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1. Einleitung

Wer es aber verachtet,
von der Wissenschaft zu kosten,
der bekommt auch von der Freude

nichts zu kosten, die sie bereitet.

Aristoteles, Protreptikos

Der Photoeffekt ist ein physikalisches Phadnomen, das von Wilhelm Hall-
wach, einem Schiiler von Heinrich Hertz, 1887 erstmals entdeckt und durch
Albert Einstein 1905 [EIN05] genauer beschrieben wurde. 1921 erhielt dieser
hierfiir seinen Nobelpreis. Einsteins Theorie zum Photoeffekt bekam aber
erst mit der Quantenphysik ein gesichertes Fundament. Mit Hilfe moderner
Experimente (z. B. Photoelektronenspektroskopie! (PES)) ist es heutzutage
moglich schnell ablaufende Prozesse, wie beispielsweise den Photoeffekt, im
Detail zu untersuchen.

Bei dem in dieser Arbeit durchgefithrten Experiment wurden Elektronen,
die beim Beschuss mit Synchrotronstrahlung von einem Festkorper (einem
Hochtemperatursupraleiter) emittiert wurden, mit Hilfe der Photoemissi-
onsspektroskopie (PES) untersucht. Um zu kldren welche physikalischen
Prozesse bei der PES im Festkorper ablaufen, wird in der theoretischen Fest-
korperphysik die Viel-Teilchen-Theorie verwendet.

Um zu verstehen, was genau bei einer Reaktion , die in einem Experiment be-
obachtet wird, passiert, ist es notig die gemessenen Daten mit einer Theorie
zu vergleichen. Da im Bereich der Hochtemperatursupraleiter die bestehen-
den Theorien zurzeit noch kontrovers diskutiert werden, wire es moglich mit

1Bei der Photoelektronenspektroskopie werden durch elektromagnetische Strahlung (z.B.
Synchrotronstrahlung) Elektronen aus einem Material herausgelost. Die Bestimmung der
kinetischen Energie dieser Elektronen erlaubt Riickschliisse auf (u.a.) die elektronische Be-
schaffenheit des untersuchten Festkorpers.
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Hilfe dieses Experiments zu zeigen welche Theorie die wahrscheinlichere ist.
In dem Experiment, mit dem sich diese Arbeit befasst, wurden bei der Photo-
elektronenspektroskopie eines Hochtemperatursupraleiters (HTSL) Messda-
ten — sowohl im nicht supraleitenden, als auch im supraleitenden Bereich des
HTSLs — gesammelt, um diese miteinander zu vergleichen und gegebenen-
falls Unterschiede abzugrenzen. Das Ziel dabei ist, Korrelationen zwischen
den Elektronen im Festkorper nachzuweisen.

M. Hattass zeigte in seiner Dissertation [HATO04], dass Elektronen innerhalb
eines metallischen Festkorpers (Kupfer) auf verschiedene Weise miteinan-
der korreliert sein konnen. Neben diesen Korrelationen wird im Supraleiter
noch eine weitere Art der Korrelation erwartet. Beim Beschuss der Probe —
bei einer Temperatur unterhalb der Sprungtemperatur — mit Synchrotron-
strahlung im Bereich von 10-30 eV?, wird zusiitzlich das Herauslésen von
im Grundzustand korrelierter Elektronenpaare, so genannter Cooper-Paare
(kondensierte Elektronenpaare (Quasipartikel)), erwartet. Die Cooper-Paare
sollten sich auf Grund ihrer speziellen Winkel- und Impulsrelation von nicht-
kondensierten Elektronen abgrenzen lassen (Kapitel 5).

Oftmals wird in der Festkorperphysik die elektronische Struktur von Festkor-
pern mit ARPES (Angle Resolved Photoemission Spektroskopie) untersucht.
ARPES bietet eine winkel- und energieaufgeloste Messung bei kleiner Raum-
winkelabdeckung. Wegen des kleinen Raumwinkelbereichs ist eine koinzi-
dente Messung von Elektronen nicht moéglich. Diese Art von Spektroskopie
liefert jedoch eine hohe Energieauflosung und eignet sich daher zum Ver-
gleich der theoretischen/ berechneten mit den gemessenen Bandstrukturen
(Kapitel 2.1) des jeweiligen Festkorpers. Um eine koinzidente Messung von
Elektronen moglich zu machen, wie es bei dem vorliegenden Experiment
verlangt wird, muss der Raumwinkelbereich, innerhalb welchem Elektronen
nachgewiesen werden konnen, vergroflert werden. Daher wurde bei diesem
Versuch das Detektor-Spektrometer-System COLTRIMS (Cold Target Recoil
Ion Momentum Spectroscopy) verwendet. Dieses System wird bereits seit
Jahren in der Atomphysik zur koinzidenten Messung von Elektronen und Io-
nen genutzt. Neben der winkel- als auch der energieaufgelosten Messung, die
auch ARPES bietet, liegt der Vorteil bei COLTRIMS in einer Raumwinkelab-
deckung von bis zu 27. Nachteil ist jedoch die schlechtere Energieauflosung
im Vergleich zu ARPES, wodurch detailliertere Untersuchungen der Band-
struktur der Festkorper nicht moglich sind (Kapitel 5.1).

2Bei dieser Energie werden nur Elektronen aus dem Valenzband erwartet, bei der der
Auger-Elektronen-Zerfall noch keine Rolle spielt.
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1.1 Naturkonstanten, Atomare Einheiten und

Umrechnungsfaktoren

Naturkonstanten
m, Elektronenmasse 9.10938 -1073t kg
e  Elementarladung 1.60218 - 10719 C=As
¢  Lichtgeschwindigkeit 299792458 ms!

h  Planck-Konstante (h = 27h) 6.6260755-1073* Js

Umrechnungsfaktoren von SI-Einheiten in atomare Einheiten

Grofle Atomare Einheit (a.u.) System International (SI)
Masse 1 a.u. = 9.10938 - 10731 kg 1 kg =1/9.10938 - 103! a.u.
Lange 1au =0,529177-10719m 1m=1,8897-10' q.u.

Zeit 1au =2,4189-10"1" m 1s=4,1341-10% q.u.
Spannung lawu. =27,212V 1V =0,0367 a.u.
Geschwindigkeit 1 a.u. = 2,1877 - 106 o 17 =4,5706 - 1077 a.u.
Energie lau. =27,212eV =4.3598 - 1078 J 1eV =0,0367 a.u.

Impuls 1 a.u. =1,992798 - 1072 kg™ 1 kg™ =5,0181 - 10% a.u.

Vorsiatze fir Einheiten

Symbol Name Wert Symbol Name Wert

Y Yotta 10% d Dezi 107!
Z Zetta  10% c Zenti 1072
E Exa 10'8 m Milli 1073
P Peta 109 w Mikro 107°
T Tera  10'? n Nano 107
G Giga  10° P Piko  107'2
M Mega 10 f Femto 1071
k Kilo 103 a Atto 1018
h Hekto 102 z Zepto 10°%
da Deka 10! y Yokto 10=*
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2. Theoretische Grundlagen

Es gibt nichts Praktischeres als eine gute Theorie.

I. Kant

In diesem Kapitel sollen die theoretischen Grundlagen, welche zum Verstand-
nis des Experiments erforderlich sind, dargestellt werden.

Hierzu wird zunéachst die Grundlage zum Verstiandnis der Energielevels im
Festkorper (vom freien Atom ausgehend) gegeben. Dariiber hinaus wird ein
Uberblick iiber die in der Festkérperphysik verwendete Nomenklatur und ein
Einblick in den Aufbau von Festkorpern verschafft.

In den darauf folgenden Abschnitten wird sowohl die Viel-Teilchen-Theorie,
auf der die theoretische Festkorperphysik basiert, dargelegt, als auch die
Theorien zur Supraleitung sowie der Hochtemperatursupraleitung naher
erlautert und das untersuchte Material beschrieben. In den letzten beiden
Abschnitten dieses Kapitels wird auf die Photoemission im Allgemeinen und
auf die Grundlagen der Doppelphotoemission eingegangen.

2.1 Festkorper

Innerhalb eines Atoms unterliegen die Elektronen einem vom Atomkern aus-
gehenden Potential sowie den Potentialen, die sie untereinander ausiiben. Die
Elektronen besetzen auf Grund ihrer Aufenthaltswahrscheinlichkeiten ver-
schiedene Energieniveaus, welche mit Hilfe der Quantenmechanik berechnet
werden konnen. Nihert man zwei Atome einander, so iiberlappen sich ihre
Potentiale und ihre Energieniveaus spalten durch die Kopplungsenergie in
jeweils zwei Niveaus auf [MAY97]. Ndhert man nun noch ein drittes und
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viertes Atom an, so spalten sich die Energieniveaus dementsprechend immer
weiter auf. Setzt man dieses Verfahren so oft fort, bis man in den Bereich der
GroBenordung der Anzahl von Atomen in einem Festkérper kommt, also 1023,
entsteht aus den iiberlappenden Niveaus ein kontinuierliches Energieband.
(Abb. 2.1).

Zahl der
@ Atomkerne @

Abbildung 2.1: Wenn Atome aneinander gereiht werden, spalten alle Niveaus entsprechend
der Anzahl der miteinander wechselwirkenden Potentiale auf (b). Bei einer sehr groflen An-
zahl von Atomen entstehen aus den iliberlappenden Niveaus Energiebéinder (a). Elektronen
auf niedrigeren Niveaus sind stirker an ihr Atom gebunden. Infolgedessen ist die Wechsel-
wirkung mit Nachbaratomen geringer, was zu einer nicht nennenswerten Aufspaltung dieser
Energieniveaus und somit zu schmalen Energiebiandern fithrt. [MAY97]

Die GroBe der Aufspaltung, also die Breite des Energiebandes, hangt sowohl
von der Stiarke der Bindung der Elektronen an ihr Atom, als auch von der
Distanz der Atome zueinander ab. Diese nimmt Einfluss auf die Starke der
Wechselwirkung der einzelnen Elektronen im Hinblick auf die umgebenen
Atome. Die Gesamtheit dieser einzelnen Bénder, die aus den einzelnen Ener-
gieniveaus hervorgehen und die alle erlaubten Energiewerte der Elektronen
im Festkorper einnehmen, nennt man Bandstruktur. Die Bander konnen vol-
lig getrennt sein oder auch iiberlappen, das hingt sowohl von den atomaren
Niveaus, als auch von der Geometrie des Festkorpers ab.

Wenn Atome kondensieren, bilden sie in der Regel eine kristalline Struktur
(s.u. Kristallgitter). Die Anordnung der Atome im Kristall ist dabei peri-
odisch. Das bedeutet, dass dem Festkorper eine Elementarzelle! zu Grunde
liegt, aus der, durch wiederholte Aneinanderreihung mehrerer dieser gleich
aufgebauten Zellen, der gesamte Kristall hervorgeht. Eine solche Zelle, die
nur einen Gitterpunkt in ihrem Zentrum enthélt, nennt man Wigner-Seitz-
Zelle.

Eine Elementarzelle kann in verschiedener Weise gewidhlt werden. Die iib-

1Eine Elementarzelle ist die kleinstmogliche Zelle innerhalb eines Festkorpers, die die
volle Symmetrie des Gitters darstellt und durch die, durch wiederholte Translation in alle
drei Raumrichtungen, ein Kristallgitter aufgebaut werden kann.
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k=0

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der ersten Elementarzelle (Brilloinzone) bei ei-
nem kubischen Gitter.

liche? Definition sieht folgendermaBen aus; die Zelle wird durch die Mittel-
senkrechten zwischen dem Punkt, I', (k = 0) und dem néchsten Punkt, M, des
reziproken Gitters gebildet. Diese Verbindungslinie, 3, ist die Hypothenuse
eines rechtwinkligen Dreiecks. Der dritte Punkt, X, dieses Dreiecks wird mit
den andern beiden Punkten iiber die gleichlangen Seiten, A und Z, verbun-
den (Abb.2.2). Diese Einheitszelle wird auch erste Brillouinzone genannt und
ist ein Polyeder im Impulsraum.

Der Kristallimpuls k eines Teilchens wird in der Festkorperphysik als Vektor
im reziproken Gitter mit dem Gittervektor G angegeben.

Energieeigenwerte die zwischen den Bandern liegen, konnen nicht von den
Elektronen eingenommen werden.

Uber die Bandstruktur eines Festkorpers lassen sich Riickschliisse auf seine
elektronischen Eigenschaften ziehen. Das Valenzband ist das oberste besetz-
te Band. Alle Biander darunter, gehen aus vollbesetzten Unterschalen hervor
und sind infolgedessen voll besetzt. Ist das Valenzband voll besetzt, spricht
man von einem Isolator. Ist es nicht vollbesetzt, so spricht man von einem
Leiter.

Innerhalb eines nicht vollbesetzten Valenzbandes kann ein Elektron kon-
tinuierlich Energie aufnehmen, also zur Leitung von Strom beitragen. Der
Energiebereich innerhalb dessen ein Elektron Energie aufnehmen kann, wird
als Leitungsband bezeichnet.

Bei so genannten Halbleitern ist das Valenzband voll besetzt. Dicht dar-
uber liegt ein unbesetztes Band. Bei geniigend hoher Temperatur konnen
durch thermische Energie, Elektronen in dieses Band (das Leitungsband)
gehoben werden. Man spricht hierbei von ,intrinsischer Leitfihigkeit“. Un-
terhalb dieser Temperatur ist der Halbleiter ein Isolator. Auf Grund dieser
Temperaturabhingigkeit nimmt die Leitfahigkeit eines Halbleiters mit der
Temperatur zu. Ein metallischer Leiter hingegen weist bei Erhohung der

2Bei den Hochtemperatursupraleitern hat sich eine etwas andere Konvention durchge-
setzt (Kapitel 2.4.1). Das hat jedoch keinen Einfluss auf die hier ndher erlduterten, generel-
len Eigenschaften, dieser speziellen Elementarzelle.
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Temperatur einen umgekehrten Zusammenhang auf. Mit den Hintergriinden
dieses Zusammenhanges, welche sich erst auf quantenmechanischer Ebe-
ne veranschaulichen lassen, befasst sich Kapitel 2.3.1. Da sich Elektronen
innerhalb des Leitungsbandes vollig frei bewegen konnen, fithrt dies zur
Modellvorstellung des freien Elektronengases. Dieses Modell geht von der
Vorstellung aus, dass sich die Leitungselektronen innerhalb eines Rechteck-
potentials, welches durch die Berandung des Festkorpers begrenzt ist, frei
bewegen konnen.

Kristallgitter

Es gibt zwei- und dreidimensionale Gittertypen.

Wie bereits erwiahnt, lasst sich in jedem Kristallgitter eine Zelle finden, die
mit allen anderen identisch und daher invariant gegeniiber Translation ist.
Zusétzlich konnen die Gitter ebenfalls invariant gegeniiber Drehung und
Spiegelung sein. In Abhéngigkeit davon gegeniiber welcher dieser Operatio-
nen das Gitter invariant ist, sind die Gittertypen wiederum in so genannte
Bravais-Gitter unterteilt. Dabei wird vorausgesetzt, dass die gegeniiberlie-
genden Fliachen der Elementarzelle parallel zueinander sind.

Die Unterteilung erfolgt tiber ...

— die Gleich- bzw. Ungleichheit der Seitenldngen (quadratisch oder
rechteckig),

— dariiber, ob der Winkel innerhalb der Elementarzelle rechtwinklig ist oder
nicht (rechtwinklig, hexagonal etc.)

—und dariiber, ob die Elementarzelle ein Atom, entweder innerhalb ihrer Fli-

chen (flichenzentriert), oder in ihrem Zentrum (raumzentriert), einschlief3t.

Im Dreidimensionalen ist das Bravaisgitter orthorhombisch, wenn a+# b+ c ist
und die Winkel innerhalb der Zelle 90° betragen. Als tetragonal bezeichnet
man es, wenn a = b c ist und die Winkel ebenfalls rechtwinklig sind.

2.2 Viel-Teilchen-Theorie

Mochte man die Wechselwirkungen innerhalb eines Zwei-Teilchen-Systems
beschreiben, ist das relativ einfach. Doch jenseits des Zwei-Teilchen-Problems
wird es in der Physik recht schnell kompliziert und die Bewegungsgleichun-
gen lassen sich nicht mehr exakt fiir alle Konstituenten l6sen. So scheint die
Beschreibung eines Festkorpers, der in der Regel aus mehr als 10?* Teilchen
besteht, zunichst aussichtslos.

Aufbauend auf der Quantenmechanik und der Quantenstatistik, ist es jedoch
moglich, solche Viel-Teilchen-Systeme zu beschreiben. Die Theorie dazu wird



2.2. Viel-Teilchen-Theorie 9

als ,,Viel-Teilchen-Theorie“ bezeichnet, welche im folgenden néher erlautert
wird.

Ein Festkorper setzt sich aus positiv geladenen Kernen, Rumpfelektronen
und Valenzelektronen zusammen. Die Rumpfelektronen befinden sich in
Kernnidhe und sind fest gebunden, wohingegen die Valenzelektronen aus
nicht abgeschlossenen Schalen stammen und unter anderem fiir die Festkor-
perbindung zustéandig sind [NOLT7].

Da die Eindeutigkeit der Aufteilung in Rumpf und Valenzelektronen dabei
nicht gegeben ist, stellt dieses Modell bereits eine Ndherung dar. Die Summe
aus Kern und Rumpfelektronen werden auch als Gitterionen bezeichnet. Der
zugehorige Hamilton-Operator sieht wie folgt aus:

H=H.+H;+ H, (2.1)

Dabei reprasentiert H, das Teilsystem der Elektronen, H; das der Ionen und
H.; spiegelt die Wechselwirkung der beiden Teilsysteme untereinander wie-
der.

Ausgeschrieben sieht der Hamilton-Operator also folgendermaf3en aus:

Ne A2 i#£]

H= i 2.2
— 247TEOZ|T,—TJ| 2.2)

1=

| 2B

+22M + = ZV(R ~ ) (2.3)
3w (7 — Ra) (2.4)

i=1 a=1

Der erste Summand stellt die kinetische Energie der Elektronen dar, der
zweite ihre Coulomb-Wechselwirkung, der dritte die kinetische Energie der
Kerne, der vierte die Kern-Kern-Wechselwirkung und der fiinfte die Elektron-
Kern-Wechselwirkung.

7und R stehen fiir die Ortskoordinaten der Elektronen und Kerne und e ist
die Elementarladung. Aufsummiert wird iiber die Summe der Elektronen N,
und iber die Summe der Kerne N;. V; und V,; repréasentieren die Coulomb-
kriafte zwischen den beteiligten Teilchen.

Die Kern-Kern-Wechselwirkung (H;;) ist verantwortlich dafiir, dass die
Gleichgewichtslagen der Ionen ein streng periodisches Kristallgitter defi-
nieren. Die Ionen schwingen um diese Gleichgewichtslage, ihre Energien
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sind quantisiert. Das dazugehorige Elementarquant hei3t Phonon. Die Wech-
selwirkung bedarf also noch einer weiteren Unterteilung in:

Hy;=HY + H, (2.5)

Hierbei bestimmt H” beispielsweise die Festkérperbindung und H, die Git-
terdynamik.

Bei der Wechselwirkung beider Teilsysteme untereinander, der Elektron-

Kern-Wechselwirkung H,;, ist ebenfalls eine weitere Aufteilung zweckméafig.
Hy=HY + H,, (2.6)

Dabei steht He(?) fur die Wechselwirkung der Elektronen mit Ionen, wel-
che sich im Gleichgewicht befinden und H., fiir die Elektron-Phonon-
Wechselwirkung.

Um das Gleichungssystem (GI. 2.1) zu l6sen, bedarf es jedoch verschiedener
Naherungen, bei denen einige Teilsysteme von vornherein vernachlissigt
werden konnen.

Bei der Born-Oppenheimer-Niaherung [BOR27] wird das Gitter als starr an-
genommen, da die Kerne im Vergleich zu den Elektronen sehr schwer und
somit auch deutlich langsamer als diese sind. Infolgedessen kann die Schwer-
punktsbewegung der Kerne vernachlassigt werden.

Diese Ndherung kann aber nur auf Systeme angewendet werden, in denen
die Kopplung der Elektronen an die Phononen keine wesentliche Rolle spielt.
Sie gilt also nicht fiir Systeme die Supraleitung aufweisen.

Ebenfalls eine Ndherung stellt das so genannte Jellium-Modell dar. Dieses ist
vor allem auf breite Energiebiander (Kapitel 2.1) anwendbar und gilt deshalb
ndherungsweise fir (z.B.) die Leitungselektronen der Alkalimetalle. Die Io-
nen bilden bei diesem Modell einen homogen verschmierten Hintergrund, die
Kristallstruktur wird also vernachlissigt. Die Bloch-Funktionen?, die einen
Teil der Losung der Eigenwertgleichung darstellen, werden in diesem Fall zu
ebenen Wellen. Das bedeutet, dass die Elektronen eine iiber den gesamten
Kristall verteilte konstante Aufenthaltswahrscheinlichkeit besitzen. Daher
ist dieses Modell weder auf schmale Energiebénder, noch auf die Hochtempe-
ratursupraleitung anwendbar. Die Elektronen in schmalen Energiebéandern
haben Maxima der Aufenthaltswahrscheinlichkeiten, ndmlich nahe ihres ei-
genen Atomrumpfes, auf Grund der Stiarke der Bindung an ihr Atom und

der damit verbundenen geringen Wechselwirkung mit den Nachbaratomen

3Bloch-Funktionen sind die allgemeinste Losung der stationdren Schrodingergleichung
fiir das Modell eines kristallinen Festkorpers.
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(Kapitel 2.1).
In dem Kapitel 2.4.2 werden die heute gebrauchlichsten Modelle, die zur Be-
schreibung der Hochtemperatursupraleitung genutzt werden, vorgestellt.

In der Festkorperphysik dient das Bidndermodell zur quantenmechanischen
Beschreibung von elektronischen Energiezustidnden und definiert so die
elektrisch leitenden Eigenschaften eines Festkorpers. Die Bandstruktur be-
schreibt die Zustéande von Elektronen und Lochern eines kristallinen Festkor-
pers im Impulsraum und ist normalerweise im reduzierten Zonenschema dar-
gestellt. Damit ist gemeint, dass die Bander aullerhalb der ersten Brillouin-
zone in diese zurickgefaltet werden, indem man den geeigneten reziproken
Gittervektor G nutzt. Wegen der Translationsinvarianz des Gitter-Potentials
V(7) = V() + T [KIT99], sind nur Losungen einer bestimmten Form fiir
die Schrodingergleichung moglich, weil die Losung der Wellengleichung Ei-
genfunktionen des Translationsoperators und der Schrodingergleichung sind:

P (f) U, (7) = U, <F+ f) = ¢FTg, (7) 2.7)
und
{% v (F)} U, (7) = E (E) U, (7) (2.8)

E(k) gibt hierbei die Bandstruktur wieder.

Losungen dieses Typs bezeichnet man allgemeinhin als Blochfunktionen
[[BLO291,IKIT99]]. ¥,,(7) und E(k) sind Funktionen von & und besitzen somit
die gleiche Periodizitat wie das Gitter. Somit reicht es aus die Eigenschaften
des Systems nur in der ersten Brillouinzone zu betrachten.

2.3 Supraleitung

Als Supraleitung wird der widerstandsfreie Stromtransport bezeichnet. Ursa-
che fiir den Widerstand bei normalen Leitern sind Stof3e der Elektronen mit
den Atomrimpfen. Auf die quantenmechanische Beschreibung dieser Stifle
wird innerhalb des Abschnitts iiber die BCS-Theorie ndher eingegangen.

1908 schaffte es der Physiker Heike Kammerlingh-Onnes*, Helium zu verfliis-
sigen (bei 4,2 K). 1911 hatte er die Moglichkeit geschaffen, Materialien mit
Hilfe des Heliums auf 1,7 K abzukiihlen. Seine Untersuchungen an Queck-
silber bestatigten die zu der Zeit bestehende Theorie, dass der Widerstand

4(1853-1926) in Leiden
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linear mit der sinkenden Temperatur abnehmen miisse. Bei einer Tempe-
ratur von 4,2 K verschwand der Widerstand jedoch vollig. Das widersprach
ganzlich allen Vermutungen.

Dieses Phianomen nannte er Supraleitung.

Die ersten theoretischen Modelle zur Supraleitung erschienen allerdings erst
20 Jahre nach ihrer Entdeckung. 1933 entdeckten die deutschen Physiker F.
W. Meifiner und R. Ochsenfeld eine fundamentale Eigenschaft des supralei-
tenden Zustandes. Sie erkannten, dass ein Magnetfeld aus dem Inneren eines
Supraleiters immer verdringt wird. Ein Supraleiter ist somit ein idealer
Diamagnet. Bekannt wurde diese Eigenschaft unter dem Namen MeiBner-
Ochsenfeld-Effekt.

In den dreifliger Jahren machten die Briider Fritz und Heinz London den
Ansatz, die Supraleitung durch die Erweiterung der Maxwellschen Gleichun-
gen und den thermodynamischen Theorien zu deuten. 1949 gelang es den
russischen Physikern W. L. Ginzburg und L. D. Landau die Theorie der ther-
modynamischen Phaseniiberginge so zu erweitern, dass es moglich wurde
die fundamentalen Eigenschaften der Supraleiter zu erkléren.

1957 entstand eine Theorie, die die mikroskopischen Ursachen des Phéa-
nomens Supraleitung, zumindest im Bereich der Tieftemperatur, zufrieden
stellend kliarte und eine quantenmechanische Erklarung lieferte: die BCS-
Theorie.

Zusammenfassend lisst sich der supraleitende Zustand folgendermaflen cha-

rakterisieren:

— Unterhalb einer kritischen Temperatur 7, verschwindet der Widerstand
schlagartig.

— Unterhalb eines kritischen Magnetfeldes H. wird der magnetische Fluss
vollstandig aus dem Supraleiter verdrangt. Der Supraleiter verhilt sich also
ideal diamagnetisch.

— Oberhalb einer kritischen Stromdichte j. findet der Ubergang zu einem nor-
malen Leiter statt. Die Aufrechterhaltung der Supraleitung ist infolgedessen
durch die Stromdichte begrenzt.

In der Supraleitung wird zwischen Supraleitern erster und zweiter Art®
unterschieden. Sie unterscheiden sich nicht im Mechanismus der Supralei-
tung (beide Arten zeigen dhnliche thermische Eigenschaften beim Ubergang
vom supraleitenden zum normalleitenden Zustand), jedoch ist der Meiliner-
Ochsenfeld-Effekt fiir beide Arten sehr verschieden [KIT99]. Ein Supraleiter
erster Art verdringt ein Magnetfeld, bis zu einer kritischen Feldstarke H.,

5Es gibt auch noch Supraleiter dritter Art, die sich von den Supraleitern zweiter Art nur
durch ihre extrem hohe kritische Feldstarke unterscheiden.
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vollstandig. Oberhalb dieser Feldstiarke dringt das Magnetfeld ein und die
Supraleitung wird zerstort. Bei Supraleitern zweiter Art gibt es eine untere
kritische Feldstiarke H.,. Bis zu dieser wird der magnetische Fluss ebenfalls
vollstandig verdrangt. Oberhalb H., wird das Feld nur teilweise verdrangt
und es kommt zur Ausbildung von so genannten Flussschldauchen. Ein Fluss-
schlauch ist ein Bereich in dem die magnetischen Feldlinien durch den Su-
praleiter gefiihrt werden. Im Kern dieser Flussschlduche befindet sich ein
kleiner Bereich in dem das Material nicht supraleitend ist. Erst ab einer
hoheren, zweiten kritischen Feldstidrke H.,, dringt der Fluss vollstindig ein
und die Supraleitung verschwindet.

Ursache fiir dieses unterschiedliche Verhalten von Supraleitern erster und
zweiter Art, auf ein von aullen angelegtes Magnetfeld, ist die mittlere freie
Wegliange der Leitungselektronen im normalleitenden Zustand.

Da eine tiefergehende Beschreibung dieses Phdnomens tiber den eigentlichen
Inhalt dieser Arbeit hinausginge, mochte ich an dieser Stelle auf die Literatur
[KIT99] verwiesen, in welcher das Thema eingehend behandelt.

2.3.1 BCS-Theorie

Die Basis der BCS-Theorie® griindet auf der Bindung zweier Elektronen zu
einem so genannten Cooper-Paar.

Phianomenologisch betrachtet, zieht ein Elektron, bedingt durch die Coulomb-
krifte’, positive Atomriimpfe zu sich heran. Das hat eine lokale Gitterpola-
risation zur Folge. Das System aus Elektron und polarisierten Atomriumpfen
nennt man auch Polaron (Abb. 2.3).

positiv geladene Atomrimpfe

© oo oo SO c
©006600666
©6 65 v096
©6.00 06006
© 006660066

Elektron - Gitter Wechselwirkung (Polaron)

Abbildung 2.3: Elektronen Paarbindung im Atomgitter [KAT99]

Diese Gitterpolarisation wirkt wie eine positive Ladung und kann ihrerseits

6Benannt nach den amerikanischen Physikern John Bardeen, Leon N. Cooper, J. Robert
Schrieffer

"Die Coulombkraft ist proportional der GroBe der Ladung und umgekehrt proportional
dem Quadrat der Abstiande.
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ein anderes Elektron zu sich heran ziehen. Das bedeutet, dass uiber das Git-
ter eine gegenseitige indirekte Anziehung beider Elektronen erfolgt, eine so
genannte dynamische Polarisation. Folgende Bedingung miissen durch bei-
de Elektronen erfiillt sein, damit die CoulombabstoBung tibertroffen werden
kann. Sowohl der Impuls 7, als auch der Spin® 5 der beiden Elektronen miis-
sen antiparallel zueinander sein. Desweiteren darf der Abstand zwischen den
beiden Elektronen nicht zu klein sein. Ein solches durch dynamische Polari-
sation gebundenes Elektronenpaar (e- , p', §; e-, -p, -5) heil3t Cooper-Paar
(Abb. 2.4) [KAT99].

I virtuelle
Phononen

Abbildung 2.4: Cooper-Paar, dargestellt im Feynman-Diagramm [KAT99]

Als Kohérenzlidnge des Cooper-Paares wird der maximale Abstand der beiden
Elektronen bezeichnet bei dem die Bindung noch wirksam ist. Die Koharenz-
lange ist abhingig von der mittleren freien Weglinge (Kapitel 2.5.1) der
Elektronen im normalleitenden Zustand.

Die Wechselwirkung der Elektronen mit dem Gitter wird im Allgemeinen
Modell durch den Austausch von virtuellen Phononen beschrieben. Virtuell
deshalb, weil sie nur wihrend der kurzen Korrelationszeit zwischen den bei-
den Elektronen auftreten. Diese Phononen stellen die kurzzeitige Erzeugung
einer Gitterschwingung dar.

Der supraleitende Zustand ldasst sich auf diesem anschaulichen Weg jedoch
noch nicht deuten. Eine Erklarung liefert erst die quantenmechanische Be-
trachtungsweise. Ein Elektron ist ein Fermion. Es hat also einen halbzahli-
gen Spin und unterliegt der Fermi-Dirac-Statistik. Diese besagt, dass keine
zwei Teilchen ein und denselben Zustand besetzen diirfen. Da sich bei dem
Cooper-Paar die halbzahligen, antiparallelen Spins zu einem Gesamtspin von
0 addieren, gehort es zu der Teilchengruppe der Bosonen. Diese unterliegen

8Der Spin bezeichnet den Eigendrehimpuls des Elektrons. Dieser ist quantisiert und hat
entweder den Wert +1/2 oder -1/2.
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der Bose-Einstein-Statistik wechselwirkungsfreier Teilchen. Sie treten also
nicht in Wechselwirkung mit dem Gitter und konnen alle gleichzeitig ein
und denselben quantenmechanischen Zustand einnehmen. Daher lasst sich
die Gesamtheit der Cooper-Paare (Bose-Einstein-Kondensat) im Gitter durch
eine einzige Wellenfunktion beschreiben. Durch die nicht vorhandene Wech-
selwirkung mit den Gitterionen, ist der Stromfluss verlustfrei.

Bei der Kopplung der Elektronen wird ein Teil der kinetischen Energie in
Bindungsenergie umgesetzt. Das hat zu Folge, dass sich alle Cooper-Paare in
einem gemeinsamen Energieniveau befinden, welches unterhalb der Fermi-
Energie liegt (Die Fermi-Energie gehort zu den Elektronen mit der héchsten
Energie.). Auf Grund dessen entsteht im Badndermodell um die Fermi-Energie
Er eine Energieliicke der Breite E, (Abb. 2.5).

Leitungsband
e bis zur Fermi-
9 (" Energie E,

gefillt.

Energie

Valenzbander
vollstandig
gefullt.

Abbildung 2.5: Biandermodell eines Supraleiters [KAT99]

Die Bindungsenergie eines Cooper-Paares betrigt 1072 eV und kann somit
durch geniigend grof3e thermische Energie des Gitters aufgebrochen werden.
Oberhalb dieser thermischen Energie bzw. der dementsprechenden kritischen
Temperatur T,, verschwindet folglich der supraleitende Zustand. Auf Grund
der Abhéangigkeit der Cooper-Paare von der thermischen Energie des Gitters,
kann die BCS-Theorie in dieser Form nur auf metallische Supraleiter, bis
hinauf zu einer maximalen Sprungtemperatur 7, von etwa 40 K, angewendet
werden.
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2.4 Hochtemperatursupraleitung

Hochtemperatursupraleiter (HTSL) sind extreme Supraleiter zweiter Art
(Kapitel 2.3). Vor 1986 lag die hochste erreichte Sprungtemperatur von Su-
praleitern bei 23,2 K (Nb3Ge (1973)). Man glaubte im Allgemeinen nicht
daran, dass diese Temperatur noch wesentlich weiter tiberschritten werden
konnte. Im Jahre 1986 jedoch machten die Schweizer Physiker J. G. Bednorz
und K. A. Miiller die Entdeckung, dass Supraleitung in Kupferoxidverbin-
dungen (Kuprate) zu finden ist [BUR92]. 1987 wurden sie hierfiir mit dem
Nobelpreis ausgezeichnet.

Ein Unterschied zwischen metallischen und kupferoxidhaltigen Materialien
besteht unter anderem darin, dass beim Metall ein Isotopen-Effekt zu be-
obachten ist. Der Isotopen-Effekt wurde von E. Maxwell und C. A. Reynolds
1937 entdeckt. Er beschreibt die Abhéngigkeit der Sprungtemperatur 7, von
der Isotopenmasse einer metallischen Probe. Kuprate weisen kaum einen
solchen Effekt auf. Dies ist ein wichtiger Hinweis darauf, dass die anziehende
Wechselwirkung der Elektronen in HTSL nicht durch Phononenaustausch
oder andere vom Gitter abhidngigen Mechanismen vermittelt wird, wie es bei
metallischen Supraleitern der Fall ist.

Um die Modelle der Hochtemperatursupraleitung, die zur Zeit in der theo-
retischen Festkorperphysik zur Anwendung kommen, vorstellen zu konnen,
wird im Folgenden zunéichst auf die allgemeine Struktur von Hochtempera-
tursupraleitern eingegangen. Dies geschieht am Beispiel von dem Material
Bi,Sr,CaCu;0s, 5, welches in dem, dieser Arbeit zu Grunde liegenden, Expe-

riment untersucht wurde.

2.4.1 Struktur von Hochtemperatursupraleitern

Wie alle Kuprate ist Bi;Sry,CaCu;0g, 5 (auch Bi2212 oder BSCCO genannt)
schichtartig aus Kupferoxidebenen und isolierenden Zwischenschichten auf-
gebaut (Abb. 2.6).

Die Kupferoxidebenen bestimmen mit ihrer quasizweidimensionalen Physik
die elektronischen und magnetischen Eigenschaften.

Durch chemische Dotierung wird aus dem Mott-Isolator ? (undotierter HTSL)
ein Hochtemperatursupraleiter. Mit chemischer Dotierung ist das Einbrin-
gen von Fremdatomen gemeint, welche eine andere Elektronenanzahl haben

als das urspriingliche Atom. Von einer n-Dotierung spricht man, wenn das

9Als Mott-Isolator werden Materialien bezeichnet, die nach dem Bandermodell
(Kapitel 2.2) eigentlich elektrisch leitend sein sollten, sich aber im Experiment als Isolator
erweisen.
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Abbildung 2.6: Darstellung der Kristallstruktur von Bi;SroCaCusOgys5 (Bi2212). Sie setzt
sich zusammen aus BiO,-Doppellagen und Sr,CaCu;0O,-Blocken. Die Saue;‘stoff—Atome sind
in den Pyramiden der Bi2212-Struktur in den Eckpunkten angeordnet. [MULOO]

Fremdatom mehr Elektronen mitbringt, als das urspriingliche Atom, im um-
gekehrten Fall spricht man von p-Dotierung. Die chemische Dotierung findet
in den Zwischenschichten statt.

Undotierte Kuprate sind antiferromagnetisch'® und werden oberhalb einer
bestimmten Temperatur, der Néel-Temperatur, paramagnetisch!!. Bei der
so genannten optimalen Dotierung wird die maximale Sprungtemperatur
erreicht. Bei Bi2212 liegt diese bei T.= 92 K [LEGO03]. Die Kristallstruktur
von Bi2212 ist orthorhombisch (Kapitel 2.1). Die Einheitszelle hat die Di-
mensionen a ~ b = 54 A und ¢ = 30.7 A. c ist die Richtung senkrecht zu
den Kupferoxidebenen. Als Rahmen fiir Rechnungen und Messungen dient
die so genannte pseudotetragonale Einheitszelle (Kapitel 2.1). Pseudotetra-
gonal deshalb, weil a ~ b ist und sie sich daher leicht von der raumzentrier-
ten tetragonalen Struktur unterscheidet. Gegeniiber der orthorhombischen
Einheitszelle ist diese um 45° gedreht und besitzt folgende Dimensionen:
a=b=383 A

In Abbildung 2.7 ist sowohl die zweidimensionale Brillouinzone in der

10Bei antiferromagnetischen Materialien sind die Spins der Atome mit einem konstanten,
von Null verschiedenen Drehwinkel zueinander ausgerichtet. Im einfachsten Fall ist dieser
Drehwinkel 180°, so dass die Spins benachbarter Atome antiparallel zueinander stehen.

HPparamagnetische Substanzen lassen sich in einem externen Magnetfeld magnetisieren
und verstarken dieses.
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Abbildung 2.7: a) Die orthorhombische und pseudotetragonale Einheitszelle von Bi2212
in der Cu-O-Ebene und b) die dazu korrespondierende Brillouinzonen. c) Pseudotetragona-
le Brillouinzone von Bi2212, im erweiterten Zonenschema [BAN99].

Kupferoxid-Ebene dargestellt, als auch ihre dreidimensionale Entspre-
chung. Folgende Konvention hat sich fiir die Punkte (Hochsymmetriepunk-
te), durch die die Einheitszelle aufgespannt wird, im Impulsraum durch-
gesetzt. M = (I1,0), X/Y = (II,£Il) und Z = (2I1,0). Ergebnisse der Mo-
dellrechnung der Bandstrukturen (Local Density Approximation (LDA)-
Bandtrukturrechnungen) von Bi2212 sind in Abbildung 2.8 a) dargestellt.
In Abbildung 2.8 b) ist die Fermifladche dargestellt. Sie zeigt die Paralellim-
pulsverteilung der Elektronen mit der hochsten Energie, der Fermi-Energie
(vgl. Kapitel 2.3.1).

Energie (eV)

M

Abbildung 2.8: LDA-Bandstrukturrechnung fiir Bi2212 a) Die Bandstruktur [KRA88] b)
und die Fermifliche [MASS8S8].
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2.4.2 Modellsysteme der Hochtemperatursupraleitung

Wie in Kapitel 2.2 bereits angesprochen, bedarf es zur Losung gekoppelter
Schrodingergleichungen, wie der Gleichung 2.1, gewisse Nédherungen. Bei
der Hochtemperatursupraleitung werden Modelle benotigt, die die geringe
Beweglichkeit der Elektronen, auf Grund des starken Gitterpotentials, be-
ricksichtigen.

Eine gute Naherung fiir die Hochtemperatursupraleitung stellt die so ge-
nannte , Tight-Binding-Niaherung® dar. Diese fungiert als Grundlage fiir das
Hubbard-Modell ist. In diesem Modell wird von einem starken Gitterpoten-
tial und einer geringen Beweglichkeit der Elektronen ausgegangen. Obwohl
dieses Modell das einfachste Modell ist, an dem das Zusammenspiel der kine-
tischen Energie, Coulombwechselwirkung, Pauli-Prinzip und Gitterstruktur
studiert werden kann, liegt die exakte Losung des Hubbard-Modells bis heute
nicht vor ((NOLT7]).

Der derzeitigen Auffassung nach, findet die wesentliche Physik der Hochtem-
peratursupraleiter (HTSL) in den zentralen Kupferoxidebenen statt, welche
in allen HTSL enthalten sind (Kapitel 2.4).

Der Physiker P. W. Anderson schlug 1987 das zweidimensionale Einband-
Hubbard-Modell zur Beschreibung der Dynamik der Elektronen in den Kup-
feroxidebenen vor [AND87]. Der Hamilton-Operator des Systems sieht fol-

gendermalflen aus:
H=—t Z azaam + UZ GLT%T“LL@M (2.9)
(ij)o n

(i, j) bedeutet, dass nur iiber benachbarte Gitterplatze aufsummiert wird. a;
ist dabei der Vernichtungsoperator [GREI4] und aza der dazugehorige Erzeu-
gungsoperator. t ist das so genannte ,hopping“- oder auch Transfer-Integral?.
U ist das Maf fir die Coulombabstof3ung zweier Elektronen am selben Platz.
Der erste Term steht also fiir die kinetische Energie, der zweite beinhaltet die
Coulomb-AbstoBung.

Dariiber hinaus gibt es noch andere Hamilton-Operator-Modelle, die sich
auf das Hubbard Modell stiitzen. Zum Beispiel wird beim t-J-Modell, wel-
ches von dem Physiker P. W. Anderson [AND59] eingefithrt wurde, um
Mott-Isolatoren zu beschreiben, der Term, der fiir die CoulombabstofBung im
Einband-Hubbard-Modell steht, durch einen anderen Term ersetzt. Dieser be-
riicksichtigt, dass im Falle von Mott-Isolatoren echte Ladungsfluktuationen
durch starke Coulomb-AbstoBung verhindert und stattdessen virtuelle La-

12Das ,hopping“Integral reguliert die Wahrscheinlichkeit des ,Hiipfens“ der Elektronen
zu benachbarten Gitterplétzen.
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dungsfluktuationen induziert, werden. Aus einer storungstheoretischen Be-
handlung des Hubbard-Modells erhilt man, bei moderater Dotierung!?® fiir
eine starke CoulombabstoBung U >> t:

H = —t Z &I’U&j’g + JZ S’ZSJ (210)
(i.4)o (.7)

Dabei ist J = 4t,/U und ﬁm steht fiir die Spinoperatoren. Bei diesem Modell
werden Doppelbesetzungen, also zwei Elektronen an einem Platz, vernachlés-
sigt. Eine ausfiihrliche Beschreibung desselben ist in [DUR02], [SCH98] und
[DEMO04] zu finden.

Wihrend es bei dem t-J-Modell schwierig ist hohere Dotierungen von HTSL
zu beriicksichtigen, kann die in diesem Zusammenhang wichtige Rolle
der Sauerstoffatome innerhalb der CuO,-Ebenen, in einem so genannten
Dreiband-Hubbard-Modell, auch Emery-Modell genannt, beriicksichtigt wer-
den.

In diesem Modell werden der Gleichung 2.9 noch Terme hinzugefiigt, die
beriicksichtigen, dass der Ladungstransfer iiber ein ,Hiipfen“ zwischen Cu-
und O-Pliatzen energetisch beguinstigt ist. Dariiber hinaus wird ebenfalls be-
riicksichtigt, dass die Sauerstoffatome die Abstiande zwischen den Kupferato-
men vergroflern. Eine ausfiithrliche Beschreibung ist zum Beispiel in [LEGO03],
[DUR02] oder auch [LYN99] zu finden. Der Hamilton-Operator sieht fiir die-
ses Modell folgendermaflen aus:

H=E,Y d d+EY 5l p—teuoy [CZIUpHm n (k.k.)] (2.11)
i J (i,m)
+(to-0/2) []a}gij n (k.k.)] + Upngan,_  (2.12)

{gm’)

Hierbei kennzeichnet i die Lagen des Kupfers und j die Lagen des Sauer-
stoffs im Gitter. m kennzeichnet die benachbarten Lagen des Kupfers und
m’ die benachbarten Lagen des Sauerstoffs. Es gibt zwei Hopping Parame-
ter, tcu—o und tp_o. d ist der Vernichtungsoperator fiir die Kupferlagen und
p der entsprechende fiir die Sauerstofflagen. k.k. steht fiir komplex konjugiert.

13Dotierung macht aus einem Mott-Isolator einen Hochtemperatursupraleiter (meistens
durch p-Dotierung). Ob dabei die unterzdhligen Elektronen, die so genannten Locher, auch
Deffektelektronen genannt, zum Phinomen der Supraleitung beitragen, ist noch nicht ge-
klart. (Kapitel 2.4.3)
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2.4.3 Die SO(5)-Theorie der Hochtemperatursupraleitung

Zurzeit existieren mehrere Theorien iiber den Mechanismus der Hochtempe-
ratursupraleitung. Einig scheint man sich nur in dem Punkt zu sein, dass die
BCS-Theorie nicht zur Erkldarung ausreicht, da sie bei Temperaturen ober-
halb von 40 K die Existenz von Supraleitung, auf Grund der thermischen
Energie des Gitters, verneint.

Zudem kann, wegen des kaum vorhandenen Isotopen-Effekts, eine anziehen-
de Wechselwirkung durch Phononen ausgeschlossen werden. Wahrscheinlich
ist, dass ebenfalls ein Paarzustand mit S = 0 fiir die Supraleitung verantwort-
lich ist. Seit 1997 gibt es eine Theorie [ZHA97] zur Hochtemperatursupralei-
tung, die von S. C. Zhang entwickelt wurde. Die so genannte SO(5)-Theorie.
Diese geht von der Beobachtung aus, dass die Hochtemperatursupraleiter
sich im Wesentlichen durch die Dotierung, von ihren antiferromagnetischen
Ausgangsmaterialien, unterscheiden. Daher nimmt man an, dass die Supra-
leitung und der Antiferromagnetismus eine gemeinsame Ursache haben.

Die SO(5)-Theorie wurde erstmalig von S. C. Zhang auf Supraleiter angewen-
det. Die Zhang’sche Theorie besagt, dass sich die Ladungstriager vorwiegend
in Kupferoxid-Ebenen bewegen, die von zweidimensional vernetzten CuQO,-
Einheiten aufgespannt werden. Jede Einheit tragt dabei ein effektives magne-
tisches Moment mit dem Spin 1/2, welches vom Cu-Atom stammt [MULOO].
Benachbarte Spins sind bestrebt ein Singulett zu bilden. Bei hohen Tempe-
raturen liegen diese Singulett-Paare vollig ungeordnet vor (Spin-Fliissigkeit)
[APLO4]. In dieser Theorie wird davon ausgegangen, dass der supraleitende
Zustand durch kondensierte Loch-Paare gebildet wird. (Eine Vertiefung die-
ser Theorie bietet [DEMO04])

Eine abschlielende Beurteilung, welche Theorien zur Hochtemperatursupra-
leitung die Wahrscheinlichste ist, die der Elektronenpaarbildung oder die der
Lochpaarbildung, ist noch nicht moglich, da beide Theorien zur Zeit kontro-
vers diskutiert werden und somit Gegenstand aktueller Forschung sind.

2.5 Photoemission von Oberflachen

Der Photoeffekt spielt in vielen Bereichen der Physik eine wichtige Rolle.
Zum Beispiel erhélt man durch Spektroskopie der Photoelektronen einen Zu-
gang zu den Bindungsenergien bzw. Energieeigenwerten eines Systems. Bei
bekannter Energie des eingestrahlten Photons, £, und gemessener kine-
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tischer Energie, E};,, kann auf die Zustdnde des gebundenen Systems, F,
zurickgeschlossen werden. Die Gleichung hierzu lautet;

Ekin — Lphoton — Eb (213)

In der Atomphysik steht die Photoionisation'* von Atomen und Molekiilen im
Vordergrund. Hierbei dient das Vakuum-Level als Referenz fiir die Bindungs-
energien. In der Festkorperphysik hingegen beziehen sich die Bindungsener-
gien auf das Fermi-Niveau, also auf den hochstbesetzten Zustand. Fir die ge-
messene kinetische Energie der Elektronen aullerhalb des Festkorpers folgt
daraus, dass diese zusétzlich um die Austrittsarbeit Wy (engl. ,,work functi-

on“) erniedrigt ist;
Ek’in = Ephoton - Eb - W<I> (214)

Um die gebundenen Elektronenzusténde in einem Festkorper vollstéandig zu
beschreiben benétigt man, zuséatzlich zu ihren Bindungsenergien, auch noch
ihren Impuls p, bzw. den Wellenzahlvektor 2. Durch die Darstellung der Bin-
dungsenergien, in Abhéangigkeit zum Wellenzahlvektor, erhélt man einen Zu-
gang zu der Bandstruktur des Festkorpers. Die vollstindige Formel, fiir die
kinetische Energie der Photoelekronen aus einem Festkorper, lautet somit:

Ekin = Liphoton — Eb(k> - W<I> (215)

Die Abhéngigkeit der Bindungsenergie vom Wellenzahlvektor liasst sich, fiir
ein freies Elektronengas, wie folgt angeben:
2k

Ey,=FEy— — (2.16)
2m

Ey bezeichnet das untere Ende des Valenzbandes. Die Abhéngigkeit der Bin-
dungsenergien vom Wellenzahlvektor k ist jedoch, wegen der Beeinflussung
der Bewegung der Elektronen durch die Kristallstruktur des Festkorpers, we-
sentlich komplizierter (vgl. Kapitel 2.5.1).

Die Energieverteilung der Elektronen hiangt stark von ihrem Austrittswinkel
ab. Diese Winkelabhéngigkeit spiegelt die fundamentalen Symmetrien des
Kristalls wieder.

Auf Grund der Impulserhaltung ist es nicht moglich Photoemission an einem

14Von Ionisation spricht man dann, wenn bei der Emission eines Photoelektrons ein freies
Ion zuriickbleibt. Ein Festkorper hingegen bleibt auch nach Emission mehrerer Photoelektro-
nen - zumindest auf einer geniigend langen Zeitskala - praktisch elektrisch neutral. Daher
spricht man bei Festkorpern von Photoemission.



2.5. Photoemission von Oberflichen 23

absolut freien Elektronengas zu beobachten. Das zeigen die folgenden Glei-
chungen [HUF95]:

h2

E;— E; = — (k} — k? 2.17

f m ( f z) ( )
Dabei stehen i und f jeweils fiir Anfangs und Endzustand.

Es gilt k; = kf — x mit x als Wellenzahlvektor des Photons. Dies verwendet in

2.17 ergibt:

2
E;—E; = 2h_m (2 |ky| |&| cos (ky, k) — K?) (2.18)
K K
=E;— (2003 (kf, k) — —) << hw (2.19)
ky ky

Daraus folgt x/k; << 1. Aus diesem Grund ist eine optische Anregung nicht
moglich, sofern der (Riickstof3-)Impuls nicht von Etwas aufgenommen wird.
Bei der Photoionisation eines freien Atoms geschieht dies durch das zuriick-
bleibende Ion, wohingegen bei der Photoemission von Festkorpern, der Impuls
von dem Gitter aufgenommen wird.

Der Streuvektor (Impulsiibertrag) kann nur diskrete Werte annehmen und ist
mit dem reziproken Gittervektor G identisch [KIT99]. So folgt fiir den Wellen-
zahlvektor im Endzustand k; = k; + G. Dies fiihrt bei der Photoemission zu
diversen Konsequenzen fiir die beobachtbaren Zusténde. In Abb. 2.9 erhalt
man einen Uberblick iiber ein Experiment, bei dem das Photoelektron senk-
recht zur Oberfldche nachgewiesen wird (,normal-emission-Experiment®).

Tronsition
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\
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Abbildung 2.9: Schematische Darstellung des Photoemissionsprozesses im vollstindigem
bzw. reduziertem Zonenschema (entnommen aus [HUF95]).
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Fiir dieses System ist der reziproke Gittervektor G-

—

G = (211/a,0,0) (2.20)

Das Gitter ist in diesem Fall kubisch, wobei a fiir den Gitterabstand steht.

Fur die Bandstruktur wurde hier ein Elektronengas gewéihlt, welches nur
eine schwache Wechselwirkung mit dem Gitter aufweist (,nearly free elec-
tron gas®). Aus dem fest vorgegebenen Energiebetrag von hw ergeben sich nur
wenige erlaubte Ubergiange. Durch Variation der Photonenenergie kann bei
einem ,normal-emission-Experiment“ die Bandstruktur vollstiandig abgebil-
det werden.

In der theoretischen Festkorperphysik gibt es zwei Modelle, anhand derer die
Abldufe der Photoemission beschrieben werden kénnen. Zum einen gibt es
das Drei-Stufen-Modell, das die beobachteten Effekte eher auf phdnomenolo-
gischer Basis untersucht und zum anderen das Ein-Stufen-Modell, welches
einen weniger anschaulichen Charakter besitzt.

2.5.1 Das Drei-Stufen-Modell

Das Drei-Stufen-Modell ist besonders hilfreich bei der Interpretation experi-
menteller Daten. Bei diesem Modell kann man die Emission eines Photoelek-
trons in drei Teilschritte untergliedern (Abb. 2.10).

(i) Anregung des Elektrons durch ein Photon, (ii) Transport des Elek-
trons zur Oberflache ohne inelastische Streuung, (iii) Austritt des Elek-
trons durch die Oberflache ins Vakuum. Die Wahrscheinlichkeit des priméren
Photoemissions-Prozesses [(F, hw) ist somit ein Produkt aus drei Faktoren
[LYN99];

[ (B, hw) = P (E;, hw) T (E}) X (E) (2.21)

Die einzelnen Faktoren bezeichnen von links nach rechts die oben genannten
einzelnen Stufen des Prozesses. F steht fiir die kinetische Energie aullerhalb
des Festkorpers und E steht dabei fiir die Energie des emittierten Elektrons
innerhalb des Festkorpers. Die Beziehung zwischen £ und E; findet sich in
Abbildung 2.11.

Da einige angeregte Elektronen den Festkorper auch noch nach inelastischer
Streuung mit anderen Elektronen verlassen kénnen, fithrt dies zu einem se-
kundéren Photoemissions-Prozess [I'(E, fw), der sich als Untergrund unter
dem priméaren Spektrum darstellt.
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Abbildung 2.10: Schematische Darstellung der Photoemission von einer Festkorperoberfla-
che im Drei-Stufen-Modell.

(i) Anregung des Elektrons im Festkorper

Im Falle einer einzelnen Welle ist die Amplitude des elektrischen Feldes in
einer Tiefe z, unterhalb der Oberfliche des Festkorpers, gegeben mit:

t Eq exp(—a/2) (2.22)

Wobei ¢ ein komplexer Fresnel'®-Koeffizient ist, der fiir die Transmission
durch die Oberflache steht. o ist der Absorbtionskoeffizient und £, die Am-
plitude des elektrischen Feldes des Photonenstrahls.

Die Anregung geschieht also durch ein Photon, welches ein Elektron aus dem
Valenzband in einen unbesetzten Zustand hebt (Abb. 2.11 a)). Die Ubergangs-
wahrscheinlichkeit wird mit ,Fermis Goldener Regel“ [GREI4] berechnet:

2m - 2
Wimf = - (Us| Hww [93)| p(E) (2.23)

(ii) Transport des Elektrons durch den Festkorper zur Oberfliche

Auf dem Weg an die Oberfliache verliert das Elektron, durch elastische und
inelastische Stofle mit dem Gitter, Energie. Der Verlust von Elektronen auf
dem Weg zur Oberfliche wird durch eine mittlere freie Weglinge \(E, k)
beschrieben. Diese liegt, bei Elektronen der Energie von 10 bis 100 eV, bei
3-20 ;1 16 [LEGO03]. Folgende Formel beschreibt die mittlere freie Weglidnge

15Mit Hilfe fresnelscher Formeln berechnet man den Reflexions- bzw. Transmissionsgrad
elektromagnetischer Wellen. Sie beschreiben das Verhiltnis der reflektierten bzw. transmit-
tierten Amplitude zu der Amplitude der einfallenden Welle. Sie werden aus dem Maxwell-
schen Gleichungen hergeleitet.

16 iir Bi2212 liegt die mittlere freie Weglinge, unter Beriicksichtigung der zweidimensio-
nalen Struktur, in derselben Grélenordnung [HEDO1]. Das bedeutet, dass fast der gesamte
Photostrom von Elektronen aus der ersten Kupferoxid-Doppelebene stammt.
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Abbildung 2.11: a) Optische Anregung eines Valenzelektrons im reduzierten Zonenschema
b) Kinetische Energie E};, des Photoelektrons im Vakuum als Funktion seines Wellenvektors

p/h.

[HUF951:

TdE

)\(E,k) = TUg = ﬁ%

(2.24)
Es wird angenommen, dass die StoBfrequenz 7 lediglich eine Funktion der
Energie ist. v, beschreibt die Gruppengeschwindigkeit im Endzustand.

(iii) Austritt des Elektrons ins Vakuum

Beim Austritt ins Vakuum kann das Verhalten eines Elektrons analog zur
Brechung eines Lichtstahls, beim Ubergang in ein Medium mit geringerem
Brechungsindex, durch das Snellius-Gesetz beschrieben werden. Dieses be-
sagt, dass eine Welle ihre Richtung dndert, wenn sie von einem transparen-
tem Medium in ein anderes transparentes Medium tubergeht. Da bei dieser
Analogie eine einfache Potentialstufe am Ubergang angenommen wird, stellt
diese Betrachtungsweise eine deutliche Vereinfachung dar.

Die Photoelektronen bewegen sich zwar (quasi-) frei, mit einer Energie von
E = E; + hw, durch den Festkorper, befinden sich aber tatsédchlich in einem
Potentialtopf V.

V= EFermi + W@ = EVakuum - EO (225)
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Um den Kristall verlassen zu kénnen, muss der Impuls des Photoelektrons in
Richtung der Oberflichennormalen grof3 genug sein, um die Potentialbarriere
® tiberwinden zu konnen. Somit miissen die Elektronen folgende Bedingung
erfiillen:

h2

%Kﬁ Z E\/akuum - EO (226)
Elektronen die dieser Bedingung nicht geniigen, konnen den Festkorper
nicht verlassen, da sie an der Grenzschicht eine Totalreflektion erfahren
(Abb. 2.12).

Hat ein Photoelektron den Austritt ins Vakuum geschafft, kann es als freies
Elektron detektiert werden (Abb. 2.11 b).

A
: n +Photoelektron

Vakuum

Oberflache

Festkorper

Abbildung 2.12: Geometrische Konstruktion des Fluchtkegels fiir das einfache Mo-

dell der Oberfliche. Von der verfiigharen Impuls-Kugel mit Radius |E | wird der Anteil
\/2m/h2?(Ey — Ey) abgeschnitten. Der verbliebene Winkelbereich definiert den Offnungswin-
kel des Fluchtkegels [HUF95]. Der Winkelbereich 0 < < 6y, bildet einen Kegel. Wobei 0},.;;
der Winkel ist, unter dem Elektronen einer festen Energie E; — e im Festkorper, diesen noch
verlassen kénnen. Dieser Kegel wird daher auch Flucht-Kegel bzw. escape cone genannt. Er
hat einen wichtigen Einfluss auf die innerhalb dieser Arbeit zu betrachtende Doppelphotoe-
mission und die damit einhergehende Interpretation von Koinzidenzspektren [HAT(04]
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Die Barriere wirkt lediglich auf die senkrechte Komponente (z-Richtung) der
Bewegung, die Komponente parallel zur Oberflache bleibt erhalten.
Die Komponenten von £ lassen sich wie folgt berechnen:

k) [;4)11] = %p| = \/2mE/h? sin () - (sin (¢) x + cos (¢) y) (2.27)

o1
mit\/2mE/h? = 0,512/ E/eV A (2.28)

Fur ein System, das in der Ebene der Oberfliche als zweidimensional an-
genommen werden kann (wie es bei Kupratsupraleitern der Fall ist), in de-
nen also kL zu jedem £k konstant ist, ist der Elektronenimpuls mit der
Gleichung 2.27 bereits bestimmt.

Anhand Abb. 2.12 lasst sich die Brechung an der Oberflache auch an-
schaulich verstehen; von der verfiigharen Impulskugel wird der Anteil
\/2m/W(E, — E,) abgeschnitten.

Mit Hilfe des Drei-Stufen-Modells ldsst sich die Impulskomponente %, be-

stimmen. Dazu wird der Verlauf des Endzustandsbandes E; durch eine para-

belformige Energie-Impuls-Relation gendhert. Die Parabel ist gegeniiber der
freien Elektronenparabel um die Energie E, abgesenkt sowie um den Impuls
eines reziproken Gittervektors G, versetzt. Dies tragt dem Impulsverlust
Rechnung, den das Elektron beim Durchtritt durch die Oberflache erfahrt:

h2

E; = o (k+G1)—|Eo (2.29)

Ey entspricht der Energieposition an der Unterkante des Valenzbandes und
wird auch als inneres Potential bezeichnet.
Fiir die Impulskomponente £, gilt:

o—1
k. [A ]— 2—?-\/Ecos29+Eo+<I>—GL (2.30)

2.5.2 Das Ein-Stufen-Modell

Das in Kapitel 2.5.1 erlauterte Drei-Stufen-Modell bietet die Moglichkeit den
komplizierten Prozess der Photoemission auf eine anschauliche Weise zu ver-
stehen. Allerdings macht dieses Modell zum Teil sehr einfache Annahmen.
Vor allem vernachléssigt es die Interferenz zwischen der Emission von tiefe-
ren Atomlagen mit der Oberflichenemission und beschreibt das Entkommen
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der Elektronen durch die Oberfladche mit nur einem einfachen Transmissions-
faktor.

Zudem ergeben sich auf Grund der geringen Oberfliachentiefe, die untersucht
wird, konzeptionelle Probleme, da der Transport zur Oberflache und der Aus-
tritt durch diese, nicht voneinander zu trennen sind.

Im Drei-Stufen-Modell werden aullerdem die energieabhéingigen Wahrschein-
lichkeiten zwischen 0 fiir Reflektion und 1 fir Transmission an der Oberfla-
che, nicht berticksichtigt [LYN99].

Diese Schwierigkeiten in der Berechnung fiihrten letztendlich zum Ein-
Stufen-Modell.

Dieses geht von der Anregung eines Anfangszustandes (Blochwelle im Kris-
tall) und von einem Endzustand in der Nédhe der Oberfléache aus und beriick-
sichtigt, dass bei winkelaufgelosten Messungen die parallele Komponente
des Wellenvektors um einen reziproken Gittervektor vergroBert sein konnte.
Im Bild des Ein-Stufen-Modells ist die Endzustands-Wellenfunktion gegeben

mit:
U, =GH Y, (2.31)

H' entspricht dem Hamiltonoperator wie er auch im Drei-Stufen-Modell ver-
wendet wird. G ist die komplexe Green’sche Funktion fiir ein Elektron im
wechselwirkenden System und beinhaltet ebenso den Effekt, welchen das Po-
tential des Kristalls ausiibt. ¥; und ¥, sind die Anfangs- und Endzustands-
Wellenfunktionen.

Neben der Einfach-Photoemission kommt es bei einer Photoelektronenspek-
troskopie auch zur Doppel-Photoemission. Die Koinzidenzwahrscheinlichkeit
liegt dabei bei lediglich 12107% [HATO04]. Im Folgenden wird dieser Prozess

naher erlautert.

2.6 Grundlagen der Doppel-Photoemission

Bei Untersuchungen der Doppelphotoionisation an Atomen und Molekiilen
unterscheidet man zwischen zwei kohédrenten Prozessen.

In Abb. 2.13 sind die Feynman-Diagramme niedrigster Ordnung dargestellt,
die zur Photoemission zweier Elektronen fithren. Dabei symbolisiert die un-
terbrochene Linie die Elektron-Elektron-Wechselwirkung und die Wellenlinie
die Photon-Elektron-Wechselwirkung.

In Abb. 2.13 a) ist der Prozess dargestellt, bei dem die Wechselwirkung der
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beiden Elektronen im Grundzustand stattfindet, bevor das Photon einkoppelt.
Dieser Prozess wird auch ,shake off“ genannt. Er tritt dann auf, wenn das
erste Elektron den Kern sehr schnell verlédsst und das effektive Kernpotential
dadurch in einer Weise dndert, die dafiir sorgt, dass ein zweites Elektron den
Kern verlassen kann.

In Abb. 2.13 b) ist der Prozess dargestellt, bei dem die Wechselwirkung im
Endzustand stattfindet. Dieser Prozess wird als TS1 (two-step-one) bezeich-
net. Hierbei wird das Photon von einem Elektron absorbiert, welches dar-
aufhin mit einem anderen Elektron kollidiert und diesem genug Energie
ubertragt, damit es ebenfalls das Atom verlassen kann.

a) b)

k k’2 k’1 \
1 k 5

Abbildung 2.13: Feynman-Diagramme niedrigster Ordnung zur Doppel-Photoemission.
a) Die Wechselwirkung der Elektronen findet im Grundzustand statt, vor Einkopplung des
Photons (,ground state correlation, ,shake-off*); b) Absorption des Photons durch eines der
Elektronen im Grundzustand und anschlieBender Wechselwirkung im Endzustand (,final
State interaction“, FST) [SCHO03].

Zusatzlich zu diesen beiden oben erlauterten kohidrenten Prozessen tritt
bei der Photoemission von Festkorpern noch ein inkohérenter Prozess auf
(Abb. 2.14). Bei diesem wird ein Photon von einem Elektron absorbiert, wel-
ches auf seinem Weg an die Oberfliche mit den anderen Elektronen des Va-
lenzbandes zusammenstot. Wenn dabei die Abgabe der kinetischen Energie
an eines der gestoflenen Elektronen ausreicht, so dass dieses die Oberfliachen-
barriere iiberwinden kann und dariiberhinaus das sto3ende Elektron selbst
soviel kinetische Energie behilt, um ebenfalls die Barriere zu iuberwinden,
emittieren beide ins Vakuum. Im Prinzip handelt es sich hierbei um eine
Sekundirelektronenkaskade, die keinerlei Informationen mehr uber den ur-
spriinglichen Prozess enthalt.

Der Prozess der kohdrenten Emission, bei der die Wechselwirkung der Elek-
tronen nur im Endzustand mit einbezogen wird, ist sehr gut in [BER98]
wiedergegeben. Welcher der beiden kohédrenten Prozesse dominiert, hangt
stark von der eingestrahlten Photonenenergie ab. Je hoher die Photonenener-
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Abbildung 2.14: Feynman-Diagramm niedrigster Ordnung zur Doppel-Photoemission. Inko-
hirenter Beitrag: ein Elektron absorbiert das Photon und streut nach einer Wegstrecke mit
einem zweiten Elektron. Die Phaseninformation geht hierbei verloren [SCHO3].

gie, desto dominanter der ,,shake- off*-Prozess [DOR04]. Bei dem vorliegenden
Experiment wurden die Photonenenergien so gewéahlt, dass der ,shake-off*-
Prozess noch keine Rolle spielen sollte, wenn sich der Prozess im Festkorper
analog zu dem im Atom verhalt.

Grundséatzlich ist zu erwarten, dass sowohl kohérente, als auch inkohéren-
te Prozesse zum Doppel-Photoemissions-Signal bei der Photoemission von
Festkorpern beitragen. Bisher existiert jedoch noch kein Modell, welches alle
Rechnungen dieser Effekte mit einbezieht, so dass Abschitzungen iiber die
relative Intensitéat der Prozesse noch nicht vorliegen.

Eine Doppel-Photoemission kann auch als Einfach-Photoemission eines Qua-
sipartikels!” behandelt werden. Beispiel fiir ein Quasipartikel ist ein Cooper-
Paar. Dabei ist das Spektrum des Quasipartikels abhéngig von dem internen
Freiheitsgrad, der die Wechselwirkung der beiden Elektronen untereinander
charakterisiert [BER9S8].

Die Physiker A. Kouzakov und J. Berakdar haben die Winkelverteilung von
Cooper-Paaren errechnet (Abb. 2.15 b) oben), wie sie aus einem ,normalen”
Supraleiter (1557) emittiert werden [KOUO3]. Dabei ergab sich eine ,back-
to-back“-Relation fiir die Paare. Das bedeutet, dass die Elektronen mit, vom
Betrag her, gleichem aber entgegengesetztem Parallelimpuls und in einem
Winkel von 180° zueinander und gleichem Winkel # (Winkel in Flugrichtung)
erwartet werden.

In Abbildung 2.15 a) ist eine schematische Darstellung der Doppel-
Photoemission von einem Cooper-Paar gezeigt. In Abbildung 2.15 b) ist die
Winkelverteilung des jeweils zweiten Elektrons dargestellt, bei festem Win-
kel fir das erste Elektron. Im oberen Teil der Abbildung ist die Verteilung

I"Ein Quasipartikel ist ein System aus wechselwirkenden Partikeln, dass sich als Einheit
quasi wie ein freies Teilchen verhilt. Das Konzept der Quasipartikel dient in der Festkorper-
physik dazu das quantenmechanische Mehrkérperproblem zu vereinfachen.
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Abbildung 2.15: a) Schematische Darstellung des Doppel-Photoemissionsprozesses. w steht
fiir das einfallende Photon. Die beiden Pfeile zeigen eine mogliche Emissionsrichtung der
emittierten Elektronen; mit den jeweiligen Energien (£, E>), den Spins (¢, 02) und den Win-
keln zur Emissionsrichtung (6, 6-) b) Elektronen-Paar Winkelverteilung des Supraleiters
V3Si als Funktion von 0, bei festgehaltenem 6, = 45°. £} = F; = w/2 = 10,63 ¢V. oben:
Korrelierte Paare (CP), unten: Unkorrelierte Paare (UP) [KOUO03].

eines korrelierten Elektronenpaares zu sehen und im unteren, im Vergleich
dazu, die eines nicht-korrelierten Paares. Hier wird deutlich, dass sich die
Emission eines Cooper-Paares anhand einer solchen Verteilung (in der Ana-
lyse der Daten in dieser Arbeit) von den nicht-korrelierten Paaren abgrenzen
lassen sollte.

Im Experiment ergibt sich neben den bisher erwidhnten drei Doppel-
Photoemissionsprozessen natirlich noch die Moglichkeit der (quasi gleich-
zeitigen) Emission durch Absorption von zwei Photonen.

Die Erzeugung dieser falschen Koinzidenzen ist ein nicht linearer Prozess, da
sich die Wirkungsquerschnitte der Einzel-Photonemissionen multiplizieren.
Die Rate der echten Koinzidenzen wichst hingegen linear mit der Intensitét.
Da der Prozess der Doppel-Photoemission durch zwei Photonen nicht von
den anderen Prozessen zu unterscheiden ist, wird er z.B. durch eine gering
gewihlte Photonenrate weitestgehend unterdriickt, (Koinzidenzwahrschein-
lichkeit << 1).
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Der Grund und Boden,

auf dem alle unsere Erkenntnisse
und Wissenschaften ruhen,

ist das Unerkldrliche.

Arthur Schopenhauer, Uber Philosophie und ihre Methode

Ein Experiment durchzufithren, das darauf ausgelegt ist korrelierte Elek-
tronenemission zu messen, birgt hohe Anforderungen an das Spektrome-
ter/Detektorsystem und an das Datenaufnahme-System.

Eine zuséatzliche Schwierigkeit liegt darin, dass die Koinzidenzwahrschein-
lichkeit sehr gering gegeniiber der Einzelelektronenemission ist (Kapitel 2.6).
Um dies zu kompensieren, benétigt man eine hohe Anzahl an untersuchten
Photoemissionsereignissen, die mit der Aufnahme einer groflen Datenmen-
ge einhergeht. In den folgenden Abschnitten wird ein Uberblick iiber die
UHV-Kammer! und deren Bestandteile gegeben. Desweiteren wird das Da-
tenaufnahmesystem und seine Funktionsweise ndher erldautert. Im letzten
Abschnitt dieses Kapitels werden die Strahlungsquelle, welche den fiir den
Versuch benétigten Photonenstrahl lieferte, und der Messplatz beschrieben.

3.1 Kammer

Bei dem vorliegenden Experiment ist eine UHV-Kammer verwendet worden,

die von S. Voss entworfen und den Anforderungen an das Experiment ideal

1Ultrahochvakkum-Kammer: UHV bezeichnet ein Vakuum im Bereich von 107 9-
10~12 mbar.
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angepasst wurde.

Sie besteht aus einem 60cm langen Rohr (Durchmesser 25 c¢cm), an dessen
einer Seite der Transferarm fiir den Probenwechsel angebracht ist. An der
anderer Seite befindet sich das Spektrometer/Detektorsystem. Dieses schlief3t
etwa in der Mitte der Kammer mit der Probe ab, welche in einen Kryostaten
eingeschraubt wird. Dieser bietet thermischen Kontakt und erlaubt somit
eine Kiithlung der Probe.

Durchflusskryostat
X¥,z-Manipulator ——»

kuhlter Probenhalt
Elektronenspektrometer ge U er Frobenhalter

Lichtstrahl 25 eV

Abbildung 3.1: Darstellung der UHV-Kammer.

3.2 Vakuumsystem

Um ein Experiment durchzufiihren, in dem einzelne Elektronen nachgewie-
sen werden sollen, muss es im Vakuum stattfinden. Das liegt daran, dass die
Elektronen einen gewissen Bereich durchqueren bevor sie detektiert werden
konnen. Dabei streuen sie an Atomen und Molekiilen. Je besser das Vakuum
ist, desto weniger Teilchen enthilt das Restgas, welche durch Kollision mit
den Elektronen ionisiert werden konnen. Die Ionisation von Restgasmolekii-
len und -atomen fiihrt zu falschen Messergebnissen.
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Die Probenoberfliache hat eine vom Vakuum — also vom Restgas — abhéngige
Lebensdauer. Mit Lebensdauer ist die Wiederbesetzungszeit gemeint, nach
der die Oberflache des Materials durch Atome bzw. Molekiile (welche aus
dem Restgas stammen) besetzt wurde. Durch Ionisation dieser Fremdatome/-
molekiile, waren die Messergebnisse verfalscht und nicht verwertbar.

Die Lebensdauer des Materials, das untersucht wurde, wurde vom Hersteller,
bei einem Vakuum von 1210~ mbar, mit ca. 1 s angegeben. Mit jeder GrioBen-
ordnung verliangert sich die Lebensdauer um eine zehner Potenz.

Das Material ist Teil eines ,Pins“ und wurde mit Hilfe von Torr-Seal auf
einen Probenhalter geklebt. Der Pin wird im Vakuum gebrochen, danach ist
die Oberflache ungeschiitzt und Restgasatome konnen sich auf ihr absetzen.
Um eine moglichst lange Lebensdauer der Probe zu erméglichen ist ein Va-
kuum im hohen 1210~!' mbar Bereich angestrebt worden. Damit konnte die
Probe im Prinzip mehrere Tage genutzt werden. Da jedoch fiir die Dauer der
Wiederbesetzungszeit keine exakten Daten vorliegen und dariber hinaus die
Messzelle (Ionivac IM540) fiir den Druckbereich < 52107!Y mbar wihrend der
Strahlzeit Fehlermeldungen anzeigte, wurde die Probe téglich gewechselt.
Dies geschah um sicher zu stellen, dass die Probe bei der Messung oberhalb
und unterhalb der Sprungtemperatur gleich bleibende Qualitat besalf.

Fir das Vorvakuumsystem ist eine Scroll-Pumpe verwendet worden, die
einen Druckbereich von 121073 mbar erreicht. Zum Erreichen des Hochva-
kuums wurden eine kleine (50 1/sec) und eine grofle (700 1/sec) Turbomole-
kularpumpe verwendet. Ab einem Druck von 521071 mbar unterstiitzte eine
Titansupplimationspumpe das Vakuumsystem. Diese pumpt reaktive Gase
wie z. B. Wasserstoff.

Zwischen Kammer und Beamline wurde ein Kollimator installiert, an dem
eine separate Vorpumpe und eine Turbomolekularpumpe (200 1/sec) ange-
schlossen wurden. Mit Hilfe dieser Konstruktion und eines eingebauten Ven-
tils konnte man die Kammer auch nach dem Ausheizen an die Beamline
anschlielen. Dieses war in diesem Experiment aus zeitlichen Griinden not-
wendig. Aullerdem lief} sich in den Kollimator ein Filter einschieben, der dazu
beitragen kann die hoheren Harmonischen aus dem Strahl herauszufiltern.
Zudem konnte man durch den Einbau einer Kupferblende eine differentielle
Pumpstufe erstellen, die im Falle einer verschmutzten Beamline das Vakuum
in der Kammer schiitzt. Beides wurde bei der Strahlzeit am ,BESSY*“ nicht
genutzt, da diese einen eigenen Filter fiir die hoheren Harmonischen besitzt
und ein stabiles Vakuum im 107!° mbar-Bereich aufweist.
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3.3 Kryostat

Es wurde ein Kryostat verwendet, welcher den Anforderungen (die eine UHV-
Kammer stellt) entsprechend, mit den nétigen Durchfithrungen und Flan-
schen nachgeriistet wurde. Er wurde mit Hilfe eines Hebers an einen 100 1
Helium-Dewar angeschlossen. Am Ende des Kryostaten ist ein L-formiger
Kupferblock befestigt, der fiir eine gute Warmeleitung zur Probe sorgt. In
die Spitze dieses Kopfes, ebenfalls in einem aus Kupfer angefertigten Hal-
ter, wurde die Probe mittels eines am Transferarm befestigten Werkzeugs
eingeschraubt (Abb. 3.1). Auf diese Weise wurde gewiahrleistet, dass die Pro-
be nahezu die gleiche Temperatur besall wie der Kupferblock, in den diese
eingeschraubt wird. Die Temperatur wurde mittels eines Widerstandsther-
mometers (Pt1000) und eines Thermoelements (Diode — Lake Shore DT500
DI 13) uberpriift. Der Kryostat konnte mit Hilfe eines Manipulators in alle
drei Raumrichtungen bewegt werden.

Durch den Kryostaten konnte der Kaltkopf in Abhéingig von der Hohe des
Helium-Durchflusses nahezu auf die Temperatur fliissigen Heliums (4 K) ge-
kiihlt werden. Die Sprungtemperatur des Materials, an dem gemessen wurde,
liegt bei 85 K. Deshalb wurden bei der Messung Temperaturen angestrebt,
die sowohl oberhalb als auch unterhalb dieses Wertes liegen.

3.4 Einbau und Praparation der Probe

Innerhalb der Kammer sind zwei Magazine untergebracht, in die jeweils
sechs Proben eingeschraubt werden konnen. Eines der Magazine ist direkt
am Kaltkopf befestigt. Da dieser bewegt werden kann (Kapitel 3.3) konnen
die einzelnen Proben direkt vor den Transferarm gebracht werden. Das zwei-
te Magazin hiangt beweglich an einem Flansch mit Wellbalg, der von auf3en
vor das Werkzeug des Transferarms gebracht werden kann (Abb. 3.2).

Das Werkzeug am Transferarm wurde auf die Probenhalterung aus Edelstahl
gesteckt. Von aulen konnte man iiber eine magnetgelagerte Durchfithrung,
die mit dem Werkzeug verbunden ist, die Probenhalterung in den Kupfer-
block (innerhalb des Kaltkopfes) drehen. Die Probe, welche auf einem ,Pin“
sitzt und die mit Hilfe von Torr-Seal auf die Aluminium-Probenhalter geklebt
wurde, wurde im Vakuum gespalten. Dies geschah indem der ,,Pin“ entweder
am Spektrometer oder am Kaltkopf — unter Zuhilfenahme des Manipulators
— abgebrochen wurde.
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Abbildung 3.2: Aufnahme der beiden Magazine und des Kaltkopfes (von der Seite des Trans-
ferarms aus gesehen).

3.5 Messmethode

Bei der genutzten Messmethode werden Elektronen, unter Einsatz eines ho-
mogenen, elektrischen Feldes, auf einen Detektor geleitet. Das elektrische
Feld wird aufgebaut, indem an eine Anordnung von elektrisch leitenden Plat-
ten entsprechende Spannung angelegt wurden.

Durch das Feld werden die Elektronen beschleunigt und auf ein Micro-
Channal-Plate (MCP) geleitet, welches als Elektronenvervielfacher dient
(Kapitel 3.5.2). Auf diese Weise entsteht durch jedes Elektron, welches das
MCP trifft, eine Elektronenwolke, die auf eine Delayline-Anode geleitet wird.
Diese liegt auf einem hoheren Potential als das MCP und zieht infolgedessen
die Elektronen an. Eine Delayline-Anode besteht aus einem Signal- und ei-
nem Referenzdraht. Der Referenzdraht dient zur Rauschunterdriickung (Auf
diese wird in Kapitel 3.6 ndher eingegangen.). Die beiden Dréhte sind isoliert
voneinander und dquidistant um eine Tragerplatte gewickelt sind. Trifft nun
die Wolke auf den Signaldraht erzeugt sie einen Spannungspuls der sich zu
beiden Richtungen des Drahtes hin ausbreitet (Abb. 3.5.2). Aus der Messung
des Laufzeitunterschiedes dieser beiden Pulse 148t sich der Ort, an dem das
Elektron aufgetroffen ist, bestimmen.

Aus der Flugzeit der Elektronen und ihren Auftrefforten auf dem Detektor,
erhialt man Impulse, tiber die man Energien sowie Winkel, etc. (Kapitel 4)
berechnen kann. Als Flugzeit wird der Zeitraum zwischen dem Emittieren
eines Elektrons aus dem Festkorper und dem Auftreffen auf dem Detektor,
bezeichnet.

Fir diesen Versuch ist es von besonderer Bedeutung Doppelphotoemissi-
on nachzuweisen. Das heifit, der Detektor muss in der Lage sein mehrere
Elektronen in kurzer Zeit nachzuweisen. Man spricht in diesem Fall von
Multi-Hit-fahigen Detektoren.
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Spektrometer/Detektorsysteme, welche diesem Anspruch geniigen, werden
bereits vielfach in der Atomphysik zur Untersuchung von Gastargets verwen-
det und sind unter dem Namen , Cold Target Recoil ITon Momentum Spectro-
skopy“ (COLTRIMS) ([DORO00], [ULLO03]) bekannt. In der modernen Atom-
und Molekiilphysik werden beispielsweise langsame und schnelle Ion-Atom-
oder Ion-Molekiil-StoB3e mit Hilfe dieser Technik untersucht (z.B. [MOS99],
[SCHO5], [SCHO6].

Im Folgenden wird im Detail auf die Spezifikationen des bei diesem Versuch
verwendeten Systems eingegangen.

3.5.1 Spektrometer

Bei der Planung eines Spektrometers miissen zwei Faktoren bedacht werden.
Man muss um eine hohe Ortsauflésung zu erreichen dafiir Sorge tragen, dass
die Elektronen moglichst den gesamtem Detektor ausleuchten und das bei
einer Raumwinkelabdeckung, in Bezug auf die Probe, von nahezu 2.
Gleichzeitig mochte man eine moglichst breite Flugzeitverteilung erreichen,
da diese zu einer hoheren Energieauflosung fithrt. In Experimenten ohne
Supraleiter erhilt man eine Verbesserung der Flugzeitauflosung (bei gleich-
zeitiger Raumwinkelabdeckung von nahezu 27), indem man ein solenoidales
Magnetfeld iberlagert. Dabei werden die Elektronen auf Kreisbahnen ge-
lenkt und innerhalb des Spektrometers gehalten. Auf diese Weise 146t sich
die Flugstrecke, also die Linge des Spektromerters, erweitern. Eine Verlan-
gerung des Spektrometers ohne Uberlagerung eines Magnetfeldes hitte zur
Folge, dass die Elektronen die vom Festkorper aus gesehen in einem flachen
Winkel zur Oberflache starten, das Spektrometer verlassen wiirden und so-
mit kein Elektronennachweis im Bereich von 27 erreicht werden kann.

Die Uberlagerung mit einem Magnetfeld ist bei einem Supraleiter auf Grund
des Meissner-Ochsenfelds-Effekts (Kapitel 2.3) nicht moglich, da dieser die
Verdrangung des magnetischen Flusses innerhalb der Probe zur Folge hitte.
Dies hatte Auswirkung auf die Flugbahnen, vor allem der langsamen Elek-
tronen und wiirde daher zu einer fehlerhaften Berechnung der Startimpulse
fithren. Um der geforderten Winkelabdeckung gerecht zu werden, mullte das
Spektrometer infolgedessen sehr kurz konzipiert werden.

Das Spektrometer selbst besteht aus 6 Kupferplatten, deren Innendurch-
messer 105 mm und deren Aullendurchmesser 140 mm betragen. Die Dicke
der Platten betriagt 1 mm. Die Kupferplatten selbst sind auf 6 Keramikstan-
gen gesteckt, die wiederum auf einer Aluminiumplatte (Innendurchmesser
105 mm, AuBlendurchmesser 140 mm, Dicke 5 mm) befestigt sind. Diese sitzt
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Abbildung 3.3: Darstellung des Spektrometer-Detektor-System.

auf einer 1 mm dicken Edelstahlplatte (Innendurchmesser 40 mm, Aussen-
durchmesser 140 mm) und schlief3t mit dem Kupferblock ab, in welchem die
Probe befestigt ist (Kapitel 3.3 und Kapitel 3.4).

Die Kupferplatten werden durch 5 mm (bei der 5 mm dicken Platte sind es
~ 2,5 mm) lange Keramikhiilsen? #quidistant voneinander positioniert und
tuber Widerstiande (100 £€2) elektrisch miteinander verbunden. Der Abstand
der letzten Platte (von der Probe aus gesehen) zum daran anschlieBenden
Gitter betragt nur 2 mm, um somit den gleichen Abstand zwischen Gitter
und letzter Spektrometerplatte zu gewéhrleisten, wie er auch bei den iibrigen
Platten untereinander besteht.

Das Gitter besteht aus einem feinmaschigem (200 ym) Edelstahlnetz, das
in einem Edelstahlring (Innendurchmesser 105 mm, AuBlendurchmesser
140 mm, Dicke 5 mm) befestigt ist. Die Beschleunigungsstrecke belauft sich
somit auf 47,8 mm, in der ein homogenes elektrisches Feld anliegt. Das
Feld, in dem Bereich zwischen Gitter und MCP (5 mm), ist etwa sieben Mal
grofler als das Feld innerhalb der Spektrometerplatten. Diese Nachbeschleu-
nigung wird fir die Nachweiseffizienz der Elektronen auf dem MCP benétigt.
Relevant wird dieser Aspekt bei der Auswertung der Daten und der diesbe-
zuglich durchgefithrten Kalibrierung des Spektrometers. Details hierzu sind
in Kapitel 4.3 zu finden.

Eine der Kupferplatten ist eine Spezialanfertigung, da sie zuséatzlich zwei
rechteckige Blenden (einander gegeniiberliegend angeordnet und horizontal
ausgerichtet) besitzt, welche jeweils ein Loch aufweisen. Durch sie gelangt
die Synchrotronstrahlung auf die Probe. Beim Aufbau des Experiments kann
zudem, durch diese Offnungen, die richtige Positionierung der Probe, im

Fokus der Synchrotronstrahlung, kontrolliert werden. Wenn man in einem

2Die Hiilsen sind mit Germanium bedampft, um eine elektroststatische Aufladung zu ver-
hindern.
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Winkel von 20° durch das Fenster in der Kammer hindurchblickt, miissen
Mittelpunkt des Fensters, Mittelpunkt des Lochs (einer der Blenden in der
Spezialplatte) und die Probe auf einer Linie liegen. Oder umgekehrt, wenn
man zur Kontrolle beispielsweise ein Stiick Papier vor das Fenster hilt muss
die Reflektion des Synchrotronstrahls in der Mitte des Fensters liegen. Ei-
ne Reflektion erhélt man bei der Oten Ordnung des Synchrotronstrahls. Bei
dieser Einstellung enthailt dieser alle verfiigbaren Wellenldngen, auch die im
sichtbaren Bereich. Den sichtbaren Anteil des Lichts kann man zur optischen
Kalibrierung der Probe nutzen, um diese genau in den Fokus des Lichts zu
positionieren. Sieht man keine Reflektion, wird sie durch eine der Blenden
in der Spezialplatte abgeschirmt, was bedeutet, dass das Spektrometer um
einige Grad verdreht ist und nachjustiert werden muss (Abb.3.4).

Abbildung 3.4: Darstellung des Spektrometers. Es ist die Strahlfithrung durch die Blenden,
in der speziell angefertigten Spektrometerplatte, auf die Probe zu erkennen.

Um die Flugbahnen der Elektronen zu simulieren sind in Abbildung 3.5 die
Flugbahnen unter verschiedenen Bedingungen dargestellt.

Wie bereits erwahnt, wird das elektrische Feld innerhalb des Spektrometers
von keinem kiinstlichen Magnetfeld iiberlagert. Um das Erdmagnetfeld zu
kompensieren wurde ein aus drei (quadratischen) Helmholzspulen bestehen-
der Kifig verwendet. Somit erfahren die Elektronen nur die Coulombkraft F.
welche durch folgende Formel beschrieben wird.

F=qg-E=m-a (3.1)

Dabei ist ¢ die Ladung, m die Masse und @ die Beschleunigung des Teilchens.
E reprisentiert das elektrische Feld. Dieses verlduft in Richtung der Spek-
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a)

b) c)

-53% - +53°

20,5 eV 59 eV

Abbildung 3.5: a) Elektronenverteilung auf dem Detektor bei 20,5 eV Startenergie. Es ist
zu erkennen, dass nicht der ganze Raumwinkel von 2II nachgewiesen werden kann. b) Die
Starenergie der Elektronen betrigt ebenfalls 20,5 eV, jedoch ist der Winkel so eingeschrankt
(—53° — +53°) dass alle Elektronen in diesem Bereich den Detektor erreichen. ¢) In dieser
Simulation wird die maximale Energie (5,9 eV) dargestellt bei der noch der volle Raumwinkel
von 2IT abgedeckt werden kann. Die rote Linie stellt die Flidche des Detektors dar.

trometerachse. Innerhalb der Beschleunigungsstrecke s gelten also folgende
Bewegungsgleichungen.

1
5= 5@152 + ot (3.2)
2 2
Y (3.3)
a a a

Rechnet man in atomaren Einheiten (a.u.) (Kapitel 1.1), was bei Rechnungen
dieser Art empfehlenswert ist, sieht die Herleitung der Startenergie E aus

einer gemessenen Flugzeit folgendermallen aus:
E=0,5-m-v (3.4)

Bei dieser Versuchsanordnung werden die Startenergien iiber die Impulse be-
rechnet. Diese wiederum werden aus den gemessenen Flugzeiten und den
Auftrefforten bestimmt (ebenfalls in a.u.):

T Mg
De = i (3.5)
Yy Me (3.6)

Py = tof
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s _ aBsad o, (3.7)

z = Me—7
b tof 2

Hierbei entspricht s der Beschleunigungsstrecke, E.;; dem elektrischen Feld
und tof der gemessenen Flugzeit. q steht fiir die Ladung eines Elektrons und

ist demnach in atomaren Einheiten 1.

3.5.2 Detektor

Bei der Wahl des Detektors ist die Doppelhitakzeptanz des Systems von be-
sonderer Bedeutung. Fiur dieses Experiment wurde deshalb eine Hexanode
von der Firma RoentDek verwendet. Diese bietet den Vorteil einer verbes-
serten Doppelhitakzeptanz, also einer verkiirzten ,Totzeit®, gegeniiber einer
quadratischen Anode. Mit ,, Totzeit“ wird das Zeitfenster bezeichnet innerhalb
dessen keine zwei Signale getrennt voneinander registriert werden konnen.
Mit der Hexanode wurden drei Micro-Channal-Plates kombiniert, um eine
moglichst hohe und homogene Elektronenvervielfaltigung zu erreichen.

Micro-Channel-Plates

Das MCP ist dhnlich dem Photomultiplier ein Sekundéarelektronenvervielfa-
cher, bei dem jedoch die Information uber den Auftreffort des nachzuweisen-
den Teilchens erhalten bleibt.

Chrom-Nickel-
Kontakt

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung eines Micro Channal Plates [SOB88].

Ein Micro-Channal-Plate (Abb.3.6) besteht aus vielen parallel zueinander an-
geordneten Bleiglaskanilen, etwa 100000/cm?, mit einem Durchmesser von
25um. Die MCPs sind mit einer hochohmigen Metall-Legierung beschichtet,
welche eine geringe Austrittsarbeit fiir Elektronen besitzt.

Zwischen Vorder- und Riickseite des dreilagigen MCP-Systems wird ei-
ne Spannung von 2700V angelegt. Dies bewirkt eine Verstiarkung von
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1210% — 12107:

Durch das Auftreffen eines Elektrons (oder jedes anderen Teilchens, das mehr
Energie als die Austrittsarbeit der Elektronen in der Innenbeschichtung mit-
bringt), werden aus der Beschichtung der Glaskanile Elektronen herausge-
lost, die ihrerseits, angetrieben durch die Spannung zwischen Vorder- und
Riickseite der Platten, Elektronen herauslosen. Somit entsteht eine Elektro-
nenlawine (Abb. 3.7). Die Ausdehnung der am Ende der MCPs austretenden
Elektronenwolke liegt bei einigen Kanaldurchmessern.

Kanalwand

A &

Sekundérele ktronen

2700V

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung einer Elektronenlawine in einem Kanal des
Micro-Channal-Plates.

Der ganze Prozess geschieht in wenigen Nanosekunden. Wenn Elektronen
aus dem MCP herausgelost werden, flieBen Elektronen aus der Spannungs-
quelle nach. Dieses ,NachflieBen“ der Elektronen aus der Spannungsquelle
erzeugt einen kurzen messbaren Spannungsabfall in der Versorgungsquel-
le, welcher durch einen Kondensator (C) ausgekoppelt wird. Gleichzeitig
bestimmt dieser Puls den Zeitpunkt des elektronischen Nachweises eines
Teilchens.

Bei der Anordnung von MCP’s unterscheidet man zwischen der Chevron-
Anordnung, bei der zwei MCP iibereinander und um 180° gedreht angeordnet
sind und der Z-Stack-Anordnung, bei der drei MCPs (ebenfalls um 180°
gedreht) iibereinander liegen (Abb. 3.8). Bei diesem Experiment wird die Z-
Stack-Anordnung genutzt.
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Abbildung 3.8: a) Chevron-Anordnung b) Z-Stack-Anordnung
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Hexagonale Delayline-Anode

Wie eingangs erwahnt, wurde bei diesem Experiment eine hexagonale Anode
genutzt. Sie besteht aus drei Lagen von um 60° zueinander gedrehten De-
laylines (siehe Abb.3.9). Die dritte Lage bietet redundante Moglichkeiten der
Detektion, was zur Folge hat, dass ein Ereignis detektiert wird, welches sonst

innerhalb der Totzeit von zwei Lagen verloren gegangen wire.

Abbildung 3.9: a)Darstellung — b) Riickansicht — c¢) Fotographie der Hexanode [ROE07]

Die Hauptprobleme bei der Mehrfachhitmessung liegen zum einen darin,
dass mehrere Hits innerhalb einer kurzen Zeit auftreffen und dadurch die
Reihenfolge der Anodensignale unter Umsténden falsch zugeordnet werden
konnen. Damit ist gemeint, dass beispielsweise ein Signal des zweiten Elek-
trons, dem ersten Elektron zugeordnet wird. Zum anderen kann es passieren,
dass Ereignisse, auf Grund der Totzeit in dem Datenaufnahmesystem, nicht
detektiert werden oder zu schwache Signale nicht erfasst werden.

Dariiber hinaus konnen an den Enden der Anodendrihte Interferenzen auf-
treten, die filschlicherweise als Signale detektiert werden konnen. Diese
miissen daher aussortiert werden. Details hierzu liefert Kapitel 4.1.
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Abbildung 3.10: Spannungsteiler fiir die Versorgung der Hexanode.

Die Elektronenwolke, die aus dem Stapel der MCPs austritt, wird von der
Hexanode angezogen, da diese auf einem etwas hoheren Potential liegt als
die MCPs. Zusétzlich wird mit Hilfe eines Spannungsteilers (Abb. 3.10) fir
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einen Potentialunterschied innerhalb der Hexanode gesorgt. Dadurch liegt
die zweite Lage der Anode auf einem etwas hoheren Potential als die erste
und die dritte wiederum auf einem etwas hoheren Potential als die zweite.
Somit ist gewiahrleistet, dass auch die letzte Lage noch soviel Elektronen
empfiangt, dass es fiir ein geniigend grofles Signal ausreicht. Zudem gehort
zu jedem Draht ein Referenzdraht, der zum Signaldraht parallel gewickelt
ist. Damit die Signaldréahte von den Elektronen bevorzugt werden, liegen die-
se auf einem leicht hoheren Potential als die Referenzdréahte, was ebenfalls
durch den Spannungsteiler erreicht wird.

Die Signale der Signal- und Referenzdrihte werden bereits beim Auskop-
peln differenziert (z.B. durch Differenzverstarker oder, wie im vorliegenden
Experiment, durch Pulstransformatoren), um Influenzsignale wie z.B. die ka-
pazitive Kopplung des MCP-Signals mit den Drahten oder auch Elektrosmog,
die auf beiden Drédhten vorhanden sind, zu eliminieren. Dies geschieht mit
Hilfe der parallel verlaufenden Signal- und Referenzdrahte. Sie stellen eine
so genannte Lecherleitung dar, also eine dispersionsarme Hochfrequentlei-
tung.

Die Signale, die durch den Signaldraht verlaufen, werden auf den Referenz-
draht iibertragen, auf dem ein entgegengesetzt gepoltes Signal induziert
wird. Durch Differenzbildung der Signale der beiden Drihte werden die Si-
gnale, die auf beiden gleichermaflen vorhanden sind, also die Storungen,
herausgefiltert. Der Detektorpuls bleibt dabei unverandert.

Von dort gelangen die so gefilterten Signale in die Eingédnge der Digitizerkar-
ten, wo die analogen Signale unter Beriicksichtigung der Nullunterdrickung
digitalisiert und in Datenpaketen auf die Festplatte geschrieben wurden. Die
Nullunterdrickung bewirkt, dass das elektronische Rauschen nicht mitge-
schrieben wird. Dies geschieht indem ein Schwellenwert gesetzt wird, unter-

halb dessen keine ,echten” Signale zu erwarten sind.

3.6 Datenaufnahme

Zur Datenaufnahme wurde ein Digitalisierer, analog zu einem digitalen Os-
zilloskop, (Flash-ADC) der Firma Acqiris verwendet. Es besteht aus drei
DC271 Digitizerkarten, von denen jede Karte 4 Kanile besitzt. Jeder Kanal
hat eine Bandbreite von 1GHz und eine Auflosung von 8 Bit [ACQO07]. Die
Bandbreite gibt dariiber Auskunft bis zu welcher Frequenz ein Signal noch
in das Gerit eingelesen wird. Dariiber hinaus verfiigt jeder Kanal tiber eine
Abtastrate (sampling rate) von 1 GS/s, kann also 1 Punkt pro Nanosekunde
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5

Anodendraht

Elekironenvolke

Zeitsignal X, Zeitsignal X,

Abbildung 3.11: Schematische Darstellung der Laufzeitsumme: Durch die Berechnung der
Differenz der Laufzeiten z; und x5 kann mit einem entsprechenden Umrechnungsfaktor der
Auftreffort bestimmt werden (Kapitel 4.1).

aufzeichnen.

Die Bestimmung von Zeiten geschieht anhand einer internen Uhr mit einer
Genauigkeit im Picosekundenbereich. Das System nutzte das MCP-Signal
vom Detektor, um auf Ereignisse zu triggern. Die Kanalbelegung der 3 Digi-
tizerkarten sah wie folgt aus:

KANAL1 = U1l

KANAL 2 = U2

KANAL3 = V1

KANAL 4 = V2

KANALS = W2

KANALG6 = W1

KANAL7 = MCP

KANAL 8 = BUNCHMARKER
KANAL9 = TEMPERATUR
KANAL 10 = -

KANAL 11 = RATEMETER
KANAL 12 = -

— Mit BUNCHMARKER ist ein Signal gemeint, dass vom Synchrotron geliefert
wird und den genauen Zeitpunkt eines Lichtblitzes des Synchrotrons angibt
(Kapitel 3.7).

— RATEMETER gibt dariiber Auskunft, wie hoch die Rate von Photonen zum
Zeitpunkt der Messung war.



3.7. Synchrotron 47

3.7 Synchrotron

Die Arbeit mit Synchrotronstrahlung ist aus der Grundlagenforschung nicht
mehr wegzudenken. Dabei wurde diese zunédchst nur als unerwiinschter Ne-
beneffekt bei der Speicherung hochenergetischer Teilchen wahrgenommen.
Im Laufe der Entwicklung wurden jedoch schnell die Vorteile deutlich. Das
Synchrotron liefert eine intensive Quelle elektromagnetischer Strahlung vom
Infrarot- bis in den Rontgenbereich.

3.7.1 Synchrotronstrahlung

Synchrotronstrahlung besteht aus elektromagnetischen Wellen. Sie entsteht
bei der Beschleunigung von geladenen Teilchen (z.B. Elektronen, Positronen
oder Ionen). In einem Synchrotron halten Dipolmagneten die Teilchen auf
einer geschlossenen Bahn gespeichert und liefern die zur Emission von Syn-
chrotronstrahlung notige Beschleunigung der geladenen Teilchen. Auf Grund
der relativistischen Geschwindigkeit der Teilchen ist die abgegebene Strah-
lung stark tangential zur Bahnkurve hin fokussiert. Zur Fokussierung des
Teilchenstroms werden hoherpolige Magneten eingesetzt, die der Divergenz
des Teilchenstroms entgegenwirken.

Die Energie, welche die Teilchen durch die Abgabe der Synchrotronstrahlung
verlieren, wird mit Hilfe von Hohlraumresonatoren wieder ausgeglichen. Im
inneren eines Hohlraumresonators werden eintretende Wellen verlustarm
reflektiert und somit verstiarkt. Diese Art von Beschleunigung bewirkt, dass
die Teilchen in Pakete unterteilt sind. Auf Grund der unvermeidbaren Streu-
ung an Restgasmolekiilen, trotz eines Ultrahochvakuums im Ring, kommt
es zu einem Verlust von Teilchen. Aus diesem Grund nimmt der Strom im
Speicherring mit der Zeit ab und Teilchen miissen nachgefiillt werden.

So genannte Undulatoren und Wiggler (spezielle Anordung von Dipolma-
gneten) werden eingesetzt, um die Intensitit der Strahlung zu erhéhen. Sie
bestehen aus einer Folge von Dipolmagneten, die dem Partikelstrahl eine
Wellenbewegung aufzwingen. Dabei strahlt jeder Bogen in dieselbe Richtung,
wodurch sich die Lichtintensitdten uberlagern. Bei Undulatoren fithren In-
terferenzeffekte zu einer, gegeniiber dem Wiggler quadratisch hoheren Inten-
sitdat und einer quasi monochromatischen Strahlung. Die durch den Wiggler
erzeugte Strahlung besitzt ein kontinuierliches Spektrum.

Die Strahlung ist in der ebene des Synchrotrons linear polarisiert. Ein grofler
Vorteil einiger Synchrotrone liegt darin, dass sie sowohl im Single-, als auch
im Multibunchverfahren® genutzt erden konnen. Im Single-Bunch-Modus

3Mit ,bunch® ist ein einzelnes Paket geladener Teilchen gemeint.
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umlaufen einzelne Pakete der geladen Teilchen das Synchrotron in einem
genau definierten zeitlichen Abstand. Es ist auch moglich, dass nur ein Paket
geladener Teilchen das Synchrotron durchléuft. Das ist vom jeweiligen Spei-
cherring abhingig (Auf das Prinzip des Singlebunch-Modus hat es keinen
Einfluss.). Der Single-Bunch-Modus macht eine Flugzeitmessung moglich, da
durch den Abstand der einzelnen Pakete die Ereignisse, welche im Experi-
ment aufgezeichnet werden, zeitlich separiert werden konnen. Infolgedessen
kann man jedem Ereignis einen Zeitpunkt zuordnen an dem es stattgefunden
hat.

Im Multibunch-Modus ist der Abstand der Pakete der geladenen Teilchen
sehr Kklein, dafiir ist die Intensitat der Synchrotronstrahlung hoher. Dieser
Modus ist also fiir Experimente in denen eine hohe Intensitat an Synchro-
tronstrahlung benotigt wird von Vorteil.

Die Synchrotronstrahlung verldasst den Speicherring in Strahlrohren und
gelangt uber Spiegel und Monochromatoren zu den einzelnen Messplitzen
[BESO7].

3.7.2 Messplatz 3m-NIM-1 am BESSY

Das hier vorgestellte Experiment wurde am BESSY (Berliner Elektronen-
speicherring fiir Synchrotronstrahlung) in Berlin durchgefiihrt (Abb. 3.12),
am Messplatz 3M-NIM-1 (Abb. 3.13).

Zum Zeitpunkt der Messung wurde der Speicherring im Singlebunch-Modus
betrieben. Das war noétig, damit geniigend Abstand (800ns) zwischen den
einzelnen Paketen der geladenen Teilchen bestand, um aufeinander folgende
Ereignisse bei der Messung voneinander separieren zu konnen.

Die Frequenz der umlaufenden Pakete lag bei ca. 1,25 MHz, die Eventrate bei
1,5 kHz. Damit ergibt sich eine Wahrscheinlichkeit von 1,2-1073 fiir die Emis-
sion eines Elektrons pro Puls und entsprechend ein Verhéltnis von zufalligen
Koinzidenzen, von zwei Elektronen die von zwei verschiedenen Photonen
ausgeldst wurden, zum ersten Elektronennachweis von 1,2 - 107%. Dies ist
deutlich geringer als die theoretisch zu erwartende Wahrscheinlichkeit des
zu untersuchenden (v, 2¢) Prozesses, die im Prozentbereich liegen sollte.
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Abbildung 3.12: Darstellung des gesamten Speicherrings am BESSY (Berlin). Der schwarze
Pfeil deutet auf die von uns genutzte Beamline [BES07].

Abbildung 3.13: Schematische Darstellung des Messplatzes 3m-NIM-1 am Bessy [BES07]
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4, Datenanalyse

Wie miifig sind doch
wissenschaftliche Betrachtungen.

Leo N. Tolstoi, Tagebiicher, 1889

Pro nachgewiesenem Elektron wurden 7 Signale gemessen. 6 Anodensignale,
eines fiir jedes Ende der drei Anodendridhte und das MCP-Signal.

Die Datenanalyse wurde mit Hilfe des Programmpakets ,Root“ durchgefiihrt.
Die Datenpakete (Kapitel 3.6) werden von einem Programm eingelesen und
die digitalisierten Detektorsignale uber einen Software Constant Fraction
Discriminator (CFD) analysiert. Die Funktionsweise eines CFDs stellt sich
folgendermaflen dar: Das Eingangssignal wird in zwei Komponenten aufge-
teilt. Eine Komponente bleibt unveriandert und die andere wird invertiert
und um eine vorher eingestellte Zeit verzogert. Danach werden beide Kompo-
nenten addiert und der erste Nulldurchgang mit positiver Ableitung wird als
Auslosezeitpunkt definiert. Uber verschiedene Parameter' wird eingestellt
ab wann ein Ereignis als ein solches gewertet wird und ab wann es nicht
als Auslosezeitpunkt fir ein Ereignis verwendet wird (z.B. konnen auf diese
Weise Nachschwinger oder eine Stérung in der Elektronik Weise von einem
echten Ereignis unterschieden werden.). Im Software Constant Fraction wer-
den die vom Acqiris digitalisierten Pulse nach der gleichen Funktionsweise
analysiert. Ein Vorteil des Software CFDs ist, dass man noch im Nachhinein
Verianderungen an den oben genannten Parametern vornehmen kann. An-
schlieBend arbeitet die Root-Software ausschlieBlich mit den durch die zuvor
beschriebene Methode extrahierten Zeitwerten.

Delay, Fraction, Walk und Threshold. Niheres hierzu in Kapitel 5.2.
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Aus der Messung erhilt man Zeiten, relativ zu einem Startsignal (in die-
sem Fall das MCP-Signal). Anhand dieser miissen die Flugzeiten (TOF) und
Auftrefforte bestimmt werden. Aus diesen Flugzeiten und Orten werden die
Startimpulse der emittierten Elektronen bestimmt (Gleichungen 3.5 - 3.7).
Aus den Impulsen lassen sich wiederum die Startenergie und der Emissions-
winkel des jeweiligen Elektrons berechen.

Die Bestimmung der Flugzeiten und der Orte ist von verschiedenen Kalibrati-
onsparametern des Detektors und des Spektrometers abhéngig. Eine genaue
Abstimmung der verschiedenen Parameter ist demnach duBerst wichtig. Wie
man diese bestimmt und welchen Einfluss sie auf die Auswertung haben,
wird in diesem Kapitel erlautert.

4.1 Kalibrierung des Detektors

Die wesentlichen Parameter des Detektors sind die Summenlaufzeiten der
Signale auf den jeweiligen Anodenwicklungen, die relativen Zeitoffsets sowie
die Skalenfaktoren zur Umrechnung der Detektorlaufzeiten in tatséchliche
Orte auf dem Detektor in mm.

Gerade bei der hexagonalen Anode sind diese Parameter von grof3er Bedeu-
tung (Kapitel 3.5.2), da bei der Rekonstruktion von fehlenden Detektorsigna-
len auf die Detektorparameter zurickgegriffen wird. Grund fiir ein fehlen-
des Detektorsignal kann die , Totzeit in der Zeit“ des Detektors sein. Dadurch
konnen zeitlich schnell aufeinander folgende Ereignisse nicht mehr getrennt
detektiert werden. Auch die ,Totzeit im Ort“, wodurch zwei Ereignisse die
ortlich gesehen nah beieinander liegen nicht getrennt voneinander registriert
werden konnen, kann zum Verlust eines Signals fithren. Ebenso kann aber
auch ein zu kleines Signal Ursache fiir das Fehlen eines Signals sein. Aus
diesem Grund miissen alle Parameter akkurat sein, denn ansonsten konnten
Ereignisse reproduziert werden, die in Wirklichkeit nicht da waren.

Zur Kalibrierung des Detektors werden die Messdaten? verwendet.

Laufzeitsummen

Zur Bestimmung der Laufzeitsummen nutzt man folgende Information:
sum = x1 + o — 2mep “4.1)

Hierbei stehen z; , fiir die Zeitpunkte, an denen die jeweiligen Signale einer
Wicklung an den Anodenenden angekommen (Abb. 3.5.2) sind und mcp fiir
den Zeitpunkt des dazugehorigen Signals des MCP’s. Aufgetragen werden die

2Sie bestehen groBtenteils aus Einzelelektronenereignissen.
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Werte innerhalb eines dafiir erstellten Spektrums (Abb.4.1).

Offset

Bei einer Hexanode kommt es zu einem zeitlichen Offset der dritten Lage,
zu den beiden anderen Lagen. Der Grund hierfiir ist, dass zwei der drei An-
odenlagen linear unabhingig voneinander sind. Die dritte ist linear abhéngig
und muss mit Hilfe einer mathematischen Methode auf solche Weise mit den
beiden anderen abgestimmt werden, dass sie die gleichen Informationen wie
die anderen Lagen liefert.

Abweichungen konnen zuséatzlich durch unterschiedliche Kabelldangen nach
Abgriff der Signale am Detektor auftreten. Um das zeitliche Offset zu be-
stimmen, wird fir jedes Ereignis die zeitliche Differenz der Mitte der dritten
Lage, zu der Mitte der beiden anderen Lagen, bestimmt.

-h
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Abbildung 4.1: Kalibrierung der Detektorparameter: Logarithmische Darstellung eines
Spektrums der Laufzeitsummen einer der Anodenlagen. Die Laufzeitsumme fiir Ein-
Elektronen-Ereignisse liegt bei ~ 98 ns. Die Laufzeiten fiir Ereignisse, die aus Mehr-
Elektronen-Ereignissen stammen, sind als Schulter zur positiven Achse hin sichtbar. Die
weiteren Strukturen stammen aus Reflektionen oder werden durch das Fehlen eines der Si-
gnale verursacht.

Skalenfaktoren

Skalenfaktoren werden benétigt um die Laufzeiten der jeweiligen Lagen, die
in ns gemessen werden, in einen Ort auf dem Detektor umzurechen, der in
mm angegeben wird. Anhand der einzelnen Skalenfaktoren wird die ,,Grof3e“
(in mm) der Anodenlagen aufeinander abgestimmt. Dazu wird zunéchst einer
der drei Skalenfaktor als fest angenommen. In der spiteren Kalibrierung
wird dieser feste Skalenfaktor so gesetzt, dass die Umrechnung in mm der
tatsachlichen Grofle des Detektors in mm entspricht (Diese Kalibrierung ge-
schieht graphisch, mit Hilfe eines dafiir angefertigten Spektrums.) Bei der



54 4. Datenanalyse

ersten Kalibrierung ist zunéachst aber nur die relative Skalierung der Anoden-
Lagen untereinander relevant. Zu dem festen Skalenfaktor einer der Lagen
werden die Skalenfaktoren der beiden anderen Lagen solange verandert bis
die Abweichung des Ortes minimal wird. Dieses iterative Verfahren wird mit
Hilfe zweier unabhingiger Berechnungsmethoden durchgefiihrt. Die Werte
werden in ein zweidimensionales Diagramm eingetragen, wobei die Werte
der jeweiligen Skalenfaktoren gegen die Ortsabweichung der beiden unab-
héngigen Berechnungsmethoden aufgetragen werden. Dabei liegt die beste
Ubereinstimmung im Bereich des Minimums (Abb.4.2).

%10°

ScalefactorW

025 03 035 04 045
Scalefactor V

Abbildung 4.2: Es werden zwei unabhéngige Methoden zur Bestimmung der Positionen der
einzelnen Ereignisse verwendet. Aufgetragen sind die jeweiligen Kombinationen von Skalen-
faktoren gegen ihre relative Ortsdifferenz fur die beiden Berechnungsmethoden. Die beste
Ubereinstimmung liegt im Bereich des Minimums.

4.2 Resortierungsalgorithmus

Wie bereits erwiahnt, kommt es wegen der kurzen Flugzeitdifferenzen der
Elektronen unter Umstdnden zur Veranderung der Signalreihenfolge an
den Enden der Verzogerungsleitung. Das ist leicht ersichtlich, wenn man be-
denkt, dass der zeitliche Abstand des Eintreffens der Elektronen am Detektor
maximal etwa 20ns (Zeit zwischen Eintreffen des schnellsten und eines lang-
samsten Elektrons) betrigt, wihrend die Laufzeit der Signale im Bereich von
etwa 90ns liegt. Daher ist es notig eine Korrektur der Signalreihenfolge vor-
zunehmen. Zu diesem Zweck wurde von A. Czasch [CZA02] ein Algorithmus
entwickelt, der jedes einzelne Ereignis auf seine Summenlaufzeit hin tiber-
priift und dadurch eine verkehrte Signalreihenfolge korrigiert. Da bei diesem
Vorgang auf die unter Kapitel 4.1 erwidhnten detektorspezifischen Parameter
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zugegriffen wird, wird deutlich wie wichtig die genaue Kalibrierung der Wer-
te ist.

Wie in Kapitel 3.6 bereits erwahnt, wird in diesem Experiment zur Datenauf-
nahme das Acqiris-System genutzt. Bei diesem wird mit einem Software Con-
stant Fraction Discriminators gearbeitet. Mit dem gleichen Algorithmus wie
oben beschrieben, konnen auch einzelne Signale, die moglicherweise durch
die Totzeit der Signalaufnahme (etwa 5-10 ns) nicht direkt gemessen werden
konnten, rekonstruiert werden. Bei der Datenaufnahme kann es zur Uberlap-
pung von Pulsen kommen. Auch auf diese Weise verloren gegangenen Pulse
konnen mit dem Algorithmus rekonstruiert werden. Signale bestehen in der
Regel aus dem tatsédchlichen Puls, evtl. Nachschwingern und Rauschen (Das
Rauschen wurde bereits vor der Datenanalyse durch ein spezielles Verfahren
eliminiert (Kapitel 3.6)). Um sicherzustellen, dass nicht auf Nachschwinger
oder andere Storungen getriggert wird, muss man einen Wert einstellen ab
dessen Hohe ein Puls als ein echtes Ereignis gewertet wird und somit in
die weitere Analyse iilbernommen wird. Dieser Wert wird als Nulldurchgang
(oder auch ,walk®) bezeichnet. Pulse die darunter liegen werden somit abge-
schnitten und nicht mit in die weitere Analyse iibernommen. Es ist darauf
zu achten, dass bei der Einstellung des Software Constant Fraction kein zu
niedriger Wert fiir den Nulldurchgang gewahlt wird, da dies (durch das Trig-
gern auf Nachschwinger) die Qualitat der aufgenommenen Daten verringert
und das Risiko falscher Rekonstruktion erhoht.

Im Folgenden wird das Rekonstruktionsprinzip des Algorithmus néher erlau-
tert.

4.2.1 Resortierung von Signalen

Im besten Fall sind alle 6 Anoden- und 1 MCP-Signal fiir ein Zwei-
Elektronenereignis vorhanden. In diesem Fall muss vom Programm nur
die Reihenfolge der Signale tiberprift werden. Dies geschieht anhand eines

Summenvergleichs:

sum = mlsignall + stignall - chpETEigniSI (4'2)

sum = xlsignal? + x2signal2 - 2mcpEreignisZ (4’3)
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Stimmen die Summen nicht mit den vorgegebenen Laufzeitsummen iiberein,
uberprift das Programm die verschiedenen Kombinationsmoglichkeiten.

sum = xlsignalQ + 'T2signall - zmcpETEigni'Sl (4'4)

usw.

Ist eine passende Kombination gefunden, werden die Signale den jeweili-
gen Ereignissen richtig zugeordnet.

4.2.2 Rekonstruktion von Signalen

Ein haufigeres Problem bei der Datenanalyse besteht darin, dass Ereignisse,
die ortlich gesehen nah beieinander liegen und zeitlich gesehen (im Rahmen
der Auflésung) gleichzeitig auftreffen, nicht nachgewiesen werden konnen.
Der sowohl ortliche, als auch zeitliche Abstand zwischen zwei Ereignissen in
denen diese nicht getrennt registriert werden konnen, wird Totzeit genannt.
Durch Optimierung der Constant Fraction Parameter lasst sich diese verrin-
gern (Kapitel 5.2).

Die fehlenden Signale werden gefunden, indem man zunichst den aufge-
zeichneten Signalsatz mit den Summenzeiten vergleicht. Hat man einen
passenden Satz gefunden, miissen die ubrigen Signale zum zweiten, nicht
vollstdndig gemessenen Elektron, gehoren.

Fehlt beispielsweise ein MCP Signal, kann es dann mit Hilfe der Zeitsumme
rekonstruiert werden.

1
mep = 5 (x1 4+ x9 — sum) (4.5)

Auf diese Weise kann also, sofern alle Signale der Anodendrihte vorhanden
sind, die z.B. Totzeit des MCP’s auf Null reduziert werden.

Auf dhnliche Weise konnen auch fehlende Anodensignale rekonstruiert wer-
den, sofern die MCP-Signale vorhanden sind. An dieser Stelle kommt der
grof3e Vorteil der Hexanode zum Tragen. Ereignisse die auf einer der ersten
beiden Drahtlagen auf Grund ihrer geringen zeitlichen Differenz, nicht nach-
gewiesen werden konnten, konnen in der dritten Lage moglicherweise wieder
separiert sein. Bei der quadratischen Ausfithrung der Delay-Line-Anode wére
das zweite Ereignis verloren.
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4.3 Kalibrierung des Spektrometers

Genauso wichtig wie die Parameter des Detektors sind die Parameter des
Spektrometers. Mit Hilfe dieser Grolen werden aus den gemessenen Flug-
zeiten und den Auftrefforten die Startimpulse der Elektronen berechnet. Im
Prinzip lieflen sich diese auch aus der Messung der angelegten Spannung,
der Kabelldngen, der Linge der Beschleunigungsstrecke usw. erhalten, je-
doch liegt darin auch ein gewisser Fehler, den man umgehen kann indem

man die Parameter aus Kalibrierungsmessungen herleitet.

Bestimmung der absoluten Flugzeit

Die absolute Flugzeit (bzw. der Zeitoffset gegentiber der tatsichlichen Start-
zeit der Elektronen) ldasst sich mit Hilfe des Photonenpeaks (Abb. 4.3) be-
stimmen. Dieser kann deshalb als Startpunkt fiir die Flugzeit der Elektronen
gesetzt werden, weil Photonen quasi masselos (%) sind und sich infolgedessen
mit Lichtgeschwindigkeit bewegen. Sie kommen z.B. als Streulicht der Syn-
chrotronstrahlung vor und kommen (auf der in dieser Messung betrachteten
Zeitskala) instantan am Detektor an.
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Abbildung 4.3: a) Rohdaten der Flugzeit incl. Zeitoffset b) Rohdaten der Flugzeiten mit
korrigiertem Zeitoffset

Bestimmung der elektrischen Feldstédrke

Zum einen kann die Feldstéirke tiber die angelegte Spannung U und die Spek-
trometerléange s berechnet werden, zum anderen kann sie aus Messungen mit
verschiedenen Photonenenergien hergeleitet werden.

Dazu wurden an einer Probe Messungen bei konstanter Spannung (~ 35 V)
und unterschiedlichen Photonenenergien (25 eV, 10 €V, 8 eV, 6 eV) durchge-
fithrt. Dieses Verfahren ist allerdings nur bedingt im Fall der Photoemission
von Oberflichen anwendbar?®, da die Kalibrierung iiber einen Vergleich der
zu erwartenden Flugzeiten (durch Rechnung mit Gleichungen 3.5 bis 3.7) mit

3Das Verfahren eignet sich im wesentlichen zur Kalibrierung des Spektrometers bei Ver-
suchen an Gasen.
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den gemessenen Flugzeiten stattfindet. Durch die Emission aus dem relativ
breiten Valenzband sind in den Spektren keine scharfen Linien vorhanden,
was eine gewisse Ableseungenauigkeit mit sich bringt. Hinzu kommt noch
die relativ schlechte Energieauflosung. Bei Betrachtung der Rohdaten der
Kalibrierungsmessung stellte sich heraus, dass etwas bei der Einstellung der
Photonenenergien nicht korrekt funktionierte, da die Flugzeiten der schnells-
ten Elektronen zwischen 6 eV und 10 eV zu nah beieinander liegen. Es wirkt
so, als sei der Schlitten des Monochromators, der die Wellenldnge der Syn-
chrotronstrahlung einstellt, hingen geblieben, was bei dieser Beamline, wie
im Nachhinein ermittelt werden konnte, schon mehrfach vorgekommen ist.
Da keine anderen Vergleichsmessung vorliegen, wurde zur Bestimmung der
elektrischen Feldstidrke der eingangs erwdhnte Weg iiber die Messung der
Spektrometerldnge s gewéhlt. Ein Problem dabei war, dass die Beschleuni-
gungsstrecke im Grunde genommen in zwei Strecken aufgeteilt werden muss.
Zum Einen in den Bereich zwischen Probe und Gitter s; = 47,8 mm und zum
Anderen in den Bereich zwischen Gitter und Frontplatte s, = 5 mm. Die
Spannung U; am Gitter lag bei ~ 35 V, die Spannung U, an der Frontplatte
bei ~ 200 V.
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Abbildung 4.4: a) Photonenpeak bei 0 ns, Peak der Sekundirelektronen aus dem Gitter bei
1,3 ns (Einstellungen; Spannung am Gitter: ~ 35 V, Spannung an der Frontplatte: ~ 200 V
Photonenenergie: 25 eV)

Den Einfluss der zweiten Beschleunigungsstrecke kann man an dem Peak er-
kennen, der an der positiven Seite des Photonenpeaks zu sehen ist (Abb.4.4).
Dieser kommt dadurch zustande, dass die emittierten Elektronen aus dem
Festkorper, Elektronen aus dem Gitter herausschlagen konnen, falls sie auf
dessen Stege treffen [JALO2]. Dieser Sekundirelektronenprozess ist uner-
wiinscht und verfalscht die Flugzeitmessung, da sich Ereignisse der Elek-
tronen aus dem Festkorper mit denen des Sekundéirelektronenprozesses
uberlagern. Errechnet man die Flugzeiten dieser Sekundirelektronen, un-
ter Beriicksichtigung der oben genannten, angelegten Spannungen mit Hilfe
der Formel 3.2, erhilt man fiir die schnellsten Elektronen aus dem Gitter,
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die mit 51 eV* starten, einen Wert von ~ 0,77 ns und fiir die langsamsten
Elektronen, die mit 0 eV starten, einen Wert von ~ 1,31 ns. Wie in Abb.4.4 zu
erkennen ist, liegt besagter Peak in dem errechneten Bereich, unter Beriick-
sichtigung, dass der Photonenpeak eine Verteilung von 1 ns aufweist, die sich
auch auf die Verteilung des Sekundérelektronenpeaks niederschlagt.

Zwar iberlagern die Sekundéarelektronen aus dem Gitter das Spektrums der
Flugzeitmessung, allerdings bleibt der Wert fiir die Flugzeit der schnells-
ten Elektronen aus dem Festkorper unbeeinflusst. Diesen Wert kann man
somit zur Bestimmung der elektrischen Feldstiarke nutzen. Dazu wurden
die gemessenen Werte fiir die Flugzeiten der schnellsten Elektronen, bei
verschiedenen Absaugspannung, mit den unter Verwendung der Formel 3.2
errechneten Werten, verglichen. Wenn man die Nachbeschleunigung nach
dem Gitter beriicksichtigt, sollten die schnellsten Elektronen aus dem Fest-
korper, die das Gitter mit 55,5 eV® erreichen, eine zusétzliche Flugzeit von
~ 0,76 ns beinhalten (ebenfalls unter Verwendung der oben genannten ange-
legten Spannungen).

Ein Vergleich der Daten ergab, dass die gemessenen Werte mit den errechne-
ten Werten iibereinstimmen, wenn bei der Gesamtldnge des Spektrometers
von 50 mm und bei der am Gitter angelegten Spannung von 38 V ausgegan-
gen wird. Das entspricht einem Feld von 7,6 V/cm.

Abbildung 4.5 zeigt die Flugzeitverteilung einer Messung.
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Abbildung 4.5: a) Flugzeitverteilung aus Einfach-Photoemission bei fiw = 25 eV, integriert
uber alle Emissionswinkel. Die beiden Linien zeigen den Bereich in dem die ,echten® Photo-
elektronen laut Berechnung ankommen sollen. Der Pfeil zeigt das Maximum der Sekundér-
elektronen an, welches durch die Elektronen erzeugt wird, die aus dem Gitter herausgelost
werden. Der Beitrag der hoheren Harmonsichen ist im Spektrum als Schulter bei 12 ns zu
erkennen. Zur besseren Veranschaulichung ist die y-Achse logarithmisch dargestellt.

“Energie der schnellsten Elektronen aus dem Festkorper (20,5 eV), zusatzlich zur auf-
genommenen Energie innerhalb des Feldes (35 eV) und abziiglich der Austrittsarbeit des
Gitters (4,5 eV).

535 eV auf Grund der zugefiihrten Energie durch die Beschleunigung innerhalb des elek-
trischen Feldes und 20,5 eV auf Grund ihrer Startenergie
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Die beiden Linien in Abbildung 4.5 grenzen den Bereich ein, in dem die
schnellsten und langsamsten Elektronen, die aus dem Festkorper starten,
laut Berechnung erwartet werden, wenn man von einem Feld von den oben
genannten 7,6 V/cm ausgeht. Der Beitrag der hoheren Harmonsichen ist im

Spektrum als Schulter bei 12 ns zu erkennen.
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Nur der Irrtum ist unser Teil,
und der Wahn ist unsere Wissenschaft.

G.E.Lessing

In dem dieser Arbeit zu Grunde liegenden Experiment wurden Messungen
an Oberflachen von Bi,Sr,CaCu,0g,5 (Bi2212) Einkristallen durchgefiihrt.
Dabei wurden die Kristalle mit Photonen einer Energie im Bereich von 6 eV
bis 25 eV beschossen und die dabei emittierten Elektronen in einem Raum-
winkel von nahezu 27 energie -und winkelaufgelost nachgewiesen.

Die Kristalle sind leicht iiberdotiert und besitzen somit eine Sprungtempe-
ratur von ~ 85 K (Kapitel 2.4.1). Der Lichteinfall der Synchrotronstrahlung
auf die Probe fand unter einem Winkel von 20° Grad entlang der y-Achse
statt (Abb. 5.1). Ziel des Experiments war es, korrelierte Elektronenpaare
nachzuweisen.

Photoemission von Elektronenpaaren ist sowohl experimentell, als auch theo-
retisch, schwerer zu analysieren, als beispielsweise der Auger-Elektronen-
Prozess, da die beiden emittierten Elektronen eine sehr dhnliche Energie
besitzen und kein diskretes Energiespektrum aufzeigen [BIE87].

In diesem Kapitel wird die Aufbereitung der Daten erlautert.

Hierzu wurden im ersten Schritt die Einfach-Emissionen analysiert. Danach
wird auf die Aufbereitung der Daten, in Hinblick auf die Doppelphotoemis-
sion, eingegangen und zuletzt werden die ausgewerteten Ereignisse, welche
oberhalb und unterhalb der Sprungtemperatur gesammelt wurden, mitein-

ander verglichen.

Nach den Messungen wurden die Proben auf ihre Oberfldche hin untersucht,
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Photon yd

20°

Abbildung 5.1: Geometrie der Mess-Anordnung. Der Lichteinfall liegt bei 20° zur x-Achse
in der xy-Ebene.

um festzustellen wie gut sie im Vakuum gebrochen wurden. Da speziell eine
Probe diesbeziiglich recht gut aussah, wurde die Analyse der Daten zunéchst
fiir diese Probe durchgefiihrt und die nétigen Kalibrierungsparameter auf

diese abgestimmt.

5.1 Ergebnisse aus Einfach-Photoemission

In Abb. 5.2 a) ist die fiir Bi2212 spezifische Energieverteilung dargestellt (Be-
rechnung) [CAMO02]. Dabei entspricht 0 eV der Fermienergie. (Innerhalb der
Messung: 20.5 €V; Efermi = Epnoton — Wa).

Bei 3,5 eV (dementsprechend 17 ¢V = 20,5 — 3,5 eV) liegt das Maximum der
Verteilung aus dem Valenzband. In Abb. 5.2 b) ist im Vergleich dazu eine
Messung der Energieverteilungskurve von Bi2212 [HUF95] dargestellt.

Ein Vergleich der Energieverteilungskurve der gemessenen Probe mit der
errechneten Kurve fiir Bi2212 zeigt im supraleitenden Zustand im Bereich
von 14,5 - 20,5 eV eine Haufung von Ereignissen (Abb. 5.3 b)). Ein Vergleich
mit der Messung oberhalb der Sprungtemperatur zeigt jedoch keine nennens-
werte Haufung von Ereignissen (Abb. 5.3 a)). Das lasst darauf schlieflen, dass
die Probe oberhalb der Sprungtemperatur entweder schlecht oder vielleicht
auch gar nicht getroffen wurden.

Um die Probe mit Hilfe des Manipulators im Fokus des Photonenstrahls
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a) b)

P bopm o P -. L "‘y\,,,/‘.. 1 |‘I!
I 8 6 4 2 O 0 8 6 bt 2

Bindinz energy (eV) Binding energy (eV)

Abbildung 5.2: a) Energieverteilungskurve von Bi2212 (errechnet nach dem Dreiband-
Modell (2.4.2)) [CAMO02] b) Energieverteilungskurve (UPS; Ultraviolet photoelectron spec-
troscopy/ Valenzbandspektroskopie) von Bi2212 (gemessen bei hiw = 21,2 ¢V) [HUF95]
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Abbildung 5.3: Vergleich der errechneten Energieerteilungskurve von Bi2212 [CAMO02] mit
der Energieverteilungen der untersuchten Probe im a) nicht supraleitenden Zustand und b)
supraleitenden Zustand (Die y-Achsen wurden einander angepasst.)

zu positionieren wurden die nétigen Einstellung bei der Oten Ordnung des
Strahls durchgefiihrt. Das bedeutet, dass neben den Wellenlédngen die zur
Messung benoétigt wurden, auch Wellenldngen im sichtbaren Bereich vorhan-
den waren. Die geringe Grof3e der Proben machte die Einstellung schwierig,
zudem konnte es passieren, dass der Fokus bei der Filterung der Wellenlan-
gen, also der Umstellung auf nur eine Wellenlénge, leicht verschoben wurde.
Dies konnte dazu fithren, dass die Probe nicht mehr in der Mitte, sondern
eher am Rand, oder auch gar nicht mehr getroffen wurde. Dies fithrte wieder-
um dazu, dass die Elektronen den Festkorper nicht an der erwarteten Stelle
verlielen und so die Startimpulse falsch berechnet wurden.

Zudem musste die Position der Probe bei Veranderung der Temperatur nach-
justiert werden, da sich der Probenhalter bei Warme ausdehnte und das die
Position der Probe dnderte. Dadurch lisst sich erkliaren warum die Probe



64 5. Ergebnisse und Interpretation

oberhalb der Sprungtemperatur weniger gut und unterhalb der Sprungtem-
peratur besser getroffen wurde. Wahrend der Messungen selbst, gab es keine
Moglichkeit festzustellen, ob die Proben sicher im Fokus des Photonenstrahls

lagen.

Korrektur des Detektormittelpunkts

Zu Abweichungen zwischen dem Schwerpunkt der Verteilung und dem tat-
sachlichen Detektormittelpunkt kann es kommen, wenn die vom Festkorper
emittierten Elektronen auf ihrer Bahn zum Detektor von dufBleren Feldern
abgelenkt werden. Mit Hilfe eines aus drei Helmholzspulen bestehenden Ka-

1 wurde versucht das Erdmagnetfeld, welches erheblicher Verursacher?

figs
einer solchen Ablenkung sein kann, zu kompensieren. Dieses war allerdings
nicht in allen Raumrichtungen vollstindig moéglich, da der Kéfig nur in einem
kleinen Bereich ein homogenes Feld schuf.

Aus diesem Grund war es notig den Detektormittelpunkt so zu verschieben,
dass der Schwerpunkt der Verteilung mit dem Detektormittelpunkt iiberein-
stimmt.

Im ersten Schritt wird dazu eine optische Abschétzung der Abweichung vom
tatsachlichen Mittelpunkt durchgefiihrt. Dazu wird ein zweidimensionales
Spektrum gefiillt in welchem das Detektorabbild gegen die Zihlrate darge-

stellt ist (Abb. 5.4).

ey [mm]
y [mm]

“S02 0 0 10 20 50 ELEE o 5 10 20 15 10 5 0
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Abbildung 5.4: a) Detektorbild ohne Korrektur. Die Kreise haben ihren Ursprung im Mit-
telpunkt (Radius ~ 12 mm), b) Vergrolerung des Ausschnitts ohne Korrektur, ¢) Ausschnitt
mit Korrektur.

Ohne diese Korrektur werden die Impulse falsch rekonstruiert.

Die notige Optimierung der Daten wird dariiber hinaus iiber ein weiteres
Spektrum erreicht. In diesem ist der Winkel ¢ gegen die Energie aufgetragen:
Der Winkel ¢ ist der Winkel in Detektorebene (Abbildung 5.1). In einem
Spektrum aus Einfach-Emissionen, in dem der Winkel ¢ gegen die Energie

Der Kifig war quadratisch, somit hatten die rechteckigen Spulen fiir ein Helmholtzspu-
lenpaar keinen optimalen Abstand zueinander.
2Je langsamer die Elektronen sind, desto groBer ist die Beeinflussung durch #uBere Felder.



5.1. Ergebnisse aus Einfach-Photoemission 65

aufgetragen ist, ist eine gerade Kante im Bereich der Fermikante (energie-
reichste Elektronen aus dem Festkorper; 20,5 eV), zu erwarten, da diese
winkelunabhéngig ist. Daher lasst sich durch Optimierung dieser Kante der
Mittelpunkt der Verteilung, zumindest der schnellen Elektronen, bestimmen.
Da langsamere Elektronen in hoherem Mafle durch dullere Felder abgelenkt
werden, kann der Einfluss des Erdmagnetfeldes nur bedingt fiir diese korri-
giert werden.

In Abbildung 5.5 sind sechs Spektren gezeigt, in denen der Winkel ¢ gegen
die Energie aufgetragen ist. In a) ist die Verteilung gezeigt, die sich nach
Verschieben des Detektormittelpunktes iiber optische Abschitzung ergibt.
b),c),e) und f) zeigen die Veranderungen nach Verschieben des Mittelpunkts
entlang der x- (b),c)) bzw. y-Achse (e),f)) um 3 mm. Uber einen anschlieBenden
iterativen Prozess, bei dem die Werte fiir die Abweichung des Detektormittel-
punkts so verandert werden, dass die Energieverteilung eine Gerade an der
Fermikante aufweist, erreicht man schliefllich eine optimierte Kalibrierung

wie sie in d) zu sehen ist.

19
—
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Abbildung 5.5: Spektren in denen der Winkel ¢ (Winkel in der Detektorebene) gegen die
Energie der jeweiligen Elektronen dargestellt ist a) Durch optische Abschétzung erreichte
nicht ganz homogene Verteilung entlang der Energien b),c) Verschieben des Mittelpunkts
um 3 mm in positive bzw. negative x-Richtung e),f) Verschieben des Mittelpunkts um 3 mm
in positive bzw. negative y-Richtung d) optimale Kalibrierung des Detektormittelpunkts
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Der Winkel 6 ist der Winkel zur Spektrometerachse. Dabei liegt 0° entlang
der Achse in Flugrichtung der Elektronen und 90° entspricht dem maximalen
Winkel, in welchem die Elektronen den Festkorper verlassen konnen.

Wie in Abbildung 5.6 zu erkennen ist, werden ab einem Winkel von ~ 50°
nicht mehr alle Elektronen oberhalb gewisser Energien erfasst. Das liegt dar-
an, dass die Elektronen, die oberhalb dieses Winkels und mit relativ hoher
Energie den Festkorper verlassen, nicht mehr vom elektrischen Feld inner-
halb des Spektrometers erfasst und auf den Detektor gelenkt werden konnen
(vgl. Simulation der Elektronenverteilung; Kapitel 4.3).

a) b)
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Abbildung 5.6: Spektren in denen der Winkel 6 (Winkel zur Spektrometerachse) gegen die
Energie des jeweiligen Elektrons aufgetragen ist. In a) ist die Detektorgrof3e nicht optimiert
in b) hingegen optimiert. Die gestrichelte Linie zeigt die Lage der Fermikante an.

Dieses Spektrum wird auf dhnliche Weise zur Kalibrierung verwendet wie
das Spektrum ,¢ gegen Energie“. Auch hier muss eine Kante bei 20,5 eV
sichtbar sein. Zunachst war diese Kante verbogen (Abbildung 5.6 a)). Indem
durch Variation der Skalenfaktoren die Grofle des Detektors kalibriert wur-
de, konnte die Kante ,gerade gezogen“ werden (Abbildung 5.6 b)). Das lasst
sich folgendermaflen (anschaulich) erklaren; die Elektronen die weiter vom
Mittelpunkt entfernt sind, weisen durch den vergrof3erten Parallelimpuls ei-
ne hohere Energie auf. Verkleinert man den Detektor liegen alle Ereignisse
ndher zum Mittelpunkt und weisen somit einen geringeren Energiebetrag
auf.

Impulsverteilung

Bei Gastargets ist, bei den jeweils gegeneinander aufgetragenen Impulskom-
ponenten, eine so genannte Impulskugel darstellbar.

Beim Festkorper ist diese ,,Kugel“ nur bei den Impulskomponenten p, gegen
py vollstandig vorhanden. Bei den Impulskomponenten, die gegen p, aufgetra-
gen sind, ist nur maximal ein Halbkreis zu erkennen, zu hoheren Energien

auch noch weniger. Das liegt zum Einen an den, in den Festkorper hinein
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Abbildung 5.7: Impulskomponenten gegeneinander aufgetragen; a) p, gegen p,
b) p.. gegen p. ¢) p, gegen p,

startenden, Elektronen, wodurch kein Elektron mit negativem z-Impuls®
nachgewiesen werden kann und zum Anderen an den Elektronen, die auf
Grund ihrer hohen Energie ab einem bestimmten Parallelimpuls das Spek-
trometer verlassen und somit ebenfalls nicht mehr nachgewiesen werden
konnen.

Wie in Abbildung 5.7 a) zu erkennen, liegen in die Ereignisse von p, gegen p,,
wie erwartet, auf einer Kugelfliche. Der eingezeichnete Kreis liegt bei
1,23 a.u., dass entspricht einer Energie von 20,5 eV. Da Elektronen die mit
20,5 eV und einem maximalen Parallelimpuls starten, nicht nachgewiesen
werden konnen, liegen die detektierten Ereignisse bei maximal ~ 0,9 a.u.
(11 eV). In Abbildung 5.7 b) und c) ist der Effekt, dass die Moglichkeit einen
Raumwinkel von 2II abzudecken mit zunehmender Startenergie der Elek-
tronen kleiner wird, deutlich zu erkennen. Ebenso ist zu sehen, dass die

Ereignisse, die nachgewiesen werden konnen, auf einer Kugelflache liegen.

Fermifliche

In vielen Verosffentlichungen von Messungen mit ARPES wird die Fermifla-
che von Festkorpern dargestellt. In Abbildung 5.8 a) ist die Fermiflache von
Bi2212 dargestellt, wie sie aus ARPES Messungen gewonnen wurde [LEGO03].

3Impuls Richtung Spektrometerachse.
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b)

py [a.u.]

Abbildung 5.8: a) Fermifliche (ARPES-Messung) [LEGO03] b) Fermiflache 19,5 — 20,5 eV
(COLTRIMS-Messung)

Auf Grund der hohen Energieauflosung bei ARPES konnen sehr feine Aus-
schnitte aus der Energieverteilung gewihlt und so der Festkorper bis hin zur
kompletten Bandstruktur dargestellt werden. Wie eingangs erwiahnt, ist das
bei einer Messung mit COLTRIMS nicht moglich, da mit der verbesserten
Doppelhitakzeptanz eine Verschlechterung der Energieaufléosung einhergeht.
Um dieses zu verdeutlichen, stellt die Abbildung 5.8 b) die Fermiflache mit
COLTRIMS gemessen dar. Auf Grund der Energieauflosung von + 1 eV ist
ein Bereich von 19,5 - 21,5 eV gewéihlt worden.

Wegen der schlechten Energieauflésung kann auch nicht bestimmt werden
wo die Hochsymmetriepunkte (Kapitel 2.4.1) zu finden sind. Somit ist eine
Klarung der Orientierung der Probe bei dieser Auflosung nicht moglich.

Die Ergebnisse der Analyse der Ein-Elektron-Ereignisse zeigt, dass sich
einige Kalibrierungsparamter nicht genau genug bestimmen lieen. Diese
Problematik hétte durch die Messung bei verschiedenen Photonenenergien
zum Teil umgangen werden konnen.

Die iibrigen Proben wurden mit den gleichen Parametern analysiert. Die Er-
gebnisse zeigen, dass bei diesen kein klarer ,,cut-off“ bei 20.5 eV zu erkennen
ist. Die verwaschene Fermikante lie3e sich dadurch erkliren, dass die Proben
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eventuell am Rand getroffen wurden. Das héatte eine falsche Berechnung der
Startimpulse zur Folge und somit eine fehlerhafte Berechnung der Startener-

gien.

In Abbildung 5.9 und 5.10 sind die Energieverteilungskurven aller unter-
suchten Proben dargestellt. Probe 4 ist die Probe an der die vollstiandige

Analyse durchgefiihrt wurde.

1a)

2a)

Abbildung 5.9: Energieverteilungskurven der Proben 1 bis 3 a) oberhalb und b) unterhalb
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5.2 Ergebnisse aus Doppel-Photoemission

Der Schwerpunkt dieser Untersuchung lag auf der Messung von Doppel-
Photoemissionen. Neben der Nutzung des fiir diesen Zweck geeigneten
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Abbildung 5.10: Energieverteilungskurven der Proben 4 bis 6 a) oberhalb und b) unterhalb
der Sprungtemperatur

Spektrometer- Detektorsystems, wurde zur Datenaufnahme ein Flash ADC
verwendet (Kapitel 3.6). Bei diesem konnte die Pulsfindung tiber die Methode
des Constant-Fraction-Algorithmus in der spiateren Auswertung vorgenom-
men werden. Vorteil bei dieser Art der Auswertung ist eine Verringerung
der Totzeit innerhalb derer keine zwei Pulse getrennt voneinander registriert
werden konnen, gegeniiber der herkommlichen Methode bei der bereits bei
der Messung die zur Pulsfindung notigen Parameter (delay, fraction, walk und
threshhold) eingestellt werden.

In Abbildung 5.11 ist zum Vergleich das Spektrum der Totzeit gegen die Tot-
zeit im Ort dargestellt. Abbildung 5.11 a) zeigt das Spektrum mit schlecht
eingestellten Constant Fraction Parametern und Abb. 5.11 b) zeigt die glei-
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che Analyse mit optimierten Parametern. Es ist eine deutliche Verbesserung

zu erkennen.
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Abbildung 5.11: Totzeit gegen die Totzeit im Ort mit a) schlechten Contant Fraction Para-
metern und b) optimierten Parametern.

In Abbildung 5.12 ist ein Doppelpuls auf einem der Anodenlayer darge-
stellt. Mit optimierten Constant Fraction Einstellungen (Abb. 5.12 a)) wird
der Puls als doppelter Puls erkannt, mit schlechter eingestellten Parametern
(Abb. 5.12 b)) nur als einzelner Puls.
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Abbildung 5.12: Doppelpuls mit a) guten und b) schlechten ,constant fraction® Einstellun-
gen.

Aus diesen Bildern wird ersichtlich wie wichtig die richtigen Einstellungen
fiir die Doppelpuls-Findung sind, denn die Ergebnisse werden in der weiteren
Analyse dem Resortierungsalgorithmus tibergeben (Kapitel 4.2). Werden an
dieser Stelle Pulse nicht oder falsch erkannt, hat dies Einfluss auf die Analy-
se der Doppel-Photoemission, was wiederum die Interpretation der Spektren,

welche aus diesen Daten erstellt werden, unmoglich machen kann.

Bei der Untersuchung von Doppel-Photoemission sind die in Kapitel 2.6 er-
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wéahnten kohdrenten Prozesse von Bedeutung. Daher ist es wichtig festzu-
stellen, ob die emittierten doppelten Elektronen noch Informationen iiber den
urspringlichen Prozess enthalten, oder ob diese aus einer Sekundérelektro-
nenkaskade stammen. Folglich miissen Spektren erstellt werden, die die ko-
harenten Prozesse, z.B. durch setzen von Bedingungen, unter denen die Spek-
tren gefiillt werden, hervorheben.

In der Arbeit von M. Hattass [HATO04] wurde wie auch schon in vorangegan-
genen Experimenten, mit vorgeschriebener Emissiongeometrie folgende Ab-
héangigkeit gezeigt.

Egum < hw — 2We (We : Austrittsarbeit) (5.1)

Diese Abhéngigkeit ist auch in den Ergebnissen der Analyse der dieser Arbeit
zu Grunde liegenden Messdaten zu erkennen (Abb. 5.13), wenn auch nicht
besonders gut.
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Abbildung 5.13: a) Zwei-Elektronen-Energiespektrum bei /iw = 25 €V, integriert tber alle
Emissionswinkel. Die Schwelle der Paar-Energie liegt bei ~16 eV. Sie ist durch die Linie
gekennzeichnet. b) Summenenergie der Zwei-Elektronen-Korrelation

Es wiare eine definierte Grenze bei E;,,, < hw — 2We(We @ Austrittsarbeit),
also 16 eV, zu erwarten. In Abbildung 5.13 b) ist die Summenenergie der
Zwei-Elektronen-Korrelation dargestellt. In dieser wird deutlich, dass die
Grenze bei 16 eV ausgeschmiert ist. Das lasst sich auf die Energieauflosung
zuriickfithren, die sich mit abnehmender Startenergie noch zunehmend ver-
schlechtert, zudem aber auch auf falsch rekonstruierte doppelte Ereignisse,
die die tatsachliche Verteilung iiberlagern.

In Abbildung 5.14 a) ist die Fermifldche bei der Doppel-Photoemission zwi-
SChen 1575 und 16,5 eV (Efermi/doppelemission — Liphoton — 2W<I> io; 5 €V) dargeStellt'
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Als Bedingung ist gesetzt, dass die Summe der beiden Elektronen zwischen
15,5 und 16,5 eV liegen muss. Das Spektrum ist sowohl mit den ersten als
auch mit den zweiten Ereignissen gefiillt.

Im Vergleich dazu zeigt Abbildung 5.14 b) noch einmal die Fermifldache der
Einfach-Photoemission (zwischen 19,5 und 21,5 eV).

a) b)
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Abbildung 5.14: a) Fermiflache aus Doppel-Photoemissionen (15,5 - 16,5 e€V). b) Fermifléiche
aus Einfach-Photoemission (19,5 - 21,5 eV). (COLTRIMS)

5.3 Vergleich zwischen Doppel-Photoemission
oberhalb und unterhalb der Sprungtempe-
ratur

Abschlielend sollen die Aufteilung des Parallelimpulses, die Winkelvertei-
lung und die Fermiflache oberhalb und unterhalb der Sprungtemperatur,
miteinander verglichen werden.

In dem Kapitel tiber die Einfach-Photoemission ist erwdhnt, dass die Probe
an der die gesamte Analyse durchgefithrt wurde oberhalb der Sprungtempe-
ratur wahrscheinlich nicht optimal getroffen wurde. Dennoch wird an dieser
Stelle ein Vergleich der Daten vorgenommen und Interpretationen versucht.
Auf Grund der verschiedenen Elektronenkorrelationen innerhalb des Fest-
korpers ist es von Bedeutung verschiedene Bedingungen zu setzen, unter
denen Spektren mit Ereignissen gefiillt werden.

Unterhalb der Sprungtemperatur wire zu erwarten, dass vermehrt Cooper-
Paare aus dem Festkorper emittiert werden. Es wird vermutet, dass die
Elektronen des Paares einen vom Betrag her gleichen, aber entgegenge-
setzten Parallelimpuls haben. Aus diesem Grund ist ein dreidimensionales
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Spektrum gefiillt worden, in dem die Fermiflachen, erstellt aus den ersten
und zweiten Ereignissen, miteinander addiert wurden (Abbildung 5.15).
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Abbildung 5.15: Darstellung der Summenimpulse beider Elektronen in der Ebene, parallel
zur Oberflédche, erstellt aus den ersten und zweiten Ereignissen a) oberhalb und b) unterhalb
der Sprungtemperatur.

Da die Parallelimpulse den gleichen Betrag aber in entgegengesetzten Rich-
tungen aufweisen, sollte unterhalb der Sprungtemperatur ein Peak in der
Mitte bei p, = 0 a.u., p, = 0 a.u. zu erkennen sein, der aber leider nicht sicht-
bar ist.

Im supraleitenden Zustand sollte sich auf Grund der ,back to back“-Relation*
der Cooper-Paare, eine Haufung entlang der Diagonalen zeigen, in denen
die Summe der Winkel des ersten und des zweiten Elektrons 180° ergeben
(Abb. 5.16).

Die eingezeichneten Linien kennzeichnen den Bereich indem die Summe der
Winkel 180° ergibt. Leider ist in dieser Darstellung kein Unterschied zu er-
kennen.

Zur besseren Darstellung ist in Abbildung 5.17 die Summe in einem zweidi-
mensionalen Spektrum gezeigt.

In dieser Darstellung sollte unterhalb der Sprungtemperatur eine Haufung
von Ereignissen bei 180° und -180° erkennbar sein. Aber auch hier wird kein
Unterschied deutlich.

Zuletzt sind die Fermiflachen oberhalb und unterhalb der Sprungtempera-
tur dargestellt (Abbildung 5.18). Auch in dieser Darstellung sollte sich im
supraleitenden Zustand des Festkorpers eine ,back to back“Relation der

“Damit ist gemeint, dass die beiden Elektronen eines Cooper-Paares in einem Winkel von
180° auf dem Detektor ankommen, da sie auf Grund ihrer Abstoung untereinander einen
grofitmoglichen Abstand suchen.
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a)

Abbildung 5.16: Winkel ¢ des ersten und zweiten Elektrons gegeneinander aufgetragen (fiw
= 25 eV) a) oberhalb und b) unterhalb der Sprungtemperatur. Die Linien zeigen den Bereich
indem die Summe der Winkel des ersten und des zweiten Elektrons 180° ergibt.
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Abbildung 5.17: Addition aus Winkel ¢ des ersten und zweiten Elektrons a) oberhalb und
b) unterhalb der Sprungtemperatur, gegen die Zéhlrate aufgetragen. Die Linien zeigen den
Bereich indem die Summe der Winkel des ersten und des zweiten Elektrons 180° ergibt.

Cooper-Paare zeigen.
Aber auch in diesen Spektren ist kein signifikanter Unterschied zu erkennen.

Beim Vergleich der Doppel-Photoemission oberhalb und unterhalb der
Sprungtemperatur sind keine schliissigen Ergebnisse zu finden.

Unter anderem ist eine Erklarung hierfiir, die nicht besonders gute Energie-
auflosung. Diese lasst sich auf die kurze Flugzeitverteilung zuriickfiihren.
Zudem konnten die Proben nicht optimal kalibriert werden, weil Messungen
zur Kalibrierung fehlen. Ebenso scheint das Erdmagnetfeld ein beeinflussen-
der Faktor gewesen zu sein, trotz des Versuchs es mit einem Gegenfeld zu
kompensieren.

Dariberhinaus verfilschen Sekundérelektronen aus dem Gitter die Energie-
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Abbildung 5.18: Fermifliche der doppelten Elektronen (Energiebereich 15,5-16,5 eV) a)
oberhalb und b) unterhalb der Sprungtemperatur.

verteilung.

Dies alles fiihrte dazu, dass die gewahlten Schnitte bei 15,5 - 16,5 eV viele
Ereignisse enthalten die dort nicht wirklich ,hingehéren“ und eine Interpre-
tation der Spektren daher nicht moglich machen.



6. Zusammenfassung und
Ausblick

Es gibt kein grofieres Hindernis

des Fortgangs in den Wissenschaften,
als das Verlangen,

den Erfolg davon

zu friih verspiiren zu wollen.

Georg Christoph Lichtenberg, Sudelbiicher

ZUSAMMENFASSUNG

Ziel des Experiments war es korrelierte Elektronen in einem Hochtempera-
tursupraleiter nachzuweisen. Dariiber hinaus sollten die Daten die oberhalb
und unterhalb der Sprungtemperatur gesammelt wurden, miteinander ver-
glichen werden.

Fur die Photoemissionsmessung wurde, statt des in der Festkorperphysik
gebrauchlichen ARPES-Systems, das in der Atomphysik zur Anwendung
kommende COLTRIMS-System verwendet. Der Vorteil liegt in der Mehrfach-
hitakzeptanz des Detektors und der damit verbundenen Moéglichkeit korre-
lierte Elektronen koinzident nachzuweisen.

Die Probe wurde mit Synchrotronstrahlung im Bereich von 6 eV - 25 eV
beschossen. Die herausgelosten Elektronen wurden durch ein homogenes
elektrostatisches Feld auf den orts- und zeitauflosenden Detektor beschleu-
nigt. Durch Messung der Flugzeiten und Auftrefforte der Elektronen konnten
die Startimpulse rekonstruiert werden.

Das Experiment wurde am Berliner Elektronenspeicherring fiir Synchro-
tronstrahlung (BESSY) durchgefiihrt. Das untersuchte Material bestand aus
einer Serie von Bi2212 Einkristallen, die nacheinander in die Messanordnung
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eingebracht und im Ultra-Hoch-Vakuum untersucht wurden.

Bei der Auswertung der Daten ergaben sich Probleme in der Kalibrierung von
Spektrometer- und Detektorparametern, da Kalibrierungsmessungen fehlen.
Zudem konnte das Erdmagnetfeld nicht optimal kompensiert werden, was
Einfliisse auf die Flugbahn der Elektronen (gerade der langsamen) hatte.
Durch vorangegangene Experimente ist eine Maximalenergie von Elektro-
nenpaaren von F; + Ey = hw — 2We(We : Austrittsarbeit) zu erwarten. Im
Bereich der Auflosung ist dieses auch in diesem Experiment erkennbar.
Beim Vergleich der Doppel-Photoemission oberhalb und unterhalb der
Sprungtemperatur sind keine schliissigen Ergebnisse zu finden. Wesentli-

che Ursachen hierfiir sind im Folgenden genannt:

Die Probe wurde eventuell nicht gut genug getroffen.

— Die Parameter zur Kalibrierung sind nicht optimal.

Die Energieauflésung ist nicht gut genug.

— Die Sekundarelektronen aus dem Gitter haben die Energieverteilung aus

dem Festkorper iiberlagert.

— Das Erdmagnetfeld wurde nicht optimal kompensiert.

AbschlieBend sei gesagt, dass nicht auszuschlieBen ist Unterschiede von
Bi2212 oberhalb und unterhalb der Sprungtemperatur mit den in diesem
Versuch genutzten Techniken sichtbar zu machen, nur miissen einige Verbes-

serungen vorgenommen werden.

AUSBLICK

In Zukunft konnte bei Messungen an Bi2212 ein ,Temperaturstabilisierter
Probenhalter”, wie er bereits bei Elektronenrastermikroskopen verwendet
wird [YAT97], eingesetzt werden. Der Vorteil ldge darin, dass die Probe ihre
Position bei unterschiedlichen Temperaturen nicht mehr dndert und somit
eine Kalibrierung pro Probe ausreichen wiirde.

Bevor dieser neue Probenhalter zum Einsatz kommt, ist es mittelfristig, in
weiteren Experimenten dieser Art, geplant, Messungen an Blei durchzufiih-
ren. Bei diesem Material liegt der Vorteil in der Grof3e der Probe. Wie in
Kapitel 5.1 beschrieben, bestand ein unvermeidbares Problem darin, nicht
genau bestimmen zu konnen, ob der HTSL Bi2212, welcher nur eine geringe
GrofBle besitzt, vom Photonenstrahl getroffen wurde.

Ein Nachteil bei Blei liegt darin, dass dieser ein Supraleiter erster Art ist
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und somit eine sehr niedrige Sprungtemperatur besitzt (7.2 K). Das stellt er-
hohte Anforderungen an den Kryostaten und die Abschirmung der Probe vor
Wirmeleitung. Als Alternative zu Blei kdme Niob in Frage, da es, fiir einen
Supraleiter erster Art, eine relativ hohe Sprungtemperatur besitz (9.2 K). Bei
diesem Material ist jedoch die Reinigung der Oberfliche problematischer als
bei Blei. Bei beiden geschieht dies im ersten Schritt iiber so genanntes ,sput-
tern“ mit hochenergetischen Argon-Ionen. Dabei wird ein Teil der Oberflache
abgetragen, wodurch eine unregelmiflige Oberfliche entsteht. Im zweiten
Schritt wird die Oberflache durch erhitzen des Materials wieder ,ausgeheilt®.
Das Problem bei Niob ist, dass es schnell oxidiert, sehr widerstandsfahig ist
und infolgedessen sehr hohe Temperaturen benotigt, bei denen die Oberfla-
che ausgeheilt wird, was eine zusétzliche Anforderung an den Aufbau des
Experiments darstellt.

Ein weiteres Problem bei Supraleitern erster Art ist, dass sie im Gegensatz zu
HTSL nicht als zweidimensional angenommen werden konnen und dadurch
die Berechnung schwieriger wird.

Das Problem der schlechten Energieauflosung kann nicht wie in anderen
Experimenten durch ein ldngeres Spektrometer behoben werden, da, ohne
zusitzliche Uberlagerung eines Magnetfeldes, dies zur Folge hétte einen klei-
neren Raumwinkelbereich abzudecken. Dies wiederum héatte Auswirkungen
auf den Nachweis von korrelierten Elektronen, da gerade die Cooper-Paare
in einem groflen Abstand zueinander, also mit einem grof3en Zwischenwinkel,
erwartet werden.

Moglich wire eventuell der Einsatz eines parabelformigen elektrischen Fel-
des. Ob dies eine nennenswerte Verbesserung fiir zukiinftige Experimente
bringt, muss noch in Simulationen iberpriift werden. Vorteil bei dieser Art
Feld ist es, dass kein Gitter mehr benotigt wird und somit das Problem der
Sekundarelektronen, die aus diesem herausgeschlagen werden, ganz umgan-
gen werden kann.

Bei Nutzung des bisherigen Feldes muss der Abstand zwischen Gitter und
MCP verringert werden, damit das Emissionsspektrum, das durch die Sekun-
daremission aus dem Gitter verursacht wird unter das Emissionsspektrum
aus dem Festkorper geschoben wird.

Um der Problematik des nicht optimal kompensierten Erdmagnetfelds in
nichsten Experimenten entgegen zu wirken, wurde ein neuer ,Helmholtz-
Kafig“ konzipiert. Im Gegensatz zum vorherigen sind bei diesem die Spulen
rund (nicht quadratisch) und in einem optimalen Abstand zueinander ange-
ordnet (Abb. 6.1), was ein verbessertes homogenes Magnetfeld im Bereich der
Probe und des Spektrometer/Detektorsystems erzeugen soll.
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Bei der Analyse von korrelierten Elektronen ist es vor allem wichtig, dass
Doppelpulse auf den unterschiedlichen Detektorlagen auch als solche er-
kannt werden. In Kapitel 5.2 wurde der ,Constant Fraction Algorithmus®
genauer erlautert, mit Hilfe dessen die Totzeit verbessert werden kann. Ein
noch grofleren Vorteil konnte da ein anderer Algorithmus bringen der in
der Arbeitsgruppe der Universitit von Rouen (Frankreich) entwickelt wurde
[COSO05].

Gerade die Klasse der HTSL wirft im Bereich der Elektronenkorrelation noch
sehr viele Fragen auf, die vielleicht in Zukunft mit Hilfe von COLTRIMS im
Zusammenhang mit oben genannten Verbesserungen beantwortet werden

koénnen.

Abbildung 6.1: Darstellung des experimentellen Aufbaus mit verbessertem ,Helmholtzka-
fig“.
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Verteilung entlang der Energien b),c) Verschieben des Mittel-
punkts um 3 mm in positive bzw. negative x-Richtung e),f) Ver-
schieben des Mittelpunkts um 3 mm in positive bzw. negative
y-Richtung d) optimale Kalibrierung des Detektormittelpunkts

Spektren in denen der Winkel # (Winkel zur Spektrometerach-
se) gegen die Energie des jeweiligen Elektrons aufgetragen ist.
In a) ist die Detektorgrofle nicht optimiert in b) hingegen opti-
miert. Die gestrichelte Linie zeigt die Lage der Fermikante an.

Impulskomponenten gegeneinander aufgetragen; a) p, gegen p,

b) p, gegenp.c)p,gegenp, . . . .. ...

a) Fermifliche (ARPES-Messung) [LEGO03] b) Fermifliche
19,5 — 20,5 eV (COLTRIMS-Messung) . . . . .. ... ......

Energieverteilungskurven der Proben 1 bis 3 a) oberhalb und b)
unterhalb der Sprungtemperatur . . . . ... .. ... ......

5.10 Energieverteilungskurven der Proben 4 bis 6 a) oberhalb und b)

unterhalb der Sprungtemperatur . . . . .. ... ... ......

5.11 Totzeit gegen die Totzeit im Ort mit a) schlechten Contant Frac-

tion Parametern und b) optimierten Parametern.. . . . . . . . .

5.12 Doppelpuls mit a) guten und b) schlechten ,constant fraction“

Einstellungen. . . . . . . ... .. ... ... ... . ........

5.13 a) Zwei-Elektronen-Energiespektrum bei iiw = 25 eV, integriert

iiber alle Emissionswinkel. Die Schwelle der Paar-Energie liegt
bei ~16 eV. Sie ist durch die Linie gekennzeichnet. b) Summen-
energie der Zwei-Elektronen-Korrelation . . ... ... ... ..
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5.14 a) Fermiflache aus Doppel-Photoemissionen (15,5 - 16,5 eV). b)
Fermifliache aus Einfach-Photoemission (19,5 - 21,5 eV). (COL-
TRIMS) . . . . . e e

5.15 Darstellung der Summenimpulse beider Elektronen in der Ebe-
ne, parallel zur Oberfldache, erstellt aus den ersten und zweiten

Ereignissen a) oberhalb und b) unterhalb der Sprungtemperatur.

5.16 Winkel ¢ des ersten und zweiten Elektrons gegeneinander auf-
getragen (hw = 25 eV) a) oberhalb und b) unterhalb der Sprung-
temperatur. Die Linien zeigen den Bereich indem die Summe
der Winkel des ersten und des zweiten Elektrons 180° ergibt.

5.17 Addition aus Winkel ¢ des ersten und zweiten Elektrons a) ober-
halb und b) unterhalb der Sprungtemperatur, gegen die Zahlra-
te aufgetragen. Die Linien zeigen den Bereich indem die Summe
der Winkel des ersten und des zweiten Elektrons 180° ergibt.

5.18 Fermiflache der doppelten Elektronen (Energiebereich 15,5-
16,5 eV) a) oberhalb und b) unterhalb der Sprungtemperatur.

6.1 Darstellung des experimentellen Aufbaus mit verbessertem
S2Helmholtzkafig®. . . .. .. ... ... ... ... .........
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