Doktori (PhD) értekezés tézisei

Nagy energia- és szogfelbontasa elektron
spektroszkopiai vizsgalatok fotonok és toltott
részecskék atomokkal és molekulakkal valé
iitkozésének megfigyelésére

Abrok Levente

Témavezetdk:

Dr. Orban Andrea
| Dr. Ricz Séndor |

DEBRECENI EGYETEM
Fizikai Tudomanyok Doktori Iskola
Debrecen, 2022






Bevezetés

A természetben lejatszodo jelenségek megértésében fontos
szerep jut az atomok és molekulak elektron szerkezetérdl
és kolcsonhatésairdl szerzett ismereteinknek. A kozmikus
részecskék iitkozése a légkort alkoté molekulédkkal, az elekt-
romagneses sugarzas hatasa a biologiai rendszerekre, a tol-
tott és semleges részecskék kolcsonhatasainak szerepe az
asztro- és plazmafizikai kutatasokban csak néhany példa
arra, hogy az elektronok gerjesztése vagy épp az ionizacid
jelensége a hétkoznapjaink szerves része. Epp ezért vizs-
galatuk és mélyebb megértésiik ma is a fizikai kutatasok
élvonalaba tartozik.

A kilépd elektronok energidjéanak és szogeloszlasanak, a
kétszeresen differencialt hataskeresztmetszetnek a mérése
az egyik olyan moédszer, amellyel informéciot gytjthetiink
a lejatszodo folyamatokrol. A kisérletekbd] nyert adatok
elméleti szamolasokkal valé Osszevetése lehetGséget nytujt
megérteni az elektronszerkezetben bekovetkez§ valtozéso-
kat, valamint a modellek ellendrzését, finomitésat is segiti.



Célkittlizések

Az Atomkiban nagy hagyoménya van az elektrosztatikus
elektron spektrométerek fejlesztésének és az ezekre épiils
kisérleti kutatasoknak. Az egyik kutatési teriilet az elekt-
romégneses sugarzis atomokkal és molekuldkkal vald kol-
csOnhatésat vizsgéilja. Ebbe a munkéaba kapcsolodtam be
a doktori témamon keresztiil, amelynek kettds célja volt:
egyrészt fontos volt, hogy megismerjem a kisérletek soran
hasznalt eszkozoket és a mérések aktiv résztvevdje legyek.
Mésrészt az elméleti ismeretek elsajatitasaval képes legyek
onallo fotoionizécids szédmolésok végzésére. Ezen kettGssé-
get az motivalta, hogy a kutatasi témén beliil képes legyek
mind a kisérleti, mind az elméleti kutaték néz&pontjanak
elsajatitaséra.

Bar az ionizacio, az elektronemisszi6 jelensége, hosszi
miltra tekint vissza, kutatédsok ma is aktivan folynak a té-
maban. En ennek egy szeletével, elsésorban a nondipol ja-
rulékok jelenlétével és a direkt ionizaciéval parhuzamosan
lejatszodo, azzal kolecsonhatd gerjesztési folyamattal foglal-
koztam.



Tézispontok

T1.1: Munkam soran az ESA-22D elektronspektrométer
fejlesztésébe és tesztelésébe kapcsolodtam be. A beépitett,
vakuumkoriilmények kozott forgathatd detektortarto lehe-
tévé tette, hogy meghatarozzam a hasznalt elektronsok-
szorozok egyedi hatasfokait és az elektronoptikira jellemzs
atviteli fliggvényt. Ehhez argon céltdrgyon rugalmasan és
rugalmatlanul szér6do elektronok energia és szogeloszlasat
mértem meg, a detektorok kiilonb6zé mértéki elforgatasait
alkalmazva. Kihasznaltam azt a két tényt, hogy egy adott
pozicibba forgatott detektorok altal mért intenzitas érté-
keket a detektor hatasfoka hatarozza meg, mig egy adott
detektor altal kiilonbo6z6 pozicidkban mért intenzitas érté-
keket az atvitelbeli eltérések hatérozzék meg. Igy sikeriilt
meghatarozni 20 db elektronsokszorozo relativ hatasfokat,
amelyek kozott igen nagy eltéréseket tapasztaltam. A ki-
dolgozott kalibraciés moédszer konnyen alkalmazhatd més
tipust detektorokra pl. helyzetérzékeny detektorra is. [1]

T1.2: Abszolit ionizacids hataskeresztmetszet méréseket
végeztem proton argon tiitkozésekre a Német Mérésiigyi
Hivatallal egyiittmiikodve. Felhasznalva a mérérendszeren
végzett kalibracios modszert az eredményeket korabbi ki-
sérleti adatokkal vetettem Ossze, amely soran igen jé egye-



zést tapasztaltam. A mérések nem csupan a kalibracios
modszer alkalmazhatésdgat bizonyitottak, hanem az elér-
het§ kisérleti adatok szamat is gyarapitottak és kiterjesz-
tették a rendelkezésre all6 mérések elektron energia tarto-
méanyat. 1]

T2: Egy Hel VUV fotonforrast alkalmazva megmértem a
tetrahidrofuran molekula (THF) kiils6 héjairol szarmazo
fotoelektronok energia- és szogeloszlasat. Az eredményeket
Osszehasonlitottam més, kordbbi mérések eredményeivel,
valamint az altalunk végzett szamitasokkal. Irodalmi isme-
reteim szerint els6ként hataroztam meg a kisérleti szogel-
oszlasokat. A sajat és mas kisérleti adatok Gsszehasonlitasa
azt is megmutatta, hogy az energiaeloszlasok jelentds elté-
réseket mutatnak a kiilonbozd kisérleti megfigyelések ko-
zott. [2]

T3.1: Elméleti vizsgalataim soran szamitasokat végeztem
az emittalt fotoelektronok energia- és szog szerint diffe-
rencialt hatéskeresztmetszetére. A foton-atom kdolesénha-
tas sorédn bekovetkezd ionizacio leirasaban a dipol kozelitést
meghaladé magasabb multipdlusok jarulékat is figyelem-
be vettem. Ennek érdekében sajat programot fejlesztettem.
Szémitésokat végeztem a kripton 4p alhéjanak fotoioniza-
civjara és meghataroztam a fotoelektron szogeloszlasra jel-
lemz6 anizotropia paramétereket, széles fotonenergia tar-
toméanyban. Az eredményeket 6sszehasonlitottam kordbbi
spinfiiggs szamitasokkal. [3]

T3.2: Annak érdekében, hogy belsé héjak rezonans ger-
jesztéseit is figyelembe tudjam venni a szamitédsaimban,
megvizsgaltam a direkt ionizicié és a gerjesztési folyama-
tok kozott felléps interferencia hatasat a fotoelektronok



szogeloszlasdban. Az indirekt ionizécios folyamat leirasa-
ra egy egyszerisitett két-lépéses modellt alkalmaztam. A
nondipol jarulékokat figyelembe vevs programomat kibd-
vitettem az autoionizécids csatornak figyelembe vételével.
A numerikus eredmények azt mutattdk, hogy a csatorna
kolcsonhatéasok jelentGs valtozasokat okozhatnak a szogel-
oszlasok energiafiiggd viselkedésében. [3]

T4: A hamburgi szinkrotron forrasnal kripton céltarggyal
végzett fotoionizacios kisérletek kiértékelését végeztem el.
A vizsgalt energiatartoméanyban (205-230 eV) lehetséges a
3p belss héj rezonéns gerjesztése is, amelynek egyik lehetsé-
ges relaxalédasa participator Auger-folyamat tutjan torté-
nik. Meghataroztam a kisérleti fotoelektron szdgeloszlaso-
kat jellemzG anizotropia paramétereket a fotonenergia fiigg-
vényében, valamint 6sszehasonlitottam elméleti szamitasok
eredményeivel, a sajat elméleti munkamat is beleértve. A
kisérleti v nondipél paraméter energiafiiggs viselkedése és a
v paraméter nagysagrendje jelentGsen kiillonb6zott az elmé-
leti joslatoktol. Bar nem sikeriilt egyértelmii magyarézatot
adnom a megfigyelt eltérésekre, ezek okara tobb lehet&séget
is felvetettem. Erdemes lenne a jévében részletgazdagabb
méréseket, valamint komplexebb modelleken alapuld szé-
moléasokat végezni. [3]
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Introduction

The electron structure of atoms and molecules and their
interactions play a crucial role in the understanding of the
various processes in nature. The excitation of electrons or
the ionization phenomena are part of our everyday life, e.g.
the collision of cosmic particles with the atmosphere, the
effect of electromagnetic radiation on organic matter, the
role of charged and neutral particles in astro and plasma
physics. Thus their study and the interpretation of the re-
sults are still hot topics in many research fields.

One of the experimental methods to obtain informati-
on about the processes is to measure the double differential
(angle and energy resolved) cross sections of the emitted
electrons. By comparing the data obtained from the experi-
ments with the theoretical predictions one can understand
the changes occurring in the electron structure, as well as
verify and refine the applied model.



Motivation

The development of electrostatic electron spectrometers
and research based on these equipments in Atomki has a
long history. One of the research directions is related to
the study of the interaction between the electromagnetic
radiation and atoms or molecules. During my PhD work I
joined these studies with two main goals. One was to learn
the practical skills and methods to be able to perform ex-
periments. On the other hand, I acquired the theoretical
knowledge to perform calculations on photoionization.

While ionization, the electron emission process, has been
studied for a long time now, it is still a hot research topic.
During my studies I was involved in studying the effects
of nondipole contributions and excitations which interact
with the direct ionization process.



Results

T1.1: During my PhD work I took part in the develop-
ment and testing of the ESA-22D electron spectrometer.
With the help of the detector holder that is rotatable un-
der vacuum conditions I determined the relative efficiencies
of the channel electron multipliers (CEMs) and the trans-
mission function of the electron optic system. For this rea-
son I measured the angular distribution of the electrons in
elastic and nonelastic electron scattering experiments using
argon gas target. The calibration method is based on two
facts: the measured intensity at a given detector position
depends only on the efficiency of the CEM, while a chosen
detector at different positions measures the difference in
the transmission of the system. In this way I determined
the relative efficiencies of the 20 CEMs and found signifi-
cant differences between their sensitivity. This calibration
method can also be used for other types of detectors, like
microchannel plates. [1]

T1.2: I measured the absolute ionization cross sections for
proton-argon collisions in collaboration with the National
Metrology Institute in Germany. Based on the calibration
method described previously in T1.1 I compared the data
with results from the literature and found good agreement



between them. The good agreement supports the applicabi-
lity of the calibration method and these measurements also
provide new experimental data at higher electron energies.

1]

T2: We measured the angle and energy resolved photo-
electron cross sections for the outer valence shells of the
tetrahydrofuran molecule (THF) induced by a Hel VUV
photon source. The results were compared with other me-
asurements and with our theoretical calculations. As far as
I know our measurements are the first one in the literatu-
re that determines the photoelectron angular distributions
for THF. The comparison also highlighted the differences
of the measured electron energy distributions among the
various groups. [2]

T3.1: During my PhD studies I calculated the energy
and angular differential cross sections for photoionization.
In my description of the photon-atom interaction I went
beyond the dipole approximation, including higher multi-
pole terms. To perform these calculations I developed com-
puter codes. I evaluated the anisotropy parameters of the
angular distributions of the Kr 4p subshell in a wide pho-
ton energy range. I compared my results with the previous
spin dependent calculations. [3]

T3.2: I applied a simplified two-step model to take into
consideration the resonant excitations of inner subshells.
The motivation was to study the interference effect on
the photoelectron angular distributions between the direct
ionization and excitation processes. Therefore I extended
my program by including resonant excitations. The calcu-
lations proved that channel interactions affect the energy



dependent behaviour of the angular distributions. [3]

T4: I evaluated photoionization measurements for kryp-
ton performed at the synchrotron in Hamburg. In the stu-
died photon energy region (205-230 V) the inner 3p subs-
hell was also excited which relaxes through a participator
Auger decay process. I determined the experimental ani-
sotropy parameters related to the photoelectron angular
distributions as the function of the photon energy and I
also compared the results with mine and other theoretical
calculations. I found that the energy dependent behaviour
of the v nondipole parameter and the magnitude of the
v parameter differed considerably from the theoretical pre-
dictions. Although my calculations do not fully explain the
behaviour of the experimental data but I suggested possib-
le explanations. More detailed measurements and complex
theoretical models are recommended for further studies. |3]
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