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KAPITEL 1

EINLEITUNG

Die Energiedissipation angeregter mikroskopischer Systeme ist haufig iiber verschiedene und unter Um-
standen verzweigte Relaxationspfade moglich. Bei diesen werden im Allgemeinen mehr als ein Teilchen
emittiert, zwischen denen entsprechend eine physikalische Korrelation besteht. Um solche Prozesse zu
verstehen, ist es essentiell, moglichst alle bei der Relaxation entstehenden Teilchen so zu detektieren,
dass diese physikalischen Korrelationen nachgewiesen werden kénnnen.

Messungen, bei denen mehrere Teilchen und deren Abhangigkeiten untereinander untersucht werden,
sind daher seit ihrer ersten experimentellen Umsetzung in den 1920er Jahren [1, 2] eine weit verbrei-
tete Technik in verschiedenen wissenschaftlichen Disziplinen. In 1954 folgte daher eine Verleihung des
Physik-Nobelpreises fiir die ersten experimentellen Umsetzungen der Koinzidenzmessmethode [3].
Verschiedene Varianten dieser Methodik wurden unter anderem bei der Untersuchung von atomaren und
molekularen Systemen [4-15], in der Kern- [16-22] und Teilchenphysik [21, 23-25], Astrophysik [26—
28|, Laserphysik bzw. Quantenkommunikation [29-33] sowie bei der Positron-Emissions-Tomographie
[34-39] verwendet. Aufgrund der Deduktion der Korrelation aus der zeitlichen N&he der detektierten
emittierten Teilchen werden diese als Koinzidenzmessungen (engl.: coincident particle detection) [40, 41]
oder allgemeiner Koinzidenzzahlmethode (engl.: coincidence counting method) [16, 20, 36] bezeichnet.
Vor der Entwicklung von gepulsten Strahlungsquellen mit ausreichender Intensitdt und Energie der
anregenden Photonen erfolgte die Anregung von atomaren oder molekularen Systemen mit Hilfe von
kontinuierlich anregenden (Strahlungs-) Quellen. Hier werden die Koinzidenzereignisse iiber die relative
zeitliche Differenz zwischen einem ausgewahlten Referenzteilchen und den (ibrigen Koinzidenzpartnern
bestimmt. Durch die Detektion verschiedener Kombinationen aus emittierten Elektronen, Photonen und
lonen ist es moglich, Aufschluss tiber die verschiedenen Relaxationspfade zu erhalten [40, 42-54]. Insbe-
sondere Koinzidenzmessungen, bei denen auch Photonen detektiert werden, kdnnen hierbei Aufschluss
iber die Endprodukte der Relaxationspfade, beispielsweise Dissoziationsprozesse [46, 49], geben.

Mit der Verfiigbarkeit moderner Synchrotronstrahlungsanlagen ist es heute moglich, Koinzidenzexperi-
mente durch Anregung hochenergetischer, zeitlich lokalisierter Photonenpulse durchzufiihren, da Syn-
chrotronstrahlung durch die Verwendung zirkulierender Elektronenpakete inharent gepulste Strahlung
erzeugt [55]. Befindet sich nur ein Elektronenpaket in dem Speicherring, kann die von der Synchro-
tronstrahlungsquelle zur Verfligung gestellte Referenzuhr als Zeitreferenz verwendet werden, sodass die
in Koinzidenz detektierten Teilchen voneinander entkoppelt werden kénnen [56]. Dieser Betriebsmodus
wird im Allgemeinen als Singlebunch Modus bezeichnet.

Da Messzeiten an Synchrotronstrahlungsanlagen zeitlich stark limitiert sind, zeigte sich jedoch unter
anderem in [57], dass die Detektion von Photonen zeitlich ineffizient ist und ohne eine Optimierung
der Detektionseffizienzen nur eine geringe Anzahl von Koinzidenzereignisse in den gegebenen Zeiten
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gemessen werden kénnen. Dies ist auch bei der Verwendung von kontinuierlichen Strahlungsquellen der
Fall, kann aber bei solchen Messungen wegen der besseren Verfiigbarkeit der Quellen bei ausreichendem
Signal-zu-Rausch Verhaltnis durch ldngere Messdauern abgefangen werden [44]. Die Ursache fiir die
geringe Zahlrate bei der Photonenmessung liegt neben den geringeren Ansprechwahrscheinlichkeiten der
Detektoren vor allem in den wesentlich geringeren einsehbaren Raumwinkeln. Der detektierbare Raum-
winkel geladener Teilchen kann durch die Verwendung von elektrischen oder magnetischen Feldern gut
reguliert werden, wahrend fiir die VergroBerung des Photonendetektionsraumwinkels aufwandige Spiegel-
oder Linsensysteme verwendet werden miissen [41, 58-61].

Die Problematik der geringeren Ereignisraten bei der koinzidenten Detektion von Photonen wahrend
Synchrotronstrahlungsexperimenten wird weiter dadurch verstérkt, dass die Verwendung einzelner, zir-
kulierender Elektronenpaket wegen der geringen Gesamtintensitat der anregenden Strahlung nur fir
wenige Wochen des Jahres angeboten werden, da viele andere experimentelle Ansétze die so erreichba-
ren Zeitintervalle zwischen zwei anregenden Pulsen nicht bendtigen [62]. Haufiger werden mehr als ein
Elektronenpaket verwendet und die sich daraus ergebenden Fillmuster nutzen zeitliche Abstiande der
Elektronenpakete von einigen 100 ns (Few Bunch Mode) bis hin zu Werten unterhalb von 10 ns!. Hier
sind Messungen, welche einen ausreichend groBen zeitlichen Abstand zwischen zwei moglichen Anre-
gungen bendtigen, nur stark eingeschrankt beziehungsweise kaum noch moglich.

Es existieren daher verschiedene Moglichkeiten, zeitaufgeldste Messungen mit der Referenzuhr der Syn-
chrotronstrahlungsanlage fiir beliebige zeitliche Strukturen der Fiillmuster durchzufiihren. So kdnnen
zum Beispiel synchronisierte Selektoren in den Strahlrohren verwendet werden, welche nur die durch
bestimmte Elektronenbunche erzeugten anregenden Photonen bis zum Experiment gelangen lassen, was
entweder auf mechanische oder elektrische Weise geschehen kann [63-65]. Bei BESSY Il (HZB, Berlin)
werden dariiber hinaus verschiedene andere Methoden wie voneinander abweichende Orbits der Elektro-
nenpakete [66] oder Pulse Picking by Resonant Excitation (PPRE) [67, 68] eingesetzt, bei denen nur
die anregenden Pulse von bestimmten Elektronenpaketen zu einer Anregung fiithren. In jedem Fall wird
aber nur ein kleiner Teil der verfiigbaren anregenden Strahlung verwendet, wodurch sich vor allem fir
unwahrscheinliche Prozesse die Messdauer drastisch erhoht.

Soll die Intensitat der anregenden Photonen moglichst vollstandig fiir das Experiment genutzt werden,
so filhrt der Kenntnisverlust der Zeitdifferenz zwischen Referenzuhr und Anregungsereignis zu kom-
plexen zeitlichen Strukturen der Messungen, welche abhangig von dem verwendeten Fillmuster sind.
Diese Stukturen wurden fiir Photoelektron-Augerelektron Koinzidenzmessungen [69, 70] fir den Fall un-
tersucht, dass hemisphérische (elektrostatische) Elektronendetektoren genutzt werden. Hier wurde der
Beitrag des Untergrunds zufalliger Koinzidenzen zu der Gesamtintensitat der gemessenen Koinzidenzen
modelliert, was zusatzlich auf Photo-Doppelionisationsprozesse [71] angewendet wurde. Diese Methode
wurde spater fiir Photoelektron-Augerelektron Koinzidenzmessungen mit einer Kombination aus einem
hemispharischen Elektronendetektor mit Elektronenflugzeitspektrometern tibertragen [72]. Ein zu dieser
Methode vergleichbarer Ansatz wurde auf Basis der digitalen Koinzidenzmessung [22, 73-78] fir die
Untersuchung von Spaltungsprozessen gefunden, welche durch Neutronenbeschuss mit einem minima-
len zeitlichen Abstand der Pulse von 1800 ns induziert wurden [22]. Fiir jeden der Neutronenpulse stand
dabei eine Referenzzeit zur Verfiigung, sodass dieses Anregungsschema eher der Struktur der Single-
bunch Messungen bei auf Synchrotronstrahlung basierenden Messungen entspricht.

Basierend auf den bisherigen Untersuchungen verfolgt diese Arbeit daher zwei Ziele zur Optimierung von
Elektron-Photon Koinzidenzexperimenten, bei welchen die von Synchrotronstrahlungsanlagen erzeugten

18 ns bei PETRA Il (DESY, Hamburg), 2,8 ns bei SOLEIL (Saint Aubin, Frankreich) und 2ns bei BESSY Il (HZB,
Berlin)



Photonen zur Anregung genutzt werden. So sollte als Erstes die fiir den Nachweis notwendige Messdau-
er fir zeitlich limitierte Synchrotronstrahlungsexperimente optimiert werden, wofiir im Rahmen dieser
Arbeit ein Messaufbau zum effizienten Nachweis von koinzidenten Elektronen und Photonen realisiert
werden sollte. Als Basis hierfiir war es vorgesehen, einen bereits bestehendes Experiment zur koinziden-
ten Detektion von emittierten Elektronen zu verwenden, bei welchem Teilchenstrahlen mit anregenden,
hochenergetischen Photonen gekreuzt werden. Da dieser bereits eine hohe Nachweiseffizienz fiir die
Elektronen besitzt, sollten Optiken zur drastischen Steigerung der Photonendetektionseffizienz genutzt
werden, welche fir den vorhanden Aufbau speziell angepasst sind. Dieser Aufbau erméglichte den Nach-
weis damit verbundener Prozesse, wie zum Beispiel interatomarer Relaxationsprozessen in heterogenen
[79] und homogenen [80] Gemischen von schwach gebundenen Edelgasen.

Als Zweites sollte die Bewertung des Untergrunds zufalliger Koinzidenzen der Elektron-Photon Koin-
zidenzen so angepasst werden, sodass es auch fiir beliebige Fiillmuster der Speicherringe moglich ist,
korrelative Prozesse auf Basis der Detektionszeiten nachzuweisen. Hierzu war insbesondere die verwen-
dete Kombination aus Detektoren, Messelektronik und Datenaufnahme zu beriicksichtigen.

Die beiden Aufgabenstellungen dieser Arbeit konnten zum Teil bereits in wissenschaftlichen Journalen
veroffentlicht werden, vergleiche hierzu die Liste der (Co-) Verdffentlichungen im Anhang. Hier wird
nun einen Gesamtiiberblick iiber die beiden Aufgabenstellungen unter Angabe verschiedener Details und
Zusatzinformationen zu den erhaltenen Ergebnissen gegeben und die dort dargestellten Ergebnisse weiter
diskutiert. Dariliber hinaus werden die zu Grunde liegenden Annahmen der Datenauswertung ausfiihrlich
dargestellt und diskutiert.

Zuniachst werden einige fir diese Arbeit benétigten physikalische Zusammenhange in Kapitel 2 vorge-
stellt. Darauf folgt eine Beschreibung des experimentellen Aufbaus in Kapitel 3 sowie eine Erlauterung
der allgemeinen Datenanalyse und Dateninterpretation in Kapitel 4. Der Ergebnisteil ist in zwei Un-
tereinheiten beziiglich der fiir die Experimente verwendeten Fiillmuster unterteilt, welche sich jeweils
auf eine der Kernfragen dieser Arbeit konzentrieren. Jedem dieser Kapitel ist dabei die jeweils genutzte
Methode zur Bestimmung des durch zufallige Koinzidenzen gegebenen Untergrunds vorangestellt.
Kapitel 5 behandelt die Experimente mit Anregungspulsen ausreichend zeitlichen Abstands am Beispiel
des Singlebunch Modus von BESSY Il und fokussiert sich dadurch auf die Steigerung der Photonen-
detektionseffizienz durch Verwendung passender Optiken. Helium dient dabei wegen der aus anderen
Arbeiten bekannten Querschnitte der Elektronenspektren und strahlenden Uberginge sowie der phy-
sikalischen Struktur als Testsystem fiir diese Charakterisierung. Die Vorteile der simultanen Detekti-
on verschiedener Kombinationen aus Elektronen und Photonen fiir Untersuchungen der elektronischen
Struktur mikroskopischer Systeme werden im Anschluss daran an Untersuchungen von Argon nach der
Anregung mit Photonen illustriert, deren Energie oberhalb der 2s-Bindungsenergie liegt.

In Kapitel 6 wird diskutiert, wie Elektron-Photon Koinzidenzexperimente unter Verwendung von Anre-
gungspulsen mit einer beliebigen zeitlichen Verteilung der Pulsintensitdten und Pulsabstande durchge-
fihrt werden kénnen. Hier erfolgt keine Anpassung des in Kapitel 5 genutzten experimentellen Aufbaus.
Die genutzten Daten stammen dabei aus Messungen, welche nach der Anregung von Argon-Clustern und
molekularen CO, im Multibunch Hybrid Modus von BESSY Il als Beispiel fiir ein komplexes Fiillmuster
des Synchrotrons erhalten wurden, sowie aus ereignisbasierten Simulationen.

Die Arbeit schlieBt mit einem kurzen Uberblick der erhaltenen Ergebnisse in Kapitel 7.






KAPITEL 2

PHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN

Die im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten koinzidenten Messungen von Elektronen und Photonen ba-
sieren auf der Anregung verschiedener physikalischer Systeme durch die Absorption von Photonen und
die anschlieBende Relaxation der so gestorten Systeme. Um den Ausfiihrungen in dieser Arbeit besser
folgen zu koénnen, erfolgt zunachst eine kurze Wiederholung der allgemeinen quantenmechanischen Be-
schreibung dieser Systeme in Abschnitt 2.1. Auf dieser Basis werden die grundlegenden physikalischen
Zusammenhange dieser Anregung und der anschlieBenden Relaxation durch Emission von Elektronen
und Photonen in Abschnitt 2.2 zusammenfassend beschrieben. In Abschnitt 2.3 wird abschlieBend der
Begriff der Koinzidenz eingefiihrt und diskutiert.

2.1 Zusammenfassung der quantenmechanischen Beschreibung
der untersuchten Prototypsysteme

Im Laufe des 20. Jahrhunderts hat sich die Quantenmechanik zur physikalischen Beschreibung von
Materie im mikroskopischen MaBstab durchgesetzt [81-83]. Diese geht von der Grundannahme aus,
dass sich deren Zustand durch eine ihr zugeordneten Wellenfunktion W (X) darstellen lasst. Die Menge
aller von dem System erreichbaren Zustdnde bildet hierbei einen unitaren Vektorraum, den sogenannten
Hilbert-Raum, in welchem sich die Zustande mit Hilfe der Dirac-Notation schreiben lassen als |V).
Diese Darstellung erméglicht es, die quantenmechanischen Zustinde mit Hilfe der aus der linearen
Algebra bekannten Methoden zu untersuchen und zu interpretieren. Eine ausfiihrliche Beschreibung und
Herleitung der so definierten Hilbertraume ist zum Beispiel in [81-83] zu finden. In dem dort vorgestellten
Modell ergeben sich die Messwerte einer quantenmechanischen Messung, auch Observable genannt, als
reellwertige Eigenwerte a mit dem dazugehérigen Eigenzustand |W,) des hermiteschen Operators ﬁi
durch die Eigenwertgleichung

a|V,) = A |v,) . (2.1.1)

Die Beschreibung von Zustandsanderungen erfolgt durch die Anwendung eines Operators T auf einen
beliebigen Zustand |W), wobei die Anderung dieses physikalischen Zustandes einer Rotation im Hilber-
traum entspricht. Dies fiihrt zu dem wichtigen Begriff des Ubergangsmatrixelements

euany (21.2)
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dessen Betragsquadrat proportional zu der Ubergangswahrscheinlichkeit aus dem Anfangszustand |/} in
den betrachteten Endzustand |f) ist.

Die in physikalischen Prozessen zentrale Erhaltungs- und MessgroBe der Energie erfillt durch den ihr
zugeordneten Energieoperator, dem Hamiltonoperator H, die als Schrédinger-Gleichung bekannte Dif-
ferentialgleichung

0 =
ihoy [Ve) = H|Ve) (2.1.3)

bei einer zeitlichen Variation der Energie. i bezeichnet dabei die imaginare Einheit und A = % das
Plancksche Wirkungsquantum. Bei zeitlich konstanter Energie E des betrachteten Zustandes geht diese
uber in die davon abgeleitete Eigenwertgleichung

E|We) = H |Vg) . (2.1.4)

Fir beide Falle wird angenommen, dass die Zustande Wg Eigenvektoren des Hamiltonoperators sind.
Weiterhin zeigt sich, dass es moglich ist, einen maximalen Satz an vertrdglichen Observablen zu finden,
durch welchen der quantenmechanische Zustand vollstandig charakterisiert wird. Diese Vertraglichkeit
ergibt sich daraus, dass die den Observablen zugeordneten Operatoren paarweise kommutieren und daher
derselbe Zustand gleichzeitig Eigenzustand all dieser Operatoren ist. Die so gefundenen Zustande sind
somit die Eigenzustande des untersuchten Systems. Hierdurch Iasst sich eine vollstandige, orthonormierte
Basis an Zustdnden konstruieren, durch welche alle anderen Zustdnde gemaB der Eigenschaften des
Hilbertraumes als Linearkombination dieser Basis beschrieben werden kénnen. Ein quantenmechanischer
Zustand lasst sich somit durch die Angabe der Werte aller Observablen, in diesem Zusammenhang haufig
auch Quantenzahlen genannt, abstrakt darstellen, was fiir viele (qualitative) Uberlegungen im Rahmen
der Quantenmechanik ausreicht.

Das Wasserstoffatom entspricht mit einem spharisch symmetrischen Potential dem einfachsten elek-
tronischen System. Dessen Zustande lassen sich so durch die drei das Atomorbital charakterisierenden
Quantenzahlen n, | und m,, die beiden den Spin des Elektrons beschreibenden Quantenzahlen s und mg
sowie den durch die Spin-Bahn-Kopplung bedingten Gesamtdrehimpuls j definieren. Der Wertebereich
und die Bezeichnungen dieser Quantenzahlen sind in Tabelle 2.1 zusammengefasst.

Bezeichnung Symbol Wertebereich
Hauptquantenzahl n 1,2,3..
Bahndrehimpulsquantenzahl / 0,1,2,....n—1
Bahndrehimpulsprojektionsquantenzahl m - —=1+1,..,1-1,1
Spinquantenzahl s %
Spinprojektionsquantenzahl ms —%, %
Gesamtdrehimpuls j | —s,1+s

Tabelle 2.1: Quantenzahlen eines Einelektronsystems [84].

Fir die Bahndrehimpulsquantenzahl / werden aus historischen Griinden die Zahlen haufig durch Buch-
staben ersetzt (0 —s,1 — p,2 - d,3 — f,4 — g,...) [85], sodass fiir | = 2 zum Beispiel von einem
d-Orbital gesprochen wird. Die Spinquantenzahl s definiert Elektronen als Spin—%—TeiIchen, welche auch
Fermionen genannt werden. Im Allgemeinen wird diese aus Redundanzgriinden nicht mit angegeben,
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da sie fiir alle Elektronen identisch ist. Die Spineigenschaften des Elektrons miissen im Rahmen der
nichtrelativistischen Quantenmechanik kiinstlich hinzugefiigt werden, wahrend diese im Rahmen der
relativistischen Quantenmechanik direkt durch den Formalismus beriicksichtigt sind [84]. Sehr hochauf-
|6sende Untersuchungen zeigen, dass auch der Atomkern mit den elektronischen Zustanden in einem
geringen MaB wechselwirkt, was zu der Hyperfeinstrukturaufspaltung dieser Zustande fiihrt [84, 85]. Die-
se Aufspaltung hat aber fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente keinen messbaren
Effekt, sodass sie im weiteren Verlauf der Arbeit vernachlassigt werden kann.

Wird nicht nur ein Einelektronensystem, wie das Wasserstoffatom, sondern ein Vielelektronensystem be-
trachtet, wechselwirken die Elektronen auch untereinander. Der fermionische Charakter der Elektronen
fihrt dabei dazu, dass der elektronische Gesamtzustand stets antisymmetrisch sein muss. Die Schro-
dingergleichung ist unter anderem hierdurch schon fiir ein Zweielektronensystem nicht mehr analytisch
exakt losbar, sodass Naherungen und numerische Methoden zur Berechnung der Wellenfunktionen ge-
nutzt werden. Das am haufigsten genutzte Modell zur Beschreibung dieser Systeme ist die Betrachtung
der Elektronen als voneinander unabhangige Teilchen. In diesem bewegen sich die Elektronen in einem
N-Elektronen System in dem iiber N — 1 Elektronen gemittelten Potential [82]. Effekte, welche auf der
direkten Korrelation zwischen den Elektronen beruhen, sind in dieser Naherung zunichst nicht beriick-
sichtigt. In einem weiteren Schritt kann das so erzeugte gemittelte Potential in einen symmetrischen und
einen antisymmetrischen Teil separiert werden, wobei in der Zentralfeldndherung der antisymmetrische
Teil vernachlassigt wird, da dieser als ausreichend kleine Stérung interpretiert werden kann. Im Rahmen
dieser Naherung wird die Schrédingergleichung wieder auf die von dem Einelektronensystem bekannte,
spharisch symmetrische Form reduziert, sodass sich in diesem Fall alle Elektronen durch die in Tabelle
2.1 aufgefiihrten Quantenzahlen beschreiben lassen. Dies bedeutet insbesondere, dass alle Elektronen in
diesem Bild gleichberechtigt dieselben wasserstoffahnlichen Orbitale besetzen kénnen. Zusammen mit
dem durch die Antisymmetriebedingung der Gesamtwellenfunktion bedingtem Pauli-Prinzip fiihrt dies
schlieBlich zu dem bekannten Aufbau des Periodensystems [84].

In diesem Bild erfolgt die Beriicksichtigung der magnetischen Wechselwirkung der elektronischen Bahn-
drehimpulse und Spins zwischen den verschieden Elektronen im Grenzfall von leichten Atomen (iber die
Russel-Saunders-Kopplung. Hier ist die Spin-Bahn-Wechselwirkung im Vergleich zu der interelektroni-
schen Wechselwirkung vernachlassigbar, wahrend im Grenzfall von schweren Atomen die jj-Kopplung
genutzt wird [86, 87]. Die Russel-Saunders-Kopplung wird h3ufig auch LS-Kopplung genannt, da hier die
Spin- und Bahndrehimpulse der n Elektronen zu einem Gesamtspin S = )~ ms, und einem Gesamtbahn-

n
drehimpuls L = " m, koppeln. Aus diesen bestimmt sich dann der Gesamtdrehimpuls
n
Jel[L-SL—-S+1,..,L+S5—1,L+S], wodurch fiir das Termsymbol

2541y (2.1.5)

gilt. Dabei werden die Zahlenwerte der Gesamtdrehimpulse durch GroBbuchstaben ersetzt, welche sich
analog zu den Bahndrehimpulsen ergeben. Zusatzlich wird angegeben, ob der Gesamtzustand eine gerade
oder ungerade Paritat besitzt, welche im letzteren Fall mit ° bezeichnet wird. Die Paritat ist Gber den
Paritatsoperator P definiert als [88]

~ In
PlV)=(-1) [V¥) (2.1.6)

und beschreibt das Symmetrieverhalten der Wellenfunktion bei einem Vorzeichenwechsel der Ortskoor-
dinate W (7) = £V (7).
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Zwischen den Grenzféllen der Kopplungstypen werden verschiedene Mischtypen dieser Schemata ver-
wendet, welche abhangig von den vorherrschenden Wechselwirkungen sind und somit verschiedene Dar-
stellungen ergeben [86, 87]. Diese werden der Besetzung der Atomorbitale hinzugefiigt, um den Ge-
samtzustand des Vielelektronensystems zu beschreiben. So gilt zum Beispiel fiir den Grundzustand von
Argon in der LS-Kopplung

15225%2p°3s23p° 1Sy . (2.1.7)

Wie an der Definition des Termsymbols (2.1.5) zu erkennen, existieren 25 + 1 mégliche Félle fiir ein
gegebenes Paar aus Gesamtspin und Gesamtbahndrehimpuls, weswegen diese GroBe auch haufig als
Multiplizitdt bezeichnet wird. Ist S = 0, so existieren mehrere Termsymbol. Um den Term des Grund-
zustands zu bestimmen, werden im Allgemeinen die Hundschen Regeln genutzt [85].

Bei dem Ubergang von atomaren zu molekularen Systemen andert sich auch der Satz der Observa-
blen, da sich hier zum einen die atomaren Orbitale verformen, um so die Molekilorbitale zu bilden,
und zum anderen auch die Kernbewegungen beriicksichtigt werden miissen [84, 88, 89]. Der Zustand
des molekularen Gesamtzustandes ist damit eine Funktion aller n Elektronen und aller m Kerne, so-
dass diese auch nur lber entsprechende Naherungen modelliert werden kénnen. Eine der bekanntesten
Methoden ist die Born-Oppenheimer Naherung, in welcher die Kern- und Elektronenbewegung lber
einen Separationsansatz getrennt voneinander betrachtet werden. Der molekulare Gesamtzustand lésst
sich somit als Produkt des Kernzustands |®x) und des elektronischen Zustandes |W,) schreiben. Durch
das komplexe Wechselspiel der Elektronen- und Kerndynamik molekularer Systeme ist es hierbei nicht
moglich von diskreten Eigenenergien des elektronischen Zustandes der Molekiile zu sprechen, sondern
nur von Potentiallandschaften, welche sich durch generalisierte Koordinaten beschreiben lassen. Zu je-
dem elektronischen Zustand gehort dabei eine andere Potentiallandschaft. Der Grundzustand wird als
X bezeichnet und die dariiber liegenden, optisch erreichbaren Zustidnde alphabetisch aufsteigend mit
GroBbuchstaben A, B, C, .... Hoherenergetische Zusténde, welche nicht optisch vom Grundzustand er-
reichbar sind, werden im Allgemeinen entsprechend mit kleinen Buchstaben a, b, c, ... bezeichnet [88].
Wird die Energie des elektronischen Zustandes des Molekiils als Funktion einer einzigen generalisierten
Koordinate aufgetragen, so werden diese Darstellungen auch Potentialkurven genannt. Einige Beispiele
fur solche generalisierte Koordinaten sind der Kern-Kern Abstand zweiatomiger Molekiile oder der Bin-
dungswinkel dreiatomiger Molekiile. Die Potentiallandschaften, beziehungsweise Potentialkurven, wer-
den im Rahmen der Born-Oppenheimer Naherung durch den elektronischen Zustand als Funktion der
gewahlten generalisierten Koordinate definiert. Fir die Beriicksichtigung der Kernbewegung zeigt sich,
dass deren Bewegung in diesem Bild durch Schwingungs- und Rotationszustdnde beschrieben werden
konnen, deren Eigenzustande sich mit der elektronischen Potentiallandschaft als duBeres Potential iiber
die Schrodingergleichung ergeben und in einem Satz von Quantenzahlen beziiglich des molekularen
Kerngeriists resultieren. In Kombination mit den Quantenzahlen des elektronischen Zustandes lasst sich
so der molekulare Gesamtzustand beschreiben [88]. Die Gesamtenergie des molekularen Zustandes ergibt
sich dann als Summe der Eigenenergien der elektronischen Zustédnde sowie der Vibrations- und Rotati-
onszustande, wobei im Allgemeinen Ecjektronisch > Eschwingung > ERotation 8ilt [88—90]. Fiir dreiatomige,
lineare Molekiile vom Typ ABA, so zum Beispiel CO,, lassen sich drei Typen von Schwingungen be-
schreiben, welche als symmetrische und asymmetrische Streckschwingung (Quantenzahlen v, 1) sowie
als Knickschwingung (Quantenzahl v3) bezeichnet werden [88].

Neben den starken molekularen Bindungen existieren auch schwach gebundene Systeme, welche aus
Atomen oder Molekiilen aufgebaut sein konnen [88]. Diese als Cluster bezeichneten Systeme kdnnen
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zwei Bindungspartner bis hin zu mehrere tausend Bindungspartnern aufweisen, wobei homogene und
heterogene Systeme méglich sind. Bei Edelgasclustern basieren die schwachen Bindungen zwischen den
verschiedenen Edelgasatomen wegen der abgeschlossenen Elektronenschalen auf van-der-Waals Kraften.
Diese kénnen daher nur in sehr niedrigen Vibrations- und Rotationszustinden existieren [88], weshalb
die Erzeugung von Edelgasclustern im Allgemeinen eine Kihlung der Systeme beinhaltet.

Auch fiir Cluster lassen sich Potentiallandschaften als Funktion ausgewahlter generalisierter Koordina-
ten definieren. Bestehen diese aus zwei Komponenten, so werden diese Dimere genannt und lassen sich
durch Potentialkurven als Funktion des Teilchenabstands beschreiben [91]. Durch die rdumliche Nahe
der Bindungspartner ist es in den schwach gebundenen Clustern moglich, Giber interatomare Prozesse zu
relaxieren [92]. Einer dieser Prozesse ist der Radiative Charge Transfer (RCT) [91, 93, 94], bei welchem
zur Energieminimierung ein Ladungsaustausch zwischen einem zuvor ionisierten Bindungspartner und
einem benachbarten, neutralen Bindungspartner stattfindet. Die Uberschussenergie wird zwecks Ener-
gieerhaltung dabei als Photonen emitiert, deren Wellenlange im Sensitivitatsbereich des im Rahmen
dieser Arbeit verwendeten Detektors liegen. Dadurch lasst sich dieser Prozess iiber Elektron-Photon
Koinzidenzmessungen direkt nachweisen [79, 80].

2.2 Anregung und Relaxation mikroskopischer Systeme

Die Untersuchung physikalischer Systeme im mikroskopischen Bereich erfolgt zum Beispiel durch die
Messung von Teilchen, welche bei ablaufenden Relaxationprozessen emittiert werden und Aufschluss
iiber die innere Struktur der relaxierenden Systeme liefern. Bis auf wenige Spezialfille, so zum Beispiel
radioaktive Materialien, befinden sich die zu untersuchenden Systeme allerdings in ihrem energetischen
Grundzustand. Diese missen zunachst in einen energiereicheren Zustand angeregt werden, um dadurch
Relaxationsprozesse zu induzieren. Eine experimentell haufig genutzte Methode zur Erzeugung angereg-
ter Zustande ist die Interaktion der zu untersuchenden Systeme mit Photonen. Diese bietet den Vorteil,
dass zum einen die Eigenschaften der Photonen experimentell sehr gut einstellbar und zum anderen
die hierdurch induzierten Anregungen sehr definiert sind. Auch die im Rahmen der vorliegenden Arbeit
durchgefiihrten Experimente basieren auf diesem Anregungsschema. Daher werden die fiir das Verstand-
nis der Ergebnisse notwendigen Grundlagen beziiglich der Wechselwirkung zwischen der Elektronenhdille
und Photonen, insbesondere der so induzierten Prozesse, kurz vorgestellt.

2.2.1 Wechselwirkung schwacher elektromagnetischer Strahlung und Materie

Die Wechselwirkung eines Strahlungsfeldes mit der Elektronenhiille lasst sich in einem semiklassischen
Modell darstellen, bei welchem die Elektronenhiille quantenmechanisch in ihrer Zustandsdarstellung und
die Photonen klassisch als elektromagnetische Felder beschrieben werden. Ausgangspunkt der Uberle-
gungen ist der durch das Strahlungsfeld modifizierte Hamiltonoperator fiir ein optisch aktives, das heiBt
mit dem Strahlungsfeld wechselwirkendes, Elektron. Entsprechend [82] wird hier der Impulsoperator
P = —ihV ersetzt durch Preiq = P — €A, wobei e die Elementarladung des Elektrons und A = Z(? t)
das Vektorpotential des Feldes bezeichnet. Dies fiihrt unter Vernachlassigung des Elektronenspins mit
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der Coulomb-Eichung V - A =0 und der Elektronenmasse me zu dem Hamiltonoperator

~ S Ve v
H_Zme (p+e ) + V (7)
Py AL (2.2.1)
- 2me Me 2Me o
~2 ~ 7
p o, ep-A
~ 4 .
2mejL (7) + Me

Im letzten Schritt wird die wichtige Annahme gemacht [82], dass die Intensitat der elektromagnetischen
Strahlung und das damit verbundene Vektorpotential A so schwach sind, dass der quadratische Term
einen vernachlassigbaren Beitrag liefert.

Die ersten beiden Terme in der letzten Zeile von Gleichung 2.2.1 entsprechen dem Hamilton-Operator des
ungestorten Systems H, sodass der dritte Summand im Rahmen der Storungsrechnung erster Ordnung
als der den Zustand andernden Operator T betrachtet werden kann. Dieser beschreibt die Wechselwir-
kung mit dem elektromagnetischen Feld und kann weiter ausgewertet werden, wenn angenommen wird,
dass es sich bei dem elektromagnetischen Feld um eine ebene, monochromatische Welle handelt. Diese
Welle kann iiber die Kreisfrequenz w und den Wellenvektor Kk beschrieben werden, deren Eigenschaften
schon aus der klassischen Elektrodynamik bekannt sind [95]. Hierbei wird zunéchst von einer monochro-
matischen Welle ausgegangen, mit welcher sich der Ubergangsoperator 7 mit Hilfe der Amplitude des
elektrischen Feldes Eg schreiben l3sst als

~ ~ —ieEy /1~ . ~ .
T=T®7t)=— '; 0 (De—'wf - DTve) , (2.2.2)
kP
S ~ S 2/
mit D= - p:-€ und Ey=wAg=4/—. (2.2.3)
wme ceo

Ao bezeichnet die Amplitude des Vektorpotentials A, I die Intensitat, € den Einheitsvektor der Polarisa-
tion, ¢ die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum und ¢q die elektrische Feldkonstante. Wie in [82] gezeigt,
beschreibt der erste, zu D proportionale, Summand in Gleichung 2.2.2 die Absorption von elektromagne-
tischer Strahlung. Der zweite, zu Df proportionale, Summand stellt die Emission von elektromagnetischer
Strahlung dar.

Im letzten Schritt der gezeigten Ausfiihrungen beziiglich der Auswertung des Ubergangsoperators wird
die elektrische Dipolniherung eingefithrt und der Ubergangsoperator 7 von der Ortsreprasentation in
eine Matrixdarstellung Gbersetzt. Dabei wird zunachst der Operator D durch Ausnutzung der Summen-
darstellung umgeschrieben zu

S~ (E : 7) i - 1,2 2

D= p-€= 1+k-F+=(k-7 ..|p-€. 2.2.4
wme[zn: n!]pe wme{—i_ r—|—< r)—i—}pe ( )
In der elektrischen Dipolnaherung werden alle Terme, welche eine explizite (/? . F)—Abhéngigkeit besit-
zen, vernachlassigt. Dies ist dann eine gute Naherung, wenn die Wellenldnge der elektromagnetischen
Strahlung wesentlich groBer ist als die rdumliche Ausdehnung der interagierenden Materie, da hier

—

27 ~ - 1 /- 2
k-7 = %rk -7 << 1 gilt [82]. Da die Summanden der Reihendarstellung 1,k - 7, (k : ?) ... den
verschiedenen elektrischen E und magnetischen M Multipolwechselwirkungen E1, M1, E2, ... entspre-
chen, beriicksichtigt diese Naherung folglich nur die Wechselwirkung mit elektrischer Dipolstrahlung
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E1l, was auch den Namen dieser Naherung erklart. Das Dipoliibergangsmatrixelement ﬁﬁ zwischen den
Zustanden |i) und |f) fiir die Interaktion von monochromatischer Strahlung mit einem optisch akti-
ven Elektron ergibt sich mit der allgemeinen Definition des Ubergangsmatrixelements (2.1.2) und den
Kommutatorrelationen des Orts- und Impulsoperators in der Ortsrepresentation zu [82]

~ h -
Dy=— (Vi) & (2.2.5)
= (f[rli) €. (2.2.6)

Gleichung 2.2.5 wird als Dipolgeschwindigkeitsndherung und Gleichung 2.2.6 als Dipolldngenniherung
bezeichnet, wobei letztere die haufiger verwendete Variante ist. wyj bezeichnet die als Kreisfrequenz
dargestellte Energiedifferenz der beiden beteiligten Zustande. Eine qualitative Auswertung dieser Ma-
trixelemente unter Beriicksichtigung der Energie- und Drehimpulserhaltung bei der Photonenabsorption
und -emission fiihrt zu den Auswahlregeln in der elektrischen Dipolnaherung, da nur in den dipolerlaub-
ten Fallen das zugehorige Matrixelement von Null verschieden ist. Diese sind in Tabelle 2.2 entsprechend
[84, 85] zusammengefasst.

Glltig fir Auswahlregel
AJ =0,=£1, auBer 0 «» 0
In Dipolndherung immer AM =0, +1, auBer 0 «+» 0 falls AJ =0
Paritatswechsel
Bei vernachlassigbarer Elektronenkorrelation  Einelektroneniibergang mit A/ = +1

LS-Kopplun AS=0
PPIUng AL =0,+1 auBer 0 «» 0

Tabelle 2.2: Dipoliibergangsauswahlregeln fiir atomare Systeme nach [84, 85].

Koénnen mehr als ein Elektron der Elektronenhiille mit dem Strahlungsfeld wechselwirken, so ist nach
[82] in (2.2.3), sowie (2.2.5) und (2.2.6) iiber alle Elektronen zu summieren, um so die Zustandsande-
rung der beteiligten Elektronen zu beriicksichtigen. Im Allgemeinen erfolgt die Beriicksichtigung dieser
Mehrelektroneniibergange aber im Bild der interelektronischen Wechselwirkung, bei welchem korrelative
Prozesse der Elektronen betrachtet werden. Hierdurch kann auch fiir diese Anregungen von Einelektron-
Einphoton Wechselwirkungen ausgegangen werden. Diese werden in Abschnitt 2.2.2 zusammenfassend
behandelt.

Werden die Dipolmatrixelemente quantitativ ausgewertet, so fiihren diese zu den experimentell zu-
ganglichen Ubergangsraten, welche proportional zu dem Betragsquadrat der Dipolmatrixelemente sind.
Die Ubergangsraten lassen sich ebenfalls durch die Auswertung der entsprechenden Zustandsbeset-
zungszahlen beschreiben. Dies fiihrt zu den bekannten Einstein-Koeffizienten fiir die Absorption Bi,
stimulierte Emission Bf und spontane Emission Ay elektromagnetischer Strahlung [82, 84, 85]. Die
Einstein-Koeffizienten lassen sich, zusammen mit den Entartungsgraden g; und g der an den Ubergan-
gen beteiligten Zustanden unter expliziter Beriicksichtigung der Polarisationsrichtung der elektromagne-
tischen Strahlung €, mit den entsprechenden Ubergangsmatrixelementen im Rahmen der Dipolniherung
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beschreiben als

R i 2
B| :B f 1 1 - DI 1
f ({F1.10), &) =55 10d

. — 8i

BI :B I, f € :7B|11

t (il 1f) . €) Pt (2.2.7)
_ . 2w »  hwd

und Afi = A(<I| , ‘f> ,e) = 3€0hC3 ’Dfi| = 7I_27(:3Bﬁ .

Hiermit lassen sich die Ubergangsraten der Absorption Rﬁbs und stimulierten Emission Rﬁ;tim in Abhan-
gigkeit der Intensitat / der monochromatischen elektromagnetischen Strahlung schreiben als

R =By,

7 (2.2.8)
Retm = Byt |

C

Diese sind entsprechend der zuvor gemachten Annahmen fiir Zustande mit einer diskreten Energievertei-
lung und monochromatischer Strahlung definiert. Eine Erweiterung auf eine kontinuierliche Verteilung
von Zustanden mit entsprechend nah benachbarten Eigenenergien sowie einer externen, polychromati-
schen elektromagnetischen Strahlung gelingt durch das Einfiihren der spektralen Intensitatsverteilung
I(w) beziehungsweise der spektralen Energiedichte u(w) = Lf) sowie der Zustandsdichte g(w). Die
differentiellen Ubergangsraten lassen sich so beschreiben durch

AR = Beg(w)u(w) o ‘<f|ﬁ|i>’2g(aJ)U(w) : (2.2.9)
dRE™™ = Brig(w)u(w) .

Die Darstellung auf der rechten Seite des Proportionalitatszeichens ist auch als Fermi’s goldene Regel
in der Dipolnaherung bekannt, welche durch Ersetzen des Dipoloperators D durch den Stérterm in Glei-
chung 2.2.1 in die bekannte Formulierung der Regel iibergeht [82]. Vergleichbare GroBen lassen sich
auch fiir die spontane Emission formulieren, wobei beriicksichtigt werden muss, dass das hier genutz-
te semiklassiche Bild nicht dazu geeignet ist, die physikalische Ursache zu erklaren. Hierflir wird eine
Quantisierung des Strahlungsfeldes bendtigt, deren Beschreibung iiber den fiir diese Arbeit wichtigen
Inhalt hinaus geht.

Bei dem Vergleich der gemessenen Ubergangsrate mit den theoretischen Werten muss zusitzlich der
Raumwinkel d€) besonders beriicksichtigt werden. Dieser gibt die von dem Detektor einsehbaren Emis-
sionswinkelbereiche an, sodass je nach vorliegender Emissionswinkelverteilung nur ein Bruchteil der tat-
sachlich emittierten Intensitat registriert werden kann [84]. Bei einer isotropen Verteilung der emittierten

dQ
Strahlung gilt fiir das Verhaltnis aus abgestrahlter zu detektierter Intensitat e Dann gilt fiir die von
T

dem Detektor messbare Ubergangsrate der spontanen Emission zwischen zwei definierten Zustinden
[82]

hw? dQ

e (2.210)

dRP" = By

Da bisher nur Uberginge in atomaren Systemen betrachtet wurden, wird nun kurz der Einfluss der
Kernbewegungen auf die Ubergangsmomente besprochen. Im Rahmen der Born-Oppenheimer Nihe-
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rung Ubertragt sich der Produktansatz der Wellenfunktionen auch auf die Formulierung der Dipol-
iibergangsmatrixelemenente ZSH‘O' molekularer Systeme [88]. Mit dem Franck-Condon-Faktor FC des
Vibrationsanfangszustandes 74 und -endzustandes 75 sowie dem Hénl-London-Faktor HL des Rotati-
onsanfangszustandes J: und -endzustandes ._jf ergibt sich die aus dem Dipoliibergangsmatrixelemenent
resultierende Ubergangsrate in der R-Zentroid Niherung somit zu [88]

~ o - 2 [
dRP" o [Di(Ryy, Ry)| - FC(h, %) - HL(T, Jr) - (2.2.11)

Dies stellt das Produkt des Ubergangsmoments ﬁfi und des Beitrages der Kernbewegungen dar. In dieser
Naherung wird der mit den Schwingungswellenfunktionen ®.;,(7) gewichtete Mittelwert des elektroni-
schen Dipolmoments ﬁfi(éyi, ﬁuf) verwendet, welcher sich aus einer Reihenentwicklung des elektroni-
schen Dipolmoments beziiglich des Kernabstands R ergibt [88]. Fiir die Diskussion der Ergebnisse ist
von den neu eingefiihrten Faktoren lediglich der Frank-Condon-Faktor relevant, welcher die einfache
Form

FC(i, %) = ’/cb\,ib(ﬁi) o (7)dR| (2.2.12)

besitzt und damit das Betragsquadrat des Wellenfunktioniiberlapps der beteiligten Schwingungswellen-
funktionen darstellt. Zusammen mit dem Frank-Condon Prinzip, nach welchem elektronische Uberginge
senkrecht zwischen den involvierten Potentiallandschaften verlaufen [84, 90], folgt hieraus insbesondere,
dass bei parallel verlaufenden Potentiallandschaften Uberginge mit Av = 0 bevorzugt werden, da hier
der Uberlapp der Wellenfunktionen maximal ist.

2.2.2 Photoneninduzierte lonisationsprozesse atomarer und molekularer Systeme

Unter Photoionisation wird die Emission von Elektronen aus der Elektronenhiille von Materie durch
Absorption von Photonen mit ausreichend hoher Energie verstanden. Entsprechend des Modells der
unabhangigen Teilchen existieren hierbei fiir die Elektronen in den verschiedenen Unterniveaus verschie-
dene Grenzenergien, ab denen der Photoionisationsprozess moglich ist. Diese Grenzenergien werden je
nach der verwendeten Energieskala als Bindungsenergien Eg oder lonisationsenergien Ig bezeichnet und
haufig in Form von Energieschemata 2.1 dargestellt. Hier sind neben den diskreten Energieniveaus auch
die Kontinuumsniveaus |o/, e/') angedeutet, wobei ¢ die kinetische Energie und /' den Drehimpuls des
freien Elektrons bezeichnen. o fasst alle Quantenzahlen zusammen, die den Zustand des verbleibenden
lons charakterisieren. Die Existenz des Kontinuums ist dadurch begriindet, dass die kinetische Energie
des freien Elektrons ¢ beliebige Werte > 0€V annehmen kann und somit keine Diskretisierungsbedinun-
gen fiir die Zustande existieren. Da die verschiedenen Unterniveaus gemaB Abbildung 2.1 verschiedene
Bindungsenergien Eg haben, ergeben sich die kinetischen Energien der zu erwartenden freien Elektronen
nach Absorption von Photonen mit der Energie hv durch

e=hv—Eg. (2.2.13)

Bei der Messung der Zahlrate detektierter Elektronen als Funktion ihrer kinetischen Energie ergeben
sich bei den berechneten kinetischen Energien in der Tat lokale Maxima. Die durch die direkte Photoio-
nisation erzeugten freien Elektronen werden im Allgemeinen auch als Photoelektronen bezeichnet und
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Abbildung 2.1: a) Energieschema verschiedener gebundener Zustiande von Argon. b) Lage der
Energieniveaus der Elektronen des Argongrundzustandes. c) Feinstrukturauf-
spaltung des 2p Orbitals.

die zugehdrigen Maxima werden als (Haupt-)Photoelektronenlinien' bezeichnet. Neben diesen Haupt-
photoelektronenlinien zeigen die Elektronenspektren schon in atomaren Systemen weitere Strukturen,
welche ein Produkt von elektronenkorrelativen Effekten sind [96].

Das einfachste System zur Untersuchung von Korrelationseffekten der Elektronen ist Helium, welches
genau zwei Elektronen besitzt. In gemessenen Elektronenspektren lassen sich sehr gut die korrelative
Anregung von mehr als einem Elektron erkennen [96], bei welcher sich der Zustand der beiden Elektro-
nen in der Elektronenhiille durch die Absorption eines Photons ausreichend hoher Energie andert. Da
die Anregung des zweiten Elektrons in diskrete Satellitenzustinde Energie benétigt, ist die kinetische
Energie des freien Elektrons um diesen Wert reduziert, sodass in den Elektronenspektren bei den entspre-
chenden kinetischen Energien weitere diskrete Strukturen messbar sind. Fiir Photonenenergien oberhalb
der zweiten lonisationsenergie ergeben sich zusatzliche kontinuierliche Satellitenzustidnde, bei denen
beide Elektronen in Kontinuumszustande angeregt werden. Diese Prozesse werden haufig qualitativ im
Rahmen des Shake-Modells erklart, in welchem sich die Elektronenorbitale neu formen und das zweite
Elektron entweder in diskrete, gebundene Zustande (Shake-up-Prozess) oder in das lonisationskontinu-
um (Shake-off-Prozess) , geschiittelt” wird [96]. In diesem Modell sind die Satellitenzustande dadurch
erklarbar, dass die Einelektronenwellenfunktionen des Anfangs- und Endzustandes zu unterschiedlichen
Hamiltonoperatoren gehéren. Damit weisen diese beziiglich des Radialanteils keine Orthogonalitat auf,
sondern nur beziiglich des Winkelanteils. Fiir die Shake-up-Satellitenzustdnde bedeutet dies nach [96]

(kI'|1s) = (ks'|1s) 6o  mit(ks'|ls) #0 und (1s|ls) <1, (2.2.14)

wobei die Drehimpulsquantenzahlen der neu geformten Orbitale mit einem einfachen Hochstrich mar-
kiert sind. In diesem Modell ist es also nicht moéglich, Satellitenzustéande zu erkléaren, bei denen nicht nur

!Der Begriff Linie wird im Allgemeinen fiir (schmalbandige), symmetrische Strukturen verwendet und gibt keine Auskunft
Uber die exakte Form der Intensitdtsverteilung. Da dieser sowohl in der deutschen als auch englischen Literatur im Bereich
der Spektroskopie allgemein Verwendung findet, wird dieser Begriff entsprechend Gibernommen.
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das emittierte Elektron seinen Bahndrehimpuls andert, sondern auch die restlichen Elektronen dadurch
beeinflusst werden. Dies tritt vor allem im Bereich der anregenden Photonenenergien auf, bei denen
diese Anregungskanile energetisch gerade moglich werden, und kann Messungen stark beeinflussen [97,
98]. Es sind daher andere theoretische Modelle wie zum Beispiel Randomphase Approxomation with
Exchange [99], Many-Body-Perturbation Theory- [99], oder Configuration Interaction-Methoden [96]
notwendig, um die méglichen Endzustinde korrekter vorherzusagen und die entsprechenden Ubergangs-
raten quantitativ zu bestimmen.

Im allgemeineren Fall, dass mehr als ein Orbital von Elektronen besetzt ist, kann auch ein Elektron
aus den starker gebundenen Orbitalen durch die Absorption eines Photons ausreichend hoher Energie
in einen Kontinuumszustand angeregt werden. Entsprechend des Zwei-Schritt-Modells befindet sich der
verbleibende ionische Zustand dann nicht in dem energetischen Grundzustand, sodass die Uberschuss-
energie durch Relaxationsprozesse in einem Folgeschritt abgegeben wird. Ein moglicher Relaxationskanal
ist der Auger-Prozess, bei welchem ein Elektron der Elektronenhiille in das durch die Photoionisation
erzeugte Loch relaxiert und die Energie durch korrelative Prozesse auf ein weiteres Elektron (ibertragen
wird [85]. Dieses wird dadurch ebenfalls in einen Kontinuumszustand angeregt und hinterlasst ein zwei-
fach geladenes lon. Der Effekt ist nur moglich, wenn die Uberschussenergie ausreichend hoch ist und ist
exemplarisch an Argon in Abbildung 2.2 gezeigt.
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Abbildung 2.2: Schematische, nicht maBstabsgetreue Darstellung unter Nutzung der
Siegbahn-Notation [100] eines L, 3M3 3M3 3 Augerprozesses in Argon, bei wel-
chem die Ly 3-Vakanz durch eine Photoionisation induziert wurde.

Wie hier zu erkennen ist, hangt die kinetische Energie der durch diesen Prozess erzeugten freien Elek-
tronen nur von der Lage der Energieniveaus ab und ist damit unabhangig von der Energie der Photonen,
welche die Photoionisation im ersten Schritt induzieren. Die durch den Auger-Prozess erzeugten freien
Elektronen werden Auger-Elektronen genannt und durch die beteiligten Elektronen charakterisiert. Fiir
die Darstellung wird meist die Siegbahn-Notation [100] verwendet, welche exemplarisch in Abbildung
2.2 gezeigt ist.
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2.2.3 Relaxationsprozesse atomarer Systeme durch Photonenemission

In diesem Abschnitt wird der Relaxationsprozess angeregter Systeme betrachtet, bei welchem ein ener-
getisch glinstigerer Zustand durch Emission eines Photons erreicht wird. Dessen Energie entspricht dabei
einem Teil der Uberschussenergie des Systems. Dieser Relaxationsprozess wurde im Rahmen der Wech-
selwirkung mit elektromagnetischer Strahlung in Abschnitt 2.2.1 als spontane Emission eingefiihrt. Die
Ubergangsraten ergeben sich in der Dipolniherung entsprechend Gleichung 2.2.10. Fiir den im Rahmen
dieser Arbeit genutzten Wellenldngenbereich von 115 nm bis 310 nm stellt dies eine sehr gute Naherung
dar. Bei der spontanen Emission handelt es sich um einen statistischen Prozess, sodass sich die Abnahme
der Population eines Ensembles im Zustand |i) als Funktion der Zeit durch eine abfallende Exponen-
tialfunktion modellieren lasst. Dabei wird die Praparationszeit des Zustandes zunichst als instantan
angesehen und ist in Abbildung 2.3.a dargestellt.

a) b)
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Abbildung 2.3: Zeitabhangigkeit der emittierten Photonenintensitat fir 7 = 25ns.
a) Exponentieller Zerfall mit Deltapulsanregung gemaB Gleichung 2.2.15.
b) Exponentieller Zerfall durch Anregung mit GauB-férmigen Anregungszeit-
verlauf gemaB Gleichung 2.2.16 fiir drei verschiedene volle Halbwertsbreiten
(FWHM) des anregenden Pulses.

Fir eine endliche Praparationszeit des Zustandes |i), zum Beispiel durch eine endliche Pulsdauer der an-
regenden Photonen, (iberlagern sich der Praparationsprozess und der Prozess der spontanenen Emission
zeitlich, sodass sich die Populationszahl aus der Faltung der Praparationsfunktion und des exponentiel-
len Zerfalls ergibt. Dies ist beispielhaft in Abbildung 2.3.b gezeigt, in welcher der zeitliche Verlauf der
Praparation durch eine GauB-Funktion approximiert wurde.

Die Messung der zeitlichen Populationsabnahme ist liber die Messung der emittierten Photonen moglich,
fur deren Betrachtung zunéchst davon ausgegangen wird, dass der Zustand |i) nur in den Zustand |f)
relaxieren kann und dabei ein Photon emittiert. Der zeitliche Verlauf der Abnahme der gemessenen
Intensitat entspricht dem Verlauf der Population in Abbildung 2.3, welche sich durch die Funktionen
[101]

I(t, to) = Heavi(t — to) - Io - exp <t - to) | (2.2.15)

—Ti

I
I(t, to, w) = 50 - erfc ( (2.2.16)

w
2vVIn2 -7
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beschreiben lasst. In Gleichung 2.2.15 bezeichnet Heavi(t) die Heaviside-Funktion und erfc in Gleichung
2.2.16 die komplementére Fehlerfunktion. Der Parameter Iy beschreibt die Anfangsintensitat fiir eine
instantane Population des Zustands und w die volle Halbwertsbreite der GauB-Funktion, welche den zeit-
lichen Verlauf des anregenden Pulses beschreibt. Die volle Halbwertsbreite wird im Allgemeinen auch
als FWHM (Full Width at Half Maximum) bezeichnet. ty definiert den Zeitpunkt der Populationser-
zeugung, wobei dies bei der Beschreibung iiber eine GauBfunktion als deren Zentrum verstanden werden
muss. 7; gibt schlieBlich die mittlere Lebensdauer des Zustandes |i) an. Diese beschreibt den Zeitraum,
in welcher die gemessene Intensitat auf das %—fache ihres Anfangswertes abgesunken ist. Die mittle-
re Lebensdauer 7; und der Einsteinkoeffizient der spontanen Emission erfiillen nach [84] die wichtige
Bedingung

A=l (2.2.17)

Werden die so emittierten Photonen als Funktion ihrer Energie gemessen, zeigt sich, dass sich auch fiir
Ubergange zwischen zwei wohldefinierten Energieniveaus eine kontinuierliche Verteilung ergibt, welche
um die Energiedifferenz der Eigenenergien Ej; der beteiligten Zustidnde zentriert ist. Unter Vernachlassi-
gung von Verbreiterungseffekten lasst sich die Intensitatsverteilung als Funktion der gemessenen Energie
durch ein Lorentz-Profil beschreiben gemaB [82]

I3
u . 2.2.18
(E—Ea)2+ 25 ( )

gL(E) =

Da die FWHM des Profils nur durch die Lebensdauer des Zustandes |i) definiert ist (FWHM = %)
wird diese auch natiirliche Linienbreite genannt. Die Verteilung g (E) ist eine Folge der exponentiellen
Abnahme der Population des Zustandes |i), wie sie sich zum Beispiel aus einer stérungstheoretischen
Betrachtung erster Ordnung [82] oder einer Fourieranalyse [84, 85, 102] ergibt.

Kann der Zustand |i) durch Photonenemission in verschiedene Zustidnde |f) relaxieren, so ergibt sich
die gesamte Depopulationsrate A; und damit die Lebensdauer dieses Zustandes aus der Summe der
Ubergangsraten in die einzelnen Zustinde [84]

1
! f

Entsprechend ergibt sich die Populationsabnahme als Produkt mehrerer Exponentialfunktionen, sodass
eine Bestimmung der verschiedenen Ubergangsraten As aus diesen Messungen nur schwer erreichbar
ist. In diesem Fall bietet sich die energieaufgeléste Messung der Photonenintensitat an, durch welche
sich Lumineszenzspektren I(E) = I(w) = I(v) = I()\) ergeben. Durch die gemessenen emittierten
Photonen kénnen dadurch die entsprechenden strahlenden Uberginge voneinander separiert werden.
Die Ubergangsraten A lassen sich iiber die Intensititen der verschiedenen beobachteten Uberginge
bestimmen [84]

I(wsi)

A=A ——=T1
Fuosi Zf: = (wfi)

(2.2.20)

wobei iiber die jeweiligen Intensitatsprofile integriert werden muss, um ein korrektes MaB fiir die gemes-
sene Intensitat zu erhalten. Es ist zu beachten, dass dies mit Hilfe der Lumineszenzspektren nur dann
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moglich ist, wenn keine mit der Photonenemission konkurrierenden Prozesse, wie zum Beispiel die Emis-
sion eines Elektrons durch Autoionisation, stattfinden kénnen. Sind solche Relaxationspfade moglich,
missen alle iibrigen Kanéle ebenfalls in Gleichung 2.2.19 beriicksichtigt werden, welche den Zustand |i)
depopulieren. Weichen die Ubergangsraten verschiedener Relaxationspfade stark voneinander ab, wird
der Zustand |i) im Allgemeinen iiber die Pfade mit den héchsten Ubergangsraten depopuliert, was nach
Gleichung 2.2.17 den schnellsten Prozessen entspricht.

2.3 Nachweis korrelativer Prozesse durch Koinzidenzmessungen

Wie schon an dem Beispiel des Zwei-Schritte Modells des Auger-Prozesses erkennbar ist, finden die zuvor
vorgestellten Prozesse der Photoionisation, Autoionisation und Relaxation durch Photonenemission im
Allgemeinen nicht getrennt voneinander statt. Vielmehr lassen sich verschiedene, hdufig mehrschrittige
Prozessfolgen beobachten, bei denen das angeregte System sequentiell iber die mdglichen Relaxati-
onspfade in den energetischen Grundzustand iibergeht. Finden vergleichbare Prozesse, so zum Beispiel
mehrere lumineszierende Ubergange, statt, wird auch von Kaskaden gesprochen [103, 104]. Vor allem
bei ,, groBeren” Systemen, wie zum Beispiel Vielelektronen-Atomen wie Krypton oder Xenon, kann dies
schnell zu einer Vielzahl moglicher Relaxationskanale fiihren. Diese kénnen teilweise Giberlappen, was
eine eindeutige Identifikation der Pfade stark erschwert. Eine experimentell sehr erfolgreiche Methode,
die Relaxationspfade voneinander zu trennen, ist die Messung von Koinzidenzen. Bei dieser erfolgt die
Messung mehrerer Partikel in der Art, dass diese miteinander korrelierbar sind. So kénnen Gruppen von
Teilchen identifiziert werden, die aus demselben Prozess, beziehungsweise einer einzigen Prozesskette in
exakt einem System stammen. Einige Beispiele fiir diese Art Messungen sind die korrelativen Messun-
gen von StoBpartnern [105], von hochenergetischen Teilchen [21, 23-25] oder emittierten Teilchen bei
Relaxationsprozessen in radioaktiver Materie [16-21] sowie die Messung von emittierten Teilchen eines
Systems nach einer duBeren Stérung durch Wechselwirkung mit anregenden Photonen [4-15].

Der Begriff der Koinzidenzmessung stammt aus den 1920er und 1930er Jahren [1, 3, 105], in denen diese
korrelativen Messungen darauf basierten, dass die Detektionssignale der Teilchen zeitlich (iberlappen,
das heiBt , gleichzeitig" bzw. ,koinzident" gemessen wurden, siehe auch Abbildung 2.4a. Bei einer
ausreichend haufigen Wiederholung der Messungen kann so mit hoher Sicherheit eine Aussage dariiber
getroffen werden, ob ein kausaler Zusammenhang zwischen der Messung der Teilchen besteht. Diese
Art der korrelativen Messung ist besonders fiir spontan ablaufende Prozesse wie radioaktive Zerfalle
nitzlich, welche zu dieser Zeit ein reges Forschungsfeld waren und so den Begriff der Koinzidenzmessung
als Synonym fiir korrelative Messungen pragten. Diese experimentellen Methoden wurden (iber die Zeit
auch in anderen Forschungsfeldern der Physik, so auch in der Atom- und Molekiilphysik, angewendet,
in welcher diese korrelativen Messungen weiterhin als Koinzidenzmessungen bekannt sind [14, 46].

Fir viele Messungen muss der Begriff der Koinzidenzmessung allerdings allgemeiner gefasst werden,
da moderne elektronische Schaltungen in Kombination mit gepulsten Strahlungsquellen eine korrelative
Messung mehrerer Teilchen erlauben, ohne dass deren gemessenes Signal zeitlich iiberlappen muss, wie
es zum Beispiel bei den aus der Kernphysik bekannten Schaltungen nétig ist.

Im Rahmen dieser Arbeit werden zwei alternative Nachweismethoden von Koinzidenzen genutzt. Bei
der ersten Moglichkeit ist der zeitliche Abstand von zwei anregenden Pulsen ausreichend groB, sodass
bei einer nachweisbaren Koinzidenz alle zu messenden Teilchen innerhalb des Zeitraums zwischen zwei
Anregungspulsen gemessen werden konnen. Dadurch kdnnen die emittierten Teilchen (iber die Zuordnung
zu einem spezifischen Anregungspuls korreliert werden (Abbildung 2.4b).
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung von Korrelationsmessungen fiir den Fall, dass nur

echte Koinzidenzen gemessen werden. a) Messung zweier korrelierter Teilchen
durch zeitlichen Uberlapp der Messsignale. Diese ist fiir spontan ablaufende
sowie induzierte Prozesse anwendbar und benétigt bei der Messung zuvor an-
geregter Systeme keine Zeitinformation tber die Anregung. b) Messung zweier
Teilchen aus derselben Prozesskette durch zeitliche Korrelation mit dem an-
regenden Puls. Die zeitliche Information tber den anregenden Puls wird aus
einer Referenzzeit (Ref) erhalten. Diese kann, wie hier gezeigt, einen zeitli-
chen Versatz zu dem eigentlichen anregenden Puls aufweisen.
c) Korrelation iiber deterministische Zeitdifferenz zwischen zwei Teilchen aus
derselben Prozesskette. In diesem Beispiel gehdren zu einer Referenzzeit (Ref)
mehrere Pulse, welche zu einer Anregung fithren kénnen. Bei zwei identischen
Pulsziigen fiihrt im oberen Abschnitt der sechste Puls zur Anregung und
Messung der Teilchen, wahrend die gemessene Koinzidenz im unteren Teil
aus einer Anregung des vierzehnten Pulses folgt. Fiir (b) und (c) ist der ver-
einfachte Fall angenommen worden, dass nur ein zeitlicher Abstand zwischen
den korrelierten Teilchen auftreten kann. Dies lasst sich auch auf beliebige
Haufigkeitsdichteverteilungsfunktionen der Teilchen erweitern.

Ist der zeitliche Abstand zwischen zwei Anregungspulsen geringer als der maximale Zeitversatz zwischen
Anregung des Systems und Detektion der korrelierbaren Teilchen, so ist die eindeutige Zuordnung der
detektierten Teilchen zu einem Anregungspuls nicht mehr moglich. Nach Abbildung 2.4c lasst sich bei
einem solchen Anregungsschema ausnutzen, dass fiir eine echte Koinzidenz ein prozessabhangiger zeit-
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licher Versatz zwischen den nachzuweisenden Teilchen existiert. Somit kann die Korrelation iiber einen
deterministischen zeitlichen Versatz zwischen einem Teilchen der Prozesskette und den anderen Teil-
chen nachgewiesen werden. Diese Methode ist insbesondere auch fiir kontinuierliche Anregungsquellen
geeignet und ist daher vor dem Auftreten von gepulsten Strahlungsquellen ausreichender Anregungs-
energie und Intensitat eine haufig genutzte Methode gewesen [40, 42-54]. Der Begriff der korrelativen
Messung ist daher im Allgemeinen passender. Da dieser Begriff aber selten Verwendung findet, wird
auch im Rahmen dieser Arbeit von Koinzidenzen und Koinzidenzmessungen gesprochen. Die verwendete
Datenaufnahme ist hierbei in Abschnitt 3.4 detailliert beschrieben.

Bei allen Koinzidenzmessmethoden muss dariiber hinaus beriicksichtigt werden, dass nicht jede gemes-
sene Koinzidenz einer echten Koinzidenz entspricht, da Teilchen aus unterschiedlichen Prozessen oder
auch Messartefakte, wie zum Beispiel die zufillige Registrierung von Signalen, ohne dass tatsachlich
Teilchen detektiert wurden, als scheinbare Koinzidenzen gemessen werden kénnen.

Diese scheinbaren Koinzidenzen, welche im Verlauf dieser Arbeit als zuféllige Koinzidenzen bezeichnet
werden, miissen daher bei allen Koinzidenzmessungen beriicksichtigt werden, was neben der Optimierung
der Messparameter auch durch eine entsprechende statistische Analyse der gemessenen Koinzidenzen
erfolgt. Die Bezeichnung von zufilligen Koinzidenzen ist dabei nicht eindeutig definiert. So werden
diese in der Literatur als ,accidental coincidences”[106-109], ,random coincidences"[110-112], ,false
coincidences"[6, 23, 113-115] oder ,,chance coincidences"[22, 116, 117] bezeichnet. Die entsprechenden
Details zur Bestimmung der zufalligen Koinzidenzen sind in den jeweiligen Ergebnisteilen der Diskussion
der eigentlichen Messergebnissen in den Abschnitten 5.1 und 6.2 vorangestellt.



KAPITEL 3

VORSTELLUNG DES EXPERIMENTS

Fir die Durchfiihrung der im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten Koinzidenzmessungen wurde ein Teil-
chenstrahl mit der anregenden Synchrotronstrahlung gekreuzt und die dabei erzeugten Elektronen und
Photonen zusammen mit der Referenzzeit der anregenden Strahlung gemessen. Abbildung 3.1 zeigt
schematisch die vier zentralen Komponenten Anregungsquelle, Teilchenstrahlerzeugung, Detektorsyste-
me und Messelektronik des genutzten Experiments. Diese werden in der angegebenen Reihenfolge in
diesem Kapitel beschrieben.

Das Vakuumsystem, welches fiir eine erfolgreiche Durchfiihrung notwendig, aber fiir das Verstandnis der
Messergebnisse nicht essentiell ist, wird in Abschnitt 3.5 kurz beschrieben.

Abbildung 3.1: Schematischer Uberblick iiber die vier wesentlichen Teilaspekte des genutzten
experimentellen Aufbaus.

21
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3.1 Anregungsquelle: Synchrotronstrahlungsquelle der dritten Genera-
tion BESSY Il

Die Stérung der untersuchten Systeme, welche zu den in Koinzidenz gemessenen Prozessfolgen fiihrt,
erfolgt mit Hilfe von Synchrotronstrahlung. Diese wird durch die Ablenkung von sich mit relativistischen
Geschwindigkeiten bewegenden, geladenen Teilchen erzeugt. Synchrotronstrahlung wurde zunachst als
Randeffekt bei der Speicherung von geladenen Teilchen in entsprechenden Speicherringen beobachtet
[118]. Diese werden als Synchrotrone bezeichnet, von welchen sich der Name der erzeugten elektroma-
gnetischen Strahlung ableitet.

Heutige Synchrotronstrahlungsquellen der dritten Generation bestehen aus Beschleunigungsstufen und
dem eigentlichen Speicherring [55, 119]. Bei diesem werden neben den fiir die stabilen, geschlossenen
Bahnen verantwortlichen Magnete weitere periodische magnetische Strukturen verwendet. Diese erlau-
ben eine experimentelle Kontrolle (iber die Energie und Polarisationen der so erzeugten Strahlung und
werden als Insertion Device (ID) bezeichnet. Zu der Erzeugung von Synchrotronstrahlung werden haufig
Elektronen in den Speicherringen genutzt, da die Abstrahlintensitit beziglich der Ruhemasse mg der
abgelenkten geladenen Teilchen mit m54 skaliert [55, 119] und die Verwendung geladener Teilchen mit
einer moglichst geringen Ruhemasse fiir die Erzeugung der Strahlung daher zu préferieren ist.

Die IDs lassen sich in zwei Klassen, die Wiggler und Undulatoren unterteilen, deren Unterscheidung
mit Hilfe des Parameters K gelingt. Dieser ergibt sich nach [55] mit der Periodizitat der magnetischen
Struktur Ay und der Magnetfeldstarke B unter Nutzung der Ladung der Elektronen e gemaB

e

Ki

= 27rmoc/\UB ~0934cm 1Tt )\ B, (3.1.1)

wobei es sich fir K >> 1 um einen Wiggler und fiir K < 1 um einen Undulator handelt. Qualitativ
konnen Wiggler als eine Hintereinanderreihung von Umlenkmagneten verstanden werden, deren konti-
nuierliche Spektren und Zeitverldufe denen der Umlenkmagnete entsprechen. Die Photonenausbeute ist
daher proportional zur Anzahl der individuellen Pole N des jeweiligen Wigglers. Bei Undulatoren sorgen
Interferenzeffekte hingegen fiir ein wesentlich schmalbandigeres Spektrum, was auch eine zeitliche Ver-
breiterung zur Folge hat. Zusatzlich skaliert hier die Photonenausbeute mit dem Quadrat der Polanzahl
N, was insgesamt zu einer massiven Erhohung der spektralen Dichte fiihrt. Eine nihere Betrachtung
des Undulatorspektrums zeigt, dass sich dieses aus mehreren Intensitdtsmaxima zusammensetzt, deren
Zentralwellenlangen Az sich tber [55]

Ay K2
)\ZNT’}Q <1+2> ,n—1,3,5,... (312)

entlang der Undulatorachse beschreiben lassen. v stellt hierbei das Inverse des halben Offnungswinkels
der Synchrotronstrahlung dar. Da K « B gilt, lassen sich die verschiedenen Ordnungen des Undulators
durch eine Variation des Magnetfelds so verschieben, dass die spektrale Energie bei den experimentell
benétigten Photonenenergien maximal ist. Dies gelingt bei der Verwendung von Permanentmagneten,
welche fiir den Bau von Undulatoren haufig genutzt werden, durch eine Regulierung des Abstands
zwischen den magnetischen Strukturen. Der Bereich der erreichbaren Zentralwellenldngen ist fiir einen
Undulator allerdings nicht beliebig groB3, sondern wird durch die Periodenzahl A\ der Magnetstrukturen,
die minimal und maximal erreichbaren Magnetfeldstarken sowie weitere baulich bedingte Randbedingun-
gen festgelegt. Daher werden verschiedene Undulatorkonfigurationen in Synchrotronstrahlungsanlagen
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aufgebaut, um so insgesamt einen moglichst groBen Bereich verschiedener Photonenenergien experi-
mentell zuganglich zu machen.

Fir viele Experimente ist die Energieverteilung des Undulatorspektrums allerdings noch immer zu groB,
sodass entsprechende Monochromatoren verwendet werden. Dadurch lassen sich anregende Photonen
mit einer fir das Experiment geeigneten Varianz der Photonenenergie erhalten. Hierbei |asst sich der
Akzeptanzbereich der den Monochromator passierenden Photonenenergien so wahlen, dass ein Kom-
promiss aus Anzahl der Photonen und Breite der Energieverteilung dieser Photonen gefunden werden
kann. Zwischen den Undulatoren und Monochromatoren sowie zwischen Monochromatoren und dem
eigentlichen Wechselwirkungsvolumen des Experiments befinden sich weitere Optiken. Diese werden
dafiir genutzt, die dispergierenden Elemente der Monochromatoren ausreichend mit der Synchrotron-
strahlung auszuleuchten und danach in einem moglichst kleinen Volumen zu fokussieren, wodurch die
Photonenstromdichte maximiert wird. Dieses Volumen wird bei Gasphasenexperimenten haufig als In-
teraktionsvolumen verwendet. Die Kombination aus Undulator, Optiken und Monochromatoren bildet
ein Strahlrohr und definiert die méglichen Photonenenergien, -polarisationen und -stromdichten.
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Abbildung 3.2: Schematischer Vergleich des Singlebunch-Modus (a) und Multibunch Hybrid-
Modus (b) von BESSY Il nach [64, 120, 121]. Firr den Singlebunch-Modus
ist zusatzlich die zeitliche Verschiebung der experimentell genutzten Zeit ex-
emplarisch gezeigt.

Ein fir diese Arbeit zentraler Aspekt von Synchrotronstrahlungsquellen ist die Verteilung der Elektronen
in dem Speicherring. Diese sind nicht kontinuierlich in dem Speicherring verteilt, sondern bewegen sich
in rdumlich lokalisierten Ansammlungen von Elektronen. Diese Elektronenpakete werden als Bunche
bezeichnet und bestimmen die zeitliche Struktur der Intensitat der emittierten Photonen [55]. Bei Syn-
chrotronstrahlungsquellen handelt es sich daher um inharent gepulste Anregungsquellen. Die genutzten
Speicherringe bieten dabei die Méglichkeit die Elektronen pro Bunch sowie die Anzahl und den zeitlichen
Abstand der Bunche innerhalb baulich bedingter Grenzen zu variieren und so verschiedene Flllmuster
der Synchrotronstrahlungsanlage zu realisieren. Die Verwendung eines Fiillmusters wird auch als Be-
triebsmodus bezeichnet, sodass diese Begriffe im Rahmen dieser Arbeit synonom verwandt werden. Die
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beiden fiir diese Arbeit wesentlichen Betriebsmodi sind der Singlebunch (SB) Modus und der Multibunch
Hybrid (MBH) Modus der Synchrotronstrahlungsanlage BESSY Il (HZB, Berlin).

Im SB Modus befindet sich ein einzelner Bunch im Speicherring, sodass sich der zeitliche Abstand zweier
anregender Pulse aus der Umlaufzeit dieses Bunches in dem Speicherring ergibt. Dieser zeitliche Abstand
ist ohne weitere experimentelle Techniken maximal fiir einen festen Umfang des Speicherrings und einer
festen, genutzten kinetischen Energie der Elektronen. Der Umfang des Speicherrings von BESSY Il be-
tragt 240 m, wodurch fiir eine genutzte kinetische Energie der Elektronen von 1,7 GeV eine Umlaufdauer
von Tg = 800 ns folgt. Dies entspricht einer Frequenz von vg = 1,25 Hz der anregenden Photonenpulse
und ist in Abbildung 3.2a grafisch dargestellt. In diesem Modus lassen sich Messungen realisieren, die
einen entsprechend groBen zeitlichen Abstand zwischen zwei Anregungspulsen bendtigen, um so eine
Superposition der Messsignale zu vermeiden. Zur Synchronisation der anregenden Pulse mit dem Expe-
riment stellt BESSY Il eine Referenzuhr zur Verfiigung, welche Bunchmarker genannt wird. Dieser gibt
im SB Modus phasengleich zu der Umlaufzeit des Bunches ein Signal in Form eines Spannungspulses
aus und markiert so den nachsten Umlauf des Bunches. Die Zeitdifferenz zwischen der Referenzuhr und
der tatsachlichen Anregung ist innerhalb der gegebenen Unsicherheiten in diesem Betriebsmodus kon-
stant. Somit ist das sich aus den Einzelereignissen ergebende Messsignal insgesamt um diese Differenz
gegeniiber der Referenzuhr verschoben.

Da allerdings nicht beliebig viele Elektronen stabil in einem Bunch zusammengefasst werden kénnen,
ist die erreichbare Photonenintensitat durch die Maximalzahl der Elektronen in diesem einzelnen Bunch
begrenzt. Eine weitere Erhohung der Gesamtphotonenintensitat ist daher nur méglich, indem mehrere
Bunche genutzt werden, wobei hier die Elektronenzahl pro Bunch gegeniiber dem SB-Modus verringert
ist. Dadurch soll die wechselseitige Beeinflussung der verschiedenen Bunche moglichst gering gehalten
werden. In diesem Betriebsmodus liefert die Referenzuhr nur eine Information iiber den Beginn einer
neuen Umlaufsequenz, aber keinerlei Information iiber die Struktur der Elektronenbunche oder wel-
cher der Photonenpulse zu der Anregung gefiihrt hat. Bei dquidistant angeordneten Bunchen mit einer
vergleichbaren Menge an Elektronen pro Bunch wird von einem Multibunch Modus gesprochen [62].
Zeitaufgeloste Messungen sind in diesem Betriebsmodus ohne aufwandige Korrekturen oder zusatzliche
experimentelle Techniken nur dann moglich, wenn die Zeitskala der zu untersuchenden Prozesse geringer
ist als der zeitliche Abstand der benachbarten Bunche.

Fiir einen Kompromiss zwischen der Moglichkeit zeitaufgeloste Messung unabgangig von der inharen-
ten Zeitskala des Experiments durchzufiihren und der erreichbaren Photonenintensitat pro Umlaufzeit
wird bei BESSY Il der MBH Modus genutzt. Dieser besteht aus einer Kombination eines Multibunch
Modus mit weiteren Elektronenbunchen mit speziellen Eigenschaften [122]. Durch verschiedene Techni-
ken koénnen dabei verschiedene Photonenpulse der zusatzlichen Elektronenbunche isoliert zur Anregung
genutzt werden, wodurch zeitaufgeloste Messungen realisiert werden kénnen. In diesem Modus wird
bei BESSY Il die Umlaufzeit der Elektronen in 400 Zeiteinheiten mit einer Breite von 2 ns eingeteilt,
welche jeweils mit Elektronenpaketen gefiillt werden kénnen und als Buckets bezeichnet werden. Von
den 400 moglichen Positionen werden insgesamt 302 Positionen mit Elektronenbunchen gefiillt [64, 120,
121], wobei 293 von diesen mit annihernd gleichen Elektronenanzahlen pro Bunch befiillt werden. Diese
bilden den Multibunchanteil des Fiillmusters mit einem Ringstrom von 0,9 mA pro Bunch und damit die
Grundlage des Fullmusters [121]. Innerhalb des Multibunchzeitbereichs befinden sich insgesamt sieben
Slicing-Bunche mit einem Ringstrom pro Bunch von 3,0 mA. Diese kdnnen durch Femtoslicing Techniken
hochenergetische Photonenpulse mit einer Pulslange im sub-Pikosekundenbereich erzeugen [123]. Da
sich durch die Modulation der Elektronenbunche mit den duBeren Laserfeldern auch die Abstrahlcharak-
teristik der erzeugten Photonen andert, lassen sich diese von den restlichen Photonenpulsen separieren
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und so zeitaufgeloste Messungen erlauben. Im Zentrum des nicht mit Elektronenbunchen besetzten Be-
reichs von 200 ns befindet sich ein als Camshaft bezeichneter Elektronenbunch mit einem Ringstrom
von 4,0 mA, welcher eingeschrankt fiir zeitaufgeldste Messungen verwendet werden kann. Mit Hilfe eines
synchronisierten, mechanischen Choppers lasst sich der durch diesen Bunch erzeugte Photonenpuls auch
gezielt selektieren, um so eine Messung in einem Pseudosinglebunch Modus zu erméglichen [64].

Die dritte Moglichkeit eine zeitaufgeloste Messung wahrend des MBH Modus durchzufiihren bietet ein
weiterer Elektronenbunch, welcher in einem Bucket im letzten Teil des multibunchfreien Zeitbereichs
injiziert wird und einen Ringstrom von 3,0 mA aufweist [121]. Dieser wird als PPRE Bunch bezeichnet,
da die Photonenpulse dieses Elektronenbunches mit Hilfe der Pulse Picking by Resonant Excitation Me-
thode isoliert werden kénnen und auf diese Art zeitaufgel6ste Messungen in einem Pseudosinglebunch
Modus erméglichen [67, 68].

Diese Methoden sind allerdings nicht an allen Strahlrohren verwendbar, sodass im MBH Modus die
Photonenpulse aller Elektronenbunche zur Anregung beitragen kénnen. Abbildung 3.2b zeigt das kom-
plexe Fillmuster des MBH Modus, welches proportional zu der Intensitdtsverteilung der anregenden
Photonen ist. Die gemessene Zeitverteilung ist dann eine Faltung der gesuchten Anwortfunktion des
untersuchten Systems auf die Anregung mit dem genutzten Filllmuster, was zeitaufgeloste Messungen
in diesem Betriebsmodus sehr erschwert. Die Konsequenzen fiir Elektron-Photon Koinzidenzmessungen
und ein Lésungsansatz fiir diese Problematik werden in Kapitel 6 ausfiihrlich diskutiert.

Neben der zeitlichen Struktur der anregenden Strahlung innerhalb einer Umlaufzeit der Elektronen-
bunche in dem Speicherring T ist auch der zeitliche Verlauf der Gesamtzahl der in dem Speicherring
zirkulierenden Elektronen ein zu beriicksichtigender experimenteller Parameter. Durch verschiedene Ef-
fekte reduziert sich die Zahl der in dem Speicherring zirkulierenden Elektronen [124], wodurch sich auch
die Zahl der emittierten Photonen und damit die Anzahl der pro Periode moglichen Anregungen konti-
nuierlich abnimmt. Daher finden in regelmaBigen zeitlichen Absténden Injektionen von Elektronen statt.
Im Decay-Modus finden Injektionen statt, wenn der Ringstrom einen gesetzten Grenzwert unterschrei-
tet. Bei typischen Lebensdauern der Elektronenbunche von einigen Stunden [124], sind die zeitlichen
Abstinde zwischen Injektionen hier ebenfalls im Bereich von einigen Stunden, sodass die Intensitat
der anregenden Strahlungen wahrend Experimenten merklich abnimmt, was in den Experimenten be-
riicksichtigt werden muss. Um dies zu vermeiden verwenden Synchrotronstrahlungseinrichtungen heute
einen TopUp-Modus [55, 62], bei welchem Injektionen in kurzen Intervallen erfolgen und so die Zahl
der zirkulierenden Elektronen anndhernd konstant gehalten wird.
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3.2 Teilchenstrahlerzeugung

Alle untersuchten physikalischen Teilchen befanden sich in Teilchenstrahlen, welche durch eine fiir Uber-
schallexpansionen geeignete Quelle erzeugt wurden. In dieser Arbeit werden verschiedene Systeme von
atomaren (iber molekulare bis hin zu Clustern betrachtet, welche aufgrund der Abhangigkeit der Clus-
terbildung von den genutzten Quellenparametern [125] mit derselben Quelle erzeugt werden kénnen.
Die genutzte Quelle wurde in [126-128] beschrieben und besteht im Wesentlichen aus einer Gaszuleitung
an deren Ende eine konische Diise angebracht ist. Typische Offnungsradien der verwendeten Diisen liegen
im Bereich von 5 pm bis 50 pm. Die Quelle kann mit Hilfe von fliissigem Stickstoff oder fliissigem Helium
gekiihlt werden und durch einen aktiven Temperaturregler auf der gewiinschten Zieltemperatur gehalten
werden. Im Allgemeinen wird durch Einstellen des KiihImitteldurchflusses eine Temperatur unterhalb
der Zieltemperatur gewahlt, sodass die Zieltemperatur innerhalb des Regelbereichs des Temperaturreg-
lers liegt. Innerhalb der Quelle lasst sich weiterhin durch Verwendung eines Durchflussregulierers in der
Gaszuleitung ein einstellbarer Staudruck aufbauen.

Der zu Grunde liegende Prozess bei der Erzeugung der untersuchten van-der-Waals gebundenen Cluster
ist ein DreiteilchenstoBprozess, bei welchem zwei der Teilchen gebunden werden und die Uberschuss-
energie durch den dritten StoBpartner aufgenommen wird [129]. Durch die mehrfache Abfolge dieses
Prozesses lassen sich so auch Cluster mit einer Vielzahl von Bindungspartnern erzeugen. Haufigkeit und
Erfolg dieser Prozesse hangt dabei von der Zahl der mdglichen StoBpartner und von moglichst gerin-
gen relativen Geschwindigkeiten zwischen diesen ab. Diese Bedingungen sind im Zentrum der durch
Uberschallexpansion erzeugten Teilchenstrahlen bestméglich erfiillt und lassen sich iiber den gewahlten
Staudruck pq regulieren. Die zusatzliche Kiihlung der Quelle und Diise hat dabei eine unterstiitzen-
de Wirkung auf die Verteilung der Relativgeschwindigkeiten durch Reduktion der temperaturbedingten
statistischen Geschwindigkeitsverteilungen [92, 129]. Es zeigt sich weiterhin, dass konische Diisen mit
entlang der Propagationsrichtung zunehmenden Radien ebenfalls einen positiven Effekt auf die Cluster-
herstellung haben [130].

Der statistische Charakter der Clustererzeugung fiihrt jedoch nicht zu der Produktion einer spezifi-
schen ClustergroBe, sondern resultiert in einer Verteilung verschiedener ClustergréBen. Diese kann unter
anderem durch eine logarithmische Normalverteilung beschrieben werden [131]. Entsprechend werden
nur mittlere ClustergroBen (N) angegeben, deren Bestimmung auf empirische Bestimmungsgleichungen
zuriickgreift [125, 132-134]. Dabei muss beriicksichtigt werden, dass die mittlere ClustergroBe keine
Aussage (iber die zu Grunde liegende Verteilung liefert.

Da die Cluster vor allem im Zentrum des Teilchenstrahls erzeugt werden, enthalten die Randbereiche des
Teilchenstrahls hauptsachlich einzelne Atome oder Molekiile, welche im Rahmen von Clustermessungen
als Monomere bezeichnet werden. Diese fithren bei Messungen zu einer meist unerwiinschten Super-
position aus Cluster- und Monomersignal. Zwischen der Quelle und dem Interaktionsvolumen befindet
sich daher eine diinnwandige, ndherungsweise hohlkegelstumpfférmige Apertur, welche als Skimmer be-
zeichnet wird und eine Offnung im Millimeterbereich besitzt [135]. Die Wahl des Offnungsdurchmessers
erfolgt als Kompromiss aus Ausbeute und Reinheit des aus Clustern bestehenden Teilchenstrahls. Die
Flachen des aus Kupfer bestehenden Skimmers sind hyperbolisch, um eine bessere Teilchenreflexion zu
gewahrleisten. Hierdurch gelangt nur der zentrale Teil des Teilchenstrahls, welcher die zu untersuchenden
Cluster enthalt, zu dem Interaktionsvolumen. Die reflektierten Teilchen in der Sektion der Teilchenstrah-
lerzeugung (Abschnitt 3.5) verbleiben dort bis sie, unter Umstanden nach mehreren Reflexionen an den
Wanden der Vakuumkammer, durch eine Turbomolekularpumpe das System verlassen.
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3.3 Verwendete Detektorsysteme

Fir die Detektion der Teilchen werden zwei verschiedene Detektorsysteme verwendet, welche in der
Lage sind einzelne Teilchen nachzuweisen. In beiden Fallen werden hierfiir Mikrokanalplatten (MCPs
vom englischen Microchannel plate) verwendet. Diese dienen durch die Erzeugung mehrerer freier Elek-
tronen beim Auftreffen eines geladenen Teilchens ausreichend hoher Energie als Elektronenvervielfacher
[136]. Die weiteren Komponenten und die Funktionsweise des Elektronendetektors werden in Abschnitt
3.3.1 beschrieben und es wird darauf eingegangen, wie dieser eine duBerst hohe Nachweiseffizienz der
emittierten Elektronen liber eine Maximierung des einsehbaren Raumwinkels erreichen kann. Da der in
Abschnitt 3.3.2 vorgestellte Photonendetektor fiir sich nur einen geringen Raumwinkel aufweist, wird
dort zusatzlich auf den Spiegelaufbau eingegangen, welcher explizit fiir das vorhandene Experiment kon-
zipiert wurde. Dieser erhoht deutlich den einsehbaren Raumwinkel fiir die Photonendetektion und stellt
damit eine zentrale Komponente fiir die effiziente Detektion von Elektron-Photon Koinzidenzen dar.

3.3.1 Elektronendetektion

Die Detektion der emittierten Elektronen erfolgte mit Hilfe einer als magnetische Flasche [137] be-
kannten Kombination aus magnetischen Feldern zur drastischen Erhéhung des Raumwinkels und eines
Flugzeit-Energie-Spektrometers, welches die Bestimmung der kinetischen Energien der Elektronen er-
laubt (Abbildung 3.3). Die technischen Details des verwendeten Spektrometers wurden in [127] aus-
fuhrlich erlautert und in [128] durch Simulationen der Magnetfelder und Elektronentrajektorien ergénzt,
sodass hier nur eine kurze Zusammenfassung des Funktionsprinzips gegeben wird.

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des Funktionsprinzips der magnetischen Flasche
(Uberarbeitete Version gemaB [128]). In der Simulation aus [128] wurde nur
der vordere Teil der Spitze beriicksichtigt. Technische Details sind in [127,
128] zu finden.
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Mit Hilfe eines konischen Permanentmagneten im Bereich des Interaktionsvolumens wird ein inhomoge-
nes Magnetfeld erzeugt. Durch dieses werden die Elektronen in den Akzeptanzbereich des eigentlichen
Flugzeit-Energie-Spektrometers gefiihrt, wodurch sich der effektive Raumwinkel der magnetischen Fla-
sche stark erhoht. Der Magnet ist isoliert in einem XYZ-Achsen Manipulator montiert, um die Detekti-
onswahrscheinlichkeit sowie die Energieaufldsung des Spektrometers durch geeignete Positionierung des
Permanentmagneten entlang der drei Raumachsen zu optimieren. Fir die Justage ist es sinnvoll, eine
der Raumachsen parallel zur Ausbreitungsrichtung der Synchrotronstrahlung zu wahlen. Durch die elek-
trische Isolierung des Permanentmagneten kann eine geringe positive Spannung von wenigen Millivolt
angelegt werden, um Aufladungseffekte zu vermeiden ohne dabei die kinetische Energie der Elektronen
merklich zu beeinflussen.

Das Flugzeit-Energie-Spektrometer ist modular aufgebaut und besteht aus einer interaktionsvolumen-
seitigen Apertur, der inneren Driftréhre, einem detektorseitigen Kupfernetz, der Vakuumréhre sowie
einer auBerhalb des Vakuums befindlichen Kupferdrahtspule (Abbildung 3.3). Die zwischen dem Inter-
aktionsvolumen und der Driftstrecke befindliche Apertur ist mechanisch mit der Driftréhre verbunden,
aber elektrisch von dieser isoliert. Die Driftstrecke wird vor dem Detektor durch ein Kupfernetz termi-
niert, welches mechanisch und elektrisch leitend mit der Driftréhre verbunden ist. Diese Kombination
ist schlieBlich elektrisch isoliert in der Vakuumrdhre aufgehangt. Hierdurch lassen sich zwei verschiedene
Spannungen an der Apertur und der Driftrohre anlegen, wodurch der detektierbare Energiebereich und
die erreichbare Energieauflosung reguliert werden kénnen. Die duBere Spule dient zur Optimierung der
Transmission der zu detektierenden Elektronen, da durch Anlegen eines Stromes ein homogenes Ma-
gnetfeld innerhalb der Driftstecke erzeugt wird, durch welches die Elektronen innerhalb der Driftstrecke
gefiihrt werden. Als duBerste Schicht wird eine pu-Metall Abschirmung zur Vermeidung der Einfliisse
magnetischer Storfelder verwendet. Diese ist in Abbildung 3.3 zwecks besserer Ubersicht nicht einge-
zeichnet.

Die eigentliche Detektion der Elektronen erfolgt mit Hilfe von zwei in einem Chevronverbund betriebe-
nen MCPs und einem als Anode fungierenden P43 Phosphorschirm, welcher zur Justage verwendet wird.
Elektronen, welche mit ausreichend hoher kinetischer Energie auf die Innenseite der Mikrokanalplatten-
kanale treffen, erzeugen iiber Sekundéarelektronenemission eine mit der Anode messbare Ladungswolke.
Hierdurch entsteht ein geringer Spannungseinbruch der an der Anode anliegenden Hochspannung. Dieser
Einbruch kann als Spannungspuls iiber eine kapazitive Kopplung ausgekoppelt und entsprechend Ab-
schnitt 3.4 verarbeitet und registriert werden. Die Potentiale der Mikrokanalplatten und der Anode sind
hierbei so gewahlt, dass die Mikrokanalflaiche auf der Seite der Driftstrecke auf einem leicht positiven
Potential beziiglich des Netzes liegt, um so die Nachweiseffizienz zu erhohen.
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3.3.2 Photonendetektion

Die Photonendetektion erfolgt dadurch, dass diese zunachst mit Hilfe einer auf ein MgF,-Fenster
aufgedampften Schicht aus Casiumtellurid in Elektronen konvertiert werden. Mit dieser Kombinati-
on aus Fenster- und Photokathodenmaterial lassen sich Photonen in einem Wellenldngenbereich von
A ~ 115nm bis A ~ 310 nm nachweisen. Wahrend die obere Grenze der Wellenldngendetektion durch
die Austrittsarbeit des Casiumtellurid definiert ist, ergibt sich die untere Grenze durch die Transmissi-
onseigenschaften des Fenstermaterials. Die so erzeugten Elektronen werden durch zwei MCPs, welche
in einem Chevronverbund betrieben werden, verstarkt, wobei ein messbarer Spannungseinbruch in der
Hochspannung entsteht. Dieser wird mit Hilfe einer kapazitiven Kopplung von der angelegten Hoch-
spannung entkoppelt und als Spannungspuls an die Messelektronik (ibertragen. Dieser Puls wird bei
einer zeitlich aufgelésten Messung der Photonen als der Zeitpunkt der Photonendetektion genutzt.
Die durch die Verstarkung erzeugte Elektronenwolke trifft anschlieBend auf eine positionsempfindliche
Hex-Delay-Line-Anode, welche den Auftreffort Gber eine Zeitmessung der abflieBenden Ladungen lber
sechs Abgriffe kodiert an die Messelektronik weitergibt [138, 139]. Die sechs Abgriffe filhren zu einer
Uberbestimmung, da im Prinzip auch vier Abgriffe der Anode ausreichen, um die Position zu ermitteln.
Dementsprechend ist jedes detektierte Photon bei einer Messung mit diesem Detektor durch insgesamt
funf bzw. sieben Zeitsignale charakterisiert, welche so erfasst werden, dass Ort- und Zeitinformation
miteinander korreliert werden kénnen. Dies wurde im Rahmen dieser Arbeit nicht genutzt, da die Orts-
information der Anode fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente zunachst nicht
relevant ist. Werden aber in zukiinftigen Messungen zum Beispiel dispergierende Elementen zwischen
Interaktionsvolumen und Detektor genutzt, so lassen sich mit diesem Detektor nach der Wellenldange
der detektierten Photonen aufgeloste Elektron-Photon Koinzidenzmessungen realisieren. Das im Rah-
men dieser Arbeit genutzte Experiment stellt damit eine direkte Vorstufe solcher Experimente dar.
Wie auch andere Photonendetektoren, weit auch der im Rahmen dieser Arbeit verwendete Photonende-
tektor eine laterale und spektrale Quanteneffizienz auf. Diese wurde zum Beispiel in [140] in Kombination
mit dem in einem optischen Reflexionsgitter fiir die Bestimmung absoluter Wirkungsquerschnitte charak-
terisiert. Die dort angegebenen Werte der spektralen Quanteneffizienz konnen wegen des verwendeten
Gitters nicht direkt auf den Detektor libertragen werden, sodass fiir die spektrale Quanteneffizienz der
von dem Hersteller zur Verfigung gestellte Testbericht [141, 142] genutzt wird, welcher einen Wellen-
langenbereich von 214 nm bis 900 nm beinhaltet.

Fir die Elektron-Photon Koinzidenzmessungen ist es wichtig, dass moglichst viele emittierte Photo-
nen auch detektiert werden, was neben der Sensitivitat des Detektors vor allem durch den messbaren
Raumwinkel bestimmt wird. Fir einen Detektor mit der aktiven Flache Apet in einem Abstand Dpet zu
dem Interaktionsvolumen lasst sich der hierdurch abgedeckte relative Raumwinkel dQpe fiir hinreichend
groBe Abstande nahern als

ADet

dQpet ~ ——— .
Det Ar Dl%et

(3.3.1)

Fiir den verwendeten Detektor mit einer aktiven Fliche von Ape: = 1256 mm? in einem Abstand
von Dper = 365 mm zu dem Interaktionsvolumen ergibt sich der abgedeckte relative Raumwinkel zu
dQpet =~ 0,075 %, was in Abbildung 3.4 schematisch dargestellt ist. Koinzidenzmessungen sind hierdurch
nur schwer moglich, da ein GroBteil der entsprechenden Koinzidenzereignisse nicht als solche detektiert
werden konnen. Entsprechend muss die Ausbeute der Photonendetektion durch eine VergroBerung des
effektiven Raumwinkels drastisch verbessert werden. Da Photonen sich nicht durch elektrische oder
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Abbildung 3.4: Schematische Ubersicht der messbaren Raumwinkel fiir die Verwendung des
Detektors in einem Abstand von 365 mm in Kombination mit verschiedenen
Spiegeln. a) Detektor ohne Spiegelsystem b) Detektor und vollstandiger Para-
bolspiegel c) Detektor und ein abgeschnittener Parabolspiegel zur Verwendung
mit dem Elektronendetektor d) Fiir die Messungen genutzte Kombination aus
abgeschnittenem Parabolspiegel und zwei spharischen Spiegeln. Eine vergro-
Berte und annotierte Darstellung von (d) befindet sich in Abbildung 3.5.

magnetische Felder ablenken lassen, bleibt hier nur die Nutzung verschiedener Optiken, durch welche
die Photonentrajektorien beeinflusst werden kénnen. Hierdurch verringert sich allerdings auf Grund der
endlichen Transmissions- beziehungsweise Reflexionskoeffizienten der verwendeten Materialien die er-
reichbare Photonenausbeute. So ist zum Beispiel die Nutzung transmittiver Optiken fiir Wellenlangen
A < 120 nm nicht zu empfehlen, da hier die Absorption der Photonen so groB ist [138], dass der ent-
sprechende Verlust groBer ist als der Gewinn durch den Raumwinkel.

Die Optimierung der Photonenausbeute geschah in Hinblick darauf, einen moglichst groBen Wellenlan-
genbereich abzudecken, welcher durch die in der Arbeitsgruppe Ehresmann verwendeten Einzelphoto-
nendetektoren messbar ist. Dieser Bereich betragt bei undispergierten Messungen O0nm < A < 700 nm
und bei dispergierten Messungen 40 nm < A < 700 nm. Daher wurde auf die Verwendung transmittiver
Optiken verzichtet.



3.3. Verwendete Detektorsysteme 31

Abbildung 3.5: Schematische Darstellung des Funktionsprinzips des verwendeten Spiegelsys-
tems, bei welcher zwischen vier verschiedenen Typen von Pfaden unterschie-
den werden kann. Die entsprechenden Bereiche sind farbig schattiert. Photo-
nen, welche Pfad 1 folgen, werden ohne jegliche Reflexion detektiert, wahrend
Photonen, die den Pfaden 2 oder 4 folgen, einmal reflektiert werden. Photo-
nen, welche Pfad 3 folgen, werden zweimal reflektiert, einmal an dem auBeren
spharischen Spiegel und einmal durch den Parabolspiegel.

Ausgangspunkt der Uberlegungen ist ein Parabolspiegel, dessen Fokuspunkt so gewahlt ist, dass dieser
mit dem Interaktionsvolumen zusammenfallt. Dies fiihrt dazu, dass die Trajektorien der reflektierten
Photonen parallel zu der Symmetrieachse des Parabolspiegels verlaufen. Fiir eine anschlieBende Detek-
tion dieser so reflektierten Photonen muss dabei der Abstand zwischen der Symmetrieachse und dem
Punkt der Reflexion kleiner sein als der Radius des Photonendetektors. Dies fiihrt zu einer drastischen
Erhohung des erreichbaren Raumwinkels, was in Abbildung 3.4b dargestellt ist. Hier ist aber auch er-
kennbar, dass der Abstand zwischen dem Parabolspiegel und dem Interaktionsvolumen sehr gering ist,
da der Bereich um das Interaktionsvolumen fiir die Teilchenstrahlen, die Synchrotronstrahlung und das
Elektronenspektrometer erreichbar sein muss. Letzteres erfordert zur Justage des verfahrbaren Perma-
nentmagneten (Abschnitt 3.3.1) ausreichend freien Raum um das Interaktionsvolumen, wodurch der
Scheitel des Paraboloids und damit verbunden ein GroBteil des hierdurch abdeckbaren Raumwinkels ver-
loren geht (Abbildung 3.4c). Um dies teilweise auszugleichen, werden auf der gegeniiberliegenden Seite
des Detektors zwei spharische Spiegel mit den Radien r; = 2- r, verwendet, deren jeweilige Mittelpunkte
ebenfalls auf der Symmetrieachse des Detektors liegen. Der Abstand der Mittelpunkte My, M, von dem
Interaktionsvolumen / ist dabei so gewahlt, dass M/ = 0,0mm und Ml = r; gilt (3.4d).

Fir eine genauere Betrachtung der hieraus resultierenden Trajektorien ist diese Konfiguration in Ab-
bildung 3.5 vergroBert dargestellt. Zusatzlich sind hier einige Beispiele der moglichen Trajektorien der
emittierten Photonen fiir eine punktférmige Emissionsquelle gezeigt. Es ergeben sich vier Typen von
moglichen Trajektorien, welche den zuriickgelegten Weg eines detektierten Photons beschreiben kon-
nen: Photonen, deren Emissionswinkeln im Akzeptanzbereich des Photonendetektors liegen, werden
diesen direkt erreichen (Pfad 1 in Abbildung 3.5). Photonen, deren Emissionswinkel im Akzeptanzbe-
reich des achsennahen, spharischen Spiegels (Spiegel 2 in Abbildung 3.5) direkt gegeniiber des Detektors
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liegen, werden von diesem reflektiert. Die Trajektorien der reflektierten Photonen verlaufen anschlieBend
parallel zu der Symmetrieachse des Spiegelaufbaus (Pfad 2 in Abbildung 3.5). Bei den zwei anderen
Moglichkeiten wird der Parabolspiegel genutzt. Zum einen kdnnen emittierte Photonen direkt auf den
Parabolspiegel treffen und durch diesen in Richtung des Detektors reflektiert werden. Nach der Reflexion
verlaufen die Trajektorien parallel zu der Symmetrieachse des Spiegels (Pfad 4 in Abbildung 3.5). Zum
anderen wird ein Teil der Photonen, welche durch den achsenfernen, spharischen Spiegel (Spiegel 1 in
Abbildung 3.5) in das Interaktionsvolumen zuriickreflektiert werden, ebenfalls auf den Parabolspiegel
treffen und durch diesen in Richtung des Detektors abgelenkt (Pfad 3 in Abbildung 3.5). Der relative
geometrisch einsehbare Raumwinkel ergibt sich fiir das rotationssymmetrische Spiegelsystem zu 38,4 %.
Diese Symmetrie wird durch weitere Bohrungen fiir die Synchrotron- und Teilchenstrahlen gebrochen
(sieche Anhang C) und fiihrt zu einer Reduktion der erreichbaren Werte fiir den geometrischen Raum-
winkel. Zusatzlich treten auch durch Absorption bedingte Verlusteffekte durch das Auftreffen auf die
Spiegeloberflaichen auf, welche fiir Trajektorien am groBten sind, welche Pfad 3 entsprechen, da hier
zwei Reflexionen fiir eine Detektion notwendig sind. Die effektive Photonenausbeute ist daher auch
abhangig von dem gewihlten Material des Spiegels und die Energie der Photonen. Allerdings sollte
bei der Wahl des verwendeten Materials auch beriicksichtigt werden, dass die fiir das Elektronenspek-
trometer notwendigen Magnetfelder nicht zu stark gestort werden. Fiir den im Rahmen dieser Arbeit
verwendeten Prototypen wurde daher poliertes Aluminium verwendet, welches einen Kompromiss aus
Reflektivitat, Produktionsaufwand und Verwendbarkeit in Kombination mit duBeren Magnetfeldern dar-
stellt. Zusatzlich ist zu bedenken, dass die Oberflache des hier verwendten Spiegels nicht aus reinem
Aluminium besteht, sondern durch Oxidationsprozesse eine Aluminiumoxidschicht unbekannter Dicke
vorhanden ist. Eine theoretische Bestimmung der erreichbaren Photonendetektionsausbeute ist daher
aus den gegebenen Parametern nur schwer moglich. Diese wird stattdessen direkt aus der Messung von
Elektron-Photon Koinzidenzen von Prozessen mit bekannten Wirkungsquerschnitten in Abschnitt 5.2
abgeleitet und der mégliche Einfluss der Oxidation diskutiert.

3.4 Datenaufnahme

Alle fiir die vorgestellten Koinzidenzexperimente notwendigen Daten sind als zeitabhangige, zeitlich lo-
kalisierte Spannungsverlaufe (Pulse) kodiert. Entsprechend Abschnitt 3.3 sind die Auftreffzeiten der
Elektronen und Photonen als Einbriiche der angelegten Hochspannungen messbar, welche durch schnel-
le Verstarker der FAMP Produktlinie von der Firma ROENTDEK verstarkt werden. Zusatzlich stellt
die Synchrotronstrahlungsanlage BESSY |l eine Referenzzeit, den Bunchmarker, mit Hilfe eines Span-
nungspulses zur Verfiigung, sieche Abschnitt 3.1. Daher ist es moglich alle Daten in vergleichbarer Weise
elektronisch zu verarbeiten und computergestiitzt aufzunehmen. Dies ist in Abbildung 3.6 als Diagramm
dargestellt. Die relevante MessgroBe aller verwendeten Systeme ist die Ankunftzeit der verschiedenen
Spannungspulse, welche daher moglichst exakt definiert und detektiert werden muss.

Die Definition der Auftreffzeit erfolgt durch die Verwendung von Constant Fraction Diskriminatoren
(CFDs) [143], welche zwei Hauptfunktionen erfiillen, und in dem vorliegenden Fall aus der CFD Pro-
duktlinie (CFD7x sowie CFD4c) der Firma ROENTDEK stammen. Zum einen dienen diese als Filter
des zeitlichen Spannungsverlaufs, da nur valide Pulse weitergegeben werden und so die Belastung auf
die restliche Elektronik reduziert wird. Ein Puls wird in diesem Zusammenhang als valide gewertet,
wenn dieser einen absolut definierten Schwellenwert iiberschreitet. Zum anderen verarbeiten CFDs die
in ihrer Pulshéhe und Pulsform variierenden MCP Pulse und geben gleichférmige Rechteckpulse aus,
deren fallende Flanke zur Definition der Detektionszeit genutzt wird. Die fallende Flanke gibt dabei an,
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wann der von dem CFD verarbeitete Puls einen bestimmten relativen Wert seines Maximums erreicht,
unabhéngig von deren exakten Eigenschaften [143]. Dies hat den groBen Vorteil, dass die bei jedem
MCP vorliegende Pulshéhenverteilung, sowie mégliche Uberschwinger oder andere Randeffekte nahezu
keinen Einfluss auf die Definition der Ankunftzeit des Pulses haben und somit wesentlich besser mitein-
ander vergleichbar sind [143]. Der im Prinzip aus Normpulsen bestehende Bunchmarker wird auch tber
einen CFD prozessiert, um so zum Beispiel durch die Verwendung langer Kabel zwischen Bunchmarke-
rausgang und verwendeter Messelektronik aufgefangene Storsignale herauszufiltern. Die von den CFDs
erzeugten Pulse lassen sich als digitale Pulsziige auffassen, deren Basislevel einer logischen ,0“ und
die Plateauniveaus der gleichférmigen Rechteckpulse einer logischen ,,1“entsprechen. Wie in Abbildung
3.6 dargestellt, erfolgt die eigentliche Zeitmessung mit Hilfe eines Mehrkanal-Time-to-Digital Converter
(TDC). Hierdurch erfolgt eine Diskretisierung der Zeitinformation gemaB

t —EC) th:t e [AtTDC . (n - 1), Attpc - n] ,n e {1, ey N} . (3.4.1)
Bei dem verwendeten TDC handelt es sich um den TDC8HP der Firma ROENTDEK, welcher eine
Zeitauflosung von Atrpc = 25ps (letztes signifikantes Bit) besitzt und als MessgroBe der Zeit den
Index n ausgibt, wenn (3.4.1) erfiillt ist. Der verwendete TDC bietet hierbei die Moglichkeit bis zu acht
unterschiedliche Zeitsignale simultan zu messen, wobei mehrere Ereignisse pro Referenzzeit gespeichert
werden konnen [144]. Die Konfiguration und Auslesung des TDCs erfolgt mit Hilfe der in PYTHON
geschriebenen Messsoftware METRO [101].

Die Messungen der Koinzidenzen erfolgen als Elektronen- Photonen-
eine Variante der digitalen, beziehungswei- detektor detektor
se Software-basierten Koinzidenzmessmethoden

[22, 73-78]. Hier werden die erhaltenen Detek- Kapazitive

torsignale moglichst vollstandig erfasst, wodurch Signalauskopplung

sich diese durch verschiedene Auswertetechni- | | | |

ken und Wahl der Koinzidenzbedingungen auf
vielfaltige Weise analysieren lassen. In dem vor-
liegenden Experiment wird fiir die eigentliche

Registrierung der Daten explizit der Gruppen- Hochspannungs- Hochspannungs-

Modus des verwendeten TDC8HP ausgenutzt, versorgung versorgung
dessen exakte technische Implementierung dem
Handbuch [144] entnommen werden kann. Fiir

Verstarker  Verstarker
die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten

Messungen war dieser Modus so konfiguriert, Bunchmarker

dass der Bunchmarker als Ausléser und damit

als Erzeuger einer Gruppe genutzt wird. Jede CFD CFD CFD

1% auf den verschiedenen Kanalen werden die- l

ser Gruppe zugeordnet, wenn diese innerhalb ei- ‘ Roentdek TDC8HP ‘

ner gewahlten Zeitspanne registriert wurden. Die
Abbildung 3.6: Schema der verwendeten Komponen-

Ankunftszeit der einzelnen Signale wird relativ )
ten zur Prozessierung und Aufnahme der Messdaten.

zu der Zeit des die Gruppe erzeugenden Pulses
gesetzt. Die erlaubte Zeitspanne betrug 1600ns (N = 64000) und entspricht damit ungefahr zwei
ganzen Umlaufzeiten eines Elektronenbunches an der Synchrotronstrahlungsanlage BESSY Il. Wird in-
nerhalb dieser Zeitspanne auf keinem anderen Kanal als dem Bunchmarkerkanal ein Puls registriert, so
wird diese Gruppe als leer bezeichnet und wird nicht gespeichert.
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Bei der Registrierung von mindestens einem Puls auf mindestens einem anderen Kanal wird diese Gruppe
als Ereignis bezeichnet. Dieses wird fiir eine weitere Verwendung gespeichert, wobei die relative Zeit
sowie die Kanalnummer, auf welchem der Puls registriert wurde, als neue Zeile an eine kontinuierlich
wachsende Tabelle angehdngt wird. Hierdurch spiegelt die so erzeugte Tabelle den zeitlichen Ablauf
der verschiedenen Ereignisse wieder (Abbildung 4.1a). Die Anzahl der gemessenen Pulse innerhalb einer
Gruppe ist beliebig [144] und nur durch die Auflésung der verwendeten Detektoren und Elektronik nach
oben limitiert, wodurch mehrere Elektronen und Photonen innerhalb einer Gruppe registriert werden
konnen. Die Zeit zwischen zwei Ereignissen auf dem gleichen Kanal des TDCs ist dabei als < 5ns
spezifiziert [144]. Da sowohl nicht koinzidente Ereignisse als auch Koinzidenzen verschiedener Partikel-
kombinationen in den Datensatzen enthalten sind, handelt es sich entsprechend um keinen dedizierten
Koinzidenzmesskreislauf, sondern die ldentifikation der Koinzidenzen erfolgt softwarebasiert und wird in
Abschnitt 4.1 erldutert.

3.5 Vakuumsystem

Die vorgestellten Teilchenstrahlexperimente finden nach Anregung mit Synchrotronstrahlung im Hoch-
vakuum statt, da nur so die Erzeugung, Anregung und Detektion der emittierten Teilchen erfolgen kann.
Detaillierte technische Beschreibungen des Aufbaus und Schaltpldne der Vakuumkomponenten sind in
[126-128] zu finden, sodass hier nur ein kurzer schematischer Uberblick iiber das verwendete System
gegeben wird.

Die Erzeugung der Teilchenstrahlen durch die Clusterquelle bendtigt entsprechend Abschnitt 3.2 hohe
Staudriicke pg, was zu einer Verschlechterung der Vakuumbedingungen hin zu Druckbereichen fiihrt,
in welchen der Teilchenstrahl selbst, aber auch die emittierten Elektronen stark gestort wiirden. Dar-
tiber hinaus wiirde eine ungestorte Ausbreitung der Gasteilchen zu einer ungewollten Verschmutzung
des Strahlrohres fithren. Um dennoch die notwendigen Vakuumbedingungen in dem Interaktionsbereich,
dem Elektronendetektor und am Anschlusspunkt zu dem Strahlrohr zu gewahrleisten muss der experi-
mentelle Aufbau entsprechend vorbereitet sein. Fiir die in dieser Arbeit vorgestellten Experimente wurde
ein modularisierter Aufbau aus verschiedenen Sektionen auf Basis von Hochvakuum tauglichen CF-
Komponenten verwendet. Die im Allgemeinen gemessenen Druckmesswerte in den einzelnen Sektionen
wahrend des Betriebes sind in Abbildung 3.7 zusammengefasst.

Die notwendigen Druckgradienten zwischen den einzelnen Sektionen werden durch entsprechende Aper-
turen und eigene Vakuumpumpensysteme in den jeweiligen Bereichen erreicht. Zusatzlich kénnen die
Sektionen durch Ventile vollstindig voneinander separiert werden. Die Sektion zur Teilchenstrahlerzeu-
gung und der Interaktionskammer ist neben der direkten Verbindung auf der Teilchenstrahlachse durch
den Skimmer iiber einen verschlieBbaren Bypass gekoppelt. Dieser wird wihrend des Evakuierens des
Experiments sowie dem Brechen des Vakuums gedffnet, um den empfindlichen Skimmer vor méglichen
starken Druckgradienten wahrend dieser Phasen zu schiitzen. Zwecks Kontrolle der Vakuumbedingungen
sind die Sektionen jeweils mit Vakuummesskdpfen versehen.

Als zusatzlicher, bisher nicht vorgestellter Bereich wird eine differentielle Druckstufe zwischen Interakti-
onsvolumen und Strahlrohr genutzt. Diese besteht aus einer Kombination von hintereinander gereihten
Aperturen, deren einzelne Segmente getrennt voneinander evakuiert werden. Als Sicherheitsvorkehrung
ist der Vakuummesskopf der Druckstufe mit einem Sperrkreislauf des Strahlrohrs und einem Sperrkreis-
lauf des Experiments verbunden. Bei der Uberschreitung eines regulierbaren Grenzwertes psperre Werden
die automatischen Ventile an den Anschlusspunkten der Druckstufe geschlossen und die Hochspannung
des Elektronendetektors kontrolliert herunter gefahren. In Rahmen dieser Arbeit wurde dieser Wert auf
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Abbildung 3.7: Schematischer Uberblick iiber typische Vakuumbedingungen in den verschie-
denen Sektionen des Experiments. Fiir die differentielle Druckstufe ist zu-
satzlich der eingestellte Druck zur automatischen SchlieBung der Ventile und
kontrollierten Abschaltung der Hochspannung des Elektronendetektors ange-
geben.

PSperre = 2 - 1078 mbar gesetzt. Der Einsatz der Druckstufe ist fiir Gasphasenexperimente notwendig,
um einen moglichst geringen Druckgradienten zwischen dem Strahlrohr der Synchrotronstrahlungsanla-
ge und dem Experiment zu gewahrleisten sowie zum Schutz des genutzten Strahlrohres und der offen
liegenden MCPs des Elektronendetektors.

In allen Bereichen des experimentellen Aufbaus werden die notwendigen Vakuumbedingungen durch
eine Kombination aus in Reihe geschalteter Scroll-Pumpen zur Erzeugung des Fein- beziehungsweise
Vorvakuums und Turbomolekularpumpen zur Erzeugung des Hochvakuums erfiillt. Die Wahl der Tur-
bomolekularpumpen erfolgt in Abhangigkeit der zu erwartenden Gaslast in den jeweiligen Bereichen.
In der Sektion zur Teilchenstrahlerzeugung werden Turbomolekularpumpen mit hohem Saugvermdgen
> 2000£ (N2) verwendet, wahrend in den anderen Sektionen Turbomolekularpumpen mit geringeren
Saugleistungen ausreichend sind.






KAPITEL 4

ALLGEMEINE DATENAUSWERTUNG UND INTERPRETATION

Entsprechend den Ausfithrungen in Abschnitt 3.4 wird im Rahmen dieser Arbeit kein dedizierter Ko-
inzidenzmessaufbau verwendet, sondern alle detektierten Ereignisse werden als solche mit Hilfe eines
TDCs gespeichert. Die Datenverarbeitung und -auswertung nehmen daher eine zentrale Rolle in dieser
Arbeit ein, wobei die eigentliche Identifikation der echten Koinzidenzen stark abhéngig von der zeitli-
chen Verteilung der anregenden Strahlungspulse ist. Die jeweiligen Identifikationsmethoden werden in
den Abschnitten 5.1 und 6.2 fir die verschiedenen Fillmuster erldutert. Die grundlegende Struktur der
Messdaten ist aber unabhangig von den Bedingungen des Experiments, sodass in diesem Kapitel die
allgemeinen Zusammenhange zwischen den aufgenommenen Messdaten und der physikalischen Inter-
pretation dargelegt werden.

Abschnitt 4.1 fasst zunachst die Vorsortierung der aufgenommenen Messdaten kurz zusammen, wah-
rend in Abschnitt 4.2 der wichtige Ubergang von einzelnen Ereignissen zu physikalisch interpretierbaren
Haufigkeitsdichteverteilung vorgenommen wird. In Abschnitt 4.3 wird abschlieBend der Ubergang der
gemessenen Flugzeiten der Elektronen zu den entsprechenden kinetischen Energien beschrieben. An die-
ser Stelle wird auch darauf eingegangen, inwieweit die Reihenfolge aus Zeit-zu-Energie Konvertierung
und Bilden der Haufigkeitsdichteverteilung die Interpretationsfahigkeit dieser Verteilungen beeinflussen
kann.

37
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4.1 Vorsortierung der Datensatze

Durch die in Abschnitt 3.4 beschriebene Methode zur Speicherung der Messdaten liegen diese am Ende
einer Messung als chronologische Folge von Ereignisgruppen vor. Diese ist zundchst unabhéngig von
den Kombinationen der gemessenen Teilchen, was auf der linken Seite in Abbildung 4.1 exemplarisch
dargestellt ist.

Chronologische Liste der Nichtkoinzidente Teilchen

Photon: 200
Elektron: 1251

Gruppenende

Gruppénstart
Elektron: 32100
Gruppenende
Gruppenstart
Elektron: 34121
Gruppenende

Gruppenstart
Photon: 123
Gruppenende

Grupp-enstart
Elektron: 28102
Gruppenende

Gruppenstart

Elektron: 3141
Photon: 59200

Gruppenende

Gru ppénstart

Elektron: 192
Elektron: 1236

Gruppenende

registrierten Ereignisse Elektronen Photonen
Gruppenstart 32100 153
Elektron: 1200 34121 :
Elektron: 1251 :
Photon: 59200
Gruppenende 28}02
Gruppenstart ’

Zwei Teilchen in Koinzidenz

Elektronen und Photonen

1251 200
3141 ~ 59200
Elektronen und Elektronen
Datensortierung 192 ) 1236

(Exklusive Listen)

Photonen und Photonen

Mehr als zwei Teilchen in Koinzidenz

Elektronen und Elektronen und Photonen

1000 1251 59200

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung der Datensortierung von der chronologischen Abfol-

ge aller Ereignisse (links) hin zu mehreren exklusiven Tabellen, welche jeweils
alle gemessenen Ereignisse mit exakt einer Konstellation von gemessenen Teil-
chen enthalt (rechts). Zwischen den gezeigten Ereignissen liegen weitere, hier
nicht gezeigte Ereignisse, was durch horizontale Punkte angedeutet ist.
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Im ersten Schritt der Datenauswertung wird diese Tabelle in die verschiedenen Félle ,,Ein Elektron in der
Gruppe", ,Ein Photon in der Gruppe", , Ein Elektron und ein Photon in der Gruppe", ,Zwei Elektronen
in der Gruppe", ... aufgeteilt (Rechte Seite in Abbildung 4.1). Wichtig ist, dass die Kombinationen exakt
und damit exklusiv sind. So enthélt als Beispiel die Tabelle ,Ein Elektron und ein Photon in der Grup-
pe" nur die Ereignisse, bei denen genau ein Elektron und genau ein Photon in Kombination registriert
wurden.

Entsprechend den Ausfiihrungen in Abschnitt 2.3 definieren wir die Teilchen innerhalb einer Gruppe
als in Koinzidenz gemessen und die Elektronen (Photonen) der Tabelle , Ein Elektron (Photon) in der
Gruppe" als nicht koinzidente Elektronen (Photonen). Erst durch diese Sortierung wird ein konsistenter
Datensatz eines spezifischen Koinzidenzereignistyps erzeugt. Sie liefert allerdings keine Aussage lber die
Ursache der koinzidenten Messungen, sodass die Tabellen neben den echten Koinzidenzen auch zuféllige
Koinzidenzen enthalten. Weiterhin bleibt die Chronologie innerhalb der einzelnen Tabellen bei diesem
Ubergang erhalten, da die Reihenfolge der Eintrage entsprechend der Abfolge in der Ursprungstabelle
erfolgt. Bei langeren Messungen ermoglicht dies auch die Untersuchung zeitabhangiger Effekte. Die
Chronologie zwischen Mitgliedern verschiedener Tabellen bleibt allerdings nicht erhalten, sodass die ur-
spriingliche Reihenfolge aus den einzelnen Tabellen nicht rekonstruiert werden kann. Diese Vorsortierung
ist duBerst hilfreich, um die eigentliche physikalische Auswertung der Daten zu beschleunigen, da nur der
Teil der Daten weiterverarbeitet werden muss, welcher fiir den jeweiligen Auswertungsschritt relevant
ist.

4.2 Physikalische Interpretation der Messdaten

Der Ubergang der chronologischen Ereignistabellen aus 4.1 zu interpretierbaren Darstellungen erfolgt
iber die Erstellung einer Haufigkeitsdichteverteilung (HDV) der Messereignisse. Zunachst werden in
diesem Abschnitt die aus der Statistik bekannten, grundlegenden Eigenschaften der HDV allgemein
zusammengefasst, bevor darauf eingegangen wird, welche physikalischen GroBen der verschiedenen ge-
messenen Teilchen durch diese Verteilungen abgebildet werden. Im letzten Teil dieses Abschnitts wird
schlieBlich die Anwendbarkeit wahrscheinlichkeitstheoretischer Aussagen auf die vorhandenen Messdaten
motiviert, welche den verwendeten Identifikationsmethoden von echten Koinzidenzen zu Grunde liegen.
Die HDV fiihren zu einer Klassifizierung der abzubildenden Daten, bei welchen die zu Grunde liegen-
den Daten mit M verschiedenen Werten in N Klassen mit einer Klassenbreite AN; der entsprechend
vorliegenden Eigenschaft eingeteilt werden. Fiir die Identifikation der Klassen wird die Klassenmitte
N; gewahlt, wobei fir die Klassenbreite AN; gilt, dass die Zuordnung der Daten zu den Klassen ein-
deutig ist. Unter dieser Bedingung sind auch von N; abhingige Klassenbreiten AN;(N;) moglich. Im
Allgemeinen gilt bei der Klassifizierung M > N, was zu einem Informationsverlust fiihrt, da fiir alle
Mitglieder einer Klasse der Wert N; + % angenommen wird. Die erhaltenen HDV bilden dabei die
Haufigkeitsdichte H(N;) der jeweiligen Klasse N; ab. Die Zahl der Mitglieder einer Klasse ergibt sich
aus dem Produkt H(N;) - AN;, sodass fiir eine eindeutige Interpretation der betrachteten HDV sowohl
die Haufigkeitsdichten H(N;) als auch die Klassenbreite AN; bekannt sein missen.

Bei der Klassifizierung der vorliegenden TDC Messdaten muss beachtet werden, dass diese gemaB (3.4.1)
einer diskreten Menge an moglichen Zeitwerten mit einem Abstand von Attpc = 25 ps entsprechen.
Damit betragt die minimale sinnvolle Klassenbreite AN; bei der Klassifizierung der Detektionszeiten
ebenfalls 25 ps. Die physikalische Interpretation der so erhaltenen HDV ist abhangig von der Art der
gemessenen Teilchen und dem zu Grunde liegenden Messaufbau.
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Im Fall der Elektronen entspricht die gemessene eindimensionale HDV H (tg) dem Flugzeitspektrum
der Elektronen, welches mit Hilfe von Methoden in Abschnitt 4.3 in die HDV beziiglich der kinetischen
Energien der Elektronen Hg| (Egkin) konvertiert werden kann. Bei dieser Konvertierung missen auch
die Haufigkeitsdichten angepasst werden, worauf in Abschnitt 4.3 ebenfalls naher eingegangen wird. In
beiden Darstellungen lassen sich klar voneinander getrennte Strukturen in der HDV feststellen, welche
verschiedenen kinetischen Energien der Elektronen und damit auch verschiedenen Emissionskanélen zu-
geordnet werden konnen.

Die gemessene eindimensionale HDV Hpy, (tpy) der Photonendetektion entspricht dem in Abschnitt 2.2.3
beschriebenen zeitlichen Verlauf der gemessenen Intensitat und damit dem zeitlichen Verlauf der Popula-
tionsabnahme der Photonen emittierenden Systeme. Die Ausbreitungsgeschwindigkeit aller Photonen ist
im Vakuum gleich und es wird davon ausgegangen, dass der relative Wegunterschied der verschiedenen
moglichen in Abschnitt 3.3.2 beschriebenen Trajektorien vernachlassigbar ist. Entsprechend ist Hpy, (tpp)
dann um einen festen Wert zu groBeren Zeiten verschoben. Dieser zeitliche Versatz ergibt sich aus der
Summe der Flugzeit des jeweiligen Photons, der durch die Messelektronik induzierten Zeitdifferenz und
der Zeit, welche zwischen dem Signal des Bunchmarkers und der tatsichlichen Anregung des Systems

vergeht.
Fir Koinzidenzereignisse ergeben sich HDV Hyoinz (t1, .., tk) beziiglich der Kombination der Detekti-
onszeiten der beteiligten Teilchen ty, ..., t. Fiir zwei in Koinzidenz gemessene Teilchen entsprechen

die HDV damit Skalarfeldern der Form Higinz : (t1,t2) — Hioinz (t1, t2) © R und lassen sich damit
als zweidimensionale Matrizen darstellen. In die Bestimmung von Hieinz (t1, t2) gehen dabei implizit
die genutzten Klassenbreiten mit ein. Fiir Elektron-Photon Koinzidenzen schreibt sich die HDV da-
mit als Hgpn(ter, tpn) fiir die gemessenen Zeiten des Elektrons und des Photons, beziehungsweise
Heiph(Eglkin, tph) nach der Zeit-zu-Energie Konvertierung der Elektronen, und ergibt eine Npp x N
Matrix. Npp, Ng sind die Zahl der bei den beteiligten HDV der Photonen und Elektronen genutzten
Klassen, wobei die Klassenbreiten unabhangig voneinander gewahlt werden kdénnen.

Die gemessenen Koinzidenzereignisse stellen nach Abschnitt 2.3 eine Superposition aus echten und zufal-
ligen Koinzidenzereignissen dar. Fiir physikalisch sinnvolle Kombinationen aus (tgj, tp) und damit auch
(Egi kin, tph) kann nicht unterschieden werden, ob dieses Messereignis aus einer echten oder zufalligen
Koinzidenz resultiert. Abhangig von den untersuchten Prozessen, dem verwendeten experimentellen Auf-
bau und der Art der Datenaufnahme existieren daher eine Vielzahl méglicher Methoden zur Abschatzung
des Anteils der zufalligen Koinzidenzen an dem Gesamtsignal.

Die weitere Datenauswertung der vorliegenden Arbeit nutzt physikalisch sinnvolle Annahmen, um die
HDV der echten Elektron-Photon Koinzidenzen Hgj.ph echt(tel, tph) auf Grundlage der gemessenen HDV
Heph(tel, tpn) abzuschatzen. Die Darstellung erfolgt dabei fir (tg, tpn), gilt aber in gleicher Weise
fur die Darstellung (Egikin, trh). Eine zentrale Rolle bei diesen Annahmen spielt der Zusammenhang
zwischen der gemessenen HDV Hg _pn(tgl, tpr), welche K nachgewiesene Koinzidenzereignisse enthilt,
den daraus resultierenden relativen HDV Hgpp rel(tel, tpn) und den Wahrscheinlichkeitsverteilungen
(WDV) Pgph(tel, tpn), welche die HDV erzeugen. Mit diesen GroBen gilt nach dem Gesetz der groBen
Zahlen [145]

1 oo
HeLph, rel(ter, tpn) := RHEI-Ph(tEIy tp) "3 Perpn(ten tph) - (4.2.1)

Fir die Datenauswertung wird davon ausgegangen, dass die HDV fiir geniligend groBe K sich den WDV
ausreichend annihern, wodurch sich diese mit Hilfe wahrscheinlichkeitstheoretischer Uberlegungen ana-
lysieren lassen. Echte und zufallige Koinzidenzen lassen sich dann durch die Verwendung verschiede-
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ner Modelle von den gemessenen HDV ableiten. Diese Modelle werden in 5.1 und 6.2 vorgestellt. Es
wird jeweils davon ausgegangen, dass sich die gemessenen HDV Hg|_pp(tg), tpn) als Summe der HDV
der echten Koinzidenzen Hg|_pp echt(tel, tpn) und zufilligen Koinzidenzen Hgjph -uf(El, Ph) ergeben. Um
HEI—Ph,echt(tEIrtPh) zu erhalten, wird daher HE'—Ph,ZUf(tE|rtPh) modelliert und HEI—Ph,echt(tEIy tph) be-
stimmt iber

Her-ph,echt(tel, tph) = Herpn(ter teh) — Herph zuf(ter teh) - (4.2.2)

Fiir die Modellierung des durch zufillige Koinzidenzen erzeugten Untergrunds wird weiterhin der aus
der Wahrscheinlichkeitstheorie bekannte Zusammenhang der bedingten Wahrscheinlichkeit verwendet.
Diese Wahrscheinlichkeit ist allgemein fiir zwei Ereignisse B, A definiert iiber [145]

P(AN B)

P(BIA) = 52

(4.2.3)
und ergibt die Wahrscheinlichkeit fiir das Eintreten von Ereignis B unter der Bedingung, dass Ereignis
A eingetreten ist. Bei Elektron-Photon Koinzidenzmessungen kann diese beispielsweise als Wahrschein-
lichkeit verstanden werden, ein Photon zur Zeit tpy, zu messen, wenn das Elektron zur Zeit tg) gemessen
wurde. Damit kann auch Hgph(tph, tg)) als bedingte Wahrscheinlichkeitsverteilung verstanden werden.
Sind die Ereignisse A, B statistisch unabhangig, so gilt [145]

P(AN B) = P(A) - P(B) (4.2.4)
und damit
P(B|A) — P(;‘(Q\)B) — P(A;('A’?(B) — P(B). (4.2.5)

Wegen der Definition von zufélligen Koinzidenzen sind diese statistisch unabhangig und erfiillen damit
Gleichung 4.2.5. Dies wird in der Modellierung des Untergrunds der zufélligen Koinzidenzen in Abschnitt
6.2 verwendet.

4.3 Zeit-zu-Energie Konvertierungen

Wie in Abschnitt 3.3 beschrieben, dient die Messung der Elektronenflugzeiten mit dem Flugzeit-Energie-
Spektrometer dazu, die Energie der Elektronen zu bestimmen. Da experimentell iiber den genutzten
Detektor die Flugzeiten der Elektronen tg zuganglich sind, behandelt dieser Abschnitt im ersten Teil die
Erstellung der Zuordnungstabellen zwischen den gemessenen Flugzeiten und den diesen entsprechenden
kinetischen Energien. Diese Tabellen sind dabei fiir die jeweils genutzten Einstellungen des Flugzeit-
spektrometers verwendbar, sodass jeder Satz von Parametern der magnetischen Flasche eine eigene
Konvertierungstabelle verwendet. Im Anschluss daran wird darauf eingegangen, welche Moglichkeiten
es fiir ereignisbasierte Flugzeitmessungen gibt, die HDV als Funktion der Energie der Elektronen zu
erhalten.
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Die mit der magnetischen Flasche gemessenen Flugzeiten der Elektronen sind mit der kinetischen Energie
nach [128, 146] verkniipft iiber

S1 52

\/(2(EEI,kin_eU1)) + \/2'(EE|,kin—eU2) '

Hier gehen die Langen der verschiedenen Stufen der magnetischen Flasche s; und s, sowie die dort ange-
legten Potentiale U; und U, (vergleiche Abschnitt 3.3) neben der Ladung e und Masse m, des Elektrons
ein. Wie schon in [128] angemerkt, ist eine Optimierung der Parameter durch einen entsprechenden Algo-

tel(Eerkin) = to + (4.3.1)

rithmus notwendig, da bei diesem Ansatz fiir die Trajektorien der Elektronen eine geradlinige Bewegung
angenommen wird. Dies ist durch die angelegten Potentiale und die Ablenkung der Elektronen durch
das angelegte Magnetfeld allerdings nicht gegeben.

Im Rahmen dieser Arbeit wird darauf verzichtet, die beiden Potentiale U; und U, unabhéngig voneinan-
der zu wahlen. Daher gilt U; = U, = U und damit einhergehend s; 4+ s, = s, sodass sich 4.3.1 reduziert
auf

S

tel(Eerkin) = to + e (4.3.2)

Mme
Die fur die Optimierung der Konvertierungsvorschrift notwendigen Datensatze {(tg|, Egikin)} lassen sich
durch Ausnutzen der variablen Photonenenergien an Synchrotronstrahlungsanlagen iiber die Messung
der Flugzeit von Photoelektronen eines geeigneten Testsystems als Funktion der Anregungsenergie er-
zeugen. Ein Beispiel ist in Abbildung 4.2a gezeigt, welches die 2p-Photoionisation von atomarem Argon
nach Anregung mit Synchrotronstrahlung fiir vier verschiedene Photonenenergien darstellt.
Die Position des Maximums der Struktur, welche den 2p3/2 Photoelektronen zugeordnet werden kann,
ist mit einem roten Strich markiert. Die Bindungs- und Anregungsenergien sind fiir den lonisations-
prozess bekannt [147], welcher fiir die Erstellung des Konvertierungsdatensatzes genutzt wird. Aus den
erhaltenen Werten lassen sich dann fiir die verschiedenen Anregungsenergien die Egyin bestimmen,
wahrend die zugehorige Zeit tg) aus dem gemessenen Elektronenspektrum bestimmt werden muss. Da
sich die Form der Strukturen stark bei Variation der anregenden Photonenenergie dndert, ist es in der
Regel nicht zielfiihrend, diese durch die Anpassung einer festgelegten Funktion zu erhalten. Vor allem
fiir groBe kinetische Energien liberlappen benachbarte Strukturen stark. Dadurch ist es schwierig den
Schwerpunkt einer Struktur zu bestimmen, welche der jeweiligen kinetischen Energie als entsprechende
Flugzeit zugeordnet werden kann.
Stattdessen erfolgt die Bestimmung der zugehdrigen Flugzeiten durch eine Gradientensuche. Dabei
werden die Datenpunkte (ti;, H(tL)) als Maxima identifiziert, welche

Ha(th) > Ha(d) v dye {eim ot ") (4.3.3)

erfiillen. Der Parameter n bestimmt dabei die GroBe der Umgebung in welcher 4.3.3 erfiillt sein muss. Das
Ergebnis dieser Suche wird als Flugzeit tg| der entsprechenden kinetischen Energie Egkin zugeordnet.
Bei der Gradientensuche ist es niitzlich eventuelles Rauschen der Daten durch geeignete Tiefpassfilter zu
unterdriicken. Im Rahmen dieser Arbeit wird dazu ein gewichteter, gleitender Durchschnitt bestimmt.
Die Gewichtung erfolgt gemaB einer GauBverteilung, deren Breite so gewahlt wird, dass die Form der
Strukturen nur sehr gering durch die Mittelung beeinflusst wird (Abbildung 4.2b).
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Abbildung 4.2: a) Gemessene Elektronenspektren fiir vier verschiedene Energien der anregen-
den Synchrotronstrahlung. Das Maximum fir die durch die 2ps, Photoelek-
tronen erzeugten Strukturen ist mit einem roten vertikalen Strich markiert.
b) VergroBerung der gemessenen Strukturen fiir eine Anregungsenergie von
258 eV und Vergleich der Rohdaten mit dem Ergebnis des gleitenden, gewich-
teten Durchschnitts. Hier wurde das fiir die Konvertierung genutzte Maximum
ebenfalls mit einem roten vertikalen Strich markiert.

Die Optimierung der Parameter fiir die genutzten Konvertierungsfunktionen erfolgt iiber die Minimie-
rung der gewichteten orthogonalen Abstandsquadrate [148, 149] zwischen den Funktionswerten der
angepassten Konvertierungsfunktion und den Testdatenpunkten. Der verwendete Algorithmus hat fir
die Konvertierungen im Vergleich zu typischen Regressionsalgorithmen den Vorteil, dass Unsicherheiten
sowohl beziiglich der Flugzeiten als auch der kinetischen Energien der Elektronen beriicksichtigt werden
konnen. Mit Hilfe der so erhaltenen Optimierungsparameter lassen sich Zuordnungstabellen erstellen,
welche die gemessenen Flugzeiten mit den entsprechenden kinetischen Energien verbinden. Die Unsi-
cherheit dieser Zuordnung héngt neben der Giite der durch die Optimierung gefundenen Parameter auch
von dem endlichen Auflésungsvermogen des verwendeten TDCs ab. Der Einfluss dieser Diskretisierung
auf die erreichbare Energieauflosung der kinetischen Energien ist in Abbildung 4.3 fiir die natiirliche
Klassifikationsbreite Attpc = 0,25 ps des TDC8HP von ROENTDEK gezeigt. Fiir eine bessere llustra-
tion wurde bewusst ein sehr kleiner Abstand der in die Rechnungen eingehenden Energiegitterpunkte
von AEsympling = 1- 1075 eV gewahlt. Es zeigt sich, dass durch die Diskretisierung keine eindeutige
Zuordnung zwischen den gemessenen Flugzeiten und den entsprechenden Energien mehr moglich ist.
Dieser Effekt ist bei groBen Flugzeiten (= kleinen kinetischen Energien) am geringsten, wie in ,Vergro-
Berung 1" von Abbildung 4.3 zu sehen ist. Fiir sinkende Flugzeiten nimmt dieser Effekt monoton zu. Fir
geringe Flugzeiten (= groBen kinetischen Energien) ist dieser Effekt maximal, vergleiche ,VergroBerung
2" von Abbildung 4.3. Entsprechend steigt auch die Unsicherheit der Konvertierungsvorschrift, da hier
jeweils der auBere Rand der zu der TDC Klasse gehorenden Energieintervalle als maximale Abweichung
anzunehmen ist. Die Randpunkte sind in Abbildung 4.3 als rote Punkte dargestellt. Fiir den Bestwert der
Konvertierung wird angenommen, dass dieser im Zentrum der jeweiligen TDC Klassen liegt, welches in
Abbildung 4.3 als griines Kreuz in der jeweiligen Klasse dargestellt ist. Ein Vergleich der Unsicherheiten
der Zuordnungen ist in Abbildung 4.4 exemplarisch zusammengefasst.
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Abbildung 4.3: Effekt der TDC Diskretisierung auf die Zeit-zu-Energie Konvertierung bei der
t(E)-Berechnung. Der Gitterpunktabstand zweier benachbarter Energien be-
tragt 1-102eV. Die Konvertierungsvorschrift wurde iiber eine Parameter-
optimierung von Gleichung 4.3.2 erzeugt. VergréBerung 1 stellt einen Bereich
fur kleine kinetische Energien und VergroBerung 2 einen Bereich fiir groBe ki-
netische Energien zusammen mit den Unsicherheiten der Konvertierung dar.
Die Flache der grauen Rechtecke zeigt dabei die Bereiche, welcher durch die
Diskretisierung einem einzelnen Wert der HDVs zugeordnet werden. Die Hohe
der Rechtecke entspricht dem Zeitintervall, welches einem TDC Bin zugeord-
net wird und wird tiber alle TDC Bins als konstant angenommen. Die Breite
der Rechtecke spiegelt dadurch die kinetischen Energien wider, welche einem
TDC Bin zugeordnet werden kénnen, und sind dadurch abhangig von der
Krimmung der Konvertierungsvorschrift.

Es lassen sich zwei Schwachpunkte der Erstellung der Zuordnungstabellen tber die Vorschrift tg( Egj kin)
(Gleichungen 4.3.1 und 4.3.2) festhalten. Zum einen ist die Wahl der in die Rechnung eingehenden Git-
terpunkte Esampling Nicht trivial, da sie von der vorliegenden Konvertierung und dem fiir die Dateninter-
pretation bendtigten Energiebereich abhéngig ist. Fiir kleine kinetische Energien muss darauf geachtet
werden, dass keine Liicken in dem Definitionsbereich entstehen, wahrend im Bereich groBer kinetischer
Energien eine unnoétige Redundanz vermieden werden sollte. Zum anderen muss die Diskretisierung des
TDCs bei diesem Vorgehen kiinstlich eingefiigt werden, um die erhaltenen Unsicherheiten korrekt ab-
zuschatzen. Fiir den vorliegenden Spezialfall U; = U> der angelegten Beschleunigungsspannungen an
der magnetischen Flasche lasst sich die Zuordnungstabelle aber auch lber eine Vorschrift Eg kin(tg)
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Abbildung 4.4: Vergleich der absoluten (a) und relativen (b) Unsicherheiten der Kon-
vertierungsvorschriften fiir die Erstellung der Konvertierungstabellen (iber
tel(Egikin) (Gleichung 4.3.2) mit und ohne Beriicksichtigung der durch den
TDC induzierten Digitalisierung der Daten sowie der Konvertierungstabellen
aus EEI,kin(tEI) (Gleichung 4.3.4)

finden, da fiir Gleichung 4.3.2 im Gegensatz zu Gleichung 4.3.1 die Bestimmung der Umkehrfunktion
sehr einfach ist. Fiir diese gilt

m s

Egikin(tel) = 76 e - t0)? +eU. (4.3.4)
Diese hat den Vorteil, dass sie direkt die durch die TDC Klassen vorgegebenen Gitterpunkte im Zeit-
raum verwenden kann und entsprechend die nachtragliche Digitalisierung entfallt. Dariiber hinaus fiihrt
diese Betrachtung direkt zu einer bijektiven Abbildung Egin(tg1), da jeder TDC Klasse exakt ei-
ne Klasse in der Energiedarstellung zugeordnet werden kann. Die Klassenbreite ergibt sich dabei aus
[Eg kin(tel — A“%), Eg) win(ter — %]. Auch hier lassen sich die Parameter iiber die Minimierung der
orthogonalen Abstandsquadrate ermitteln und liefern vergleichbare Unsicherheiten der Zuordnung wie
iber die Vorschrift tg( Eg) kin), sieche Abbildung 4.4. Fir U; = U, ist es daher im Allgemeinen effizienter,
die Zuordnungstabellen (iber die Darstellung Eg kin(tg) zu erzeugen.
Mit den so erstellten Konvertierungstabellen kénnen die HDV als Funktion der Energien Hg( Egj kin)
erstellt werden. Auf Grund der in Abschnitt 3.4 und Abschnitt 4.1 beschriebenen ereignisbasierten
Messungen ergeben sich zwei verschiedene Abfolgen von Schritten, welche von den Messdaten zu den
HDV als Funktion der Energien der Elektronen fiihren. ,Moglichkeit 1“ in Abbildung 4.5 stellt hierbei das
tbliche Verfahren der Konvertierung dar, da diese auch fiir Messverfahren funktioniert, welche direkt die
HDV als MessgroBe liefern [72]. Zunéchst wird bei diesem Vorgehen die HDV beziiglich der gemessenen
Flugzeiten Hg (tg) bestimmt, wobei eine konstante Klassenbreite gewahlt wird. Bei dem Ubergang
von der Zeit- zur Energiedarstellung ist zu beriicksichtigen, dass dieser Vorgang flachenerhaltend sein
muss. Fiir HDV bedeutet dies, dass die Gesamtereigniszahl N konstant bleibt. Dies lasst sich fiir den
allgemeinen Fall erreichen iiber

Ey in
N — /HtEl(tE|)th| tE|—>tE£ El ki )/HEELkin(tEI(EElvki“))i_dEElrkin . (4.3.5)
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Der Ausdruck vereinfacht sich fiir diskrete Werte beziiglich der Klassen tg) (Eéf?kin) und den zugehdrigen

Klassenbreiten Atg) (AEéf')kin) zu
) e

i Elkin i At i
N= Z Hi - Atg) = = Z Hep,, A E(,E)' N0 (4.3.6)
! i El,kin

Durch Vergleich der Terme, tiber welche die Summation stattfindet, zeigt sich, dass sich die diskrete HDV

in der Energie-Reprasentation H,(_:i) aus der diskreten HDV in der Zeit-Reprasentation H§E’|) bestimmen
lasst iber
. AED
Hep,, = Hi - =" (4.3.7)
At

Auf Grund der nicht konstanten Klassenbreiten (unteres rechtes Panel in Abbildung 4.5) ist eine Um-
rechnung in die Ereigniszahl allerdings nicht ohne Kenntnis lber die exakte Klassenbreite moglich. Es ist
daher (blich die Klassenbreite in der Energie-Reprasentation zwecks einfacherer Interpretation auf einen
konstanten Wert zu setzen. Dies lasst sich zum Beispiel dariiber erreichen, dass die gewiinschten Ran-
der der dquidistanten Klassen in die entsprechenden Punkte in der Zeit-Repréasentation tber Gleichung
4.3.1 (beziehungsweise 4.3.2) bestimmt werden und die HDV in der Zeit-Reprasentation beziiglich die-
ser Punkte interpoliert wird. Hier muss aber darauf geachtet werden, dass durch die Interpolation die
Gesamtereigniszahlen nicht verfalscht werden. Eine diesbeziiglich sicherere Alternative ist die Erstellung

(i)

eines Satzes von Energieklassen EEiI kin Mit identischer Klassenbreite AEg)jn und Summation der Ereig-

; i : (i) AEgikin i AEgikin
nisse, welche innerhalb des Bereichs [EEI’kin - =" Egpin =5

der jeweiligen Klassen liegen.
Eine elegantere und direktere Methode aquidistante Klassen in der Energie-Reprasentation zu bestimmen
ist in Abbildung 4.5 als ,,Moglichkeit 2 gezeigt. Hier wird explizit ausgenutzt, dass die Ereignisse in dem
vorliegenden Experiment als solche vorliegen und jede Flugzeit zunachst durch den Energiewert ersetzt
wird. AnschlieBend Iasst sich hier eine HDV mit konstanter Klassenbreite in der Energie-Repréasentation
erstellen, sodass eine Reskalierung der Werte tiber 4.3.7 entfallt.



Abbildung 4.5: Einfluss der Reihenfolge vom Bilden der HDV und Zeit-zu-Energie Konver-
tierung auf die erhaltenen HDV in der Energiedarstellung. Méglichkeit 1 be-
schreibt die typische Abfolge, bei der zunachst die HDV erzeugt werden und
anschlieBend die Zeit-zu-Energie Konvertierung durchgefiihrt wird. Die Klas-
senbreite der HDV in der Energiedarstellung ohne weitere Korrekturen ist
dann eine Funktion der kinetischen Energie. Bei Moglichkeit 2 werden die
Flugzeiten der Elektronen zunachst in die Energiedarstellung konvertiert und
anschlieBend die HDV erzeugt, wodurch die Klassenbreite konstant tiber den
gesamten betrachteten Energiebereich ist. Die Klassenbreiten sind in der un-
teren rechten Teilabbildung fiir die beiden Moglichkeiten gezeigt.
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KAPITEL

LANREGUNG MIT PHOTONENPULSEN MIT AUSREICHEND GROSSEM
ZEITLICHEN ABSTAND

Die in Kapitel 3 vorgestellte Kombination aus Detektoren, insbesondere der Spiegel zur Erhéhung der
Photonendetektionseffizienz, und die Messelektronik wurde in dieser Kombination das erste Mal ver-
wendet und bendtigten daher Testmessungen, um dessen Funktionalitdt zu demonstrieren.

Wegen der in Abschnitt 2.3 und Abschnitt 4.2 dargestellten Superposition echter und zufalliger Koin-
zidenzen, wird in dem folgenden Abschnitt 5.1 zunachst darauf eingegangen, wie aus den ereignisba-
sierten Messergebnissen der Anteil der echten Koinzidenzen bestimmt wird. Das beschriebene Vorgehen
ist vergleichbar zu der entsprechenden Bewertung der zufalligen Koinzidenzen fiir Elektron-Elektron
Koinzidenzen [127, 128, 150] auf Grundlage der digitalen Koinzidenzmessung [73, 75]. Diese kann als
eine fiir Experimente mit Synchrotronstrahlung nutzbare Variante von Bestimmungsmethoden aufge-
fasst werden, bei denen mehrere Zeitfenster fiir die Koinzidenzmessungen genutzt werden, von denen
eines als Referenzmessung fiir die zufalligen Koinzidenzen herangezogen werden kann. Solche Methoden
finden zum Beispiel bei y-y-Koinzidenzmessungen [151], Teilchenphysik [109] oder in der Positronen-
Emissions-Tomographie fiir ungepulste [112, 152] und gepulste Quellen [153] Verwendung, wurden aber
auch schon Mitte des 20. Jahrhunderts fiir gepulste Quellen vorgeschlagen [110].

AnschlieBend werden die Ergebnisse der Elektron-Photon Koinzidenzmessungen von atomarem Helium
und atomarem Argon in Abschnitt 5.2 vorgestellt und diskutiert. Die Messungen an Helium werden zu
einer ersten Charakterisierung der Nachweiseffizienz von Elektron-Photon Koinzidenzen genutzt, da die
relativen Populationszahlen durch die Photoionisation sowie die Wirkungsquerschnitte der beteiligten
Uberginge aus der entsprechenden Literatur entnommen werden kénnen. Die Diskussion der erhalte-
nen Messdaten nach der Anregung von atomarem Argon dient abschlieBend dazu, die Vorteile des im
Rahmen dieser Arbeit verwendeten Messschemas der digitalen Koinzidenzmessung zu illustrieren. Ins-
besondere die simultane Detektion verschiedener Teilchenkombinationen ist dabei fiir die Untersuchung
von mehreren komplementaren Prozessen niitzlich, bei denen die Emission eines messbaren Photons nur
bei einem Teil der Relaxationspfade moglich ist.

49



50 Kapitel 5: Anregung mit Photonenpulsen mit ausreichend groBem zeitlichen Abstand

5.1 Bestimmung der Haufigkeitsdichteverteilung echter Koinzidenzen

Ausgangspunkt der Messdatenauswertung der Elektron-Photon Koinzidenzen ist die Erstellung der zwei-
dimensionalen HDV Hg,py(El, Ph) = Hgph(tgl, tph) aus der entsprechenden Ereignisliste der vorsortier-
ten Daten (Abschnitt 4.1). Wurde zuvor eine Zeit-zu-Energie Konvertierung beziiglich der Elektronen-
flugzeiten durchgefiihrt so gilt HE|_ph(E|, Ph) = HEI—Ph(EEI,kinv tph). Die zweidimensionale Npp x Ng
Matrix Hgiph(EI-Ph) beziiglich der Klassenzahlen der Zeitmessung der Elektronen Ng; und Photonen
Nph (siehe Abschnitt 4.2) wird im weiteren Verlauf als Koinzidenzmatrix bezeichnet und ihre Falschfar-
bendarstellung als Koinzidenzkarte. Durch eine Projektion entlang der Photonenachse (Elektronenachse)
lassen sich nun die eindimensionalen HDV der koinzidenten Elektronen (Photonen) erhalten (Abbildung
5.1a). Die HDV enthalten neben den echten Elektron-Photon Koinzidenzen allerdings auch zufillige
Koinzidenzen, das heiBt fir jedes Matrixelement der Koinzidenzmatrix (HE|_ph)i’j gilt nach 4.2.2

(Hepn)i; = (Herphecht); j + (HelPh zuf);j - (5.1.1)

Um eine sinnvolle Abschatzung der HDV der zufalligen Koinzidenzen Hg ,u¢(tgl, tpn) zu erhalten, wird ge-
maB Abschnitt 3.4 als maximales Zeitintervall, innerhalb dessen Ereignisse derselben Gruppe zugeordnet
werden, zu tGruppe = 1600 ns gewahlt. Dies entspricht der doppelten Umlaufdauer eines Elektronenbun-
ches bei BESSY Il Tg & 800 ns. Hierdurch ergibt sich statt der einfachen Koinzidenzmatrix in Abbildung
5.1a eine Koinzidenzmatrix wie sie in 5.1b gezeigt ist.

Diese lasst sich in vier Sektoren unterteilen, welche neben der Unterscheidung der beiden Teilchen auch
eine Unterscheidung beziiglich der Detektionszeiten beriicksichtigt. Hierflir wird das gesamte Zeitfenster
auf Grundlage des zeitlichen Abstands zweier anregender Pulse Tg unterteilt in:

T, =10, Tg),
T, =[Tg,2-Tg). (5.1.2)

Wird ein Elektron im Zeitintervall T; (T2) gemessen, so wird dieses als El; (Ely) bezeichnet. Das
Entsprechende gilt fiir die Photonen, sodass sich insgesamt vier Sektoren in der Koinzidenzkarte ergeben,
was in Abbildung 5.2b dargestellt ist.

Fir die Abschatzung der Verteilung der zufilligen Koinzidenzen ist es notwendig, zwei wichtige Annah-
men zu treffen:

1. Alle durch einen Anregungspuls erzeugten, freien Elektronen werden in der Zeit Tg gemessen.
2. Der GroBteil der auf eine Anregung folgende Emission von Photonen findet innerhalb der Zeit Tg
statt.

Punkt 1 ist experimentell fir die Zeit Tg zwischen zwei anregenden Pulsen einfach zu erreichen, da
durch Variation der Beschleunigungsspannungen der magnetischen Flasche die maximale Flugzeit der
Elektronen passend eingestellt werden kann, siehe Abschnitt 3.3. Die zweite Annahme hingegen hangt
von den Lebensdauern der angeregten Zustidnde ab, welche durch Photonenzerfall relaxieren. Abbildung
5.3 illustriert dies fur verschiedene Werte der Lebensdauer, wobei fiir eine Lebensdauer 7 < 175 ns maxi-
mal 1% der Gesamtintensitat nach dem zweiten Anregungspuls gemessen wird. Fiir diese Bedingungen
wird Punkt 2 axiomatisch ebenso als erfiillt betrachtet.
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Elektronendetektionszeit [ns]

Abbildung 5.1: Simulierte Elektron-Photon Koinzidenzen zur Demonstration der Darstellung
der zweidimensionalen HDV Hg ph(tg), tph) als Koinzidenzmatrizen fiir a) Elektron-Photon
Koinzidenzen innerhalb eines Zeitfensters von Tg ~ 800ns und b) Elektron-Photon Koinzi-
denzen innerhalb eines Zeitfenster von 2 - Tg ~ 1600 ns nach einem Puls des Bunchmarkers.
Die Zeit Tg entspricht der Zeit zwischen zwei Anregungspulsen im Singlebunch Betriebsmodus
von BESSY Il. Teilabbildung a entspricht dabei exakt El;Ph; aus Teilabbildung b.

Das Elektronenspektrum fiir zwei offene Elektronenemissionskaniale A und B wurde mit Hilfe
zweier GauBverteilungen erstellt, fiir deren zentrale Position to(Ela) = 250 ns, to(Elg) = 425 ns,
deren Verteilungsbreite FWHM(Elp) = FWHM(Elg) = 30ns und deren Verhaltnis der inte-
grierten Intensitaten %E:g) = 0,4 gilt. Die Photonenzeitverteilung wurde fiir eine Lebensdauer
des oberen Zustands 7 = 75ns mit Hilfe von Gleichung 2.2.15 zwecks besserer Sichtbarkeit
des Verlaufs in der grafischen Darstellung simuliert. Nur das Elektron A kann zu einer echten
Elektron-Photon Koinzidenz fiihren, was durch unterschiedliche Intensitdten dieses Kanals in
den verschiedenen Sektoren der Matrix b) erkennbar ist. Die Gesamtzahl der simulierten Ereig-
nisse betragt 1 - 107 Ereignisse, von denen 9 - 10* Ereignisse zu El-Ph-Koinzidenzen fiihren. Die
Detektionswahrscheinlichkeit fiir die Elektronen betragt dabei Qg = 0,9 und fiir die Photonen
Qpn = 0,05. Details der Simulation sind in Anhang B zu finden.
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Unter diesen Voraussetzungen lassen sich die gemessenen Ereignisse den entsprechenden Kombinationen
von Anregungen zuordnen, was in Abbildung 5.2b dargestellt ist. Dariiber kann dann eine mogliche
Korrelation der emittierten Elektronen und Photonen abgeleitet werden. Entsprechend lasst sich auch
die HDV Hg.pn(El, Ph) mit der Dimension 2 - Npp x 2 - N in vier verschiedene HDV Hgipn(El;, Phj)
mit Dimension Npy, x N, zerlegen iber

Herpn(El1, Ph1)  Herpn(El2, Phy
He1.pn(El, Ph) = ( ( ) ( )) _

Her.pn(El1, Pha)  Heipn(El2, Pho)

(5.1.3)
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a) Messergebnis

Elektron
vor dem zweiten
Anregungspuls gemessen

und
Photon

vor dem zweiten
Anregungspuls gemessen

Elektron
nach dem zweiten
Anregungspuls gemessen

und
Photon

vor dem zweiten
Anregungspuls gemessen

b) Interpretation gemaB der gemachten Annahmen

Gemessenes Elektron
durch den ersten
Anregungspuls erzeugt

und
Gemessenes Photon

durch den ersten
Anregungspuls erzeugt

Gemessenes Elektron
durch den zweiten
Anregungspuls erzeugt

und
Gemessenes Photon

durch den ersten
Anregungspuls erzeugt

Elektron
vor dem zweiten
Anregungspuls gemessen

und
Photon

nach dem zweiten
Anregungspuls gemessen

Elektron
nach dem zweiten
Anregungspuls gemessen

Photon
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Gemessenes Elektron
durch den ersten
Anregungspuls erzeugt

und
Gemessenes Photon

durch den zweiten
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Gemessenes Elektron
durch den zweiten
Anregungspuls erzeugt

und
Gemessenes Photon

durch den zweiten
Anregungspuls erzeugt

Abbildung 5.2: Einteilung der Koinzidenzkarten in vier Sektoren. a) Ergebnis der Messungen.
b) Interpretation der Ergebnisse unter Beriicksichtigung der Annahme, dass
die erzeugten Teilchen (zum GroBteil) innerhalb des zeitlichen Abstands zweier
aufeinanderfolgender Anregungen detektiert werden.

Abbildung 5.1b lasst sich daher auch als zweidimensionale Reprasentation der Npp X Ngj X Nkombinationen
Matrix verstehen. Fiir das weitere Vorgehen werden nun explizit die Gleichungen 4.2.1 und 4.2.2 in der
Form

Her.ph(El, Ph) = Hecht(El, Ph) + Hyue(ElL Ph) |

K>>1

1
Het.phei(EL Ph) = - Herpn(EL Ph) "% Perpy(E, Ph)

ausgenutzt und auf die Wahrscheinlichkeitsdichteverteilungen (WDV) Pgipnh(El, Ph) tbertragen. Die
WDV Pegiph(El, Ph) ist hierbei die Wahrscheinlichkeit, dass ein Ereignis (El, Ph) gemessen wird. Somit
lasst sich Pgipn(El, Ph) einteilen in

Peiph(El1, Phy)
Perph(El1, Ph)

Pei.ph(El2, Phy)

Pei.pn(El, Ph) =
( ) Per.pn(El2, Phy)

(5.1.4)

Diese kénnen ebenfalls als Matrixelemente der jeweiligen Submatrizen verstanden werden. Wahrschein-
lichkeitstheoretische Aussagen der WDV Pgiph(El;, Phj) lassen sich daher unter Erfiillung aller not-
wendigen Voraussetzungen auf die HDV Hg.pn(El;, Phj) iibertragen. Daher werden nun zunichst die
Wahrscheinlichkeiten Pgjpn(El;, Phj) fiir einen beliebigen aber festen Punkt der Submatrix (PE|_ph)i’j
beziiglich der verschiedenen Kombinationen modelliert und gleichzeitig gezeigt, dass diese Ubertragun-
gen gerechtfertigt sind.

Im nachsten Schritt werden alle Méglichkeiten betrachtet, durch welche ein Messereignis erreicht werden
kann, bei dem exakt ein Elektron und exakt ein Photon gemessen werden. Somit wird auf die explizite
Angabe des Index ,,EI-Ph* bei den WDV Pgi.ph(Eli, Phj) und HDV Hgi.ph(Eli, Phj) in den folgenden Aus-
fihrungen verzichtet. Die verschiedenen Moglichkeiten zur Detektion einer Elektron-Photon Koinzidenz
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Abbildung 5.3: a) Zeitabhéngigkeit der gemessenen Photonenintensitat fiir verschiedene Le-
bensdauern. Das Maximum der Intensitat ist hier bei 5,0 ns erreicht und ist
fur alle Verteilungen zwecks besserer Vergleichbarkeit auf denselben Wert ge-
setzt. b) Lebensdauerabhangigkeit des Verhaltnisses der Ereignisse nach dem
zweiten Anregungspuls zur Gesamtzahl der gemessenen Ereignisse. Die vier
in (a) dargestellten Lebensdauern sind durch Punkte hervorgehoben.

sind in Abbildung 5.4 zusammengefasst, wobei die Wahrscheinlichkeiten fiir die jeweiligen Moglichkeiten
angegeben sind. Die Wahrscheinlichkeiten beinhalten, abhangig von der Art des Ereignisses die Erzeu-
gungswahrscheinlichkeiten Em(X), die Detektionswahrscheinlichkeiten Qx und die Wahrscheinlichkeit
zum Auftreten eines Messartefakts MA(X) fiir X € {El, Ph}.
Die hier dargestellte Einteilung folgt aus der Definition einer echten Koinzidenz (Abschnitt 2.3). Sekto-
ren, in welchen das Elektron und das Photon durch zwei verschiedene Anregungspulse erzeugt wurden,
kénnen unter diesen Voraussetzungen keine echten Koinzidenzen enthalten.
Echte Koinzidenzen kénnen folglich nur in den Sektoren (El1,Ph1) und (Elz,Phy) gemessen worden sein,
wobei zwei Moglichkeiten zu deren Detektion bestehen. Diese sind in Abbildung 5.4 als (1) und (2)
ausgezeichnet. Bei (2) handelt es sich um eine Messung zuflliger Koinzidenzen, da hier mehrere Koinzi-
denzereignisse fiir ein Anregungsereignis stattfinden. Auf Grund der endlichen Detektionswahrscheinlich-
keiten Qgi, @pn werden aber nur ein Photon und ein Elektron gemessen, welche aus unterschiedlichen
physikalischen Systemen stammen kénnen. Es zeigt sich, dass der Anteil dieser zufalligen Koinzidenzen
einen vernachlassigbaren Beitrag liefert. Bereits fiir N = 2 ist das Verhaltnis von (2) zu (1)
(2)  Em*(El) - Em*(Ph|EI) - Qei- Qpn - (1 — Qar) - (1 — Qpp) (5.1.5)
) Em(EI) - Em(Ph|El) - Qg - Qph o
= Em(El) - Em(Ph|El) - (1 — Q&) - (1 — Qpp) - (5.1.6)

—~

Das Verhaltnis ist folglich proportional zu der Erzeugungswahrscheinlichkeit der Koinzidenzereignisse
Em(EIl)-Em(Ph|EI) selbst, welche die gesuchte MessgroBe darstellt. Eine Abschatzung der oberen Grenze
gelingt mit der Wahrscheinlichkeit eine (echte oder zufallige) Elektron-Photon Koinzidenz zu messen
P(EI-Ph Koinzidenz) iiber

Em(EI) - Em(Ph|EI) - (1 — Q&) - (1 — Qpn) < Em(EI) - Em(Ph|EI) (5.1.7)
Koinzidenzrate

< P(EI-Ph Koinzid ~
< P( oinzidenz) Rate der anregenden Pulse
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Méglichkeiten fiir EI-Ph Messung in H_ , (El,,Ph ) und H_  (EL,Ph,)
Eine echte EI-Ph Koinzidenz fand durch einen Anregungspuls statt (1)
und wurde als solche gemessen
Méglichkeiten fiir EI-Ph Messung in H_ , (EL,Ph,) und H_, (El,,Ph,)

Ein beliebiges El und ein beliebiges Ph
wurden erzeugt und gemessen

Ein beliebiges ElI wurde erzeugt und
zusammen mit einem Messartefakt des Ph
L l Detektors gemessen

N N

Ein El Signal und ein Ph Signal

wurden in Koinzidenz gemessen Ein beliebiges Ph wurde erzeugt und

N A - ;
T zusammen mit einem Messartefakt des El
Detektors gemessen

Ein Messartefakt des El Detektors wurde
zusammen mit einem Messartefakt des Ph
Detektors gemessen

Es fanden N>1 echte EI-Ph Koinzidenzen durch einen (2)
Anregungspuls statt, aber nur ein El und ein Ph wurden gemessen

Abbildung 5.4: Moglichkeiten zur Detektion einer Elektron-Photon Koinzidenz in dem
gewahlten Gruppenmodus des TDCs fiir ein Messfenster von 1600 ns,
welche durch den Bunchmarker von BESSY Il synchronisiert wer-
den. Die verschiedenen Moglichkeiten sind fiir die einzelnen Sektoren
(El1,Phy1), (El1,Ph2), (El2,Phy) und (El2,Phy) entsprechend aufgeschliisselt.
Die Bestimmung der Wahrscheinlichkeiten sind an den jeweiligen Pfeilen mit
angegeben. Die Moglichkeiten der Detektion in El;,Phy und Ely,Phy stellen
hierbei eine echte Teilmenge der Mdglichkeiten in (El;,Ph;) und (Elz,Phy)
dar.

Die Rate der anregenden Pulse im SB Modus von BESSY Il betragt 1,25 MHz, sodass dieses Verhaltnis
bei Koinzidenzraten von wenigen hundert Ereignissen pro Sekunde sehr viel kleiner als 1 ist. Dies gilt ent-
sprechend auch fiir den Ausdruck in Gleichung 5.1.6. Formal korrekter lassen sich die lonisationsprozesse
und damit verbunden die Elektron-Photon Koinzidenzen wegen der geringen Ereigniswahrscheinlichkei-
ten pro Anregungspuls (iber Poisson-Verteilungen beschreiben. Da die dort eingehenden Erwartungswerte
aber nicht als bekannt vorausgesetzt werden kénnen, ist die hier gezeigte Anschatzung als erste Naherung
sinnvoll.
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Die vier Moglichkeiten zur Detektion einer zufalligen Koinzidenz auf der rechten Seite in Abbildung
5.4 beschreiben die weiteren Moglichkeiten zur Detektion einer zufélligen Koinzidenz. Wahrend diese
einen endlichen Beitrag zu P(El{,Phy) und P(El,Phy) liefern, sind es fir P(El;,Phy) und P(Elz,Phy)
die einzigen Moglichkeiten in diesen Sektoren eine Elektron-Photon Koinzidenz zu messen. Das Ziel
ist es daher den Beitrag der zufilligen Koinzidenzen in den Sektoren El;,Phy und Ely,Phy zu den
Wahrscheinlichkeitsverteilungen P(El;,Phy), P(El2,Pha) mit Hilfe der Wahrscheinlichkeitsverteilungen
P(El1,Phy), P(El2,Ph1) zu modellieren. Es lasst sich davon ausgehen, dass die Detektionswahrschein-
lichkeiten Qgj, Qpn sowie die Wahrscheinlichkeiten zur Detektion eines Messartefakt MA(EI), MA(Ph)
unter reguldren experimentellen Bedingungen zeitlich unabhangig sein werden. Entsprechend gilt

Qe(Ell) = Qe(Elk) = Qg,
Qpn(Ph1) = Qpn(Ph2) = Qpp,
MA(EL) = MA(EL) = MA(EI),
MA(Ph1) = MA(Phs) := MA(Ph) .

(5.1.8)

Die Wahrscheinlichkeit zur Erzeugung eines freien Elektrons Em(EI) und die Wahrscheinlichkeit zur
Emission eines Photons Em(Ph) sind abhangig von der Zahl der anregenden Photonen und damit der
Intensitdt der Synchrotronstrahlung. Im Folgenden wird daher kurz dieser Einfluss diskutiert. Hierfiir
reicht es aus, die Abhangigkeit zur Erzeugung der Teilchen von der Intensitatsverteilung der anregen-
den Synchrotronstrahlung des k-ten Pulses /A"®8""8 (¢, k) mit der Photonenzahl n(k) und der zeitlichen
Verteilungsfunktion u(t, k) zu betrachten. Diese lasst sich formal iiber die Bunchlange tgynch, die An-
fangszahl der Photonen Ny und die Lebensdauer des Bunches 7gynch in dem Synchrotron ausdriicken.
Zusammen mit der Zahl der seit der letzten Injektion der Elektronen vergangenen Perioden kg und der
zuvor definierten Periodendauer Tg = 800 ns gilt dann

JAnregung (kY = n(k) - u(t, k) ,

'Bunch
2
k- T ki 5.1.9
/ u(t, k)dt =1, n(k) = No - exp <B+°) . (5.1.9)
TBunch
_tB2unch

Firr eine einzige Elektron-Photon Koinzidenz werden zwei Anregungspulse k, k 4+ 1 betrachtet, sodass
sich die Zahl der Photonen n(k), n(k 4+ 1) fur ausreichend groBe Tguynch >> Tg kaum unterscheiden.
AuBerdem lasst sich davon ausgehen, dass u(t, k) ~ u(t, k + 1) gilt. Damit folgt mit den Definitionen
der Zeitintervalle der Messung

lﬁnregung — /Anregung(t' k) ~ IAnregung(t + TB: k + 1) _ I2Anregung ] (5]_]_0)

Da in Abbildung 5.2 eine direkte Korrelation zwischen den gemessenen Teilchen und den anregenden
Pulsen erstellt wurde, lassen sich die Emissionswahrscheinlichkeiten als bedingte Wahrscheinlichkeiten
auffassen. Dies bedeutet

Em(El) = Em(EI|/ = [AMe8"ng) |

A (5.1.11)
Em(Ph;)) = Em(Ph|/ = [A"egune)
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Dies fiihrt wegen Gleichung 5.1.10 direkt zu

Q

Em(El;)) = Em(EI|l = [{""&""8) Em(EI|/ = 15" °8""8)  — Em(El,) ,

A A (5.1.12)
Em(Ph;) = Em(Ph|/ = [A"8""8) ~  Em(Ph|/ = [X"8""8) — Em(Ph,) .

Die Wahrscheinlichkeit eine statistisch unabhangige, zufillige Koinzidenz in einem beliebigen Sektor
PZ“J‘fab(Eli, Ph;) zu finden ergibt sich als Summe der vier Beitrage aus Abbildung 5.4 zusammen mit
Gleichung 5.1.8 zu
PLnab(El;, Phy) =Em(EL) - Qg - Em(Ph;) - Qpy,
+ Em(EL) - Qe - MA(Ph) + Em(Phj) - Qpn - MA(EI) + MA(EI) - MA(Ph) .
(5.1.13)

Wegen 5.1.12 gilt damit die wichtige Approximation

PEnab(E|; Phy) ~ PU2P(Ely, Phy) ~ P28 (Ely, Phy) &~ P25 (Ely, Phy) . (5.1.14)

z Z z

Durch analoge Uberlegungen gilt mit der Definition der bedingten Wahrscheinlichkeit 4.2.3 auch fiir die
Wabhrscheinlichkeiten eine echte Koinzidenz zu detektieren

Pecht(El1, Ph1) =Em(El1) - Qg - Em(Phy|El) - Qph (5.1.15)
~ Em(E|2) : QE| : Em(Ph2|EI2) : Qph = Pecht(E|2v th) . (5.1.16)

Die Wahrscheinlichkeiten eine Elektron-Photon Koinzidenz in den jeweiligen Sektoren zu messen lasst
sich daher ausdriicken liber

P(El1, Ph1) = Peche(El1, Ph1) + PER2P(Ely, Phy) + O(Elq, Phy)

~ Pecnt(El, Phy) + PUN22(Ely, Phy) + O(Ely, Phy) , (5.1.17)
P(Ely, Phy) = Pai?®(Ely, Phy) (5.1.18)
P(El2, Phy) = P2#®(Elp, Phy) (5.1.19)
P(Ely, Phy) = Pece(Ela, Phy) 4 PUM2P(El,, Phy) 4 O(Ela, Phy)

A Pecnt(El, Pha) + PUN32(Ely, Phy) + O(El, Phy) . (5.1.20)

O(El1, Ph1) und O(Ely, Phy) bezeichnen den durch dieses Modell nicht beriicksichtigen Fehler aufgrund
der Moglichkeit, dass mehr als ein koinzidenter Prozess durch den anregenden Puls induziert wurde,
aber jeweils nur ein Elektron und Photon gemessen wurden. Wie an der Abschatzung lber Gleichung
5.1.7 zu sehen, ist dieser Beitrag bei den vorliegenden experimentellen Bedingungen aber sehr gering.
Fiir den Ubergang von den WDV einer beliebigen Elektron-Photon Koinzidenz zu den gemessenen HDV
ist es notwendig, noch einmal die Definition der Intensitdt der anregenden Photonen zu betrachten.
Wegen 7Tgunch >> tu gilt n(k + 1) ~ n(k) fur ein beliebiges ko (Gleichung 5.1.9). Dies bedeutet
insbesondere, dass die Zahl der Photonen bei dem Umlauf k einen vernachléassigbaren Einfluss auf die
Wahrscheinlichkeiten hat, das Teilchen in Bunch k oder k+ 1 zu messen, sondern nur darauf iiberhaupt
ein Teilchen wahrend einer dieser Perioden zu messen. Somit gelten die hier gemachten Uberlegungen
sowohl im TopUp Modus als auch im Decay Modus der Synchrotronstrahlungsanlage.
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Wichtiger ist die Annahme, dass auch die Intensitatsverteilung u(t, k) moglichst unabhangig von k
ist, da die erhaltene WDV eine Faltung aus der tatsichlichen WDV mit u(t, k) sowie der jeweiligen
Detektorfunktion darstellt. Nur unter dieser Vorrausetzung lassen sich die gemessenen HDV als Ergebnis
einer K-fachen Durchfiihrung des Experiments mit den WDV gemaB Gleichungen 5.1.17 bis 5.1.20
ansehen. Die gemessenen HDV lassen sich dann beschreiben als

H(E|1, Phl) = Hecht(Ellr Phl) + Hul_ﬂ:ab(Eh, Phl) + O(Ell, Phl)

z

~ Heent (El1, Phy) + HU"2B(Ely, Phy) + O(Ely, Phy) | (5.1.21)
H(El1, Phy) = HE"2B(Ely, Phy) (5.1.22)
H(Ely, Phy) = H"3P(Ely, Phy) , (5.1.23)
H(Ely, Phy) = Hecnt(Ela, Pha) + HUM3P(Ely, Phy) + O(El,, Phy)

~ Hecht(Ela, Phy) + HU"#P(Ely, Phy) + O(El,, Phy) . (5.1.24)

Die Matrixelemente der HDV der echten Elektron-Photon Koinzidenzen (Hecht)i,j lassen sich demnach
aus den gemessenen HDV der verschiedenen Kombinationsmoglichkeiten 5.1.21 bis 5.1.24 im Rahmen
der vorgestellten Annahmen bestimmen, wobei diese die Reste O(El;, Ph1) und O(Ely, Phy) als (ver-
nachlassigbare) Fehler enthalten. Dies geschieht tiber

(Heche)i; ~ Hij(ElL, Phi) + Hij(El2, Ph2) — [Hij(Elz, Ph2) + Hij(El2, Phy)] (5.1.25)

und wird in diesem Kapitel zur Bestimmung der echten Koinzidenzen genutzt. Diese wird ebenfalls in
Kapitel 6 zum Vergleich mit der dort vorgestellten Methode verwendet und dort als Sufficent Temporal
Distance (SuTeD) Methode bezeichnet, da diese nur fiir einen ausreichend groBen zeitlichen Abstand
der Anregungen verwendet werden kann.
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5.2 Diskussion der Ergebnisse

Als erstes zu untersuchendes System wurde atomares Helium gewahlt, da es sich hier mit zwei Elektronen
in der Elektronenhiille um das einfachst moégliche System handelt, bei dem die Emission eines Elektrons
koinzident mit der Emission eines Photons des ionisierten Systems gemessen werden kann. Zusatzlich ist
dieses System auf Grund dieser Prototypeigenschaften bereits in einer Vielzahl von Studien untersucht
worden (unter anderem in [97, 98, 154-159] sowie [96] und Referenzen darin). Diese konnen fiir einen
Vergleich und eine Interpretation der erhaltenen Messergebnisse genutzt werden.
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Abbildung 5.5: Uber zwei Anregungspulse summiertes, gemessenes Elektronenspektrum ohne
Beschleunigungspannung (U; = U, = 0V) (a) und Photonenzeitverteilung
(b) nach der Anregung von atomarem He mit 90 eV Photonen. Die Hauptlinie
sowie Satellitenlinien in dem Elektronenspektrum sind bis n = 5 ausgezeich-
net.

Fir die Anregung wurden Photonen mit einer anregenden Photonenenergie von hv = 90 €V verwendet,
welche von dem Strahlrohr U49-2 PGM1 der Synchrotronstrahlungsanlage BESSY Il in Berlin (HZB)
zur Verfigung gestellt wurden [160]. Durch eine verwendete GroBe des Austrittspalts von 50 pm betragt
die Bandbreite der anregenden Photonen in den gezeigten Messungen 9,0 meV.

Der dominante Prozess ist die direkte Photoionisation eines He 1s Elektrons [97, 154, 155] gemaB
He(1s?) + hv — He™ (1s!) + e~ . Dieser wird von mehreren Satellitenlinien begleitet, welche aus
der simultanen Emission eines Elektrons und der Anregung des zweiten Elektrons resultieren. In den
gemessenen nicht koinzidenten Elektronenspektren lassen sich diese in einer vergréBerten Ansicht bis
zu einer Hauptquantenzahl des angeregten Elektrons von n = 5 durch Vergleich mit hochaufgelosten
Elektronenspektren [98, 156] auszeichnen (vergleiche Abbildung 5.5a). Die Konvertierung der kineti-
schen Energien erfolgte ereignisbasiert mit Hilfe einer Konvertiertungstabelle, welche mit Hilfe von der
Photonenenergie abhéngigen Messungen der 2p-Photoionisation von atomarem Argon [147] erzeugt
wurde. Die grafische Darstellung der zugehérigen Konvertierung befindet sich in Anhang A. Sowohl fiir
das Elektronenspektrum der nicht koinzidenten Elektronen als auch fiir die in Abbildung 5.5b gezeigte
Zeitverteilung der nicht koinzidenten Photonen wurde das Signal fiir die beiden aufeinanderfolgenden
Anregungspulse aufsummiert.
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Fir die Betrachtung der Anregung und Relaxation von Helium im Rahmen der Elektron-Photon Ko-
inzidenzmessung sind die relevanten Zustinde in Abbildung 5.6 grafisch zusammengefasst. Die parti-
ellen Wechselwirkungsquerschnitte der verschiedenen Zustande sind [155] entnommen. Der Photonen-
detektor verwendet eine CsTe Photokathode zur Erzeugung freier Elektronen durch die auftreffenden
Photonen. Diese ist auf ein MgF, Fenster aufgedampft, wodurch der Detektor nur fiir Photonen in
einem Wellenlangenbereich von A ~ 115nm bis A ~ 310nm sensitiv ist, was einem Energiebereich
von ~ 4,1eV bis ~ 10,8V entspricht. Nach [161] sind fiir Hell in diesem Bereich die Uberginge
n=4—-n=2(A=12151nm),n=3 - n=2(A=164,04nm)und n =6 — n=3(\ = 273,41 nm)
beobachtbar. Von diesen werden auf Grundlage der relativen Intensitaten der Strukturen, welche sich in
dem nicht koinzidenten Elektronenspektrum erkennen lassen, nur die Uberginge n = 4 — n = 2 und
n =3 — n = 2 einen Beitrag zu den auftretenden Elektron-Photon Koinzidenzen liefern, da die Aus-
beute des n = 6 — n = 3 Ubergangs zu gering ist. Fiir diese wurden die Einsteinkoeffizienten der iiber
die verschiedenen /-Unterniveaus gemittelten Werte der spontanen Emission aus [158] iibernommen.

Abbildung 5.6: Schematische Darstellung der fiir die Diskussion notwendigen Zusténde von
atomarem Helium sowie der relevanten Uberginge. Die Schwellenenergien fiir
die Anregung der jeweiligen ionischen Zustande sind in der rechten Spalte
angegeben. Die Wirkungsquerschnitte o, der unter Emission eines Elektrons
erreichbaren Zustande fiir eine anregende Photonenenergie von 90€eV sind
[155] entnommen. Die Einsteinkoeffizienten der spontanen Emission Ap,n,
(n2 < 5) der mit dem Detektor beobachtbaren, strahlenden Ubergénge wur-
den aus [158] Gibernommen.

Abbildung 5.7a zeigt das Spektrum der Elektronen, welche in Koinzidenz mit einem Photon gemessen
wurden, sowie das Elektronenspektrum nach Abzug der zufélligen Koinzidenzen gemaB der in Abschnitt
5.1 vorgestellten Methode. In der Tat ist die n = 3 Satellitenlinie des Elektronenspektrums die starkste zu
beobachtende Struktur und nur ein geringer Beitrag der echten koinzidenten Elektronen entfallt auf die
n =4 und n =5 Satellitenlinien. Eine mogliche Erklarung fiir den Beitrag der n = 5 Satellitenlinie sind
kaskadierende Prozesse, bei welchen zunichst ein strahlender Ubergang von n =5 — n = 3,(320,4nm)
stattfindet. Dieser relaxiert anschlieBend weiter und emittiert so ein detektierbares Photon.

Nach Abbildung 5.5b resultiert das echte Photonensignal aus Detektionsereignissen innerhalb eines kur-
zen Zeitfensters nach der Anregung. Daher wurden in Abbildung 5.7a nur die Elektronen beriicksichtigt,
welche mit Photonen in Koinzidenz gemessen wurden, die in einem Zeitfenster von 30ns nach den
jeweiligen Anregungspulsen detektiert wurden. Hier zeigt das Spektrum der insgesamt fiir (El{,Ph;) und
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Abbildung 5.7: Gemessene Elektron-Photon Ko-
inzidenzen vor und nach Abzug der zufalligen Ko-
inzidenzen nach der Anregung von atomarem He-
lium mit einer anregenden Photonenenergie von
hv = 90eV fiir eine Messdauer von 373 s. Das Zeit-
fenster Atp,, der erlaubten Detektionszeiten der
Photonen wurde von 30 ns (a) tber die halbe Lan-
ge des zweiten gemessenen Bunches (b) zur vollen
Lange des zweiten gemessenen Bunches (c) var-
riert. Die Abweichung von Atp, und Tg = 800 ns
resultiert aus der zeitlichen Verzégerung zwischen
der gemessenen Zeit des Bunchmarkers und der
Anregung.

Ereignisse pro 0.25 eV Klassenbreite 0O

(Elz,Phy) gemessenen koinzidenten Elektronen
einen geringen Beitrag der Hauptphotoionisati-
onslinie, welche nach Abzug der zufalligen Ko-
inzidenzen verschwindet. Eine VergroBerung des
fur die Photonen zugelassenen Zeitbereichs in
5.7b und 5.7c und fiihrt zu keinem Gewinn der
echten Koinzidenzen sondern nur der zufalli-
gen Koinzidenzen. Diese lassen sich zwar durch
die genutzte Methode zum Abzug der zufalligen
Koinzidenzen fast vollstandig entfernen, fiihren
aber zu einer VergroBerung der statistischen Un-
sicherheit, welcher sich vor allem im Bereich der
1s! Linie durch negative Intensitaten zeigt.
Eine genauere Analyse der gemessenen Photo-
nendetektionszeiten der Hell n = 3 Satellitenli-
nie in [157] zeigt, dass sich die Lebensdauern der
verschiedenen /-Unterniveaus ausreichend stark
unterscheiden, um bei Elektron-Photon Koinzi-
denzmessungen als Filter fungieren zu kénnen.
Hierfir ist die Statistik der vorliegenden Mes-
sung mit Ng.pnm = 176 Ereignissen des n = 3
Satelliten, aufsummiert Gber die gesamte Brei-
te der Struktur, bei einer Datenakkumulations-
zeit von 373s allerdings zu gering. Die entspre-
chende Koinzidenzrate betragt ~ 0,5Hz, wah-
rend sich die Rate der nicht koinzidenten Elek-
tronen fiir die n = 3 Satellitenlinie zu ~ 364 Hz
ergibt, was Ng v = 136000 Ereignissen ent-
spricht.

Mit Hilfe dieser Werte ist es aber moglich, eine
erste Abschatzung fiir den effektiven Raumwin-
kel des verwendeten Spiegelsystems zu bestim-
men. Hierfiir ist es notwendig, eine Abschatzung
fir den Anteil der zu der n = 3 Satellitenlinie
beitragenden Elektronen zu bestimmen, bei de-
ren Relaxation ein durch den Detektor messba-
res Photon emittiert wird. Diese konnen folg-
lich zu den Elektron-Photon Koinzidenzen bei-
tragen. Theoretische Rechnungen [159] zeigen,
dass sich ny(3s) = 51,6 % aller Elektronen in
dem 3s Unterniveau, n.(3p) = 47,3% in dem
3p Unterniveau und ne(3d) = 1,1% in dem
3d Unterniveau befinden. Fiir das 3p Unterni-
veau muss zusatzlich das Verzweigungsverhalt-
nis B beziiglich der Relaxation in einen 2s und
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einen 1s Zustand beriicksichtigt werden, welches nach [157] B(3p — 2s) = §Eif§ = 12% betragt.
Um die Giiltigkeit der angegebenen relativen Zustandspopulationen zu priifen, werden die relativen
Beitrage der Emission der /-Unterniveaus zu der gesamten zu erwartenden Photonenemission bestimmt.
Neben den Populationszahlen werden dazu die zugehdrigen Einsteinkoeffizienten Azs, = 1,01 - 108 Hz,
Asp2s = 3,59 108 Hz und Azdop = 10,34 - 108 Hz der jeweiligen Photonenemissionskanile aus [158]
genutzt. Die aus diesen Werten zu erwartende HDV der Photonendetektionszeit wird mit der gemessenen
HDV der Detektionszeit der nicht koinzidenten Photonen in Abbildung 5.8 verglichen. Auf Grund der
genutzten Klassenbreite lassen sich die Lebensdauern 7(3p — 2s) = 0,3ns und 7(3d — 2p) = 0,9ns
nicht unterscheiden, sodass deren gemeinsamer zu erwartender Beitrag als Gewichtungsfaktor eingeht.
Das Photonensignal lasst sich in diesem Fall als Summe von zwei exponentiellen Zerfallen modellieren.

Fir die in Abbildung 5.8 genutzten Intensitatsverhaltnisse gilt

_ Azjps - nrel(3p) : B(3p — 25) + A3d2p : nrel(3d)
A3zizs - Nrel(3p) - B(3p — 25) + Azdop - Mrel(3d) + Ass2p - Nrel(3s)
=37.7%

lhet(3p = 25 + 3d — 2p)

A3s2p : ”re|(35) (5.2.1)

B A3I2s : nrel(3p) . B(3p — 25) + A3d2p . nrel(3d) + A3s2p . nrel(?’s)
=62,3% .

let(3s — 2p)

Der sich aus diesen Gewichtungsfaktoren ergebende Verlauf zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den
gemessenen Photonendetektionszeiten, sodass die zu Grunde liegenden relativen Populationszahlen aus
[159] fiir eine Abschatzung der zu erwartenden Elektron-Photon Koinzidenzen genutzt werden kénnen.
Die bedingte Wahrscheinlichkeit, dass ein detektierbares Photon nach n = 3 Satellitenanregung emittiert
wird, ergibt sich zu

P(n=3—=n=2[n=3) = n(3d) + nrei(3s) + nrei(3p) - B(3p — 2s) ~ 58,4 % . (5.2.2)

Da die Gesamtzahl der detektierten Ereignisse in der Messung im Bereich von 20 - 10° Ereignisse liegt,
wird davon ausgegangen, dass die gemessenen HDV sich ausreichend gut den zu Grunde liegen Wahr-
scheinlichkeitsverteilungen gemaB Gleichung 4.2.1 angendhert haben. Fiir das Verhaltnis der gemessenen
Ereignisse fiir den n = 3 Satelliten des in Koinzidenz mit einem Photon gemessenen Elektronenspektrums
Neiph(n = 3) zu den nicht koinzidenten Elektronspektrums Ngi(n = 3) gilt

NE|_ph(n:3) - P(n:3—>n:2\n:3)-Qph-P(E|6 n:3)-QE|
Ngi(n = 3) - P(El € n=3)- Qg

(5.2.3)
=P(n=3—=n=2/n=3) Qpp .

Dabei werden die in Abbildung 5.4 definierten Wahrscheinlichkeiten fiir die Detektion der Elektronen
Qg1 und Photonen Qpy, und die Wahrscheinlichkeit der Anregung eines n = 3 Satelliten P(El € n = 3)
genutzt. Die Detektionswahrscheinlichkeit der Photonen Qpy, ist das Produkt aus der wellenlangenab-
hangigen Quanteneffizienz des Photonendetektors Qpp det(A), dem abgedeckten Raumwinkel dQ2py, und
der Reflektivitat des verwendeten Spiegels Rs, (A, ). ® bezeichnet den Winkel zwischen Oberflache und
der Photonentrajektorie. Zwar zeigen spiegelnde Oberflachen aus reinem Aluminium in dem untersuch-
ten Wellenlangenbereich sehr gute Reflektivitdten oberhalb von 90 %, jedoch sinken diese stark durch
die Oberflachenoxidation der unbehandelten Spiegeloberflachen [162-166]. So reduziert sich nach [165]
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Abbildung 5.8: a) Gemessene Detektionszeitverteilung der detektierten Photonen (grau) und
theoretischer, aus zwei verschiedenen Lebensdauern bestehender Verlauf der
Detektionszeiten (violett) des Ubergangs He™(n = 3) — He™(n = 2) nach
Anregung von atomarem Helium mit Photonen der Energie hv = 90€eV.
b) Theoretischer zeitlicher Verlauf der Photonendetektionszeiten (violette
Kurve) und der beiden einzelnen exponentiellen Zerfalle (schattierte Flachen).
Die Lebensdauern und die relativen Intensitaten wurden anhand der Einstein-
koeffizienten [158] und der relativen Besetzungszahlen der Unterniveaus [159]
bestimmt.
die Reflektivitat bei einer Oxidschicht von 2,2 nm bei einer Wellenlange von 165 nm auf ~ 70 %. Da die
Reflexionsverluste abhangig von der Anzahl der Reflexionen sind, ist es ohne Kenntnis der Verteilung
der Photonen auf die verschiedenen mit dem Spiegelsystem moglichen Pfade nicht méglich die Verluste
direkt zu beriicksichtigen. Daher kann nur eine Abschatzung fiir den effektiven Raumwinkel des Spiegels
ng‘g angegeben werden, welcher sich aus dem abgedeckten Raumwinkel und der tber die Zahl der Re-
flexionen gemittelten Reflektivitdt zusammensetzt. Zusatzlich ist die Quanteneffizienz fiir den Detektor
bei einer Wellenlange von 164 nm nicht bekannt, da seitens des Herstellers nur die Quanteneffizienzen
in einem Wellenlangenbereich von 214 nm bis 900 nm angegeben sind. Daher wird fiir diese die von dem
Hersteller angegebene, maximale Quanteneffizienz des Detektors Qéf?glt = 25,5% bei einer Wellenlan-
ge von 254 nm [141, 142] angenommen. Der minimale effektive Raumwinkel des Spiegels ergibt sich mit
diesen Werten zu

Nei.pn(n = 3)
QI(DT,ad);)t'P(”:3—> n=2ln=3): Ng(n=23)

dQgl = — dQpet > 08% . (5.2.4)

dQpet = 0,075 % ist der in Abschnitt 3.3.2 bestimmte prozentuale Raumwinkel des Detektors und wird
von dem gesamten prozentualem effektiven Raumwinkel abgezogen, um den Wert fiir das Spiegelsystem
zu erhalten. Der mit dem Spiegel erreichbare effektive Raumwinkel als Produkt aus der Reflektivitat und
dem geometrischen Raumwinkel stellt somit eine relative VergroBerung des abdeckbaren Raumwinkels

um mindestens einen Faktor 10 dar, ist aber dennoch deutlich geringer als der zu erwartende Gewinn

max
Sp,geometrisch

Quantifizierung ist auf Grund verschiedener, unzureichend bekannter Parameter kaum maoglich.

durch den abgedeckten geometrischen Raumwinkel von maximal d2 38,4 %. Eine genauere
Trotz dieses geringeren Zahlenwerts legen erste von uns mit dem vorgestellten Spiegelsystem erfolgreich
durchgefiihrte Messungen an NeKr-Clustern [79] und Argon-Clustern [80] im SB Modus von BESSY I
nahe, dass dieses fiir den Nachweis von Prozessen mit vergleichsweise geringen Wirkungsquerschnitten
genutzt werden kann.
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Als zweites Testsystem wurde atomares Argon gewahlt, fiir welches zwei Messungen mit unterschied-
lichen Retardierungspannungen und Anregungsenergien diskutiert werden. Bei den Messungen wurden
fur die Retardierungsspannungen U; = U, = —190V und U; = U, = —175V genutzt, um so ver-
schiedene LMM Augerkanile aufgelost zu detektieren. Ahnliche Spektren wurden unter anderem schon
in [167-175] untersucht und dienen daher zum Vergleich der erhaltenen Ergebnisse. Die Energie der
anregenden Photonen betrug 449¢eV fir Uret = —190V und 434 ¢V fiir Uret = —175V, sodass die
2p-Photoionisationslinien energetisch nahe bei den Ly 3L 3M2 3 Augerstrukturen liegen. Dadurch lassen
sich diese bei den gewahlten Retardierungsspannungen ebenfalls detektieren. In beiden Fallen liegt die
anregende Photonenergie oberhalb der 2s Bindungsenergie von Argon Eg = 325eV [171].

Die anregenden Photonen wurden auch hier von dem Strahlrohr U49-2 PGM1 der Synchrotronstrah-
lungsanlage BESSY Il in Berlin (HZB) [160] zur Verfiigung gestellt, wobei fiir eine ausreichend hohe
Detektionsrate eine AustrittsspaltgroBe von 80 pm gewahlt wurde. Dies entspricht bei einer anregenden
Photonenenergie von hy = 434 eV einer Bandbreite von ~ 150 meV. Fiir beide Retardierungsspannun-
gen wurden die notwendigen Messpunkte fiir die Flugzeit-Energie-Konvertierung durch die Photonen-
energieabhangigkeit der 2p-Photoionisation von atomarem Neon [176, 177] erzeugt und die Flugzeiten
ereignisbasiert den entsprechenden Energiewerten zugeordnet. Die grafische Darstellung der zugehorigen
Konvertierung befindet sich in Anhang A.

Abbildung 5.9: Gemessene Elektronenspektren
von Argon Monomeren nach der Anregung mit
449 eV Photonen und unter Verwendung einer Re-
tardierungsspannung von U; = U, = —190V. Die
Zuordnung der Auger-Strukturen erfolgt durch Ver-
gleich mit hochaufgelésten Spektren aus [168, 172].
a) Uber beide Anregungspulse summiertes, nicht
koinzidentes Elektronenspektrum mit

(1) ArfLzsMz3My3('D2),

(”) AF+L3M2’3M2’3(3P0'1’2) und

ArtLoM3 3M3 3(1D2) (nicht aufgeldst),

(|||) AF+L2M2’3M2’3(3P0'1’2).
b) Elektronenspektren der Elektron-Photon Ko-
inzidenzen vor und nach Abzug der zufilligen
Koinzidenzen. Die Augerkanale (1) bis (Ill) sind
hier nicht mehr zu detektieren, sodass nur noch
eine Struktur sichtbar ist, welche in [178] als
ArtLaMy3Mo3(1Sg) Prozess identifiziert wurde.
Eine ndhere Untersuchung dieser Struktur wirft
aber Zweifel an dieser Zuordnung auf. Weitere De-
tails zu der Diskussion befinden sich im Text und
in Abbildung 5.10.

Abbildung 5.9a zeigt das nicht koinzident aufgenommene Elektronenspektrum, welches neben den zwei
Feinstrukturkomponenten der 2p Photoionisation die Ly 3M2 3M2 3 Auger-Kanalen aufweist. Diese wur-
den mit Hilfe von [168, 172] zugeordnet. Die Endzustande der in 5.9a zugewiesenen Ar+L2,3|\/I2,3I\/|2,3
Augerprozesse der Form Ar2+(3p_2) sind ionische Zustinde, deren weitere Relaxation keine mit dem
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verwendeten Detektor messbaren Photonen emittieren. Messbare Elektron-Photon Koinzidenzen kon-
nen somit nicht auftreten. Neben diesen Relaxationspfaden resultiert die 2p-Photoionisation auch in
L23M1Ms 3 und Ly 3M;M; Augerprozessen [167, 172] sowie der Anregung verschiedener Satellitenzu-
stinde [175]. Diese konnen iiber Photonenemission relaxieren, besitzen jedoch zu niedrige kinetische
Energien, um bei U; = U, = —190V detektiert werden zu kénnen und tragen somit nicht zu den
gemessenenen Elektron-Photon Koinzidenzen bei. Die emittierten Photonen treten daher koinzident zu
den 2p-Photoelektronen ohne Detektion der Augerelektronen auf und tragen daher zu dem gemessenen
Elektron-Photon Koinzidenzsignal bei. In der Tat lassen sich diese Strukturen in dem Elektronenspek-
trum der in Koinzidenz gemessenen Elektronen in Abbildung 5.9b gut erkennen. Eine weitere Struktur
ist bei Egjkin = 203,3€eV zu erkennen, welche in dem Spektrum der nicht koinzidenten Elektronen
nicht sichtbar ist. Diese wurde in [178] zuvor als ArtLyMa3Ma3(1So) Augerprozess identifiziert und
der Beitrag zu dem Elektron-Photon Koinzidenzsignal iber magnetische Dipol- und elektrische Quadru-
poliiberginge erklart. Es ist aber auffallig, dass diese bei den Elektron-Photon Koinzidenzen einen im
Vergleich zu der 2p-Photoionisation groBen Beitrag liefert, wahrend der Beitrag in der HDV der nicht
koinzidenten Elektronen vernachlassigbar erscheint.

Fiir eine ndhere Untersuchung dieser Struktur wurde die anregende Photonenenergie auf hy = 434 eV
reduziert, um so die 2p-Photoionisationsstrukturen energetisch von dieser zu trennen. Hierdurch lassen
sich die Elektronenemissionskanale in einem Bereich der kinetischen Energien von Eg| i, = 183 €V bis
Egi kin = 215 €V untersuchen, in welchem unter anderem die L 3M1M2 3 und Ly 3M1M; Augerstrukturen
sowie einige der Satellitenlinien der Ly 3LM3 3 Augerprozesse beobachtbar sind [168, 172].

a) Fehte EFEI Koinzidenzen (gefiltert) - Abbildung 5.10: Gemessene Spektren der nicht
LSXEO? Echte EI-Ph Koinzidenzen Koinzidenten Elektronen, der Elektron-Photon Ko-
inzidenzen sowie Elektron-Elektron Koinzidenzen.
Bei der HDV der Elektron-Elektron Koinzidenzen
sind nur diejenigen Elektronen beriicksichtigt, wel-
che in Koinzidenz mit einem Photoelektron der
2p-Photoionisation gemessen wurden. Diese HDV
stellt damit das Augerelektronenspektrum dar, un-
ter der Bedingung, dass der Prozess auf eine 2p-
Photoionisation folgt. Das Spektrum der in Koinzi-
denz mit einem Photon gemessenen Elekronen ist
hierbei um einen Faktor 1-10* vergroBert darge-
stellt um so eine bessere Vergleichbarkeit zu ge-
wahrleisten.
1,5 a) Anregende Photonenenergie hv = 449¢eV mit
. Uret = —190V und einer Messdauer von 30 min,
] b) Anregende Photonenenergie hv = 434 €V mit
i Uret = —175V und einer Messdauer von 25 min.
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In Abbildung 5.10 ist das Elektronenspektrum der nicht koinzidenten Elektronen, der Elektron-Elektron
Koinzidenzen und das der Elektronen, welche in Koinzidenz mit einem Photon gemessenen wurden,
dargestellt. Fir einen direkten Vergleich sind die Spektren in Teilabbildung a) fiir eine Photonenenergie
von hy = 449 eV (Uret = —190V) und in Teilabbildung b) fiir eine Photonenenergie von hv = 434 eV
(Uret = —175V) gezeigt. Firr beide Anregungsenergien zeigen die 2p Photoionisationsstrukturen dieser
Spektren eine sehr gute Ubereinstimmung. Durch die Anderung der Anregungsenergie wird in Abbil-
dung 5.10b aber eine breite Struktur in dem Elektronenspektrum der Elektron-Photon Koinzidenzen
sichtbar, welche keine Ubereinstimmung mit den relativen Intensititen des nicht koinzidenten Elek-
tronenspektrums zeigt. Um die physikalische Ursache dieser Struktur ndher zu bestimmen, I3sst sich
ausnutzen, dass durch das genutzte Messschema neben den Elektron-Photon Koinzidenzen auch weitere
Teilchenkombinationen in Koinzidenz gemessen wurden. Als weitere Information werden die ebenfalls
gemessenen Elektron-Elektron Koinzidenzen herangezogen, mit welchen die Korrektheit der gemessenen
Augerspektren nach der 2p-Photoionisation lberpriift wird. Die Auswertung dieser Koinzidenzen erfolgt
in vergleichbarer Weise zu den Elektron-Photon Koinzidenzen, da sich auch hier zweidimensionale HDV
ergeben. Diese lassen sich nach bestimmten Kombinationen filtern, vergleichbar zu den Filtern der Pho-
tonendetektionszeit, welche zuvor fiir die Messungen von Helium diskutiert wurden. In Abbildung 5.10
sind in blau daher die Ereignisse gezeigt, bei welchen eines der zwei detektierten Elektronen sich zu
den 2p-Photoionisationslinien zuordnen lassen. Diese HDV stellt damit das Augerelektronenspektrum
dar, unter der Bedingung, dass der Prozess auf eine 2p-Photoionisation folgt. Hier lassen sich gut die
bereits besprochenen Augerkanile sowie der ArtL3My3M,3(1Sg) Augerprozess bei Eg i, = 201,1eV
[167] erkennen. Bei einer Anregung mit einer Photonenenergie von hv = 449V ist dieser von der
2ps, Struktur tberlagert. Fiir eine Photonenenergie von hv = 434 €V lassen sich weiterhin verschiedene
Strukturen erkennen, welche ArtL,3M;M,3(1Sg) Prozessen entsprechen [172]. Insgesamt zeigen die
gemessenen Elektron-Elektron Koinzidenzspektren eine gute Ubereinstimmung mit den bekannten Au-
gerspektren nach der 2p-Photoionisation. Jedoch erklaren auch diese nicht die breite Struktur im Signal
der Elektron-Photon Koinzidenzen.

Eine mogliche Erklarung ist, dass bei den gewahlten Photonenenergien neben der 2p-Photoionisation
auch die 2s-Photoionisation moglich [171] ist, welche zu ~ 89 % uber Kaskadenprozesse zur Erzeu-
gung von Ar¥" lonen fiihrt [179]. Neben Ar3*(3s,3p)~3 Endzustinden kénnen dabei auch Zustinde
der Form Ar**(3s, 3p)~*nl erreicht werden [179]. Ar®*(3p)~*4p Zustande relaxieren anschlieBend iiber
Photonenemission, die in dem sensitiven Bereich des Detektors liegen. Bei diesen Kaskaden werden ins-
gesamt drei Elektronen emittiert, von welchen bei den gewahlten Retardierungsspannungen lediglich die
Elektronen der Ar*™2p=1(3p, 3s)~ — Ar**(3s,3p)~*n/ Auger-Zerfille in dem Bereich der kinetischen
Energien liegen, welche in den vorliegenden Messungen nachweisbar sind. Es ist daher wahrscheinlich,
dass der GroBteil der gemessenen Elektron-Photon Koinzidenzen im Bereich von Egjkin = (200 £5) eV
aus diesen Prozessen resultieren und der in [178] angegebene Prozess ArTLyMa3Ma3(1Sg) nur einen
geringen Beitrag liefert.






KAPITEL 6

ANREGUNG MIT PHOTONENPULSZUGEN MIT BELIEBIGER
ZEITSTRUKTUR DER INTENSITAT

Erfolgt die Anregung der zu untersuchenden Systeme durch Photonenpulse mit unterschiedlichen Inten-
sitaten sowie unterschiedlichen zeitlichen Abstinden zwischen diesen, so lassen sich die Strukturen in der
zweidimensionalen HDV Hgi_pp(tgl, tph) nicht mehr eindeutig zuordnen, wenn die Breite beziehungsweise
der zeitliche Abstand dieser Strukturen vergleichbar zum zeitlichen Abstand der anregenden Pulse ist.
Ebenso lasst sich die in Abschnitt 5.1 vorgestellte Methode zur Bewertung der zufalligen Koinzidenzen
nicht mehr verwenden. Da die zeitliche Struktur der Anregungspulse bei Synchrotronstrahlungsanlagen
durch das verwendete Fiilllmuster definiert ist, wird in Abschnitt 6.1 dessen Einfluss auf die gemessenen
zweidimensionalen HDV Hgjph(tg), tpn) diskutiert. Zusatzlich wird die Differenz der gemessenen Zeiten
A¢ = tpn, — tg als eine alternative Darstellung von Messdaten der Elektron-Photon Koinzidenzen fiir
allgemeine Fillmuster motiviert. Mit dieser lassen sich die Elektron-Photon Koinzidenzen fiir beliebige
zeitliche Verteilungen der Anregungspulse in einfacher Weise darstellen. Durch den Wechsel der Dar-
stellung muss auch die Methode zur Ermittlung des Untergrunds der zufdlligen Koinzidenzen fiir die
A¢-Darstellung angepasst werden. Eine geeignete Methode wird in Abschnitt 6.2 mit Hilfe allgemeiner
wahrscheinlichkeitstheoretischer Aussagen abgeleitet.

Der alternative Ansatz wird in Abschnitt 6.3 genutzt, um echte Elektron-Photon Koinzidenzen aus ex-
perimentellen Daten zu erhalten, welche bei Messungen im SB Modus und im MBH Modus von BESSY
Il (HZB, Berlin) aufgenommen wurden. Fir die Daten aus Experimenten, welche im SB Modus statt
fanden, wird diese Methode zusatzlich mit der in Kapitel 5 verwendeten Methode verglichen. Als expe-
rimentelles Beispiel fiir eine Elektron-Photon Koinzidenzmessung nach Anregung mit einer zeitlich stark
strukturierten Photonenintensitat dient die Photoionisation von CO5. Echte Elektron-Photon Koinziden-
zen sind fiir den gewahlten Photonendetektor fiir genau einen Elektronenemissionskanal zu erwarten,
wodurch CO; ein ideales erstes Testsystem fiir die vorgestellte Datenverarbeitungsmethode darstellt.
Die Erkenntnisse fiir einen offenen Kanal zur Erzeugung von echten Elektron-Photon Koinzidenzen aus
den experimentellen Daten werden anschlieBend durch simulierte Elektron-Photon Koinzidenzen ergéanzt.
Diese basieren auf Messungen im SB Modus, bei welchen mehrere Elektronenemissionskanile in Koinzi-
denz mit Photonen gemessen wurden. Die Simulation (iberfiihrt die dort erhaltenen Werte in Messwerte,
welche im MBH Modus zu erwarten sind und an welchen die A¢-Darstellung sowie die Bestimmung des
Untergrunds zufalliger Koinzidenzen auch fiir solche Systeme getestet werden kann.
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6.1 A.-Darstellung von Elektron-Photon Koinzidenzen

Sind die zeitlichen Abstande zwischen zwei moéglichen Anregungen ausreichend groB, so kénnen entspre-
chend den Ausfiihrungen in Abschnitt 5.1 die gemessenen Ereignisse den Anregungspulsen zugeordnet
werden. Es wird allerdings nicht der anregende Puls direkt gemessen, sondern es wird die von BESSY
I zur Verfiigung gestellte Referenzuhr — der Bunchmarker — zur Synchronisation verwendet. Die bisher
verwendete Methode funktioniert dann nur, wenn der zeitliche Abstand der zirkulierenden Elektronen-
pakete groB3 gegeniiber den Elektronenflugzeiten und den Lebensdauern der lumineszierenden Zustande
ist, sodass die in Abschnitt 5.1 diskutierten Bedingungen weiterhin erfiillt sind. Gelten diese nicht mehr,
ergeben sich die HDV der gemessenen Zeiten als Superposition der durch die verschiedenen Elektronen-
bunche erzeugten HDV.

Abbildung 6.1 zeigt diesen Einfluss verschiedener Fiillmuster auf die simulierten HDV der Detektionszeit
von nicht in Koinzidenz auftretenden Elektronen und Photonen. Hier wird der Bunchmarker weiterhin
als zeitliche Referenz genutzt. Als Beispiel werden hier dieselben Verteilungen der Elektronen und Pho-
tonen wie fiir die Erstellung der Koinzidenzmatrixsimulation in Abschnitt 5.1 verwendet. Schon ein in
Abbildung 6.1b dargestellter Sechsbunch-Modus lasst bei unveranderten Einstellungen der Beschleuni-
gungsspannungen keine eindeutige Analyse mehr zu. Wird die Zahl der Elektronenbunche weiter erhoht,
ndhert sich das Messsignal einem konstanten Wert an, was in Abbildung 6.1c fiir ein Fillmuster mit 20
Bunchen illustriert ist. Es ist anzumerken, dass dieser Effekt fiir die Detektion der Elektronen nur ein-
geschrankt durch eine Optimierung der Parameter der magnetischen Flasche abgefangen werden kann.
Abbildung 6.1d zeigt den Einfluss eines Fiillmusters mit verschiedenen zeitlichen Abstanden zwischen
den Bunchen und verschiedenen Elektronenzahlen pro Bunch auf die zu erwartenden Messignale fiir
den MBH Modus von BESSY Il. Die sichtbare Struktur folgt direkt aus dem Intensitatsverlauf der an-
regenden Strahlung sowie den Spektren aus Abbildung 6.1a im Intervall von 0ns bis 800 ns, da sich
das Messsignal im Allgemeinen als Faltung aus der Anregungsfunktion und der Antwortfunktion des
physikalischen Systems darstellen lasst [102, 180]. Unter exakter Kenntnis der Anregungsfunktion lassen
sich die gesuchten Spektren daher iiber einen Entfaltungsansatz erhalten. Da die zeitaufgeldste Mes-
sung der Intensitat der anregenden Photonen allerdings die Nutzung zusatzlicher Detektoren bendtigt,
sind die exakten Intensitatsverteilungen in dem vorliegenden Experiment nicht genau bekannt, sodass
Entfaltungsansatze typischerweise sehr aufwandig sind [180].

Die Faltung aus Anregungsfunktion und Antwort der untersuchten Systeme ist aber nicht nur in den
HDV der nichtkoinzidenten Teilchen Hg((tg ), Hpn(tpn) erkennbar, sondern auch fiir die zweidimensio-
nale HDV Hgpn(tg), tpn) der Elektron-Photon Koinzidenzen. Letzteres ist in Abbildung 6.2 mit Hilfe
einer simulierter HDV illustriert, wobei von zwei offenen Elektronenemissionskanalen nur einer mit einem
Photonenemissionskanal korreliert ist. Bei der Simulation der Koinzidenzkarte wurden bis auf die zeit-
liche Struktur des Fillmusters dieselben Parameter wie fir die Simulation im SB Modus in Abbildung
5.1 verwendet. Die zu Grunde liegenden Verteilungen der Elektronenflugzeiten und der Photonende-
tektionszeiten entsprechen damit denen in Abbildung 5.1 und 6.1a, ebenso die genutzte Gruppenlange
2. Tg = 1600 ns. Im Gegensatz zu den Messungen im SB Modus lasst sich Hg.ph(tgl, tpn) offenbar nicht
in verschiedene Sektoren einteilen. In Anlehnung an Arbeiten mit kontinuierlichen Strahlungsquellen, bei
denen Photon-lon Koinzidenzen [46] sowie Elektron-Photon Koinzidenzen [181] detektiert wurden, und
Arbeiten, bei denen Elektron-Elektron Koinzidenzen nach Anregung mit Synchrotronstrahlung detektiert
wurden [69, 70, 72], kann diese Problematik durch eine einfache Parametrisierung umgangen werden.
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Abbildung 6.1: Einfluss verschiedener Fiillmuster der Speicherringe und damit verbunden
zeitlichen Struktur der Intensitat der anregenden Strahlung auf die HDV der gemessenen Elek-
tronenflugzeit sowie der Photonendetektionszeiten. Die Gruppenlange betragt 1600 ns und die
Umlaufzeit eines Elektronenbunches betragt Tg = 800 ns. Die erzeugenden WDV entsprechen
denen, welche fiir die Simulation der zweidimensionalen HDV in Abschnitt 5.1 und Abbildung
5.1 genutzt wurden. a) Ein zirkulierender Bunch b) Sechs zirkulierende, dquidistante Bunche
mit vergleichbaren Elektronenzahlen pro Bunch c) 20 zirkulierende, &quidistante Bunche mit
vergleichbaren Elektronenzahlen pro Bunch d) MBH Modus von BESSY Il nach [64, 120]. Der
Ringstrom der Bunche wurden in (a) bis (c) zwecks besseren Vergleichs auf den Ringstrom
des Camshaft Bunches im Multibunch Hybrid Modus (T =~ 401 ns) gesetzt.
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Statt einer von auBen vorgegeben Referenzuhr wird die Detektionszeit eines Teilchens als Referenz ge-
nutzt und die (brigen Teilchen relativ zu dieser Zeit aufgetragen. Dies lasst sich auf die vorliegenden
Datensatze libertragen, indem statt der getrennten Zeiten tg und tpy die Differenz dieser Zeiten be-
trachtet wird. Im Rahmen dieser Arbeit wird hierbei das Elektron als Referenzteilchen genutzt, sodass
sich die Zeitdifferenz A; darstellen l3sst als

Ay = tph — ter (6.1.1)

was die zweidimensionale HDV Hg_ph(tg;, tpn) auf die eindimensionale HDV Hgjph(A¢) projiziert. Alle
Ereignisse von Hgiph(tgl, tph) werden dabei entlang einer um A; verschobenen Diagonalen aufsummiert,
um die Zahl der Ereignisse fiir At zu erhalten. Abbildung 6.2 veranschaulicht dies durch einen weiBen
Pfeil. In der Datenauswertung ist es allerdings einfacher, die erhaltenen Ereignisse einzeln tiber Gleichung
6.1.1 ((tg, tpn) — At) abzubilden und die eindimensionale HDV Hgpp(A¢) direkt zu erhalten.
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Abbildung 6.2: Simulationen von HDV H(tg, tpy) fir ein zeitliche Struktur der Anre-
gung, welche dem des MBH Modus von BESSY Il entspricht. Es wurden dieselben erzeu-
genden WDV genutzt, welche auch fiir die Simulationen in Abbildung 5.1 verwendet wur-
den. Das Elektronenspektrum fiir zwei offene Elektronenemissionskanidle A und B wurde
mit Hilfe zweier GauBverteilungen erstellt, fiir welche ty(Ela) = 250ns, to(Elg) = 425ns,
FWHM(Ela) = FWHM(Elg) = 30ns gilt. Das Verhiltnis der integrierten Intensitaten betragt
;EE::; = 0,4. Die Photonenzeitverteilung wurde fiir 7 = 75 ns mit Hilfe von Gleichung 2.2.15
simuliert. Nur das Elektron A kann in dieser Simulation zu einer echten Elektron-Photon Ko-
inzidenz fihren. Es wurde zusatzlich die Summationsachse eingezeichnet, durch welche die A
Darstellung aus der zweidimensionalen HDV H(tg|, tpy) alternativ erhalten werden kann. Die
Gesamtzahl der simulierten Ereignisse betragt 1 - 102 Ereignisse, von denen 9 - 10° Ereignisse
zu El-Ph-Koinzidenzen fiihren. Hierfiir wurde Qg = 0,9 und Qpp = 0,05 angenommen. Details
der Simulation sind in Anhang B zu finden.
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Die Wahl des Referenzteilchens ist mathematisch beliebig. Physikalisch ist aber die Wahl des Elektrons
als Referenzteilchen der Elektron-Photon Koinzidenzmessung sinnvoll, da dies besser die Abfolge der ab-
laufenden Prozesse widerspiegelt. Dies folgt daraus, dass Relaxationsprozesse, welche zu einer Emission
von Elektronen fiihren, auf Zeitskalen < 25 ps und damit im Rahmen dieses Experiments quasi-instantan
bei der Anregung stattfinden. Diese Relaxationsprozesse hinterlassen ein Ensemble von Zusténden, von
denen angeregte Zustande dann unter Photonenemission weiter relaxieren konnen. Nach Abschnitt 2.2.3
lasst sich deren gemessene Intensitatsverteilungsfunktion durch ein Produkt einer Heaviside-Funktion
und einer abfallenden Exponentialfunktion entsprechend Gleichung 2.2.15 beschreiben. Somit mar-
kiert die Elektronenemission den Start des Anregungs- und Relaxationsprozesses und die Photonene-
nemission das (mogliche) Ende des Prozesses, was durch Gleichung 6.1.1 formal widergegeben wird.
Die unterschiedlichen Flugzeiten der Elektronen
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dung 6.2 dar, welche aus einer deutlichen Struk-

tur der echten Elektron-Photon Koinzidenzen Abbildung 6.3: A¢-Darstellung entsprechend Glei-
chung 6.1.1 der in Abbildung 6.2 simulierten Elektron-

Photon Koinzidenzen, welche aus der Verwendung des
Multibunch Hybrid Modus von BESSY Il resultieren.

und einem nicht konstanten Untergrund zufalli-
ger Koinzidenzen besteht. Die Modellierung die-
ses Untergrungs ist Gegenstand von Abschnitt
6.2. Die Struktur der echten Elektron-Photon
Koinzidenzen ist um einen negativen Wert fiir A lokalisiert und nimmt fir zunehmende A-Werte
exponentiell ab. Eine solche qualitative Zeitabhangigkeit ist fir strahlende Relaxationsprozesse zu er-
warten und ergibt sich aus der Definition von A;.

Eine quantitative Beschreibung der Struktur der echten Elektron-Photon Koinzidenzen lasst sich aus den
HDV der Elektronen Hg echt(ter) = Hei(tei|[{Echte EI-Ph Koinzidenz}) und der Photonen Hpp, echi(tph) =
Hph(tpn|{Echte EI-Ph Koinzidenz}) ableiten. Um diesen Zusammenhang zu modellieren, wird zunichst
nur eine feste aber beliebige Zeit tg fiir das gemessene Elektron betrachtet. Hgipp echt(At) lasst sich
dann schreiben als

Her-ph,echt(At, te1) = Hphecht (tPh = ter + A¢lter) - Helecht (te1) | (6.1.2)

wobei tpy, nicht frei wahlbar ist, sondern durch die Wahl von A und tg durch Gleichung 6.1.1 festge-
legt wird. Die Erweiterung auf ein beliebiges tg gelingt fiir diskrete Messungen der Zeiten (vergleiche
Abschnitt 3.4 und 4.2) durch die Summation tber den gesamten verfiigbaren Wertebereich

Her-phecht(At) = > Hpnecht (tE1 + At) - Heeche (E1) - (6.1.3)
{ta}

Dieser Ausdruck entspricht der Definition der diskreten Kreuzkorrelation [102], da die Verteilungsfunk-
tionen Hpp echt(tph) und Hejecht(ter) reell sind.
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Existieren verschiedene Prozesse, welche zur Detektion echter Elektron-Photon Koinzidenzen fiihren,
ergeben sich die gemessenen HDV als Superposition der HDV der einzelnen Prozesse. Fiir das weitere
Vorgehen reicht es daher aus, sich auf eine echte Korrelation zwischen einem Elektronenemissionsprozess
und einem Photonenemissionsprozess zu beschrianken. Die Form der gemessenen HDV der Elektronen
Hel echt(ter) wird stark durch die Apparatefunktion der magnetischen Flasche beeinflusst. Fiir die weitere
Betrachtung wird diese in erster Naherung durch eine GauBverteilung approximiert. Damit lasst sich die
Kreuzkorrelation! schreiben als

g _ Ao t°> . (6.1.4)

2
(6] o Ar — tp
Her.ph,eche(Ae) = 2.7 P (2-7'2 B tT > erfe (\/E’T B V2o

T ist wie zuvor die Lebensdauer des oberen, strahlenden Zustands, wahrend o die Standardabweichung
und tp das Zentrum der GauBverteilung der Elektronen angibt. Der Parameter tp lasst sich somit als
mittlere Flugzeit der Elektronen verstehen. « stellt die Flache der so dargestellten HDV dar, sodass sich
die Gesamtzahl der Elektron-Photon Koinzidenzen in diesem Modell aus dem Produkt der genutzten
Klassenbreite und der Zahl der Koinzidenzen « ergibt.

Bei verschiedenen Relaxationsprozessen des angeregten Systems, welche als echte Elektron-Photon Ko-
inzidenzen gemessen werden kdnnen, lassen sich die einzelnen Strukturen gemaB Gleichung 6.1.4 mo-
dellieren und Gber die verschiedenen Kanale aufsummieren. Sind die Lebensdauern 7 der beteiligten
Zustande i, j hierbei groB gegeniiber den zeitlichen Abstanden der Strukturen to, — to;, kann die Analyse
der so erhaltenen Spektren auf Grund des Uberlapps der Strukturen ohne Kenntnis einiger der Parameter
allerdings herausfordernd sein.

Wegen der Achsensymmetrie der GauBverteilung ist die Kreuzkorrelation identisch zu der Faltung der beiden Vertei-
lungen.
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6.2 Bestimmung des Untergrunds durch zufdllige Koinzidenzen in der
Ai-Darstellung

Wie im vorigen Abschnitt dargestellt, lassen sich die zufélligen Koinzidenzen bei der Nutzung von Anre-
gungspulsen, deren zeitlicher Abstand klein gegeniiber dem Argumentebereich der Verteilungen in HDV
HE|(tE|) und th(tph) ist, nicht durch geeignete Separation der HDV HEI-Ph(tEIy tph) erreichen.
Ansatze zur Modellierung der zufalligen Koinzidenzen fiir die Verwendung solcher Fillmuster wurden
zuvor in [69, 70] fir die Verwendung von auf Zeit-zu-Analog Wandlern basierenden Koinzidenzmess-
schaltungen zur Messung von Elektron-Elektron Koinzidenzen nach der Anregung von Festkorperproben
diskutiert. Diese wurden spater von [71, 72] fiir die Detektion von Elektron-Elektron Koinzidenzen nach
der Anregung von Gasphasenproben verwendet. Da in [69-71] hemisphéarische Elektronenenergieana-
lysatoren fiir alle in Koinzidenz detektierten Teilchen verwendet werden, ist dort die Energiemessung
von dem Zeitsignal der Detektoren entkoppelt, insbesondere fiir fest eingestellte Elektronenenergien
[69]. Dies fihrt dazu, dass die zeitliche Struktur hauptsachlich durch die Eigenschaften des Detekti-
onssystems und der zeitlichen Struktur der anregenden Photonen definiert wird. Durch diese wird die
gemessene Gesamtintensitdt moduliert, was bei der Modellierung ausgenutzt wurde. Diese Methode
wurde auch von Ulrich et al. [72] angewendet, welche eine Kombination aus Elektronenflugzeitspektro-
metern und einem hemispharischen Elektronenanalysator einsetzten. Die zufalligen Koinzidenzen werden
hier aus Koinzidenzereignissen bestimmt, bei denen die gemessenen Teilchen aus zwei verschiedenen
Fillmustersequenzen stammten. Dies ist in dieser Form allerdings nur moglich, da das Messsignal der
Elektronenflugzeitspektrometer beziiglich der bekannten Energien der durch die hemisphéarischen De-
tektors nachgewiesenen Elektronen gefiltert werden kann. Die zugehorige Flugzeit ist daher bis auf eine
experimentell variierbare Verbreiterung [182, 183] definiert und stellt damit eine gute Referenz fiir die
Detektionszeiten des Elektronenflugzeitspektrometers dar [72].

Im Gegensatz zu diesen Arbeiten ist durch die Messung der Elektronenflugzeiten und der Lebensdau-
ern der lumineszierenden Zustidnde die gesamte erhaltene physikalische Information aller in Koinzidenz
detektierten Teilchen gemaB Abschnitt 6.1 in den gemessenen Zeitstrukturen enthalten. Fir arbitrére
Fillmuster fiihrt dies zu komplexen Abhangigkeiten der Detektionszeiten. Die Abschatzung der zufalligen
Koinzidenzen erfolgt daher durch eine andere Methode als im SB Modus und in den zuvor diskutierten
Arbeiten. Es wird aber auch fiir beliebige Fillmuster davon ausgegangen, dass sich die gemessene HDV
als Summe der jeweiligen HDV der echten und zufalligen Koinzidenzen schreiben lasst. Im Speziellen
wird hier ausgenutzt, dass durch die nicht auf eine Teilchenkombination beschrankte Messung liber
den TDC auch die nicht koinzidenten HDV bekannt sind und es wird diskutiert, wie sich diese zur
Modellierung des Untergrunds zufélliger Koinzidenzen nutzen lassen. Die nicht koinzidenten Spektren
wurden auch in [71, 72] gemessen, aber nicht fiir die Modellierung genutzt, sondern dienten in [71]
nur zur Uberwachung der Nachweiseffizienz der einzelnen Detektoren. In [72] wurden die koinzidenten
Spektren mit den nicht koinzidenten Spektren der durch den hemispharischen Detektors gemessenen
Augerelektronen verglichen.

Ausgangspunkt der folgenden Uberlegungen ist die Definition der Zeitdifferenz A, (Gleichung 6.1.1) und
der zugehorigen gemessenen HDV Hgpp(A¢). Die Modellierung des Untergrunds zufalliger Koinziden-
zen erfolgt in Abschnitt 6.2.1 zunachst in vergleichbarer Weise zur Betrachtung der Form der echten
Koinzidenzen in Abschnitt 6.1, um die Grundidee vorzustellen. In dem darauf folgenden Abschnitt 6.2.2
wird diese Betrachtung dann auf die vorliegenden ereignisbasierten Messungen angepasst.
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6.2.1 Formale Modellierung des Untergrunds

In diesem Abschnitt werden statt der gemessenen Haufigkeitsverteilungen Hgpn die diskreten WDV
Per.ph betrachtet, aus welcher die HDV durch entsprechend haufige Ausfiihrung des Zufallsexperiments
hervorgehen. Wie schon fiir die HDV wird nun davon ausgegangen, dass sich die WDV fiir die Messung
einer Elektron-Photon Koinzidenz zur Zeit A schreiben lasst als

Per-ph(At) = Pephecht (At) + Per-phzuf(At) - (6.2.1)

Nach 6.1.4 sind fiir echte Elektron-Photon Koinzidenzen keine beliebigen Zeitdifferenzen moglich, son-
dern werden durch die Elektronen- und Photonenverteilungsfunktionen definiert, da sie aus demselben
physikalischen Prozess folgen. Fiir zufillige Koinzidenzen hingegen sind alle messbaren Zeitdifferen-
zen moglich, da hier Photonenpulse von verschiedenen Elektronenbunchen des Filllmusters zur Erzeu-
gung des gemessenen Elektrons und Photons dienen kénnen. Demnach sind die WDV der Photonen
Pph, zuf(tph|ter) und der Elektronen Pg ,u¢(tg)), welche zu dem Ereignis (tg, tpn) fithren, statistisch
unabhéngig voneinander. Ppy, Luf(tpn|tg)) ist die bedingte Wahrscheinlichkeit ein Photon zur Zeit tp, zu
messen, wenn ein Elektron zur Zeit tg; gemessen wurde. Aus diesen beiden Verteilungen ergibt sich die
WDV der zufilligen Koinzidenzen P, (A:). Analog zu den Uberlegungen zu den echten Koinzidenzen
in Abschnitt 6.1 lasst sich diese als Kreuzkorrelation der beiden reellwertigen Verteilungen schreiben
gemaB

Perphzuf(A) = > Pen, zuf (ter + Atlte) - Pei, zof (er) - (6.2.2)
{tei}

Wegen der statistischen Unabhangigkeit von Pg ,u¢(tg1) und Pph, Luf(ten) gilt fir die bedingte Wahr-
scheinlichkeit Ppp, ,uf(tpn|ter) zusatzlich

Perphzuf(teh N te1)  Pen, zuf(ten) - Pel, 2uf(ter)

Pph, zuf(teh|tel) = = = Ppp suf(t . 2.
Ph zuf{teh 1) Pe1, zuf(te1) Pei, zuf(ter) P, zur(foh) (6.23)
Hierdurch schreibt sich Gleichung 6.2.2 als
Perphzuf(A) = > Pen, zuf (ter + At) - Pe, zuf (ter) - (6.2.4)

{ter}

Pph, zuf(tpn) und Pg Luf(tel) sind allerdings nicht fir beliebige tg, tp, direkt experimentell zugang-
lich, sodass hierfiir passende MessgroBen identifiziert werden missen. Es wird ausgenutzt, dass sowohl
Peh, zuf(teh) und Pgj oue(tg) selbst als bedingte Wahrscheinlichkeiten von physikalisch nicht koinziden-
ten Ereignissen aufgefasst werden koénnen. Mit der erneuten Anwendung von 6.2.3 folgt, dass sich die
WDV Ppp, zuf(tph) und Pgj zuf(te)) durch deren experimentell zugangliche Daten, den WDV der nicht
koinzidenten Photonen Ppp, ok (tpn) und Elektronen Pgjk (tgi), ausdriicken lassen. Dies fiihrt zu

Perphzuf(At) = D Pehnk (ter + At) - Peink (te1) (6.2.5)
{tar}

und stellt das Ergebnis der formalen Herleitung von Pgpp ,uf(At) dar. Dies lasst sich ebenso ber
eine ereignisbasierte Betrachtung der Koinzidenzen erreichen, was zusammen mit dem Zusammenhang
zwischen Pgiph zuf(At) und den gemessenen HDV Hgppp(A¢) in Abschnitt 6.2.2 dargestellt ist.
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6.2.2 Ereignisbasierte Modellierung des Untergrunds

Das Ergebnis des vorigen Abschnitts lasst sich auch aus der ereignisbasierten Messung der Elektron-
Photon Koinzidenzen ableiten, bei welcher fiir jedes Elektron-Photon Koinzidenzereignis i ein Tupel
(tg), té'a) gemessen wurde, was Gegenstand dieses Abschnitts ist. Zusatzlich wird dieses Ergebnis hier
auch wieder auf die gemessenen HDV iibertragen.

Angenommen jedes gemessene Elektron-Photon Koinzidenzereignis lieBe sich jeweils als echt oder zufallig

klassifizieren. In diesem Fall lasst sich die Menge aller Koinzidenzen schreiben als

{8 ) e Ny ={ (e ) e Ny o (e ae)) Ik e }zufauig (6.2.6)

mit  max (/) = max () + max (k) .

Fir die Modellierung des durch die zufalligen Koinzidenzen entstehenden Untergrunds wird nur die Men-
ge aller zufalligen Koinzidenzen betrachtet, welche K = max (k) Tupel beinhaltet. Entsprechend wird
explizit nur die Teilmenge der zufalligen Koinzidenzen betrachtet und auf den Index ,zuféllig" verzichtet.
Zunachst wird die Zahl der zufilligen Koinzidenzen K(A¢) bestimmt, welche zur Zeitdifferenz A ge-
messen werden. Diese lasst sich mit Hilfe der IVERSON KLAMMER [184] ausdriicken, welche fiir eine
beliebige Aussage A definiert ist als

1, A ist wah
[Al :{ s (6.2.7)
0, sonst

Wird die Definition der Zeitdifferenzen in Gleichung 6.1.1 beziiglich der Tupel an Messwerten (tgf), téh))
und einem beliebigen, aber festen A als Aussage interpretiert

ist wahr
)+ Ac= ) S : (6.2.8)
ist falsch

so gilt

K K

Z[ ((5 )] =3 [+ ac=1]. (6.2.9)
k=1 k=1

Durch die Digitalisierung des TDCs nehmen tgy, tp, und damit auch A entsprechend 6.1 diskrete Werte

an, welche 6.1.1 erfiillen. Die Zeit wird im Referenzraum der Elektronendetektionszeiten angegeben,

wodurch die Photonendetektionszeit tpy, fiir ein beliebiges aber festes At nicht frei wahlbar ist. Es ist

daher sinnvoll K(A¢) als Funktion der méglichen Zeiten {tg } darzustellen iber

K(A) = <2K: ({tl(ill() +Ar = tI(DII:)} [tI(EI) = tEID) : (6.2.10)
{ta} k=1

Die Summanden lassen sich beziiglich dem Wert fiir tg, sortieren und als Teilsummen auffassen. Die An-
zahl der Summanden in diesen Teilsummen entspricht dann der Haufigkeit # von tg in {tl(zlf)]K > ke N}

tE| i [tEI tEI} . (6.2.11)

k=1
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0
Daraus folgt mit der Konvention Y f; := 0 fiir ein beliebiges f;
i=1

#(tel)
Ka) =Y ( > |tet+a= té,ﬂ) . (6.2.12)

{tei} m

Die Summation tber m in 6.2.12 bestimmt die Haufigkeit, dass ein Tupel (tg|, tg + A) in der Menge
aller zufélligen Koinzidenzen enthalten ist

#(te)
#(tE| N tpp = tg + At) = Z [tE| + A= tl(gr:) . (6.2.13)

m

K
Dies fiihrt mit einer Einsmultiplikation K auf der linken Seite und Umsortieren zu dem Ausdruck

K(Ay) #(te1 N tph = tg + Ay)
P > o : (6.2.14)
{tai}
Der Quotient aus Haufigkeit #(X) und Gesamtzahl der Ereignisse entspricht der relativen Haufigkeit
rei-ph(X) des entsprechenden Ereignisses X. Dies gilt insbesondere fiir den Quotienten der speziell
ausgezeichneten Haufigkeit K(A¢) und der Gesamtzahl der zufalligen Koinzidenzen K. Es folgt

relPhzuf(Ae) = D rerphzuf(ter N ten = tg) + Ay) . (6.2.15)
{tei}

Fur die weitere Betrachtung werden drei wichtige Annahmen gemacht:

1. Die Anzahl der gemessenen Koinzidenzen ist groB, also K > 1.

2. Fur K > 1 nahert sich die relative Haufigkeit r(X) entsprechend dem Gesetz der groBen Zahlen
der WDV P(X) an, durch welche die relative HDV erzeugt wird (Gleichung 4.2.1).

3. Fir zufdllige Koinzidenzen besteht kein physikalischer Zusammenhang zwischen tg und tpy,
sodass deren relative HDV rgj ,u¢(tg)) und rph, uf(ten) als statistisch unabhangig betrachtet
werden koénnen. Dies gilt insbesondere auch fir rgph zuf(tei| EI-Ph Koinzidenz gemessen) und
rel-ph.zuf(teh| EI-Ph Koinzidenz gemessen).

Aus Punkt 1 und Punkt 2 folgt, dass fiir eine ausreichend groBe Menge gemessener Koinzidenzen
davon ausgegangen werden kann, dass die relativen HDV mit Hilfe wahrscheinlichkeitstheoretischer
Uberlegungen betrachtet werden kénnen. Zusammen mit Punkt 3 fiihrt dies zu

rel-Ph zuf(tEl N tph = tel + At) = reh, zuf(tPh = ter + At) - re1, zuf(ter) - (6.2.16)

Wird dies in 6.2.15 eingesetzt, ergibt sich

rephzuf(Be) = D e, zuf(trh = tel + At) - ren, zuf(te1) (6.2.17)
{tai}

was fiir groBe K wegen Punkt 2 das Aquivalent zu 6.2.5 darstellt.
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Entgegen der zu Beginn dieses Abschnitts gemachten Annahme, ist es allerdings nicht moglich die Ko-
inzidenzereignisse nach echt oder zufillig zu klassifizieren. Entsprechend sind auch die relativen HDV
re1, zuf(ter) und rph, zuf(tpn) nicht direkt experimentell zuganglich. Es ist daher, wie in 6.2.1 beschrieben,
notwendig MessgroBen zu identifizieren, welche rg ,u¢(tg1) und rph, 2uf(tph) entsprechen.

Fiur K > 1 stabilisieren sich rgj zuf(tgi) und rpp ouf(tpn) bei dem Wert der bedingten Wahrscheinlichkei-
ten P(tg|El-Ph Koinzidenz gemessen), beziehungsweise P(tpn|EI-Ph Koinzidenz gemessen). Im Sinne
der Wahrscheinlichkeitstheorie und unter erneuter Anwendung von Annahme 3 lassen sich die bedingten
Haufigkeitsverteilungen schreiben als

rel, zuf(tE| M {tph beIiebig}) _ rE|(tE|) . rph(tph beliebig)
rph(tph beliebig) rph(tph beliebig)

Iel, zuf(tEI) = = rEI,nk(tEI) (6.2.18)

ren, zuf(tpn N {ter beliebig})  rei(te beliebig) - ron(tph)
rE|(tE| beIiebig) rE|(tph beIiebig)

IPh, zuf(tPh) = = rph,nk(tph) . (6.2.19)

Die relativen HDV rgj nk(ter) und rpp nk(ten) sind die relativen Haufigkeiten der nicht koinzidenten Elek-
tronen beziehungsweise Photonen, welche gemaB Abschnitt 4.1 experimentell zugangliche MessgroBen
sind. Fiir die relative Haufigkeit der zufalligen Koinzidenzen rgpp ,uf(At) ergibt sich abschlieBend

rerphzuf(Ae) = D reink(ten) - phonk(teh = ter + At) - (6.2.20)
{ter}

Damit der so bestimmte Untergrund zufilliger Koinzidenzen mit den gemessenen HDV Hgpp(At)
verrechnet werden kann, muss die in Gleichung 6.2.20 bestimmte relative Haufigkeit rgi_ph zuf(A¢) in die
HDV der zufalligen Koinzidenzen K(A¢) Uberfihrt werden. GemaB der Definition relativer Haufigkeiten
wird dazu die Gesamtzahl K der zufilligen Koinzidenzen benétigt, welche ebenso wie die Gesamtzahl
der echten Koinzidenzen nicht direkt aus der Messung abgeleitet werden kann. Aus diesem Grund wird
ausgenutzt, dass nach Abschnitt 6.1 die gemessenen Datensatze Zeitbereiche enthalten, in welchen nur
zufallige Koinzidenzen zu erwarten sind. Dies bedeutet, dass die Menge der moglichen Zeitdifferenzen
{A} dargestellt werden kann als

{At} = {At}nur zuféllige Koinzidenzen U {At}zuf'éllige und echte Koinzidenzen - (6‘2'21)

Die Gesamtzahl der zufalligen Koinzidenzen K lasst sich nun {ber ein Optimierungsverfahren durch
die Minimierung der Abstandsquadrate zwischen der approximierten HDV der zufalligen Koinzidenzen
K - rerphzuf(At) und der HDV der gemessen Elektron-Photon Koinzidenzen Hgipp(A¢) finden. Dies
lasst sich (iber

Z (HEl-Ph(At) -K- fE|-Ph,zuf(At)>2 <e (6.2.22)
{At}nur zufsliige Koinzidenzen
beschreiben, wobei € den zu unterschreitenden Gesamtabstand angibt. Hierbei wird explizit davon aus-
gegangen, dass der so gefundene Optimierungsparameter K nicht nur fir {A}
sondern die Menge aller Zeitdifferenzen {A:} giiltig ist.
Die HDV der echten Koinzidenzen Hp, echt der Zeitdifferenzen At wird mit dem so erhaltenen Ergebnis

nur zufallige Koinzidenzen

abschlieBend bestimmt gemal
Hagecht(At) = Herpn(At) — K - rerph,zuf(At) - (6.2.23)

Dieses Vorgehen wird im weiteren Verlauf als Arbitrary Temporal Distance (ArTeD) Methode bezeichnet.
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6.3 Diskussion der Ergebnisse

Die Darstellung der Elektron-Photon Koinzidenzen in der A¢-Reprasentation gemaB Abschnitt 6.1 und
die Giiltigkeit der Abschatzung der zufalligen Koinzidenzen gemaB Abschnitt 6.2 wird fiir experimentelle
Daten getestet, welche bei Experimenten im SB Modus und MBH Modus von BESSY |l aufgenommen
wurden. Diese beiden Modi stellen zwei Grenzfalle der Zeitstruktur der anregenden Photonenpulse dar.
Die im SB Modus erhaltenen Elektron-Photon Koinzidenz Daten stammen aus Messungen, welche von
Hans et al. in [80] unter Verwendung der in Abschnitt 5.1 vorgestellten Methode zur Bestimmung der
echten Koinzidenzen veréffentlicht wurden. In dieser Veroffentlichung wurden Relaxationsprozesse von
Argonclustern untersucht, welche sich direkt mit den in Abschnitt 5.2 vorgestellten Ergebnissen von
atomarem Argon vergleichen lassen. Die Argoncluster wurden per Uberschallexpansion von atomarem
Argon durch eine Diise mit einem Diisendurchmesser von 80 pm und einem Halbéffnungswinkel von 15°
bei einem Stagnationsdruck von py = 0,44 bar und einer Temperatur von 120 K erzeugt [80]. Bei diesen
Bedingungen betragt die mittlere ClustergroBe aus einer Abschatzung mit Hilfe empirischer Abhangig-
keiten [80, 133] (N) ~ 50.

Elektron-Photon Koinzidenzen lassen sich bei der Anregung von atomarem Argon mit hv = 449 eV Pho-
tonen strahlenden Relaxationsprozessen von verschiedenen Satellitenzustdnden zuordnen, welche (iber
die 2p- und 2s-Photoionisation und anschlieBende Augerprozesse populiert werden. Direkte Augerpro-
zesse, welche im Elektronenspektrum im Bereich von 200 €V bis 210 €V kinetischer Energie beobachtbar
sind, liefern nach den Ausfiihrungen in Abschnitt 5.2 lediglich einen Beitrag zu den zufalligen Koinzi-
denzen, da die Ar*™(3p)~2 Endzustande nur durch hohere Multipoliibergange relaxieren kénnen [161].
In Clustern kénnen diese Zustande jedoch liber Photonenemission durch interatomare Prozesse weiter
relaxieren, sodass diese einen wesentlichen Beitrag zu den Elektron-Photon Koinzidenzen liefern [80].
Der vorliegende Radiative Charge Transfer (RCT) Prozess kann tiber [80, 91, 93]

Ar2+(3p_2)ArN_1 — Ar+(3p_1)Ar+(3p_1)ArN_2 4+ hUVgmission (6.3.1)

beschrieben werden. Die Wellenldngen der emittierten Photonen werden in [80] mit 149,4nm (6,6 eV)
fir die beteiligten Ar?*(3p=2)3Pg 1.2 Auger-Endzustinde und mit 187,9nm (8,3 eV) fiir die beteiligten
Ar?T(3p=2)3Pg 1 » Auger-Endzustande angegeben. Die Werte ergeben sich dabei fiir einen interatoma-
ren Abstand von ~ 2,7 A auf Grundlage der entsprechenden Potentialkurven [91, 93].

Die Bewertung des Untergrunds zufilliger Koinzidenzen dieser experimentellen Daten erfolgt liber zwei
unterschiedliche Methoden. Zum einen wird die in Abschnitt 5.1 vorgestellte Sufficent Temporal Di-
stance (SuTeD) Methode genutzt, welche fiir ausreichend groBe zeitliche Abstidnde der anregenden
Pulse nutzbar ist. Zum anderen wird die in Abschnitt 6.2.2 vorgestellte Arbitrary Temporal Distance
(ArTeD) Methode zur Bewertung des Untergrunds zufélliger Koinzidenzen genutzt, welche fiir die A¢-
Darstellung nutzbar ist. Die gemessenen HDV der Elektronen- und Photonendetektionszeiten sind in
Abbildung 6.4a und die daraus resultierende A¢-Darstellung zusammen mit dem iiber die ArTeD Metho-
de bestimmten Untergrund zufalliger Koinzidenzen in 6.4b gezeigt. Der modellierte Untergrund stimmt
fur Ay < —800ns und A > 0ns sehr gut mit den gemessenen Elektron-Photon Koinzidenzen iiberein.
Diese Zeitbereiche entsprechen fiir Messungen im SB Modus den Sektoren (El;,Ph2) und (El2,Phy)
der zweidimensionalen HDV Hgy_pp(tgr, tpn), in denen nach Abschnitt 5.1 nur zuféllige Koinzidenzen zu
erwarten sind. Da der Bereich Ay < —800ns fiir die Skalierung des berechneten Untergrunds genutzt
wurde, spricht vor allem die gute Ubereinstimmung im Zeitbereich A; > 0 ns dafiir, dass die ArTeD Me-
thode zu einer quantitativen Bewertung des Untergrunds zufilliger Koinzidenzen genutzt werden kann.



6.3. Diskussion der Ergebnisse 79

Dies zeigt sich auch beim Vergleich des Elektronenflugzeitspektrums der echten Elektron-Photon Koin-
zidenzen Hgpph echt(tel), welche mit der SuTeD Methode erhalten wurde, und der At-HDV Hp, echi(At)
in Abbildung 6.4c. Es ist zu beachten, dass das Vorzeichen der Zeitachse von Hgjecht(tgr) fiir eine bes-

sere Vergleichbarkeit invertiert wurde.

Abbildung 6.4: a) Die HDV der Photonen und
Elektronen der gemessenen Elektron-Photon Ko-
inzidenzen nach der Anregung von Argonclustern
mit 449 eV Photonen und unter Verwendung einer
Retardierungsspannung von U; = U, = —190V.
Die Messdauer betragt 95min. b) A¢-Darstellung
der in a) gezeigten Elektron-Photon Koinzidenzen
mit dem durch die ArTeD Methode bestimmten
Untergrund zufalliger Koinzidenzen. c¢) Vergleich
des Elektronenspektrums, welches sich aus der
Elektron-Photon Koinzidenz Auswertung mit der
SuTeD Methode ergibt, und der durch die ArTeD
Methode bestimmten Ai-Haufigkeitsverteilung. Es
ist zusatzlich die Kreukorrelation der Elektronen-
und Photonen-HDV gezeigt. Diese beiden HDV er-
geben sich aus der SuTeD Methode
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Die lber die ArTeD- und SuTeD-Methode erhaltenen Verteilungen der Elektronendetektionszeiten zeigen

auBer einem zeitlichen Versatz eine gute Ubereinstimmung, sowohl im Bezug auf die absoluten Werte der

erhaltenen Haufigkeitsdichten als auch beziiglich der Relationen der verschiedenen sichtbaren Strukturen.

Die Strukturen in Ha, echt(At) sind gegeniiber denen in Hgjecht(tg1) nur gering verbreitert. Dies lasst

sich durch die Lebensdauer von 7 = (4,63 & 0,12) ns der bei den strahlenden Ubergangen involvierten,
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energetisch hoheren Zustande erklaren, da die Kreuzkorrelation der Elektronen- und Photonen-HDV aus
der SuTeD Methdode gemaB Gleichung 6.1.3 nur gering von Hgj echt(tg)) abweicht. Die Lebensdauer und
die zugehorige Unsicherheit ergeben sich durch eine Anpassung von Gleichung 2.2.15 an Hpp echt(tph),
wobei davon ausgegangen wird, dass die Pulsdauer der anregenden Strahlung einen vernachlassigbaren
Beitrag < 100 ps aufweisen [122]. Der zeitliche Versatz zwischen Hgjecht(te1) und Ha, echt(At) ergibt
sich zum einen aus dem zeitlichen Versatz zwischen Referenzuhr und Anregungspuls und zum anderen
aus unterschiedlichen Zeitverzégerungen der Messsignale. Bei dem Ubergang von Hg ph(tg), tpn) —
Ha,(A¢) hebt sich der Versatz zwischen Referenzuhr und Anregungspuls wegen der Zeitdifferenzbildung
auf, jedoch verbleiben hier die unterschiedlichen Verzégerungen der verwendeten Elektronik.

Um die Richtigkeit der A¢-Darstellung als Kreuzkorrelation gemaB Gleichung 6.1.3 zu Gberpriifen, ist in
Abbildung 6.4c zusatzlich die diskrete Kreuzkorrelation der iiber die SuTeD Methode erhaltenen Ver-
teilungen Hgj echt(ter) und Hpp echi(tpn) dargestellt. Diese korrigiert sowohl die zeitliche Verschiebung
durch die verschiedenen Verzégerungszeiten als auch die Verbreiterung der Strukturen durch die endliche
Lebensdauer und zeigt eine iiberaus gute Ubereinstimmung mit dem Ergebnis aus der ArTeD Methode.

Als Beispiel fiir den Grenzfall der Untersuchung von Elektron-Photon Koinzidenzen nach Anregung durch
Photonenpulse zeitlich stark strukturierter Anregungsmuster wurde die Photoionisation von molekularen
CO» nach Anregung mit hv = 22,0 eV Photonen untersucht. Die anregenden Photonen wurden von dem
Strahlrohr U125/2 10m NIM [185, 186] wahrend dem Betrieb des Speicherrings im MBH Modus von
BESSY Il zur Verfiigung gestellt. Der Strahl der CO, Molekiile wurde (iber Expansion durch eine Diise
mit einem Diisendurchmesser von 80 pm und einem Halb&ffnungswinkel von 15° bei einem Stagnatati-
onsdruck der Quelle von pg = 0,5 bar und einer Quellentemperatur von T = 243 K erzeugt. Von den fiir
diese Anregungsenergie erreichbaren ionischen Zustanden lassen sich im Rahmen der Elektron-Photon
Koinzidenzen nur die CO5 B Zustinde detektieren, da nur die CO3 B — X Uberginge einen Beitrag
zu der Photonendetektion in dem Sensitivitatsbereich des verwendeten Detektors von ~ 115nm bis
~ 310 nm liefern [187-190]. Bei der eingestellten Temperatur ist der Beitrag durch die Photoionisation
vibrationsangeregter, neutraler CO, Molekiile stark reduziert [191], da die Potentialkurven der CO, X-
und CO;r X, B Zustande nahezu parallel verlaufen [192, 193] und daher die Franck-Condon-Faktoren
fir Av = 0 maximal sind. Der primér stattfindende Prozess ist daher [191]

CO2 X?££(0,0,0) + hv —COF B*}(0,0,0) + e (6.3.2)
CO3 B°%$(0,0,0) — CO3 X?M7(0,0,0) + AEmission -

Abbildung 6.5a zeigt die HDV Hgpn(tg)) und Heph(tpn) der Elektron-Photon Koinzidenzen. Diese las-
sen eine physikalische Interpretation des Elektronenflugzeitspektrums und der zeitabhangigen Intensitat
der Photonenemission wegen des statistisch verteilten zeitlichen Abstands zwischen dem Bunchmar-
ker als Referenzuhr und dem anregenden Photonenpuls kaum zu. Die Ai-Darstellung in Abbildung
6.5b andererseits zeigt eine einzelne asymmetrische Struktur auf einem nicht konstanten Untergrund,
was qualitativ durch die Ergebnisse des simulierten A¢-Spektrums in Abbildung 6.3 fiir einen offe-
nen Elektron-Photon Koinzidenzkanals gemaB dem Prozess 6.3.3 zu erwarten ist. Der {iber die ArTeD
Methode bestimmte Untergrund gemaB Gleichung 6.2.20 zeigt in den Bereichen Ay < —800ns und
A > 800ns eine gute Ubereinstimmung mit Hg.ph(A¢t), wie zuvor fiir die Daten, welche wahrend
einer Messzeit im SB Modus erhalten wurden. Analog zu der vorigen Bestimmung wurde der Bereich
A < —800ns zur Skalierung des Untergrunds gemaB 6.2.22 bestimmt.
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Die gute Ubereinstimmung zwischen bestimm-
ten Untergrund und Ha,(dt) zeigt sich auch
nach Abzug des Untergrunds in Abbildung 6.5c,
da hier nur die in 6.5b sichtbare Struktur auf ei-
nem nahezu konstanten Untergrund iibrig bleibt.
Geringe negative Haufigkeitsdichten lassen sich
durch die bereits in Abbildung 6.5b sichtbare
Statistik der Messung erklaren. An das so erhal-
tene Signal lasst sich die durch Gleichung 6.1.4
approximierte Form von Ha, echt(At) anpassen,
welche eine Lebensdauer der Photonen emittie-
renden Zustande von 7 = (148,1+0,8)ns er-
gibt. Ein Vergleich mit einer Ubersicht von ex-
perimentell erhaltenen Lebensdauern [194] zeigt
eine gute Ubereinstimmung mit Experimenten,
welche ebenso Elektron-Photon Koinzidenzen
gemessen haben. Hier ergaben sich die Lebens-
dauern zu 7 = 150ns [44], 7 = (138 +12)ns
[181] und 7 = (140 £ 7) ns [195]. Die mittle-
re Flugzeit der Elektronen ergibt sich fiir die
Approximation durch eine GauB-Funktion zu
(—450,6 £0,1) ns mit einer FWHM von
(2,90 £ 0,06) ns. Diese kann im Prinzip zur Be-
stimmung der Bindungsenergie heran gezogen

to =

werden.

Alternativ lasst sich durch Kenntnis der Lebens-
dauer 7 das unverbreiterte Elektronenspektrum
He| echt(—ter) durch einen Entfaltungsansatz ge-
winnen, bei welchem die Detektionszeitabhan-
gigkeit der Photonenintensitat lber einen ex-
ponentiellen Ansatz gemaB Gleichung 2.3 un-
ter Verwendung der durch die Anpassung ge-
fundenen Lebensdauer modelliert wird. Das Si-
gnal aus Abbildung 6.5c wird mit Hilfe eines
gewichteten, gleitenden Durchschnitts vergleich-
bar zu dem Vorgehen in Abschnitt 4.3 geglattet,
um den Einfluss des statistischen Rauschens zu
minimieren und ist zusammen mit dem Ergeb-
nis der Entfaltung in Abbildung 6.6a dargestellt.
Diese zeigt eine einzelne, zeitlich stark lokali-
sierte Struktur, welche anschlieBend iber eine
Zeit-zu-Energie Konvertierung als Funktion der
kinetischen Energien erhalten werden kann. Fiir
die Bestimmung der fiir die Konvertierungstabel-
le notwendigen Datenpunkte wurden Elektron-

Abbildung 6.5: Elektron-Photon Koinzidenzmes-
sung nach der Anregung von molekularen CO,
mit hv = 22,0eV Photonen und einer Beschleuni-
gungsspannung von Uges = 4V (Uy = U, = 4V)
bei einer Messdauer von 73 min.

a) HE|_ph(tE|) und HEI—Ph(tPh) der in Koinzidenz
gemessenen Elektronen und Photonen.

b) A¢-Darstellung der Elektron-Photon Koinziden-
zen sowie der lber die ArTeD Method bestimmte
Untergrund.

c) Ha,echt(At) sowie die durch Gleichung 6.1.4
approximierte Form der Struktur. Die Paramete-
roptimierung erfolgte durch Minimierung der Ab-
standsquadrate.
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Photon Koinzidenzen genutzt, welche aus RCT Prozessen in NeKr Clustern stammen. Dieser Prozess
wurde zuvor mit dem identischen Messaufbau untersucht [79] und l&sst sich durch Photonenenergien
induzieren, welche an dem Strahlrohr U125/2 10m NIM nutzbar sind. Eine grafische Darstellung der
Konvertierungsfunktion ist in Anhang A zu finden.

Das Ergebnis der Zeit-zu-Energie Konvertierung ist in Abbildung 6.6b dargestellt und zeigt eine Struktur,
die mit Hilfe einer GauBfunktion approximiert wurde (grau schattierte Flache). Die zentrale kinetische
Energie der so approximierten Verteilung ergibt sich zu Egj kin(3,84 & 0,06) €V, was fiir eine Photonen-
anregungsenergie von hv = (22,000 £ 0,007) eV einer Bindungsenergie von Eg ging = (18,16 + 0,07) eV
entspricht. Fiir den Fehler der kinetischen Energie wird trotz der groBen statistischen Unsicherheit der
verwendeten Kalibration die verwendete Klassenbreite als Fehler angenommen, da die groBe statistische
Unsicherheit der Kalibration aus der geringen Zahl an (nah benachbarten) Datenpunkten folgt. Fir die
Umrechnung der Detektionszeit in die Bindungsenergie ist weiterhin keine Extrapolation der Konvertie-
rungsvorschrift notwendig und die Kalibrationsdatenpunkte zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung mit
dem Bestwert der Kalibration. Der Wert von Eg| ging = (18,16 & 0,07) €V ist vergleichbar mit bereits zu-
vor berichteten Werten fiir die Anregungsenergie des C02X(0,0,0) — COZ B(0, 0, 0) Ubergangs [196]
von EEI,Bind = 18,1 eV.

Abbildung 6.6: a) Ha, echt(A¢)-HDV der gemessenen Elektron-Photon Koinzidenzen und
iber Entfaltung erhaltene Flugzeitspektrum der koinzidenten Elektronen
Helecht(—ter). b) Zeit-zu-Energiekonviertung der Elektronenflugzeiten mit
iber eine GauBfunktion angepasste Verteilungsfunktion.

Fir die Untersuchung des Einflusses von mehreren echten Elektron-Photon Koinzidenzkanalen auf die
sich ergebende HDV Ha,(A¢) wurde auf Simulationsdaten zuriickgegriffen, da hier einzelne Parameter
isoliert voneinander betrachtet werden kénnen. Zusatzlich kann so die Giite des aus der ArTeD Methode
erhaltenen Untergrunds fiir diesen Fall getestet werden. Dazu wurden die zu erwartenden Ereignisse der
nicht koinzidenten Elektronen und Photonen und der Elektron-Photon Koinzidenzen als mehrstufiges Zu-
fallsexperiment ereignisbasiert simuliert, sodass die Simulationen einen zu den Messdaten vergleichbaren
Datensatz erzeugen (Anhang B). Diese kénnen somit in gleicher Weise wie die tatsachlichen Messdaten
des TDCs sortiert und ausgewertet werden. Als Grundlage fiir die Simulation dienen die Messungen von
Hans et al. an Argonclustern nach der Anregung mit hv = 449 €V Photonen [80], welche im ersten Teil
dieses Abschnitts fiir den Vergleich der SuTeD und ArTeD Methode verwendet wurden.
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Fiir die zuvor bestimmte Lebensdauer der lumineszierenden Zustdnde 7 = 4,6 ns sind die Simulations-
ergebnisse der koinzidenten Verteilungen Hgph(tg) und Heph(tpn) in Abbildung 6.7a dargestellt. Der
stark ausgeprigte Unterschied zwischen den gemessenen Ereignissen im Bereich von t < 800ns und
t > 800 ns ist eine Folge des heuristisch bestimmten Verhaltnisses der zufalligen und echten Koinziden-
zen. Dieser ist auch in den Messungen von CO; erkennbar, dort allerdings in einem geringen MaBe. Wie
erwartet lasst sich in Hgipn(tg) kein interpretierbares Elektronenflugzeitspektrum erkennen. Ha,(At)
in Abbildung 6.7b zeigt andererseits mehrere gut erkennbare Strukturen auf einem nicht konstanten
Untergrund von zufalligen Koinzidenzen. Es wird ebenfalls deutlich, dass der {iber die ArTeD Methode
bestimmte Untergrund auch fiir mehrere echte Elektron-Photon Koinzidenzkanile eine gute Approxima-
tion ist. Dies ist bei einem Vergleich mit dem simulierten Messsignal der Elektron-Photon Koinzidenzen
in den Zeitbereichen Ay < —800ns und A; > 0ns erkennbar, fiir welche nur zufillige Koinzidenzen
erwartet werden.

6.7c zeigt das Signal nach Abzug des Untergrunds, welches in identischer Weise zu den CO»-Daten in
Abbildung 6.6 geglattet und entfaltet wurde. Dies wird mit den echten Koinzidenzen der Messdaten
verglichen, welche mit Hilfe der SuTeD Methode wie zuvor beschrieben ausgewertet und hier auf die
Flache der Simulationsdaten reskaliert wurden. Dies ermdglicht einen Vergleich der simulierten Daten
vor und nach Abzug des Untergrunds und zeitgleich einen qualitativen Vergleich mit der fiir den MBH
Modus simulierten Flugzeitspektrums mit dem im SB gemessenen Flugzeitspektrum, welches mit der
SuTeD Methode ausgewertet wurde. Es zeigt sich insgesamt eine gute Ubereinstimmung zwischen den
gemessenen und simulierten Flugzeitspektren, wobei die Abweichung der relativen Intensitaten sowie
der Verschiebung der Struktur bei Ay = —150ns aus den heuristisch erhaltenen Verteilungen resultie-
ren, welche fiir die Simulation genutzt wurden. Im Gegensatz zu dem Vergleich der ArTeD und SuTeD
Methode der gemessenen Daten in Abbildung 6.4 sind diese hier kaum gegeneinander verschoben, da
innerhalb der Simulation die konstante Verschiebung auf Grund der Signaliibertragung und -verarbeitung
auf Ons fiir das Photonen- und Elektronensignal gesetzt wurde.

Um zu (berpriifen, welchen Einfluss die Lebensdauer der lumineszierenden Zustinde auf dieses Ergebnis
hat, wurden die entsprechenden Verteilungen fiir 75, = 40 ns simuliert und ergeben die in Abbildung
6.7(d-f) dargestellten Verteilungen. Die restlichen Simulationsparameter wurden identisch zu der Simu-
lation fiir 7 = 4,6 ns gewahlt, um einen Vergleich zwischen diesen zu ermdglichen und fiihren auch zu
einer vergleichbaren Zahl der Elektron-Photon Koinzidenzen von (301 = 1) - 103 Koinzidenzereignissen.
Die vergroBerte Lebensdauer fithrt zu einer Umverteilung der Photonendetektionszeiten in Abbildung
6.7d und damit zu einer Verbreitung der Strukturen in der A¢-Darstellung 6.7(e+f), sodass die Struktu-
ren im Zeitbereich von —250 ns bis —350 ns nicht mehr aufgelost werden konnen. Dies entspricht dem
zu erwartenden Verhalten. Mit Hilfe der Entfaltung von Elektronenflugzeit und Photonendetektionszeit
lassen sich diese separieren und fiihren zu einer guten qualitativen Ubereinstimmung mit den iiber die
SuTeD Methode ausgewerten Messdaten sowie mit dem fiir 7 = 4,6 ns erhaltenen Verlauf in Abbil-
dung 6.7c. Fir 7s;,, = 40ns fiihrt die Entfaltung jedoch trotz der identischen Glattung bei gleichen
Koinzidenzzahlen zu einem starken Einfluss des Rauschens, sodass die Struktur bei —180ns sich nur
schwach von dem Rauschsignal abhebt. Da eine stirkere Glattung des in die Entfaltung eingehenden
Signals zu einer Verbreitung der erhaltenen Strukturen fiihrt, deutet dies darauf hin, dass bei einer star-
ken Verbreiterung der A¢-Verteilung durch eine groBe Lebensdauer der lumineszierenden Zustande eine
groBere Zahl an Koinzidenzen detektiert werden missen. Dadurch kann das Signal-zu-Rausch Verhaltnis
verbessert werden ohne die Daten zu stark glatten zu miissen.
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Ein weiterer Punkt, der im Fall nicht vorhandener theoretischer Modelle bedacht werden muss, ist die
Bestimmung der Lebensdauer, welche zur Entfaltung genutzt wird. In dem hier gezeigten Beispiel ist
der Uberlapp der Strukturen in Hgppp echt(At) so groB, dass eine Bestimmung der Lebensdauer iiber
Gleichung 6.1.3 nur durch eine Summation Uber verschiedene Verteilungen erreicht werden kann, was
zu einer groBen Zahl von anzupassenden Parametern fiihrt. Alternativ kann versucht werden Hg_ph(tpp)
in Abbildung 6.7d mit einem exponentiellen Zerfall anzupassen und so eine fiir die Entfaltung nutzbare
Lebensdauer zu bestimmen, da hier die Parameter der Elektronen nicht mit eingehen. Fir den Fall, dass
nur ein Photonenemissionskanal detektierbar ist, kann fiir eine bessere Statistik der Messung auch das
Signal der nicht in Koinzidenz gemessenen Photonen verwendet werden. Bei der gewahlten Lebensdauer
von 7s;;, = 40ns ist der durch den einzelnen Anregungspuls des MBH Modus bei t ~ 401 ns noch
ausreichend von der durch den Multibunchanteil induzierten Verteilung und dem folgenden PPRE-Puls
separiert und eignet sich daher fiir die Anpassung der beobachtbaren Lebensdauern. Diese Anpassung
liefert eine Lebensdauer von 74 = (37 £ 4) ns und zeigt bereits fiir die genutzte Lebensdauer 7s;y, eine
Abweichung von 7,5 % des Bestwerts auf Grund des Einflusses der zeitlich benachbarten Anregungspul-
se. Es kann daher davon ausgegangen werden, dass dieser Ansatz fiir groBere Lebensdauern nicht mehr
zielfithrend sein wird.

Dariiber hinaus liegt hier der einfache Fall vor, dass nur eine Lebensdauer fiir die Simulation der Pho-
tonendetektionszeiten verwendet wird. In komplexeren Fallen von verschiedenen Lebensdauern, deren
Zuordnung zu den verschiedenen echten und zufalligen Koinzidenzen unklar ist, muss auch hier ein Su-
perpositionsansatz der zeitabhangigen Intensitaten I, (7;) durchgefiihrt werden. Hierbei kann ausgenutzt
werden, dass sich diese in Beitrage von echten und zufalligen Koinzidenzen aufteilen lasst gemaB

o N Newph st
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wobei sich Ngi_ph, echt Und Ngiph, zufsiig aus der ArTeD Auswertung ergeben.

Die Situation andert sich stark, falls Hgj echt(tg1) oder Hph echt(tph) sich aus theoretischen Modellen ab-
leiten lassen. Dann kann die Messung von Elektron-Photon Koinzidenzen bei beliebigen Zeitstrukturen
der anregenden Pulse und anschlieBende Auswertung liber die ArTeD Methode mit diesen gut vergli-
chen werden, da hierdurch der Satz der fiir die Entfaltung der Signale notwendigen Parameter stark
eingeschrankt werden kann. Sind sowohl Hgj echi(tgr) als auch Hpp echi(tpn) aus theoretischen Modellen
ableitbar, kdnnen diese auch direkt iiber Gleichung 6.1.3 mit den Ergebnissen aus der ArTeD Methode
verglichen werden.

Auf Grundlage dieser Simulationen am Beispiel des MBH Modus von BESSY Il kann insgesamt ange-
nommen werden, dass die ArTeD Methode auch bei realen Messungen mit mehreren offenen Elektron-
Photon Koinzidenzkanalen bei einer beliebigen Zeitstruktur der anregenden Photonenpulse zu einem
interpretierbaren Signal fiihrt. Die so erhaltenen Ergebnisse liefern dabei eine Ubereinstimmung mit
den fiir eine Anregung durch Pulse mit ausreichen groBen zeitlichen Abstand erhaltenen und lber die
SuTeD Methode ausgewerteten Signalen. Die Auswertung solcher Daten kann bei einem starken Uber-
lapp der Strukturen ohne Teilkenntnis der involvierten Prozesse und damit verbundenen GréBen aber
herausfordernd sein.
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Abbildung 6.7: Simulation von approximierten Elektron-Photon Koinzidenzen von Argon Clus-
tern nach einer Anregung mit hv = 449 eV Photonen im Multibunch Hybrid Modus von BES-
SY Il (HZB, Berlin) auf Grundlage der im Singlebunch von BESSY Il erhaltenen Messdaten
[80] (Abbildung 6.4) fiir die urspriingliche Lebensdauer der lumineszierenden Zustande von
T = 4,6ns (a-c) sowie fiir eine Lebensdauer der lumineszierenden Zustande von 7 = 40ns
(d-f). Fir die Entfaltung in (f) wurde die angepasste Lebensdauer von 7o = (37 £ 4) ns ge-
nutzt. Die Flache der Messdaten wurde auf die Flache der Simulationsdaten reskaliert, um
einen Vergleich des simulierten Signals vor und nach dem Abzug des Untergrunds zufalliger
Koinzidenzen sowie einen qualitativen Vergleich zwischen Simulation und Messdaten zu er-
méglichen. Die Gesamtzahl der simulierten Ereignisse betragt 2,5 - 107 Ereignisse, von denen
5,5 - 10° Ereignisse zu El-Ph-Koinzidenzen fiihren. Hierfiir wurde Qg = 0,9 und Qp, = 0,05
angenommen. Details der Simulation sind in Anhang B zu finden.






KAPITEL [

ZUSAMMENFASSUNG UND FAZIT

Gegenstand dieser Arbeit war die Weiterentwicklung effizienter Detektions- und ldentifikationsmethoden
von korrelierten Elektron- und Photonenemissionsprozessen, welche durch die Anregung mit hochenerge-
tischen Photonen induziert wurden. Speziell fiir die Messung von Photonen ist die Detektionseffizenz ein
kritischer Parameter, da diese im Gegensatz zur Detektion geladener Teilchen nicht durch die Verwen-
dung magnetischer oder elektrischer Felder gesteigert werden kann. Die anregenden Photonen werden
hierbei von Synchrotronstrahlungsanlagen zur Verfiigung gestellt, an denen die Durchfiihrungszeit von
Experimenten auf Grund der hohen Nachfrage stark limitiert ist und die zur Untersuchung physika-
lischer Prozesse notwendigen Messergebnisse damit in moglichst kurzer Zeit erreicht werden miissen.
Die verfligbare Zeit zur Durchfiihrung der Experimente wird zusatzlich dadurch reduziert, dass nicht
jeder Betriebsmodus von Synchrotronstrahlungsanlagen, welche sich in der zeitlichen Struktur der zir-
kulierenden Elektronenpakete und damit verbunden der anregenden Photonenpulse unterscheiden, fiir
zeitabhangige Messungen nur eingeschrankt verwendet werden kann.

Der Fokus des ersten Teils dieser Arbeit lag daher darauf zu zeigen, wie ein Spiegelsystem an ein
existierendes Experiment zur Detektion von Elektronen von Teilchenstrahlen nach der Anregung mit
Synchrotronstrahlung angepasst werden kann. Die hierdurch erreichbaren Elektron-Photon Koinzidenz-
detektionsraten sind nach Kapitel 5 ausreichend hoch, um Messungen innerhalb der von Synchrotron-
strahlungsanlagen zur Verfligung gestellten Zeiten zu erlauben. Das Spiegelsystem nutzt dabei den
durch das Elektronenspektrometer ungenutzten freien Raum um das Interaktionsvolumen bestmoglich
aus, wodurch der geometrisch einsehbare Raumwinkel der Photondentektion maximiert wird. Dieses
System wurde erfolgreich bei Testmessungen von Elektron-Photon Koinzidenzen nach der Anregung
von atomarem Helium und atomarem Argon getestet. Der effektive relative Raumwinkel der Photo-
nendetektion unter Verwendung des Spiegelsystems wird mit Hilfe der bekannten Wirkungsquerschnitte
von Helium auf dQ‘ED‘cfetJrSp > 0,875 % abgeschatzt. Dieser Wert stellt gegeniiber dem effektiven relati-
ven Raumwinkel des Detektors ohne weitere Optiken von dQpet &~ 0,075 % eine starke Erhéhung dar.
Dieser Wert liegt allerdings noch immer weit unter dem durch den geometrischen Raumwinkel erreich-
baren Wert. Dies wird zum Einen der Oberflachenoxidation des Aluminiumspiegels zugeschrieben, durch
welche die Reflektivitat in diesem Wellenlangenbereich stark reduziert wird. Zum Anderen wurde fiir die-
se Abschatzung wegen der unbekannten Quanteneffizienz des Photonendetektors bei der detektierten
Photonenwellenldnge von 164,04 nm statt dessen die maximale Quanteneffizienz des Detektors heran-
gezogen. Damit stellt der so bestimmte Wert eine untere Grenze dar und es liegt nahe, dass die echte
Steigerung groBer ausfallt als hier angegeben. Insbesondere konnte der hier vorgestellte und diskutierte
Aufbau von uns bereits erfolgreich fiir den Nachweis von RCT-Prozessen eingesetzt werden, welche in
echten Elektron-Photon Koinzidenzen resultieren [79, 80].
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Ein Vergleich mit anderen Spiegelsystemen, so zum Beispiel [41, 58, 59], ist allerdings aufgrund der ab-
weichenden untersuchten Prozesse und damit verbunden auch den jeweiligen Wirkungsquerschnitten nur
bedingt moglich. Ein Vergleich mit der Arbeit von Meyer et al. [58] zur Untersuchung von lon-Photon
Koinzidenzen zeigt aber, dass die mit Spiegelsystemen abdeckbaren Raumwinkel noch vergroBert wer-
den koénnen, wenn die verwendeten Detektorsysteme dies erlauben und dies als zentraler Aspekt des
Experiments definiert wird. So wurde hier ein relativer Raumwinkel von ~ 60 % erreicht und zusatzlich
eine entsprechende Beschichtung des Spiegels zur Erhéhung der Reflektivitat in dem zu untersuchenden
Spektralbereich genutzt. Das dort vorgestellte Spiegeldesign ist fiir die im Rahmen dieser Arbeit genutz-
te Flasche in dieser Form allerdings nicht nutzbar. Das im Rahmen dieser Arbeit genutzte Spiegelsystem
kann daher als sehr gute Losung zur Integration einer effizienten Photonendetektion in ein bestehendes
Experiment zur effizienten Detektion von Elektronen angesehen werden. Mogliche Weiterentwicklung
werden flr die hier diskutierte Kombination aus Elektronen- und Photonendetektion daher vor allem im
Bereich der Oberflachenbeschichtung des Spiegelsystems gesehen.

An Hand der ldentifikation der 3s-Satellitenzustédnde bei der Anregung von atomaren Argon mit einer
Photonenenergie von hv = 449 eV wurde fiir den Fall von Anregungspulsen mit ausreichend groBem zeit-
lichen Abstand weiterhin gezeigt, dass mit Hilfe dieses Aufbaus zur Elektron-Photon Koinzidenzdetektion
auch Anregungskanale identifiziert werden kénnen, welche allein mit der Detektion der Elektronen nicht
direkt messbar sind. Zusatzlich illustriert dieses Beispiel, wie die Messung aller auftretenden Teilchen-
kombinationen durch einen Verzicht auf eine Hardware basierte Koinzidenzmessung bei der Interpretation
der erhaltenden Daten helfen kann.

Im zweiten Teil der Arbeit wurde die Messung der Elektron-Photon auf Anregungsmuster mit beliebi-
gem zeitlichen Abstand zwischen den anregenden Pulsen verallgemeinert und hierfiir auf Grundlage der
bekannten Darstellung der Koinzidenzen liber die Zeitdifferenzen zwischen den beteiligten Teilchen eine
ereignisbasierte Modellierung des Untergrunds zufalliger Koinzidenzen dargestellt. Diese nutzt insbeson-
dere die zeitgleiche Messung der koinzidenten und nichtkoinzidenten Teilchen aus, um so den Untergrund
auf einfache Weise zu bestimmen. Im Grenzfall von zeitlich stark separierten Anregungspulsen und kurzen
Lebensdauern der fluoreszierenden Zustande fiihrt diese Methode auch bei mehreren moglichen Elektro-
nenemissionskanalen zu mit der zuvor genutzten Methodik vergleichbaren Ergebnissen. Dies wurde am
Beispiel von Elektron-Photon Koinzidenzen illustriert, welche aus der Anregung von Argon-Clustern mit
einer anregenden Photonenenergie von hy = 449 eV Photonen resultieren. Messungen im Multibunch
Hybrid Modus von BESSY, bei denen molekulares CO, mit hv = 22€V Photonen angeregt wurde,
zeigen eine gute Ubereinstimmung mit der aus der Literatur bekannten Anregungsenergie und Lebens-
dauer des CO; B(0,0,0) Zustands und damit die Anwendbarkeit der Methode fiir einen moglichen
Elektron-Photon Koinzidenzprozess. Mit Hilfe einer auf mehrstufigen Zufallsexperimenten beruhenden
ereignisbasierten Simulation der Elektron-Photon Koinzidenzen konnte diese Aussage dariiber hinaus auf
den Fall erweitert werden, bei denen mehr als ein moglicher Elektronenemissionskanal in Koinzidenz mit
Photonen detektiert werden kann.



ANHANG A

ZEIT-ZU-ENERGIE KONVERTIERUNGEN

Im folgenden werden die verschiedenen Konvertierungsfunktionen inklusive der berechneten Unsicher-
heiten fiir die Auswertung der Experimente gezeigt. Die Bestimmung erfolgte gemaB des in Abschnitt
4.3 beschriebenen Vorgehens. Dabei wurde der dort zuletzt vorgestellte Ansatz verwendet, bei dem
die Detektionszeiten iiber Gleichung 4.3.4 mit den entsprechenden kinetischen Energien verkniipft wer-
den. Die Bestimmung der HDV erfolgt tber die Moglichkeit 2 aus Abbildung 4.5. Eine Kalibration der
Anregungsenergien der Synchrotronstrahlung erfolgte fiir keines der gezeigten Experimente.
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90 Anhang A: Zeit-zu-Energie Konvertierungen
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Abbildung A.1: Bestimmung der Zeit-zu-Energie Konvertierung der in Abschnitt 5.2 gezeig-

ten Spektren der emittierten Elektronen von Helium. Die Spannungen der

magnetische Flaschen betragen U; = U, = 0V bei einem Spulenstrom

von Ig = 2,1A. An dem Permanentmagneten wurde eine Spannung von
Upm = 0,1V zur Verhinderung von Aufladeeffekten angelegt. Zur Kalibrati-
on wurde atomares Argon mit varierenden Photonenenergien im Bereich von
hv = 248€V bis hv = 308¢eV angeregt und die Flugzeit der 2p3; Photoio-
nisatiosstruktur sowie die daraus resultierende Konvertierungsvorzschrift ge-
maB den Ausfithrungen in Abschnitt 4.3 bestimmt. Die Bindungsenergie der
Struktur betragt Eg = 248,63 €V und wurde [147] entnommen. Die Konver-
tierung iber E(t) und t(E) liefert dquivalente Konvertierungsvorschriften fir
die beiden Zeitbereiche der aufeianderfolgenden Anregungspulse sowie Unsi-

cherheiten der Konvertierung. Die Unsicherheit der Datenpunkte ist geringer
als die SymbolgroBe und daher nicht mit angegeben.
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Abbildung A.2: Bestimmung der Zeit-zu-Energie Konvertierung der in Abschnitt 5.2 gezeig-

ten Spektren der emittierten Elektronen von Argon, bei denen die Span-
nungen der magnetische Flaschen U; = U>

= —190V betragen. Der Spu-
lenstrom wurde auf [z = 2,1 A eingestellt und an dem Permanentmagneten

wurde eine Spannung von Upy = 0,1V zur Verhinderung von Aufladeeffekten

angelegt. Zur Kalibration wurde atomares Neon mit varierenden Photonen-
energien im Bereich von hy = 210eV bis hv

= 330eV angeregt und die
Flugzeit der 2p% Photoionisatiosstruktur sowie die daraus resultierende Kon-

vertierungsvorschrift gemaB den Ausfiihrungen in Abschnitt 4.3 bestimmt.
Die Bindungsenergie der Struktur betragt Eg = 21,66€V und wurde [176,
177] entnommen. Die Konvertierung tiber E(t) und t(E) liefert aquivalente
Konvertierungsvorschriften fiir die beiden Zeitbereiche der aufeianderfolgen-
den Anregungspulse sowie Unsicherheiten der Konvertierung. Die Unsicher-

heit der Datenpunkte ist geringer als die SymbolgréBe und daher nicht mit
angegeben.
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Abbildung A.3: Bestimmung der Zeit-zu-Energie Konvertierung der in Abschnitt 5.2 gezeig-

ten Spektren der emittierten Elektronen von Argon, bei denen die Span-
nungen der magnetische Flaschen U; = U, = —175V betragen. Der Spu-
lenstrom wurde auf g = 2,1 A eingestellt und an dem Permanentmagneten
wurde eine Spannung von Upy = 0,1V zur Verhinderung von Aufladeeffekten
angelegt. Zur Kalibration wurde atomares Neon mit varierenden Photonen-
energien im Bereich von hy = 195€V bis hy = 315eV angeregt und die
Flugzeit der 2p% Photoionisatiosstruktur sowie die daraus resultierende Kon-
vertierungsvorschrift gemaB den Ausfiihrungen in Abschnitt 4.3 bestimmt.
Die Bindungsenergie der Struktur betragt Eg = 21,66€V und wurde [176,
177] entnommen. Die Konvertierung tiber E(t) und t(E) liefert aquivalente
Konvertierungsvorschriften fiir die beiden Zeitbereiche der aufeianderfolgen-
den Anregungspulse sowie Unsicherheiten der Konvertierung. Die Unsicher-

heit der Datenpunkte ist geringer als die SymbolgréBe und daher nicht mit
angegeben.
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Abbildung A.4: Bestimmung der Zeit-zu-Energie Konvertierung der in Abschnitt 6.3 ge-

zeigten Spektren der emittierten Elektronen von CO,. Die Spannungen der
magnetische Flaschen betragen U; = U, = 4V bei einem Spulenstrom
von Ig = 2,1A. An dem Permanentmagneten wurde eine Spannung von
Upm = 0,1V zur Verhinderung von Aufladeeffekten angelegt. Zur Kalibra-
tion wurde der RCT von NeKr Clustern bei varierenden Photonenenergien
im Bereich von hv = 2eV bis hv = 22¢€V induziert und die Flugzeit der
entsprechenden Photoionisatiosstruktur sowie die daraus resultierende Kon-
vertierungsvorschrift gemaB den Ausfiihrungen in Abschnitt 4.3 in der At-
Representation bestimmt. Die Bindungsenergie der Struktur wurde [79] ent-
nommen. Die Konvertierung tiber E(t) und t(E) liefert aquivalente Konver-
tierungsvorschriften sowie Unsicherheiten der Konvertierung. Die Unsicher-
heit der Datenpunkte ist geringer als die SymbolgréBe und daher nicht mit
angegeben.
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ANHANG B

EREIGNISBASIERTE SIMULATION VON
ELEKTRON-PHOTON KOINZIDENZEN

Die in dieser Arbeit gezeigten Simulationen werden dafiir genutzt die Detektionszeiten der verschiedenen
Teilchenkombinationen zu bestimmen, welche bei einer Messung mit dem verwendeten TDC8HP der
Firma ROENTDEK zu erwarten sind [144]. Die Simulationsdaten folgen dabei der Struktur der in den
Abschnitten beziiglich der Datenaufnahme (Abschnitt 3.4) und Datensortierung (Abschnitt 4.1) vor-
gestellten Struktur der tatsachlichen Messdaten. Dadurch entspricht das Ergebnis der Simulation den
nach Teilchenkombinationen sortierten Tabellen aus Abbildung 4.1.
Insgesamt wird ein zweistufiger, stochastischer Ansatz verwendet, um die Art des Detektionsereignis-
ses sowie die simulierten Detektionszeiten der dazu beitragenden Teilereignisse zu bestimmen. Bei der
Implementation wurde sich auf die Beriicksichtigung der nicht in Koinzidenz gemessenen Elektronen
und Photonen, der Elektron-Photon-Koinzidenzen und zu diesen Signalen beitragende Messartefakte als
mogliche Ereignisse beschrankt.
Die Grundidee des Algorithmus ist es, die verschiedenen zeitlichen Verteilungen in vergleichbarer Weise
zu beriicksichtigen, wobei sich die Verteilungsfunktionen der Ereignisse aus den einzelnen Prozessen
konstruieren lassen, welche zu diesen beitragen. Es gelten daher folgende Annahmen:

1. Alle HDV sowie die zeitliche Verteilung der anregenden Pulse lassen sich in WDV (ibersetzen.

2. Die insgesamt zu erwartenden HDV (WDV) lassen sich gemaB des Superpositionsprinzips aus den

HDV (WDV) der einzelnen Kanale konstruieren.
3. Die WDV der verschiedenen Ereignisse kdnnen im Rahmen der bedingten Wahrscheinlichkeiten
reskaliert werden.

Abbildung B.1 zeigt einen schematischen Uberblick iiber die durchgefiihrte Simulation. Als Abbruchbe-
dingung wird hier verwendet, dass insgesamt N € N Ereignisse simuliert worden sind, die sich auf die
einzelnen Ereignistabellen verteilen. Bei langeren Simulationen konnen die erhaltenen Simulationsdaten
nach einer vorher festgelegten Zahl von Durchlaufen abgespeichert werden, um so einem unnétigen
Datenverlust vorzubeugen. Im ersten Schritt wird zunédchst der Typ des Detektionereignisses D,,, n € N
entsprechend der WDV der verschiedenen Detektionsereignisse P(D,) aus den N € N betrachteten
Ereignistypen bestimmt. Hierdurch wird festgelegt, welche der Ereignistabellen um eine Zeile erweitert
wird. AnschlieBend werden die simulierten Detektionszeiten der Elektronen tg; und tpy, bestimmt, welche
zu dem Detektionereignis D, gehoren.
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Eingabe der verwendeten Simulationsparameter

Initialisierung der Verteilungsfunktionen
der moglichen Messwerte

Erstellung der simulierten Messereignisse
auf Grundlage der erhaltenen Parameter und Verteilungsfunktionen

v

Auf Abbruchkriterium priifen

nicht erreicht erreicht
Vv
. . Bestimmung des Ende der Simulation und
glpljeelcNh%rSrSﬁlréE]:egebmsse Detektionsreignistyps D_ Speichern der letzten Ergebnisse

4
Bestimmung der
Messwerte beziglich D_

4
Messwerte als neue Zeile anhangen
an Ereignistabelle von D_

Abbildung B.1: Schematische Darstellung der durchgefiihrten Rechnungen.

Verwendete Simulationsparameter

Bei den Simulationsparametern wird zwischen zwei Klassen von Parametern unterschieden. Die erste
Klasse beinhaltet die Parameter, welche die zu simulierenden Prozesse physikalisch beschreiben. Dies
sind zunachst die /| € N zu betrachtenden Emissionskanéle der Elektronen und Photonen mit den jewei-
ligen diskreten WDV P(tx, Xi) beziglich der Zeitkanale des TDCs und dem Wirkungsquerschnitt o(X;)
fur I > i € N. Diese WDV sind dabei so formuliert, dass die Anregung zur Zeit ta, = 0 statt findet,
da der zeitliche Versatz in dieser Simulation separat durch das Fiillmuster des Speicherrings definiert
wird. Zusatzlich werden dieser Klasse die Korrelationsstarke zwischen den verschiedenen Emissionskana-
len c(Xi, Xj),! > i,j € N zugeordnet. Diese kann als Verzweigungsverhaltnis aufgefasst werden und
bestimmt damit maBgeblich die zu erwartenden echten Koinzidenzen.
Zu der zweiten Klasse von Parametern gehoren die vom Experiment abhangigen GroBen, welche fir
eine Beschreibung der zu erwartenden Ereignisse notwendig sind. Fiir die im Rahmen dieser Arbeit
durchgefithrten Simulationen sind dies:

1. Die Detektionswahrscheinlichkeiten Q(EI), Q(Ph).

2. Die Wahrscheinlichkeiten zur Messung eines Messartefakts MA(X;).

3. Die Teilchendichte im Interaktionvolumen wahrend eines Anregungsprozesses nte.

4. Die lber den betrachteten Ereigniszeitraum integrierte anregende Photonendichte ny,,,.
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5. Das Filllmuster der Synchrotronstrahlungsanlage, welche die zeitliche Struktur der anregenden
Pulse vorgibt. Als MaB hierfiir wird der Ringstrom /Ring(tAn) beziiglich der Zeit der moglichen
Anregungen ta, verwendet.

6. Die Eigenschaften der Zeitmessungen, welche die moglichen simulierten Detektionszeiten vorgibt.
Dies sind hier die Einstellungen des TDCs:

= Die Gruppenlange A Tgyppe-

= Die Kanalbreite des TDCs Atrpc.

= Die maximale Zahl der verfiigbaren TDC Kanile Ntpc. Diese Angabe ist redundant wenn
ATgruppe und Atrpc gegeben sind.

7. Eine konstante zeitliche Verzégerung der Detektion fiir den Elektronendetektor O und Photo-
nendetektor Opp, durch die Messelektronik.

In der aktuellen Implementation dienen nte und ny, nur zur Skalierung des Verhaltnisses des echten
Signals zu moglichen Messartefakten. Existieren aber fiir verschiedene Emissionskanale unterschiedliche,
bekannte Teilchenzahldichten, so kdnnen diese mitberiicksichtigt werden. Ein Beispiel hierfiir sind unter-
schiedliche Relaxationskanéle von Clustern und atomaren Systemen, bei denen die Wirkungsquerschnitte
bekannt sind.

Durch die Entkopplung der Photonenzahl von dem Fillmuster kann letzeres als WDV der Anregungs-
zeiten aufgefasst werden. Das Auftreten von Messartefakten wird in vergleichbarer Weise wie die echten
Signale modelliert. Dadurch lassen sich diese als Superposition von unterschiedlichen Artefaktkanalen
may, k € N auffassen. Beispiele fiir solche Kanale sind das statistisch auf die Detektionskanale verteilte
thermische Rauschen oder Haufungspunkte auf Grund der Fehlfunktion einzelner Kanéle. Diese werden
iber die Messartefakte pro Zeiteinheit Nma(may, At(may)) sowie die zugehorige Zeitverteilungsfunk-
tion Pma(tx, mag), welche die Wahrscheinlichkeit ein Messartefakt zur Zeit tx auf dem Detektor fiir
Teilchensorte X aufzunehmen liefert, beschrieben.

Initialisierung der Verteilungsfunktionen

In diesem Schritt werden aus den Simulationsparametern die bendtigten WDV festgelegt. Zunachst wer-
den die Wahrscheinlichkeiten P(D,) der verschiedenen moglichen Detektionsereignisse D, bestimmt. Da
sich nur auf Elektron-Photon Koinzidenzen und die jeweiligen nicht koinzidenten Ereignisse beschrankt
wird, ergeben sich die in Abbildung B.2 gezeigten Moglichkeiten ein entsprechendes Detektionsereignis
D, zu erhalten.

Es wird dabei explizit zwischen der Detektion eines Teilchens und einem Messartefakt unterschieden. Fiir
jedes dieser Ereignisse kann die Auftrittswahrscheinlichkeit aus den genutzten Simulationsparametern
bestimmt werden. Diese sind in Abbildung B.3 gezeigt. Die dort auftretenden Emissionswahrscheinlich-
keiten einer Teilchenkombination werden dabei bestimmt iber

Em(El}) = o (El;) - Mhy - nTe
Em(Ph;) = o(Phj) - nhy - nTe (B.1)
Em(EI,PhJ) = Em(PhJ\EI,) : Em(EI,) = C(Eh, PhJ) . Em(EI,) .

Fir die Wahrscheinlichkeit ein Messartefakt aufzunehmen wird angenommen, dass diese fiir jeden Mess-

zyklus gleichberechtigt sind. Im Fall der echten Elektron-Photon Koinzidenzen wird entsprechend der
Ausfithrungen in Abschnitt 6.1 angenommen, dass zunachst die Elektronenemission statt findet und die
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Elektronen Photonen Abbildung B.2: Nach den in der Simulation
Elya Phy beriicksichtigten Teilchenkombinationen auf-
El,,, Ph,,, geschliisselte Ereignistypen. Es wird dabei ex-

plizit zwischen durch die Detektion von emit-

Elektronen und Photonen tierten Elektronen und Photonen (E|, Ph)
Elyn Phy,. und durch Messartefakte unechte Signale der
El,,, Phy Detektoren (Elpa, Phpma) unterschieden.
El,, Ph,. Die Indizes i, i*, j, j* stellen spezifische Emissi-
El, Ph,, onskanale der Elektronen und Photonen dar,

wahrend der Index bel der Superposition aller
El Ph betrachteten Emissionskanale entspricht.
El, Ph,

J

Photonenemission darauf folgt. Ein Messzyklus besteht entsprechend Abschnitt 3.4 aus einer Gruppe
des TDCs. Die Wahrscheinlichkeit MA(may) ein Messartefakt may zu erhalten wird bestimmt tber

Nma(mak, At(mak))
At

MA(may) = - AtGruppe - (B.2)

Fir die Wahrscheinlichkeiten der D, wird angenommen, dass bei fehlender Korrelationen zwischen den
Teilereignissen die in Abbildung B.3 angegebenen Reihenfolgen vertauschbar sind. Die in Abbildung B.3
angegeben Wahrscheinlichkeiten werden anschlieBend (iber

5 P(Dn)

P(Dy) = — ")
(En) > P(Dn)
n<N

(B.3)

reskaliert, sodass die Summe der verschiedenen Wahrscheinlichkeiten exakt Eins ergibt. Es handelt sich
bei der WDV ﬁ(Dn) somit um bedingte Wahrscheinlichkeiten, bei denen davon ausgegangen wird,
dass eines der betrachteten Ereignisse auf jeden Fall eintritt. Der Fall das kein Teilchen bei einem
Anregungspuls detektiert wurde wird somit explizit ausgeschlossen, um so die Zahl der notwendigen
Iterationen fiir die Simulation der Messereignisse drastisch zu reduzieren. Hierdurch wird gewahrleistet,
dass definitiv eines der in Abbildung B.3 gezeigten Ereignisse eintritt.

Um die Detektionszeiten zu simulieren werden neben der WDV ﬁ(Dn) zusatzlich die WDV der eigentli-
chen Messwerte benétigt, aus denen dann fiir jedes Ereignis ein Satz von Messwerten gemaB der ihnen
zugeordneten Wahrscheinlichkeiten ausgewahlt werden kann. In der vorliegenden Simulation gilt fiir die
moglichen Messwerte wegen A Tgyppe = 1600 ns und Atrpc = 0,025 ps

Nicht koinzidente Elektronen :  tg € {tg} = {0;0,25;...;1599,75} - 1 ns
Nicht koinzidente Photonen : tph € {tpn} = {0;0,25; ...;1599,75} - 1 ns (B.4)
Elektron-Photon Koinzidenzen : (tg, tpn) € {tei} x {tpn}

Im Fall der Elektron-Photon Koinzidenzen werden nicht die Tupel (tg, tpn) gemeinsam bestimmt, son-
dern jede Komponente wird fiir sich behandelt. Damit koénnen dort tg und tpy, als eigenstandige Zufalls-
variablen betrachtet werden. Fiir die Konstruktion der Messwerte beziiglich der verschiedenen Detekti-
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MA(Ph)

Ph_.
Em(EI)-Q(El) El+Ph _
MA(EI) E|
MA(Ph) Bl +Ph
- Em(Ph)-Q(Ph) El_+Ph
Nichtleere . . .
Gruppe Em(EL)-Q(El) c(EI.‘,Phj) Q(Ph) E1+Ph
Em(EL,)-Q(El) - c(EIi*,Phj*)-Q(Ph) Cen
Em(EI)-Q(EI) El
E(Ph)-Q(Ph) El+Ph
Em(Ph)-Q(Ph) Ph

Abbildung B.3: Bestimmung der Wahrscheinlichkeiten fiir die Ereignisse aus Abbildung B.2.
Die Zahl der echten Koinzidenzkanale entspricht der Zahl an Kombinationen
aus Elektronen und Photonen, welche in Abbildung B.2 zu echten Koinziden-
zen fiihren.

onstypen wird zwischen Messartefakten und Messwerten von Teilchen unterschieden. Fiir Messartefakte
wird eine WDV konstruiert, durch welche aus der Menge der méglichen Messwerte ein Messwert ent-
sprechend der ihr zugeordneten Wahrscheinlichkeit ausgewahlt wird.

Die Messzeiten der Teilchen werden dagegen aus der Anregungszeit ta,, der durch die Messelektronik
bedingten Verzégerung O (beziehungsweise Opy) und der Zeit zwischen der Teilchenerzeugung und
dem Auftreffen auf dem Detektor t. x konstruiert. So lassen sich fiir fest definierte Emissionskanale
unterschiedliche zeitliche Verteilungen der anregenden Pulse nutzen, durch welche die Simulationen der
SB und MBH Modi in einfacher Weise mdglich sind. Damit gilt

|
tan+ teter + Or1 - =te € {ta},

! (B.5)
tan + treph + Oph = tph € {tpn} -
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Ein valides Ereignis liegt vor wenn die Summe dieser Zeiten in Gleichung B.5 einem Element der mog-
lichen Messwerte entsprechen und ist durch ein ,!" symbolisiert. Die Zeitverteilungsfunktionen fiir die
Emission sind so konstruiert, dass die Anregung bei 0 ns statt findet und dabei Gleichung B.5 erfiillt ist.
Das bedeutet aber, dass fiir beliebige zeitliche Verteilungen der Anregungspulse auch Anregungen zu
einer Zeit ta, < min({tg}, {tpn}) zu einem validen Ereignis fithren kénnen. Dies wird in der Simulation
in der Art beriicksichtigt, dass das Fiillmuster des Speicherrings nicht auf der Menge der Detektionszei-
ten betrachtet wird, sondern auf einer separaten Menge von Werten {ta,}, welche auch negative Zeiten
enthalten. Im Bezug auf das Messschema bedeutet dies, dass auch der Umlauf vor der eigentlichen
Detektion in der Simulation mitberiicksichtigt wird, weswegen insgesamt drei Umlaufe der Elektronen-
bunche betrachtet werden. Die WDV Pgm(tan), dass eine Anregung zur Zeit ta, statt findet, wird aus
dem Fiillmuster des Speicherrings IRing(tan) konstruiert gemaB

1

—————  Rina(tan) - B.6
Z /Ring(tAn) R g( A ) ( )
{tAn}

Pem(tan) =

SchlieBlich werden nach Abbildung B.2 noch verschiedene andere WDV bendtigt. Fiir diese gilt
nEIbelu

Die WDV ein beliebiges Elektron zur Zeit tg fiir eine Anregung bei ta, = 0 zu messen wird aus allen
betrachteten Elektronenemissionskanalen El; konstruiert. Dabei gilt

P (tei|Elber) = > o(EL) - P(tg1, E) (B.7)
i<l
Pei(tgr|Elpel) = 5 PEI(ltE|!E|be|) - Pg|(tei|Elper) - (B.8)
nPhbeI“

Die WDV ein beliebiges Photon zur Zeit tpy, fiir eine Anregung bei ta, = 0 zu messen wird aus allen
betrachteten Photonenemissionskanalen Ph; konstruiert. Dabei gilt

P&, (tpn|Phpel) = Za(Phj) - P(t, Ph;) (B.9)
i<J
1
Pg(tpp|Elpe)) = - PS5 (tpn|Phpel) . B.10
£1(tpn|Elbel) > P, (teh|Elber) pn(trh|Phpel) ( )

tph

»wElma* und ,,Ph,“

In den gezeigten Simulationen wurde fiir die Zeitverteilungsfunktion der Messartefakte angenommen,
dass ein moglicher Kanal ma zur Erzeugung von Messartefakten existiert. Dieser liefert einen auf alle
betrachteten TDC-Kanale tpy, gleichmaBig verteilten Beitrag. Dabei werden die WDV ein Messartefakt
may, zur Zeit tpy, auf dem Elektronendetektor Pg(tg|Elma) beziehungsweise auf dem Photonendetektor
Ppn(tph|Phma) zu erhalten im Rahmen der gezeigten Simulationen gleich behandelt. Fiir diese gilt

1

Pei(tel|Ema) = 1 (B.11)
{tei}
1

Pen(tph|Ema) = 1 (B.12)
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Erstellung der simulierten Messereignisse

Mit den zuvor definierten WDV werden fiir jeden Durchlauf der Simulationsschleife in Abbildung B.1
die Art des Detektionsereignisses erzeugt tber

P(Dy)

{Dn} — D . (B.13)

Die Messwerte der verschiedenen Ereignisse D,, werden dann erzeugt gemaB Gleichungen B.14 bis B.22.
Diese werden dann an die Ereignistabelle von D, als letzte Zeile angehdngt und der nichste Durchlauf
der Schleife in Abbildung B.1 beginnt.

Dn = Elma

{tei}
Pei(tei|Elma) (B.14)
tel = tg|

Dn = Phpya

trh = tph
Pen(tpn|Phma) (B.15)
{tpn}

Dyn = Elpe
{tan} {trerEr}
Prm(tan) Pei(trel,E1|Elber) (B.16)
tAn + trel,EI + Og = te

Dn = I:’hbel

tAn + trel,Ph + Oph = tpn

Pem(tan) Pen (trel,ph|Phbel) (B.17)

{tan} {trelPn}
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Dn = Elna — Phpa
{ter}
Pei(te1|Elma)
tel

trh

= tg

Pen(tpn|Phma)

{tpn}
Dp = Elper — Phima
{tan}
Pem(tan)
tAn +

Dn - EIma - l:".hbel

tAn -+
Pem(tan)

{tAn}

{trelEl}
Pei(tret,E1|Elber)
trel EI + Ok = tg|
tph = tph

Peh(tph|Phma)

{ten}
{ter}
Pei(tei|Elma)
tg| = tE
trel,Ph + Oph = tpn

Penh(trel,ph|Phper)

{trel,Pn}

(B.18)

(B.19)

(B.20)
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Dn = Elpel — Phpg

{tan} {trelE1}
Pem(tan) Pei(trel,E1|Elbel)
tAn + trel EI + Ok = tg
(B.21)
tAn + trel,Ph + Opn = tph
Pem(tan) Pen(trel,ph| Phpel)
{tan} {trel,Ph}
D, = El; — Ph; (Echte Koinzidenzkanile)
{tAn} {treI,El}
Pem(tan) Pei(trel1|El)
tAn + trel EI + Ok = tg
I (B.22)
tan + trel, Ph + Oph = tph

Pph(trel,ph|Phj)

{trerPn}

Vergleich der Simulationsergebnisse

Fir einen Test der Simulationen wurden die in Abschnitt 6.3 diskutierten Daten aus [80] beziiglich des
RCT an Argonclustern genutzt. Die fiir die Simulation notwendigen Parameter der Elektronenkanile
El;, insbesondere die Kopplungskonstanten c(i,j), wurden aus den koinzidenten und nicht koinzidenten
Elektronenspektren abgeschatzt. Hierzu wurde das Elektronenspektrum der nicht koinzidenten Elektro-
nen durch mehrere einzelne Verteilungsfunktionen approximiert und die Intensitatsvariationen bei dem
Ubergang zu den Elektron-Photon Koinzidenzen bestimmt. Fiir die Lebensdauer der Photonen wurde
der in 6.3 angegebene Wert von 7 = (4,63 £ 0,12) ns verwendet. Auch die durchschnittlichen Zahlraten
des Detektorrauschens wurde aus diesen Spektren abgeschétzt. Die Ergebnisse der Simulation sind fiir
7 = (4,63 £ 0,12) ns in Abbildung B.4 und fiir 7 = 40 ns in B.5 dargestellt. Die Abweichungen zwischen
Simulation und Messergebnissen resultieren aus den stark vereinfachten Approximationen der Strukturen
sowie den heuristisch erhaltenen Emissionswahrscheinlichkeiten. Dennoch weisen die Ergebnisse auf die
Funktionsfahigkeit der durchgefiihrten Simulationen hin.
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Abbildung B.4: Vergleich der Messdaten von Argon-Clustern nach einer Anregung mit
hv = 449¢V Photonen im Singlebunch Modus von BESSY Il [80] (HZB, Berlin) mit si-
mulierten Daten von approximierten Elektron-Photon Koinzidenzen. (a) bis (c) entsprechen
den Darstellungen in Abbildung 6.4. Fir die Entfaltung in (f) wurde die angepasste Lebens-
dauer von 7 = (4,63 £ 0,12) ns genutzt. Die Flache der Messdaten in (f) wurde auf die Flache
der Simulationsdaten reskaliert, um einen Vergleich des simulierten Signals vor und nach dem
Abzug des Untergrunds zufalliger Koinzidenzen sowie einen qualitativen Vergleich zwischen
Simulation und Messdaten zu erméglichen. Die Gesamtzahl der simulierten Ereignisse betragt
2,5 - 107 Ereignisse, von denen 5,5 - 10° Ereignisse zu El-Ph-Koinzidenzen fiihren. Hierfiir wurde
Qg = 0,9 und Qpp, = 0,05 angenommen.
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Abbildung B.5: Vergleich der Simulation von approximierten Elektron-Photon Koinzidenzen
von Argon-Clustern nach einer Anregung mit hv = 449 eV Photonen im Singlebunch Modus
von BESSY Il (a-c) mit entsprechenden Simulationen fiir Messungen im Multibunch Hybrid
Modus von BESSY Il (d-f) auf Grundlage der im Singlebunch von BESSY Il erhaltenen Mess-
daten [80] (Abbildung 6.4) fiir eine Lebensdauer der lumineszierenden Zusténde von 7 = 40 ns.
Fir die Entfaltung in (c) und (f) wurde die Lebensdauer von 7o = (37 £ 4) ns genutzt. Die
Flache der Messdaten wurde auf die Flache der Simulationsdaten reskaliert, um einen Vergleich
des simulierten Signals vor und nach dem Abzug des Untergrunds zufalliger Koinzidenzen sowie
einen qualitativen Vergleich zwischen Simulation und Messdaten zu ermdglichen. Die Gesamt-
zahl der simulierten Ereignisse betrigt je Betriebsmodus 2,5 - 107 Ereignisse, von denen jeweils
55-10° Ereignisse zu EI-Ph-Koinzidenzen fiihren. Hierfiir wurde Qg = 0,9 und Qp,, = 0,05
angenommen.






ANHANG C

LTECHNISCHE ZEICHNUNGEN DES VERWENDETEN SPIEGELSYSTEMS

¥

Stiickliste
OBJEKT ANZAHL BAUTEILNUMMER BEZEICHNUNG
1 1 033.012.001 spharischer Teilspiegel
b 1 033.012.003 Halteflansch Hohlspiegel
5 1 033.012.002a parabolischer
Teilspiegel 1
033.012.002b parabolischer
Teilspiegel 2

Alle Innenflachen poliert

AG Ehresmann Teilnr.:  033.012.000

Name: Wenzel / Hans Material: Alu MaBstab: 1:1

Norm.: IS0 2768m| Bauteilname:

Aufbau Hohlspiegel

AP

Abbildung C.1: Technische Zeichnung des verwendeten Spiegelsystems: Uberblick

Datum: 16.11.2017
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AG Ehresmann Teilnr.:  033.012.001

Name: Wenzel / Hans Material: Alu

MaBstab: 1:1

Norm.: ISO 2768m

Datum: 15.11.2017

Bauteilname:

spharischer Teilspiegel

Abbildung C.2: Technische Zeichnung des verwendeten Spiegelsystems: Sphérische Spiegel

p
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o | O
0: 0:
N |~
m | M
AG Ehresmann Teilnr.:  033.012.002a
Name: Wenzel / Hans Material: Alu MaBstab: 1:1

Norm.: SO 2768m| Bauteilname:

parabolischer Teilspiegel 1
Datum: 17.11.2017

Abbildung C.4:

p

Technische Zeichnung des verwendeten Spiegelsystems: Parabolspiegel A
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