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Bevezetés

Napjainkban az elektronspektroszkopiai moddszereket széles korben
alkalmazzdk atom- ¢és molekulaszerkezeti vizsgalatokra ill. feliiletanalitikai
célokra. Kiilonb6z6 gerjesztd forrasok alkalmazasaval az atomok és molekulak ill.
a lejatsz6do kolcsonhatasok mas és mas tulajdonsagai tanulmanyozhatok. A
mérési modszerek ¢és berendezések fejlodése az atomi folyamatok jobb
megismerését és az elméleti modellek egyre pontosabb ellendrzését teszi lehetdve.

A foton illetve toltott részecske bombazast kovetd elektronemisszio
kétszeresen differencidlis hataskeresztmetszetének mérése egy nagyon érzékeny
modszer az ionizacids folyamatok vizsgalatira. Az ilyen tipusi mérések
hagyoményos berendezések alkalmazédsdval meglehetésen iddigényesek és
nehézkesek. Az elmult két évtizedben az ATOMKI-ban szdmos olyan specialis
elektrosztatikus elektron spektrométert fejlesztettek ki, amelyek alkalmasak a
mintabdl kilépd elektronok energia- és szdgeloszlasanak egyideji analizisére.
Ezek hasznalata nemcsak a mérési idot csokkenti, hanem jelentésen megnoveli az
adatok megbizhatdésagat. A berendezések nagy térszogének koszonhetden kis
valoszinliségli (pl. méasodrendil) folyamatok is megbizhatéan tanulmanyozhatok.

A dolgozatomban kétszeresen differencidlis hataskeresztmetszet mérésekben
elért eredményeimet ismertetem, kiilonds tekintettel a magasabb rendi
kolcsonhatasokbdl €és a tobb Iépcsdben végbemend folyamatokbol szarmazo
effektusokra. A fotoionizacid6 soran kilépd fotoelektronok kétszeresen
differencidlis hataskeresztmetszetében az elektromos dip6l (E1) és a magasabb
rendi vagy nondip6l (E2, MI1) jarulékok fotonenergia-fiiggését vizsgaltam
linedrisan polarizalt szinkrotron sugarzas alkalmazasaval. A szogeloszlast
meghatarozo anizotropia paraméterek fotonenergia-fiiggésébdl kovetkeztetni lehet
az atomok sokelektronos tulajdonsagaira ¢és a csatorna-kdlcsonhatasok
fontossdgara. Vizsgaltam ion-atom, ion-molekula ¢és molekulaion-atom
itkozésekben szabadda valt elektronok tobbszords szorodasat a céltargy és a
16vedék Coulomb-terén (Fermi-féle gyorsitasi folyamat) a céltargy atomszdmanak
fliggvényében, kiemelt figyelemmel kisérve a magasabb rendii (haromszoros,

négyszeres szorassal jaro) gyorsitasi szekvencidkat.



Az értekezésem felépitése a kovetkezd: A 2. fejezetben targyalom a
sokelektronos atomok leirdsara hasznalt elméleti kozelitéseket ill. azokat az atomi
ionizacids, gerjesztési és atrendezddési folyamatokat, amelyek szorosabban
kapcsolddnak az altalam vizsgalt teriilethez. Bemutatom a Fermi-féle gyorsitasi
mechanizmust és a leirdsara leggyakrabban hasznalt klasszikus palyaja
Monte-Carlo (CTMC) kozelitést. Ez a fejezet tartalmazza még a munkédmhoz
kapcsolodo irodalom rovid attekintését is. A 3. fejezetben a mérésekhez hasznalt
berendezéseket (gerjesztd forrasok €s elektron spektrométerek) tekintem at. Végiil
a 4. fejezetben ismertetem az eredményeimet, amelyek egyrészt a fotoelektronok
szogeloszlasat  jellemzé  anizotropia  paraméterek (B, y és  0)
fotonenergia-fiiggésének vizsgalataval, masrészt az ion-atom, ion-molekula és
molekulaion-atom litkozésekben kilépd elektronok tobblépcsds
Fermi-gyorsitdsdval (magasabb rendli gyorsitdsi szekvencidkkal is) és ezek

kovetkezményeivel kapcsolatosak.

Eredmények

1) A fotoelektronok szogeloszlasat az ESA-22 elektrosztatikus elektron
spektrométerrel mértem, amelynek mérési geometriaja jelentdsen eltér a
hagyoményos  mérdrendszerekétél, ezért a  korabbiaktol  eltérd
intenzitas-kalibralasi modszert kellett kidolgozni. A vizsgalatokat a foton
polarizacios €s impulzus vektora altal kifeszitett sikban végeztem, ahol az
0sszes anizotropia paraméter megfigyelhetd. Korabban ebben a sikban nem
torténtek mérések, igy a fotoelektronok szogeloszlasa ismeretlennek tekinthetd
kisérleti szempontbdl. Az elektron spektrométer hatasfokdnak meghatarozasara
kidolgoztam egy modszert, amely egy izotrop Auger-vonalra valé normélason
alapul. Ezen eljaras alkalmazasaval egyetlen szogeloszlasbdl meghatarozhatok
a fotoelektronok dipdl €s nondipol paraméterei. Ez pedig jelentés mérési ido
megtakaritast jelent, ami fontos pl. szinkrotron nyalabon végzenddé méréseknél.

[K1-K4]

2) A Xe 5s héj fotoionizacidjara vonatkozd elméleti leirasok rezonanciaszeri

viselkedést josolnak a dipdl (B) és nondipdl (y €és 0) paraméterek fotonenergia-



fliggésében az 1ionizéacids kiiszobtdl tavol a 90-230 eV fotonenergia-
tartomanyban. Elsoként sikeriilt kisérletileg igazolnom azt az elméleti
elérejelzést, hogy az anizotrdpia paraméterek értéke érzékeny a kiillonbozd
ionizacids csatorndk kozotti kolcsonhatasra. Eredményeimet a relativisztikus
fliggetlen részecske modellel (RIPM) és a relativisztikus véletlen fazisu
kozelitéssel (RRPA) kapott értékekkel hasonlitottam 6ssze ill. a nondipdl
anizotropia paramétereket a nem relativisztikus véletlen fazisu kozelitéssel
(RPAE) kapottakkal is. Az 0sszevetésébdl vilagosan kideriilt, hogy az RRPA
szamolas irja le helyesebben a Xe 5s héjrol szarmazo fotoelektronok
szogeloszlasat. Kovetkeztetni lehetett arra is, hogy az ionizacids csatornak
mellett a rezonans gerjesztési csatorndk szerepe is fontos a Xe s héj
fotoionizaciojaban. Utdbbiakat az elobb emlitett elméletek elhanyagoljak. Ezek
az elsd kisérleti adatok a Xe 5s fotoelektronok nondipdl paramétereire

vonatkozdan. [K1]

3) Hasonlo vizsgélatokat végeztem a XeJSp héj eseteben a 100-200 eV
fotonenergia-tartomdnyban. Méréseim soran a jO energiafelbontdsnak
koszonhetden szét tudtam valasztani a Xe 5p héj spin-palya komponenseit.
Ebben a fotonenergia-tartoméanyban ezek az elsé olyan mérések, amelyekben
az alhéjakra vonatkozo dipdl (f) €s nondipol (y és o) anizotropia paramétereket
kiilon-kiilon sikeriilt meghatdrozni. Eredményeimet az RIPM ¢és RRPA
elméletekkel hasonlitottam 0Ossze. Az RRPA szamoléds éaltal, a vizsgalt
energiatartomanyban, josolt rezonanciaszeri  viselkedés a nondipdl
paraméterekre kisérletileg nem igazolodott. Ez erds indikacio arra, hogy az
ionizacids csatorndk mellett a gerjesztési csatornak jelentdsen befolyasoljak az
anizotropia paraméterek fotonenergia-fiiggését. A spin-palya komponensek
kisérleti anizotropia paraméterei kiilonboznek egymastol, ami a relativisztikus
effektusok fontossagara utal. Az RRPA elmélet ezeket az effektusokat
feliilbecsiili a nondipdl paraméterek esetén. Elsdként mutattam ki, hogy a
magasabb  multipolusoknak  jelentds jaruléka van a XeJlp h¢

fotoionizaciojaban. [K2]



4) Az el6z6 méréseim alapjan kisérleti indikaci6 volt arra nézve, hogy a
gerjesztési csatorndk is fontos szerepet jatszhatnak a fotoelektronok
szogeloszlasat meghatarozd anizotropia paraméterek fotonenergia-fliggésében.
Egy R-matrix szdmolas rezonanciaszeri viselkedést josol az Ar 3p héjrol
szarmaz6 fotoelektronok dip6l paraméterében a 2p;.3,—ns/md rezonans
gerjesztés tartomanyaban (246-253 eV fotonenergia-tartomany). Az eddigi
méréseimbdl egyértelmiien adddott ennek az elméleti eldrejelzésnek az
ellendrzése. Ezt kisérletileg igen nehéz volt megvalositani, hiszen az Ar 3p héj
spin-palya  komponenseinek kis energiatavolsiga miatt nagyon jo
energiafelbontasra volt sziikség mind a fotonnyaldb mind az elektron
spektrométer oldalarol. Széles fotonenergia-tartomanyban (90-330 eV) végzett
méréseim egyértelmiien mutattdk, hogy az RIPM elmélet nem tudja leirni az
anizotropia paraméterek fotonenergia-fliggését, mivel a mért adatok
rezonanciaszerii viselkedést mutattak a 150-260 eV fotonenergia-tartomanyban
ellentétben az RIPM szdmolassal. Részletes, nagy energiafelbontasu
vizsgalataim a 246 eV ¢€s a 253 eV kozotti energiatartomanyban jO egyezést
mutattak mind az R-matrix eljdrds mind a multikonfiguraciés Dirack-Fock
(MCDF) szamolas eredményeivel a dipdl paraméterekre vonatkozéan mindkét
spin-palya komponens esetén. (Szamolasok csak dipol paraméterekre vannak.)
Ez egyértelmiien mutatja az interferencia létezését a direkt fotoionizacio €s a
rezonans gerjesztést kdvetd participator Auger-atmenetek kozott. Ezek az elsd
olyan kisérleti dip6l és nondipdl adatok, melyek ezen interferencia 1étét
bizonyitjdk a fotoabszorpcidos folyamatokban. Vizsgdlataimban elsOként
hatdroztam meg kisérletileg az Ar 3p fotoelektronok dip6l és nondipdl

anizotropia paramétereit a 90-330 eV fotonenergia-tartomanyban. [K3, K4]

5) Vizsgaltam ion-atom, ion-molekula ¢s molekulaion-atom iitk6zésekben
szabadda valt elektronok tobbszords szorodasat a céltargy és a lovedék
Coulomb-terén a céltargy atomszamanak fliggvényében (Fermi-féle gyorsitasi
folyamat). E célbél a 0.75 MeV N +4r, 1 MeV N'+N,, 1 MeV N +Ne és
1.5 MeV N, +A4r iitkozések soran emittalt elektronok kétszeresen differencialis

abszolut hataskeresztmetszeteit hataroztam meg. A klasszikus palyaju



Monte-Carlo szamoléassal (CTMC) igen jol egyez0 méréseim megmutattak,
hogy a Fermi-gyorsitas tobbszords szorasi sorozatai nagyban hozzajarulnak a
nagy energidju elektronok emissziojahoz a vizsgalt iitkzésekben az 1-2 a.u.
l6vedéksebesség-tartomanyban. A CTMC palyéak analizise ugyanis azt mutatta,
hogy a 250 eV elektronenergia f6lott emittalt CTMC “elektronok™ t6bb mint
60%-a a haromszoros (P-T-P) és négyszeres (P-T-P-T) sorozatban szabadda
valt elektronokkal azonosithat6. Ez a munka egy olyan szisztematikus vizsgalat
els6 1lépése, ahol az iitkozési rendszerek széles tartomanyaban a
Fermi-gyorsitast kisérletileg ¢és elméletileg egyiittesen tanulméanyozzuk.

[K5, K6]

6) A 0.75 MeV N +4r és 1.5 MeV N, +A4r iitkozések esetén az azonos sebességii
atomi ¢és molekularis nitrogénion 16vedékekkel kivaltott elektron-
spektrumokban jol azonosithatok a céltargyionizacid soran kialakulo
haromszoros (P-T-P) és négyszeres (P-T-P-T) szorasi sorozatok. Az N,
16vedékkel keltett kisérleti elektronemisszios hataskeresztmetszetek és az N
l6vedékionnal mért hatdskeresztmetszetek kétszerese kozott nincs szignifikans
eltérés, ami azt mutatja, hogy a céltargyionizacioés folyamatban nem Iép fel
szamottevd molekularis effektus a vizsgalt bombéazdenergian. Ezek alapjan
molekuléris 16vedéknél a kisérleti hataskeresztmetszeteket a klasszikus palyaju
Monte-Carlo (CTMC) szamolas N' hataskeresztmetszeteinek kétszeresével
hasonlitottam 6ssze. A mért adatok mindkét {itkozési rendszer esetén nagyon

jol egyeznek a CTMC szamolasbol kapott értékekkel. [KS, K6]

English summary of the thesis

The electron spectroscopy is widely used for studying the structures of atoms,
molecules and solids. The nature of the different interactions can be investigated
with various excitation sources. The development of instruments and methods
helps to understand better the basic atomic processes and to test the theoretical
models in details.

The measurements of the double differential cross section of the electrons

ejected in different processes using photons and charged particles as projectiles



are very efficient tools to investigate the atomic ionization and rearrangement
processes. These kinds of measurements are technically difficult and time
consuming. In the last 20 years several special electrostatic electron spectrometers
were developed at the ATOMKI for simultaneous investigation of the energy and
angular distribution of the electrons emitted in different processes. These
spectrometers reduce the measuring time and improve the reliability of the
measured data. Due to the relatively large solid angle of the analyzers, processes
with small probability can be studied well.

In this thesis the results of my double differential cross section measurements
are presented, in special consideration of higher-order effects and multi-step
processes. In the photoionization the photon energy dependence of the dipole (E1)
and nondipole (E2 and M1) contributions of the angular distribution of
photoelectrons was investigated with linearly polarized synchrotron radiation.
These dependences reflect the many-electron properties of atoms and the
importance of channel interactions. The target atomic number dependence of the
multiple scattering of the electrons ejected in ion-atom, ion-molecule and
molecular ion-atom collisions (Fermi-shuttle type acceleration mechanism) was
also studied. In this mechanism the electrons undergo multiple scattering on the
Coulomb fields of the target and projectile.

The present thesis consists of the following parts: In the second chapter an
overview of the theoretical descriptions of many-electron atoms and of the atomic
ionization, excitation and rearrangement processes related to my studies is given.
The Fermi-shuttle type acceleration mechanism, the classical trajectory
Monte-Carlo method (CTMC) and the literature of the above mentioned fields are
reviewed. Chapter 3 contains the experimental setup (excitation sources and
electron spectrometers). Finally in chapter 4 my results on the photon energy
dependence of the anisotropy parameters and on the target atomic number
dependence of the multiple electron scattering on the fields of the projectiles and

targets are presented.



My results are summarized in the following:

1) The angular distribution of the photoelectrons was measured with the ESA-22
electrostatic electron spectrometer. These studies were performed in the plane
of the polarization and momentum vectors of the photon where all anisotropy
parameters could be determined. To the best of my knowledge no experimental
data have been published for this plane. Since the measuring geometry of the
ESA-22 analyzer is very different from the traditional ones, I introduced a new
method for the efficiency calibration of the electron spectrometer based on the
normalization relative to an isotropic Auger line. The dipole and nondipole
parameters can be determined from an angle-resolved photoelectron spectrum

using this calibration method, which can save a lot of measuring time. [K1-K4]

2) The theoretical descriptions for the Xe 5s shell photoionization predict a
resonant-like behavior in the photon energy dependence of the dipole () and
nondipole (y and J) parameters relatively far from the ionization threshold in
the 90-230 eV photon energy range. My investigation was the first
experimental verification of the theoretical predictions that the anisotropy
parameters depend on the interaction among the various ionization channels.
My experimental data were compared with the results obtained from the
relativistic independent particle model (RIPM) and from the nonrelativistic and
relativistic random phase approximation (RPAE and RRPA). The agreement
between the RRPA and the experimental values clearly showed that the RRPA
described properly the angular distribution of Xe 5s photoelectrons. It also
showed the importance of the ionization and the resonant excitation channels in
the photoionization of Xe 5s shell. The latter one is neglected in the above
mentioned photoionization theories. These are the first experimental data for

the nondipole parameters of the Xe 5s shell. [K1]

3) A similar investigation was performed for the Xe 5p shell in the 100-200 eV
photon energy range. The spin-orbit components of the Xe 5p photoelectron
lines could be well separated due to the high-resolution settings. These were
the first measurements in the studied energy range where the dipole and

nondipole anisotropy parameters of the Xe 5p;, and Xe 5p;,» subshells were



determined separately. The results were compared with the RIPM and the
RRPA calculations. The experimental data did not confirm the resonant-like
behavior predicted by the RRPA theory. It strongly indicates that the excitation
channels cannot be ignored in the photon energy dependence of the anisotropy
parameters. The different anisotropy parameters of the spin-orbit components
demonstrate the importance of the relativistic effects. The RRPA theory
overestimates these effects for the nondipole parameters. These were the first
measurements where the contributions of the higher-order multipoles were

observed in the photoionization of Xe 5p shell. [K2]

4) The above mentioned experiments suggested that the excitation channels could
play an important role in the photon energy dependence of the anisotropy
parameters. A R-matrix calculation predicts a resonant-like behavior in the
dipole parameter of Ar 3p photoionization in the range of the 2p; ;,—ns/md
resonant excitation (246-253 eV photon energy range). The experimental
investigation of the anisotropy parameters of the Ar 3p shell was very difficult
due to the small energy separation of the spin-orbit components. The
measurement in the wide photon energy range (90-330eV) clearly
demonstrated that the RIPM theory could not reproduce the measured
anisotropy parameters because a resonant-like behavior was found
experimentally in the energy range of 150-260eV. In the high energy
resolution measurements the values of the experimental dipole parameters of
the spin-orbit components were in good agreement with both the R-matrix and
the multi-configuration Dirac-Fock (MCDF) calculations between 246 eV and
253 eV photon energies for the spin-orbit components. (There are calculations
only for dipole parameters.) The good agreement clearly demonstrates the
existence of the interference between the direct photoionization and resonant
participator Auger transitions in the photoabsorption processes. These were the
first investigations where the dipole and nondipole anisotropy parameters of
the Ar 3p shell were determined experimentally in the 90-330 eV photon
energy range. [K3, K4]



5) The target atomic number dependence of the multiple scattering of the
electrons ejected in ion-atom, ion-molecule and molecular ion-atom collisions
(Fermi-shuttle type acceleration mechanism) was investigated. In this
mechanism the electrons undergo multiple scattering on the Coulomb fields of
the target and projectile. The absolute double differential cross sections of
emitted electrons were determined for the following collision systems:
0.75 MeV N +4r, 1 MeV N +N;, 1 MeV N +Ne and 1.5 MeV N, +4r. My
experimental results (in good agreement with the classical trajectory
Monte-Carlo calculation, CTMC) showed that the multiple scattering due to
the Fermi-shuttle type acceleration mechanism strongly contributed to the
high-energy electron emission in the studied collisions in the 1-2 a.u. projectile
velocity range. More than 60% of the “CTMC electrons” “emitted” above
250 eV could be identified as Fermi-shuttle accelerated electrons, liberated in
P-T-P or P-T-P-T processes. The present work is a starting point of a
systematic investigation where combined experimental and theoretical studies

are carried out for wide range of collision systems. [K5, K6]

6) In the case of the 0.75 MeV N +4r and 1.5 MeV N, +A4r collision systems the
multiple scattering target ionization structures (P-T-P and P-T-P-T) clearly
appeared in the spectra. There was no significant difference between the
experimental emission cross sections of the equal-velocity atomic and
molecular nitrogen ion projectiles when the cross section of the atomic
projectile was multiplied by two. This indicates that the molecular effects do
not play an important role in the target ionization process in the studied energy
range. On the basis of this experimental finding the measured double
differential cross sections of the molecular nitrogen ion were compared with
the theoretical values multiplied by two for the nitrogen ion (obtained from the
CTMC). For both the atomic and the molecular projectile ions, the
experimental double differential cross sections were in good agreement with
the theoretical values obtained from the classical trajectory Monte-Carlo

calculation (CTMC). [K5, K6]
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