind in der Abbildung gezeigt. Sie wurden mit dem
Programm MStudio MindLab 7.0 Professional der University of California at Davis berechnet
[Min]. Die beiden Innerschalenzustinde des 5d-Niveaus liegen 18 €V bzw. 20,5 eV unterhalb
der Fermikante und sind entsprechend an den Atomrimpfen lokalisiert. Daher zeigen sie
erwartungsgeméafl so gut wie keine Dispersion. Dariiber liegen die Bénder die sich aus s-
und p-Elektronen bilden. Zwischen ihnen gibt es eine Bandliicke von etwas mehr als drei
Elektronenvolt. Zwei Bander kreuzen die Fermikante, so dass es ebenso zwei Fermiflichen
geben wird.

Es gibt fiir die Konstruktion der Fermifliche verschiedene einfache Konstruktionsmetho-
den, die ohne Bandstrukturrechnung auskommen und gute Ergebnisse liefern. So geht bei-
spielsweise Harrison von einem freien Elektronengas aus, bei dem die Fermifldche zunéchst
eine Kugel ist, deren Radius von der Elektronenkonzentration abhéangt [Har59]. Diese Kugeln
werden an jedem Gitterpunkt gezeichnet und Punkte im E—Raum, die innerhalb einer der Ku-
geln liegen, entsprechen einem besetzten Zustand in der ersten Brillouinzone. Liegen Punkte
innerhalb von zwei Kugeln, entsprechen sie besetzten Zustidnden in der zweiten Brillouinzo-
ne. Beriticksichtigt man nun Energieliicken an den Zonengrenzen und die Tatsache, dass die
Fermifliche die Zonengrenze fast immer senkrecht schneidet, so lassen sich fiir viele Mate-
rialien qualitative Fermiflichen finden. Eine ausfiihrliche Betrachtung und der Vergleich mit
Messergebnissen von Blei findet sich in der Doktorarbeit von S. Voss [Vos11].

Um eine genauere Abbildung der Fermiflache zu erhalten, miissen jedoch Bandstruktur-
rechnungen genutzt werden. Die in Abbildung gezeigte Fermifliche von Blei wurde aus
der 3D VRML Fermi Surface Database entnommen [Dat]. Dazu wurden zunéichst die Bander
in allen Raumrichtungen berechnet, danach die Punkte an der Fermikante ausgewdhlt und
in einem 3D-Format gespeichert. Wie erwartet gibt es zwei Fermiflichen (hier in gelb und
violett dargestellt).

2.2. Supraleitung

Als Supraleitung wird eine Phase bei niedrigen Temperaturen bezeichnet, der sich durch zwei
Merkmale charakterisieren lésst:
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Abbildung 2.5.: Bandstruktur (links) und Zustandsdichte (rechts) um die Fermikante von Blei
berechnet mit dem Programm MStudio Professional [Min|. Flache Bereiche der Bandstruktur
liefern den gréfiten Beitrag zur Zustandsdichte. Trotzdem lésst diese sich nicht ohne weiteres
aus der Bandstruktur iibertragen, da sie das Integral iiber die gesamte Brillouinzone und nicht
nur {iber wenige Hochsymmetriepfade ist. Aufgrund der geringen Breite der Innerschalenzu-
stédnde ist ihre Zustandsdichte ein scharfer Peak und wurde hier nicht betrachtet.

Abbildung 2.6: Fermiflachen von Blei in
der ersten Brillouinzone. Da zwei Bén-
der die Fermienergie schneiden, gibt es
zwei Fermifléchen (in gelb und violett dar-
gestellt). Die Datenpunkte wurden mit
einem Tight-Binding-Ansatz berechnet.
Entnommen aus der 3D Fermi Surface Da-

tabase [Dat].
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e Der Stromtransport ist in der supraleitenden Phase verlustfrei; das Material wird ein
idealer Leiter.

e Die magnetische Induktion im Inneren eines Supraleiters ist Null; er verhélt sich wie ein
idealer Diamagnet. Aulere Felder werden aus der Probe verdréngt.

Zuerst wurde die Eigenschaft der verlustfreien Leitung des Stroms durch Kamerlingh Onnes
1911 entdeckt [KO11], welcher die Supraleitung ihren Namen verdankt. Zwanzig Jahre spéter
fanden Meissner und Ochsenfeld [MO33] die diamagnetische Eigenschaft.

Mit der Entdeckung der Supraleitung begann die Suche nach einer Theorie, die diesen
neuen Zustand der Materie korrekt beschreibt. Es dauerte mehr als 40 Jahre, bis das Phé-
nomen theoretisch erklart werden konnte. Bardeen, Cooper und Schrieffer beschrieben in
ihrer BCS-Theorie [BCS57], wie Elektronen im supraleitenden Zustand paarweise zu Cooper-
paaren kondensieren und eine kohérente Materiewelle mit wohldefinierter Phase bilden. Aus
dieser Theorie wurde die héchstmdégliche Sprungtemperatur mit 30 K berechnet. Umso iiber-
raschender war es, als J.G. Bednorz und K.A Miiller Supraleitung in Kupferoxiden fanden
[BMS86], die innerhalb eines Jahres nach ihrer Entdeckung zu Verbindungen mit Sprungtem-
peraturen von 80 K fithrten [WATT87|. Es existieren verschiedene theoretische Ansitze, diese
Hochtemperatursupraleitung zu erkléren, allerdings ist der Mechanismus, mit dem sich die
Cooperpaare binden sehr umstritten. Daher wird im folgenden nur auf die fiir diese Arbeit
relevante Paarung im Rahmen der BCS-Theorie eingegangen.

2.2.1. Die Cooper-Paarung

Die Trager des supraleitenden Stroms sind gebundene Elektronenpaare, sogenannte Cooper-
paare. Sie bilden sich durch eine schwache anziehende Kraft zwischen Elektronen in der Néhe
der Fermikante. Vermittelt wird diese Kraft durch das Ionengitter. Man kann dies bereits in
einem qualitativen Bild verstehen, denn fliegt ein Elektron durch das Gitter, polarisiert es
dieses. Das bedeutet, dass in sich der Ndhe dieser negativen Ladung eine Anh&dufung positiver
Ladung befindet. Diese Ladung bewirkt eine anziehende Kraft auf andere Elektronen in Rich-
tung des ersten Elektrons. Diese Bindung senkt die Gesamtenergie des Paares ab. In diesem
einfachen Bild kommt es darauf an, wie schnell sich das Gitter polarisieren ladsst, d.h. die
Stéarke der Polarisierung héngt wesentlich von der Eigenfrequenz des Systems und damit von
der Masse der Rumpfatome ab. Tatséchlich lasst sich beobachten, dass die Sprungtemperatur
mit héherer Masse abnimmt. Umgekehrt liegt die héchste theoretisch vorhergesagte Sprung-
temperatur bei dem leichtesten denkbaren Stoff vor, bei Wasserstoff. Sollte seine metallische
Phase existieren, lige die Sprungtemperatur bei 242 K [CPST08§].

Durch die Einheit der beiden Elektronen verhélt sich das Paar nach auflen wie ein Boson,
das heifit die Gesamtheit aller Elektronenpaare kann einen gemeinsamen Zustand einneh-
men. Es bildet sich {iber den gesamten Kristall eine kohédrente Materiewelle, so dass der
Stromtransport verlustfrei stattfinden kann. Die mittleren Abstédnde, iiber welche die Paar-
korrelation stattfindet, liegen zwischen 100 nm und 1000 nm. Man nennt diese Léange die BCS
Kohérenzlédnge &y des Cooperpaares. In einem Intervall +hw, um die Fermienergie gehen die
Elektronen eine Bindung ein. Da diese Bindung durch Phononen, d.h. Gitterschwingungen
vermittelt wird, kann man die Frequenz mit einer charakteristischen Phononenfrequenz iden-
tifizieren, der Debye-Frequenz we.

Man nimmt an, dass in dem obigen Intervall Paarzustiande {E T, —k 1} gleichzeitig mit
einer Wahrscheinlichkeit |uy|? unbesetzt und mit einer Wahrscheinlichkeit |vy|? besetzt sein
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konnen. Setzt man diesen Ansatz in die Schrodingergleichung des Systems ein und wahlt «
und v so, dass die Energie minimal wird, so findet man [Buc04]:

1 € — EF
log|? = = |1 — (2.22)
2 VIAR + (ex — EF)?

wobei €, = %(kg + k2 4+ kZ) die Energie der freien Elektronen bei Abwesenheit einer
Wechselwirkung ist und Er die Fermienergie. Die Grole A ist gegeben durch die Summe
A = =V Y, upvr und ist nur im Intervall +Aw. verschieden von Null. Im allgemeinen ist A
eine komplexwertige Zahl mit der reellen Amplitude Ag.

In einem Intervall von +=A¢ um Eg sind die beiden Funktionen w; bzw. v, von Null
beziehungsweise Eins verschieden, was bei einem nicht wechselwirkenden System nicht der Fall
wire. Das Verhiltnis Ag/EF betriigt bei konventionellen Supraleitern 1073, so dass man sagen
kann, dass nur etwa ein Promille aller Elektronen nahe der Fermienergie an der Supraleitung
teilnehmen.

Vergleicht man die (Anregungs-)Energie eines einzelnen ungepaarten Elektrons in der su-
praleitenden Phase mit der Energie eines Elektrons im normalleitenden Zustand, so findet
man, dass diese durch

Ep = \/(Gk - EF)2 + A% (223)

gegeben ist. Man nennt das Elektron inklusive der Wechselwirkung Quasiteilchen. Die An-
derung der Energie hat einen Einfluss auf die Ein-Teilchen-Zustandsdichte nahe der Fermi-
kante. Man kann in einem kleinen Intervall von £4A¢ um die Fermienergie annehmen, dass
die Zustandsdichte der nicht wechselwirkenden Elektronen, N, (FEr), konstant ist. Da nach
Gleichung die Energie der Quasiteilchen nie Null werden kann, gibt es in einem Intervall
von +Ag um die Fermienergie keine Zusténde (siche Abbildung [2.7]links). Die Verteilung der
Zustandsdichte nach der BCS-Theorie ergibt sich zu:

|E— Ep|
V(B - Ep)? — A3

fir |E— Ep| < Ag ist Ns(F) gleich Null, weshalb man 2A, auch die Energieliicke des Systems
nennt.

Ny(E) = No(Ep) fir |E— Ep| > Ag (2.24)

Die Energieliicke

Die Messung der Energieliicke und ihrer Lage auf der Fermifliche hat eine herausragende Be-
deutung in der Photoemissionsspektroskopie. Aufgrund ihrer geringen Grofie (1 —3 meV) wur-
den jedoch die erste Vermessungen mit Absorption von Mikrowellen gemacht. Dabei konnte
beobachtet werden, dass die Absorption im supraleitenden Zustand deutlich zunimmt, sobald
die Strahlung energiereicher ist als die Liicke. Die Absorption fithrt also zum Aufbrechen der
Cooperpaare.

Zunéchst konnten nur die Energieliicken der Hochtemperatursupraleiter gemessen werden.
Aufgrund ihrer starken Korrelation liegen diese im Bereich mehrerer 10 meV und stellen damit
keine auflergewohnlich hohen Anforderungen an moderne Elektronenspektrometer. Mit deren
Verbesserung hinsichtlich ihrer Energieauflosung gelang es spéter, die Energieliicke auch bei
konventionellen Supraleitern zu beobachten. Hier bieten sich Blei oder Niob als die Materialien
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Abbildung 2.7.: Links: Normierte Zustandsdichte der Quasiteilchen im Supraleiter nach der
BCS-Theorie fiir den Fall T = 0K, bei einem Verhéltnis Ag/FEr von 1073. Rechts: Tem-
peraturabhéngigkeit der Energieliicke von Tantal. Beide Graphen wurden entnommen aus
[Buc04].

mit hohen Sprungtemperaturen an, denn damit verbunden sind grofie Energieliicken an der
Fermikante [CYKS00, RENT03]. Sie kann als Ma8 fiir die Anzahl der Cooperpaare verwendet
werden und es zeigt sich, dass diese stark temperaturabhingig ist (Abbildung rechts). Dies
hat erhebliche Auswirkungen auf das Experiment. Denn in der Nahe der Sprungtemperatur
bilden nur wenige Cooperpaare den supraleitenden Zustand. So muss davon ausgegangen
werden, dass die Probe mindestens 2K unter die Sprungtemperatur gekiihlt werden muss.
Hier wéren bereits mehr als 70% der theoretisch moglichen Cooperpaare verfiigbar.

2.3. Photoemission

Die Theorie der Photoemission beschreibt, wie ein einzelnes Elektron durch die Absorption
eines Photons den Festkorper verlassen kann. Nach der Dichtefunktionaltheorie ist nun er-
sichtlich, warum die Photoemission eine geeignete Methode ist, auch um Viel-Teilchen-Effekte
zu untersuchen, obwohl die Beobachtungsgrofie nur ein einzelnes Elektron ist. Die Frage lautet
nun, welchen Einfluss der Photoemissionsprozess auf die Messgrofien hat, um richtige Aussa-
gen iiber den Anfangszustand des Systems machen zu kénnen. Diese Theorie dient spéter als
Ausgangspunkt fiir die Beschreibung der Doppelphotoemission.

2.3.1. Drei-Stufen-Modell

In dem einfachsten Modell der Photoemission, einem rein phénomenologischen Ansatz von
Berglund und Spicer [BS64b], wird der Photoemissionprozess in drei Stufen unterteilt, die
Anregung des Photoelektrons im Kristall, der Transport zur Oberfliche und der Austritt ins
Vakuum. Uber die Energieerhaltung lisst sich die Bindungsenergie der emittierten Elektronen
bestimmen:

Die Bindungsenergien Ep werden in der Festkorperphysik immer auf die Fermienergie bezo-
gen. Sie entspricht dem Energielevel mit EFp = 0. Natiirlich muss auch fiir das Herauslosen
der Elektronen an der Fermikante Energie aufgebracht werden. Diese wird als Austrittsarbeit
® bezeichnet.
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Abbildung 2.8.: Links: Optische Ubergéinge im reduzierten und erweiterten Zonenschema. Auf-
grund der periodischen Wiederholung der Bandstruktur kann der Ubergang mit einem Gitter-
vektor im reduzierten Zonenschema als vertikaler Ubergang dargestellt werden. Entnommen
aus [Hiif03]. Rechts: Optischer Ubergang zwischen zwei Béindern in Pb(111) in Richtung der
Oberflachennormalen. Um die komplette Bandstruktur zu bestimmen, muss schrittweise die
Photonenenergie geéindert werden, damit der jeweilige Ubergang angeregt werden kann. Ent-
nommen aus [HRZ784].

Die Anregung wird analog einer elektronischen Anregung im Atom behandelt. Der Un-
terschied ist nur, dass die elektronischen Zustdnde nun nicht mehr als diskrete Energieni-
veaus vorkommen, sondern die Bandstruktur des Festkorpers beriicksichtigt werden muss.
In einer Niherung unabhingiger Teilchen kann die Anregung als Ubergang eines Bloch-
Anfangszustands mit der Energie EZ(EZ) in einen Bloch-Endzustand im Kristall mit E f(Ef)
beschrieben werden. Der Impuls des eintreffenden Photons kann fiir Photonenenergien un-
terhalb von 100eV vernachlissigt werden. Die Anregung wird dann in einem reduzierten
Zonenschema als vertikaler Ubergang zwischen zwei Béindern beschrieben (siehe Abbildung
. Peaks erscheinen im Energiespektrum der Elektronen also nur an Stellen, wo ein Uber-
gang zur gewahlten Photonenenergie existiert. Dabei ist zu bedenken, dass diese Darstellung
irrefithrend sein kann, da sie den Kristallimpuls vernachléssigt. Ohne diesen wére aber ein
solcher Ubergang nicht méglich, denn der fiir die Emission benétigte Impuls kann nur mit dem
Kristall ausgetauscht werden, der Impuls des Photons ist zu gering. Es gilt also allgemeiner
fir die Anregung Ey = Ef(k?; + Q).

Die Wahrscheinlichkeit fiir den Ubergang zweier Blochzustinde im Kristall wird nihe-
rungsweise durch Fermis Goldene Regel beschrieben. Sie beschreibt die Ubergangswahrschein-
lichkeit aus einem Anfangszustand |t; > in einen Endzustand [¢¢ >. Um zu beriicksichtigen,
dass nur besetzte Zustiande gemessen werden, kann die Gleichung mit der Fermifunktion f(w)
aus Gleichung multipliziert werden:

I(k,w)| < s A plai > [ f(w)d(w — er) (2.26)

Das Matrixelement wird durch Impulsoperator p und das Vektorpotential A des eintreffenden
Photons beschrieben.
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Transport zur Oberflache

Der Transport im Festkorper wird im Drei-Stufen-Modell nur insofern behandelt, als dass
Elektronen aufgrund von Streuung die Oberfldche nicht erreichen. Streuprozesse werden hier
als dominanter Prozess fiir die Beschreibung der Wechselwirkung zwischen Elektronen ange-
nommen. Bei einer isotropen Streufrequenz (1/7) kann man eine mittlere freie Wegldnge A
der Elektronen durch [Huf03]

NE, k) = v, = (r/h)dE /dk (2.27)

berechnen, wobei v, die Gruppengeschwindigkeit im Endzustand ist. Damit lasst sich rein
klassisch ein Koeffizient d berechnen, welcher ebenfalls abhéngig von kinetischer Energie und
Wellenvektor ist. Er beschreibt den Anteil der innerhalb einer mittleren freien Weglédnge
angeregten Elektronen, welche die Oberflache erreichen [BS64b):

a\

d(E, k) ~ T on

(2.28)

In dieser Gleichung bezeichnet o den optischen Absorbtionskoeffizient des Lichts.

Austritt ins Vakuum

Um den Kristall zu verlassen, muss die Komponente des Impulses senkrecht zur Oberflache
nach der Absorption K| grofl genug sein, um die Oberflichenbarriere zu iiberwinden. Damit
das Elektron nicht wieder in den Kristall reflektiert wird, muss also die Bedingung

(h%/2m)K? > Ey — Eq (2.29)

erfiillt sein. Ey bezeichnet das Vakuumlevel und Ey die Energie, die aus dem sogenannten
inneren Potential resultiert. Es ist anschaulich das untere Ende des Valenzbands, was sich in
der Praxis nur sehr schwer oder gar nicht bestimmen lésst. In einer einfachen Ndherung, dem
sogenannten free electron final state-Modell, kann man annehmen, dass der Wellenvektor des
Endzustandes auf einer Parabel liegt, deren Ursprung sich bei Ey befindet.

Die parallele Komponente des Impulses im Anfangszustand bleibt beim Austritt unveran-
dert, sie berechnet sich aus dem Wellenvektor des Anfangszustandes k|, gegebenenfalls erhoht
um einen Gittervektor:

p||/h = k” + G” (2.30)

In dieser einfachen Néherung entspricht der Austritt ins Vakuum einer Brechung an der
Oberflache analog zur optischen Brechung an einer Grenzfliche und kann damit analog zum
Snell’sche Gesetz beschrieben werden (siehe Abbildung rechts).

Da es sich beim Austritt ins Vakuum um eine Brechung von der Oberflachennormalen weg
handelt, gibt es einen maximalen Winkel, bis zu dem angeregte Elektronen den Festkorper

verlassen konnen:
> 1/2
. ki
SINV, 0 = (Ef—mEo> (2.31)
Der Winkelbereich 6’ < 6/ wird als Austrittskegel oder escape cone bezeichnet und ist in
Abbildung [2.9]links dargestellt.
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Abbildung 2.9.: Links: Der Austrittskegel fiir die Naherung des freien Elektrons im Endzu-
stand. Elektronen konnen bis zu einem maximalen Winkel 6/, . den Kristall verlassen. Rechts:
Brechung an der Oberflédche beim Austritt ins Vakuum. Wahrend k| erhalten bleibt, wird der
Gesamtimpuls durch die Oberflachenbarriere geringer, dies entspricht einer Brechung von der

Oberflachennormalen weg.

2.3.2. Ein-Stufen-Modell

Das Drei-Stufen-Modell ist ein phdnomenologischer Ansatz, mit dem sich eine Reihe von
Photoemissionsexperimenten gut erkldren lassen. Es impliziert aber einige Annahmen, die
sich bei niherer Betrachtung nicht halten lassen. So ist beispielsweise der optische Ubergang
lokal, denn Fermis Goldene Regel in Gleichung[2.26] wurde nur auf den Absorptionsprozess des
Photons angewandt. Dies wiirde aber die Unschérferelation verletzen. Dariiber hinaus wird die
kohirente Uberlagerung von Prozessen an der Oberfliche und im Innern des Festkorpers sowie
gestreuten und ungestreuten Elektronen nicht beriicksichtigt. Zudem wurde postuliert, dass
Wellenzahl- und Energieerhaltung die Informationen bestimmen, die aus dem Experiment
kommen.

Aber die ausschlieBlich fiir den optischen Ubergang verwendete Formel liefert bei korrekter
Verwendung der Anfangs- und Endzusténde die giiltige Formulierung des Photoemissionspro-
zesses. Dazu bedient man sich einer Theorie, die den umgekehrten Vorgang eines Elektrons
beschreibt, welches aus dem Vakuum auf die Oberflache trifft und in den Festkorper eindringt.
Die Beugung dieser einfallenden Elektronen wird als LEED, Low-Energy-Electron-Diffraction
bezeichnet und analog dazu die Theorie fiir die Photoemission inverse LEED-Theorie. Aus
ihr lassen sich die Regeln der Impulserhaltung parallel zur Oberfliche direkt ableiten.

Die asymptotische Form der beiden Wellenfunktionen, tief im Festkorper und weit entfernt
im Vakuum, kann ndmlich leicht aufgeschrieben werden. Die transmittierte Welle tief im
Festkorper liefert die Form fir den spiteren Endzustand:

WE o =texp(iK) - f—iK 1 2)¢(k, 2) (2.32)

z ist die Koordinate entlang der Oberflichennormalen und zeigt aus der Oberflache, w(E, 2)
ist eine Blochfunktion des Festkorpers. Die xy-Ebene bildet die Oberfliche und p'= €, + €,y
ein Vektor in dieser Ebene. t ist der Transmissionskoeffizient.

Um nun Photoemission mit dem inversen LEED-Mechanismus zu beschreiben, wird die
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Geschwindigkeitsrichtung des einfallenden Elektronenstrahls umgedreht und ¢’ als Endzu-
stand verwendet. Die Goldene Regel dndert sich zu

N(B,hw,R) ¥+ Y (| < "7 B, K)|H™ (7, k) > || Myi|*6(Ey — E; — hw)  (2.33)

besetzt,i

mit dem Einheitsvektor entlang der Emissionsrichtung B = #/||, der kinetischen Energie der
Elektronen F = Ey — ® und dem Wellenvektor k= P+ €.z. Dies ist der korrekte Ausdruck
des Photostroms in einer Ein-Stufen-Theorie. Um die Wellenfunktionen im Festkorper zu
beschreiben, wird nun iiblicherweise zum Potential in der Schrédingergleichung ein imaginérer
Anteil, das sogenannte optische Potential, addiert, welches die Dampfung der Elektronenwelle
beschreibt. So ist beispielsweise die Wellenfunktion des Endzustandes im Falle einer sehr
kurzen mittleren freien Weglédnge oder einer Anregung innerhalb einer Bandliicke exponentiell
geddmpft, die eines Interbandiibergangs sehr schwach gedampft.

2.3.3. Bandstruktur-Mapping und Elektronenbeugung

Aus den vorigen Betrachtungen folgt, dass mit gegebener Photonenenergie, den gemessenen
Groflen Emissionswinkel und kinetischer Energie, sowie der Austrittsarbeit nicht alle Impulse
festliegen. Das innere Potential Vf bleibt eine unbekannte Grofle. Sie wird in der Regel so
angepasst, dass die Messung mit den theoretischen Vorhersagen iibereinstimmen. Mit diesen
Werten lassen sich Bandstrukturmessungen durchfiihren, wie in Abbildung[2.§|dargestellt. Die
Photonenenergie wird durchgestimmt, so dass Uberginge zwischen Béndern angeregt werden,
welche sich im Spektrum als Peaks darstellen. Der Impuls kann dann mit den hergeleiteten
Formeln bestimmt werden.

Die andere Moglichkeit ist es, die Energie konstant zu lassen und den Winkel des Spek-
trometers zu verandern. Damit bewegt man sich bei korrekter Wahl des Winkels entlang der
Hochsymmetrieebenen und die gemessene Intensitét spiegelt den Verlauf der Bander wieder.
Dabei geht man davon aus, dass sich das Matrixelement fiir den untersuchten Bereich des
Spektrums gar nicht oder sehr wenig dndert. Dies ist eine oftmals gerechtfertigte Annahme,
die aber auch zu Fehlinterpretationen fiihren kann. Exemplarisch ist hier eine Messung von
Rossnagel et. al. [RKST01] ausgewéihlt, welche dieses Verfahren anhand einer Messung des
Materials 1T-TiTey beschreibt. Abbildung zeigt eine Bandstrukturmessung entlang einer
Hochsymmetrieebene mit einer festen Photonenenergie von 24 eV mit Variation des Winkels.

Oftmals ist aber nicht die gesamte Bandstruktur von Interesse, sondern lediglich die Im-
pulse der Elektronen an der Fermikante. Diese bilden wie beschrieben die Fermiflache und
deren Form bestimmt wesentliche Eigenschaften des Festkorpers. Um diese Flédchen zu messen,
werden also die Parallelimpulse der Elektronen, welche in einem moglichst kleinen Energie-
bereich um die Fermikante liegen, untersucht. Insbesondere bei Hochtemperatursupraleitern
hat sich die Verdnderung der Fermifliche fiir verschiedene Phasen als eine der wichtigsten
Untersuchungsgegensténde erwiesen. Da es sich hier um sogenannte 2D-Materialien handelt,
bei denen sich die Elektronen nur in einer Ebene des Kristallgitters parallel zur Oberflache
bewegen, sind sie ein Spezialfall, der besonders einfach zu behandeln ist. Denn hier spielt die
Unbestimmtheit des senkrechten Impulses keine Rolle, der Zustand ist vollstdndig {iber die
parallelen Impulskomponenten festgelegt. Die Fermiflichen sehen dann unabhéngig von der
Photonenenergie immer gleich aus.

Dies ist nicht der Fall fiir dreidimensionale Materialien. Hier wird mit einer bestimmten
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Abbildung 2.10.: Vergleich von Experiment und Theorie zur Bestimmung der Bandstruktur
in 1T-TiTey mit einer Messung bei konstanter Photonenenergie und Variation des Detekti-
onswinkels. Entnommen aus ﬂm

Photonenenergie ein Schnitt durch die dreidimensionale Fermifiiche gemacht. Die Sphére des
Schnitts hédngt sowohl von der Photonenenergie, als auch von der Grofle der Brillouinzone und
des inneren Potentials ab. Wie sich die richtige Schnittfliche finden l&sst, ist in Abbildung
[2:1T]dargestellt. Links ist die vollstandige Fermiflache von Kupfer gezeigt. Schneidet man diese
entlang einer der Hochsymmetrieebenen, so ergibt sich das Bild in der Mitte. Hier wurden die
Brillouinzonengrenzen periodisch fortgesetzt und die Fermifliche als Schnittpunkt mit dieser
Ebene betrachtet. Unter der Annahme eines Freie-Elektronen-Endzustands liegen die mit einer
bestimmten Photonenenergie messbaren Punkte auf einem Halbkreis, dessen Gréfie durch die
Photonenenergie bestimmt ist. Der Radius héngt dariiber hinaus vom inneren Potential ab
und muss angepasst werden, so dass er mit den Messdaten {ibereinstimmt. Die gemessene
Fermiflache in Abbildung [2.11] rechts ergibt sich dann aus dem Schnittpunkt der Halbkreise
mit der Fermifldche.

Ganz analog lassen sich Bilder erhalten, deren Struktur jedoch auf einen génzlich verschie-
denen Effekt zurtickzufiihren ist. Untersucht man die Impulsverteilung von Elektronen, die
aus Innerschalenzustéinden emittiert wurden, so wiirde man zunéchst keine besondere Vertei-
lung erwarten. Schliefllich zeigen diese keine Dispersion (siehe 5d-Niveau in der Bandstruktur
von Blei in Abbildung links) und so sollten die Impulse homogen auf einer Kugeloberfla-
che verteilt sein. Allerdings sind diese Zusténde lokalisiert. Geht man daher davon aus, dass
die Elektronen von einem Ort in der Nédhe des Rumpfions in alle Raumrichtungen emittiert
werden, so muss bei der Berechnung der Intensitit am Detektor die kohirente Uberlage-
rung aller moglichen Wege beriicksichtigen werden. In erster Linie fiithrt die Streuung an den
néichsten Nachbarn zu Interferenzeffekten und damit zu einer Modulation der gemessenen
Intensitdt abhéangig von der Elektronenenergie und Kristallorientierung. Mit dieser Methode
lassen sich einfach Strukturanalysen der Materialien und der Adsorbate auf einer Oberflache
durchfiihren. Abbildung [2.12] zeigt ein Beispiel von Kupfer, bei dem Photoelektronen aus dem
2p-Niveau mit einer kinetischen Energie von 800 eV untersucht wurden.
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Abbildung 2.11.: Messung der Fermiflache von Metallen am Beispiel von Kupfer. Links: voll-
stdndige Fermifliche von Kupfer. Mitte: Projektion auf eine Ebene und periodische Weiter-
fithrung der Brillouinzone (hervorgehoben in rot). Die Groe des Kreises bestimmt sich aus
Photonenenergie und innerem Potential des Materials. Rechts: gemessene Fermifliche von
Cu(111) mit einer Photonenenergie von 21,22 V. Entnommen aus [AOFT94].

Abbildung 2.12: Strukturanalyse mit Pho-
toelektronenstreuung am Beispiel eines
Cu(100)- und eines Ti(0001)-Kristalls. In
beiden Féllen wurden Photoelektronen
aus dem 2p-Niveau mit einer kinetischen
Energie von 800eV untersucht. Bilder a
und c¢ zeigen die Messergebnisse, b und
d eine stereographische Projektion der je-
weiligen Gitter auf die Oberfliche. Ent-

nommen aus [SK03].
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2.4. Doppelphotoemission

Fiir das Verstandnis der neuen Messgroflen ist es zunéchst wichtig, die verschiedenen mog-
lichen Prozesse korrekt zuzuordnen, denn unter den Begriff Doppelphotoemission fallen zu-
néchst alle Reaktionen, welche die simultane Emission von zwei Elektronen aus dem Festkor-
per, ausgelost durch die Absorption eines Photons, beschreiben. Dies kann auf sehr unter-
schiedlichen Wegen geschehen:

e Streuung: Der hdufigste Prozess ist die Absorption des Photons durch ein Elektron und
die darauf folgende Streuung an einem zweiten oder mehreren Elektronen. Diese kann
elastisch oder inelastisch geschehen. Nach dem Austritt ins Vakuum ist die Information
iiber die Anfangszusténde der beiden Elektronen bis auf wenige Ausnahmen in der Regel
verloren. Daher wird die Streuung im folgenden nicht ndher betrachtet.

e Augerzerfall: Bei der Emission von Elektronen aus tiefliegenden Energieniveaus werden
die zuriickbleibenden Locher durch Elektronen aus hoheren Energiezustinden gefiillt.
Die frei werdende Energie kann auch zur Emission eines weiteren Elektrons, des Auge-
relektrons, fiithren.

o Doppelphotoemission aus dem Leitungsband: Gibt es iiberhaupt keine Wechselwirkung
zwischen zwei Elektronen aus dem Leitungsband, so ist deren gleichzeitige Emission
aufler durch Streuung nicht moglich. Nach einer theoretischen Vorhersage von Jamal
Berakdar [Ber98] gilt jedoch nicht nur der Umkehrschluss, sondern erhélt der Prozess
auch Information iiber den Anfangszustand beziehungsweise iiber die Art der Wech-
selwirkung. Die beiden prominentesten Vorhersagen dieser Theorie sind das Korrelati-
onsloch und die Emission von Cooperpaaren. Ersteres sollte als eine direkte Folge der
Abschirmung der Elektronen in jedem Metall sichtbar sein. Die Cooperpaaremission ist
eine Folge der Wechselwirkung zwischen den Elektronen vermittelt durch das Kristallgit-
ter und sollte sich demnach bei hinreichender Auflésung von der Doppelphotoemission
im nicht-supraleitenden Zustand unterscheiden.

Aufgrund der energetisch nahe an der Fermikante liegenden Innerschalenzusténde bei Blei
ist der Augerzerfall in den im Rahmen dieser Arbeit vermessenen Spektren sichtbar. Die ein-
fache Identifizierung und hohe Intensitét erlauben es, einige interessante Fragestellungen zu
untersuchen. Es stellt sich erstens die Frage, ob die einzelnen Stufen, Emission, Relaxation und
zweite Emission voneinander unabhéngige Prozesse sind, oder ob sie sich gegenseitig beein-
flussen und natiirlich wie sich dies duflert. Zweitens verbleiben nach dem Prozess zwei Locher
im Festkorper, die unter Umstdnden miteinander wechselwirken. Es liegt nahe, dass sich diese
Wechselwirkung in den Spektren widerspiegelt und auch hier stellt sich die Frage, in welcher
Form dies geschieht. Zudem wurde vor kurzem eine Arbeit veréffentlicht [vRWD™10], in der
der Augerzerfall erstmalig {iber einen gréfleren Energiebereich vermessen wurde, was duflerst
iiberraschende Ergebnisse hervorbrachte. Daher werden im Folgenden die heute zur Beschrei-
bung des Emissionsprozesses verwendeten Modelle, sowie die darin enthaltenen Informationen
iiber die Elektron-Elektron-Korrelation, zusammengefasst.

2.4.1. Auger-Meitner-Effekt

Wird ein Elektron aus einer inneren Schale (Core-Level) eines Atoms im Festkorper emittiert,
gibt es verschiedene Wege des Systems zu relaxieren. Eine Moglichkeit ist es, dass das Loch
durch ein Elektron eines hoher besetzen Zustands aufgefiillt wird. Die dabei frei werdende
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Energie kann in Form von Photonen abgegeben oder auf ein anderes Elektron tibertragen wer-
den, dass daraufthin genug Energie besitzt den Festkorper zu verlassen. Dieser Effekt wurde
unabhéngig in zwei Arbeiten von Pierre Auger [Aug25] und Lise Meitner [Mei22] beschrie-
ben und wird im allgemeinen Augerzerfall genannt. Fiir die genaue Benennung werden die
Energieniveaus des Lochs, des relaxierenden sowie des emittierten Elektrons angegeben. Die
Klasse der hier untersuchten Augerzerfélle, in der sowohl das relaxierende als auch das emit-
tierte Elektron aus dem Valenzband stammt, nennt man CV'V-Augerzerfélle (Core-Valence-
Valence).

0
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Abbildung 2.13.: Schematische Darstellung des Auger-Meitner-Effekt im Festkorper. a) Io-
nisation der inneren Schale des Atoms b) Relaxation, indem ein Elektron des Valenzbandes
das Loch filllt ¢) Die dabei frei werdende Energie kann auf ein zweites Elektron aus dem
Valenzband iibertragen werden, so dass dieses ebenfalls emittiert wird.

Da die beiden Elektronen aus demselben Ionisationsprozess stammen, liegt die Frage nach
der Korrelation dieser beiden Elektronen nahe. Sie wird im einfachsten denkbaren Bild aber
nicht betrachtet. Denn man kann zunéchst davon ausgehen, dass beide Schritte, Auffillen des
Lochs und Emission des zweiten Elektrons aufeinanderfolgend, aber unabhingig voneinander
geschehen. In diesem Bild kann jedes beliebige Elektron aus dem Valenzband das Loch auf-
fiillen, ebenso wie jedes dieser Elektronen emittiert werden kann. Die einzige Grofle, die einen
Einfluss auf die Wahrscheinlichkeit hat, sollte daher die Anzahl der Zustdnde pro Energiebe-
reich sein. In der Tat zeigte Lander in einer ersten theoretischen Untersuchung des Effekts
[Lanb3], dass man die Linienform des Augerelektrons in vielen Féllen als Selbstfaltung der
Valenzbandzustandsdichte berechnen kann. Dies geschieht in einem reinen Ein-Elektronenbild
unter Vernachldssigung der Matrixelementeffekte beim Relaxationsprozess.

Dass dieses einfache Modell nicht immer giiltig ist, zeigte sich bei Versuchen an Si(111), bei
denen der Lo3V'V-Augerzerfall untersucht wurde [FMP76]. Dabei tauchten wesentliche Unter-
schiede zwischen der selbstgefalteten Valenzbandzustandsdichte und dem gemessenen Ener-
giespektrum auf. Es stellte sich die Frage, ob sich dieser Unterschied aus einer Viel-Elektronen-
Wechselwirkung ergibt, oder durch die Einbeziehung der Auger-Matrixelemente in einem Ein-
Elektronenmodell erklart werden kann. In einer vollstdndigen Ein-Elektronenrechnung inklu-
sive der Matrixelemente konnten Feibelmann et. al. zeigen [FMP76], dass die Unterschiede
auf eine starke Drehimpulsabhéngigkeit der Matrixelemente zuriickgefiihrt werden kdénnen.
Demnach stimmte das einfache Bild der unabhingigen Prozesse noch, nur die Auswahlregeln



2.4 Doppelphotoemission 27

fiir das Elektron, welches das Loch fillt, diirfen nicht vernachléssigt werden.

Bei einer Reihe von Metallen (Cu, Zn, Ga, Ge, As und Se) dhnelten die Energieverteilungen
des Augerelektrons stark den atomaren Augerspektren. Antonidis et. al. [AJST7] konnten zei-
gen, dass alle Merkmale der Loz MysMy5-Uberginge gut mit einem atomaren Modell erklirbar
waren. Sie berechneten die Ubergangwahrscheinlichkeiten mit

2
wyi= 7| [ Veidro(Ey) (234

unter Beriicksichtigung der Zustandsdichte des Endzustandes p(Ey). Die Wellenfunktion des
Anfangszustands setzt sich zusammen aus dem Loch, welches das eintreffende Photon erzeugt
hat und einem Loch im Kontinuum. Der Endzustand besteht aus den beiden Loéchern, die
zuriickbleiben, nachdem der Augerzerfall stattgefunden hat. Beide Locher sind gebundene
Zustdnde. Das Matrixelement hingt wesentlich vom Uberlapp der Ortswellenfunktionen der
beiden Elektronen ab, denn es gilt:

62

V= - 2.35

> (2.35)

So konnten alle Bestandteile des Spektrums, seine Linienform und -breite, erkliart werden.

Auch die Verschiebung der Peaks um einige eV folgte aus der hohen Polarisierbarkeit des

Mediums, in dem sich das doppelt ionisierte Atom dem Modell nach befand. Die reduzier-

te Elektron-Elektron-Abstofung aufgrund der Polarisation duflert sich dann in eben dieser
Energieverschiebung.

Um aus den beiden sich widersprechenden Bildern ein physikalisch konsistentes Modell zu
erhalten, erkannte man, dass es notwendig war, sowohl die Delokalisierung der Wellenfunk-
tionen im Festkorper, als auch die lokalisierte Wechselwirkung der Lécher im Endzustand
gleichermaflen zu berticksichtigen. Das daraus entstandene Modell wird als das Cini-Sawatzky-
Modell bezeichnet und es wird bis heute hauptséchlich fir die Interpretation der Ergebnisse
verwendet.

Cini-Sawatzky-Modell

Das Cini-Sawatzky-Modell [Cin76, [Cin77, [Saw77] gilt als die Grundlage zum Verstandnis von
Korrelationseffekten beim Augerzerfall. Es verwendet den gleichen Ansatz wie in Gleichung
2.34], ersetzt den gebundenen Endzustand aber durch die Locherwellenfunktionen im Band.
Bei der Berechnung dieser Bandstruktur wird ein sogenannter Tight- Binding- Ansatz gemacht.
Darin werden Bénder als Uberlagerung der Wellenfunktionen von Atomen, welche isoliert
voneinander an den Gitterplatzen sitzen, beschrieben. Ein oft verwendetet Hamiltonoperator
fiir die Beschreibung dieser Bénder ist der von Hubbard [Hub63]

H= Z nth]; pdqp +U Z N, pTi,—p (2.36)
ap i

wobei n;, = d; pdi,p ist. U beschreibt die effektive Coulombwechselwirkung zwischen zwei
Elektronen. Hubbard konnte mit diesem Modell ein paar sehr allgemeine Aussagen tiber die
Eigenschaften eines Materials machen und es anhand des Parameters U klassifizieren. Ist U
sehr viel grofler als die Ein-Elektronen-Valenzbandbreite I' und das Valenzband weniger als
halbgefiillt, so spricht man von einem stark korrelierten Material. Ist das Valenzband genau
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halbgefiillt, verhélt es sich entgegen der Vorhersage eines einfachen Bédndermodells wie ein
Isolator. Dieses Verhalten konnte man zuvor nicht erkldren. Man spricht in diesem Fall von
einem Mott-Hubbard-Isolator. Im umgekehrten Fall, U < I, verhélt es sich wie ein gew6hnli-
ches Metall. Cini und Sawatzky gelang es nun mit der Verwendung dieses Hamiltonoperators
beim Augerzerfall ebenfalls eine Klassifizierung der Spektren vorzunehmen und den Para-
meter anzugeben, der diese bestimmt. So dhnelt im Fall Uyy < I' die Linienform der des
atomaren Augerzerfalls, wihrend sie bei Uyy > I' einer Selbstfaltung der Zustandsdichte
entspricht. Dies erscheint einleuchtend, schliellich bedeutet Uy < I' gleichermaflen eine ho-
he Lokalisierung der Leitungselektronen, vergleichbar eines isolierten Atoms im Festkorper.
Der entgegengesetzte Fall entspricht dem des vollstandig delokalisierten Leitungselektrons,
welches mit keinem Rumpf verbunden ist. So enthéilt das Modell im Grenzfall beide vorher-
gehenden Formulierungen sowie ein Kriterium, anhand dessen sich die Form des Spektrums
vorhersagen lasst.

Eine Ubersicht iiber die Bandbreite und effektive Coulombabstoung zwischen zwei Elek-
tronen fiir eine Reihe von Materialien ist in Abbildung dargestellt. Blei findet sich dort
in der Spalte der Elemente, welche die kleinste Bandbreite und grofite Coulombabstofiung
aufweisen. Allerdings gilt diese Betrachtung fiir das 5d-Niveau und damit fiir einen Augerzer-
fall, bei dem die beiden Locher in eben diesem Band verbleiben. Dazu wire es notig, zuvor
ein Elektron mindestens aus dem 5p-Niveau zu emittieren, wozu die Photonen eine Energie
von mindestens 87,5¢eV besitzen miissen. Das bedeutet, der im weiteren untersuchte Fall ist
eher der linken Seite der Abbildung zuzuordnen, in denen die Linienform einer Selbstfaltung
der Zustandsdichte entspricht.

Einen wichtigen Beitrag zum Verstédndnis von Korrelationseffekten in Augerspektren lie-
ferte Stefani et al. [SGR™04al. Er untersuchte sowohl theoretisch als auch experimentell die
Drehimpulsabhéngigkeit von Photoelektron und Augerelektron. Dazu miissen beide winkel-
abhéngig in Koinzidenz gemessen werden. Die iibliche Messmethode (siehe auch Kapitel
besteht aus zwei hemisphérischen Elektronenanalysatoren, welche in zwei Modi betrieben
werden konnen
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e FEnergiemodus: feste Detektionsrichtung beider Elektronen und feste Photoelektronen-
energie, die Augerelektronenenergie wird durchgestimmt und dadurch eine ausgewahlte
Augerlinie gemessen.

o Winkelmodus: feste Detektionsrichtung und -energie des Photoelektrons, feste Auger-
elektronenenergie, die Detektionsrichtung des Augerelektrons wird durchgefahren und
damit die Winkelverteilung gemessen.

Die Interpretation der Ergebnisse erfolgt in einem Zwei-Stufen-Modell. Im ersten Schritt
wird der Ionisationsprozess in der Dipolndherung und fiir linear polarisiertes Licht an einem
einzelnen Atom behandelt. Auch im zweiten Schritt, dem Augerzerfall, wird ein isoliertes
Atom angenommen. Dadurch werden die Energie, Drehimpulse und Quantenzahlen, welche
die Wellenfunktionen der beiden emittierten Elektronen beschreiben, festgelegt. Diese Wel-
lenfunktionen wechselwirken beim Austritt der Elektronen mit dem Kristallgitter. Dieses Bild
entspricht eher dem im Cini-Sawatzky-Modell mit atomartigen Augerzerfall bezeichneten Fall
Uyy < T

Dieser erste Ionisations- und Zerfallsprozess lédsst sich als unabhéngiger Prozess in zwei
Schritten schreiben:

hv(jy) + A(Jo) = AT (enJ1, 0y J7) + e (1) (2.37)
— A++(Oé2z]2, 06,2J2) + 62_(]2) (2.38)

wobei Jy, jy die Drehimpulse des Atoms bzw. Photons bezeichnen, aJ1, o) J] und agJs, o Jy
die der Tonen A", AT". Diese kénnen sich wiederum in verschiedenen Drehimpulszustinden
befinden. ji, j2 sind die Drehimpulse der Elektronen.

Man erhélt eine Drehimpulskorrelationsfunktion zwischen Auger- und Photoelektron wie
folgt:

Jt 47
w= > 4117%1111(0%!]10/1%)3&(JlJ{;Jz)\/mykmw%@) (2.39)

k1q1J1J]

in der Y, 4, (02, ¢2) die sphirischen Harmonischen des Augerelektrons sind. pg,q, (g J104J7)
ist der statistische Tensor des photoionisierten Zustands A" und Ry, (J1Jj; J2) der sogenannte
Auger-Parameter. Dieser ist wiederum mit dem Auger-Matrixelement verkniipft.

Die Korrelationsfunktion beschreibt die Anisotropie der urspriinglichen Emission von der
Stelle des Atoms und beriicksichtigt dabei alle Drehimpulse, die nach den Auswahlregeln
erlaubt sind. Diese Verteilung ist die Ausgangswelle, die am Kristallgitter gebeugt wird. Ver-
schiedene Drehimpulskomponenten tragen so unterschiedlich zur Intensitét unter verschiede-
nen Raumwinkeln bei. Anders gesagt konnen durch geeignete Wahl des Detektionswinkels
die Quantenzahlen der Photo- bzw. Augerelektronen festgelegt werden. Dieses Modell lieferte
eine sehr gute Ubereinstimmung mit vielen Experimenten |[GRB¥03, [SGRF04b, \GDPO™'09).
Insbesondere kénnen durch die geometrische Auswahl der Elektronen die Spektren der beiden
Spinzustdnde in magnetischen Materialien getrennt beobachtet werden. Dadurch kann die
kurzreichweitige magnetische Ordnung wéhrend eines Phaseniibergangs untersucht werden.
Insbesondere der Endzustand reagiert sowohl auf elektronische als auch auf Spinzustdnde
[GOR™11].

Die fiir diese Arbeit verwendete Nachweistechnik eignet sich hervorragend fiir die Unter-
suchung dieser Effekte. Ein dhnliches Konzept wurde in atomphysikalischen Experimenten
zur Auswahl der Parititen verwendet [STPT0S].
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Abbildung 2.15: Augerzerfall von ei- pa|r1|2(t).
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des Energieaustausches zwischen den
beiden Elektronen hin. Entnommen

aus [VRWD"10].

Augerzerfall oder kernangeregte Doppelphotoemission?

Anfang 2010 wurden Ergebnisse eines Koinzidenzexperiments des Augerzerfalls von Cu(001)
veréffentlicht [W\RWDT10], bei dem erstmalig das Energiefenster eines der beiden Analysatoren
nicht fest auf die Energie des Photoelektrons eingestellt wurde. Beide Analysatoren konnten
ein breites Energiefenster von 30 eV um die Photoelektronenenergie untersuchen. Das Ergeb-
nis ist in Abbildung [2.T5] gezeigt. Dargestellt ist die Energie des Elektrons, welches am ersten
Analysator detektiert wurde, gegen die des Elektrons am zweiten Analysator. Das Photo-
elektron miisste nach theoretischer Vorhersage eine kinetische Energie von 45eV besitzen,
das Augerelektron zwischen 55eV und 60eV. An dieser Stelle des Spektrums ist jeweils ein
deutlicher Peak (A bzw. B) erkennbar. Dennoch widerspricht das Spektrum dem bisherigen
Verstdndnis des Augerzerfalls in einem wesentlichen Aspekt erheblich. Entlang der Diago-
nalen zwischen den beiden Punkten A und B liegt eine deutliche Erhéhung der Intensitét
vor. Diese deutet darauf hin, dass Elektronen die Energie, die sie im Zerfallsprozess erhalten,
beinahe beliebig untereinander aufteilen kénnen. Das wiederum macht die Unterscheidung
zwischen Auger- und Photoelektron obsolet, schliellich ldsst sich diese nur anhand einer fes-
ten Bindungsenergie treffen. Die Autoren schlagen daher vor, den Augerzerfall als Spezialfall
einer kernangeregte Doppelphotoemission zu verstehen, denn die Ergebnisse im Bereich der in
vorherigen Experimenten betrachteten Energiefenster stimmen mit allen Messungen iiberein.

2.4.2. Doppelphotoemission von delokalisierten Zustanden

Die simultane Emission von zwei Elektronen durch ein Photon in einer sehr allgemeinen Form
wurde erstmals von J. Berakdar beschrieben [Ber9§]. In dieser Rechnung sind zunéchst sowohl
lokalisierte als auch delokalisierte Zustédnde beriicksichtigt. Die Untersuchung erfolgte in erster
Ordnung Storungstheorie fiir das Strahlungsfeld und innerhalb der Dipolndherung. Fiir die
vorliegende Arbeit relevante Ergebnisse ergeben sich fiir delokalisierte Zustdnde und nur diese
sind daher im folgenden zusammengefasst.

In diesem Fall wird die Emission von einfachen Metalloberflichen, wie Aluminium oder
Natrium, untersucht. Die Impulsverteilung der Leitungsbandelektronen wird in dieser Rech-
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nung als Elektronengas angenommen (siehe . Da in diesem Modell die Elektronen quasifrei
sind, wird der Zwei-Elektronenanfangszustand als symmetrisiertes Produkt (Singulett) zweier
Ein-Elektronenzustinde beschrieben:
Lo 1 L L . .
Ve, s ) & 516, 2, (F) ©16,, 1, () + 16, 2, (o) @10, 5, (F))) (240

Die Gesamtbindungsenergie ¢; dieses Zustands ist die Summe der Ein-Teilchenbindungsenergien
€; = €q(kq) + €p(kp). Da ein solcher Anfangszustand keine Wechselwirkung zwischen den Elek-
tronen enthélt, muss diese in den Endzustand |k, kp) eingefiigt werden.

Die Produktwellenfunktion geht, analog wie bei der Ein-Teilchen-Photoemission, im Va-
kuum asymptotisch an den Zwei-Teilchenendzustand mit dem Operator K iiber:

Lo 1 Lo Lol
Klka, ko) = 5 (05 + P3) ko, k) = Eg|ka, k) (2.41)

Der Endzustand |f) kann dann durch eine zeitumgekehrte Rechnung mit Hilfe des Mgller-

Operators Q! = (1 4+ G~V) gewonnen werden.

1f) = 1+ G~ (H — K))|ka, k) = (1 + G™V)|ka, ko) (2.42)

In dieser Gleichung ist G~ der Green-Operator, der den Gesamthamiltonoperator H 16st und
muss mit dem Green-Operator des nicht-wechselwirkenden Systems Gy der Dysongleichung

G~ =Gy +G,VG™ (2.43)

gentigen.

Alle Wechselwirkungen, wie Streuung oder Beugung am Gitter und kollektive Anregungen,
welche die Teilchen mit dem Gesamtsystem austauschen sind in der komplexwertigen Zwei-
Teilchen-Selbstenergie V' enthalten. Da schon die Berechnung der Ein-Teilchen-Selbstenergie
auflerordentlich schwer ist, wird V' durch die Elektron-Elektron-Wechselwirkung V. ersetzt.
Diese wird wiederum als ein abgeschirmtes Coulomb-Potential angenommen, beschrieben im
Thomas-Fermi-Modell. Mit diesen Vereinfachungen erhilt man aus Gleichung [2.42]

) = (1+ G Vee) ka, i) (2.44)

mit G als Propagator des Potentials V..

Die Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeiten ist dennoch nur méglich, wenn auch
der Zwei-Teilchen Greensoperator G, durch den freien Greensoperator G ersetzt wird.

M pi(Ka, k) (Ko, k| (1 + VeeGE)[E - (Ba + 53)][0e;) = Tape + Tipe (2.45)

In diesem Ergebnis treten zwei Terme fiir Einfach- (Ts,.) und Doppelphotoemission (7i.)
auf. Die Einfachphotoemission

Tope ~ (& ko + & k)0 (K] — ko )0P (k) — k) (2.46)

zeigt keine Endzustandskorrelation, der Beitrag zur Doppelphotoemission kommt durch un-
abhéngige Einphotonen-Photoemissionsereignisse zustande. Die Elektronen unterliegen, jedes
fiir sich genommen, den Auswahlregeln fiir den Ubergang und ebenso ist der Parallelimpuls
beim Ubergang ins Vakuum erhalten.
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Dagegen sicht man an der Ubergangswahrscheinlichkeit der echten Doppelphotoemission,
Tipe ~ & - (Fa + kp)0P (B, + Ky ) — (K + i )] (2.47)

dass nur die Schwerpunktsimpulse erhalten sind. Die einzelnen Elektronen kénnen unterein-
ander beliebig Impuls austauschen. Die Doppelphotoemission kann also in gewisser Weise

wie die normale Photoemission eines Quasi-Teilchens, welches aus zwei Elektronen besteht,
verstanden werden.

Mit diesem Ergebnis lassen sich nun Wirkungsquerschnitte berechnen, fiir die in Abbil-
dung zwei Beispiele gezeigt sind. Auf der linken Seite ist der Fall dargestellt, bei dem
das Licht senkrecht zu Oberfliche einféllt. Die Elektronen werden unter 40° detektiert. Da
in diesem Fall der Summenimpuls der Elektronen (kg + k) senkrecht zur Oberfliche und da-
mit zur Polarisation des einfallenden Lichts steht, ist die Doppelphotoemission verboten. Sie
ist nur moglich, wenn die beiden Elektronen mit unterschiedlicher Energie emittiert werden.
Demgegeniiber wird die Intensitdt maximal, wenn der Summenimpuls parallel zum Polari-
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Abbildung 2.16.: Wirkungsquerschnitte der Doppelphotoemission als Funktion der Energie-
aufteilung zwischen den Elektronen fiir zwei verschiedene Einschusswinkel. Entnommen aus

[Ber9g].

sationsvektor steht, wie direkt aus dem Faktor é - (Ea + Eb) aus Gleichung m hervor geht.
Dies spiegelt sich im rechten Bild wieder. Dort fillt das Licht beinahe streifend auf die Probe,
woraufhin die Emission zweier Elektronen gleicher Energie am wahrscheinlichsten und der
Wirkungsquerschnitt insgesamt deutlich grofler ist (man beachte die unterschiedliche Skalie-
rung der Ordinaten).

Eine Erweiterung dieses Modells [FHBT00, [FBHB02] berechnet die Ein-Elektronen-
Grundzustidnde mit der LMTO-Methode, basierend auf der DFT. Dadurch werden auch Kor-
relationseffekte im Grundzustand einbezogen. Der Photoemissionsprozess wird dann mit der
Layer-Korringa-Kohn-Rostoker (LKKR)-Methode berechnet. Diese liefert die Ein-Teilchen-
Zusténde |¢p(k1)), |1b(k2)), welche analog dem oben beschriebenen Verfahren durch ein abge-
schirmtes Coulomb-Potential zu einem Zwei-Teilchen-Zustand |¢()) verbunden werden. Eini-
ge wichtige Ergebnisse folgen aus den numerischen Berechnungen des Modells, die aufgrund
der allgemeinen Annahmen fiir alle Metalle gelten sollten.
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Abbildung 2.17.: Simulation der Winkelverteilung der Doppelphotoemission von der Fermi-
kante eines Cu(001)-Kristalls. Das erste Elektron wird an der Stelle des weiflen Punktes, unter
0° (links) bzw. 30° (rechts), detektiert. Entnommen aus [FBHB02].

In Abbildung ist die Intensitat der Doppelphotoemission fiir verschiedene Emissions-
richtungen des ersten Elektrons dargestellt. Um diesen Punkt ist die Intensitét des zweiten
Elektrons minimal, was als Austausch-Korrelationsloch (Exchange-correlation hole) bezeich-
net wird. Es ist eine unmittelbare Folge sowohl der Elektron-Elektron-Abstoffung als auch
der Austausch-Wechselwirkung (siehe Abschnitt , welche die beiden Elektronen davon
abhélt, mit einem Abstand kleiner der Abschirmlénge mit gleichen Wellenvektoren emittiert
zu werden. Fiir groflere Abstédnde wird die DPE-Intensitdt aufgrund der geringeren Wechsel-
wirkung zwischen den Elektronen kleiner. Dieses Korrelationsloch miisste also in jeder Dop-
pelphotoemissionsmessung von Metallen sichtbar sein, nur seine Grofie wéire eine Eigenschaft
des Materials.

Desweiteren bestétigen die Rechnungen die Vermutung, dass Doppelphotoemission we-
sentlich oberflachensensitiver als Einfach-Photoemission ist. Die einfache Annahme einer ex-
ponentiell abfallenden Austrittswahrscheinlichkeit eines einzelnen Elektrons halbiert die ef-
fektive Austrittstiefe zweier Elektronen. In der Tat zeigen die theoretischen Vorhersagen keine
Anderungen in den Spektren, wenn man mehr als fiinf Atomlagen in die Rechnung einbezieht

EBHBO02).

2.4.3. Cooperpaaremission

Nach den zuvor allgemeinen Betrachtungen der Doppelphotoemission soll hier die Frage be-
antwortet werden, wie sich die Wirkungsquerschnitte fiir eine Cooper-Paar-Wechselwirkung
zwischen den Elektronen berechnen und die intrinsischen Eigenschaften der Paarung durch
den Photoemissionsprozess auf die Messgrofien iibertragen. Dies wurde von K.A. Kouzakov
und J. Berakdar untersucht [KB03] und wird im folgenden zusammengefasst.

Es wird ein Prozess angenommen, bei dem ein Photon der Energie w absorbiert und
zwei Elektronen mit den Energien Fj o relativ zum chemischen Potential und Winkeln ©1 2
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detektiert werden. Die Intensitét der Doppelphotoemission oder auch der DPE-Strom Jy2 wird
aus Zwei-Teilchen-Greensfunktionen und der Loch-Loch-Spektralfunktion AS) gewonnen:

Jiz o< (B4 1D A (Byp) DI, ) 2.48

12 < (U 0, [D12 A1 (Er2) Dis |V 1, (2.48)

Der bestimmende Faktor des DPE-Stroms ist die Spektralfunktion und diese wird mit

Hilfe der BCS-Theorie ausgewertet. Die Coulomb-Wechselwirkung kann in diesem Fall ver-

nachléssigt werden, da die Abschirmlénge, die {iber wenige Gitterkonstanten reicht, deutlich

kleiner ist als die Koherédnzldnge der Cooperpaare, welche einige hundert Nanometer grof3 sein
kann. Man erhélt eine Funktion, die sich zu zwei Termen zusammensetzt:

Agg)(klkgkllké; E12) = Agj_P)(Elg) + ACP(E12) (2.49)

Fir T > T¢ beschreibt der erste Term

ASp(Erz) = (Oky k1 Oky k) — Okey kit Oy bt ) fiey Jo % O(Ernz — €1y — €gy) (2.50)

zwei unabhéngige Normalzustandsanregungen f = 1/[exp(fBex) + 1], also unkorrelierte Paar-
zustande (UP), wahrend der andere Teil der Spektralfunktion

Ag, (TA (T)

Acp(E12) = Oky,—kyOpl,—k 4By, By
1 1

5(E1o) (2.51)

die kondensierten, korrelierten Paare (CP) beschreibt. Die aus der BCS-Theorie folgende
Funktion fiir die Energieliicke Ay = 337, V(k,k')(Ay /Ey) enthélt den Paarungsmechanis-
mus und sorgt dafiir, dass die Intensitdt der korrelierten Paare oberhalb von T verschwindet.
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Abbildung 2.18.: DPE-Intensitat der korrelierten Jop (oben) und unkorrelierten Beitrage Jyp
(unten). Links: Energiespektrum der Paare (Energiesumme) relativ zur Fermienergie. Wird
die Sprungtemperatur unterschritten, liegt der korrelierte Anteil zwei Gréflenordnungen iiber
dem unkorrelierten. Rechts: Winkelverteilung des zweiten Elektrons, wenn das erste unter 45°
detektiert wurde. Wie erwartet, liefert der korrelierte Teil einen Beitrag bei gleichem Winkel.
Entnommen aus [KB03].
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Berechnet man den DPE-Strom fiir beide Terme getrennt, bestétigt sich ein intuitives Bild.
Die wichtigsten Ergebnisse sind in Abbildung zusammengefasst. Links ist das Energie-
spektrum des Elektronenpaares, d.h. der Energiesumme beider Elektronen, gezeigt. Wird die
Sprungtemperatur unterschritten, bildet sich fiir die korrelierten Paare ein scharfer Peak um
die Fermikante aus. Bekanntlich ist das die Stelle, an der Elektronen, die an der Cooper-
paarbildung beteiligt sind, energetisch liegen miissen. Gleichzeitig schwécht sich im gleichen
Bereich die Intensitat der unkorrelierten Paare ab. Der Wirkungsquerschnitt der korrelierten
Paaremission liegt in diesem sehr schmalen Energiefenster mehr als zwei Gréflenordnung {iber
dem der unkorrelierten Emission. Gleiches gilt fiir die Winkelverteilung auf der rechten Seite.
Die kinetische Energie der Elektronen wird als gleich angenommen (F; = Fj). Das erste
Elektron wird unter einem Winkel 6; von 45° detektiert. Dies fihrt im Fall der korrelierten
Emission unterhalb der Sprungtemperatur zu einer Emission des zweiten Elektrons, bevor-
zugt unter entgegengesetztem Winkel. Dieser Winkel bestimmt sich aus dem Verhéltnis von
Parallelimpuls im Festkorper und senkrechtem Impuls nach der Absorption des Photons.
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3. Experiment

Die Idee, Koinzidenzmessungen von Elektronen aus Festkorpern durchzufiihren, ist nicht neu,
Experimente sind aber aufgrund der technischen Schwierigkeiten nach wie vor sehr selten.
Die Experimente unterscheiden sich je nachdem ob herkémmliche Spektrometer geeignet ver-
schaltet oder eigens neue Gerite entwickelt werden. Das hier verwendete System ist eine
Neuentwicklung, welche zuvor von Mirko Hattass begonnen wurde [Hat04]. Sie besitzt im
Bezug auf die gewohnlichen Photoemissionsspektroskopie zwei wesentliche Unterschiede. Ers-
tens werden die Messdaten ereignisbasiert aufgenommen. Das bedeutet, dass fiir jede Reaktion
eines Photons mit dem Festkorper, alle Messgroflen der emittierten Elektronen einzeln auf-
gezeichnet werden. Dagegen werden sonst iiblicherweise die Anzahl der Elektronen fiir einen
bestimmten Punkt im Phasenraum fiir einen bestimmten Zeitraum gemessen. Zweitens wird
hoher Wert darauf gelegt, einen moglichst groffen Raumwinkel abzudecken und im Gegenzug
verzichtet, die Elektronen mit der groffitmoglichen Energieauflosung zu messen. Das ist in ge-
wisser Weise entgegengesetzt der Entwicklung der iiblicherweise verwendeten Analysatoren,
besitzt jedoch im Bezug auf die Identifizierung und Untersuchung der Doppelphotoemission
mehrere Vorteile. Dies soll in einigen Vorbemerkungen néher erlautert werden.

3.1. Vorbemerkungen

Die Untersuchung der Eigenschaften von Photoelektronen aus Oberflaichen wird iiblicherwei-
se als winkelaufgeloste Photoelektronenspektroskopie (kurz ARPES - Angle-Resolved Photo-
electron Spectroscopy) bezeichnet (eine umfassende Darstellung findet sich z.B. in [Huf03])
und heute zum grofiten Teil mit elektrostatischen, hemisphérischen Elektronenanalysatoren
durchgefiihrt. Sie bestehen aus zwei, im Durchmesser verschieden groflen Halbkugeln, die auf
unterschiedliche Potentiale gesetzt werden kénnen. Eine Kombination zweier dieser Analysa-
toren ist in Abbildung rechts dargestellt. Durch geeignete Wahl der Potentiale kénnen nur
Elektronen einer bestimmten Energie und Emissionsrichtung den Zwischenraum so passieren,
dass sie auf der gegeniiberliegenden Seite austreten und detektiert werden. Um ein vollstdndi-
ges Energiespektrum zu erhalten werden also unter festem Winkel schrittweise Potentiale fiir
Trajektorien verschiedener Energien eingestellt und die Zahlrate registriert. Uber Ein- und
Austrittsschlitz lassen sich diese Trajektorien weiter einschridnken und so die Winkel- und
Energieauflosung erhéhen.

Moderne Elektronenanalysatoren verwenden zusétzlich ein Linsensystem am Eingang und
einen ortsauflésenden Detektor fiir den Nachweis. Sie kénnen so einen grofleren Winkelbe-
reich gleichzeitig vermessen. Dennoch kann auch mit dieser Erweiterung insgesamt nur ein
relativ kleiner Raumwinkel abgedeckt werden, so dass schrittweise die Probe gekippt oder
gedreht werden muss, um alle Emissionsrichtungen zu erfassen. Fiir eine ausreichende Nach-
weisrate kann der Photonenfluss beinahe beliebig erhoht werden, solange nicht so viele Elek-
tronen emittiert werden, dass Raumladungseffekte die Energieverteilung beeinflussen. Der
Grund fir die haufige Nutzung dieser Kugelanalysatoren ist die extrem hohe Energieauflo-
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sung. Man kann niedrige kinetische Elektronenenergien mit einer Auflésung im ueV-Bereich
messen [KKY05]. Werden die Elektronen durch harte Rontgenstrahlung emittiert und haben
sehr hohe kinetische Energien, so sind Auflésungen bis zu 1/140.000 méglich [TYT™05].

Grundsétzlich lassen sich zwei oder mehrere dieser Analysatoren fiir ein Koinzidenzexpe-
riment verwenden und dies wird auch vielfach erfolgreich getan (z.B. [SGR™04al, vRWD™10)).
Ein gravierender Nachteil ergibt sich durch den kleinen Akzeptanzwinkel der Detektoren, denn
von diesem héngt die Nachweiswahrscheinlichkeit P, fiir ein koinzidentes Ereignis wesentlich
ab [Hat04]:

 AQ Ay

P.= 1
¢ 2r 27 (3.1)

A o bezeichnen hier die Raumwinkel, die durch die beiden Detektoren abgedeckt werden.
Es ist also fiir Koinzidenzexperimente grundsitzlich giinstig, den Offnungswinkel der De-
tektoren so grofl wie moglich zu machen, wenn man nicht gezielt einen bestimmten Punkt
des Phasenraums untersuchen oder auf die Winkelinformation verzichten mochte. Bei Auger-
Photoelektron-Koinzidenzexperimenten sind in der Regel beide Elektronenenergien genau be-
kannt, so dass die Vorauswahl der Energie keine Einschrankung darstellen muss. Verzichtet
man im anderen Fall auf die Winkelinformation, so kénnen die Analysatoren in einem win-
kelintegrierenden Modus betrieben werden und der abgedeckte Raumwinkel wird durch das
Linsensystem entsprechend grofier.

Die Hohe der Nachweisrate wird aber noch von einem zweiten Punkt entscheidend be-
stimmt. Um diese zu erhohen, kénnte man auf die naheliegende Idee kommen, mehr Pho-
tonen auf die Oberfliche zu lenken. Leider kann der Photonenfluss, anders als bei einem
gewOhnlichen Photoemissionsexperiment, aber nicht beliebig erhéht werden, da der Detektor
nicht unterscheiden kann, ob beide Elektronen von einem oder von zwei Photonen ausgelost
wurden. Die Emission von zwei Elektronen unabhéngig voneinander durch zwei Photonen lie-
fert keine Information iiber deren Wechselwirkung. Diese Ereignisse flieflen als unkorrelierter
Untergrund in die Messung ein und sind nicht von echten Ereignissen unterscheidbar. Die
Rate dieses unkorrelierten Untergrunds steigt aber quadratisch mit der Intensitdt, die der
echten Koinzidenzen nur linear. Deshalb fiihrt eine Erhohung der Lichtintensitdt, unabhén-
gig von ihrem absoluten Wert, zu einer Verschlechterung des Signal- zu Rauschverhéltnisses.
Anders ausgedrickt: Das Verhéltnis der Wirkungsquerschnitte von Einfach- und Doppel-
photoemission legt fiir einen gegebenen Photonenfluss das theoretisch mogliche Signal- zu
Untergrundverhéltnis fest. Die Nachweisrate kénnte dann nur erhéht werden, indem die Wie-
derholrate der Reaktion erhoht, also der Abstand aufeinanderfolgender Lichtpulse verringert
wird.

Elektronenkoinzidenzexperimente an Oberflichen wurden bedingt durch diese Schwierig-
keiten erst im vergangenen Jahrzehnt mit der Entwicklung neuer Nachweismethoden ein rele-
vantes Forschungsfeld. Der erste Nachweis gelang C. Gazier und J.C. Prescott allerdings schon
1970 [GP70]. Sie maBen die Pulshéhe von Photoelektronen, welche mit 20 keV auf einen De-
tektor beschleunigt wurden. Die Unterschiede in den Pulshéhen fiihrten sie auf das Auftreffen
von zwei Elektronen gleichzeitig zuriick. Dass es sich dabei um echte Doppelphotoemission
handelte, konnte durch extreme Verringerung des Photonenflusses und den Vergleich mit einer
Messung unterhalb der Schwelle, ab der die Emission von zwei Elektronen mit einem Photon
energetisch moglich ist, nachgewiesen werden.

Weitere Eigenschaften von Elektronenpaaren an Oberflaichen wurden 1987 von H.W. Bies-
ter et al. [BBDT87| untersucht. In dieser Messung wurden Elektronenpaare mit einem Dop-



3.1 Vorbemerkungen 39

detector
et

C?LLECTOI:S 1
o wmmma MICROCHANNEL ~* impact y
m m } PLATES ﬂ

cuton L
DISPERSED
SYNCHROTRON
RADIATION

\ & )
« - \
Frzesses] ~— SAMPLE primary electron ‘,';::‘hiﬂr
CRYOSTAT -

Abbildung 3.1.: Uberblick iiber verschiedene Konzepte zur Messung von koinzidenten Elek-
tronenpaaren an Oberflichen. Links: von Biester et al. verwendetes Doppelphotoemissionss-
pektrometer. Elektronen werden in einem Flugzeitspektrometer getrennt auf zwei Detektoren
beschleunigt [BBDT87]. Mitte: drei orts- und zeitauflésende Detektoren werden in Koinzidenz
geschaltet, so dass in einer Ebene nahezu der gesamte Raumwinkel abgedeckt werden kann
[SWKO07]. Rechts: Doppelphotoemissionspektroskopie mit zwei hemisphérischen Elektronen-
analysatoren. Geringe Raumwinkelabdeckung aber hohe Auflésung kénnen vorteilhaft sein,
wenn nur eine bestimmte Stelle des Phasenraums untersucht werden soll [yRWD™10).

pelflugzeitspektrometer aufgenommen (Abbildung links). Es besteht aus zwei voneinander
getrennten Bereichen mit je einem Detektor. Auf jedem Detektor wird jeweils eines der beiden
Elektronen nachgewiesen. Mittels einer Koinzidenzschaltung kénnen die Elektronen als Paare
identifiziert werden. Die Untersuchung von verschiedenen Edelgasen, welche auf einer Oberfla-
che adsorbiert wurden, lieferte den Nachweis der Existenz einer Emission von zwei Elektronen
nach Absorption eines Photons. Durch die Variation der Photonenenergie und Messung der
Koinzidenzrate erhielten sie erste Aufschliisse iiber mogliche Doppelphotoemissionsprozesse,
wie (Mehrfach-)Streuung und direkte Doppelphotoemission.

Spétere Doppelphotoemissionsmessungen von Herrmann et al. [HSSKO98| verzichteten
ebenfalls auf die Abdeckung des vollen Raumwinkels und wurden mit zwei Detektoren, die
unter einem festen Winkel (40°) zur Oberflichennormalen angebracht waren, durchgefiihrt.
Durch die Messung der Flugzeit konnte erstmals die Energie beider Elektronen bestimmt
werden. Ahnliche Apparaturen wurden fiir die Messung von Elektronenstreuexperimenten
verwendet, bei denen ein auf die Probe treffender Elektronenstrahl, Elektronen aus der Ober-
fliche auslést und beide koinzident nachgewiesen werden [FGM™9S].

In neueren Messungen wurden verschiedene Versuchsanordnungen genutzt, unter anderem
ein ortsauflésender Detektor mit einem Loch in seiner Mitte, in dem sich ein Elektronen-
kollektor befand. Uber die Flugzeit konnte die Energie und iiber den Ort der Impuls der
Elektronen bestimmt werden und so die Winkelverteilung eines Elektrons relativ zu einem
orthogonal zur Oberflache emitterten Elektrons gemessen werden [SWKKO06]. Um keine Vor-
auswahl des Emissionswinkels eines Elektrons aufgrund der Detektorgeometrie zu treffen,
wurden in darauffolgenden Experimenten zwei bzw. drei ortsauflésende Detektoren nebenein-
ander verwendet (Abbildung 3.1{ mitte) [SWKO07].

Ein etwas anderes Konzept wurde in Frankfurt erstmalig von Mirko Hattass umgesetzt
[HICT04]. Das von ihm verwendete Flugzeitspektrometer stellt gewissermaflien eine Adap-
tierung des vielfach in atomphysikalischen Experimenten eingesetzten COLTRIMS-Systems
[DM.JT00] fiir Oberflichen dar. Diese Experimente finden iiblicherweise in der Gasphase statt
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und die Reaktion, z.B. der Stof} eines Ions mit einem Atom oder die Photoionisation ei-
nes Molekiils findet immer innerhalb des Spektrometers statt. Umgebenen von homogenen
elektrischen und magnetischen Feldern werden die geladenen Reaktionsprodukte auf einen
oder mehrere ortsauflésende Detektoren gefiithrt. Durch Messung des Auftreffortes sowie der
Flugzeit konnen Anfangsimpulse aller Teilchen berechnet werden. Die Daten werden dabei
fiir jedes Reaktionsereignis einzeln gespeichert, so dass bei der Auswertung beliebige Pro-
jektionen oder Differenzierungen vorgenommen werden kénnen. Bei der Ubertragung dieses
Messprinzips auf Koinzidenzexperimente an Oberflichen ergeben sich zahlreiche Vorteile. Bei-
de Elektronen kénnen gleichzeitig auf demselben Detektor nachgewiesen werden und es wird
keine Vorauswahl beziiglich ihrer Energie oder Emissionsrichtung getroffen. Bei geeigneter
Wahl der elektrischen und magnetischen Felder kann der gesamte Raumwinkel erfasst werden
und erst im Nachhinein lassen sich bestimmte Energie- oder Winkelverteilungen der beiden
Elektronen betrachten, was bedeutet, dass alle tatsdchlich stattgefundenen Reaktionen prin-
zipiell beobachtet werden kénnen. Ein auf die Anforderungen einer Messung an Supraleitern
optimiertes Spektrometer wurde fiir diese Messung zusammen mit Stefan Voss [Vos11] ent-
wickelt. Es wird nach der folgenden Darstellung des gesamten experimentellen Aufbaus in
Abschnitt beschrieben. Da alle Experimente an einem Synchrotron durchgefiihrt werden
mussten, findet sich eine Darstellung seiner Funktionsweise am Ende des Kapitels.

3.2. Versuchsaufbau

Einen Uberblick iiber den experimentellen Aufbau und die Anbindung an die Beamline des
Synchrotrons liefert Abbildung Wie alle Photoemissionsexperimente muss auch dieses
im niedrigem Ultrahochvakuum und somit in einer Vakuumkammer durchgefiihrt werden.
Dies liegt daran, dass die meisten atomar reinen Metalloberflichen, insbesondere Blei, sehr
reaktiv sind und schon kurz nach einer Reinigung bei Umgebungsdruck die obersten Schich-
ten oxidiert wiren. Erst bei Vakua niedriger als 1072 mbar bleibt eine gereinigte Oberfliche
ausreichend lange unverdndert. Ein zweiter Grund ist, dass die zur Messung verwendeten
Photonenenergien im Bereich ionisierender Strahlung liegen, so dass sich auch der Lichtstrahl
immer im Vakuum befinden muss. Eine differentielle Pumpstufe bildet die Verbindung von
Kammer und Strahlrohr und stellt den richtigen Abstand zum Ende des Strahlrohrs her, so
dass sich die Probe im Fokuspunkt des letzten Spiegels befindet. Uber ein Ventil lisst sich die
Kammer vom Strahlrohr abtrennen, wenn die Probe gereinigt werden muss. Zusétzlich kann,
falls notwendig, ein Filter fiir hoherenergetische Photonen und ein vier-Wege-Kollimator zur
rdumlichen Begrenzung in den Strahl geschoben werden.

Das Experiment wurde zweimal mit leicht verdnderten Aufbauten durchgefiithrt, wobei die
Hauptunterschiede im Vakuumsystem bestanden. Die Messkammer besteht aus einer 600 mm
langen Edelstahlkammer an deren Enden sich zwei CF250 Flansche befinden. An einen dieser
Flansche wird der Detektor mit dem Spektrometer montiert. Im unteren Teil der Kammer
befinden sich die Vakuumpumpen, eine Pfeiffer TMU520 Turbomolukularpumpe und eine
Titansublimationspumpe (TSP) in einem sogenannten Cryopanel. Dieser Cryopanel ist im
wesentlichen ein doppelwandiger Hohlzylinder. Der Zwischenraum der Wand kann je nach
Bedarf mit Kiithlwasser oder fliissigem Stickstoff befiillt werden. Innerhalb des Hohlzylinders
befindet sich die Titansublimationspumpe. Durch Heizen eines Titanfilaments wird die In-
nenseite mit Titan bedampft, so dass die gesamte Fldche Restgas chemisch binden kann. Die
Pumpleistung hangt sowohl vom Restgasdruck wahrend des Betriebs, als auch wesentlich vom
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Abbildung 3.2.: Uberblick iiber den Versuchsaufbau. Auf dem Endflansch einer Seite wird der
Detektor und das Spektrometer montiert. An den unteren Flanschen befinden sich die Vaku-
umpumpen, eine Turbomolekularpumpe und eine Titansublimationspumpe in einem Cryopa-
nel. Auf dem oberen grofien Flansch wird der Kryostat mit dem Probenhaltersystem auf einem
xyz-Manipulator und einer Drehdurchfiihrung befestigt. Die Kammer wird iiber ein Ventil mit
einer differentiellen Pumpstufe verbunden. Sie stellt den Anschluss an die Beamline her.
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Abbildung 3.3: Kinetische Energie der
Elektronen aus Pb(111) bei 25¢eV Photo-
nenenergie, vor und wahrend der Messung
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verwendeten Kithlmittel ab (siehe auch [Var06al]). Sie betrigt ca. 1700Y/s fiir Hy bei Verwen-
dung von fliissigem Stickstoff als Kiihlmittel. Bei einem Vakuum von 107'® mbar reicht das
Heizen des Drahtes bei 48 A fiir ein bis zwei Minuten aus, um diese Pumpleistung iiber eine
Messperiode von 10 bis 20 Stunden aufrecht zu erhalten [VarO6b].

Um diesen niedrigen Druckbereich zu erreichen, wird die Kammer zunéchst von zwei in
Serie geschalteten Turbomolekularpumpen (Peiffer TMU520 und TMUO071) und einer Mem-
branpumpe evakuiert und danach bei ca. 150°C fiir 70 bis 80 Stunden ausgeheizt. Nach
mehrmaliger Verwendung der TSP wurde ein Endvakuum von 1 — 2 - 107 mbar erreicht,
was sich geringfiigig verschlechterte, nachdem das Ventil zum Strahlrohr gedffnet wurde. Mit
diesem Aufbau zeigte das Energiespektrum der Elektronen bei Zimmertemperatur bis zu 10
Stunden, bei 100 K bis zu fiinf Stunden und bei 5 K ca. eine halbe Stunde keine Verdnderung.

Bei lingerem Messen tauchte ein zusétzlicher Peak (siehe Abbildung|3.3) auf. Eine einfache
Abschéitzung deutet auf die Adsorption von Restgas auf der Oberfliche hin. Nimmt man an,
jedes auf die Oberflidche treffende Teilchen verbleibt dort, sollte die vollsténdige Bedeckung
mit einer Atomlage bei einem Vakuum von 10~% mbar eine Sekunde dauern. Diese Annahme
eines derart hohen Haftkoeffizienten ist bei der niedrigen Probentemperatur gerechtfertigt. Bei
dem im Experiment vorliegenden Restgasdruck lage die Wiederbedeckungszeit bei wenigen
Stunden, was sich gut mit der beobachteten Zeit deckt. Der auftauchende Peak stammt also
aus der Emission von Valenzelektronen aus Adsorbaten.

Um welches Adsorbat es sich dabei handelt, konnte nicht eindeutig geklart werden. Der
Vergleich mit einer Messung, bei der schrittweise eine Pb(111)-Oberflache mit CO bedeckt
wurde [MMTT06], liefert eine sehr gute Ubereinstimmung der Position des auftauchenden
Peaks bei gleichzeitiger Intensitatsverringerung des vormals dominanten Peaks bei 2,5¢eV ki-
netischer Energie. In der genannten Arbeit spaltet sich der Adsorbatpeak aber recht deutlich
in zwei Peaks, die ca. 1eV voneinander getrennt sind, was hier nicht beobachtet wird. Die
Energieauflosung sollte jedoch hoch genug sein, um eine solche Spaltung grundsétzlich beob-
achten zu konnen. Es ist daher nicht auszuschlieflen, dass sich verschiedene Adsorbate auf der
Oberflache befanden, welche die Trennung der Peaks verschmieren.

Um die Messzeit bei niedrigen Temperaturen zu verlingern, wurden zwei Anderungen an
der Kammer vorgenommen. Der Anstieg des Drucks in der Kammer beim Offnen des Ven-
tils zum Strahlrohr legte den Verdacht nahe, dass ein wesentlicher Teil der Adsorbate aus
dem Strahlrohr kommt. Um dies zu verhindern, wurde eine Lochblende von 1 mm Durchmes-
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ser zwischen Strahlrohrendflansch und Kammereingangsflansch montiert. Dies hatte dariiber
hinaus eine reinigende Wirkung auf die Spektren, es wurde deutlich weniger Untergrund
aufgenommen. Die zweite Anderung betraf das Vakuumsystem. Es wurde eine weitere Vaku-
umpumpe am Endflansch gegeniiber dem Detektor angebracht. Es handelt sich dabei um eine
Getterpumpe, SAES NEG GP 500 MKS5, die dhnlich der TSP das Restgas chemisch bindet.
Allerdings wird in diesem Fall das Gettermaterial nicht verdampft, sondern flir mindestens
45 Minuten auf 450 °C erhitzt. Dadurch 16sen sich einige der schwach gebundenen Stoffe und
kénnen abgepumpt werden. Die stark gebundenen Stoffe diffundieren in das Material und
die Oberfliche wird so wieder chemisch aktiv. Die Pumpe liefert nach der Aktivierung eine
Saugleistung von 1900 /s fur Hy [SAEO]].

Gemessen wurde das Vakuum mittels einer Leybold IE514 Extraktorréhre und die Rest-
gasbestandteile konnten mit Hilfe eines Quadrupolmassenspektrometers MKS Mircovision—+
charakterisiert werden. Mit diesen Umbauten wurde ein Restgasdruck von 3 - 10~ mbar er-
reicht. Im Restgasspektrum liefert Hs den grofiten Beitrag. Ansonsten finden sich die iiblichen
Bestandteile der Luft (Na, O2), sowie die Wassersignatur bei den Massen 16, 17 und 18, was
fiir ein insgesamt sehr sauberes Vakuum spricht. Eine ausfiihrliche Beschreibung findet sich in
[Vos1I]. Das Energiespektrums zeigte dann bei 5 K Probentemperatur iiber einen Zeitraum
von mehr als 15 Stunden keine Verdnderung.

3.3. Flugzeitspektrometer

Wie zuvor beschrieben, stellt die gleichzeitige Verwendung von elektrostatischen und magne-
tischen Feldern die hohe Raumwinkelakzeptanz von COLTRIMS-Spektrometern her. Elek-
tronen werden auf Zyklotronbahnen eingeschlossen und auf den Detektor beschleunigt. Bei
geeigneter Wahl der Felder sind vergleichsweise lange Flugzeiten und damit eine hohe Ener-
gieauflosung moglich. Das hier verwendete Flugzeitspektrometer wurde aber fiir eine Messung
von Supraleitern ausgelegt und bei dieser konnte kein magnetisches Feld verwendet werden.
Die Ursache dafiir ist, dass Supraleiter als ideale Diamagneten Gegenfelder zu dufleren Ma-
gnetfelder aufbauen, um diese aus ihrem Inneren zu verdringen. Die Uberlagerung beider
in der Ndhe der Oberflache fiihrt zu einem resultierenden inhomogenen Magnetfeld, welches
die Elektronenbahnen so verdndert, dass eine genaue Berechnung der Impulse nicht mehr
moglich wére. Dennoch konnte optional ein Magnetfeld angelegt werden, um in der nicht-
supraleitenden Phase einen hochauflésenden Vergleich der Daten zu erhalten. Zudem wirkt
sich die Detektortotzeit hier nicht so stark aus, da mit niedrigerem Feld gearbeitet werden
konnte und so der zeitliche Abstand der Elektronen gréfer ist.

Das Spektrometer mit Detektor ist in Abbildung|[3.4] dargestellt. Die gesamte Konstruktion
wird von sechs Gewindestangen getragen, die auf einem von der Vakuumkammer elektrisch
isolierten Basisring befestigt sind. Die Anode ist direkt mit den Gewindestangen verbunden,
sowie eine driiber liegende Platte, auf welcher der Detektor montiert ist. Das hohe elektrische
Feld der Vorderseite des Detektors wird iiber ein Gitter, welches an der Detektorfrontplat-
te befestigt ist, vom Spektrometer abgeschirmt. Ein zweites Gitter in 6 mm Abstand, bildet
das eine Ende des Spektrometers. Beide besitzen eine Maschenweite von 250 ym und eine
Transmission von 80 %. Die Kombination aus zwei Gittern erlaubt es, durch Anlegen eines
Gegenfeldes, Elektronen, die im Spektrometer durch Elektronenstof3 oder reflektierte Photo-
nen entstehen, so weit zu verzogern, dass sie zeitlich deutlich hinter der eigentlichen Verteilung
liegen (siche Abbildung [3.5).
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Abbildung 3.4.: Skizze des verwendeten Spektrometers. Insgesamt acht Ringelektroden sorgen
fiir ein homogenes elektrisches Feld, in dem emittierte Elektronen auf den Detektor beschleu-
nigt werden. Die Abschlussplatte liegt wie die Probe auf Erdpotential und sie sorgt mit einem
Gitter am Ende des Spektrometers fiir einen sauberen Feldabschluss. Ein zweites Gitter di-
rekt vor den MCP’s stellt ein Gegenfeld im Zwischenraum zu dem ersten Gitter her, so dass
Elektronen, die nicht von der Probe kamen, den Detektor deutlich verzogert erreichen.
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Das eigentliche Spektrometer besteht aus acht Kupferringelektroden, die durch Keramik-
hiilsen jeweils fiinf Millimeter voneinander entfernt sind. Jede Elektrode ist mit ihrem Nach-
barn tiber einen 1 M) Widerstand verbunden, so dass sich im Innern ein homogenes elektri-
sches Feld ausbildet. Dieses wird eingestellt, indem die Abschlussplatte auf Erdpotential und
das erste Gitter auf eine Spannung von 35V gelegt wird. Aufgrund des Einfallswinkels von
70° zur Oberflichennormalen wird nur an einer Elektrode eine Auswolbung bendtigt, durch
die der Photonenstrahl in das Spektrometer eintreten kann. Das Spektrometerende bildet eine
Edelstahlscheibe mit einer Offnung von 40 mm Durchmesser, die auf das Hitzeschild des Spek-
trometers angepasst wurde, so dass beide Teile in der Messposition eine moéglichst homogene
Flache bilden. Simulationen und die Berechnung der Elektronenflugbahnen fiir verschiedene
Spektrometereinstellungen sind im folgenden Abschnitt dargestellt.

3.3.1. Berechnung der Trajektorien

Da elektrisches und (gegebenenfalls) magnetisches Feld lediglich entlang der z-Achse wirken,
lassen sich die Bewegungsgleichungen entkoppeln. So entspricht die Trajektorie der Elektronen
im einfachsten Fall mit einer Spektrometerregion und ohne Magnetfeld, der des schrégen
Waurfs und die Impulse lassen sich nach

x
D :¥me (3.2)
Yy
Dy :gme (3.3)
s 1
Dy = (t - 2at> Me (3.4)

berechnen.

Etwas komplizierter wird die Berechnung des z-Impulses, will man die zweite Spektro-
meterregion (Gegenfeld) berticksichtigen. Diese ist zwar nur wenige Millimeter lang, aber die
Flugzeit der Elektronen in ihr ist dennoch nicht vernachldssighbar. Die Berechnung soll hier
kurz skizziert werden, eine ausfiihrliche Darstellung findet sich in [Fou03]. Die Geschwindig-
keit in der zweiten Spektrometerregion hangt bei der Berechnung offensichtlich davon ab, wie
lange und wie stark das Elektron im ersten Abschnitt beschleunigt wurde. Dies fiihrt zu zwei
Gleichungen fiir die Geschwindigkeit

=2 Zaqt 3.5

Yo t 2a1 1 (3.5)
1

V0 :% - §a2t2 —aity (3.6)

Fithrt man die eigentliche Messgrofie t = ¢ + t2 ein und ersetzt to im obigen Gleichungs-
system, so erhélt man eine kubische Gleichung fiir Potenzen von 1. Deren Lésung lédsst sich
wiederum in einsetzen und daraus der z-Impuls berechnen. Die Simulation dieser Trajek-
torien ist in Abbildung [3.6|links dargestellt. Gezeigt sind die Flugbahnen von Elektronen mit
8 eV kinetischer Energie am Startpunkt und Startwinkeln von 0-70° zur Oberflichennormalen.

Legt man ein homogenes Magnetfeld in z-Richtung an, werden die Elektronen auf eine Zy-
klotronbahn gezwungen. Die Bewegungsgleichungen fiir die Berechnung der z- und y-Impulse
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Abbildung 3.6.: Mit Simlon simulierte Trajektorien fiir das Spektrometer ohne (links) und
mit (rechts) Magnetfeld. Im Fall ohne Magnetfeld betrigt die kinetische Startenergie der
Elektronen 8eV und der Startwinkel wird von £70° um die Oberflichennormale variiert.
Dies ist die maximale Raumwinkelakzeptanz fiir das verwendete elektrische Feld. Da durch
Anlegen eines Magnetfeldes die Elektronen auf Zyklotronbahnen eingeschlossen sind, kann
die Feldstérke im Spektrometer auf 1 V/em verringert. Dadurch erhéht sich die Akzeptanz auf
90° fiir Elektronen bis 15¢eV kinetischer Energie.

entkoppeln dann von der Bewegung in z-Richtung, da sowohl E, , als auch B, , gleich Null
sind. Aus der Zyklotronbewegungsgleichung

x(t) :nf:w (cos(wt) — 1) + mp—idsin(wt) (3.7)
y(t) = nfjwu — cos(wt)) + nf:w sin(wt) (3.8)

ergeben sich nach Umformung die Elektronenimpulse [Hat04]:

_m(bz — ay)

. 3.9
P a? + b2 (3:9)
me(—az — by)
mit
- l—cos(wt)’b:sin(wt)’w:iB (3.11)
w w Me

Die Trajektorien mit einer deutlich niedrigerer Spektrometerspannung (6 V) und einem
Magnetfeld von 5,5 Gauss sind in Abbildung rechts dargestellt. Es wurden Elektronen
mit 15eV Startenergie und +90° Startwinkel simuliert. Die Simulation verdeutlicht den Ein-
schluss der Elektronen auf Zyklotronbahnen, so dass die Spektrometerspannung herabgesetzt
werden kann. Dies verldngert ihre Flugzeit, wodurch sich wiederum die Auflésung verbes-
sert. Das geschieht allerdings um den Preis, dass alle Elektronen nach einer von der Stérke
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des Magnetfeld abhingigen Zeit an ihrem Ausgangsort, bezogen auf x- und y-Koordinate,
zuriickkehren. Diejenigen, die eine Flugzeit in der Nahe dieser Zeit haben, konnen nicht be-
riicksichtigt werden, denn sie treffen alle an der gleichen Stelle auf dem Detektor. Daher kann
fiir sie der Parallelimpuls nicht bestimmt werden. Die zugehorige Zeit, die Inverse der Zy-
klotronfrequenz f = 4B betragt fiir das verwendete Magnetfeld von 5,5 G ungefdhr 63 ns.

2mme?

Dieser Punkt lisst sich in Abbildung [3.9] rechts deutlich erkennen.

3.3.2. Simulation der Auflosung

Um eine Abschatzung der Energieauflosung zu erhalten, wurde eine Simulation mit dem
Programm Mr. Simulizer durchgefiithrt. Es wurde in der Arbeitsgruppe von Till Jahnke be-
reitgestellt [Jah]. Dazu wurden folgende Werte verwendet:

e Die Gesamtlinge des Spektrometers von der Probe bis zum ersten Gitter betragt
48, 7mm, der Abstand der beiden Gitter 6 mm.

e Im Fall ohne Magnetfeld betrdgt das Absaugfeld 7,1V/em, das Gegenfeld betrigt
8,3 V/cm.
e Mit Magnetfeld betrigt das Absaugfeld 1,2 V/em, das Gegenfeld 1,4 V/cm.

Fiir hohe Elektronenenergien ergibt sich eine starke Winkelabhéngigkeit der Auflésung, wie in
Abbildung links dargestellt. In diesem Spektrum ist die Energieauflésung fiir jede kineti-
sche Energie und Emissionswinkel farblich codiert. Sie liegt je nach Winkel fiir hohe Energien
zwischen 1/30 und 1/50. Im fiir die Detektion der Cooperpaare interessanten Energiebereich
(um 8eV) betragt die Auflosung fiir Winkel grofier als 30° ca. 200 mV. Wie spéter erlautert
wird, ist es nicht zu erwarten, dass beide Elektronen die Oberfliche senkrecht verlassen, so
dass dies ein guter Richtwert fiir die Auflésung der fiir die Cooperpaare erwarteten Energie
ist.

Experimentell lasst sich die Auflésung bei bekannter Temperatur aus der Faltung der Fer-
miverteilungsfunktion (siehe Gleichung mit einer Gaussfunktion bestimmen. So ergibt
sich aus der vollen Breite bei halber Héhe der Gaussfunktion die experimentelle Auslésung.
Der Fit eignete sich allerdings nur bedingt fiir die gewéhlte Photonenenergie, da bei dieser
Anregung der Ubergang zweier Binder genau an der Fermikante liegt. Deshalb wurden ver-
schiedene Auflésungen angenommen und qualitativ mit den Messwerten verglichen. Die beste
Ubereinstimmung wurde fiir eine Auflésung von 0, 6eV gefunden (sieche Abbildung , was
bei 20 eV kinetischer Energie mit der Simulation {ibereinstimmt.

Verwendet man zusétzlich ein magnetisches Feld, kann das elektrische Feld deutlich ver-
ringert werden (6 V am Ende des Spektrometers, 5V am letzten Gitter). Dadurch verbessert
sich die Energieauflésung, insbesondere fiir Elektronen mit geringem senkrechten Impuls, wie
man in Abbildung sehen kann. Allerdings hat dies wie beschrieben den Nachteil, dass
ein Teil der Elektronen nicht mehr nachgewiesen werden kénnen. Dies duflert sich im linken
Spektrum in einer sprunghaften Verschlechterung der Auflésung fiir Emissionswinkel grofier
80°.

3.4. Detektor

Der Detektor setzt sich aus zwei Teilen zusammen. Ein Stapel (Stack) aus zwei oder drei
Mikrokanalplatten (Microchannelplates oder kurz MCP) dient der Signalverstdrkung und
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Abbildung 3.7.: Links: Energieauflésung in Abhéngigkeit der kinetischen Energie der Elektro-
nen gegen den Emissionswinkel von der Oberfliche. Es wurde eine Zeitauflosung von 200 ps
und Ortsauflésung von 100 pm angenommen. Die Ausdehnung des Startorts betrug 300 mm.
Der volle Raumwinkel ist nur fiir Elektronen kleiner 6 eV zu erwarten, allerdings landen auch
die schnellsten Elektronen mit bis zu 50° auf dem Detektor. Rechts: Flugzeit der Elektronen
gegen Auftreffort auf dem Detektor bei isotroper Emission. Die gesamte Flugzeitverteilung ist

nur 17ns breit, d.h. die meisten Elektronen aus Doppelereignisse treffen beinahe gleichzeitig
auf den Detektor.

Abbildung 3.8: Bestimmung der Ener-
gieauflosung des Spektrometers aus den
aufgenommenen Daten. Die griine Kur-
ve zeigt das Energiespektrum der 25eV-
Messung um die Fermikante. Die rote
Kurve beschreibt eine Faltung der Fermi-
funktion bei 10 K mit einer Gaussfunktion
mit einer FWHM von 0,6¢eV. Die Gaus-
sfunktion wurde so lange variiert, bis sich 00 .
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Abbildung 3.9.: Energicauflésung des Spektrometers wie in Abbildung fiir die Messung
mit Magnetfeld. Links: Die Energieauflosung verbessert sich ungefihr um den Faktor 2. Der
Raumwinkel ist deutlich gréfler als im Fall ohne Magnetfeld, obwohl die Absaugspannung
niedriger ist. Elektronen bis 12 eV landen nun unter allen Winkeln auf dem Detektor. Rechts:
Flugzeit der Elektronen gegen Auftreffort auf dem Detektor. Die gesamte Flugzeitverteilung
ist nun mehr als 40ns breit, d.h. Abschattungen in den Spektren, die durch Totzeit der
Elektronik entstehen, sollten nun eine wesentlich geringere Rolle spielen.

Flugzeitbestimmung. Dahinter wird mit Hilfe eines mehrfach gewickelten Kupferdrahts, einer
sogenannten Delayline-Anode, der Ort bestimmt.

3.4.1. Microchannel-Plates

Ein MCP ist eine ca 1,3 mm dicke Bleiglasplatte, in die circa 25 pm breite Kanéle eingelas-
sen sind. Das Verhéltnis von Kanal6ffnungen zu Gesamtoberfliche betrigt dabei ungefdhr
50 %. Die Kanéle werden mit einem hochohmigen Material mit niedriger Austrittsarbeit be-
schichtet, so dass hohe Spannungen zwischen Vorder- und Riickseite angelegt werden kénnen
(iiblicherweise 800 V bis 1000 V pro Platte). Trifft ein Elektron auf eine Wand, 16st es Sekun-
dérelektronen aus, die innerhalb des Kanals weitere Sekundérelektronen erzeugen. Auf diese
Weise erreicht man eine Gesamtverstirkung von 107. Um eine ausreichende Nachweiseffizienz
zu erhalten, miissen die Elektronen mit einer kinetischen Energie von mindestens 200 eV auf
die Vorderseite des MCP’s treffen, so dass sie die Elektronenlawine in Gang setzen [GW84].

Dies wird sichergestellt, indem die Vorderseite des MCP-Stapels auf eine Spannung von 200
Volt gesetzt wird.

Damit das elektrische Feld im Spektrometer aber nicht durch die Spannung des MCP’s
festgelegt wird, muss ein Gitter direkt vor dem MCP angebracht werden. Ublicherweise ist die
vordere Platte (Frontplatte) des Detektors elektrisch mit dem vorderem MCP verbunden. In
diesem Fall jedoch wurden beide Teile durch einen diinnen Ring aus Kapton, der von beiden
Seiten mit Gold beschichtet ist, isoliert. So konnen beide Seiten getrennt kontaktiert und an
der Frontplatte ein Gitter in nur einem Millimeter Abstand vor dem MCP befestigt werden.
Der geringe Abstand ist insofern wichtig, als dass er die obere Grenze der Zeitauflésung
festlegt. Denn trifft ein Elektron auf das Gitter und 16st ein Elektron aus, welches nun mit
geringer Energie von dieser Stelle auf den Detektor beschleunigt wird, so trifft es zeitlich
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Abbildung 3.10.: Links: Vergroferung eines MCP’s. Entnommen aus [Ind]. Rechts: Kompletter
Detektor bestehend aus einem MCP-Stack und einer Quadanode. Die Elektronenwolke tritt
aus dem MCP aus und wird in Richtung der Anodendréhte beschleunigt. Aus der Zeitdifferenz
der Signale am Ende der Dréhte kann der Auftreffort bestimmt werden. Entnommen aus

[Fou0s].

verzogert auf. Die gemessene Energieverteilung der Elektronen wird also eine Uberlagerung
der urspriinglichen Elektronenverteilung ohne diesen Effekt und einer dazu zeitlich verzégerten
Verteilung sein. Durch den geringen Abstand der Gitter betrigt dieser zeitliche Abstand hier
maximal 240 ps.

In diesem Experiment wurden drei MCP’s (z-Stack) hintereinander geschaltet, um eine
ausreichende Verstiarkung zu erreichen. Da die Kanéle in einem Winkel von 10° zur Oberfla-
chennormalen stehen, werden die Platten in entgegengesetztem Winkel aufeinandergelegt, um
zu gewahrleisten, dass Elektronen unabhéngig vom Auftreffwinkel auf eine Wand fallen. Die
Elektronenlawine, die das MCP verlasst, sorgt dafiir, dass Ladungstrager aus der Spannungs-
versorgung nachfliefen miissen, was als kleiner Spannungspuls kapazitiv ausgekoppelt werden
kann. Mit Hilfe dieses Spannungspulses kann der Zeitpunkt des Auftreffens des Elektrons auf
dem Detektor bestimmt werden.

3.4.2. Delayline-Anode

Der Auftreffort des Elektrons wird durch eine Delayline-Anode bestimmt. Das Messprinzip
basiert auf der Laufzeitmessung von Signalen auf einem Kupferdraht, der auf einem Kera-
mikrahmen aufgewickelt wurde. Trifft die Elektronenlawine, welche die MCP’s verlassen hat,
auf diesen Draht so flielen zwei Signale von diesem Ort in entgegengesetzter Richtung zu dem
jeweiligen Ende des Drahtes. Auf einem einfachen Draht wiirden diese Signale aufgrund der
Dispersion nach kurzer Zeit auseinanderlaufen. Um dies zu verhindern, wickelt man den Draht
paarweise und legt beide Leitungen auf leicht unterschiedliche Potentiale (ca. 20V bis 40V
Differenz). Das Prinzip der Lecherleitung sorgt dafiir, dass die Pulse nicht auseinanderlaufen.
Die Potentialdifferenz zwischen den Dréhten bewirkt, dass sich die Signal-Ladungstréger vor-
wiegend auf einem Draht, dem sogenannten Signaldraht, sammeln. Die Auskopplung geschieht
mit Hilfe eines Transformators. Dies entspricht einer Differenzbildung der beiden Dréhte und
hat zur Folge, dass Storsignale, die an beide Drahte gleichermafien koppeln, eliminiert werden.



3.4 Detektor 51

At=8ns

100%

100% _, 100%

-40 -20 o 20 40 —40 -3 -20 -10 0 10 20 30 40

Abbildung 3.11.: Nachweiseffizienz einer Quad- (unten) und einer Hexanode (oben) fiir ein
zweites Elektron, das um die Zeit At spater auf den Detektor trifft. Das erste Elektron trifft in
der Mitte des Bildes auf. Die Totzeit wird im Fall der Hexanode deutlich verringert, dennoch
ist sie entlang der Drahtebenen auch 8ns nach Auftreffen des ersten Teilchens erkennbar.
Entnommen aus [Czal.

Da die Ausbreitungsgeschwindigkeit v, als konstant angenommen werden kann, lisst sich
die Koordinate entlang der Ausbreitungsrichtung aus der Zeitdifferenz der beiden Signale
errechnen:

xr = Ua(tz - tl) (3.12)

Somit lielen sich aus zwei um 90° gegeneinander gedrehten Drahtebenen die vollstdndige Orts-
information eines auftreffenden Teilchens gewinnen. Treffen aber zwei Elektronen in kurzem
zeitlichen und raumlichen Abstand auf den Detektor, kann es zu einem zeitlichen Uberlappen
von Signalen kommen oder aufgrund der Totzeit der Elektronik zum Verlust von Signalen, die
einen geringen zeitlichen Abstand haben (< 10ns). Um diesen Effekt zu minimieren, wurde
ein Detektor mit drei Drahtebenen, einer sogenannten Hexanode, verwendet. Die redundante
Information der dritten Lage kann verwendet werden, um Ereignisse, bei denen Signale aus
den anderen Ebenen fehlen, zu rekonstruieren. Den Unterschied in der Nachweiseffizienz fiir
zwei kurz aufeinanderfolgende Teilchen veranschaulicht Abbildung

3.4.3. Signalverarbeitung

Eine Ubersicht iiber die verwendete Elektronik sowie deren Verschaltung liefert Abbildung
[B:I2] Fir die Signalverarbeitung beziehungsweise -aufzeichnung wurden zwei verschiedene
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Abbildung 3.12.: Diagramm der verwendeten Elektronik sowie deren Verschaltung. Die Abkiir-
zungen stehen fiir: PT Pulstransformator, AMP Verstarker, Gate Gate- und Delaygenerator,
CFD Constant-Fraction-Discriminator, & Logikmodul AND

Aufnahmesysteme verwendet, ein Time-to-Digital-Converter (TDC) und ein Transientenre-
korder (Acqiris). Beide zeichnen die Reaktion ereignisbasiert auf und unterscheiden sich im
wesentlichen darin, was aufgezeichnet wird. Im Fall des TDCs sind dies die Zeitpunkte, der
an den Kanélen ankommenden Pulse, im Fall des Acqiris, die gesamte Pulsform jedes Kanals.

Fiir beide Aufnahmesysteme miissen die Signale zunéchst ausgekoppelt werden. Dies ge-
schieht mit Hilfe von Pulstransformatoren fiir die Anode und RC-Gliedern fiir das MCP.
Danach werden sie von einem schnellen Verstiarker (FAMPS8, Roentdek) ungefihr um den
Faktor 50 verstarkt. Der Verstdrker besitzt acht Kanéle mit einer hohen Bandbreite von
200 bis 300 MHz, so dass die Signalform unveréndert bleibt. Diese Signale kénnen nun dem
Acqiris-System digitalisiert werden und nach Durchfithrung des Experimentes mit verschie-
denen Zeiterkennungsroutinen bearbeitet werden. Das Verfahren wird im folgenden Kapitel
ausfiihrlich beschrieben. Ein Aufnahmesystem besteht aus bis zu drei elektronischen Mo-
dulen, von denen jedes vier Kanile besitzt. Diese kénnen in einen Uberrahmen verbaut und
miteinander synchronisiert werden. Eine gemeinsame Datenleitung transferiert die Daten mit
bis zu 100 MByte/s zum Computer. Jeder Kanal besitzt eine Samplingrate von 1 GSample/s also
einem Datenpunkt pro Nanosekunde mit einer Auflésung von 8 Bit. Das fithrt schnell zu einer
groflen Menge von Daten. Beispielsweise miissen je nach Aufnahmerate bis zu 100 MByte pro
Minute auf die Festplatte geschrieben werden. Nach zwei Wochen Strahlzeiten sammelt sich
so mehr als ein Terabyte.

Fiir den TDC miissen die verstiarkten Signale in einem Constant Fraction Discriminator
(CFD) zu Normsignalen (NIM) umgewandelt werden. Ein CFD verwendet als Trigger fiir das
Normsignal den Nulldurchgangs der Uberlagerung des Ursprungssignals mit seiner invertier-
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ten und verzogerten Kopie. Das Prinzip wird im Kapitel 4] etwas ausfiihrlicher erlautert, da
der CFD-Algorithmus die Grundlage fiir die Zeiterkennung der aufgezeichneten Pulse ist. Der
grofle Vorteil gegeniiber eine festen Schwelle zur Zeitmarkierung ist, dass der Nulldurchgang
unabhéngig von der Signalhéhe immer an der gleichen Stelle liegt. So wird verhindert, dass
auf dem Zeitsignal ein Jitter aufgrund der unterschiedlichen Signalhéhe verschiedener Pulse
liegt. Die Zeitpunkte des Eintreffens der Signale kénnen dann mit einer Zeitauflosung von
25 ps (Roentdek TDC8HP) fiir jeden der acht Kanéle getrennt aufgenommen werden.

Um nicht alle fiinf Millionen Bunchmarkersignale pro Sekunde aufnehmen zu miissen, wird
nicht der Bunchmarker, sondern das MCP-Signal als Trigger verwendet. Die Aufnahme wird
im sogenannten Common Start-Modus gestartet, d.h. sie beginnt fiir alle Kanéle zum gleichen
Zeitpunkt. Dariiber hinaus muss im Falle des TDC sichergestellt werden, dass nur ein kleiner
Teil der Bunchmarkersignale am Eingang des Aufnahmesystems ankommt, da dieses sonst
alleine mit deren Verarbeitung beschéftigt wire. Dazu wird mit einem FAN das MCP-Signal
vervielfacht und es kann so fiir die Erzeugung eines Gates verwendet werden. Dies ist ein
Normpuls, dessen Breite so eingestellt werden kann, dass drei bis vier Bunchmarkersignale
innerhalb des Pulses liegen. Durch ein logisches AND erreichen nur Bunchmarkersignale das
Aufnahmesystem, die innerhalb dieses Gates liegen.

3.5. Probenhalterung und -praparation

Photoemissionsexperimente bei tiefen Temperaturen stellen hochste Anforderungen an die
Probenhalterung, die verschiedenste Kriterien erfiillen muss. So mochte man gleichzeitig die
tiefstmogliche Temperatur an der Probe erreichen, muss diese aber fiir die Praparation in
regelméafBigen Absténden erhitzen. Es muss Zuleitungen fiir die Heizung und Temperaturmes-
sung geben und die Probenoberfliche muss frei zugénglich sein, das heif3t der Photonenstrahl
muss ungehindert auf die Probe treffen und die Elektronen miissen unter allen Raumrich-
tungen die Probe verlassen konnen. Alleine die Wéarmestrahlung der Umgebung auf einen
iiblichen Probenhalter mit polierter Oberfliche der Grée 100 cm? betrigt 700 mW [VosI1].
Temperaturen kleiner als 10 K wéren nicht zu erreichen.

Die Sprungtemperatur von Blei liegt bei 7,2 K. Allerdings sollte diese an der Probe deut-
lich unterschritten werden, denn die Cooperpaardichte direkt an der Sprungtemperatur ist
noch sehr gering und nimmt erst mit niedrigeren Temperaturen zu (siche Abbildung .
Das einzige Kiihlmittel, mit dem es moglich ist, diese Temperaturen zu erreichen, ist fliissiges
Helium (4,2K). Ublicherweise werden Kryostaten verwendet, die eine Kupferfliche entwe-
der durch Verdampfen in deren Ndhe (Durchflusskryostat) oder direkte Ankopplung an ein
Reservoir (Badkryostat) kiihlen.

3.5.1. Probenhalterung und Kiihlung

Fiir das Experiment stand ein Durchflusskryostat der Firma Cryophysics (RC102) zur Verfii-
gung. Er besteht im wesentlichen aus einem ca. ein Meter langen, diinnwandigen Edelstahlrohr
an dessen Spitze eine Kontaktfliche aus Kupfer angeschweift ist. In das Rohr wird ein so-
genannter Heber eingelassen. Dabei handelt es sich um eine flexible Kapillare, die sich in
einem evakuierten Edelstahlschlauch befindet. Mit dem Heber wird das fliissige Helium aus
der Kanne in den Kryostaten gehoben. Am Ende des Hebers befindet sich eine feine Diise,
durch die das Helium austreten kann. Es verdampft auf die Riickseite eines Kupferstempels,
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an dessen Vorderseite der Probenhalter befestigt wird. Um den Kryostat wieder zu verlassen
stromt es entlang der Wand zum Ausgangsflansch zuriick. Kupferlamellen an der Auflenseite
des Hebers sorgen nun dafiir, dass mit dem riickstromenden Gas das Hitzeschild effektiv ge-
kiihlt wird. An den Gasausgang des Kryostats wird eine Drehschieberpumpe (Pfeiffer Hena
60) angeschlossen, die fiir eine groBe Druckdifferenz an der Diise sorgt, so dass das Helium
beim Austritt aus der Diise expandiert und der Kontaktfliche zusétzliche Wirme entzieht.
Die niedrigste Temperatur, die an dieser Stelle erreicht werden konnte, war 2,4 K.

Als Probenhaltersystem, welches auf dieser Kontaktfliche montiert wird, gibt es zwei ver-
schiedene Moglichkeiten. Um den Probenhalter nicht den hohen Temperaturen beim Aus-
heizen aussetzen zu miissen, bietet sich an, ein austauschbares Probenhaltersystem zu ver-
wenden. In einer von zwei miteinander verbundenen Kammern wird die Probe gereinigt und
charakterisiert (Praparationskammer), in der zweiten werden die Photoemissionsmessungen
durchgefiihrt (Targetkammer). Diese Variante bietet zuséitzlich die Moglichkeit, verschiedene
Proben zu messen und vorzubereiten wahrend eine Probe gemessen wird, was insbesonde-
re fiir Synchrotronexpemerimente eine deutlich effektivere Nutzung der Messzeit bedeutet.
Zudem ist es einfacher, das Vakuum konstant zu halten, da der Probenhalter und das Hitze-
schild konstant auf einer Temperatur gehalten werden kénnen. Diese Systeme finden in vielen
Gruppen Verwendung [Win05], haben allerdings fiir tiefste Temperaturen den Nachteil, dass
die Kontaktflache zwischen Probenhalter und Probe schlechter ist, als es bei einer Probe, die
fest mit dem Kryostaten verbunden ist, der Fall ist. Misst man nur eine Probe und moéchte
die tiefstmogliche Temperatur erreichen, ist die fest verbundene Variante die bessere Wahl
und wurde daher auch fiir die Bleimessungen verwendet.

Probenhaltersysteme mit fester Probe existieren in einer Vielzahl von Bauarten fiir
Photoemissions- oder thermische Desorptionsexperimente und erreichen Temperaturen von
4K bis 1600 K [SCCG85|, BYJC88|,[SM93]. Neuere Zwei-Stufen-Expansionskryostate und voll-
standig abgeschirmte Spektrometer erlauben es sogar, Temperaturen unter 1 K zu erreichen
und dennoch die Probe auf 1000K heizen zu konnen [NSMT02]. Diese bleibt zum Reini-
gen, Heizen und Messen fest mit dem Kaltkopf verbunden. Soll sie bei hohen Temperaturen
gereinigt werden, so muss der Probenhalter thermisch entkoppelt werden. Dies geschieht {ib-
licherweise durch ein Saphirkristall, da dieser eine hohe Warmeleitfahigkeit bei niedrigen
Temperaturen und eine niedrige Warmeleitfahigkeit bei hohen Temperaturen besitzt. Dar-
iiber hinaus liefle sich die Probe so elektrisch isolieren, um beispielsweise den Photostrom
aus der Probe zu messen. Darauf konnte in unserem Fall verzichtet werden, da Blei zur Rei-
nigung nur auf 150 °C erhitzt werden muss. Bei dieser Temperatur nimmt der Probehalter
keinen Schaden und der Verzicht auf einen weiteren Ubergang Kupfer-Saphir-Kupfer wirkt
sich positiv auf die Warmeleitfahigkeit aus.

Abbildung zeigt einen Uberblick iiber das Probenhaltersystem. Alle Teile sind aus
Kupfer gefertigt und mit Goldfolie zwischen den Kontaktflachen verschraubt. Die Bleiprobe ist
in einer Hutform gefertigt und wird mit einem Deckel auf dem Hauptblock befestigt. Die Form
wurde gewéhlt, um einen guten thermischen Kontakt sicherzustellen und eine méglichst plane
Abschlussflache zu haben, da die Probe und das Hitzeschild gleichzeitig den Abschluss den
Spektrometers bilden. UnregelméBigkeiten wiirden hier zu Feldverzerrungen fithren und damit
zu einer Verfalschung der Trajektorien im Spektrometer. Die Temperaturmessung erfolgt mit
Hilfe einer kalibrierten Siliziumdiode (Lakeshore DT-670). Der Vorteil von Siliziumdioden ge-
geniiber Thermoelementen ist die groe Anderung des elektrischen Widerstands (30 k2/K) bei
niedrigen Temperaturen, welcher durch eine Vierpunktmessung sehr genau bestimmt werden
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Abbildung 3.13.: Gerendertes Modell des Probenhalters. Der Kupferblock, auf dem der Pro-
benhalter montiert wird, ist mit einem Widerstandsheizdraht (Nickel-Chromium, schwarz)
umwickelt. Die Temperaturmessung (Siliziumdiode, gelb) befindet sich in unmittelbarer Nihe
sowohl der Heizung als auch der Probe. Da der gesamte Probenhalter von einem Kupferhit-
zeschild umschlossen ist, muss die Diode kalibriert werden, sie zeigt eine deutlich niedrigere
Temperatur an, als die an der Bleiprobe herrschende.
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kann. Dabei liefert eine Konstantstromquelle unabhéngig vom Widerstand 1 4A und die {iber
der Diode abfallende Spannung kann mit einer separaten Messleitung iiber ein Multimeter
abgelesen werden. Da die Diode wéihrend der eigentlichen Messung nicht an der Probenposi-
tion befestigt werden kann, musste zunéichst eine Kalibrierung an dieser Stelle durchgefiihrt
werden. Spéter wurde sie unter dem Hitzeschild befestigt (siehe Abbildung . Zunéchst
wurde die in Abbildung[3:14] gezeigte Messkurve aufgenommen, bei der die Diode an der Stelle
befestigt ist, an der sie auch im Experiment ist. Sie zeigt, dass die Temperatur dort schon
nach einer Kiihlzeit von 20 min bei 4 K liegt. Der Ursache dafiir, dass dieser Bereich so schnell
erreicht wird, liegt im Anstieg der Warmeleitfahigkeit von Kupfer unterhalb von 100 K.

Die niedrigste Temperatur von 2,7 K lasst sich erst erreichen, nachdem das Hitzeschild
abgekiihlt ist. Da es nur indirekt iiber das riickstrémende Gas gekiihlt wird, dauert es eine
weitere Stunde, bis sich ein thermisches Gleichgewicht eingestellt hat. Im Verlauf kiihlt sich
das Gesamtsystem weiter ab, so dass das Helium auf seinem Weg zur Diise weniger Wérme
abgibt. Wird daher der Fluss nicht kontinuierlich reduziert, stromt fliissiges Helium durch
die Diise und verdampft erst spéter. In diesem Fall wére die Kiihlleistung am Probenhalter
verringert, was eine hohere Temperatur der Probe zur Folge hétte. So erklért sich in Abbildung
[B:14] dass trotz einer Verringerung des Heliumflusses die Temperatur an der Probe sinkt.
Um festzustellen, welche Temperatur bei der obigen Messung an der Position der Probe
herrschte, wurde in einer zweiten Messreihe die Diode an eben dieser Stelle angebracht. Mit
identischen Heliumdurchfliissen und Kiihlzeiten wurde auch hier die niedrigste Temperatur
nach 75 Minuten festgestellt. Diese liegt aufgrund der einfallenden Warmstrahlung an diesem
Punkt bei 4,5 K und entspricht dem obigen Wert von 2,7 K direkt hinter dem Hitzeschild.

Die hochste fiir die Reinigung der Probe benétigte Temperatur liegt bei 420 K. Daher kann
als Heizung eine einfache Widerstandsheizung verwendet werden. Sie besteht aus einem In-
nenleiter aus Nickelchromdraht und einer isolierenden Hiille aus komprimierten Mineralpulver
(Thermocoax, 1INC). Mehrere Wicklungen dieses Drahtes ergaben einen Gesamtwiderstand
von ca. 45 Q. Bei der Zuleitung zur Heizung muss ein Kompromiss gefunden werden zwischen
niedrigem elektrischen Widerstand und niedriger thermischer Leitfihigkeit. Ublicherweise ist
einer der beiden Parameter ungiinstig. So ist z.B. Kupfer ein auflerordentlich guter elektri-
scher Leiter mit einem geringen spezifischen Widerstand von p = 1,69 puf) cm, hat aber eine
ebenso hohe thermische Leitfdhigkeit (A = 3W/emK). Der Wérmeeintrag am Probenhalter
wéare damit zu grof. Vergleicht man mogliche Materialien anhand eines Koeeffizienten, der
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Abbildung 3.15.: XPS-Spektren (Al K, = 1486,6€V) fiir Pb(111)-Probe, ungereinigt (links)
und nach sieben Sputter-/Annealingzyklen (rechts). Deutlich zu sehen sind, im Falle der un-
gereinigten Probe, Beitrdge im Spektrum von Kupfer und Sauerstoff, die nach der Reinigung
vollstandig verschwunden sind [Miil].

das Produkt dieser beiden Eigenschaften p - A ist, so stellt sich Edelstahl als das am Besten
geeignete Material heraus [SM93|. Es besitzt zwar einen fiir Metalle verhaltnisméafig hohen
Widerstand (p = 70 €2 cm), ist aber bei niedrigen Temperaturen ein extrem schlechter War-
meleiter (A = 2,5 - 1073 W/emK). Dies ergibt einen Koeffizienten von 0,18 gegeniiber von 5,1
fiir Kupfer. Daher wurde eine Edelstahlleitung von 1,2 mm Durchmesser gewéahlt. Sie besitzt
iiber ihre gesamte Lange einen Widerstand von 2 €2 bis 3 (.

3.5.2. Probenpraparation

Blei lasst sich relativ einfach mit den Standardpréaparationsprozeduren der Oberflichenphysik
reinigen [MMC'82, RENT03|. Zunéchst werden durch Beschuss der Oberfliche mit Ionen die
obersten Atomlagen abgetragen (Sputtern). Eine Ionenkanone erzeugt hierzu einen Strahl aus
Argonionen mit einer Energie von ca. 1keV, der in einem Winkel zwischen 30° und 60° auf die
Oberfldche trifft. Dadurch werden Adsorbate entfernt, das Verfahren hinterlésst aber eine sehr
raue Oberfliche. Durch anschlieendes Heizen (Annealen) auf 150°C wird die Beweglichkeit
der Atome so erhoht, dass sich eine saubere, langreichweitig geordnete Oberflache ausbildet.
Ein Zyklus dauert bis zu vier Stunden, wovon etwa drei Stunden auf das Annealen entfallen.

Bei der Vorbereitung dieses Experimentes konnte die Reinigungsprozedur in einer Proben-
priaparationskammer der Gruppe von Ralph Claessen in Wiirzburg iiberpriift werden [Miil].
Die Qualitat der Oberfliche ldsst sich mit verschiedenen Verfahren kontrollieren. Wie stark
die Oberfliche mit Adsorbaten besetzt ist und um welche Elemente es sich handelt, ldsst
sich am besten mit einem Roéntgenphotoemissionsspektrum (XPS) bestimmen. Als Rontgen-
quelle dienen dabei iiblicherweise Magnesium- oder Aluminiumrohren, deren K,-Linien bei
1253,6 €V bzw. 1486, 6 eV liegen. Die kinetische Energie der Elektronen wird mit elektrostati-
schen, hemisphérischen Analysatoren gemessen. Diese Messmethode eignet sich hervorragend
zur Oberflichencharakterisierung, da bei diesen Photonen- bzw. den daraus resultierenden
Elektronenenergien maximal die ersten zwanzig Atomlagen zum Spektrum beitragen.

Abbildung zeigt zwei XPS-Spektren vor und nach Probenreinigung. Das Spektrum
der ungereinigten Probe zeigt deutlich Spuren von Kupfer und Sauerstoff, die nach sieben
Sputter- und Annealingzyklen vollstéandig verschwunden sind.
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Elektronenkanone

Abbildung 3.16.: Links: Funktionsweise eines LEED-Systems. Ein monoenergetischer Elek-
tronenstrahl wird auf eine Oberflache fokussiert. Die riickgestreuten Elektronen bilden ein
Beugungsmuster auf dem Phosphorschirm. Rechts: LEED-Bild der untersuchten Bleioberfla-
che wenige Reinigungszyklen nach Einbau.

Eine komplementdre Moglichkeit zur Oberflichencharakterisierung sind Beugungsbilder
durch Streuung niederenergetischer Elektronen an der Oberfliche (LEED, Low Energy Elec-
tron Diffraction). Dabei wird ein monoenergetischer Elektronenstrahl auf die Oberfliche fo-
kussiert und das Beugungsbild der riickgestreuten Elektronen kann auf einem Phosphorbild-
schirm betrachtet werden (Abbildung . Liegt die Wellenldnge der einfallenden Elektro-
nen im Bereich der Abstédnde der Atomlagen (um 100eV), lassen sich Intensitédtsmaxima
nach der Braggschen Bedingung n A = a sin(f) beobachten. In dieser Gleichung steht 6 fiir
den Streuwinkel und a bezeichnet den Abstand zweier Atomlagen. Das Beugungsbild liefert
so Informationen iiber die Gitterstruktur nahe der Oberfliche und deren Symmetrie. Befin-
den sich Adsorbate in einer geordneten Struktur an der Oberfliche, so erscheinen zusétzliche
Reflexe auf dem Schirm. Ist die Oberfliche ungeordnet oder rau, so ist das Beugungsbild
verschwommen oder gar nicht zu beobachten.

Abbildung rechts zeigt das Beugungsbild der verwendeten Probe nach wenigen Rei-
nigungszyklen. Sechs Intensitdtsmaxima sind in den Ecken des Hexagons zu erkennen. Die
Symmetrie der Beugungsreflexe spiegelt die Kristallsymmetrie einer Pb(111)-Oberfliche wie-
der. Man kann also davon ausgehen, dass im Experiment eine langreichweitig geordnete, ohne
Adsorbate bedeckte Oberfliache vorgelegen hat.

3.6. Synchrotronstrahlung

Fiir die Durchfithrung des Experiments wird gepulstes Rontgenlicht bendtigt, dessen Wellen-
lange geeigneterweise beliebig einstellbar sein ist. Es sollte auf die Oberfldche in Lichtblitzen
treffen, die weniger als 100 ps lang sind. Es ist anzunehmen, dass zukiinftig ein Teil dieser An-
forderungen auch von Lasersystemen abgedeckt werden kann. Doch bisher gibt keine andere
Quelle zur Herstellung von Licht mit diesen Eigenschaften, als eine Synchrotronanlage. Alle
Experimente mussten daher immer an dieser Grofiforschungsanlage durchgefiihrt werden. Die
Funktionsweise soll aus diesem Grund im folgenden erklért werden.

Synchrotonstrahlung ergab sich in ersten Beschleunigeranlagen als d&uflerst unbeliebtes Ab-
fallprodukt aus der Beschleunigung geladener Teilchen. Mit zunehmender Erforschung (z.B.
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[TH56]) dieser Strahlung entdeckte man ihre enormen Vorteile. Moderne Synchrotronanlagen,
wie z.B. BESSY II [Ber] liefern hochintensives, monochromatisches Licht von bis zu 10'2 Pho-
tonen pro Sekunde im Spektralbereich von Infrarot bis in den harten Rontgenstrahlenbereich.
An verschiedenen Strahlrohren sind unterschiedliche Teile dieses Spektralbereiches stufen-
los durchstimmbar und das nach Bedarf quasikontinuierlich oder mit einer Zeitstruktur. Im
Sprachgebrauch hat es sich eingebiirgert, auch die komplette Anlage, die zur Herstellung der
Synchrotronstrahlung dient, als Synchrotron zu bezeichnen, auch wenn dies streng genommen
nur fiir eine bestimmte Beschleunigerart gilt.

Fiir eine effektive Erzeugung von Synchrotronstrahlung miissen die Teilchen auf eine sehr
hohe Energie beschleunigt werden, denn fiir ein auf einer Kreisbahn beschleunigtes Teilchen
der Ladung e berechnet sich die abgestrahlte Leistung P zu [Wil96]

e2 E*

P=—— __—
67T60(m(]c2)4 R2

(3.13)

Die relevanten Groflen sind die kinetische Energie der Teilchen F, der Radius ihrer Flugbahn
R und ihre Ruhemasse mgy. Man erkennt sofort, dass die Leistung bei niedrigen kinetischen
Energien nur bei Elektronen einen wesentlichen Beitrag liefert, wihrend sie bei Protonen auf-
grund ihrer hohen Ruhemmasse erst bei sehr hohen Energien (einigen GeV) eine Rolle spielt.
Es ist aber grundsétzlich von Vorteil, die Teilchen auf sehr hohe Energien zu beschleunigen
und den Radius moglichst klein zu halten.

Die iibliche Methode zur Erzeugung der Synchrotronstrahlung ist am Beispiel des BESSY
in Abbildung dargestellt. Zunachst liefert die Elektronenkanone eine Elektronenstrahl
von 70keV und 300 mA. Dieser wird von einem Microtron vorbeschleunigt. Es hélt die Elek-
tronen mit zwei gegeniiberliegenden Magneten auf einer Trajektorie dhnlich einer Rennbahn.
Die Magneten drehen die Bewegungsrichtung der Elektronen jeweils um, wobei der Radius
von deren Energie abhéingt. So bleibt die komplette Umlaufzeit fiir alle Energien gleich und die
Elektronen kénnen auf den geraden Strecken mittels einer Hochfrequenz beschleunigt werden
(50 MeV bei dann nur noch 6 mA). Danach wird dieser Strahl in ein Synchrotron injiziert und
auf seine Endenergie von 1,7 GeV beschleunigt. Hier werden die Elektronen mit Magneten
auf einer Kreisbahn gehalten und in kurzen Abschnitten dazwischen beschleunigt. Sowohl die
Starke der Ablenkmagnete, als auch die Hochfrequenz fir die Beschleunigung muss kontinu-
ierlich mit hoherer Energie nachgefahren werden. Ist die gewiinschte Energie erreicht, kann
der Speicherring befiillt werden. Um den vollen Strahlstrom von 20 — 200 mA im Speicherring
zu erhalten, wird dieser mit mehreren Injektionen befiillt.

Der Strahlstrom sinkt in der Folge exponentiell, so dass der Ring alle zwei bis fiinf Stunden
neu befiillt wird. In dem von uns genutzten Single-Bunch-Modus ist er nach vier Stunden auf
etwa ein Drittel des maximalen Stroms abgeklungen. Diese Lebensdauer hangt hauptséchlich
vom Vakuum im Speicherring und der Ladungsdichte der Elektronenpakete ab. Die Qualitdt
des Vakuums verringert Verluste durch Stéfle mit dem Restgas und erhoht so die Lebens-
dauer, wahrend eine hohe Ladungsdichte dazu fiihrt, dass positiv geladene Ionen vom Strahl
angezogen werden und so die Streurate erhéhen. Ersetzt man Elektronen durch Positronen,
lasst sich die Lebensdauer wesentlich erhéhen, da sich Strahl und ionisiertes Restgas nun
abstofen.
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Abbildung 3.17.: Skizze des Synchrotrons in Berlin BESSY II. In einem Microtron werden
Elektronen vorbeschleunigt, um danach in einem Synchrotron auf die Endenergie gebracht zu
werden (1,7GeV). Aus dem Synchrotron kann der Speicherring befiillt werden, in dem die
Elektronen in Paketen zwischen zwei und zehn Stunden die Strahlung liefern. Entnommen
aus [Ber].

3.6.1. Strahlerzeugende Elemente

Da an jedem Ablenkmagneten Synchrotronstrahlung entsteht, ldsst sich auch diese nutzen.
Die Strahleigenschaften sind schlechter als die der Undulatoren oder Wiggler, aber fiir das hier
beschriebene Experimt ausreichend. Fiir nichtrelativistische Teilchen entspriache die Winkel-
verteilung der Strahlung der des Hertz’schen Dipols (siehe Abbildung links). Da Elektro-
nen bei diesen Energien aber relativistisch zu behandeln sind, ergibt sich die Winkelverteilung
aus der Koordinatentransformation aus dem Bezugssystem des Elektrons in das Laborsystem.
Sie entspricht einer stark gerichteten Keule (Abbildung rechts), die mit ndherungsweise
dem Winkel © zur Elektronenflugrichtung emittiert wird [Wil96]:
moc2 1

~
~

O="F~

(3.14)

Der halbe Offnungswinkel der Strahlung betrégt bei 1 GeV dann ca. 0,5 mrad.

FEine wichtige Kenngrofle zur Charakterisierung der Synchrotronstrahlung ist der spek-
trale Fluss. Er ist definiert als Anzahl der Photonen pro Sekunde und einem bestimmten
Energiefenster. Die Berechnung von Thornagel et al. [TRUO1] in Abbildung zeigt den
spektralen Fluss, berechnet fiir einen Ablenkmagneten von BESSY I bzw. BESSY II. Die Kur-
ven unterscheiden sich lediglich in den Elektronenstrahlenergien und man sieht, dass niedrige
Photonenenergien davon ohnehin unbeeinflusst bleiben. Allerdings sind Ablenkmagnete nicht
die geeignetste Moglichkeit Synchrotronstrahlung zu erzeugen. Man kann sich leicht iiberle-
gen, dass bei Magneten entlang der gesamten Ablenkstrecke quasi ein Facher von Strahlung
erzeugt wird, der danach durch eine Blende beschnitten werden muss. Das bedeutet, dass der
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Abbildung 3.18.: Winkelverteilung der von den beschleunigten Elektronen emittierten Strah-
lung. Links im Schwerpunktsystem des Elektrons, rechts im Laborsystem im Fall relativisti-
scher Teilchen. Entnommen aus [Wil96].
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kleine Offnungswinkel nur in vertikaler Richtung gilt und in horizontaler Richtung nur durch
die Wahl geeigneter Blenden erzeugt werden kann, was aber die Intensitit verringert.

Synchrotrons dritter Generation, zu denen unter anderen BESSY II gehort, erzeugen die
Strahlung aufler durch Ablenkmagneten, auch durch sogenannte Wiggler oder Undulatoren.
Beide verwenden das gleiche Grundprinzip. Sie bestehen aus einer periodischen Anordnung
von Ablenkmagneten mit wechselnder Polaritdt. Die Elektronen vollfiihren beim Durchgang
eine Wellenbewegung in der horizontalen Ebene und strahlen dabei Licht in die Vorwérts-
richtung ab. Der wesentliche Vorteil gegeniiber Ablenkmagneten besteht darin, dass die abge-
strahlte Intensitdt wesentlich hoher ist. Der Unterschied zwischen beiden Strukturen besteht
zwar lediglich in der Stérke der Ablenkung, diese besitzt aber eine wesentliche Auswirkung
auf die Charakteristik der erzeugten Strahlung. Als Wiggler bezeichnet man Strukturen mit
hohen Magnetfeldern, so dass die Strahlcharakteristik der eines Ablenkmagneten mit hoherer
Intensitdt entspricht. Diese ist proportional zur Anzahl der verwendeten Magnete. Demgegen-
iiber erzeugt der Undulator mit niedrigeren Magnetfeldern teilweise kohérente Strahlung, die
zudem sehr viel starker gerichtet ist. Fiir eine bestimmte Photonenenergie ist die Intensitét
proportional dem Quadrat der Anzahl der verwendeten Magnete. Das gleicht sich aber da-
durch aus, dass bei einer festen Undulatoreinstellung, also einem festen Abstand der Magnete,
nur bestimmte Photonenenergien und ihre Harmonischen erzeugt werden.

3.6.2. Beamline 3m-NIM

Alle Experimente wurden an der 3m-NIM-Beamline des Berliner Synchrotrons durchgefiihrt.
Diese befindet sich an einem Ablenkmagneten. Entsprechend niedriger sind die Fliisse, die hier
im Vergleich zu einem Undulator erreicht werden (siehe Tabelle [3.1)). Das bedeutet aber fiir
dieses Experiment keine Einschrankung, da fiir Koinzidenzexperimente an Oberflichen auch
niedrigste Fliisse ausreichend sind. Da die Beamlines in der Regel nicht fiir diesen niedrigen
Intensitdten ausgelegt sind, bestand die Schwierigkeit besteht er darin, das Licht von der
Probe fernzuhalten. Die beiden Schlitze am Ein- und Ausgang mussten daher fast vollsténdig
geschlossen werden.

Strahlstrom nach Injektion 20mA
Abstand zwischen zwei Bunches 800 ns
Photonenenergie 2—-40eV
Polarisation horizontal
Fluss 1011 Photonen/S
Auflésung > 25000

Tabelle 3.1.: Uberblick iiber die wichtigsten Kenngréfien der Beamline.

Die wesentlichen Elemente der Beamline sind in Abbildung[3.20]dargestellt. Der Photonen-
strahl wird tiber zwei Spiegel (M1 und M2) auf ein Gitter G gelenkt, welches sich senkrecht
zur Ausbreitungsrichtung befindet (Normal Incidence Monochromator). Das Gitter reflektiert
den Strahl, wobei durch Beugung die verschiedenen Wellenldngen mit unterschiedlichen Win-
keln abgelenkt werden. Die Gitterkonstante liegt bei 2400 Linien pro Millimeter. Durch sie
wird die Auflésung und der Fluss bestimmt. Prinzipiell sind die beiden Gitter austauschbar,
um die beiden Groflen anzupassen. In diesem Fall aber liegen die Werte weit entfernt davon,
eine Begrenzung fiir das Experiment darzustellen, wie sich Tabelle entnehmen lasst.
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Abbildung 3.20.: Skizze der Beamline 3m-NIM. Uber die beiden Spiegel M1 und M2 wird
der Strahl auf ein Gitter mit einer Gitterkonstanten von 2400 Linien pro Millimeter gelenkt.
Damit lassen sich Photonenenergien zwischen 5eV und 55 eV einstellen. Uber Eintritts- (ES)
und Austrittsschlitz (AS) lasst sich die Intensitéit einstellen und die Wellenldnge auswéhlen.
Entnommen und modifiziert aus [Ber].

Durch einen Austrittsschlitz kann eine Wellenldnge ausgewédhlt werden. Die Breite des
Schlitzes bestimmt sowohl Intensitét als auch Energieschéirfe der auf die Probe treffenden
Strahlung. Durch den senkrechten Einfall auf das Gitter kann nur ein vergleichsweise enger
Bereich von Wellenldngen ausgewahlt werden (10 — 200 nm), denn Licht mit geringer Wellen-
linge wird nicht reflektiert. Dies stellt fiir dieses Experiment einen groflen Vorteil dar, denn
iiblicherweise befinden sich zusammen mit Photonen der ausgewéhlten Energie sogenannte
Héhere Harmonische im Strahl. Sie besitzen ein ganzzahliges Vielfaches der Energie, weshalb
sie die gleiche Beugungsbedingung erfiillen. Sie lassen sich in der Regel nur schwer herausfil-
tern. Das ist hier nicht notwendig, wenn Photonenenergien grofier 20 eV betrachtet werden,
denn deren Hohere Harmonische werden vom Beugungsgitter nicht mehr reflektiert.
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4. Datenanalyse und Kalibrierung

Die Art der Datenspeicherung bei diesem Experiment als Orte und Flugzeiten aller in einem
Ereignis emittierter Teilchen, hat den groflen Vorteil, dass in der Analyse der Daten beliebige
Schnitte durch den mehrdimensionalen Phasenraum erzeugt werden kénnen. Im Grunde ist
eine beinahe unbegrenzte Anzahl an Spektren denkbar, mit denen sich die Reaktion betrachten
lasst. Der Preis dieser Vielseitigkeit ist ein nicht unerheblicher Aufwand bei der Datenanalyse,
der im Folgenden dargestellt werden soll.

Wie bereits im Kapitel 3| beschrieben, wurden die Daten mit zwei verschiedenen Systemen,
TDC und Acqiris, aufgenommen. Der wesentliche Unterschied im Bezug auf die Datenanalyse
zwischen diesen beiden Varianten besteht darin, an welchem Punkt in der Signalverarbei-
tungskette die Daten auf die Festplatte geschrieben werden und damit an welcher Stelle die
Datenanalyse einsetzt. Bei einem TDC-System werden die zeitlichen Positionen der Signa-
le bereits per Hardware bei der Durchfithrung des Experimentes bestimmt und nur diese
Information gespeichert. Die Datenanalyse teilt sich dann in zwei Bereiche, die Rekonstruk-
tion der Orte und Auftreffzeiten auf dem Detektor und die Kalibrierung der Rohdaten. Im
ersten Schritt werden aus den im Listmodeverfahren gespeicherten Rohdaten, die ausschlief3-
lich aus Zeiten bestehen, Auftrefforte und Flugzeiten berechnet. Dies wird mit Hilfe des in
der Arbeitsgruppe von Achim Czasch entwickelten Programmes, Imf2root, durchgefiihrt. Es
berechnet den Ort aus den Laufzeiten des Signals auf den einzelnen Drahtebenen. Treffen
mehrere Teilchen auf den Detektor miissen die Signale richtig zugeordnet werden. Dazu kann
die Summe der Laufzeiten, die eine Konstante ergeben muss, genutzt werden. Fehlen Signa-
le, so kénnen diese aus der Zeitsumme und den restlichen, vorhandenen Signalen berechnet
werden. Dies ist ein wesentlicher Punkt im Falle einer extrem kleinen Flugzeitverteilung, da
hier aufgrund der Totzeit in fast allen Ereignissen wenigstens das MCP- und damit das Flug-
zeitsignal des zweiten Teilchens fehlen wird. Die Flugzeit kann dann nur aus der Zeitsumme
rekonstruiert werden.

Alle diese Schritte werden ebenso fiir die mit Acqiris aufgenommenen Daten durchgefiihrt.
Zuvor muss aber aus den digitalisierten Pulsen die Zeitinformation gewonnen werden. Da die
Rohdaten als digitale Signalform des vorher analogen Signals gespeichert wurden, gilt es, die
Zeitpositionen der Pulse mit geeigneten Algorithmen festzustellen. Dies wird im ersten Teil
dieses Kapitels beschrieben. Der grofie Vorteil der mit Acqiris aufgenommenen Daten ist es,
dass nach der Durchfiihrung des Experimentes verschiedene Methoden zur Bestimmung der
Zeit verwendet und miteinander verglichen werden kénnen. Dies ist insbesondere fiir die Dop-
pelereignisse von Bedeutung, denn mit immer ausgefeilteren Pulserkennungsmethoden lassen
sich so auch noch nach Jahren in langst vergangenen Experimenten vormals unzugangliche
Erkenntnisse gewinnen. Zudem konnen alle Routinen auch mit echten Signalen darauf ge-
testet werden, wie viele Doppelereignisse sie erkennen und wie genau sie die Zeit bei diesen
bestimmen koénnen. Dieser Aspekt wurde in dieser Arbeit zum ersten Mal untersucht und
wird in Abschnitt [4.2] ausfiihrlich beschrieben.

Der zweite Bereich, die Kalibrierung der Rohdaten, ist dann fiir beide Systeme identisch.



66 Datenanalyse und Kalibrierung

Da die Zeiten nicht absolut gemessen werden, sondern relativ zu einem Triggersignal, miissen
die echten Zeitnullpunkte aus der Messung bestimmt werden. Dariiber hinaus sind Detektor-
grofe, Spektrometerlinge und elektrisches und magnetisches Feld Grolen, die mit Hilfe der
Ergebnisse kalibriert werden miissen.

4.1. Einzelpulserkennung

Verschiedene Ansétze, um die Position, also den Zeitpunkt, eines Signals zu finden wurden
ausfithrlich in der Doktorarbeit von Lutz Foucar [Fou08] diskutiert. Er untersuchte auch die
dabei erreichbare Zeitauflosung, sowohl mit idealen, kiinstlich erzeugten Signalen, als auch
mit realen, aus Experimenten stammenden Signalen. Dabei wurde ein moglichst allgemei-
ner Ansatz fiir die Erkennung von Doppelsignalen gewdhlt, um auch aus einer Vielzahl von
gleichzeitig eintreffenden und sich iiberlagernden Signalen einzelne Pulse zu erkennen. Dies
fithrt bei der Analyse nicht-idealer Signale zu verschiedenen Problemen, wie zum Beispiel
der kiinstlichen Erzeugung von Signalen und hat zur Folge, dass die Rekonstruktionsroutine
zusétzliche Ereignisse erzeugt. Dies fillt iiblicherweise bei Gasphasenexperimenten weniger
ins Gewicht, da vielfiltige Bedingungen (wie z.B. Impulserhaltung aller gemessenen Teilchen)
dazu genutzt werden kénnen, um diese auszusortieren.

Zunéchst soll sich die Untersuchung in dieser Arbeit auf maximal zwei Elektronen be-
schranken, auch wenn es Ereignisse gibt, in denen mehr als zwei Elektronen aufgenommen
wurden. Allerdings ist dieser Anteil kleiner als 107% von der Gesamtzahl aller aufgenomme-
nen Ereignisse und so stellt dies keine grofle Einschrénkung dar. Es ist aber eine wesentliche
Vereinfachung fiir die Pulserkennung, denn findet sich ein geeignetes Kriterium fiir das Vor-
handensein von zwei Pulsen, die zu einem verschmolzen sind, so kann damit eine sehr robuste
Pulserkennungsroutine geschrieben werden.

Aufgrund der duflerst geringen Flugzeitverteilung, liegt ein grofler Teil der Detektorsignale
in einem Bereich, wo diese sich zumindest beeinflussen, wenn nicht so weit iiberlagern, dass
sie nicht mehr als zwei getrennte Signale zu erkennen sind. Um diesen Effekt auch quan-
titativ zu untersuchen, wurde ein Programm geschrieben, welches aus den aufgenommenen
Daten Ereignisse auswahlt, bei denen an allen Drahtenden sicher nur Einzelpulse vorliegen.
Zwei dieser Ereignisse wurden nun vereinigt, um ein neues Ereignis zu generieren, in dem
sich dann sicher zwei Pulse befinden. So erhélt man alle Pulsabstdnde aus realen Detektor-
signalen und zusétzlich sind die Positionen der Einzelpulse bekannt, denn sie kénnen sich
vor der Vereinigung problemlos bestimmen lassen. Dadurch lassen sich Fehler, die durch die
Doppelpulserkennungsroutine induziert werden, genau quantifizieren.

4.1.1. Methoden fiir Einzelpulserkennung

Es existieren eine Vielzahl von Methoden, den Zeitpunkt eines Signals zu finden. Dazu geh6ren
Flanken-Fit, Normpuls-Fit, Constant-Fraction-Discrimination (CFD) oder Schwerpunktsbil-
dung. Eine ausfiihrliche Beschreibung und ihre Vor- und Nachteile finden sich in [Fou08§].
Fiir diese Arbeit wurden fir die Einzelpulserkennnung die Schwerpunktsmethode und der
CFD-Algorithmus verwendet. In Abbildung ist ein Vergleich dargestellt.
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Abbildung 4.1.: Vergleich der beiden hauptséchlich verwendeten Methoden zur Bestimmung
des Zeitpunktes der Aufzeichnung eines Pulses. Links: Schwerpunktbildung: die blaue hori-
zontale Linie markiert den Schwellenwert, die vertikalen Linien begrenzen den Bereich der
fiir die Bestimmung des Integrals verwendet wird, welches grau ausgefiillt ist. Der rote Pfeil
markiert den Zeitpunkt, der mit dieser Methode bestimmt wurde. Rechts: Constant-Fraction-
Algorithmus (Erlauterung im Text), die roten Linien markieren die Schwelle, die schwar-
ze Kurve ist das urspriingliche, die blaue das berechnete Signal. Die lila-farbene Linie bei
—400mV liefert den Nulldurchgang und der Schnittpunkt mit der blauen Kurve den berech-
neten Zeitpunkt, markiert durch den roten Pfeil.
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Schwerpunktbildung

Zunichst muss ein Schwellenwert ( Threshold) vorgegeben werden, bei dessen Uberschreiten,
das Signal als reelles Ereignis behandelt werden soll. Dies ist in Abbildung links durch
die horizontale blaue Linie dargestellt. Die Startposition des Signals ist nun der erste Punkt
oberhalb dieser Schwelle, der Endpunkt der letzte, der ebenfalls noch dariiber liegt, jeweils
markiert durch die vertikalen Linien. In die Berechnung des Schwerpunktes werden alle Punkte
dazwischen einbezogen, der Zeitpunkt ist dann identisch mit dem Schwerpunkt der grauen
Fléche, markiert durch den roten Pfeil. Hierin liegt der Vorteil dieser Methode, sie ist weniger
abhéngig von Signalform, Rauschen oder Breite. Einzig fiir niedrige Pulse (< 200mV) ist die
Position aufgrund der Asymmetrie der Signale stirker von der Pulshche abhéngig.

Constant-Fraction-Algorithmus

Der Constant-Fraction-Algorithmus berechnet den Zeitpunkt eines Signals, indem er die
Schaltung des Hardwaremoduls Constant Fraction Discriminator nachbildet. Eine mit Ac-
qiris durchgefiihrte Messung, die mit dem CFD-Algorithmus ausgewertet wird, ist also im
Prinzip identisch zu einer Messung mit TDC. Die Signale am Eingang des CFDs werden ab
einem bestimmten Schwellenwert (Threshold), welcher in Abbildung als rote horizonta-
le Linie dargestellt ist, als echte Signale angenommen. Das Ursprungssignal wird mit einem
festen Wert (Fraction Ratio) multipliziert, invertiert und um einen festen Wert verzogert (De-
lay). Die Summe aus beiden Signalen, in blau dargestellt, hat einen Nulldurchgang an einer
Position, die unabhéngig von der Signalhohe ist. In der Regel wird der Nulldurchgang ein
wenig hin zu positiven Werten verschoben (Walk), um nicht durch Rauschen den falschen
Zeitpunkt auszuwéhlen.

Bei einem zeitlich diskreten Signal ist es wichtig, auf welche Art der Nulldurchgang be-
stimmt wird. Er ist mit einem hohen Fehler behaftet, wenn man nur die beiden Punkte
oberhalb und unterhalb der Nulllinie verwendet und der Schnittpunkt einer Geraden zwi-
schen diesen Punkten mit der Nulllinie berechnet wird. Der Fehler kann verringert werden,
indem durch die beiden Punkte und zwei weitere benachbarte Punkte ein Polynom dritten
Grades gelegt wird.

4.2. Doppelpulserkennung

Aus der Vielzahl der verfiigbaren Methoden zur Doppelpulserkennung, werden in dieser Arbeit
der Constant-Fraction-Algorithmus mit Abziehen eines Normpulses und der Doppelpulsfit
verwendet. Zusétzlich wurde ein Algorithmus geschrieben, der im folgenden als Fventmixing
bezeichnet wird. Er vermischt gemessene Einzelpulse zu Doppelpulsen und ermoglicht so eine
realistischere Abschidtzung des Untergrundes. Dartiber hinaus ist dieser Algorithmus sehr
niitzlich zum Testen der Pulserkennungsroutinen.

4.2.1. Eventmixing

Das Verfahren ist schematisch in Abbildung dargestellt. Es werden im ersten Schritt Er-
eignisse ausgewahlt, bei denen an jedem Drahtende genau ein Puls vorliegt. Ist ein solches
Ereignis gefunden, wird es gespeichert und nach einem zweiten Ereignis mit der gleichen Ei-
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genschaft gesucht. Die Pulse dieses zweiten Ereignisses werden nun zeitlich so verschoben,
dass die Bunchmarkersignale exakt iibereinander liegen. Darauthin werden die einzelnen Da-
tenpunkte eines jeden Kanals addiert. Der so erzeugte Datensatz simuliert den Untergrund
aus Ereignissen, bei denen zwei Photonen zwei Elektronen emittieren.
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Abbildung 4.2.: Schematische Darstellung des Eventmixing-Algorithmus. Aus zwei Ereignis-
sen, bei denen an jedem Drahtende ein Puls vorliegt, wird ein drittes, das kiinstliche Dop-
pelereignis, erzeugt. Die Ereignisse werden dargestellt durch eines der Anodensignale (jeweils
auf der linken Seite) und ihr zugehoriges Bunchmarkersignal (jeweils auf der rechten Seite).
Alle Signale des ersten Ereignisses (links) werden eins zu eins in das neue Ereignis kopiert
(blauer Puls). Auf der rechten Seite werden die urspriinglichen (grauen) Signale des zweiten
Ereignisses so weit verschoben (schwarz), dass die Bunchmarker beider Ereignisse exakt auf
dem gleichen Zeitpunkt liegen. Der rote Puls ist der Beitrag des zweiten Ereignisses. Dann
werden fiir jeden Kanal die Datenpunkte addiert, so dass ein Doppelpuls aus der Summe der
beiden Einzelpulse entsteht. Das Bunchmarker-Signal ist nun doppelt so hoch und liegt an
der Position des Bunchmarker-Signals des ersten Ereignisses. Das Doppelereignis simuliert so
die Emission von zwei Elektronen durch zwei Photonen.

Diese Erzeugung von Doppelereignissen kann nun an verschiedener Stelle geschehen, um
jeweils die Fehler, die an den verschiedenen Stellen der Analyse entstehen, zu bestimmen. Es
wurden drei Fille untersucht:

e Zwei Ereignisse, die nach Auswertung der Rekonstruktionsroutine sicher Einzelereignisse

sind, werden zu einem Doppelereignis addiert.

e Aus Einzelpulsen an den einzelnen Layer-Enden werden die Zeitpunkte mit einer der
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Pulserkennungsroutinen berechnet. Diese Zeiten zweier verschiedener Ereignisse werden
addiert und an die Rekonstruktionsroutine iibergeben.

e Die Pulsformen werden punktweise addiert und so zu einem neuen Doppelpuls zusam-
mengesetzt. Erst danach werden Pulserkennungs- und Rekonstruktionsroutine ange-
wandst.

Der zweite Fall erscheint trivial, bzw. identisch mit dem ersten. Dies wire so im Falle
idealer Signale mit unendlich schmaler Zeitsumme. Im Experiment ist das aber nicht der Fall.
Die Zeitsummen haben immer eine endliche Gréfle. Erzeugt nun die Pulserkennungsroutine
einen Zeitfehler bei der Untersuchung eines Pulses, wird ein falscher Wert an die Rekon-
struktionsroutine iibergeben. Diese verwendet aber die Zeitsumme als Mafistab dafiir, welche
Signale einander zugeordnet werden miissen. Liegen Pulse auflerhalb der Zeitsumme, so wird
unter Umstdnden angenommen, dass einer der beiden zu einem zweiten Elektron gehort, zu
dem kein zweiter Puls am anderen Ende vorliegt. Es wird also ein zweiter Treffer mit einer
falschen Zeit erzeugt. Dieses Phénomen tritt umso héufiger auf, je stdrker man die Zeitsum-
me begrenzt. Auf der anderen Seite ist es vorteilhaft diese zu begrenzen, schliefilich liefert sie
das Kriterium, welche Pulse an zwei Drahtenden zusammengehéren. Ein zu breites Fenster
kann so ebenfalls zu einer falschen Zuordnung fithren, beispielsweise wenn fiir zwei Elektro-
nen jeweils ein Signal an einem Ende des Drahtes registriert wird. Félschlicherweise wiirden
die Signale einem einzelnen Elektron zugeordnet werden. Dies kann also eine Rekonstruktion
von Ereignissen verhindern, bei denen nur ein Signal gefunden wurde und wére damit ein der
Totzeit d&hnlicher Effekt.

4.2.2. Totzeit der Pulserkennungsroutinen

Unabhéngig davon, welche Routine verwendet wird, gibt es eine untere Grenze des zeitlichen
Abstandes zweier Signale, die erkannt werden kénnen. Dies wird im Allgemeinen als Totzeit
bezeichnet. Sie kann im Fall einer hardwareseitigen Pulserkennung lianger ausfallen, da das
Gerét selber eine gewisse Zeit benotigt, um ein weiteres Signal zu verarbeiten, beziehungsweise
das Ausgangssignal eine gewisse zeitliche Breite haben muss, um von der folgenden Elektronik
verarbeitet werden zu koénnen.

Die Totzeiten der einzelnen Anodenkanéle unterscheiden sich nicht sehr stark voneinan-
der, da die Pulsformen ebenfalls sehr &hnlich sind. Exemplarisch ist in Abbildung links
die Totzeit des ersten Layers mit CFD-Algorithmus untersucht. Dieser arbeitet bei kleinen
Pulsabstdanden deutlich besser als die Schwerpunktsbildung, aber unterhalb von zwo6lf Nano-
sekunden Pulsabstand erkennt auch dieser Algorithmus so gut wie keine Signale mehr.

Man kann den Begriff der Totzeit aber auch etwas weiter fassen, wenn man berticksichtigt,
dass sich die beiden Signale zu einem bestimmten Zeitpunkt gegenseitig beeinflussen werden
und somit die berechneten Zeiten von den wirklichen Auftreffzeiten verschiedenen sind, auch
wenn beide Pulse erkannt wurden. Der Eventmixing-Algorithmus eignet sich ideal fiir die
Untersuchung dieses Phénomens, da die wirklichen Zeiten der Bestandteile des Doppelpulses
ja bekannt sind.

Um wie beschrieben eine quantitative Untersuchung des Zeitfehlers vorzunehmen, wurde
der Fehler in der Zeitberechnung gegen den zeitlichen Abstand beider Signale untersucht. Dies
ist in Abbildung dargestellt. Auf der y-Achse ist die Zeitdifferenz der beiden verwendeten
Signale aufgetragen, auf der x-Achse der Fehler in der Zeitberechnung des ersten (links)
bzw. zweiten (rechts) gefundenen Peaks, nach Anwendung des CFD-Algorithmus auf den
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Abbildung 4.3.: Totzeit an den Drahtenden der Anode und des MCPs. Links: Totzeit auf
den Anodendrdhten. Die schwarze Kurve zeigt die Zeitdifferenz der Signale, deren Zeiten
einzeln berechnet wurden. Die rote Kurve zeigt die Zeitdifferenz nach dem Pulsmixing. Rechts:
gleiches Spektrum wie links, fiir das MCP-Signal. Dieses ist deutlich schmaler, daher ist die
Totzeit geringer. Dennoch geht ein Grofiteil der Signale verloren.

Doppelpuls. Signale, die weit genug voneinander entfernt sind, fiihren wenig tiberraschend zu
keinem Fehler in der Zeitberechnung, wihrend nahe beeinanderliegende Signale den Zeitpunkt
auch fiir das erste gemessene Signal erheblich verfilschen. Dies hat bei dieser Messung, in der
die gesamte Flugzeitverteilung nur 15ns breit ist, gerade im Bezug auf die MCP-Signale
(Abbildung eine grofe Bedeutung. Man kann leicht erkennen, dass in diesem Bereich die
Abweichung vom echten Zeitpunkt mehr als eine Nanosekunde betragen kann.

4.2.3. CFD-Algorithmus mit Subtraktion eines Normpulses

Eine geeignete Methode, um mehrere {ibereinander liegende Signale zu rekonstruieren, wurde
von Costa et al. [CVBT05] vorgeschlagen. Dazu muss zunichst ein sogenannter Normpuls
erzeugt werden. Dies geschieht durch Addition einer geeigneten Zahl (in diesem Fall die ersten
500 Signale eines Datensatzes) von Einzelpulsen. Im ersten Schritt wird das Signal mit einem
CFD-Algorithmus erkannt und die Steigung der linken Flanke iiber eine lineare Regression
berechnet. Im Falle idealer Pulse ist diese Steigung direkt proportional zur Hohe des Pulses
und liefert so den Skalierungsfaktor fiir den Normpuls. Dieser wird im zweiten Schritt an die
linke Flanke gefittet und vom urspriinglichen Signal abgezogen. Das verbleibende Signal kann
nun erneut mit einem CFD-Algorithmus untersucht werden. In Abbildung ist dies anhand
eines typischen Doppelsignals fiir die ersten vier Anodenkanéle gezeigt.

Prinzipiell kann dieses Verfahren beliebig oft wiederholt werden, in der Praxis ist jedoch
schon das Auffinden von zwei Pulsen nicht trivial. Das hat im wesentlichen zwei Griinde.
Erstens besitzt nicht jeder Puls die exakt gleiche Form. Dies fithrt dazu, dass sich uber die
Anstiegsflanke die Hohe nicht immer genau bestimmen lésst und so kann unter Umstédnden
auch beim Abziehen von einem einzelnen Puls ein weiterer gefunden werden, wenn die Hohe
des Normpulses zu niedrig ist. Weiterhin gibt es schmalere und breitere Pulse als es der Norm-
puls ist und so bleibt in diesen Féllen nicht die richtige Pulsform des zweiten Pulses nach dem
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Abbildung 4.4.: Fehler in der Zeitberechnung der Position eines Anodensignals mit CFD-
Algorithmus. Auf der Abszisse ist die Abweichung des gemessenen Wertes nach Vereinigung
zweier Pulse vom echten Wert aufgetragen, auf der Ordinate der Zeitunterschied der beiden
Signale. Auf der linken Seite ist das erste Signal dargestellt, auf der rechten das Zweite, wenn
es gefunden wurde.
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Abbildung 4.5.: Fehler in der Zeitberechnung der Position eines MCP-Signals mit CFD-
Algorithmus. Auf der Abszisse ist die Abweichung des gemessenen Wertes nach Vereinigung
zweier Pulse vom echten Wert aufgetragen, auf der Ordinate der Zeitunterschied der beiden
Signale. Auf der linken Seite ist das erste Signal dargestellt, auf der rechten das Zweite, wenn
es gefunden wurde.
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Abbildung 4.6.: CFD-Algorithmus mit Substraktion des Normsignals, dessen Hohe und Posi-
tion aus der linken steigenden Flanke berechnet wurde. Das schwarze Signal entspricht dem
urspriinglichen Puls, in Rot ist der Normpuls eingezeichnet und die blaue Kurve beschreibt
den Rest nach der Subtraktion.

Abziehen iibrig. Die weitere Ursache fir Fehler des Algorithmus ist, dass die Anstiegsflanke
unter Umstédnden schon vom folgenden Puls beeinflusst wird, wenn diese sehr nahe beieinan-
der liegen. Die Flanke liefert so wieder eine falsche Hohe fiir das Normsignal und damit einen
falschen verbleibenden Rest. Dies ist beispielsweise in Abbildung [4.6] in Kanal zwei oder drei
zu erkennen. Der erste Puls wird in seiner Héhe deutlich iiberschétzt, so dass der folgende
Puls entweder als zu klein oder an der falschen Position angenommen wird.

Beide Probleme fallen weniger ins Gewicht, wenn man sich auf das Auffinden zweier Pulse
beschrinkt. Im vorliegenden Experiment ist das keine grofie Einschriankung, schliefllich ist die
Anzahl der Ereignisse mit drei Pulsen nochmals zwei Groflenordnungen unterhalb derer, die
zwei Pulse enthalten. Da die Gefahr in der Anwendung des Algorithmus im wesentlichen darin
besteht, dass zu viele Signale erzeugt werden, konnen diese durch die Auswahl geeigneter Be-
dingungen im Nachhinein heraussortiert werden. Die Zeitpositionen lassen sich gegebenenfalls
durch einen Doppelpulsfit korrigieren.

4.2.4. Doppelpulsfit

Fehler aus dem CFD-Algorithmus mit Abziehen eines Normpulses kann wie beschrieben in
einigen Féllen nicht nur den Nachteil haben, falsche Doppelereignisse zu rekonstruieren, son-
dern auch falsche Zeitpositionen zu berechnen. Dies ldsst sich korrigieren, indem man zwei
Normpulse, deren Hohen und zeitlichen Positionen variiert werden konnen, an den Puls an-
fittet. Als Maf fiir die Ubereinstimmung von gemessenem Puls und den zusammengesetzten
Normpulsen, dient das Integral der Differenz. Die vier Parameter, Hohe und Zeitposition
der beiden Pulse, werden mit einem multidimensionalen Minimierungsalgorithmus der GNU
Scientific Library so lange variiert, bis das Restintegral minimal ist (Abbildung |4.7)).

Entscheidend fiir den Erfolg des Fittens sind die Startwerte, da der Minimierungsalgorith-
mus nur lokale Minima findet. Diese kénnen aber aus dem Subtraktionsalgorithmus genom-
men werden, so dass sie schon zu Beginn sehr Nahe an den richtigen Werten liegen. Lediglich
bei sehr ungleichen Pulshohen und kleinen Zeitabsténden optimiert der Algorithmus unter
Umsténden in die falsche Richtung. Das Integral bei Erreichen dieses Minimums kann nun
auch als Entscheidungskriterium herangezogen werden, ob der Pulsfit verwendet wird, oder
mit variierten Startparametern wiederholt werden soll.

Das Ergebnis der aufeinander folgenden Anwendung dieser beiden Algorithmen, CFD-
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Abbildung 4.8.: Totzeit der Anode (links) bzw. des MCPs (rechts). Die rote Linie wurde
mit dem gewohnlichen CFD-Algorithmus berechnet, das schwarze Spektrum mit der Kom-
nbination aus CFD-Algorithmus mit Subtraktion eines Normpulses und Doppelpulsfit. Die
enorme Verringerung der Totzeit wird auf den ersten Blick erkennbar. Die scharfen Peaks im
Spektrum der Anodentotzeit entsteht aus dem Ubergang der Algorithmen (siehe Text).
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Algorithmus mit Subtraktion eines Normpulses und Doppelpulsfit, liefert eine im Vergleich
zum CFD-Algorithmus deutlich verringerte Totzeit (siehe Abbildung. Der Algorithmus ist
in der Lage Signale, die zeitliche Abstdnde von weniger als 5 ns haben, zu erkennen, allerdings
um den Preis, dass diese Zeit deutlich ungenauer gemessen wird. Dies ist in den Abbildungen
[4.9] und [4.10] dargestellt. Man erkennt, dass fiir Zeiten kleiner als 12ns die gemessene Zeit
einen deutlichen Unterschied zur wirklichen Zeit aufweist.

Zusitzlich entsteht ein Problem an den Ubergingen zwischen den Algorithmen. So erweist
es sich nicht als sinnvoll, zwei Pulse mit grolem zeitlichen Abstand mit diesem aufwendigen
Verfahren zu untersuchen. Denn, wie im vorigen Abschnitt gesehen, funktioniert der CFD-
Algorithmus bei Pulsen, die weiter als 20ns voneinander entfernt sind, deutlich besser als
ein Pulsfit und ist wesentlich schneller. So kommt es an den Ubergéingen zu Zeitspriingen,
die korrigiert werden miissen, was wiederum zu scharfen Peaks oder fehlender Intensitéit in
Abbildung [£.§] fithrt, wenn die Zeit um einen festen Wert verschoben wird. Zusétzlich gibt
es systematische Fehler, wie zum Beispiel eine feste Verschiebung des gefundenen Signals in
Abhéngigkeit des zeitlichen Abstandes. Dies dufert sich als Diagonale in Abbildung [4:9] Der
Fehler ist aber in erster Naherung linear und kann so leicht korrigiert werden.
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Abbildung 4.9.: Fehler in der Zeitberechnung der Position eines Anodensignals mit kombi-
niertem CFD-Algorithmus mit Subtraktion eines Normpulses und Doppelpulsfitalgorithmus.
Auf der Abszisse ist die Abweichung des gemessenen Wertes nach Vereinigung zweier Pulse
vom gemessenen Wert aufgetragen, auf der Ordinate der Zeitunterschied der beiden Signale.
Auf der linken Seite ist der erste Puls, auf der rechten Seite der zweite Puls aufgetragen. Es
werden in beiden Féllen nur Signale dargestellt, wenn sie gefunden wurden.

4.3. Rekonstruktion der Doppelereignisse

Die Rekonstruktion des Auftreffortes und der Flugzeit eines Elektrons ist nur im Falle ei-
nes Einzelereignisses trivial. Treffen jedoch zwei Teilchen zeitlich nah aufeinanderfolgend an
unterschiedlichen Stellen auf den Detektor, so miissen die Pulse an den Drahtenden richtig
zugeordnet werden. Nicht notwendigerweise sind die Pulse des ersten Elektrons als erste an
allen Enden angelangt. Die Zuordnung geschieht tiber die Zeitsumme, also der Summe aus
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Abbildung 4.10.: Fehler in der Zeitberechnung der Position eines fiir das MCP-Signals mit
kombiniertem CFD-Algorithmus mit Subtraktion eines Normpulses und Doppelpulsfitalgo-
rithmus. Die Darstellung entspricht der in Abbildung

beiden Zeitpunkten an den Drahtenden, denn diese missen fir jede Drahtebene eine Kon-
stante ergeben. Aus dieser Tatsache ergibt sich eine prinzipielle Beschrankung fiir die Totzeit.
Die Zeitsummen der beiden Elektronen miissen deutlich voneinander getrennt sein, um die
Signale richtig zuzuordnen.

Die Rekonstruktion der Ereignisse kann im Falle einer Hexanode sehr kompliziert werden
und schon bei zwei Elektronen ergeben sich unter Umstédnden eine Vielzahl von Moglichkeiten
der Signalzuordnung, wenn nicht alle Signale vorhanden sind. Aus diesem Grund wurde in
der Gruppe eine Rekonstruktionsroutine von Achim Czasch entwickelt, die systematisch alle
Kombinationen tiberpriift, um auch im Falle nicht vorhandener Signale den richtigen Auftref-
fort und die Flugzeit zu berechnen. Sie gibt neben diesen Werten eine Zahl zuriick, anhand
der beurteilt werden kann, wie viele Signale zur Rekonstruktion des Ereignisses verwendet
wurden. Sie ist so auch ein Maf}, wie riskant die Rekonstruktion zu bewerten ist.

4.3.1. Aquiris-Messung

Nach der Anwendung der Rekonstruktionsroutine kénnen die beiden Algorithmen erneut ver-
glichen werden, denn das entscheidende Maf fiir die Beurteilung ist, wie gut die Auftrefforte
und Flugzeiten rekonstruiert werden kénnen. In den Spektren, in denen die Zeitfehler ein-
zelner Signale verglichen wurden, gab es teilweise groffe Abweichungen. Dies muss aber kein
Problem darstellen, denn die Rekonstruktionsroutine kann unter Umstédnden durch Konsis-
tenzpriifungen Signale verwerfen oder fehlende Signale erzeugen. Aulerdem kann die Flugzeit
mit Hilfe der Zeitsummen an die richtige Stelle verschoben werden.

Zunéchst bleibt festzuhalten, dass die Kombination aus CFD- und Doppelpulsfitalgo-
rithmus 97% aller Doppelpulsereignisse als solche erkennt, im Falle eines einfachen CFD-
Algorithmus liegt diese Quote nur bei 91,5 %. Auch der Fehler des rekonstruierten Ortes und
der Zeit ist nicht grof}, wie man in Abbildung erkennen kann. Dort sind die Orts- und
Zeitfehler der beiden Elektronen gegen ihren zeitlichen Abstand aufgetragen. Beide liegen nur
in Ausnahmefillen mehr als einen Millimeter, bzw. mehr als eine halbe Nanosekunde neben
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7

Rekonstruktionsmethode | Signale auf den Layern | MCP-Signal
0 24242 ja
1-3 24240 ja
4-6 24241 ja
7 2+2+2 nein
8-10 24240 nein
11-13 24241 nein
14 24+1+1 ja
15 24140 ja
16 1+1+1 ja
17 1+1+1 ja
18 24140 nein
19 14+1+1 nein

Tabelle 4.1.: Uberblick iiber die fiir die Rekonstruktion verwendeten Signale. Alle Rekonstruk-
tionsmethoden gréfer oder gleich 15 werden als riskant bezeichnet, da hier fiir die Ortsbe-
stimmung Signale aus den Zeitsummen erzeugt werden miissen, deren Konsistenz sich fiir den

gegebenen Fall nicht iiberpriifen lésst.

dem wirklichen Wert.
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Abbildung 4.11.: links Orts- und rechts Zeitfehler der beiden Elektronen nach Anwendung

des Doppelpulsfits und der Rekonstruktionsroutine.

serkennung sind die Fehler hier gering.

Trotz der groflen Fehler in der Einzelpul-

Trégt man nun die Orts- und Flugzeitdifferenz der beiden Elektronen (Abbildung
gegeneinander auf, so erhélt man einen Eindruck der Totzeit und der systematischen Fehler.
Es bietet sich an, die Spektren als normierte Differenz der gemischten Einzelereignisse und
der analysierten Doppelereignisse darzustellen. Dazu wird fiir jeden Eintrag des Spektrums
der Quotient aus Differenz und Summe der Einzelspektren gebildet. Dies ist in Abbildung
fiir beide Algorithmen gezeigt. Im linken Bild, den mit einfachem CFD-Algorithmus
untersuchten Daten, zeigt sich eine deutliche Haufung unterhalb von zehn Millimetern von

nicht gefundenen Ereignissen.
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Im Falle des kombinierten CFD-Algorithmus und Doppelpulsfit werden deutlich mehr und
ndher beeinanderliegende Elektronen erkannt. Allerdings erkennt man auch, dass es Flachen
gibt, auf denen mehr Ereignisse erkannt werden, als in Wirklichkeit vorhanden sind (blau)
wahrend angrenzende Fliachen eine verminderte Zéhlrate zeigen. Dies ist eine Folge der unge-
nauen Zeitbestimmung der Anodendrihte und tritt stdarker auf, wenn auch sehr nah beeinan-
derliegende MCP-Signale rekonstruiert werden. Daher wurde bei MCP-Signalen, welche nédher
als vier Nanosekunden beeinander liegen, auf das zweite Signal verzichtet und der Zeitpunkt
aus den Anodendriahten berechnet.
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Abbildung 4.12.: Orts- gegen Flugzeitunterschied der beiden Elektronen als gewichtete Dif-
ferenz der gemischten Einzelereignisse (H1) und der analysierten Doppelereignisse (H2). Der
Vergleich der beiden Spektren zeigt die Unterschiede in der Totzeit nach Anwendung des
CFD-Algorithmus (links) und kombiniertem CFD-Algorithmus mit Doppelpulsfit (rechts). In
den roten bzw. gelben Bereichen werden Doppelereignisse deutlich seltener oder gar nicht
erkannt.

4.3.2. TDC-Messung

Fir die TDC-Messung ist die Bewertung der Rekonstruktion, wie sie in Tabelle [.T] dargestellt
ist, von grofler Bedeutung, denn es liegen nicht nur deutlich weniger Signale vor, sondern es
kann auch durch Rauschen zahlreiche Artefakte geben, die nicht durch eine nachtrigliche
Anpassung der Schwelle, wie im Falle der Acqirisdaten, beseitigt werden kénnen.

Bis Rekonstruktionsmethode 13 liegen an mindestens zwei Layern beide Signale vor, diese
Methoden gelten als relativ sicher, da alle Signale vorliegen, die notwendig sind, um den Ort
aus gemessenen Daten zu berechnen. Ab Methode 15 ist dies nicht mehr der Fall, fehlen-
de Signale miissen aus den Zeitsummen erzeugt werden, entsprechend bezeichnet man alle
Rekonstruktionsmethoden grofler 15 als riskant.

Die Auswirkung der Rekonstruktion von riskanten Ereignissen lasst sich in Abbildung [£.13]
sehen. Insgesamt wurden 65.000 doppelte Ereignisse in einer Datei rekonstruiert (linkes Bild),
von denen 54.000 mindestens ein Elektron enthalten, das mit einer riskanten Rekonstrukti-
onsmethoden gefunden wurde (Mitte). In beiden Bildern ist nur das jeweils erste Elektron
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Abbildung 4.13.: Ortsbilder (obere Reihe) und Abstand gegen Flugzeitunterschied des ersten
und zweiten Elektrons (untere Reihe) fiir drei Félle. Links: Alle Doppelereignisse einer Datei,
welche etwa 65.000 Elektronen enthélt, nach der Rekonstruktion. Mitte: Nur die riskanten
Félle dieser Datei, was bedeutet, dass mindestens eine der beiden Rekonstruktionsmethoden
ist grofier oder gleich 15 ist. Knapp 54.000 Elektronen erfiillen die Bedingung. Die Artefakte
im linken Spektrum stammen aus diesen Féllen. Rechts: Sind beide Rekonstruktionsmethoden
nicht riskant und werden fiir die riskanten Félle geeignete Bedingungen gefunden, erscheint
ein homogenes Ortsbild. Um ausreichend Statistik zu besitzen, wurde hier ein vollstdndiger
Datensatz verwendet.
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gezeigt. Vergleicht man das Ortsbild fiir das erste der beiden Elektronen und den Abstand
gegen Flugzeitunterschied beider Elektronen, so erkennt man die grofie Ubereinstimmung. Die
Streifen im Ortsbild lassen die Hexagonalstruktur der Anode erkennen und der Verdacht liegt
nahe, dass es sich hier um félschlich rekonstruierte Elektronen handelt. Das wird auch in den
unteren Spektrum deutlich, wo der Abstand der beiden Elektronen auf dem Detektor gegen
ihren Flugzeitunterschied aufgetragen ist. Eine starke Haufung tritt bei festen Absténden und
Flugzeitunterschieden auf. Als Ursache wird ein Ubersprechen der CFD-Kanile oder Reflek-
tionen an Kabelenden vermutet. Die Schwellen des CFD’s wurden bewusst niedrig eingestellt,
um keine echten Signale zu verwerfen. Dies begiinstigt im Gegenzug, dass im Rauschen oder
aus Reflektionen echte Signale gefunden werden. Dafiir spricht, dass diese Elektronen fes-
te Zeit- und Ortsabsténde voneinander haben und damit als hohe Intensitdten an einzelnen
Punkten auftreten.

Ublicherweise lisst jede Kombination von Rekonstruktionsmethoden an unterschiedlichen
Stellen im Orts-/Zeitraum falsche Doppelereignisse entstehen, so dass iiber die Ortsbilder
beider Elektronen und das Abstands-/Flugzeitunterschiedsspektrum die richtigen Ereignisse
herausgefiltert werden kénnen. Diese finden sich fiir einen kompletten Datensatz in der rechten

Spalte der Abbildung

4.4. Kalibrierung

Nach der Anwendung der Pulserkennungsalgorithmen liegen die Daten beider Aufnahmesys-
teme im gleichen Format vor, als Auftrefforte und -zeiten auf dem Detektor. Die Kalibrierung
ist ab diesem Zeitpunkt identisch.

Da die Flugzeit immer relativ zu einem mit der Umlaufzeit der Elektronen im Ring syn-
chronisierten Signal, dem Bunchmarker, gemessen wird, muss der Zeitnullpunkt aus den Daten
extrahiert werden, denn der Bunchmarker ist zwar mit den Lichtpulsen synchron, aber keines-
falls identisch mit dem Zeitpunkt ihres Auftreffens auf der Oberfliche. Gleiches gilt fiir den
Startort der Elektronen von der Oberfliche. Es ist mit erheblichen Aufwand verbunden und
mitunter unmoglich, dass Auftreffort des Photonenstrahls auf der Oberfliche und Mittelpunkt
des Detektors genau aufeinander fallen. Das Detektorbild ist aber eine direkte Abbildung der
Elektronenstartimpulse, so dass der Nullpunkt entscheidend fiir die Berechnung dieser Impul-
se ist. Hier erweist sich die Homogenitét des elektrischen Feldes als wesentliche Vereinfachung,
denn so kann der berechnete Auftreffort einfach um einen konstanten Wert verschoben wer-
den. Auch die Grofle des Detektors ist ein, in sehr engen Grenzen frei wihlbarer Parameter,
denn die Umrechnung der Laufzeit in einen Auftreffort wird durch einen Faktor angegeben,
der keineswegs fiir jeden Detektor gleich ist, ebenso wenig wie die aktive Fldche eines Mi-
crochannelplates. Weitere Parameter sind Spektrometerldnge und elektrisches Feld. Dies mag
auf den ersten Blick nicht ersichtlich sein, da beide leicht messbar scheinen. Allerdings muss
beriicksichtigt werden, dass die Probe nach jedem Reinigungszyklus nach Augenmaf} an die
passende Stelle im Spektrometer gefahren wird und sich wéhrend des Abkiihlens um eini-
ge Millimeter verschiebt. Dariiber hinaus ist auch die Strahllage des Synchrotrons iiber die
Messdauer von zwei Wochen keineswegs vollstandig stabil.

Alle diese Faktoren machen eine erneute Kalibrierung jeder Messreihe zwischen zwei Rei-
nigungszyklen notwendig. Die Qualitdt der Kalibrierung hat natiirlich einen wesentlichen
Einfluss auf die Auflésung der Spektren. Dies gilt fiir jede einzelne Messung. In weit grofierem
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MafBe gilt es, falls man die Spektren verschiedener Messreihen addieren mochte. Um die Kali-
brierung zu beschleunigen, wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Programm entwickelt, welches
die Berechnung der Impulse und das Fiillen der Spektren auf einer Grafikkarte durchfiihrt,
so dass die einzelnen Parameter beinahe in Echtzeit variiert und dargestellt werden koénnen.
Die Funktionsweise wird im Anhang dargestellt.

Die Kalibrierung der Flugzeit gestaltet sich gliicklicherweise recht einfach. Den Grund
dafiir kann man in Abbildung leicht erkennen, es gibt Ereignisse, deren Peak extrem
schmal und unabhéngig vom Auftreffort auf dem Detektor ist. Der Abstand zu den langsams-
ten Elektronen betrigt 30ns, was bei den hier verwendeten Spektrometereinstellungen der
erwarteten Flugzeit eines mit 0eV von der Oberfliche gestarteten Elektrons entspricht. Dies
bestéatigt die Vermutung, dass es sich um von der Oberfliche reflektierte Photonen handelt.
Die Zeit, die sie auf dieser kurzen Strecke benétigen, betrigt ca. 170 ps, was bei der Kalibrie-
rung nicht vernachlassigt werden darf. In der VergréfSerung des Peaks ist ein weiterer, zeitlich
geringfiigig versetzter Peak zu erkennen. Die Ursache hierfiir ist die Verwendung von Gittern
direkt vor dem Detektor. Elektronen, die durch auf das Gitter treffende Photonen emittiert
wurden, treffen zeitlich verzogert zu den Photonen auf den Detektor.
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Abbildung 4.14.: Flugzeitspektrum nach Kalibrierung. Der Zeitnullpunkt wurde so lange ver-
schoben, bis der erste der beiden Photonenpeaks 200 ps nach dem absoluten Zeitnullpunkt
liegt. Zur besseren Illustration wurde der Abschnitt um +5ns vergroflert dargestellt. Elek-
tronen mit minimaler kinetischer Energie erreichen den Detektor nach 30ns, gekennzeichnet
durch die zweite Strichlinie. Elektronen, die spéter kommen sind an verschiedenen Stellen im
Spektrometer entstanden, wurden aber durch das Gegenfeld zwischen den Gittern ausreichend
abgebremst, um nicht innerhalb der Zeitspanne der ungestérten Elektronen den Detektor zu
erreichen.

Die restlichen Parameter lassen sich anhand einiger weniger Spektren finden. Blei besitzt
einen Innerschalenzustand, der bereits mit geringer Photonenenergie ionisiert werden kann.
Dieses 5d-Niveau splittet sich dank Spin-Bahn-Kopplung in die beiden Zustinde 5d; /5 und
5d3/, auf, mit einer Energie von 18,1eV und 20,7eV unterhalb der Fermikante. Zusammen
mit der bekannten Austrittsarbeit von 4,2 eV und der Photonenenergie lassen sich so sehr ein-
fach die unbekannten Parameter fiir die Kalibrierung entlang der Flugzeitrichtung (z-Impuls)
finden. In der Detektorebene (z-, y-Impulse) eignen sich zwei Spektren, welche die Winkel in
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der Detektorebene (¢) beziehungsweise den radialen Winkel des Impulses zur Ausbreitungs-
richtung (#) zur Energie in Beziehung setzen. Hier kann man ausnutzen, dass Elektronen von
der Fermikante und dem Innerschalenzustand in alle Raumrichtungen gleich haufig emittiert
werden. Die Parameter werden so lange variiert, bis diese Bedingung erfiillt ist. Abbildung
[£.15] zeigt jeweils ein Beispiel der Spektren, nachdem die Kalibrierung abgeschlossen war.
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Abbildung 4.15.: Fiir die Kalibrierung verwendete Spektren, die den Winkel in der Detektore-
bene ¢ (links) bzw. den Winkel zur Spektrometerachse 6 (rechts) gegen die kinetische Energie
der Elektronen darstellen. Strichlinien geben die Lage der Fermikante sowie des Innerscha-
lenzustands an.



5. Ergebnisse

Da keine Koinzidenz elektronisch verschaltet wurde, sondern alle Emissionsereignisse aufge-
nommen wurden, stammen mehr als neunzig Prozent der Daten aus Reaktionen, in denen
nur ein Elektron emittiert wurde. Zwar liegt die Energieauflosung dabei nicht in der Gro-
Benordnung moderner Kugelanalysatoren, aber die Untersuchung der Daten lohnt sich aus
mehreren Griinden. Der naheliegende Grund ist natiirlich, dass dadurch direkt im Experi-
ment verifiziert werden kann, dass die Oberfliche im Experiment in der notwendigen Reinheit
und Ordnung vorliegt, um Photoemissionsexperimente durchzufiihren. Es gilt dann fiir die
Ergebnisse der Einzelereignisse der gleiche Vorteil, wie bei Doppelereignissen, dass keinerlei
Vorauswahl beziiglich der Emissionswinkel oder Energien getroffen wurde. So lassen sich die
Parallelimpulse der Elektronen iiber einen breiten Energiebereich untersuchen und mit Band-
strukturrechnungen vergleichen. Blei ist im Bezug auf die Untersuchung der Bandstruktur
kein hiufig verwendetes Modellsystem und insofern auch ein experimentell sehr wenig un-
tersuchtes Material, weshalb die hier vorgestellten Daten noch nicht in einer vergleichbaren
Qualitdt und Umfang verdffentlicht wurden. Daher werden im ersten Abschnitt dieses Ka-
pitels die Ereignisse in den interessanten Messbereichen, um die Fermikante und im Bereich
des Innerschalenzustands, gezeigt. Der Vergleich mit simulierten Daten liefert dariiber hinaus
ein besseres Verstdndnis von der Leistungsfihigkeit der Messapparatur. Zudem lassen sich
einzelne Spektren im Vergleich mit Doppelereignissen verwenden, wenn es um die Frage der
Unabhéngigkeit der Emission der beiden Elektronen geht.

Der Hauptteil des Kapitels widmet sich der Doppelphotoemission. Die hier gezeigten Er-
gebnisse lassen sich wiederum in drei Abschnitte unterteilen. Zunéchst wird ein grundlegender
Effekt der Doppelphotoemission, das Korrelationsloch, untersucht. Aufgrund der Abstofung
der Elektronen muss es in allen metallischen Proben als Verarmungszone in der Ndhe eines
Elektrons zu sehen sein. Die Messung dieses Effekts ist stark verkniipft mit der Totzeit des
Detektors. Sie kann hier aufgrund der Weiterentwicklung der Pulserkennung und der Mog-
lichkeit, Doppelereignisse aus Einzelpulsen kiinstlich zu erzeugen, moglich werden. Im zweiten
Abschnitt werden die Ergebnisse des Augerzerfalls dargestellt. Eine Korrelation zwischen den
beiden emittierten Elektronen muss hier mit dem Emissionsprozess zusammenhéngen, nicht
notwendigerweise mit ihrem Anfangszustand im Festkorper. Aufgrund ihrer Unterscheidbar-
keit beider Elektronen infolge ihrer nacheinander stattfindenden Emission ergeben sich hier
einige interessante Fragestellungen im Bezug auf die Wechselwirkung der Elektronen nach
ihrer Emission, der sogenannten Post-Collision-Interaction. Den letzten Abschnitt bilden die
Ergebnisse der Elektronenpaare im Bereich der erwarteten Cooperpaaremission. Hier liefert
der Vergleich der Ergebnisse unterhalb und oberhalb der Sprungtemperatur neue Erkenntnisse
iiber die Messbarkeit von Cooperpaaren.

Die Emissionsgeometrie, dargestellt in Abbildung gilt natiirlich fiir beide Arten der
Photoemission. Das Licht trifft unter einem Winkel von 70° zur Oberflichennormalen mit
p-Polarisation auf die Probe. Die z- bzw. y-Impulse liegen in der Ebene der Oberfliche und
damit auch in der Detektorebene. Die z-Impulsachse fallt mit der Oberflichennormalen zu-
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Abbildung 5.1: Ubersicht iiber die im fol-

genden verwendeten Bezeichnungen fiir

Winkel und Impulse. Die Impulse in der

Ebene der Oberfliche werden mit p, bzw.

py bezeichnet. Diese Ebene fillt mit der

Detektorebene zusammen. Die Richtung o)
des z-Impuls entspricht der Flugzeitrich- Z A
tung. Die Winkel werden aus den Projek-
tionen der Impulse berechnet und so be- -

zeichnet ¢ den Winkel in der z-, y-Ebene, /70{00 Oe
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Fiir einige Darstellungen wird ein gedreh- L P,

tes Koordinatensystem verwendet, in dem 7 "% | X ' /

die z-Impulsrichtung in der Detektorebene T /’\ >p
X

in Richtung des ersten Elektrons liegt, hier [0}
bezeichnet mit p) und py,.

sammen. Das Licht trifft unter 70° zur Oberflichennormalen auf die Probe. Es ist p-polarisiert,
so dass der elektrische Feldvektor in der p,p,-Ebene steht. Die Berechnung der Winkel 6 und
¢ erfolgt aus Projektionen des Impulsvektors auf die jeweilige Achse. Dabei beschreibt 6 den
Winkel zur Oberflichennormalen, ¢ den Winkel in der Ebene parallel zur Oberflache.

Fiir einige Darstellungen der Doppelphotoemission bietet es sich an, das Koordinaten-
system in der Detektorebene zu drehen. Fiir jedes Ereignis wird p/, so gedreht,dass in der
Emissionsrichtung des ersten Elektrons in dieser Ebene liegt. Anschaulich entspricht das ei-
ner Drehung beider Elektronen um den ¢-Winkel des ersten, d.h. alle ersten Elektronen liegen
auf einer Linie entlang der positiven p/-Achse. Dadurch lisst sich die relative Emissionsrich-
tung der beiden Elektronen mit hoher Statistik darstellen. Es ist jedoch zuvor zu priifen,
ob die Verteilungen fiir verschiedene Emissionsrichtungen im urspriinglichen Koordinaten-
system p,p, untereinander gleich sind, denn durch diese Art der Darstellung wird iiber alle
Emissionsrichtungen integriert.

5.1. Photoemission

Das Photoelektronenspektrum in Richtung der Oberflichennormalen fiir eine Photonenenergie
von 25¢€V ist in Abbildung dargestellt. Dabei wurde iiber einen Offnungswinkel § von 7
Grad integriert. Die beiden wichtigen Bereiche sind farblich markiert, das Valenzband in blau
und der Innerschalenzustand in orange. Drei Peaks bestimmen das Spektrum. Die Fermikante
liegt bei 20, 8 eV. Die Maxima direkt an der Fermikante und 10 eV darunter resultieren aus der
hohen Zustandsdichte an diesen Stellen. Hier liegen die Bander der 6s- bzw. 6p-Elektronen.
Sie sind in guter Ubereinstimmung mit der Bandstrukturrechnung (siehe Abbildung .
Zudem liegt bei dieser Photonenenergie ein direkter Ubergang in der Nihe der Fermikante,
so dass die Intensitédt an dieser Stelle auch wesentlich hoher als bei anderen Energien ist. Bei
niedrigeren kinetischen Energien gibt es eine breite Verteilung der Streuelektronen und einen
scharfen Peak aus dem energetisch hochsten Innerschalenzustand 5ds 5.

Die Bindungsenergien der Innerschalenzustidnde E¢p, die sich mit den hier verwendeten
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Photonenenergien erreichen lassen, liegen nur etwas mehr als 2eV auseinander. Das 5d /o-
Niveau liegt 18,1eV unter der Fermikante, das 5d3/o-Niveau 20, 7eV [FMB8Q]. Die kinetischen
Energien der Photoelektronen K. aus diesen Energieniveaus lassen sich leicht berechnen:

Epe = hv — Ecp, — @ (5.1)

Da sie im weiteren Verlauf immer wieder verwendet werden, sind sie fiir alle gemessenen
Photonenenergien in Tabelle [5.1] zusammengefasst.

E,c [eV] fir vy =25eV | E, [eV] fiir v =30eV | Ep [eV] fiir v =40eV
5ds /9 2,7 7,7 17,7
5ds /9 0,1 5,1 15,1

Tabelle 5.1.: Kinetische Energie F,. der Photoelektronen aus den beiden 5d-Zusténden fiir
die untersuchten Photonenenergien.

Die 5d3/p-Linie lidsst sich aufgrund der duflerst geringen kinetischen Energie der Elek-
tronen nicht im Spektrum der 25eV-Messung erkennen, sie liegt unter der Verteilung der
Sekundarelektronen. Erst bei einer Messung mit hoherer Auflosung mit Magnetfeld erscheint
ein kleiner Peak bei der erwarteten Energie. Beide Linien erscheinen aber deutlich in den
Spektren bei hoheren Photonenenergien, verschoben um die Energiedifferenz der Photonen.
Der Vergleich mit den Literaturwerten ergibt eine sehr gute Ubereinstimmung der gemesse-
nen und erwarteten Werte, so dass diese fiir die Kalibrierung des Spektrometers verwendet
werden konnen.

Wie zuvor erwahnt, sind die Parallelimpulse von groflen Interesse, da sich ihr Wert beim
Austritt aus dem Festkorper nicht verdndert. Sie werden im folgenden fiir die Bereiche an
der Fermikante und der Innerschalenzusténde fiir verschiedene Energien untersucht. Daraus
lassen sich die Fermiflichen als Resultat der elektronischen Struktur und Beugungsbilder an
der Kristallstruktur gewinnen.
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5.1.1. Fermiflachen

Die Fermifliche von Blei bildet wie in Abschnitt 2.1.4] beschrieben ein dreidimensionales Ob-
jekt. Die beobachtete Impulsverteilung ist ein Kugelschnitt, dessen Radius von Photonen-
energie und innerem Potential abhédngt. Fiir den Vergleich mit theoretischen Berechnungen
wurden die Werte aus der 3D Fermi Surface Database importiert. Die Fermifiichen lagen dort
fiir eine vollstédndige Brillouinzone vor und mussten nur periodisch in alle Raumrichtungen
fortgesetzt werden. Ublicherweise wird der Wert fiir das innere Potential so angepasst, dass
die Bilder die bestmdgliche Ubereinstimmung zeigen.
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Abbildung 5.3.: Parallelimpulse der Elektronen um die Fermikante bei Photonenenergien von
25¢eV, 30eV und 40 eV (von links nach rechts). Die Grofle des Energiefensters betrigt je 1eV.
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Abbildung 5.4.: Simulation der Parallelimpulse der Elektronen um die Fermikante bei Photo-
nenenergien von 25¢eV, 30eV und 40 eV fiir den Vergleich mit den Ergebnissen aus Abbildung

P

Die Abbildungen zeigen experimentelle Ergebnisse von drei Photonenenergien (25eV,
30eV und 40eV) und die Abbildungen die entsprechenden Simulationen. Leider war es
nicht moglich den weiteren Verlauf der Béander unterhalb der Fermikante in der gleichen
Weise zu simulieren. Dies wére bei einer vollstandigen Bandstrukturrechnungen problemlos
moglich, es miisste nur der Schnittpunkt eines Bandes mit einem beliebigen Energiewert in
allen Raumrichtungen berechnet werden. Im Experiment liegen diese Daten vor, exemplarisch
sind sie fiir 25€eV in Abbildung [5.5] gezeigt.

Es ist zu beriicksichtigen, dass dies nicht zwangsldufig dem genauen Verlauf der Bénder
entsprechen muss. Die Annahme wére nur gerechtfertigt, wenn das Photoemissionsspektrum
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Abbildung 5.5.: Parallelimpulse der Elektronen unterhalb der Fermikante bei einer Pho-
tonenenergie von 25¢eV. Die kinetischen Energien der Elektronen betragen 19,5 £ 0,5¢€V,
18,5+ 0,5€eV und 17,5+ 0,5€V (von links nach rechts).

ein direktes Abbild der Zustandsdichte ist. Dies ist nicht immer der Fall, in einer korrekten
Bandstrukturmessung muss es einen Ubergang von zwei Bindern geben. Dieser muss durch
die passende Photonenenergie angeregt werden. Dennoch stimmt die Ndherung erstaunlich
héufig gut mit den Messwerten iiberein.

5.1.2. Beugung der Innerschalenelektronen am Gitter

Die Beugung der Innerschalenelektronen am Kristallgitter wird iiblicherweise bei deutlich ho-
heren Elektronenenergien untersucht als im vorliegenden Fall (ab 100 eV). Es lésst sich erst ab
einer bestimmten Wellenlénge der Elektronen, abhéngig von der Gitterkonstanten, iberhaupt
ein Beugungsbild erhalten. Umso iiberraschender ist es, dass hier schon bei vergleichsweise
niedrigen Elektronenenergien Strukturen in den Parallelimpulsen auftreten. Diese sollen im
folgenden mit Ergebnissen einer Simulation verglichen werden, welche die Uberlagerung von
Elektronenwellen nach Mehrfachstreuung im Kristall berechnet.

Fiir die niedrigste Photonenenergie von 25¢V ist die Wellenlédnge der resultierenden Elek-
tronen zu grof}; um ein Beugungsbild zu erhalten. Erst fiir die Messungen mit 30 eV bzw. 40 eV
Photonen lassen sich Strukturen in den Spektren erkennen. Der Vergleich mit der Theorie soll
hier nicht vertieft werden, sondern lediglich der Nachweis erbracht werden, dass die Spektren
im Prinzip mit der Elektronenbeugung zu erklaren sind, denn das Bleigitter ist bestens be-
kannt und es befinden sich keine Adsorbate in einer geordneten Weise an der Oberfliche,
deren rdumliche Anordnung es sich zu untersuchen lohnte. Die Bilder sind fiir die weiteren
Untersuchungen auch in sofern wertvoll, als dass sie die Signatur eines Elektrons liefern, wel-
ches aus einem Innerschalenzustand emittiert wird, ohne dass ein weiteres darauf folgt. Der
Vergleich mit dem Fall der Emission zweier Elektronen kann Riickschliisse auf deren Wechsel-
wirkung liefern, falls diese vorhanden ist, oder im Fall identischer Bilder deren Abwesenheit
nahelegen.

Fiir die theoretischen Berechnung wurde das Programm EDAC von Garcia de Abajo et
al. [GAAVHFOQ1] verwendet. Es berechnet die Uberlagerung der Elektronenwellen nach Mehr-
fachstreuung im Kristall. Dazu wird ein Cluster von Atomen um ein Emitteratom gebildet
(Abbildung . Fine endliche mittlere freie Wegldnge beschrankt das beobachtete Volumen
und rechtfertigt so den Gebrauch eines Clusters. Fiir die Streuung wird ein Muffin-Tin-Modell
verwendet, die Streuung findet also an einem sphérischen Potential statt, welches in eine ho-
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Abbildung 5.6: Bleicluster mit 36 Ato-
men fiir die Berechnung der Elektro-
nenbeugung am Kristallgitter. Emit-
tiert werden die Elektronen an der
Stelle des gelb eingefarbten Atoms.

mogene Umgebung konstanten Potentials eingebettet ist. Hier ist zu beachten, dass dies in
der Regel erst fiir hohere Elektronenenergien (> 100€V) eine gute Naherung ist.

Das Programm steht als Webinterface fiir einfache Berechnungen zur Verfiigung, unterliegt
aber aufgrund der begrenzten Rechenkapazitit einigen Einschrénkungen. Die Rechenzeit des
Programmes ist proportional zu einer Variablen T, welche fiir die Benutzung kleiner 10° sein
muss. Sie berechnet sich aus:

T= nemitternscattNQZ?nax (52)

Nemitter 1St die Anzahl der Emitter, ng..+ die Anzahl der berticksichtigten Streuungen, N
die Anzahl der Atome im Cluster und l,;,4, die hochste Drehimpulsquantenzahl, die bei der
Streuung noch berticksichtigt wird. Gliicklicherweise fallt letzteres bei niedrigen Elektronen-
energien nicht so sehr ins Gewicht. Da die Anzahl der Emitter eins ist, kann mit Clustern
von 30-40 Atomen gerechnet und Streuordnungen bis 10 beriicksichtigt werden.
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Abbildung 5.7.: Gemessene Parallelimpulse der Photoelektronen bei 30 eV Photonenenergie
fiir die beiden Innerschalenzusténde 5ds /5 (links) und 5ds/5 (mitte), sowie fiir den 5d3/o Zu-
stand der 40 eV-Messung (rechts).

Das Programm wurde mit folgenden zusétzlichen Parametern verwendet:

e Die kinetische Energie der Elektronen wie in Tabelle dargestellt angenommen.

e Die Anzahl der Drehimpulszustinde, die bei der Streuung berticksichtigt werden sollen,
wurde fiir niedrige Elektronenenergien auf drei, bei hohen auf fiinf gesetzt. Bei niedrigen
Energien spielt dieser Faktor kaum eine Rolle, aber bei Energien iiber 10 eV traten hier
Unterschiede auf.

e Die Anzahl der Streuungen wurde nach der Wahl der Drehimpulse angepasst, fiir nied-
rige Elektronenenergien lag der Wert bei zehn, bei hohen Energien bei sechs.

e Das innere Potential liegt fiir Blei bei 11,8¢V.
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Abbildung 5.8.: Simulation der Beugungsbilder von Photoelektronen mit einer kinetischen
Energie, die bei 30eV Photonenenergie den beiden Innerschalenzustéinde 5ds/, (links) und
5d3/5 (mitte), sowie bei bei 40eV Photonenenergie dem 5d3/,-Zustand (rechts) entsprechen.
Die Daten wurden in einer Polardarstellung berechnet und sind in dieser dargestellt.

e Es wurde p-polarisiertes Licht verwendet, dessen Einfallswinkel bei 70° zur Oberflichen-
normalen lag.

e Es wurde die Jacobi-Methode verwendet. Dies ist eine Iterationsmethode, bei der jeder
Iterationsschritt die ndchste Ordnung der Streuung einbezieht.

Ausgewihlte Ergebnisse der Messung mit 30eV und 40eV Photonen und der zugehori-
gen Simulation sind in den Abbildungen und dargestellt. Es ist zu beriicksichtigen,
dass sich die Darstellung der Messergebnisse und Simulation leicht unterscheiden. Wéhrend
die Messergebnisse wie tblich in Impulsen aufgetragen wurden, wird die Simulation in ei-
ner Polardarstellung ausgegeben. Dies hat keine Auswirkung auf die erkennbaren Strukturen.
Aufgrund der geringen Anzahl an Datenpunkten ist eine Transformation nicht sinnvoll.

Fiir die niedrigste Photonenenergie von 25¢eV ist die kinetische Energie des Elektrons zu
gering, um ein Beugungsbild zu erzeugen. Fiir die beiden anderen Energien kénnen typi-
sche Merkmale der Spektren reproduziert werden. Insbesondere die Minima der Intensitéit im
Zentrum finden sich in allen Simulationen wieder. Ebenso stimmen die bevorzugten Emissi-
onsrichtungen in allen Simulationen mit dem Experiment iiberein.

5.2. Doppelphotoemission

Im folgenden werden nun die Ergebnisse der Reaktionen dargestellt, in denen zwei Elektronen
durch ein Photon emittiert wurden. Dabei ist zu beachten, dass die Emission entweder gleich-
zeitig stattfindet, oder in einem zeitlichen Abstand, der mehrere Gréflenordnungen unterhalb
der Flugzeit im Spektrometer liegt. Das bedeutet, dass es bei der Detektion der beiden Elek-
tronen aufgrund ihres Auftreffzeitpunkts auf dem Detektor zu einer Unterscheidung kommt,
die nicht dem Emissionsprozess zuzuschreiben ist. Diese Unterscheidung muss in irgendeiner
Weise aufgehoben werden. Wiirde beispielsweise das erste auf dem Detektor landende Elek-
tron als Elektron 1 bezeichnet, so hitte es aufgrund der geringeren Flugzeit in den meisten
Féllen eine hohere kinetische Energie. Diese Asymmetrie kann aufgehoben werden, indem
die Spektren zweimal gefiillt werden und bei jeder Fiillung die Benennung der Elektronen
vertauscht wird. Das Elektron, welches als zweites auf den Detektor trifft wird als das erste
behandelt und umgekehrt. Eine andere Mo6glichkeit ist es, einen Zufallsgenerator zu verwen-
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den. Die Bezeichnung Elektron 1 oder 2 wird dann zuféllig fiir jedes Ereignis getroffen und
entspricht nicht mehr der zeitlichen Abfolge.

Abbildung zeigt ein Spektrum, in dem die kinetische Energie zweier Elektronen, emit-
tiert von 25eV Photonen, aufgetragen ist. Die gestrichene Linie kennzeichnet die Schwelle,
bis zu der die Energie beider Elektronen von einem Photon kommen kann. Man kann sie als
eine Art Fermikante der Doppelphotoemission verstehen, da sie das héchste Energieniveau
der Energiesumme des Paares darstellt. Sie wird im folgenden auch mit Doppelfermienergie
bezeichnet und berechnet sich aus:

E. + Eeg = hv — 20 (5.3)

Aufgrund der verschiedenen Energieaufteilungen zwischen den Elektronen bedeutet das aber
nicht, dass jedes der Elektronen fiir sich genommen vom energetisch héchst besetzten Zu-
stand kommen muss. Dariiber liegende Ereignisse konnen entweder durch zwei Photonen
oder Hohere Harmonische, also Photonen doppelter Energie, entstanden sein. Das Spektrum
zeigt ein Intensitdtsmaximum bei niedrigen Elektronenenergien und hohe Intensitit entlang
einer konstanten Elektronenenergie, gekennzeichnet durch zwei senkrechte, sowie zwei waag-
rechte Linien. Die hohe Intensitdt an dieser Stelle kann dadurch erklirt werden, dass der
Augerprozess bei Blei schon bei niedrigen Photonenenergien einsetzt. Seine Signatur in allen
Spektren dieser Art ist eine erhohte Intensitdtsverteilung entlang einer Linie fester Energie,
der kinetischen Energie der Photoelektronen. Sie lassen sich aus Tabelle [5.1] entnehmen. Der
erste Innerschalenzustand ist schon mit Photonenenergien von 25eV erreichbar. Dies erhoht
den Wirkungsquerschnitt fir Doppelphotoemission erheblich, bedeutet aber auch, dass alle
Spektren sehr von diesem Prozess dominiert werden.

Auch bei niedrigeren Photonenenergien, z.B. 21,22eV (Abbildung , wo kein Auger-
zerfall stattfinden kann, ist das Spektrum von Elektronen niedriger kinetischer Energie do-
miniert. Dagegen zeigt das Doppelphotoemissionsspektrum von Kupfer, welches von Mirko
Hattass untersucht wurde, vorrangig Elektronen mit hoherer kinetischer Energie entlang der
Doppelfermikante [Hat04]. Der wesentliche Unterschied zwischen den beiden Materialien im
Bezug auf das Valenzband ist dessen unterschiedliche Breite und Zustandsdichte. Das 3d-
Band von Kupfer ist sehr schmal, was einen grofien CoulombabstofSungsterm U zur Folge
hat. Wie in Abschnitt beschrieben, wirkt sich dies giinstig fiir die Doppelphotoemission
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Abbildung 5.10.: Vergleich der Doppelphotoemissionsspektren von Blei bei 21,22€eV (links)
und Kupfer bei 40eV (rechts). Die hochste Intensitit bei Blei liegt bei niedrigen kinetischen
Energien, bei Kupfer entlang der Fermikante. Das rechte Bild wurde entnommen aus [Hat04].
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aus. Das Gegenteil ist der Fall fiir Blei, hier ist das Valenzband breit und trotz seines nicht
geringen Beitrags in der normalen Photoemission, ist das der Theorie nach ungiinstig fiir die
Doppelphotoemission.

Die einfachste Annahme, dass die Energieverteilung die Zustandsdichte der Ein-Teilchen-
Zustandsdichte widerspiegelt, kann leicht mit einer Monte-Carlo-Simulation Uberpriift wer-
den. Dazu werden unabhéngig voneinander zwei Elektronen mit Energien erzeugt, de-
ren Wahrscheinlichkeitsverteilung der Ein-Teilchen-Zustandsdichte entspricht. Im néachsten
Schritt teilen sie sich die Energie eines Photons untereinander in einem zufélligen Verhaltnis.
Die Trajektorien beider Teilchen im Spektrometer werden dann unter Beriicksichtigung der
Fehler in der Orts- und Flugzeitmessung simuliert. Die aus diesen Werten berechnete Energie
entspricht einer Messung zweier Elektronen, die unabhéngig voneinander von einem Energie-
niveau in Blei emittiert wurden, dessen Wahrscheinlichkeit durch die bekannte Zustandsdichte
gegeben ist. Das Ergebnis ist in Abbildung[5.11] dargestellt. Im Vergleich mit dem gemessenen
Spektrum in Abbildung fallt auf die Ahnlichkeit der Intensitéitsverteilung auf. Unterhalb
einer Summenenergie von 6 eV liegt in beiden Spektren ein Grofiteil der Intensitdt. Oberhalb
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dieser Grenze ist sie bis zur Linie der Energieerhaltung konstant niedrig. Die ausgeprigte
Linie in der Simulation bei 6 €V ist in der Messung jedoch nicht zu vorhanden.

Das Verhéltnis von Doppel- zu Einzelereignissen ist in allen Féllen deutlich hoher als
in der Messung an Kupfer. Dort liegt es fur eine Photonenenergie von 40eV unter 1 %o. Es
steigt dann beinahe linear bis auf 1 % bei 100 V. Dieser Anstieg wurde in allen Messungen mit
verschiedenen Oberfldchen in diesem Spektrometer beobachtet (siehe [Vos11]). So auch im Fall
von Blei, wie Abbildung zeigt. Dort sind das Verhéltnis von Doppel- zu Einzelereignissen
fiir zwei Messungen gezeigt, eine mit TDC und eine mit Acqiris mit Verwendung der neuen
Pulsfitroutine. Durch sie konnten insgesamt bis zu 20 % mehr Doppelereignisse gefunden
werden. Dadurch liegt schon bei 21,22 eV Photonenenergie das Verhéltnis bei 5 %o und steigt
auf tiber 2 % bei 40 eV. Der starke Anstieg bei hoheren Photonenenergien liegt wie beschrieben
im Einsetzen des Augerzerfalls. Dies legt auch der Vergleich mit Messungen an einzelnen Blei-
oder Titanatomen in der Gasphase nahe [HC80]. Die Messung des Verhéltnisses von Einfach-
zu Doppelionisation zeigt auch dort fiir beide Materialien einen linearen Anstieg mit der
Photonenenergie. An den Stellen, wo die Energie ausreicht, um ein Loch in einem der 5d-
Niveaus zu erzeugen, steigt das Verhéltnis sprunghaft an.

5.3. Korrelationsloch

Die Ursache fiir das Auftreten eines Korrelationslochs wurde in Abschnitt R.1.2]beschrieben. In
der Néahe eines Elektrons kann sich aufgrund von Coulomb-Abstoflung und Pauliprinzip kein
zweites Elektron aufhalten. Die Auswirkung dieser Tatsache auf die Spektren der Doppel-
photoemission wurde von Fominykh et. al. [FBHT03| zunéchst theoretisch untersucht. Die
Ergebnisse lassen sich folgendermaflen zusammenfassen: Da die Elektronen nicht einen &hn-
lichem Wellenvektoren besitzen diirfen, muss es um den Impuls eines der beiden Elektronen
eine Verarmungszone geben. Fiir sehr unterschiedliche Wellenvektoren sollte die Wechselwir-
kung klein sein, so dass die Doppelphotoemission dann gar nicht auftritt. Die Ausdehnung
der Verarmungszone und das Einsetzen des dazwischenliegenden Maximums sollte nach dieser
Theorie ein direktes Maf fiir die Stéarke der Wechselwirkung sein.

In diesem Bild ist das Korrelationsloch ein sehr allgemeiner Effekt, der fiir alle Elektronen
aus dem Valenzband gilt. Er soll daher im folgenden zunéchst in dieser Allgemeinheit unter-
sucht werden. Dabei ist grofite Vorsicht an den Tag zu legen, denn beispielsweise die Auswahl
der beiden Elektronenenergien und eine Festlegung bestimmter Impulse kann Artefakte im
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Abbildung 5.13.: Dreidimensionales Spektrum der Relativimpulse aller emittierten Elektro-
nenpaare im Vergleich der TDC-Massung (links) und der Acqiris-Messung mit neuer Puls-
fitroutine. Die beiden Ebenen zeigen die Projektion eines 0,02 a.u. breiten Fensters auf die
DzDy- bzw. pyp.-Ebene. Die Ununterscheidbarkeit wurde hier aufgehoben und immer das zwei-
te Elektron vom ersten abgezogen. Daher gibt es keine negativen z-Impulse.

Spektrum erzeugen. Zudem handelt es sich um eine Untersuchung in einem Bereich, in dem
die Totzeit in jedem Spektrum besonders relevant ist. Die Verbesserung des Algorithmus zur
Doppelpulserkennung ist daher ein entscheidender Fortschritt. Fiir die vorliegenden Daten
gibt es verschiedene Moglichkeiten Totzeiteffekte auszuschlielen, beziehungsweise zu quanti-
fizieren. Zunéchst liegen verschiedene Messungen bei 25 €V vor, einige davon mit Magnetfeld
und niedrigem elektrischen Feld. In diesen fallt aufgrund der langeren Flugzeitverteilung die
Totzeit weniger ins Gewicht. Treten keine Anderungen in den Spektren bei einem Vergleich
zwischen beiden Messungen auf, so kann man von einem echten Effekt ausgehen. Dariiber
hinaus konnen alle Spektren wie in Kapitel [4] dargestellt, aus kiinstlichen Doppelereignissen
erzeugt werden. So lasst sich der Effekt der Totzeit fiir jedes Spektrum darstellen.

Abbildung [5.13] zeigt die allgemeinste Darstellung des Korrelationsloches fir die Messung
mit TDC (links) und Acqiris (rechts). Die dreidimensionale Darstellung der Relativimpulse
aller Teilchen zeigt eine Verarmungszone um die Koordinate (0,0,0). Dies entspricht der Aus-
sage, dass kein anderes Elektron mit dem gleichen Impuls nachgewiesen werden kann. Wie
gesagt ist dies zunéchst eine fiir diese Messmethode triviale Aussage, die entscheidende Fra-
ge ist vielmehr die Grofle dieser Verarmungszone. Detektoreffekte sind in dieser Darstellung
besonders deutlich zu sehen. Die Intensitdtsschwankungen in der p,p,-Ebene sind ein direk-
tes Abbild der Drahtebenenanordnungen. Minima befinden sich entlang der Richtung einer
Drahtebene, denn hier ist die Totzeit dieser beiden Kanéle maximal. Es fehlen dort redun-
dante Informationen, sollten Signale auf anderen Ebenen nicht erkannt worden sein. Durch
den Doppelpulsalgorithmus konnten diese Effekte in der Messung erheblich reduziert werden,
wie in der Abbildung rechts zu erkennen ist.

Es stellt sich nun die Frage, wie die Eigenschaften des Korrelationslochs geeignet un-
tersucht werden kénnen. Die theoretischen Vorhersagen wurden fiir Elektronen mit gleicher
kinetischer Energie von der Fermikante gemacht. Leider liegen bei Blei in allen Spektren an
dieser Stelle die niedrigsten Zéahlraten vor. Allerdings muss nach der Theorie das Korrelati-
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onsloch als Folge der Coulomb-Abstoflung iiberall im Festkorper auftreten. Das Pauliprinzip
erhoht seine Ausdehnung, gilt aber nur fiir Elektronen gleichen Spins. Fiir die Darstellung
bieten sich zwei Projektionen im zuvor beschriebenen gedrehten Koordinatensystem p;p;pz
an:

1. Projektion in der p/p.-Ebene: Zunichst wird ein fester Impuls des ersten Elektrons
ausgewahlt. Das Spektrum wird dann mit p/, und p, des zweiten Elektrons gefiillt.
Da das Korrelationsloch in p;—Richtung zunehmend kleiner wird, muss diese auf ein

moglichst kleines Intervall beschréankt werden.
/

2. Projektion in der pp,-Tmpulsebene (Detektor bzw. Oberflichenebene): Energie und
Parallelimpuls des ersten Elektrons werden festgelegt, die Parallelimpulse des zweiten
dargestellt. Das zweite Elektron muss nun noch in seiner Energie beschrankt werden,
denn es gilt das gleiche wie im ersten Fall. Integriert man tiber grofie Energieintervalle,
fiillt sich dadurch das Loch auf.

T T T 0

1
pzlaul

Abbildung 5.14.: Korrelationsloch als Projektion in der 2’2-Impulsebene (Erlauterungen siehe
Text). Die Parallelimpulse der festen Elektronen liegen in beiden Spektren bei 0,2 — 0, 3 a.u..
Sie sind als schwarze Punkte eingezeichnet. Thre kinetische Energie liegt bei 1,5+ 0,5eV im
linken Bild und 3 + 0,5¢eV im rechten Bild. Die y’-Komponente des Impulses des zweiten
Elektrons wurde auf £0,1a.u. beschrédnkt. Die Photonenenergie betragt 25eV.

In Abbildung ist der erste Fall fiir zwei verschiedene Energien (von links 1,5+0,5eV
und rechts 3 £ 0,5eV) des ersten Elektrons dargestellt. Zusétzlich liegt sein Parallelimpuls
zwischen 0,2 a.u. und 0,3 a.u.. Im Spektrum wurden diese Ereignisse mit schwarzen Punkten
gefullt. Als Folge der Transformation des Koordinatensystems liegen diese Elektronen nun
auf einem Halbkreis und nicht auf einer Halbkugel, dessen Gréfle von der gewédhlten Energie
abhéngt. Abgebildet ist die Verteilung des zweiten Elektrons, ohne jede Beschrankung in der
Energie, lediglich der y-Impuls wurde auf £0, 1 a.u. beschrénkt. Es ist deutlich zu sehen, dass
um den Impuls des ersten Elektrons die Intensitdt verringert ist. Wére es unbeeinflusst, so
miissten beide Spektren symmetrisch um p/, = 0 sein. Diese Verringerung ist auch fiir jede
andere Energie sichtbar. Fiir kleinere Elektronenenergien (links) ist die Einschrénkung des
Impulses sehr grob, daher fallt die Rate des zweiten Elektrons in seiner Néhe nie auf Null
herab, im Gegensatz zu hoheren Energien (rechts). Dieser Effekt wurde in jedem Spektrum
fiir jede Energie und Impuls beobachtet. Er kann nicht auf einen Totzeiteffekt des Detektor
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zurlickgefithrt werden, was die kiinstlich erzeugt Daten bestétigen.
/

Die entsprechende Abbildung in der pxp;—Ebene ist in Abbildung [5.15| gezeigt. Das erste
Elektron wurde wieder in schwarz iiber die Verteilung gelegt. Hier liegen die Ereignisse des
ersten Elektrons wie beschrieben auf einer Linie entlang der positiven p/-Achse. Es gelten
die gleichen Auswahlparameter hinsichtlich seiner Energie und seines Impulses fiir das erste
Elektron, das zweite wurde nur hinsichtlich seiner Energie beschrankt. Sie entspricht der des
ersten Elektrons. Damit ist dies eine Projektion einer Impulskugel gleicher Energie auf die
pLpy,-Ebene.
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Abbildung 5.15.: Korrelationsloch in der p;p;—Ebene. Der p/,-Impuls des ersten Elektrons liegt
zwischen 0,2 — 0,3 a.u. (schwarze Punkte). Beide Elektronen besitzen die gleiche kinetische
Energie von 1,5+ 0,5¢€V im linken Bild und 3 £0,5¢eV im rechten Bild. Die Photonenenergie
betrigt 25€V.

Alle Spektren legen die Interpretation des Korrelationslochs als eine Verarmungszone im
Impulsraum um die Position eines Elektrons nahe. Dies entspricht der theoretischen Vor-
hersage und den bisherigen experimentellen Resultaten (beispielsweise [SWKO07]). Allerdings
stimmen die Ergebnisse in sofern nicht tberein, als dass fiir groflere Abstdnde kein Abfall
der Intensitédt beobachtet wird. Dies wird von der Theorie vorhergesagt, aufgrund der Unter-
driickung der Doppelphotoemissionsrate bei geringerer Wechselwirkung, also gréflerem Ab-
stand. Um aus den Ergebnissen eine quantitative Abschétzung der Verarmungszone zu gewin-
nen, wurde der Relativimpuls p,; berechnet. Er ist der Abstand der beiden Impulsvektoren
in der p,py-Ebene fiir gleiche z-Impulse. p,¢ wurde fiir positive Werte von py1 — pg2 posi-
tiv gesetzt und negativ im umgekehrten Fall. Die Verteilung fiir ein Elektron von 5eV ist
in Abbildung dargestellt. Die schwarze Kurve wurde aus kiinstlichen Doppelereignissen
erzeugt, die rote Kurve entspricht den gemessenen Daten. Die Verarmungszone ist bei halber
Hohe des Maximums beinahe doppelt so breit, wie im Fall der kiinstlichen Doppelereignisse.
Thre Ursache also nicht die Totzeit des Detektors und man kann daher davon ausgehen, dass
hier die wirkliche Verarmungszone gemessen wurde.



96 Ergebnisse

Abbildung 5.16: Relativimpuls als Ab- 250
stand in der p;p,-Ebene bei gleichem
z-Impuls. Die Photonenenergie liegt bei 200 -
25¢eV. Eines der beiden Elektronen hat ei-
ne kinetische Energie von 5eV, das an- 1500 =
dere eine beliebige. Die schwarze Kurve
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sen, die rote Kurve aus gemessene Da- 0.43[aul
ten, ausgewertet mit der Doppelpulserken- sol
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5.4. Augerzerfall

Der Augerzerfall ist in den Spektren gekennzeichnet durch ein Elektron fester Energie, das
Photoelektron, und ein zweites, das Augerelektron, welches die im Relaxationsprozess frei wer-
dende Energie erhélt. Im hier untersuchten Energiebereich (Photonenenergie < 50€eV) stehen
als Innerschalenzustinde nur die 5d-Niveaus zur Verfiigung, so dass Augerelektronen aus dem
ca. 12eV breiten Valenzband kommen miissen. Dies gilt ebenfalls fiir das Elektron, welches
die Innerschalenvakanz fillt und damit wird fiir die kinetische Energie des Augerelektrons
eine breite Verteilung erwartet.

Die Signatur des Augerzerfalls in den Spektren, in denen die kinetische Energie der beiden
Elektronen gegeneinander aufgetragen ist, lisst sich deutlich als erhohte Intensitét entlang
einer Linie fester Energie erkennen. Dies wurde bereits anhand von Abbildung[5.9]in Abschnitt
[.2] gezeigt. Diese Signatur findet sich ebenso in den entsprechenden Spektren bei héheren
Photonenenergien (siehe Abbildung [5.17| fiir 30eV und 40€V). Hier ist die Photonenenergie
hoch genug, um den Augerzerfall aus beiden 5d-Niveaus zu beobachten, so dass hier zwei
Linien vorliegen. Der Abstand der Linien betrdgt wie erwartet 2, 7eV.

Die Energieverteilung der Augerelektronen ist in Abbildung dargestellt. Die Ergeb-
nisse der Messung mit Magnetfeld sind in schwarz eingetragen. Das Spektrum entspricht
einer Projektion der durch die beiden Linien eingegrenzten Bereiche in Abbildung auf
die jeweilige Achse. Es wurde hier die Magnetfeldmessung ausgewéhlt, da sie fiir die hohen
kinetischen Energien die héchste Raumwinkelabdeckung besitzt. Wie im Abschnitt be-
schrieben, sollte sich das Energiespektrum des Augerelektrons bei einem breiten Valenzband
am besten durch eine Selbstfaltung der Valenzbandzustandsdichte beschreiben lassen. Diese
Selbstfaltung ist in blau eingezeichnet. Zusédtzlich wurde auf diese Verteilung ein zehnprozenti-
ger Untergrund addiert. Der Untergrund wurde aus dem Energiespektrum der Einzelereignisse
entnommen. Dies ist legitim, da der zu erwartende Untergrund aus Ereignissen besteht, in
denen die beiden Elektronen von zwei Photonen emittiert wurden. Die berechnete Verteilung
wurde auf die Hohe des zweiten Peaks normiert.

Winkelverteilung des Augerelektrons

Die Beschreibung des Energiespektrums der Augerelektronen durch eine Selbstfaltung der
Valenzbandzustandsdichte hat weitreichende Voraussetzungen. In diesem Bild gibt es keinen
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Abbildung 5.17.: Energiekorrelationspektrum fiir Photonenenergien von 30eV (links) und
40 €V (rechts). In beiden Spektren sind zwei vertikale bzw. horizontale Linien zu erkennen. Sie
liegen bei den erwarteten Energien des Photoelektrons (vergl. Tabelle und entsprechen
damit der Signatur des Augerzerfalls.
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Abbildung 5.18: Energiespektrum des Au-
- gerelektrons bei einer Photonenenergie
von 25eV mit Magnetfeld (schwarz) und
Selbstfaltung der Valenzbandzustands-
4 dichte (blau). Diese wurde dariiber hinaus
wurde mit der experimentellen Auflésung
von 0,5eV gefaltet und ein zehnprozenti-
o | . - ger Untergrund aus Einzelereignissen ad-
diert.
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Abbildung 5.19: Parallelimpuls der 5
Photoelektronen  aus  dem  5d3/o-
Innerschalenzustand fiir 30eV  Photo-
nenenergie. Das gleiche Beugungsmuster
wie in Abbildung findet sich auch
in diesen Daten. Dies ist ein Indiz, dass
der Augerzerfall unabhéngig von der
Emission des Photoelektrons ablauft. Alle — ©°
neun Segmente wurden im folgenden mit .
der Winkelverteilung des Augerelektrons 4 ! ! !

untersucht (siehe [5.20)). ) - px [a.u]
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Zusammenhang zwischen Auger- und Photoelektron. Weder die Entstehung des Lochs noch
die Emissionsrichtung des Photoelektrons geht in die Beschreibung ein. Die Winkelverteilung
des Augerelektrons muss daher unabhéngig von der Emissionsrichtung des Photoelektrons
sein.

Zunachst ist festzustellen, dass die Impulsverteilung der Photoelektronen, fiir Ereignisse,
in den zwei Teilchen detektiert wurden, der Verteilung entspricht, wenn nur eines auf den
Detektor traf. Exemplarisch ist hier das Photoelektron aus dem 5d3/o-Zustand dargestellt
fiir eine Photonenenergie von 30eV (Abbildung . Es zeigt das gleiche Beugungsmuster,
welches zuvor bei der einfachen Photoemission beobachtet wurde (vgl. Abbildung . Dies
trifft genauso auf alle anderen Zustdnde und Photonenenergien zu. Dies deutet wiederum
darauf hin, dass beide Prozesse, Photoionisation und Augerzerfall, als getrennt zu betrachten
sind.

Um die Winkelverteilung des Augerelektrons hinsichtlich der Emissionsrichtung des Pho-
toelektrons zu untersuchen, wurde das Beugungsbild in Abbildung [5.19] in sechs Bereiche
aufgeteilt, entsprechend der Symmetrie der Verteilung. Fiir jeden dieser Bereiche wurde die
Winkelverteilung des Augerelektrons untersucht. Exemplarisch sind zwei dieser Spektren in
Abbildung gezeigt. Bis auf eine leicht verringerte Zahlrate in Richtung des Photoelek-
trons sind keine signifikanten Strukturen oder Unterschiede zwischen den beiden Spektren zu
erkennen. Beide Verteilungen sind isotrop und damit unabhéngig von der Emissionsrichtung
des Photoelektrons. Die verringerte Zahlrate kann in diesem Fall mit Totzeiteffekten erklart
werden, denn es wird ja iiber eine breite Energieverteilung integriert, so dass das Spektrum
auch Ereignisse gleicher Energie und Richtung beinhaltet.

Post-Collision-Interaction

Eine viel diskutierte Frage betrifft die Wechselwirkung der Elektronen nach dem Emissions-
prozess, die sogenannte Post-Collision-Interaction oder kurz PCI. Da der Augerzerfall die
Elektronen durch ihre kinetische Energie unterscheidbar macht und ihnen eine zeitliche Rei-
henfolge zuordnet, lassen sich verschiedene Fragestellungen untersuchen. Diese kénnen nach

zwei Szenarien unterschieden werden:
1. Epe > Eguger: Das Photoelektron besitzt eine hohere Energie als das Augerelektron.
Dies ist der weniger interessante Fall. Das zuerst emittierte Elektron landet als erstes
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Abbildung 5.20.: Winkelverteilung der Augerelektronen, abhéngig von der Emissionsrichtung
des Photoelektrons (roter Pfeil). Die Bereiche der Photoelektronenrichtung entsprechen den
markierten Bereichen in Abbildung Exemplarisch sind zwei Richtungen dargestellt, bei-
de zeigen keine explizite Abhédngigkeit der Winkelverteilung von der Emissionsrichtung des
Photoelektrons. Lediglich eine leichte Abschattung ist zu erkennen, deren Ursache mit der
Totzeit zu erkléren ist.

auf dem Detektor. Zum Zeitpunkt der Emission des zweiten Elektrons sollte sich das
erste bereits so weit entfernt haben, dass es zwischen beiden keine Wechselwirkung gibt.

2. Epe < Eguger: Das Photoelektron besitzt eine geringere Energie als das Augerelektron.
Es wird also nach dem Emissionsprozess vom Augerelektron iiberholt. Es kann diesem
dabei so nahe kommen, dass sich beide Elektronen direkt abstoflen. Dies miisste sich in
der Parallelimpulsverteilung widerspiegeln. Aber auch wenn sich beide nicht nahe genug
kommen, um direkt miteinander zu interagieren, sieht das Photoelektron ein verdndertes
Potential, nachdem es iiberholt wurde. Anstatt einer positiven Ladung verbleiben derer
zwei, von denen eine nun nicht mehr durch das Augerelektron abgeschirmt wird. Dies
miisste sich in einer Verringerung der kinetischen Energie widerspiegeln.

Beide letztgenannten Phénomene sind unlédngst in einem Gasphasenexperiment direkt be-
obachtet worden [LRJ™09]. Es wurde der Augerzerfall eines 1s-Loches von Neon untersucht.
Die Elektronenenergien waren hier extrem unterschiedlich, das Augerelektron besaf eine kine-
tische Energie von 800¢eV, das Photoelektron nur etwas mehr als 1eV. Wahrend die Energie-
verschiebung des Photoelektrons schon in fritheren Experimenten beobachtet wurde, konnte
hier erstmalig die Auswirkung auf die Impulsverteilung untersucht werden. Abbildung [5.21
zeigt die beiden wichtigsten Ergebnisse. Die kinetische Energie des Photoelektrons liegt bei-
nahe ein halbes Elektronenvolt niedriger als im Fall, in welchem kein Augerzerfall stattfindet
(links). Betrachtet man die Impulsverteilung des Photoelektrons fiir den Fall, dass das Auger-
elektron das Molekiil in eine bestimmte Richtung verlésst (rechts), so findet man in derselben
Richtung weniger Intensitdt. Dies widerspricht dem Bild eines einfachen Stofles. In diesem
Fall, miisste die Intensitdt an einer anderen Stelle erhoht sein, was durch eine Monte-Carlo-
Simulation bestétigt wurde. Stattdessen scheinen an der Stelle Elektronen zu fehlen. Erst ei-
ne vollstdndig quantenmechanische Rechnung liefert iibereinstimmende Ergebnisse. Sie zeigt,
dass die Streuung von zwei Elektronen sehr unterschiedlicher Energien, zu einer fehlenden
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Abbildung 5.21.: Links: Kinetische Energie der 1s-Photoelektronen von Neon bei einer Pho-
tonenenergie von v = 872,96 eV. Die beiden Kurven unterscheiden sich hinsichtlich des zu-
riickbleibenden Ions. Geschlossene Kreise stammen von Net, offene von Ne?t. Die Ener-
gieverschiebung ist auf PCI zuriickzufiihren. Rechts: Impulsverteilung der Photoelektronen,
unter Berticksichtigung der Emissionsrichtung des Augerelektrons (roter Pfeil). Anstatt der
erwarteten Verschiebung der Intensitit aufgrund von Stéfen zwischen den Elektronen, ist
eine Abschwiichung zu sehen. Entnommen aus [LRJ*09)].

Intensitéit fithren kann [RJST).

An einem Festkorper ist die Untersuchung dieses Phdnomens ein wenig komplizierter, da es
sich nicht um ein gleichermaflen vollstdndiges Experiment handelt. Der Ladungszustand des
zuriickbleibenden Festkorpers liegt nicht in der gleichen Weise fest und kann auch nicht direkt
untersucht werden. Es ist auch die Frage, ob der Effekt tiberhaupt in dieser Form auftreten
kann, denn die zuriickbleibenden Ladungen werden innerhalb kiirzester Zeit abgeschirmt,
wenn sie sich im Valenzband befinden.

Zusétzlich unterscheiden sich die Experimente in einem Aspekt wesentlich. Im vorliegen-
den Fall liegen die Energien der Elektronen nicht so stark auseinander. Man kann daher
nicht davon ausgehen, dass das Augerelektron das Photoelektron direkt nach seiner Emission
iiberholt, auch wenn der Augerzerfall sehr schnell stattfindet. Trotzdem erscheint in den Spek-
tren eine Anderung der Photoelektronenenergie abhingig von der Augerelektronenenergie. Sie
kann in der Vergroflerung des Energiekorrelationsspektrums als Knick der Photoelektronen-
linie direkt beobachtet werden (Abbildung links). Diese Energieverschiebung lasst sich
unabhéngig von Photonenenergie und Spektrometereinstellungen beobachten. In Abbildung
sind zwei Falle, 25 eV und 30 eV Photonenenergie miteinander verglichen. Dazu wurde der
Peak im Energiespektrum angefittet und dessen Position als kinetische Energie fiir das Photo-
elektron angenommen. Aufgrund der geringen Statistik und der Uberlagerung verschiedener
Peaks (siehe Abbildung rechts), ist der Fit sehr fehlerbehaftet. Der Fehler wurde aus der
Anderung der Position durch mehrfaches Fitten iiber verschieden grofie Bereiche bestimmt.

Wie in der Gasphase lassen sich die Impulse der Photoelektronen in Abhéngigkeit der
Emissionsrichtung des Augerelektrons betrachten. Da die Impulse des Photoelektrons auf
einer Kugel liegen, wurde fiir die zweidimensionale Darstellung ein Schnitt durch diese Kugel
gemacht. In der p,-Richtung sind nur Impulse zugelassen, welche vom Betrag her kleiner als
0,1a.u. sind. Sie liegen also auf einem Ring (Abbildung . Wieder wurden die beiden
Félle untersucht, in denen das Augerelektron schneller (links) oder langsamer (rechts) als
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Abbildung 5.22.: Links: Vergréflerung des Energiekorrelationsspektrum fiir v = 30eV. Zur
Untersuchung der Energieverschiebung wurden 1€V breite Bereiche auf die y-Achse projiziert
(rechts). Dabei zeigt die schwarze Kurve die Energieverteilung bei hohen, die rote Kurve bei
niedrigen Augerelektronenenergien. Beide Peaks wurden mit einer Gaussverteilung gefittet,
deren Maximum ihre Position bestimmt. Die Verschiebung des Photoelektrons ist in beiden
Spektren deutlich zu erkennen, markiert durch die abknickende Linie links und die beiden
Pfeile rechts.

das Photoelektron ist. Es wurden die Ergebnisse der Messung mit 25eV Photonenenergie
verwendet, die fiir diese Untersuchung aus den folgenden Griinden besser geeignet sind.

Wie sich an der Energieverteilung der Augerelektronen sehen lésst, gibt es nur wenige
FEreignisse, die eine hohere kinetische Energie als 5eV besitzen. Diese liegen zudem iiber
den gesamten Impulsraum verteilt, entsprechend wenige senkrecht zur Oberfliche, so dass
hier nur wenig Statistik vorliegt. Auch um Detektoreffekte gering zu halten, ist es giinstig,
wenn die Energien der Elektronen weit auseinander liegen. Dies ist aufgrund der niedrigen
Photoelektronenenergie bei der 25 eV-Messung gut erfiillt. Um diese génzlich auszuschlieflen,
dass es sich um einen Effekt des Detektors handelt, wurden die Ergebnisse mit kiinstlichen
Doppelereignissen und den Ergebnissen der Magnetfeldmessung verglichen.

Die Ergebnisse sind in Ubereinstimmung mit denen der Gasphase. Ist das Augerelektron
langsamer, kommt es dem Photoelektron niemals so nahe, um mit ihm in Wechselwirkung
zu treten. Uberholt es dieses jedoch, so ist entlang seiner Emissionsrichtung die Intensitit
verringert. Am Rand der Verarmungszone ist keine Intensitatserh6hung erkennbar. Die Pho-
toelektronen werden also nicht zu anderen Impulsen abgelenkt, sondern meiden in diesem
Fall die Richtung der Augerelektronen. Dieser Effekt tritt nicht durch ein Totzeitloch des
Detektors auf, er ist in den Spektren mit Magnetfeld ebenso vorhanden. Allerdings ist zu be-
riicksichtigen, dass das Korrelationsloch in diesem Bereich durchaus eine Rolle spielen kann.

Die Energieverschiebung ist dennoch {iberraschend. In der Gasphase ist die Ursache der
Verschiebung das verdnderte Potential, welches auf das Photoelektron wirkt, nachdem es
vom Augerelektron iiberholt wurde. Notwendig dafiir sind die beiden, an den Atomriimpfen
verbleibenden, positiven Locher. Im Festkorper befinden sich die Locher aber im Leitungsband
und konnen von den umgebenden Elektronen in kiirzester Zeit abgeschirmt werden. Das
Augerelektron miisste also das Photoelektron iiberholt haben, bevor seine zuriickbleibende
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Abbildung 5.23.: Vergleich des Energieshifts bei 25eV (links) und 30eV (rechts). Der Null-
punkt bezeichnet die kinetische Energie fiir den Fall, dass kein Augerzerfall stattfindet. Beide
Spektren wurden durch einen Fit an den Photoelektronenpeak fiir einen 1eV breiten Bereich
der Augerelektronenenergie erstellt. Der Fehler wurde durch mehrfaches Fitten abgeschétzt.
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Abbildung 5.24.: Vergleich der Impulse der Photoelektronen, fiir den Fall eines schnellen
(pz > 0,6a.u., links) und eines langsamen Augerelektrons (p, < 0,2a.u., rechts). In beiden
Spektren wurde das Augerelektron mit einem senkrechten Startimpuls ausgewéhlt, symbo-
lisiert durch den schwarzen Pfeil. Der Betrag des y-Impulses des Photoelektrons wurde auf
0, 1a.u. beschrankt.
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Ladung abgeschirmt wurde. Die Dauer des Augerzerfall liegt aber deutlich ber der Zeit,
welche die Elektronen zur Abschirmung der verbleibenden Ladung benétigen. Der Augerzerfall
findet nach ungefihr 20 a.u. statt [UHM™09], was einer Zeit von etwa 0,5 fs entspricht, die
vollstandige Abschirmung dauert nur etwa 0, 1 fs [BSPnE04]. In dieser kurzen Zeit kann das
Augerelektron das Photoelektron nur iiberholen, wenn beide extrem unterschiedliche Energien
besitzen, ein Fall der hier nicht vorliegt.

5.5. Cooperpaaremission

Es soll nun die Frage behandelt werden, wie sich Cooperpaare in den Doppelphotoemissions-
spektren erkennen lassen. Dies wurde in Abschnitt theoretisch beantwortet und soll
nun in den aufgenommenen Spektren untersucht werden. Zwar ist der supraleitende Zustand
grundsétzlich auch in den Spektren der gewdhnlichen Photoemission erkennbar, aber gerade
im Fall der gewthnlichen Supraleiter ist dieser Effekte duflerst schwer zu messen. Die Grofie
der Energieverschiebung liegt bei wenigen Millielektronenvolt (z.B. 3meV fiir Blei), was weit
iiber den Moglichkeiten dieses Spektrometers liegt.

Dies gilt nicht fiir die Impulsmessung. Aufgrund der groen Anzahl der méglichen Spektren
sind einige Voriiberlegungen sinnvoll. Bekanntlich muss fiir Cooperpaare der Gesamtimpuls
gerade entgegengesetzt und gleich grof sein. Eine geometrische Betrachtung (Abbildung
illustriert die erwartete Signatur in den Parallelimpulsen. Die Annahmen der theoretischen
Berechnung implizieren, dass die emittierten Elektronen auflerhalb des Festkorpers mit glei-
cher Energien und gleichem Impulsvektor gemessen werden. Dies folgt aus der Annahme,
dass der Impuls parallel zur Oberfliche erhalten bleibt, was sich wiederum aus den Regeln
der gewohnlichen Photoemission ergibt. Es ist kein Grund ersichtlich, warum dies im Falle
der Doppelphotoemission anders sein sollte.

Bei gleicher kinetischer Energie ldge somit auch der senkrechte Impuls und damit der
Gesamtimpuls fest. Diese Situation wird in Abbildung dargestellt durch Elektronen, wel-
che auf der Impulskugel am Aquator liegen. Sie besitzen im Vakuum Impulse gleicher Linge
und liegen sich in der Projektion auf die Oberfliche genau entgegen (blaue Pfeile). Ab einer
bestimmten Photonenenergie, abhéngig von der Fermienergie, wiirden sie mit Parallelimpul-
sen entsprechend dem Fermiimpuls emittiert werden. Hohere Photonenenergien wiirden den
Winkel zwischen ihnen verringern.

Das beschriebene Bild enthélt die Annahme, dass beide Elektronen auch im Vakuum die
gleiche Energie besitzen. Dies ist zwar naheliegend, denn schliellich befinden sie sich im Fest-
korper im gleichen Energieniveau, aber in einer Betrachtung im Impulsraum nicht notwendig.
Denn nimmt das Paar den Gesamtimpuls gemeinsam auf, so wie es die theoretischen Berech-
nungen nahelegen, dann ist der Schwerpunktsimpuls zu betrachten. Fiir das einzelne Elektron
bedeutet dies, dass nach der Emission ins Vakuum auf jedes jeweils die Hélfte des Impulses
ibertragen wurde. In diesem Bild ist jede andere Emissionsgeometrie ebenso denkbar (wie z.B.
schwarze Pfeile in Abbildung . Fiir die Energieerhaltung muss lediglich die Bedingung

Ekin,el + Ekin,eZ =hv—-2-9 (54)

erfiillt sein. Die Parallelimpulse ldgen dann in einem Intervall zwischen Null und dem Maxi-
malwert, der identisch mit dem speziellen zuvor beschriebenen Fall ist.

Unabhéngig davon, ob die Elektronen zwingend dieselbe kinetische Energie besitzen oder
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Abbildung 5.25: Geometrische Betrachtung der
Cooperpaaremission. Die Anfangszustinde liegen
auf der Fermikugel mit entgegengesetztem Impuls.
Fiir die Emission nehmen sie den Impuls aus dem
Kristall (G) auf. Miissen die Elektronen im Vakuum
die gleiche Energie besitzen, dann ist aufgrund der
Parallelimpulserhaltung beim Durchgang durch die
Oberfliache der senkrechte Impuls ebenfalls festgelegt.
Dieser kann beim Austritt aus dem Festkorper nur
gleich sein, wenn beide Elektronen auf einem Aquator
parallel zur Oberflache liegen (blaue Pfeile). Gilt
aber die Energieerhaltung fiir das Paar, so ist die
Emission von der gesamten Kugeloberfliche mdoglich.
Die Elektronen besitzen dann im Vakuum unter-
schiedliche Impulsvektoren (schwarze Pfeile). Nur
der Parallelimpuls wére nach wie vor gleich grof in
entgegengesetzter Richtung.

sie die Summenenergie unter sich beliebig aufteilen, spiegelt sich der entgegengesetzte Im-
puls im Festkorper in entgegengesetzten Parallelimpulsen auf dem Detektor wider. Obwohl
der Fall beliebiger Energie den ersten Fall beinhaltet, lohnt es sich in der Untersuchung bei-
de zu unterscheiden, denn aufgrund der niedrigen Zéhlrate im relevanten Bereich wére eine
Identifizierung sonst nicht mdoglich.

Fiir beide Félle gilt, dass es nicht auszuschlieflen ist, dass Elektronen mit den genannten
Eigenschaften auch im nichtsupraleitenden Zustand vorkommen. Daher sind im folgenden nur
die Unterschiede in den Spektren unterhalb und oberhalb der Sprungtemperatur T von In-
teresse. Um andere Effekte auszuschlielen, die durch grofie Temperaturunterschiede induziert
sein kénnten, wurden alle Spektren bei 10 K und bei 5 K aufgenommen. Die theoretische Vor-
hersage beziiglich der Summenenergie der beiden Elektronen sagt einen Anstieg der Intensitét
an der Doppelfermikante voraus. Auch wenn an dieser Stelle die Anzahl der korrelierten Elek-
tronen zwei Groflenordnungen oberhalb der nicht-korrelierten Elektronen liegen soll, ist die
Gesamtzahl der zu erwartenden Cooperpaare im Verhéltnis zu allen aufgenommenen Elek-
tronenpaaren sehr gering. Dies liegt an der duflerst geringen Breite des Peaks (in Abbildung
[2.18] Mit der in diesem Experiment vorhandenen Energieauflosung ist sein Nachweis nicht
moglich.

Fiir die Untersuchung der Energiedinderung wird das bekannte Energiespektrum (z.B.
in Abbildung herangezogen. Dort soll der Unterschied zwischen Messungen oberhalb
(H1) und unterhalb (H2) der Sprungtemperatur betrachtet werden. Dazu werden sogenannte
gewichtete Differenzen verwendet. Es wird jeder Wert V eines Punkts des Spektrums durch

Va2 —Vm

_ L 5.5
Vi1 + Vuo (5:5)

berechnet. Das hat gegentiber der einfachen Differenz den Vorteil, dass in Spektren, in denen
grofle Unterschiede in verschiedenen Bereichen bestehen, statistische Schwankungen um die
Null mit der Anzahl der Ereignisse gewichtet werden. Dadurch sind relative Unterschiede auch
in Spektren mit groflen Intensitédtsschwankungen noch erkennbar. Dennoch unterliegt gerade
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Abbildung 5.26.: Gewichtete Differenz der Energiespektren fiir Photonenenergien von 25eV
(links) und 40V (rechts). Der fiir die Cooperpaaremission interessante Bereich wurde mit
einer Box markiert. Entlang der Doppelfermikante nimmt die Intensitdt stark ab, so dass an
dieser Stelle grofle Schwankungen auftreten.

der hier interessante Messbereich aufgrund der geringen Statistik starken Intensitdtsschwan-
kungen. Die Ergebnisse fiir die zwei verschiedenen Photonenenergien, 25eV und 40e€V, sind
in Abbildung [5.26] dargestellt. Beide Spektren zeigen, dass es keine signifikanten Unterschiede
der Messung oberhalb und unterhalb der Sprungtemperatur in allen Bereichen der Spektren
gibt. Der fiir die Cooperpaaremission interessante Bereich des speziellen Falls gleicher Energi-
en wurde mit einer schwarzen Box markiert. An dieser Stelle ist die statistische Schwankung
wie erwartet hoch, so dass es hier nicht moglich ist, von einem signifikanten Unterschied zu
sprechen, obwohl die Unterschiede zwischen einzelnen Eintragen bis zu 50 % betragen.

Fiir die markierten Bereiche soll im folgenden die relative Impulsverteilung betrachtet
werden, schliellich spielt fiir diese die Energieauflosung eine geringere Rolle. Es ist zu be-
achten, dass in beiden Messungen, 25eV und 40eV, an der interessanten Stelle nur sehr
wenige Ereignisse liegen, im Fall der 25eV-Messung 420 Datenpunkte von 550.000 Gesamt-
doppelereignissen, im Fall der 40 eV-Messung sogar nur etwa 100. Daher wurde beziiglich des
Emissionswinkels keine Auswahl getroffen, sondern analog zu den vorherigen Verteilungen
eines der Elektronen auf die positive x’-Achse gedreht und das zweite Elektron relativ zum
ersten im Spektrum dargestellt. Die Zuordnung welches der beiden Elektronen als das erste
bezeichnet wird, muss zuféllig getroffen werden. Ein entgegengesetzt gerichteter Parallelim-
puls lige auf der negativen z’-Achse. Zwar diirften sich durch die Integration iiber ein grofes
Energieintervall (2 x 2eV fir 25eV, bzw. 3 x 3eV fiir 40eV) viele Untergrundereignisse im
Spektrum befinden, aber durch die Signatur der Cooperpaare in den Impulsen sollten die
echten Ereignisse dennoch deutlich hervortreten.

Die Abbildungen [5.27 und [5.2§ zeigen die Parallelimpulse der Elektronen mit gleicher Ener-
gie in den genannten Energieintervallen um die Fermikante. Aufgrund der lingeren Messzeit
liegen im Spektrum der 25eV Messung deutlich mehr Ereignisse (Abbildung. Allerdings
zeigt der Vergleich von unterhalb (links) und oberhalb (rechts) der Sprungtemperatur keine
signifikanten Unterschiede. Dies gilt ebenso fiir die Messung mit 40eV (Abbildung . Es
sei aber an dieser Stelle darauf hingewiesen, dass dies nicht alleine ein Effekt fehlender Statis-
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Abbildung 5.27.: Parallelimpuls des zweiten Elektrons im gedrehten Koordinatensystem in
der Nidhe der Doppelfermikante (rechteckiger Bereich in Abbildung5.26) fiir eine Messung
mit 25eV Photonen. Links befindet sich die Verteilung der supraleitenden Phase, rechts die

Verteilung der normaleitenden. Das Energiefenster betragt 2 x 2eV.
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Abbildung 5.28.: Parallelimpulse der Elektronen gleicher Energie in der Néhe der Doppelfer-
mikante fiir eine Messung mit 40 eV Photonen. Links befindet sich die Verteilung der supra-
leitenden Phase, rechts die Verteilung der normaleitenden. Das Energiefenster betrdagt hier

3 x3eV.
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tik ist. Vielmehr scheint der Wirkungsquerschnitt fiir Doppelphotoemission an dieser Stelle
im Phasenraum fiir Blei grundsétzlich sehr gering zu sein, ganz im Gegensatz zu Kupfer (vgl.
Abbildung rechts). Die Frage, ob die Cooperpaaremission davon abhéngt, kann hier nicht
beantwortet werden. Der Wirkungsquerschnitt liegt nach der theoretischen Berechnungen zwei
Groflenordnungen dariiber, allerdings fiir ein sehr kleines Energieintervall (< 5meV). Diese
Auflésung liegt hier bei weitem nicht vor und so ist der Vergleich mit der Theorie hier nicht
moglich. Dies ldsst sich anhand einer Abschéatzung verdeutlichen, die ausfiihrlich in der Arbeit
von Stefan Voss dokumentiert ist [Vosll]. Darin wird angenommen, dass sich die Verteilung,
welche den Anteil der unkorrelierten Elektronen beschreibt, linear zu héheren Bindungsener-
gien fortsetzt. Mit dieser Annahme ldsst sich das Verhéltnis von korrelierten zu unkorrelierten
Elektronen in einem Energieintervall berechnen, welches eine mit dem Experiment vergleich-
bare Grofie besitzt. Die Anzahl der Ereignisse in diesem Energiefenster ist in der Messung
so gering, dass sich darunter nur weniger als fiinf Cooperpaare befinden diirften. An diesem
Resultat dndert auch die neue Pulsfitroutine wenig.

Fiir den allgemeineren Fall beliebiger Energien bietet sich eine andere Form der Darstel-
lung an. In Abbildung findet sich auf der Abszisse der Summenimpuls in der Detek-
torebene und auf der Ordinate die Summenenergie. Die horizontalen Linien markieren den
Bereich um die Doppelfermikante, die vertikalen den Bereich, in dem der Summenimpuls
gleich Null ist, wie es fiir die emittierten Cooperpaare erwartet wird. Obwohl der Datenpunkt
im Schnittpunkt der beiden Bereiche eine deutliche Verdnderung zeigt, verhindern die statis-
tischen Schwankungen der einzelnen Punkte, dass ein Nachweis des Prozesses gefiihrt werden
kann. Dies lasst sich anhand der Projektionen auf die jeweilige Achse in Abbildung zei-
gen. Dort ist auf der linken Seite die gewichtete Differenz des Summenimpulses in einem
1eV groflen Bereich um die Fermikante dargestellt. Zwar liegt der Datenpunkt des geringsten
Summenimpulses erkennbar {iber den iibrigen Punkten, was auf eine erhéhte Emission von
Elektronen mit der erwarteten Signatur im supraleitenden Zustand hindeuten wiirde, aber in-
nerhalb der Fehlerbalken ist der Effekt nicht signifikant. Eine geringe Abweichung ist auf der
rechten Seite der Abbildung erkennbar, wo die gewichtete Differenz der Summenenergie fiir
einen Summenimpuls kleiner 0, 1 a.u. gezeigt ist. Dort liegen Datenpunkte unterhalb der Dop-
pelfermikante, welche durch eine blaue Linie markiert ist. Diese Absenkung ldsst sich dadurch
erkldren, dass bei den Einzelereignissen in diesem Bereich ein geringer Unterschied zwischen
den Messungen unterhalb und oberhalb der Sprungtemperatur vorliegt. Dieser Unterschied
lasst sich auf eine geringfiigig verschiedene Bedeckung der Oberfliche mit Adsorbaten zu-
riickfithren. Vergleicht man die Messungen zu sehr unterschiedlichen Zeitpunkten, an denen
der Unterschied in den Einzelereignissen grofier ist, so erhoht sich auch dieser Effekt. Der
relevante Punkt an der Fermikante wird davon weniger beeinflusst und liegt in der Messung
entsprechend innerhalb der Fehlerbalken um die Null.
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Ergebnisse

Abbildung 5.29: Summenenergie der bei-
den Elektronen gegen ihren Summenim-
puls in der Detektorebene fiir eine Pho-
tonenenergie von 25eV. Die Linien mar-
kieren die beiden fiir die Identifizierung
der Cooperpaare relevanten Bereiche, de-
ren Projektion in Abbildung darge-
stellt ist.
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Abbildung 5.30.: Projektion der beiden in Abbildung markierten Bereiche. Links: Sum-
menimpuls der beiden Elektronen in einem Energiebereich von 1eV um die Doppelfermikante.
Der Datenpunkt kleinster Summenenergie zeigt die fiir Cooperpaare erwartete Erhohung, wel-
che aber aufgrund der geringen Statistik nicht signifikant ist. Rechts: Summenenergie der Elek-
tronen, wenn ihr Summenimpuls kleiner als 0, 1 a.u. ist. Der Datenpunkt an der Fermikante
liegt ebenso innerhalb der Null. Hier auftretende Schwankungen sind mit Adsorbatbedeckung

der Oberflache zu erklaren.



6. Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde fiir die erstmalige Untersuchung der Doppelphotoemission
von supraleitenden Materialien eine neue Messapparatur aufgebaut. Mit ihr lassen sich auf
eine neue Weise Korrelationseffekte zwischen zwei Elektronen untersuchen, denn beide werden
fir jedes Reaktionsereignis mit ihrem vollstdndigen Impulsvektor aufgezeichnet. Die Appa-
ratur kann daher fiir einen direkten Nachweis der Cooperpaarung in Supraleitern verwendet
werden. Dazu wurden ein speziell fiir diesen Zweck angepasstes Spektrometer, Vakuumsystem
und Probenhalter konstruiert. Ein mehrfach verbessertes Vakuumsystem sorgte dafiir, dass
eine Bleioberfliche iiber einen Zeitraum von mindestens 15 Stunden nach einer Reinigung ge-
messen werden konnte. Das Spektrometer erlaubte die koinzidente Messung von Elektronen
iiber einen groflen Raumwinkelbereich mit ausschliellich elektrischen Feldern. Dadurch war
es auch im supraleitenden Zustand moglich, die Trajektorien der Elektronen zu berechnen.
Die Energieauflosung fiir jedes Elektron lag zwischen 1/30 und 1/50, je nach untersuchtem
Emissionswinkel. Ein eigens entwickelter Probenhalter erlaubte es, eine nur von einer Seite
thermisch abgeschirmte Probe auf eine Temperatur von 4,5 K zu kiithlen. Die Experimente
wurden an einer Beamline des Berliner Synchrotrons BESSY durchgefiihrt.

Von entscheidender Bedeutung fiir die Auswertung der Daten ist die Qualitdt der Pul-
serkennungsroutine. Sie bestimmt die Totzeit der Messapparatur, das heisst wie nahe zwei
Elektronen zeitlich und rdumlich beieinander liegen diirfen, um noch detektiert zu werden.
Sie beeinflusst somit die Beobachtung erheblich. In den als digitalisierte Pulse aufgenommen
Rohdaten besteht die Schwierigkeit darin, zwei iibereinander liegende Signale als solche zu
erkennen und die richtige Zeit beider Signale zu bestimmten. Dies wurde erheblich verbessert,
indem ein in Vorabeiten [Fou0§] simulierter Doppelpulsalgorithmus modifiziert und erstmalig
verwendet wurde. In der Folge konnte die Totzeit deutlich verringert und daher bis zu 20%
mehr Doppelereignisse gefunden werden. Dariiber hinaus lieen sich Fehler bei der Zeiterken-
nung nahe aufeinander folgender Pulse korrigieren. Ein in diesem Zusammenhang entwickeltes
Programm erzeugte durch die Addition von gemessenen Einzelpulsen kinstliche Doppelereig-
nisse mit beliebiger Abstandsverteilung und erlaubte so erstmals eine exakte Simulation der
Detektortotzeit mit verschiedenen Pulserkennungsalgorithmen.

Neben den Koinzidenzereignissen wurden auch die Ergebnisse der gewohnlichen Photoe-
mission untersucht und mit Bandstrukturrechnungen verglichen. Aufgrund der Messmethode
wurde keine Vorauswahl beziiglich des Emissionswinkels oder der kinetischen Energie ge-
troffen. Die Ergebnisse der Fermiflichen stimmen innerhalb der erreichten Auflésung mit den
theoretischen Vorhersagen iiberein. Ebenso konnten die Strukturen in den Parallelimpulsspek-
tren der Elektronen, die aus lokalisierten Energieniveaus emittiert wurden, mit der Interfe-
renz der ausgehenden Wellenfunktionen erklart werden. Eine Simulation dieses Effekts lieferte
trotz der vergleichsweise sehr niedrigen Elektronenenergien eine gute Ubereinstimmung der
wesentlichen Merkmale.

Es wurden Doppelphotoemissionspektren von Blei bei verschiedenen Photonenenergien im
Bereich von 21,22V bis 40eV aufgenommen. Dabei konnten verschiedene Emissionskanile
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identifiziert werden. Das Korrelationsloch ist ein sehr grundlegender Effekt, der aufgrund der
Coulombabstoflung und des Pauli-Prinzips auftritt und daher bei allen Metallen vorkommt.
Betrachtet man das Korrelationsloch im Impulsraum, so fithrt es dazu, dass zwei gleichzeitig
emittierte Elektronen keine &hnlichen Impulsvektoren besitzen diirfen. Durch die verbesserten
Pulserkennungsalgorithmen war es moglich, das Korrelationsloch zu untersuchen und iiber
einen weiten Energiebereich zu vermessen. Es zeigte sich wie erwartet als Verarmungszone in
der Impulsverteilung eines Elektrons um den Impuls eines zweiten. Ein solcher Effekt ist mit
einem einzelnen Detektor sehr schwer zu messen, da die Totzeit die gleiche Auswirkung auf die
Spektren hat. Durch eine Simulation konnte ihr Einfluss in jedem Spektrum herausgefunden
und so beide Effekte voneinander getrennt werden. Sie stehen damit fiir einen Vergleich mit
einer noch zu entwickelnden theoretischen Vorhersage zur Verfiigung.

Aufgrund der bei Blei sehr nahe an der Fermikante liegenden, lokalisierten Energieniveaus
konnte der Augerzerfall aus dem Valenzband identifiziert und untersucht werden. Korrelati-
onseffekte zwischen den beiden Elektronen spielten aufgrund des sehr breiten Valenzbandes
wie erwartet eine untergeordnete Rolle. Dies lief§ sich nachweisen, indem die Energieverteilung
durch eine Selbstfaltung der Valenzbandzustandsdichte beschrieben wurde und die Winkelver-
teilung der Augerelektronen keine Beeinflussung durch die Emissionsrichtung der Photoelek-
tronen zeigte. Beide Beobachtungen deuten auf einen vollstdndig unabhéngigen Emissions-
prozess der beiden Elektronen hin. Uberraschenderweise zeigte sich aber eine Energieverschie-
bung des Photoelektrons, abhidngig von der kinetischen Energie des Augerelektrons. Dieser
in der Gasphase als Post-Collision-Interaction bekannte Effekt sollte aufgrund der schnellen
Abschirmung der im Festkorper zuriickbleibenden Lécher nicht auftauchen. Die Ursache fiir
die Energieverschiebung ist noch unbekannt.

Fiir die Identifizierung der Emission von Cooperpaaren wurden Messungen oberhalb und
unterhalb der Sprungtemperatur bei verschiedenen Photonenenergien zwischen 20eV und
40 eV durchgefiihrt. Verschiedene Spektren wurde nach der Signatur des Prozesses untersucht.
Aufgrund der geringen Statistik konnte er nicht identifiziert werden. Demnach konnte auch
die theoretische Vorhersage nicht widerlegt werden. Da dieses Experiment aus technischer
Sicht &duflerst herausfordernd ist, war die Untersuchung von Blei, als einfach zu préaparie-
rendes Material mit hoher Sprungtemperatur, naheliegend. Es stellte sich jedoch durch die
Auswertung heraus, dass es im Hinblick auf die untersuchte Fragestellung einen wesentlichen
Nachteil besitzt. Die Hauptintensitat befindet sich im Gegensatz zu Kupfer fiir alle hier ver-
wendeten Photonenenergien bei niedrigen Elektronenenergien, so dass nur wenige Ereignisse
in dem fiir die Cooperpaaremission interessanten Energiefenster liegen. Zudem setzt schon
bei Photonenenergien hoher als 22 eV der Augerzerfall ein und liefert dann den Hauptbeitrag
der Doppelphotoemission.

Fiir die weitere Untersuchung der Cooperpaare folgt aus den Erkenntnissen dieses Experi-
ments, dass eine bessere Energieauflosung des Spektrometers notwendig ist. Der Vorteil, einen
groflen Energiebereich vermessen zu kénnen, ist fiir diesen speziellen Fall vernachléssigbar. Es
ist sehr unwahrscheinlich, dass die Cooperpaarelektronen - sofern sie gemeinsam den Festkor-
per verlassen - durch ihrem Austritt den Energiezustand verdndern. Weder die Theorie der
Photoemission, noch die der Doppelphotoemission liefert dafiir einen Hinweis. Daher emp-
fiehlt es sich, die Energieauflésung zu verbessern und auf einen Teil des Energiespektrums zu
verzichten. Dies wiirde das Verhéltnis der korrelierten zu unkorrelierten Elektronen wesent-
lich verbessern. Als Folge konnte die Intensitat des eingestrahlten Lichts erhoht werden, um
ausreichend viele Ereignisse im zu beobachtenden Energiefenster zu erhalten. Erst dann wére
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ein quantitativer Vergleich von Experiment und Theorie moglich.

Die hier verwendete Messtechnik lasst sich dariiber hinaus vielfdltig einsetzen. Die Tat-
sache, dass keine Vorauswahl der Ereignisse getroffen wird, macht eine Untersuchung von
Korrelationseffekten ohne genaue Kenntnis der Signatur méglich. Das Spektrometer ist auf-
grund der hohen Raumwinkelakzeptanz insbesondere fiir die Messung von Winkelverteilungen
geeignet. Gerade der Augerzerfall und in ihm der Zusammenhang zwischen Photoelektronen
und Augerelektronen bietet sich fiir weitere Untersuchungen an. Beispielsweise ergibt sich bei
dem als kernangeregte Doppelphotoemission bezeichneten Augerzerfall die Frage, wie sich der
beliebige Austausch der Energie zwischen den Elektronen auf ihre Winkelverteilung auswirkt.
Diese liefle sich mit der hier aufgebauten Messapparatur ideal untersuchen.
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A. Kalibrierung auf der Grafikkarte

Fiir eine schnellere Kalibrierung der Daten wurde ein Programm geschrieben, welches die
fiir bestimmte Anwendungen auflerordentlich hohe Rechenleistung der Grafikkarte nutzt. Im
folgenden wird die Funktionsweise und seine wichtigsten Funktionen beschrieben.

Grafikprozessoren (GPU, Graphic Processing Unit) bestehen aus bis zu mehreren hun-
dert Recheneinheiten, die parallel gleiche Rechenschritte verarbeiten kénnen. Dies kann eine
erhebliche Beschleunigung der Datenverarbeitung zur Folge haben. Allerdings unterscheidet
sich die Programmierung aufgrund des unterschiedlichen Aufbaus teilweise erheblich von der
gewohnten nicht-parallelen Programmierung, so dass je nach Aufgabe gepriift werden muss,
ob es sinnvoll ist, die Grafikkarte einzusetzen.

Im ersten Schritt der Auswertung, in dem die Parameter fiir Spektrometerlange, elektri-
sches Feld, Zeitnullpunkt und Startpunkt der Elektronen gefunden werden miissen, bietet
sich eine parallele Verarbeitung der Daten offensichtlich an. Schlielich miissen fiir jeden Pa-
rameter die Impulse mehrerer Millionen Teilchen neu berechnet, in Histogramme sortiert und
dargestellt werden. Die Geschwindigkeit, mit der dies erfolgt, kann durchaus das Ergebnis be-
einflussen, denn sie erlaubt die Darstellung in Echtzeit und mehrmalige, bzw. kleinschrittigere
Anderungen.

A.1. Grafikprozessoren

Die kleinste Recheneinheit der GPU ist der sogenannter Threadprozessor, bis zu 512 befinden
sich auf einer Karte. Jeder dieser Threadprozessoren kann eigenstéindig fiir einen Datenpunkt
eine komplette Funktion ausfiihren. Um den Datenaustausch zwischen den Threadprozessoren
zu beschleunigen und einen Speicher zur Verfligung zu stellen, der mit extrem kurzer Ver-
zogerung angesprochen werden kann, sind acht Threadprozessoren zu einem Multiprozessor
zusammengefasst und teilen sich einen Speicherbereich (Shared Memory) von 16 kB in ihrer
unmittelbaren Néhe. Dieser Speicherbereich kann in innerhalb von vier Zyklen Daten in die
Register kopieren, wihrend es aus dem allgemeinen Grafikkartenspeicher um die 400 Zyklen
dauert. Das bedeutet, dass nicht nur die Parallelisierung des Codes Voraussetzung fiir eine
Beschleunigung der Berechnung ist, sondern auch die effiziente Nutzung des Shared Memories.

Dariiber hinaus gibt es einige Besonderheiten im Programmiermodell, die zu beriicksich-

tigen sind, die hier nicht im Detail diskutiert werden sollen. Eine ausfiihrliche Darstellung
findet sich im CUDA Programming Guide [NVil0].

A.2. Uberblick iiber das Programm

Das Programm CudaAnalyze liest Daten im sogenannten .slmf-Format ein. Es handelt sich
um die mit der resort-Routine berechneten Auftrefforte und Flugzeiten der Elektronen. Diese
werden vollstdndig in ein Array in den Hauptspeicher des Computers eingelesen. In Paketen
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Abbildung A.1.: Die Recheneinheit (GPU), hier einer NVIDIA G8-Grafikkarte, besteht aus
vielen Multiprozessoren. Acht sogenannte Threadprozessoren, die kleinsten Recheneinheiten
einer Grafikkarte, bilden einen Multiprozessor. Sie teilen sich 16 kB Shared Memory, einen
extrem schnellen Speicher, in ihrer unmittelbaren Néahe.

von 200.000 Datenpunkten werden sie von dort in den Hauptspeicher der Grafikkarte ko-
piert. Die Impulse werden dann auf der Grafikkarte berechnet und die Histogramme gefiillt.
Anschlieflend werden die Histogramme an die Adresse im Speicher kopiert, an der ROOT
die Histogramme erzeugt hat, so dass fiir die Darstellung der Spektren weiterhin auf ROOT
zuriickgegriffen werden kann. Sind alle Pakete abgearbeitet, stellt das Programm bis zu vier
Histogramme dar und wartet auf die Anderung einer der Parameter durch den Nutzer (siehe

Abbildung [A.3)).

Die Geschwindigkeit des kompletten Rechenschritts hiangt fast ausschlieflich von der Be-
rechnung der Histogramme ab. Diese Berechnung wiederum ist zu einem wesentlich grofieren
Mafl mit der Anzahl der Bins und nicht mit der Anzahl der Datenpunkte verkniipft. Das
bedeutet, dass die Berechnung fiir 1D-Histogramme viele hundert Male schneller als auf einer
CPU stattfinden kann, aber grofie 2D-Histogramme unter Umstanden deutlich mehr Zeit in
Anspruch nehmen, als auf einer CPU. Die Ursache hierfiir liegt im grundlegend verschiedenen
Programmiermodell der beiden Prozessorfamilien.

A.3. Die Berechnung der Impulse

Der folgende Quellcode zeigt die Berechnung der Impulse. Jeder Threadprozessor kann fiir
einen Datenpunkt alle Variablen berechnen, so dass diese Berechnung um Vergleich zur CPU
mit der Anzahl der Prozessoren skaliert. Dabei muss beachtet werden, dass die Daten so auf
die 8 Threadprozessoren verteilt werden, dass aufeinander folgende Datenpunkte zusammen
geladen werden. Dies beschleunigt den Datentransfer aus dem Speicher, da benachbarte Blo-
cke zusammen geladen werden kénnen. Die richtige Verteilung wird sichergestellt, indem die
for-Schleife um dataBlockSize, also der Grofle der gleichzeitig verarbeitbaren Datenpunkte,
inkrementiert wird.

Listing A.1: Berechnung der Impulse

__global__ void calc_mom (float =xtof ,float xx, float xy, float *px
, float xpy, float xpz, float «E, float xphi, float* theta, int N)
{

int idx = blockIdx.x * blockDim.x + threadldx.x;

int n_element_per_thread = N / (gridDim.x * blockDim.x);

int Block_start_idx = n_element_per_threadxblockDim.x*blockldx.x;

int Thread start idx = Block_start_idx + (threadldx.x/dataBlockSize)
*n__element__per_thread«dataBlockSize + (threadldx.x%dataBlockSize);

for (int idx = Thread_ start_ idx; idx < Thread_ start_idx
+(n_element per threadxdataBlockSize); idx += dataBlockSize)
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___syncthreads ();

getZMomlter (tof , pz, N);

___syncthreads ();

for (int idx = Thread_start_idx; idx < Thread_start_idx
+(n_element_per_threadxdataBlockSize); idx += dataBlockSize)

{
phi[idx] = atan2f(y[idx],x[idx])*180.f/PI;
float p mag = sqrtf(px[idx]*px[idx]+py[idx]*py[idx]+
pz[idx]xpz[idx]);
E[idx]= 13.6 = p_magxp_mag;
theta [idx] = (pz[idx]/p_mag);
}

}

Aufgrund der zwei Spektrometerbereiche mit unterschiedlichen Feldern, muss auch hier der
z-Impuls iterativ berechnet werden.

A.4. Der Histogrammalgorithmus

Die Berechnung eines Histogramms auf einer CPU ist sehr einfach. Das richtige Bin fiir einen
Datenpunkt zwischen M AX und MIN kann folgendermafien berechnet werden:

Listing A.2: Berechnung eines Bins auf der CPU
for(int i = 0; i<NumDataPoints; i++)

{
bin = data[i] * (bins—1) / (MAX-MIN);
histgram [bin]++;

Der Histogrammalgorithmus fiir die GPU ist ungleich komplizierter. Er wurde von Shams
und Kennedy [SKOT7] bereitgestellt und in diesem Programm implementiert. Eine schematische
Darstellung findet sich in Abbildung[A.2] Wiirde man analog zur Berechnung auf der CPU das
Histogramm in einen Speicherbereich der Grafikkarte legen, auf den alle Prozessoren zugreifen
koénnen, so miisste bei jedem Speicherzugriff 400 Taktzyklen gewartet werden. Es erweist sich
als effizienter, das Histogramm in so grofle Abschnitte zu unterteilen, dass diese im Shared
Memory liegen koénnen, den kompletten Datensatz mehrfach zu sortieren und am Ende alle
Teile zum Gesamthistogramm zusammenzufiigen. Bei 16 kB und vier gleichzeitig ausfithrbaren
Datenpaketen ergibt sich so eine maximale Histogrammgrofle von 1024 pro Durchlauf. Es
stellt sich heraus, dass mit einer GT9600 Grafikkarte, welche 96 Threadprozessoren besitzt,
die Histogrammberechnung bis 40.000 Bins schneller ist, als auf einem Kern eines Intel Q6600.
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Abbildung A.2.: Der Histogrammalgorithmus nach [SKQ7]. Parallele Berechnung eines Histo-
gramms mit B Bins verteilt auf N Threads. Die Histogrammupdates erfordern ein geschiitztes
Schreiben auf den Speicherbereich, da es sonst zu Konflikten kommen kann, wenn mehrere
Threads gleichzeitig auf die selbe Speicherstelle zugreifen wollen.
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Abbildung A.3.: Die Oberflache des Programms. Bis zu vier Histogramme kénnen fiir die Ka-
librierung gleichzeitig dargestellt werden. Per Tastatur konnen die Parameter Ortsnullpunkt,
Zeitnullpunkt und Spektrometerlange/-feld variiert werden. Ein Berechnungsschritt erfolgt
ca. mit einem MHz pro einer Millionen Datenpunkte.



B. zusatzliche Messergebnisse

Die Auswertung der Messergebnisse im Bezug auf das Korrelationsloch hat zu einer Vielzahl
von Spektren gefiihrt, die zeigen, wie umfangreich die Daten ausgewertet werden kénnen. Im
folgenden sind einige dieser Spektren zusammengestellt, um die in der Arbeit beschriebene
Beobachtung zu vervollstandigen.
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Abbildung B.1.: Beide Projektionen, p,p; obere Reihe und p)p. untere Reihe fiir eine Mes-
sung mit 30eV Photonenenergie. Um die Vergleichbarkeit mit den zuvor gezeigten Spektren
zu gewahrleisten, wurden die gleichen Bedingungen gewéhlt. Das erste Elektron besitzt in
allen Fillen eine kinetische Energie von 4 +0,5eV. Fiir die p/,pj-Projektion besitzt es einen
Parallelimpuls im Intervall von 0,2 — 0, 3 a.u.. Fiir die p/,p,-Projektion wurde seinen Parallel-
impuls auf 0,1 — 0,2a.u. in der linken, 0,2 — 0,3 a.u. in der mittleren und 0,3 — 0,4 a.u. in
der rechten Spalte beschriankt. Wieder liegt der pg/— Impulsbetrag des zweiten Elektrons bei
+0,1a.u..
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Abbildung B.2.: Parallelimpulse des zweiten Elektronen mit 0 —2,5¢eV (linke Spalte), 4 —7eV
(mittlere Spalte), 7 — 10eV (rechte Spalte), bei fester Energie und Impuls des ersten Elek-
trons. Die Abbildungen zeigen den Vergleich von einer Messung ohne Magnetfeld mit hohem
elektrischen Absaugfeld (erste Reihe), mit Magnetfeld und niedrigem Absaugfeld (zweite Rei-
he) und den kiinstlich erzeugten Doppelereignissen (dritte Reihe). Alle Messungen wurden
bei bei einer Photonenergie von 25 eV Photonenenergie durchgefiihrt. Die kinetische Energie
des erstes Elektrons wurde auf 2,7 + 0,5 eV beschrinkt, der Parallelimpuls auf einen Bereich
von 0,3 — 0,4 a.u., gekennzeichnet in der ersten Reihe durch die schwarzen Punkte. Diese
Bedingung ist fiir alle Spektren identisch. Der Vergleich zeigt, dass die Abschattung nicht auf
Totzeiteffekte zuriickzufiihren ist, denn in den kiinstlich erzeugten Doppelereignissen ist sie
fast nicht erkennbar, wiahrend sie in beiden Messungen deutlich sichtbar ist.
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Abbildung B.3.: Parallelimpulse des zweiten Elektronen mit 1 — 2eV (linke Spalte), 3 — 4eV
(mittlere Spalte), 5 — 6eV (rechte Spalte) kinetischer Energie, bei fester Energie und Impuls
des ersten Elektrons. Die Abbildungen zeigen den Vergleich von einer Messung bei einer Pho-
tonenenergie von 25eV. Die kinetische Energie des ersten Elektrons wurde auf einen Bereich
von 2 + 0,5€eV in der ersten Reihe, auf 4 £ 0,5eV in der zweiten Reihe beschréinkt. Sein
Parallelimpuls liegt in allen Abbildungen in einen Bereich von 0,2 — 0, 3 a.u., gekennzeichnet
in der ersten Reihe durch schwarzen Punkte.
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Abbildung B.4.: p!/ p.-Projektion des zweiten Elektronen, dessen einzige Bedingung ein p;—
Impulsbetrag von 40, 1 a.u. ist. Die Bilder stammen von einer Messung bei einer Photonen-
energie von 25eV. Die kinetische Energie des ersten Elektrons wurde auf einen Bereich von
2+ 0,5eV in der ersten Reihe, auf 4 + 0,5€eV in der zweiten Reihe beschrankt. Zusétzlich
liegen verschiedene Bedingungen fiir seinen Parallelimpuls vor, 0,1 — 0,2a.u. in der linken,
0,2 — 0,3 a.u. in der mittleren und 0,3 — 0,4 a.u. in der rechten Spalte.



C. Pulsfit

Der Pulsfitalgorithmus, welcher in dieser Auswertung verwendet wurde, hingt zum einen
davon ab, wie genau die Hohe aus der steigenden Flanke berechnet werden kann und zum
anderen, wie gut der Puls zeitlich angefittet werden kann. Diese beiden Kriterien sollen hier
ein wenig ausfithrlicher behandelt werden.

C.1. Erzeugung und Skalierung der Normpulses

Die Erzeugung des Normpulses geschieht mit Hilfe der ersten 500 Einzelpulse. Diese werden
mit dem CFD-Algorithmus analysiert und dann auf den gleichen Zeitpunkt geschoben. Dann
werden alle einzelnen Kanile addiert und die Summe auf eine Signalhdhe vergleichbar mit
den tblichen Signalen skaliert. Das Ergebnis eines Kanals ist in Abbildung gezeigt.

Fiir eine korrekte Skalierung des Normpulses beim Fit ist eine eindeutiger Zusammenhang
zwischen Signalh6he und steigender Flanke notwendig. Dass dieser Zusammenhang gegeben
ist, ldsst sich in Abbildung erkennen. Dort sind fiir ein Anodensignal (links) und das
MCP-Signal (rechts) die Steigung gegen die Pulshohe gezeigt. Da die Linie des MCP-Signals
wesentlich schmaler als die des Anodensignals ist, ldsst sich das MCP-Signal wesentlich ge-
nauer anfitten, in der Regel betriagt die Abweichung weniger als zwei Prozent.

C.2. Oversampling

Die Samplingrate des Aufnahmesystems betragt 1 GSample/s, was bedeutet, dass nur ein

Datenpunkt pro Nanosekunde aufgenommen wird. Um das Normsignal korrekt von einem zu

untersuchenden Puls abzuziehen, miissen die die richtigen Zwischenpunkte bestimmt werden.

Dies geschieht mit Hilfe einer Faltung der Funktion sin(x)/x mit dem urspriinglichen Signal.

Aufgrund des Faltungstheorems kann dies leicht implementiert werden.

Faltungstheorem: Eine Faltung im Zeitbereich entspricht einer Multiplikation im Frequenz-
bereich und eine Multiplikation im Zeitbereich entspricht einer Faltung im Frequenzbe-
reich.

F(f-9)=k-F(f) F(g) (C.1)

Es kann also einfach eine Fouriertransformation des Signals durchgefiihrt, eine beliebe Vielfa-
ches (2") der Anzahl der Datenpunkte im transformierten Raum addiert und eine Riicktrans-
formation durchgefiihrt werden. Insbesondere Grafikkarten sind fiir diese Art der Berechnun-
gen hochgradig optimiert. Das Ergebnis ist in Abbildung dargestellt.
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Abbildung C.2.: Zusammenhang zwischen Signalhdhe und steigender Flanke bei halber Hohe
des Signals fiir ein Anodenende (links) und das MCP-Signal (rechts). Aufgrund der wesentlich
geringeren Breite der Linie im Falle des MCP-Signals kann dort die Hohe ind er Regel auf
weniger als zwei Prozent genau angefittet werden.
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Abbildung C.3.: beliebiges Anodensignal (links) und das gleiche Signal nach Ausfithrung des
Oversamplingalgorithmus (rechts). Die Zwischenpunkte wurden korrekt bestimmt, ohne die

Signalform zu verdndern.
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energie) und BESSY II (1,7 GeV) durch eine 1 mm?* grofie Apertur in einem

[3.20.

Skizze der Beamline 3m-NIM. Uber die beiden Spiegel M1 und M2 wird der

otrahl auf ein Gitter mit einer Gitterkonstanten von 2400 Linien pro Millimeter

gelenkt. Damit lassen sich Photonenenergien zwischen 5 eV und 55 eV einstellen.

Uber Eintritts- (ES) und Austrittsschlitz (AS) lasst sich die Intensitét einstellen

und die Wellenlinge auswihlen. Entnommen und modifiziert aus [Ber]|. . . .

63
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4.1. Vergleich der beiden hauptsachlich verwendeten Methoden zur Bestimmung |
des Zeitpunktes der Autzeichnung eines Pulses. Links: Schwerpunktbildung: |
die blaue horizontale Linie markiert den Schwellenwert, die vertikalen Linien |

|
|

begrenzen den Bereich der fur die Bestimmung des Integrals verwendet wird,
welches grau ausgefillt ist. Der rote Pteil markiert den Zeitpunkt, der mit die-
ser Methode bestimmt wurde. Rechts: Constant-Fraction-Algorithmus (Erlau-
terung im Text), die roten Linien markieren die Schwelle, die schwarze Kurve
| ist das urspringliche, die blaue das berechnete Signal. Die lila-farbene Linie |
| bei —400mV liefert den Nulldurchgang und der Schnittpunkt mit der blauen |
| Kurve den berechneten Zeitpunkt, markiert durch den roten Pteil.| . . . . . . 67

|4.2. Schematische Darstellung des Eventmixing-Algorithmus. Aus zwei Ereignissen, |
| bel denen an jedem Drahtende ein Puls vorliegt, wird ein drittes, das kiinst- |
| liche Doppelereignis, erzeugt. Die Ereignisse werden dargestellt durch eines |
der Anodensignale (jeweils auf der linken Seite) und ihr zugehoriges Bunch-
markersignal Geweils auf der rechten Seite). Alle Signale des ersten Ereignisses
(links) werden eins zu eins in das neue Ereignis kopiert (blauer Puls). Auf der
rechten Seite werden die urspriinglichen (grauen) Signale des zweiten Ereig-
nisses so weit verschoben (schwarz), dass die Bunchmarker beider Ereignisse
exakt aut dem gleichen Zeitpunkt liegen. Der rote Puls ist der Beitrag des
zweiten Ereignisses. Dann werden fir jeden Kanal die Datenpunkte addiert,
so dass ein Doppelpuls aus der Summe der beiden Einzelpulse entsteht. Das
Bunchmarker-Signal ist nun doppelt so hoch und liegt an der Position des
Bunchmarker-Signals des ersten Ereignisses. Das Doppelereignis simuliert so

Anodendrahten. Die schwarze Kurve zeigt die Zeitdifterenz der Signale, deren
Zeiten einzeln berechnet wurden. Die rote Kurve zeigt die Zeitdifferenz nach
dem Pulsmixing. Rechts: gleiches Spektrum wie links, fiur das MCP-Signal.
Dieses ist deutlich schmaler, daher ist die Totzeit geringer. Dennoch geht ein
Grofiteil der Signale verloren. . . . . . . ... o oo oo 71
[4.4. Fehler in der Zeitberechnung der Position eines Anodensignals mit CFD-
Algorithmus. Aut der Abszisse ist die Abweichung des gemessenen Wertes nach
Vereinigung zweier Pulse vom echten Wert aufgetragen, auf der Ordinate der
Zeitunterschied der beiden Signale. Auf der linken Seite ist das erste Signal
dargestellt, aut der rechten das Zweite, wenn es gefunden wurde.| . . . . . . . 72
|4.5. Fehler in der Zeitberechnung der Position eines MCP-Signals mit CEFD-Algorithmus.
Auf der Abszisse ist die Abweichung des gemessenen Wertes nach Vereinigung
zweier Pulse vom echten Wert aufgetragen, auf der Ordinate der Zeitunter-
schied der beiden Signale. Auf der linken Seite ist das erste Signal dargestellt,
auf der rechten das Zweite, wenn es getunden wurde.| . . . . . . . . . ... .. 72
[4.6. CED-Algorithmus mit Substraktion des Normsignals, dessen Hohe und Posi- |
| tion aus der linken steigenden Flanke berechnet wurde. Das schwarze Signal |
| entspricht dem urspriunglichen Puls, in Rot ist der Normpuls eingezeichnet und |
[ die blaue Kurve beschreibt den Rest nach der Subtraktion) . . .. ... ... 73
[4.7. Ergebnis des Doppelpulsfitalgorithmus. Zwei Normpulse (rot) werden in ihrer |
| Hohe und zeitlichen Abstand so lange variiert, bis das Integral der Difterenz |
| zum gemessenen Signal (schwarz) minimal ist.|. . . . . . ... ... ... .. 74
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[4.8. Totzeit der Anode (links) bzw. des MCPs (rechts). Die rote Linie wurde mit
| dem gewohnlichen CEFD-Algorithmus berechnet, das schwarze Spektrum mit
| der Komnbination aus CEFD-Algorithmus mit Subtraktion eines Normpulses
| und Doppelpulsfit. Die enorme Verringerung der Totzeit wird aut den ersten
Blick erkennbar. Die scharfen Peaks im Spektrum der Anodentotzeit entsteht
aus dem Ubergang der Algorithmen (siehe Text). . . . . . ... ... ... .. 74

[4.9. Fehler in der Zeitberechnung der Position eines Anodensignals mit kombinier-
tem CFEFD-Algorithmus mit Subtraktion eines Normpulses und Doppelpulsfital-
gorithmus. Aut der Abszisse ist die Abweichung des gemessenen Wertes nach
Vereinigung zweier Pulse vom gemessenen Wert aufgetragen, aut der Ordinate
der Zeitunterschied der beiden Signale. Aut der linken Seite ist der erste Puls,
auf der rechten Seite der zweite Puls autgetragen. Es werden in beiden Fallen
nur Signale dargestellt, wenn sie gefunden wurden.| . . . . . . ... ... ... 75

[4.10. Fehler in der Zeitberechnung der Position eines fiir das MCP-Signals mit kom- |
| biniertem CFD-Algorithmus mit Subtraktion eines Normpulses und Doppel- |
| pulsfitalgorithmus. Die Darstellung entspricht der in Abbildung 4.9} . . . . . 76

|4.11. links Orts- und rechts Zeitiehler der beiden Elektronen nach Anwendung des |
| Doppelpulsfits und der Rekonstruktionsroutine. Trotz der grofien Fehler in der |
| Einzelpulserkennung sind die Fehler hier gering.|. . . . . . .. ... ... ... 77

[4.12. Orts- gegen Flugzeitunterschied der beiden Elektronen als gewichtete Differenz |
der gemischten Einzelereignisse (H1) und der analysierten Doppelereignisse
[ (H2). Der Vergleich der beiden Spektren zeigt die Unterschiede in der Tot-
zeit nach Anwendung des CFD-Algorithmus (links) und kombiniertem CFD-
Algorithmus mit Doppelpulsfit (rechts). In den roten bzw. gelben Bereichen

| werden Doppelereignisse deutlich seltener oder gar nicht erkannt.| . . . . . . . 78

[4.13. Ortsbilder (obere Reihe) und Abstand gegen Flugzeitunterschied des ersten und
| zweiten Elektrons (untere Reihe) fir drei Falle. Links: Alle Doppelereignisse
| einer Datei, welche etwa 65.000 Elektronen enthalt, nach der Rekonstruktion.
| Mitte: Nur die riskanten Falle dieser Datei, was bedeutet, dass mindestens
I
I

eine der beiden Rekonstruktionsmethoden ist grofier oder gleich 15 ist. Knapp
54.000 Elektronen erfullen die Bedingung. Die Artetakte im linken Spektrum
ammen aus diesen en. Rechts: Sind beide Rekon 1ktionsmethoden nich
| riskant und werden fur die riskanten Falle geeignete Bedingungen gefunden, |
| erscheint ein homogenes Ortsbild. Um ausreichend Statistik zu besitzen, wurde |

| hier ein vollstandiger Datensatz verwendet.| . . . . . . . ... ... ... ... 79

[4.14. Flugzeitspektrum nach Kalibrierung. Der Zeitnullpunkt wurde so lange ver-
schoben, bis der erste der beiden Photonenpeaks 200 ps nach dem absoluten
Zeitnullpunkt liegt. Zur besseren lllustration wurde der Abschnitt um £5ns
vergrobert dargestellt. Elektronen mit minimaler kinetischer Energie erreichen
den Detektor nach 30 ns, gekennzeichnet durch die zweite Strichlinie. Elektro-
nen, die spater kommen sind an verschiedenen Stellen im Spektrometer ent-
standen, wurden aber durch das Gegenfeld zwischen den Gittern ausreichend
abgebremst, um nicht innerhalb der Zeitspanne der ungestorten Elektronen
den Detektor zu erreichenld . . . . . . . . . . ... oo 81
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|4.15. Fur die Kalibrierung verwendete Spektren, die den Winkel in der Detektore- |
| bene ¢ (links) bzw. den Winkel zur Spektrometerachse 6 (rechts) gegen die |
| kinetische Energie der Elektronen darstellen. Strichlinien geben die Lage der |

[5.1. Ubersicht iiber die im folgenden verwendeten Bezeichnungen fiir Winkel und |
Impulse. Die Impulse in der Ebene der Oberflache werden mit p, bzw. p, be-
zeichnet. Diese Ebene fallt mit der Detektorebene zusammen. Die Richtung
des z-Impuls entspricht der Flugzeitrichtung. Die Winkel werden aus den Pro-
jektionen der Impulse berechnet und so bezeichnet ¢ den Winkel in der -, y-
Ebene, 6 den Winkel zur Oberflachennormalen. Fur einige Darstellungen wird
ein gedrehtes Koordinatensystem verwendet, in dem die x-Impulsrichtung in
der Detektorebene in Richtung des ersten Elektrons liegt, hier bezeichnet mit
prund P L. 84

[5.2. kinetische Energie der Photoelektronen aus einer Pb(111)-Oberflache fiir eine |
Photonenenergie von 25eV. Das Spektrum zeigt drei Peaks. Zwei stammen von |
Elektronen aus dem Valenzband. Direkt unterhalb der Fermikante, sowie 10 eV |

|
|

darunter liegen zwei Bander, die sich aus Elektronen der s- bzw. p-Orbitale zu-
sammensetzen. Bei 3 eV kinetischer Energie liegt der erste Innerschalenzustand
odsp von Blelf oo 85

15.3. Parallelimpulse der Elektronen um die Fermikante bei Photonenenergien von |
| 25eV, 30eV und 40eV (von links nach rechts). Die Grofle des Energiefensters |
| betragt je 1eV.|. . . . . . . L 86

[5.4. Simulation der Parallelimpulse der Elektronen um die Fermikante bei Photo- |
| nenenergien von 25 eV, 30eV und 40 eV fir den Vergleich mit den Ergebnissen |
| aus Abbildung 5.3l . . . . . ..o 86

[5.5. Parallelimpulse der Elektronen unterhalb der Fermikante bei einer Photonen- |
| energie von 25eV. Die kinetischen Energien der Elektronen betragen 19,5 + |
| 0,5eV, 18,5+ 0,5eV und 17,5+ 0,5eV (von links nach rechts).|. . . . . . .. 87

[9.6.  Bleicluster mit 36 Atomen fur die Berechnung der Elektronenbeugung am Kris- |
| tallgitter. Emittiert werden die Elektronen an der Stelle des gelb eingetarbten |
| Atoms.. . . . . 88

15.7. Gemessene Parallelimpulse der Photoelektronen bei 30 eV Photonenenergie tir |
die beiden Innerschalenzustande 5ds /o (links) und 5ds3/5 (mitte), sowie fiir den |
5d3/o Zustand der 40 eV-Messung (rechts)|. . . . . ... .. ... .. ... .. 88

[5.8. Simulation der Beugungsbilder von Photoelektronen mit einer kinetischen |
Energie, die bei 30 eV Photonenenergie den beiden Innerschalenzustande 5ds /9
(links) und 5d3/o (mitte), sowie bei bei 40eV Photonenenergie dem bHd3/o-
Zustand (rechts) entsprechen. Die Daten wurden in einer Polardarstellung be-

| rechnet und sind in dieser dargestellt.| . . . . ... ... .. ... ... .... 89

15.9. Kinetische Energie des ersten Elektrons gegen kinetische Energie des zweiten
Elektrons bei 25 eV Photonenenergie. Durchgezogene Linien markieren den Be-
reich, in dem eines der Elektronen als Photoelektron mit konstanter Energie
angenommen wird. Die gestrichelte Linie kennzeichnet die Grenze, unterhalb
der Energieerhaltung fiir die eingestellte Photonenenergie gilt (hv —2®).|. . . 90
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[5.10.

Vergleich der Doppelphotoemissionsspektren von Blei bei 21,22¢eV (links) und

Kupfer bei 40eV (rechts). Die hochste Intensitat bei Blei liegt bei niedrigen

kinetischen Energien, bei Kupfer entlang der Fermikante. Das rechte Bild wurde

entnommen aus [HatO4].| . . . . ... ... o oo

91

B.1T.

klassische Simulation von zwei unabhangigen Elektronen, deren Energiezustand

aus der Ein-Teilchen-Zustandsdichte berechnet wurde. Die Energie eines Pho-

tons von 21,22eV wird in einem zufalligen Verhaltnis auf beide Elektronen

autgeteilt. Die Trajektorien im Spektrometer und Fehler in der Orts- und Flug-

zeitmessung wurden ebenfalls berucksichtigt. | . . . . ... ... ... ... ..

91

[5.12.

Verhaltnis der Einzel- und Doppelereignisse fir Blei bei verschiedenen Photo-

nenenergien. Es wurden nur Elektronen berticksichtigt, die innerhalb des mog-

lichen Zeitfensters (10 — 30 ns) den Detektor erreichen. Der groe Anstieg zwi-

schen 21,22 eV und 25 eV, sowie zwischen 25 eV und 30 eV ist auf das Einsetzen

des Augerzertalls zurickzuftihren. | . . . . . . ..o 00000000

92

[5.13.

Dreidimensionales Spektrum der Relativimpulse aller emittierten Elektronen-

paare im Vergleich der TDC-Massung (links) und der Acqiris-Messung mit

neuer Pulsfitroutine. Die beiden Ebenen zeigen die Projektion eines 0,02 a.u.

breiten Fensters aut die p,p,- bzw. p,p.-Ebene. Die Ununterscheidbarkeit wur-

de hier autgehoben und immer das zweite Elektron vom ersten abgezogen.

Daher gibt es keine negativen z-Impulse.|. . . . . . . ... ... ... ... ..

93

[.14.

Korrelationsloch als Projektion in der a’z-Impulsebene (Erlduterungen siehe

Text). Die Parallelimpulse der festen Elektronen liegen in beiden Spektren

bei 0,2 — 0,3a.u.. Sie sind als schwarze Punkte eingezeichnet. Ihre kinetische

Energie liegt bei 1,5 £ 0,5eV im linken Bild und 3 +0,5eV im rechten Bild.

Die y’-Komponente des Impulses des zweiten Elektrons wurde auf 40, 1a.u.

beschrankt. Die Photonenenergie betragt 25e¢V. . . . . .. . ... .. .. ...

94

[.15.

Korrelationsloch in der p;p;—Ebene. Der p.-Impuls des ersten Elektrons liegt

zwischen 0, 2—0, 3 a.u. (schwarze Punkte). Beide Elektronen besitzen die gleiche

kinetische Energie von 1,5 £ 0,5eV im linken Bild und 3 £ 0,5eV im rechten

Bild. Die Photonenenergie betragt 25eV.| . . . . . . . . . .. ... ... ...

95

516

Relativimpuls als Abstand in der p,;p,-Ebene bei gleichem z-Impuls. Die Pho-

tonenenergie liegt bei 25eV. Eines der beiden Elektronen hat eine kinetische

Energie von 5eV, das andere eine beliebige. Die schwarze Kurve stammt aus

kunstlichen Doppelereignissen, die rote Kurve aus gemessene Daten, ausgewer-

tet mit der Doppelpulserkennung. Die Grofse der Verarmungszone wurde durch

die Breite bei halber Hohe bestimmt.). . . . . . . . . . . . .. .. ... ...

96

F.17.

Energiekorrelationspektrum fiir Photonenenergien von 30 eV (links) und 40 eV

(rechts). In beiden Spektren sind zwei vertikale bzw. horizontale Linien zu

erkennen. Sie liegen bei den erwarteten Energien des Photoelektrons (vergl.

Tabelle [5.1)) und entsprechen damit der Signatur des Augerzerfalls.| . . . . . .

97

[5.18.

Energiespektrum des Augerelektrons bei einer Photonenenergie von 25eV mit

Magnetfeld (schwarz) und Selbstfaltung der Valenzbandzustandsdichte (blau).

Diese wurde daruber hinaus wurde mit der experimentellen Auflosung von

0,5 eV getaltet und ein zehnprozentiger Untergrund aus Einzelereignissen addiert.| 97
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[p-19. Parallelimpuls der Photoelektronen aus dem 5d3/o-Innerschalenzustand fur
| 30 eV Photonenenergie. Das gleiche Beugungsmuster wie in Abbildung |5.7| fin-
| det sich auch in diesen Daten. Dies ist ein Indiz, dass der Augerzerfall unabhan- |
| gig von der Emission des Photoelektrons ablauft. Alle neun Segmente wurden |
im folgenden mit der Winkelverteilung des Augerelektrons untersucht (siche |

|5.20|! | 98

15.20. Winkelverteilung der Augerelektronen, abhangig von der Emissionsrichtung des
Photoelektrons (roter Pfeil). Die Bereiche der Photoelektronenrichtung ent-
sprechen den markierten Bereichen in Abbildung[5.19] Exemplarisch sind zwei
Richtungen dargestellt, beide zeigen keine explizite Abhangigkeit der Winkel-
verteilung von der Emissionsrichtung des Photoelektrons. Lediglich eine leichte
Abschattung ist zu erkennen, deren Ursache mit der Totzeit zu erklaren ist.| . 99

[5.21. Links: Kinetische Energie der 1s-Photoelektronen von Neon bei einer Pho-
tonenenergie von v = 872,96eV. Die beiden Kurven unterscheiden sich hin-
sichtlich des zuriickbleibenden Ions. Geschlossene Kreise stammen von Ne™,
offene von Ne®". Die Energieverschiebung ist auf PCI zuriickzufiihren. Rechts:

| Impulsverteilung der Photoelektronen, unter Beruicksichtigung der Emissions- |

| richtung des Augerelektrons (roter Pfeil). Anstatt der erwarteten Verschiebung |
der Intensitat aufgrund von Stoflen zwischen den Elektronen, ist eine Abschwa- |

chung zu sehen. Entnommen aus [LRJT09] . . . .. ... ... ... ..... 100

[5.22. Links: Vergrofierung des Energiekorrelationsspektrum fiir v = 30eV. Zur Un-
tersuchung der Energieverschiebung wurden 1eV breite Bereiche aut die y-
Achse projiziert (rechts). Dabei zeigt die schwarze Kurve die Energieverteilung
bei hohen, die rote Kurve bei niedrigen Augerelektronenenergien. Beide Peaks
wurden mit einer Gaussverteilung gefittet, deren Maximum ihre Position be-
stimmt. Die Verschiebung des Photoelektrons ist in beiden Spektren deutlich
zu erkennen, markiert durch die abknickende Linie links und die beiden Pfeile
rechts) . . . . . . 101

[5.23. Vergleich des Energieshifts bei 25¢eV (links) und 30 eV (rechts). Der Nullpunkt
bezeichnet die kinetische Energie tur den Fall, dass kein Augerzertall statt-
findet. Beide Spektren wurden durch einen Fit an den Photoelektronenpeak
tur einen 1eV breiten Bereich der Augerelektronenenergie erstellt. Der Fehler
wurde durch mehrtaches Fitten abgeschatzt|. . . . . . ... ... .. .. ... 102

[5.24. Vergleich der Impulse der Photoelektronen, fir den Fall eines schnellen (p, >
0,6a.u., links) und eines langsamen Augerelektrons (p, < 0,2a.u., rechts). In
beiden Spektren wurde das Augerelektron mit einem senkrechten Startimpuls |
ausgewahlt, symbolisiert durch den schwarzen Pteil. Der Betrag des y-Impulses |
des Photoelektrons wurde auf 0, 1a.u. beschrankt.| . . . . .. ... ... ... 102
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[5.25.

Geometrische Betrachtung der Cooperpaaremission. Die Anfangszustande lie-

gen auf der Fermikugel mit entgegengesetztem Impuls. Fur die Emission neh-

men sie den Impuls aus dem Kristall (G) auf. Mussen die Elektronen im Va-

kuum die gleiche Energie besitzen, dann ist aufgrund der Parallelimpulserhal-

tung beim Durchgang durch die Oberflache der senkrechte Impuls ebenfalls

testgelegt. Dieser kann beim Austritt aus dem Festkorper nur gleich sein, wenn

beide Elektronen auf einem Aquator parallel zur Oberfliche liegen (blaue Pfei-

le). Gilt aber die Energieerhaltung fiir das Paar, so ist die Emission von der

gesamten Kugelobertlache moglich. Die Elektronen besitzen dann im Vakuum

unterschiedliche Impulsvektoren (schwarze Pfeile). Nur der Parallelimpuls wére

nach wie vor gleich grofj in entgegengesetzter Richtung.| . . . . . .. ... ..

[5.26.

Gewichtete Differenz der Emnergiespektren fir Photonenenergien von 25eV

(links) und 40eV (rechts). Der fiir die Cooperpaaremission interessante Be-

reich wurde mit einer Box markiert. Entlang der Doppeliermikante nimmt die

Intensitat stark ab, so dass an dieser Stelle grofie Schwankungen auftreten.|

[5.27.

Parallelimpuls des zweiten Elektrons im gedrehten Koordinatensystem in der

Nahe der Doppelfermikante (rechteckiger Bereich in Abbildung5.26|) fir eine

Messung mit 25eV Photonen. Links befindet sich die Verteilung der supralei-

tenden Phase, rechts die Verteilung der normaleitenden. Das Energietenster

betragt 2 X 2eV.] . . . ..

5.08.

Parallelimpulse der Elektronen gleicher Energie in der Nahe der Doppeltermi-

kante tur eine Messung mit 40 eV Photonen. Links befindet sich die Verteilung

der supraleitenden Phase, rechts die Verteilung der normaleitenden. Das Ener-

giefenster betragt hier 3 x3eV.| . . . . ... .. ..o o L.

5.29.

Summenenergie der beiden Elektronen gegen ihren Summenimpuls in der De-

tektorebene tur eine Photonenenergie von 25€eV. Die Linien markieren die bei-

den fur die Identifizierung der Cooperpaare relevanten Bereiche, deren Projek-

tion in Abbildung |5.30| dargestellt ist.| . . . . .. ... ... ... .

[5.30.

Projektion der beiden in Abbildung[5.29[markierten Bereiche. Links: Summen-

impuls der beiden Elektronen in einem Energiebereich von 1eV um die Dop-

pelfermikante. Der Datenpunkt kleinster Summenenergie zeigt die fiir Cooper-

paare erwartete Erhohung, welche aber aufgrund der geringen Statistik nicht

signifikant ist. Rechts: Summenenergie der Elektronen, wenn ihr Summenim-

puls kleiner als 0,1a.u. ist. Der Datenpunkt an der Fermikante liegt ebenso

innerhalb der Null. Hier auftretende Schwankungen sind mit Adsorbatbede-

ckung der Oberflache zu erklaren. | . . . . . . ... ... ... 000

108

AL

Die Recheneinheit (GPU), hier einer NVIDIA G8-Grafikkarte, besteht aus vie-

len Multiprozessoren. Acht sogenannte Threadprozessoren, die kleinsten Re-

cheneinheiten einer Grafikkarte, bilden einen Multiprozessor. Sie teilen sich

16 kB Shared Memory, einen extrem schnellen Speicher, in ihrer unmittelbaren

........................................

114

A2,

Der Histogrammalgorithmus nach [SKO07|. Parallele Berechnung eines Histo-

gramms mit 5 Bins verteilt aut /N Threads. Die Histogrammupdates erfordern

ein geschutztes Schreiben auf den Speicherbereich, da es sonst zu Konflikten

kommen kann, wenn mehrere Threads gleichzeitig aut die selbe Speicherstelle

zugreiten wollen.| . . . . . . . .. o
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|A.3. Die Oberflache des Programms. Bis zu vier Histogramme konnen fir die Ka- |
| librierung gleichzeitig dargestellt werden. Per Tastatur konnen die Parameter |
| Ortsnullpunkt, Zeitnullpunkt und Spektrometerlange/-feld variiert werden. Ein |
| Berechnungsschritt erfolgt ca. mit einem MHz pro einer Millionen Datenpunkte.[116

[B.1. Beide Projektionen, p;p; obere Reihe und p;p. untere Reihe fiir eine Messung
| mit 30eV Photonenenergie. Um die Vergleichbarkeit mit den zuvor gezeigten
| opektren zu gewahrleisten, wurden die gleichen Bedingungen gewahlt. Das ers- |
te Elektron besitzt in allen Fallen eine kinetische Energie von 440, 5eV. Fur die
p;p;—Projektion besitzt es einen Parallelimpuls im Intervall von 0,2 — 0, 3 a.u..
Fiir die p p.-Projektion wurde seinen Parallelimpuls auf 0,1 — 0,2a.u. in der
linken, 0,2 — 0,3 a.u. in der mittleren und 0,3 — 0,4 a.u. in der rechten Spal-
te beschrankt. Wieder liegt der p;/— Impulsbetrag des zweiten Elektrons bei

FO0, Tau..]. . . . o o e 117

[B.2. Parallelimpulse des zweiten Elektronen mit 0 — 2,5eV (linke Spalte), 4 — 7eV
| (mittlere Spalte), 7 — 10eV (rechte Spalte), bei fester Energie und Impuls des
| ersten Elektrons. Die Abbildungen zeigen den Vergleich von einer Messung ohne |
Magnetfeld mit hohem elektrischen Absaugfeld (erste Reihe), mit Magnetfeld
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