Experimentelle Methoden

lonen

X-Rays Probe /
— " > »
// Ny

Photonen
Elektronen

@ Nachweis der moglichen Produkte nach der Photoionisation
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Rontgenabsorption

Experimentelle Methoden — XAS

Klassische Absorption Gaszelle

X-Rays .
I Detektor —

PrObe Photostrom %’)
— O O

Total Electron Yield (TEY) U

Probe

Photostrom

Lambertsches Gesetz [ = [je~**
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Rontgenabsorption

Experimentelle Methoden — lonen

@ Nachweis verschiedener lonen Uber Massenspektroskopie
@ Flugzeitmassenspekirometer (Time Of Flight — TOF)
@ Arbeiten in einem gepulsten Betrieb

1 1 g° 2Eint?

Exin= sMv* = _M~— = M= —"
kin = o 2 12 s2
X-Rays
Drift Tube
1 Toner
Probe
+V -V Teilchen
Nachweis
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Roéntgenabsorption

Experimentelle Methoden — Elektronen

@ Verschiedene Analysatoren flr Elektronen

e Flugzeitelektronenspektrometer
Funktion, wie bei lonen, nur wird jetzt die Energie bestimmt und
nicht die Masse
Auflosungvermogen E/AE ~ 100

e Hemispharische Analysatoren
Auflésungvermogen E;/AEg ~ 1000 der Sollbahnenergie Es
Elektronenoptik retardiert oder beschleunigt die Elektronen auf eine
definierte Sollbahnenergie
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Rontgenabsorption

Experimentelle Methoden — Elektronen

-V

olNahn

G

Ortsaufgeldster
Detektor

/11

i /Elektronen

X-Rays
Probe v
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Rontgenabsorption Reaktionsmikroskop

Reaktionsmikroskop

@ Ein Reaktionsmikroskop (COLTRIMS) stellt ein sehr spezielles
Mikroskop dar, um Reaktionen in Atomen und Molekullen
vollstandig, kinematisch zu messen

@ Koinzidenter Nachweis aller Teilchen (lonen, Elektronen), die bei
dem lonisationsprozel3 entstehen

@ Kombination aus einem Flugzeitelektronen und
Flugzeitionenspektrometer

@ Nachweis des Auftreffortes und der Flugzeit der Teilchen
erforderlich

@ Ruckberechnung des Anfangsimpulses und der Anfangsenergie
der Teilchen moglich

@ Es darf immer nur ein lonisationsprozef3 im
Wechselwirkungsvolumen auftreten
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Rontgenabsorption

Reaktionsmikroskop —

Prinzip

Reaktionsmikroskop

S L Momic
cinl Beam
—gy
— a3 + 100 %F
— :’M — Electrons
ekchorn- —>» B

E
i

_cf%,._g

K

Recoil

Iong €

i

MPI far Kernphysik, Heidelberg
Roéntgenphysik
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Rontgenabsorption Reaktionsmikroskop

Reaktionsmikroskop — Beispiel

Owygen K-5hell Crovgen K-5hell 'y Ouygen K-shel !-,'L*
*

P ¥ il
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y @ T g, )
* ___.-"' |
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Teillchennachweis

Wie konnen die entstehenden Elekironen, lonen oder auch
Photonen nachgewiesen werden ?

@ Abhangig vom Experiment mussen einzelne Teilchen oder aber

sehr viele gemessen werden
Bis auf Photonen sind die Teilchen geladen — Strommessung

Bei vielen Teilchen kann eine Strommessung mit einem modernen
Elektrometer (Picoamperemeter) vorgenommen werden. Strome
bis ca. 10 fA (10° Elektronen) kénnen gemessen werden, jedoch
ist hier keine Zeitauflosung moglich (keine TOF’s !)

Bei einzelnen Teilchen muf3 eine Verstarkung erfolgen
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Detektoren

Typische Teilchendetektoren
@ Auffangerdetektor
@ Sekundarelektronenvervielfacher
@ Channeltron
@ Mikrokanalplatte (Micro channel plate MCP)
@ Konversionselektrode
@ Delay Line-Detektor
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Auffangerdetektor

@ Einfachste Form des Nachweises
@ Haufig wird eine Ausflhrung als Faraday Becher verwendet

@ Mit diesen Detektoren konnen nur “viele” Teilchen nachgewiesen
werden

o—> o @
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Sekundarelektronenvervielfacher

\
\ \
\ \
\ \
\
\
\ \
\ \
\

@ Das einfallende lon, Elektron oder auch Photon lost aus einer
ersten Dynode Elektronen aus

@ Die erste Dynode kann entsprechend beschichtet werden, daf3 sie
besonders empfindlich auf Photonen (Photomultiplier) oder aber
geladene Teilchen ist

@ Die entstehenden Elektronen werden in einem elektrischen Feld
zur nachsten Dynode beschleunigt und Iosen dort weitere
Elektronen aus ...

@ Bei n Dynoden ergibt sich typisch eine Verstarkung von 3"

@ Typische Verstarkungen sind 10 — 10°
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Channeltron

@ Ein Channeltron ist eine spezielle Version eines
Sekundarelektronenvervielfacher

@ Dieses besteht nicht aus diskreten Dynoden, sondern aus einem
Rohr, das mit einer hochohmigen Beschichtung versehen ist, aus
der Sekundarelektronen emitiert werden konnen.

@ Widerstand eines Channeltron liegt typisch bei 10°Q, Typische
Hochspannungen sind 3 kV
©

>~ /

@ Die Verstarkung liegt bei etwa
108

@ Channeltrons sind i.A. recht
robust und “preiswert”

HV
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Micro channel plate — MCP

\ Cluster

Metallrand .
l :,'-'-I \--fﬁ:—-ul ?'—l | 1-._ .| -I
Keramik " Mikro

Sekundar- (¢~ /o)
elektronen

@ Ein MCP kann als eine parallele Anordnung vieler Channeltrons
angesehen werden. Dadurch wird eine grof3e, empfindliche
Oberflache erreicht

@ MCP’s werden haufig hintereinander geschaltet, um eine grof3ere
Verstarkung zu erzielen
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Konversionselektrode

MC_P Sc_hirm

CCD @ Der von einem MCP erzeugte
Kamera Elektronenschauer kann
. mittels einer weiteren
o e Hochspannung HV, auf einen
- schnellen Phosphorschirm
¢ o o beschleunigt werden.
HV1 HV2

@ Ein nachgewiesenes Teilchen erzeugt einen Leuchtpunkt auf dem
Schirm, der mit einer CCD Kamera nachgewiesen werden kann

@ Es ist somit ein ortsempfindlicher Nachweis der lonen moglich
@ Prinzip des Nachtsichtgerates
@ Nachteil: keine gute Zeitauflosung durch die CCD Kamera
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Delay Line-Detektor

@ FUr, z.B., ein Reaktionsmikroskop wird ein sehr schneller,
koinzidenzfahiger 2D Detektor benotigt

@ Delay Line Detektoren

MCP Stack (z-stack)

External start signal

\/

delay line x f, \ ehesies
x-position

delay line y -

absolute time

base plate measurment
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Delay Line-Detektor — Elektronik

Syne.

Ext. Start _T_I %’

Stop 1 oF

Stop 2
, FPGA
' jdata)

Stop @ Gate
= S
3 rI A
o
O

@ Prinzip der Datenaufnahme mit einem Delay-Line Detektor der
Firma Surface Concept
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Pump-Probe Spektroskopie

Molekulstrahl
o\
b N

>

1. Laserblitz 16st ¢

Reaktion aus o i 2. Laserblitz macht

Momentaufnahme
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie

@ Untersuchung dynamischer Prozesse, die auf einer Zeitskala von
10~ — 10~1% s ablaufen

— Chemische Reaktionen
@ Nobel-Preis 1999 fur die Entwicklung diese Methode an A. Zewall
@ Nutzung von Lasern mit ultrakurzen Pulsen im ps und fs Bereich
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie

Atomic Resolution
Single Molecule Motion

Transition States &
Reaction Intermediates

IVR & Reaction Products

: | | | | |
109 (o LIRS [ SR (o oS [ R | s |

otational Motion | idamentals

Radicals

Spectr.
&
Reactions

Photosynthesis (ET)

Vision (isom.)
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie

probe L j. f,.-r'"’-_' I' _
pulse = g :
I s
ﬂ T - Molecular Beam
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie

5000 " wave packet .
- @ Anregung eines Wellenpaketes
< _ 4000 ~ - -
§ durch koharente Uberlagerung
S | von Eigenzustanden
_ I W RS | @ Wellenpaket oszilliert in dem
s \ / ore ] Potential
oungs Loubie olit In rence n=2
n=1
: n=0
e Los s b g g g 'R 4 g .“
onochramatc light ' / I2.6 2.8 3.0 3.4
Bond Distance (A)
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie

Classical-2

/ Vab
a b
Quantum-2

la> ,—-‘—h-_‘ Ib>

=T

Quantum-N » le>

1::1 fb fC fd fE

Coherent

VAAA

Time (nsec)

0 —— b, % “;m()?

Dissipative
VR

Time (nsec)

Rontgenphysik
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klassischen Oszillator

@ Quantenmechanisches
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Pump-Probe Spekiroskopie

Ene{gie
4

angeregter
Zustand

kurzlebige
Ubergangszustande

1. Laserblitz 16st
Reaktion aus ?,

vy
L \& ________g_é__é_g_éé____ N&~ Gleichgewichts-

zZustand

=0 At T ~
2. Laserblitz macht zeitlicher Ablauf
Momentaufnahme der Reaktion

@ System wird mit einem ersten Pumppulse angeregt und der
Zustand des angeregten mit einem Probepuls nach einer
definierten Zeit abgefragt.

Im optischen Bereich kann eine Zeitauflosung bis zu einigen fs
erreicht werden.
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie — Nal Molekil

Potential Energy Surfaces Trajectories R,t Experimental
I ] L] 1 I ] I 1 ]
o) o(® o (W
lonic: Nat + |- I
o . Free-fragment
T E fHdn detection “
N Ol 10 ]
o w L -
L
s
= L . =
.g Activated-complex
o : detection
Nal —> [Nawe'* —> NahEom E
0 5 Red®34 ¢ 15 20 | :
Internuclear Separation (A) =< 1 § 1 2 3 4 5 @ 7 B
Time delay (ps)
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Pump-Probe Spekiroskopie

Preliminary layout of the VUV FEL user facility

@ FLASH hat eine Pulsdauer von ca.
10-100 fs

@ Die FLASH Facility stellt einen zum
FEL synchronisierten
Femtosekundenlaser bereit

@ Der fs-Laser ist im sichtbaren (VIS)
und infraroten (IR) Bereich begrenzt
durchstimmbar

@ Pump-Probe Experimente mit XUV
und VIS Licht werden moglich

@ Fur XUV-XUV Pump-Probe
Experimente sind XUV Beamsplitter
entwickelt worden

%u
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Pump-Probe Spekiroskopie

@ Problem: Synchronisation von fs-Laser und FEL und Festlegen
des Delays zwischen den Laserpulsen

@ Beide verwenden die gleiche Masterclock, aber der FEL hat einen
nicht vorhersagbaren Jitter

@ Thermische Schwankungen konnen leicht ein Delay verursachen
Abstand Elektronengun-Undulatorende: > 100 m
Abstand Undulatorende-Experiment: ca. 70 m 100 fs entsprechen
3-10~°um

@ Eine Entfernung von mehr als 200 m musste somit auf besser als
10 um konstant gehalten werden.

@ Elektronischer Jitter ist dann noch nicht enthalten

@ Das Delay kann somit nicht eingestellt werden, wie bei normalen
Pump-Probe Messungen, sondern muf3 nachtraglich gemessen
werden.

@ Wie ?
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Side

@ ATI: Above Threshold
Laser lonization
——————— 77 @ Seitenbander (Site bands) in
A / den Photoelektronenspekiren
14x10° l(ﬂ)l 1 ? lllllllll -

Pump-Probe Spektroskopie

Bands

12 4
PES Spektrum :_% 10 d
% ] -
FLASH

15 20
Electron energy (eV)

et al., Phys. Rev. Lett. 76, 2468 (1996)

Glover
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Pump-Probe Spektroskopie

FLASH — Side Bands

@ Seitenbander treten nur bei einem Uberlapp der FEL und der
Laser Strahlung auf

@ Finde den Uberlapp !

TOF
parabola _ gas jet
FEL Au mirrot
tical N | phosphor  photodiode
|°p — screen
aser

mirror magnet
(~0.5T)

M. Meyer et al., Phys. Rev. A 74, 011401 (2006)
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Pump-Probe Spektroskopie

FLASH — Side Bands

] -1 — 0.12 E
1.0 He 1s (1St) % o 15 (2nq) g
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Rontgenphysik 419



Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Zeitaufgeloste Experimente

@ Vorteil der Rumpfniveauanregung am FEL
Im ldealfall kann bei kleinen Molekulen elementspezifisch der
Zustand jedes einzelnen Atoms abgefragt werden.

e VUV und XUV: elektronischer Zustand
@ Rontgenbereich: geometrische Struktur tber Beugung

@ An Synchrotrons waren bis jetzt nur Experimente mit ca.
50-100 ps Zeitauflosung moglich

e Fur die allermeisten Prozesse, die untersucht werden sollen, ist das
viel zu langsam !
e Slicing Projekte (ALS Berkeley, BESSY Il): zu wenige Photonen

@ Was wird nun am FEL moglich sein ?

e Zeitaufgeloste Rontgenbeugung

e Wie laufen chemische Reaktionen ab

e Dynamik des Photoionisationprozesses
e Dynamik magnetischer Systeme
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Pump-Probe Spektroskopie

XUV Beamsplitter

Beam splitter

Mirrors for pump beam Pin holes

\ /)

Base plate

Mirrors for probe beam

Prism
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Chemische Reaktionen

In Situ Characterisation of a Chemical Reaction

Energy A
A

Laser

pump
(100 fs)

10 4-10"1s

>
Reaction Coordinate = Configurational Changes
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Chemische Reaktionen

In Situ Characterisation....

Energy A
A A
Laser
pump
(100 fs) 1025
X-ray ,
probe
T.//

(20 ps)
BESSY
ESRF |
APS ... . /
: .
V)
>

Reaction Coordinate = Configurational Changes
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Chemische Reaktionen

In Situ Characterisation.... as seen by X-ray puls

Energy A L) /\/\A
A A
Laser 0 14 10" 'Os
pump 10 -12-10%s
(100 fs) 102
h 10 s
X-ray l
n\O» probe A 6 10-3s
(100 fs)
‘ M < - j\
) é L 10 4 -10""s
10 2
\_/
v
>

Reaction Coordinate = Configurational Changes
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Pump-Probe Spektroskopie

Zeitaufgelostes ESCA

ESCA Molekuel Photoelektronen
spektrum

i [ ]
L

nal
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Theorie der Photoionisation
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Photoionisation

Photoionisation

Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie

Prozesse
@ Photoeffekt (primar) A+ hw — AT + e~
@ Auger Effekt (sekundar) A* — AT + e~
@ Rontgenemission (sekundar) A* — A + hw

ﬁ@ /

0—q 0—O
70 o—0 o—0
oo *—o ® o
o O o—e

Photoeffekt Augereffekt Rontgenemission
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Photoionisation

Photoionisation — XAS

@ XAS — X-ray Absorption- , ROntgenabsorption-Spektroskopie
@ Anregung eines Elektrons aus einem Rumpfniveau in unbesetzte

Zustande
@ XAS liefert somit Aussagen Uber die unbesetzen Zustande

()} — )

Y
O
O

@ Anregungsenergie hw muf3 der
Energiedifferenz der Zustande entsprechen

> @ Durchstimmen der Photonenenergie ist
erforderlich

O
@ NEXAFS (XANES): Near Edge X-ray absorption fine structure:

Anregung im Bereich von Absorptionskanten
@ EXAFS: Extended X-ray absorption fine structure: Anregung weit
oberhalb von Kanten

Rontgenphysik
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Photoionisation

Photoionisation — PES

@ PES — Photoelectron Spectroscopy

@ Anregung eines Elektrons aus einem
besetzten Zustand

@ Messung der kinetischen Energie des

| I

T_ Elektrons
O E.. — hw — Eni
& ° Kin bind
> @ Abbildung der elektronischen
Zustandsdichte DOS des Systems (Atom,
*—o Molekl, Festkorper)
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Photoionisation

Photoionisation — PES

@ UPS und XPS: Ultraviolet PES und X-ray PES
@ UPS mit iw < 100 eV
@ XPS mit Aiw > 100 eV

@ ARPES - Angular Resolved PES - Winkelaufgeloste
Photoelektronenspektroskopie
Unter welchen Winkel werden die Photoelektronen von dem
System emittiert.

Rontgenphysik 430



Photoionisation

Photoionisation — XES

@ XES — X-ray emission spectroscopy -
Rontgenfluoreszenzspektroskopie

@ Anregung eines Elektrons aus einem besetzten Zustand, Aufflllen
des Rumpflochs durch ein Elektron und Nachweis des dabei
emittierten Photons

@ Ahnlicher ProzeB, wie der Auger ProzeB3, bei dem jedoch kein
Elektron emittiert wird

@ Liefert wie PES Informationen Uber die besetzten Zustande,
jedoch ist der Endzustand des Prozesses neutral und nicht wie im
Fall der PES geladen

@ Im weichen Rontgenbereich hat die Rontgenemission nur eine
Wahrscheinlichkeit von 0.1-1% gegenuber der
Photoelektronenemission
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Photoionisation

Photoionisation — Resonante Methoden

@ Resonante Anregung eines Rumpfelektrons in einen unbesetzten
Zustand und nachfolgende Emission eines Elektrons oder
Photons

@ GroBer Anregungwirkungsquerschnitt in Resonanzen

Lo

® O o\

O g O O+—=O Oo—@
@ /u @ 2/ O e—O
0O @ O o—©O
> —_—
\J \J
O O—@ o—©O O—@

Anregung Res PES direkte PES RIXS
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Photoionisation NEXAFS

NEXAFS

= Near Edge X-ray Absorption Fine Structure

Spektroskopie der unbesetzten ) E _

pZustéind: ? " AR N

| ’ O
-=> elektronisch Struktur 3 |
2 s
Elementspezifisch chemische Sonde § L }'EW*‘
= lokale Binding |
Polarisationsabhangigkeit
-> Molekulorientierung
.
W, = |<f|€p[i>P p(f) Tabsoston | ] ]|

,Fermi‘'s goldene Regel"
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Photoionisation NEXAFS

Polarisation

Polarisationsvektor der Rontgenstrahlung

Resonante Absorption/

Keine Absorption!| C1s>=*

L v - L

Roéntgenphysik

PTCDA (392 amu)

perylene-tetracarboxylicacid
-dianhydride
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Photoionisation EXAFS

EXAFS

Elektron

@ Vielfachstreuung eines Elektrons an den benachbarten Atomen in
einem Festkorper oder Molekdl

@ Streuung hangt ab von der Geometrie des Materials

\I II

rl
Ph
..
I ]
1 1 .
1'_'5'_-.1 )
A ‘h,
LS
I.l' )
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Theorie Photoionisation

Theorie der Photoionisation

@ Einfihrung in die Theorie der Photoionisation eines freien Atoms

@ Photoeffekt
A+hw— AT +e

@ Partieller Wirkungsquerschnitt

% B A2y
aq

Tor|® - p(f) - 6(Ef — Eo — hw)

mit dem Ubergangsmatrixelement zwischen dem Grundzustand
|0) und dem Endzustand |f)

Tor = (f|€*7¢- 5 0)
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Theorie Photoionisation

Theorie der Photoionisation

@ Dieses Matrixelement kann in eine Reihe entwickelt werden

Tor = w(f|z|0)

. D
-+ MTQ (f|xz|0)

W
- (f|Ly|0) + ...
@ Operatoren

&4 =z elektrische Dipolstrahlung
&> = xz elektrische Quadrupolstrahlung
My = L, magnetische Dipolstrahlung

@ Wirkungsquerschnitt

d *k
07 o [FE110)P +1(11E2I0) P + (fl€: - E2lO) (g2 - £410)" + .
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Theorie Photoionisation

Drei Parameter Model

@ |onisation eines Elektrons mit Drehimpuls ~2¢ im Rahmen der
Dipolnaherung
@ Auswahlregeln Dipolstrahlung
o Al =41
@ Damit gibt es drei Parameter

@ Dipolmatrixelement d,_; = (e/ — 1|z|n¢)

@ Dipolmatrixelement d,,1 = (e/ + 1|z|n¥)

© Phasedifferenz zwischen den auslaufenden Elektronenwellen
0 = Ogy1 — Op—1

@ Was folgt darauf3 fur den differenziellen Wirkungsquerschnitt ?
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Theorie Photoionisation

Drei Parameter Model

@ Winkelverteilung der Photoemission

do

i Z’SO (1 + BPy(cos 0)) = %0 (1 - 2(1 — 3cos? 9))

Ar

@ Winkelverteilungsparameter 3

@ In einem einfachen Modell, in dem man LS Kopplung annimmt gilt
die Cooper-Zare Formel

f(ﬁ — 1)d£2 ;T (f + 1)(5 + 2) e 6€(€ + 1)dg_1 dpy1COSI
(20 + 1)[edz ; + (£ +1)d? 4]
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Theorie Photoionisation

Winkelverteilung in der Photoionisation

Magischer Winkel
54.7°

@ E Polarisationsrichtung der anregenden Strahlung
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Theorie Photoionisation Satelliten

Satelliten

@ Welche Auswirkungen hat die Erzeugung eines Rumpflochs auf
die anderen Elektronen ?

@ Berlcksichtigung der Elektron-Elektron Wechselwirkung
Coulomboperator

1
(Vi|—|V2)
Fik

@ Grenzfalle

Frozen-Core: Die Wellenfunktionen andern sich nicht durch das
Rumpfloch

Sudden Approximation: Die Wellenfunktionen relaxieren
vollstandig

Rontgenphysik 442



Theorie Photoionisation Satelliten

Satelliten

@ Beschreibung eines Vielelektronensystems durch
Einelektronenfunktionen ist nur eine Naherung

@ Beispiel Helium Grundzustand
Wo) = a1]|18°) + ap|1828) + as|2s?) + a4|2p%) + ...

Beschreibung der “exakten” Losung |Wy) durch eine Summe von
Konfigurationen aus Einelektronenwellenfunktionen
— Configuration Interaction Cl
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Theorie Photoionisation Satelliten

Photoionisationssatelliten |

@ Photoelektronenspektrum von Helium
Wehlitz et al., J.Phys.B 26, L783 (1993)
@ Beobachtung von Satelliten im Spektrum

10 15 20 25 50
Kinetic energy (eV)

Rontgenphysik
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Theorie Photoionisation Satelliten

Photoionisationssatelliten |l

@ Grundzustand a|éq¢2) + b|d1ds)
@ Endzustand |¢1¢.)
@ Dipolanregung

(1ler|0) = (P1tpc|er|ags + boa)
= a(Y1|p1) (W] er|g2) + b(o1| 1) (Y| er|¢s)

@ Satelliten durch Cl im Grundzustand (GSCI)

@ Cl kann in allen moglichen Zustanden auftreten:
Zwischenzustand (ISCI — Intermediate State Cl) Endzustand
(FISCI — Final lonic State Cl)

@ Photoelektronenspektren liefern Daten Uber die Elektron-Elektron
Wechselwirkung (Korrelationen)
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Theorie Photoionisation Satelliten

Photoionisationssatelliten |l

Qo >
T

c o= o2

~-O—0- ~-O—0-

@ Shake-Up Prozef3: Auslaufendes Photoelektron regt ein
Valenzelekiron in eine hohere Schale an

@ Shake-Off: Ein zweites Elekiron wird ionisiert

Rontgenphysik 446



Theorie Photoionisation Satelliten

Shake-Up Satelliten

@ Elektronenemission flhrt ein System mit N Teilchen in ein System
mit N — 1 Teilchen Gber.

@ Sudden Approximation
= Neuer N — 1 Endzustand ist kein Eigenzustand des Hamiltonien
= Darstellung als Linearkombination

aVo(N) =D cigWi(N—1)
f

@ Vernichtungsoperator g; ist bei der Photoionisation der
Dipoloperator er

@ Ubergangswahrscheinlichkeit in einen Zustand

cr = (Vi(N—1)|ajVo(N))
Pir = |ctl® = [(Wi(N —1)|a;|Wo(N))[°
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Theorie Photoionisation Satelliten

Shake-Up Satelliten

@ N Teilchenwellenfunktion W(N) ergibt sich als Slaterdeterminate
aus Einteilchenwellenfunktionen

@ Berechnung der Shake-Up Wahrscheinlichkeit Py_. ¢ ist dann

Po_t = {0 ej(F)| e (0))[2

@ () Relaxiertes Atomorbital im Endzustand
¥nej(0) Atomorbital im Grundzustand

@ Shake-Up Satelliten liefern Informationen tber die Dynamik in der
Elektronenschale eines Atoms oder auch Molekuls

Brisk and Baker, J. Electron Spectroscopy and Related Phenomena 7
197 (1975)
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Theorie Photoionisation Der Auger Prozel3

Der Auger Prozef3

o Wie zerfallt ein Atom, bei dem ein Rumpfelektron
angeregt worden ist ?

Option 1 Rontgenfluoreszenz
A" — A+ hw
Beschreibung durch das Dipolmatrixelement (f|er|0)

Option 2 Auger Prozefl3: Energie des Elektrons wird auf ein zweites
Elektron Ubertragen
A" — AT + e
Beschreibung durch den Coulomboperator (ab|;-|cd)
Zweliteilchenoperator
Auswahlregeln des Coulomboperators: AS =0,AL=0
Paritat bleibt erhalten

Rontgenphysik 449



Theorie Photoionisation Resonante Photoabsorption

Photoabsorption von Heliumatomen

PLATE DENSITY

SN

] 1 I \ i
2ig 200 190
WAVELENGTH (A)

Madden und Codling, Phys.Rev.Lett. 10, 516 (1963)
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Theorie Photoionisation

Das Helium Atom

Resonante Photoabsorption
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Photolonization Yield
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Theorie Photoionisation Resonante Photoabsorption

Fano Theory

@ “Merkwdirdige” Linienform

@ Theorie von U. Fano
Ein diskreter Eigenzustand eines Atoms |/) > ist in ein Kontinuum
von freien Elektronen Zustanden |e) eingebettet

@ Wenn die Eigenzustande wechselwirken konnen (gleiche
Quantenzahlen), mul3 der Zustand als Linearkombination
dargestellt werden

eV de

\@=&m+/ma
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Theorie Photoionisation Resonante Photoabsorption

Fano Theory

@ Ansatz flhrt zu der Fano-Formel fr den Wirkungsquerschnitt

(q+n)?
mit 4 " =
dis W
d 7Tdcont Ve und 7 7"-’ V€‘2
und
ddIS — <i’X‘O>

. 1.
Ve = (elHoouli) = (el i
/

@ Linienform entsteht durch einen quantenmechanischen
Interferenzeffekt
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Theorie Photoionisation

Die Fano Funktion

Photoabsoprtion (arb. units)

Resonante Photoabsorption
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Theorie Photoionisation Resonante Photoabsorption

Das Helium Atom
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@ Ubergang in ein chaotisches System — Quanten Chaos
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