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Schlussbericht
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Verbund: I

Thema: Erweiterung der FLASH2-SDU fur Zweifarben Pump/Probe-Experi-
mente

Zusammenfassung

Fir die zeitaufgeldste Unterschung von Dynamiken von Atomen, Molekilen und Festkorper wurde im
Rahmen der Vorgangerprojekte (05K13PM2, 05K16PM1) eine Strahlteiler- und Verzogerungseinheit
(engl. split-and-delay unit, SDU) aufgebaut. Die SDU ermdglicht es den Nutzern, mit den vom Freie-
Elektronen Laser (FEL) FLASH2 bereitgestellten ultrakurzen Pulsen im Bereich des extremen Ultravio-
letts und weichen Rdntgenbereichs Pump/Probe-Experimente durchzuflihren. Mit der SDU kdénnen
zeitliche Verzdgerungen von -5 ps bis + 18 ps eingestellt werden. Mit einem zeitlichen Jitter von
120 as wird eine Zeitauflésung im Subfemtosekundenbereich erreicht. Eine weitere herausragende Ei-
genschaft ist die hohe Gesamttransmission der SDU Uber den betrachteten Energiebereich. Fur die
Fundamentalen wird beispielsweise T =50% erreicht. Dies wird durch die ausschliel3liche Verwen-
dung von reflektiven Optiken und sehr flache Reflektionswinkeln erreicht. Zudem werden, je nach ver-
wendeter Wellenldnge, unterschiedliche Reflektionsbeschichtungen angewendet. Die Entwicklung ei-
nes Zweifarben-Betriebs von FLASH2, die sich die variablen Gap-Undulatoren zunutze macht, um
zwei verschiedene Photonenenergien im FEL simultan zu erzeugen, erdffnet die Mdglichkeit, Zweifar-
ben-Experimente mit prazise auf das zu untersuchende System abgestimmten Photonenenergien
durchzufihren. Jedoch sind beide erzeugten Farben zeitlich und raumlich Gberlagert, sodass eine Zu-
ordnung des Beitrags einer Farbe zum im Experiment stattfindenden physikalischen Prozess nicht
mdglich ist.

Ziel des Vorhabens ist es, zeitaufgeloste Zweifarben-Experimente mittels der SDU zu ermdglichen.
Dieses Ziel wurde zum Einen durch einen zusatzlichen Strahlengang mit reflektiven Beugungsoptiken,
zum Anderen durch den Einsatz geeigneter Filterkombinationen, die Uber ein Loadlock in die jeweili-
gen Strahlengange eingebracht werden kénnen, erreicht. Dabei konnte nahezu der gesamte Energie-
bereich, der durch Kombinationen der beiden Photonenenergien von FLASH2 bereitgestellt werden
kann, abgedeckt werden. Im Berichtszeitraum wurde ein erstes zeitaufgelostes Zweifarben Pump-Pro-
be Nutzerexperiment erfolgreich durchgefiihrt.
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Bericht

Aufgabenstellung und Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben durchgefiihrt wurde

Das Ziel des Projektes war die Ermoglichung von Zweifarben Pump/Probe Experimente am FLASH2
Uber die in den Vorgangerprojekten (05K13PM2, 05K16PM1) gebaute SDU. Die geplanten Experi-
mente umfassen u.a. Pump/Probe-Experimente an atomaren und molekularen Systemen sowie Fest-
korpertargets, insbesondere magnetische Systeme. Zudem ist die Untersuchung der FEL-Strahlung
selbst, insbesondere der zeitlichen und raumlichen Koharenz sowie der zeitlichen Pulseigenschaften
durchfihrbar. Eine hohe Transmission uUber den Energiebereich der Fundamentalen wird durch die
komplementare Verwendung zweier unterschiedlicher Beschichtungen erreicht. Fiir Photonenenergien
bis 800 eV wird eine Nickelbeschichtung verwendet. Oberhalb dieser Photonenenergie wird eine Pla-
tinbeschichtung verwendet, die fir diesen Bereich eine hdhere Reflektivitat aufweist. Die Strahlteilung
erfolgt nach dem Prinzip der geometrischen Wellenfrontenteilung mittels eines zum Teil in den Strahl
hineinragenden Strahlteilerspiegels. Nach der rdumlichen Trennung und zeitlichen Verschiebung wer-
den die beiden Teilstrahlen an einem Rekombinierspiegel wieder zusammengefiuhrt und am Ort des
Experimentes raumlich Uberlagert. Typischerweise wird als zusatzliche Optik eine KB-Optik verwen-
det, die die beiden Strahlen zuséatzlich auf einen Strahldurchmesser von typischerweise unter 100 ym
verkleinert. Die SDU bedient die FL24 und sollte im Rahmen des Vorgangerprojektes am FLASH2 fest
installiert werden. Mittlerweile kann Uber einen hinter der SDU neu eingebauten Verteilerspiegel auch
die FL23 bedient werden. Ein Umbau der SDU erfordert das Herausnehmen der gesamten Kammer
aus dem Strahlengang und fuhrt zu einer mehrwéchigen Unterbrechung des Betriebs der Beamline.
Wahrend des Projektes war folglich kein direkter Zugriff auf die SDU mdglich.

2019 konnte gezeigt werden, dass mit den variable-gap Undulatoren des FLASH2 ein Zweifarben-Be-
trieb moglich ist: Dabei werden in den Undulatoren zwei Farben simultan erzeugt. Unterschiedliche
Photonenenergien kdnnen Uber die charakteristischen Resonanzen einzelne Elemente selektiv anre-
gen. Der entwickelte Zweifarben-Betrieb ermdglicht eine Vielfalt an Experimenten, in der in einem Ex-
periment zwei verschiedene Resonanzen spezifisch angeregt und dadurch der zeitliche Verlauf ele-
mentsensitiv nachvollzogen werden kann. Wahrend der FEL die nétige Strahlung bereitstellt, stellt die
SDU das Werkzeug dar, um die Strahlung fur Zweifarben Pump/Probe Experimenten zu nutzen: Sie
trennt die beiden Farben zeitlich und raumlich.

Die Trennung der beiden Farben sollte im Rahmen des Projektes Uber zwei verschiedene Techniken
erfolgen: Zum Einen Uber den Einsatz unterschiedlicher Filterkombinationen, mit denen in der SDU
eine Trennung der beiden vorliegenden Farben in den jeweiligen Strahlengangen erfolgt, zum Ande-
ren Uber die Verwendung eines chirpkompensierten Monochromators. Da Letzterer tber einen grof3en
Photonenenergiebereich verwendbar sein soll, musste eine Gittergeometrie gewahlt werden, die einen
groRen Energiebereich abdeckt und gleichzeitig nach dem Verlassen des Pulses aus der SDU die
Pulsdauer weitgehend erhalt. Dazu waren Simulationen der mdglichen Monochromatoraufbauten not-
wendig. AnschlieRend mussten die Ergebnisse in eine mechanische Konstruktion des Systems umge-
setzt werden, die der vorgegebene, begrenzte rdumliche Platz innerhalb der SDU vorgab. Um Filter
fur unterschiedliche Experimente flexibel und kurzfristig in die drei Strahlengange einbringen zu koén-
nen, war im Rahmen des Projektes der Einbau einer speziellen Filterschleuse geplant. Zur Erreichung
des Ziel war ein umfangreicher Umbau und Erweiterung der SDU fiir beide geplante Techniken nétig,
da zu Beginn des Gesamtprojektes die Erweiterung auf den Anwendungsfall solcher Zweifarben-Ex-
perimente nicht geplant war. Uber den gesamten Projektzeitraum wurde zudem die Nutzung der SDU
in Nutzerexperimenten betreut sowie eigene Experimente in Kooperation mit dem DESY durchgefiihrt.
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Wissenschaftlicher und technischer Stand, an den angekniipft wurde

FLASH2 am DESY stellt den Nutzern ultrakurze, teilweise koharente Pulse im extremen Ultraviolett
und weichem Rontgenbereich mit Photonenenergien im Bereich von 14 eV < hv < 376 eV zur Verfi-
gung. Diese Lichtpulse ermdglichen die Untersuchung von atomaren und molekularen Prozessen auf
der Femtosekundenzeitskala mittels Pump/Probe-Experimenten. Zur Durchfihrung dieser Experimen-
te wurde im Rahmen der Vorgéngerprojekte (05K13PM2, 05K16PM1) eine Strahlteiler- und Verzdge-
rungseinheit (SDU) entwickelt. Dise nutzt das Prinzip der Wellenfrontentstrahlteilung und erméglicht
mittels der Nutzung von Reflexion unter streifenden Einfall eine vergleichsweise hohe Gesamttrans-
mission. Gleichzeitig kann bei einer subfemtosekunden Zeitauflésung eine Verzdgerung im Pikose-
kundenbereich eingestellt werden.

a) o RC

Abbildung 1: Schematische Darstellung der Strahlengénge der SDU fur FLASH2.

In Abbildung 1 ist der Strahlengang der SDU fir FLASH2 dargestellt. Der von rechts einlaufende Puls
trifft auf den Strahlteilerspiegel BS. Der obere Teil des Strahls (grtin) wird nach unten reflektiert. Dort
wird dieser Teilstrahl von zwei Spiegeln, die entlang der Strahlachse bewegt werden koénnen, reflek-
tiert. Durch die Position der Spiegel wird die Lange des optischen Weges, den der Strahl innerhalb der
SDU nimmt, eingestellt. Diese setzt sich Uber die Lichtgeschwindigkeit in eine Zeitverzégerung der
beiden Strahlen zueinander um. Der untere Teil des Strahls (rot) 1auft hingegen unterhalb des Spiegel
BS entlang. Der folgende Verlauf ist dann von der Auswahl des Strahlenganges abhangig. Zur An-
tragstellung konnte ausgewahlt werden, ob dieser Teilstrahl entweder von nickelbeschichteten Spie-
geln (orange) oder platinbeschichteten Spiegeln (blau) reflektiert wird. In dem innerhalb dieses Projek-
tes realisierten Monochromatorstrahlengang (schwarz) kdnnen die zwei Farben getrennt werden, so-
dass Zweifarben Pump/Probe-Experimente durchgefiihrt werden kénnen.

Planung und Ablauf des Vorhabens sowie Kooperation mit Dritten
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Die im Balkenplan griin dargestellten Arbeiten wurden wie geplant erledigt. Hellgriin dargestellte Ar-
beiten wurden mit Verzdgerung zum urspriinglichen Arbeitsplan erledigt, rot dargestellte Arbeiten wur-
den auf einen spateren Zeitpunkt verschoben. Die wahrend des Berichtszeitraums auRerplanmafig
notig gewordene Optimierung der Langzeit-Pointing-Stabilitdt der SDU ist violett dargestellt. Die im
Rahmen dieses Projektes durchgeflihrten Arbeiten erfolgten in enger Kooperation mit den Mitarbeitern
des FLASH. Ein Grofiteil der Projektarbeiten erfolgte wahrend der Corona-Pandemie, sodass sich ei-
nige Teile der Arbeiten aufgrund von Lockdowns, Arbeitsbeschrankungen und weiteren MaRnahmen
sowie Lieferengpassen erheblich verzdgerten.

Zunachst wurden die Nutzeranforderungen evaluiert. Zeitgleich wurde mit dem Design fur die Filterein-
heit begonnen. Diese konnte mit dem im ersten Halbjahr 2020 geplanten Einbau der gesamten SDU
erfolgen. Bei der Einrichtung der SDU konnten bereits erste Koharenzmessungen der FEL-Strahlung
aufgenommen werden. Entsprechend konnte neben anderen mit der SDU durchgefiihrten Experimen-
te mit dieser Filtereinheit bereits im Jahr 2021 ein erstes Zweifarben-Experiment durchgefiihrt werden,
bei dem die zeitliche Entwicklung von Chlorbrommethan und dessen Derviate erfolgreich untersucht
wurde. Dazu wurde bewusst ein Zweifarben-Pump/Probe Experiment gewahlt: Die M-Schale der
Bromatome des jeweiligen Zielmolekiils wurde mit einer spezifischen Photonenenergie angeregt und
anschlieend der Zustand zu einem verzdgerten Zeitpunkt anhand der Anregung der Chlor L2p-Scha-
le abgefragt. Die SDU war dabei eine Schliisselkomponente dieses Experimentes, mit der die zeitliche
Auflésung des Experimentes sowie die Trennung der beiden Farben in den jeweiligen Strahlengangen
erfolgte, um die selektive Anregung der Atome zu ermdglichen. Die Veréffentlichung der Ergebnisse
dieser Strahlzeit durch die Nutzergruppe steht derzeit noch aus. Allerdings wurde in den Experimenten
eine Langzeit-Drift gemessen, die zu einem teilweisen Verlust des Uberlapps der beiden Teilstrahlen
fuhrte. Diese konnte auf eine Instabilitat einer mechanischen Komponente des Bewegungsmechanis-
mus der SDU zurlickgefuhrt werden. Die ldentifizierung und Abstellung dieses Problems hat aufder-
planmafig Zeit und personelle Ressourcen gekostet.

Fir den Monochromator wurden anfangs die notwendigen Spezifikationen der optischen Elemente,
insbesondere der Gitter, unter Berticksichtigung des begrenzten raumlichen Platzes simuliert. Verzo-
gerungen in diesem Teilprojekt erfolgten insbesondere durch die Anschaffung der bendtigten Gitter,
bei denen bereits unter normalen Bedingungen die Lieferzeit weit Uber ein Jahr betragt. Dazu verz6-
gerten, neben den allgemeinen Verzégerungen wahrend der Corona-Pandemie, geanderte Spezifikati-
onen der Gitter (durch einen gewinschten gré3eren Energiebereich seitens FLASH) und zwei aul3er-
planmafige Shutdowns der Fertigungsanlage am HZB die Lieferzeit der Gitter.
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Abbildung 2: Autokorrelation von ultrakurzen FEL-Pulsen im unteren Femtosekundenbereich. Die
Halbwertsbreite der Messung betragt (1.88 + 0.21) fs (FWHM), was in diesem Fall einer Pulsdauer
von (1.26 £ 0.37) fs entspricht.

Zudem konnten in enger Kooperation mit dem DESY die SDU zur Prifung unterschiedlicher Methoden
zur Erzeugung ultrakurzer Pulse im (sub-)Femtosekundenbereich eingesetzt werden. Derzeit ist unse-
res Wissens nach die SDU das einzige Instrument am FLASH2, welches Messungen mit der erforder-
lichen zeitlichen Genauigkeit im Subfemtosekundenbereich durchfihren kann. Dazu wurden Visibilita-
ten mit unterschiedlicher Zeitverzégerung der beiden Teilpulse aufgenommen. Aus der Halbwertsbrei-
te (engl. full width at half maximum, FWHM) kann auf die Kohérenzzeit sowie auf kiurzest mdgliche
Pulsdauer der gemessenen Pulse geschlossen werden. Ein publiziertes Ergebnis dieser Messreihe ist
in Abbildung 2 dargestellt. Die gemessene Halbwertsbreite der Messung betragt
(1.88 £ 0.21) fs (FWHM), welche wiederum einer Koharenzzeit von (0.94 + 0.11) fs entspricht. Mit zu
diesem Modus simulierten Pulsen ergibt sich ein Faktor 0.67 £ 0.12 zwischen der gemessenen Mes-
sung und der Pulsdauer. Entsprechend ergibt sich eine rechnerische Pulsdauer von (1.26 + 0.37) fs
(FWHM). Mit diesen Messungen wurde gezeigt, dass am FLASH2 bereits jetzt Pulsdauern im Bereich
von einer Femtosekunde erzeugt werden kdnnen und den Nutzern am FLASH2 bald Pulsdauern im
Attosekundenbereich bereitgestellt werden kdnnten.
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2021

2022

2023

Evaluation der
Nutzeran-
forderungen

Simulation  des
Gitterstrahlen-
ganges

Design der Filter-
einheit

Konstruktion der
Filtereinheit

Design des Git-
terstrahlengan-
ges

Konstruktion des
Gitterstrahlen-
ganges

Implementierung
der Filter

Erste Experimen-
te mit Filtern

Optimierung der
Langzeit-Point-
ing-Stabilitat

Test der Gitter
mit HHG

Test der Gitter an
einem Synchro-
tron

Optimizierung
des Gitter-
strahlenganges

Implementierung
der Gitter

Erste Experi-
mente mit Gittern

Verwendung der Zuwendung (wichtigste Positionen des zahlenmaBigen Nachweises,
z. B. Investitionen, Personalmittel)

Die im Projektantrag vorgesehenen Investitionen sind im Folgenden aufgefihrt. Die bei der Antragstel-
lung vorgesehen Kosten der einzelnen Komponenten sind direkt bei der Bezeichnung der Komponen-
ten, die tatsachlich ausgegebenen in der Spalte rechts aufgefiihrt. Abweichungen, die sich im Verlauf
des Projektes als notwendig erwiesen haben, sind im Einzelnen begriindet. Die Mittel, die durch nicht
mehr erforderliche Anschaffungen eingespart wurden, konnten flir Komponenten, die teurer als ge-
plant waren oder in nicht beantragte Komponenten, die sich im Laufe der Projektlaufzeit als nétig er-
weisen und in der Liste mit in Klammern gesetzten Positionsnummer aufgefuhrt sind, sowie fir eine

kostenneutrale Projektverlangerungen verwendet werden.
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1. PC mit SPS-Schnittstelle + Bildschirm
Fa. Beckhoff, 1057€
. 3 Satze Filter
Fa. Lebow, 16.632€
3. Fiterrad
Fa. SmarAct, 28524€
4. UHV-Getriebemotoren VSS 32.200
Fa. Phytron, 17.144€

N

5. Piezoaktuatoren
Fa. Piezo Systeme Jena, 62.696€
6. Satz SPS-Steuerungseinheiten
Fa. Beckhoff, 5.063€
7. Satz UHV-Durchflihrungen
Fa. Allectra, 3.661€
8. Motorisierte z-Hibe
Fa. Pfeiffer, 18.699€
9. Turbomelekularpumpe
Fa. Pfeiffer, 18.475€
10. Eckventile
Fa. Lesker, 3.195€
11. UHV-Schieber CF100
Fa. Lesker, 9.539€
12. Toroidspiegel
Fa. Zeiss, 53.074€
13. Beschichtung zweier Toroidspiegel
Fraunhofer IWS, 3.332€
14. Beugungsgitter
Fa. Horiba, 285.600€
15. MCP-Detektor mit Fluoreszensschirm
Proxivision, 5.891€
16. Hochspannungsnetzteil 10kV
Fa. Heinzinger, 1.806€
17. YAG-Schirme
Fa. Korth Kristalle, 2.886€
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1.435 €

26.3312 €

0€

24133 €

0€

7.839 €

10.489 €

10.547 €

30.998 €

0€

9.539 €

52.122 €

0€

129.307 €

5.643 €

5.998 €

2.398 €
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18.

19.

20.

21.

22.

23.

24.

25.

26.

27.

28.

Kamera mit Objektiv

Fa. Rauscher, 581€
UHV-Kammer 800mm

Fa. Pfeiffer, 4.106€
Schiebeventil

Fa. Lesker, 4.270€
Eckventil

Fa. Lesker, 1.065€
Scrollpumpe Triscroll 300

Fa. Agilent, 3.779€
Turbopumpe HiPace 300H

Fa. Pfeifer, 8.342€
lonengetterpumpe Vaclon Plus 300

Fa. Agilent, 10.397€
Druckmessgerat

Fa. Pfeifer, 1.937€
Satz Optiken

Fa. Newport, 1.561€
Piezoelektrischer Spiegelhalter

Fa. SmarAct, 38.032€
UHV-Schrittmotoren VSS32.200

Fa. Phytron, 17.136€

(29.) Massenspektrometer HAL/3F

(30.) 8 Interferometer-Glasfaser, UHV-tauglich, geschirmt, strahlungshart

Fa. Hiden Analytical Europe GmbH

Fa. Attocube systems AG

(31.) Transportflansche

Fa. NBF GmbH + Co KG

(32.) Reinraumzelt Laminarflow Kabine

Fa. Schilling Engineering GmbH

(33.) XUV sensitive UHV-Kamera

Excelitas PCO GmbH

Zu Pos.1,6,7:
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8.072 €

36.120€

5.077 €

0€

4.488 €

9.046 €

0€

2515 €

7.540 €

10.788 €

24133 €

21.895 €

8.140 €

39.162 €

37.259 €

35.629 €

Zur Programmierung und Ansteuerung der UHV-Motoren Uber die SPS-Steuereinheiten
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Zu Pos 2:
Zum Herausfiltern der unterschiedlichen Farben.
Zu Pos 4:

Zur Justage des Nick-, Roll- und Gierwinkels der Gitter und Zylinderspiegel mithilfe der kardanischen
Spiegelhalter.

Zu Position 8:
Zum Einfahren der Filter in die Filtereinheiten.
Zu Position 9+11+20+22+23+25:

Zur Erzeugung und Erhaltung des Ultrahochvakuums und Vorvakuums der einzelnen Vakuumberei-
che.

Zu Position 12:

Zur Fokussierung der Strahlung auf den Spalt.

Zu Position 14:

Als dispersives Elemente zur Trennung und Zusammenfihrung der Farben.

Zu Position 15-18:

Fir Tests, Justage, Positionsbestimmung und zur Kalibration des Zweifarbstrahlenganges.
Zu Position 19:

Fir die Tests, Kalibration und Vorjustage des Gitterstrahlengangs.

Zu Position 26:

Zur Einjustierung des Strahls.

Zu Postion 27:

Zur hochprazisen Einjustierung des Spaltes im Gitterstrahlengang zur Auswahl der Farben.
Zu Position 28:

Zum Einfahren der Gitter in die Strahlengange.

Zu Position (29):

Zur Prifung und Einhaltung der Restgasanalyse-Anforderungen des DESY.

Zu Position (30):

Wurden als Ersatzteile zur Reparatur von defekten Glasfasern in der SDU bendtigt.

Zu Position 31:

Die Transportflansche werden benétigt, um einen partikelfreien Ein- und Ausbau der UHV-Kammer
unter restriktiven raumlichen Bedingungen zu ermoglichen.

Zu Position 32:

Das Reinraumzelt wird benétigt, um den Zusammenbau einzelner Reinraumkomponenten auf3erhalb
des Reinraums, beispielsweise auch am Einbau am DESY, zu ermdglichen.

Zu Position 33:
Die UHV-Kamera wird fur die Messung der Visibilitat bei hdheren Photonenenergien von FLASH2 be-

notigt.
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Miete

Aufgrund der Verlangerten Projektlaufzeit musste die Raummiete flr den gesamten Zeitraum des Pro-
jektes gezahlt werden.

Erzielte Ergebnisse mit Gegeniiberstellung der vereinbarten Ziele

Ziel des Vorhabens ist die Ermdglichung von Zweifarben Pump/Probe Experimente am FLASH2 mitt-
les zweier komplementarer Techniken. Zum Einen soll dies Uber dein Einsatz spezieller Filterkombina-
tionen erreicht werden, zum Anderen Uber die Verwendung eines Monochromators mit breiter spektra-
ler Akzeptanz und niedrigem Auflésungsvermégen, um die zeitliche Streckung der Pulse zu minimie-
ren. Dies ist nétig, um in Experimenten weiterhin eine Zeitauflésung im Femtosekundenbereich zu ge-
wahrleisten. Bau und Test der Monochromatorkomponenten wurden durchgefiihrt sowie ihr Einbau in
die SDU vorbereitet. Der Einbau des Monochromators steht derzeit aus und soll im Rahmen des
nachsten Shutdowns durchgefiihrt werden. Die erstgenannte Methode wurde bereits erfolgreich in die
SDU am FLASH2 integriert und ein erstes Zweifarben-Nutzerexperiment mit dieser Methode durchge-
fuhrt, sodass dieses Ziel vollumfanglich erreicht worden ist. Im Rahmen des Umbaus wird in der kom-
menden Strahlzeit die Filterkammer umgebaut und modifiziert, sodass sie eine leichtere Zuganglich-
keit wahrend eines Nutzerexperiment aufweist. Die spektrale Abdeckung, die mit Hilfe der Filterkam-
mer maglich ist, ist flr die in Betracht kommenden Filtermaterialien in Abbildung 3 dargestellt. Dabei
ist hv; die Photonenenergie, die in dem jeweiligen Teilstrahl genutzt werden soll und hv, die Photone-
nenergie, die in ebendiesem Teilstrahl unterdriickt werden soll. Der erweiterte, komplementare Be-
reich wird durch den Einsatz des Monochromators maoglich sein, der in in dieser Abbildung als schraf-
fierter Bereich dargestellt ist. In erster Beugungsordnung ist mit dem Monochromator derzeit der
Spektralbereich der Fundamentalen (schwarz eingerahmter Bereich) von FLASH2 ab 150 eV zugang-
lich. Héhere Energien bis zu 780 eV, die beispielsweise durch den zukulnftig am FLASH2 eingebauten
Afterburner mit hinreichender Intensitat erzeugt werden kénnen, kénnen unter Verwendung der zwei-
ten Beugungsordnung genutzt werden.
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Abbildung 3: Der fir Zweifarben-Experimente zugangliche Parameterbereich fiir das Energiepaar hv;
und hv.. Farblich markiert sind die einzelnen Elemente, die fur das gewahlte Energiepaar die optimale
Filtereigenschaft aufweist. Die schraffierten Bereiche stellen den durch den Monochromator zugangli-
chen Energiebereich in erster (griin) und zweiter (rot) Beugungsordnung dar.

Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Die in den Vorgangerprojekten (05K13PM2 und 05K16PM1) gebaute SDU wird Nutzern des FLASH
die Durchflihrung von Zweifarben Pump/Probe Experimenten mit koharenten, intensiven Pulsen im
Bereich des extremen Ultravioletts und der weichen Rdntgenstrahlung ermdglichen. Ohne die in vor-
hergehenden Absatzen beschriebene Filtereinheit und des chirpkompensierten Monochromators wa-
ren diese Art von Experimenten nicht mdglich.

Voraussichtlicher Nutzen, insbesondere Verwertbarkeit der Ergebnisse

Die SDU wird den Nutzern des FLASH zur Verfiigung stehen und die Untersuchung ultrakurzer physi-
kalischer und chemischer Prozesse ermdglichen. Sie dient somit der Grundlagenforschung. Eine di-
rekte kommerzielle Verwertung der Ergebnisse wird nicht angestrebt.

Wahrend der Durchfiihrung des Vorhabens dem Zuwendungsempfianger bekannt gewordenen
Fortschritt auf dem Gebiet des Vorhabens bei anderen Stellen

Zum Anfang des Projekizeitraums wurde der erste Bericht verdffentlicht, dass am FLASH2 erstmals
gelungen war, den FEL in einem Zweifarben-Modus mit hohem spektralen Abstand zu betreiben. In
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dem vorgestellten Fall wurde der FEL bei 7 nm und 10 nm betrieben. Dabei wurden Pulsenergien von
jeweils 30 pJ fur beide Farben erreicht.

2022 wurde am SwissFEL mit einem vergleichbaren Zweifarbenmodus Photonenenergien von 915 eV
und 350 eV mit Pulsdauern im Bereich von etwa 40 fs erzeugt. Erstgenannte Farbe wies dabei eine
Pulsenergie von 30 pJ auf; Fir die zweitgenannte Farbe betrug die Pulsenergie 100 uJ. Zusétzlich
wurde dieser Modus mit der sogenannten fresh-slice Methode kombiniert, um sehr kurze Pulse mit 5
fs und 250 pd (915 eV) und 10 fs und 120 pd (350 eV) zu erzeugen. Diese Ergebnisse zeigen, dass
prinzipiell das Potential der SDU in Bezug auf seine zeitlichen und spektralen Leistungsfahigkeit voll
ausgenutzt werden kann.

Erfolgte und geplante Veréffentlichungen der Ergebnisse

9.1 Referierte Publikationen (z. B. in Fachzeitschriften oder -biichern und referierte Konfe-
renzproceedings)

M. Dreimann, F. Wahlert, D. Eckermann, F. Rosenthal, S. Roling, T. Reiker, M. Kuhimann, S. Toleikis,
M. Brachmanski, R. Treusch, E. Plonjes, B. Siemer, H. Zacharias, The soft X-ray and XUV split-and-
delay unit at bealimes FL23/24 at FLASH2, J. Synchrotron. Rad. 30, 479-489, 2023

E. Schneidmiller, M. Dreimann, M. Kuhlmann, J. Rénsch-Schulenburg, H. Zacharias, Generation of Ul-
trashort Pulses in XUV and X-ray FELs via an Excessive Reverse Undulator Taper, Photonics 10(6),
653, 2023

J. Krasa, T. Burian, V. Hajkova, J. Chalupsky, S. Jelinek, K. Frantalova, M. Krupka, Z. Kuglerova, S.K.
Singh, V. Vozda, L. Vysin, M. Smid, P. Perez-Martin, M. Kuhlmann, J. Pintor, J. Cikhardt, M. Drei-
mann, D. Eckermann, F. Rosenthal, S.M.Vinko, A. Forte, T. Gawne, T. Campbell, S. Ren, Y. Shi, T.
Hutchinson, O. Humpbhries, T. Preston, M. Makita, M. Nakatasutsumi, X. Pan, A. Kéhler, M. Harmand,
S. Toleikis, K. Falk, L. Juha, lon emission from warm dense matter produced by irradiation with a soft
x-ray free-electron laser, Matter Radiat. Extremes 9, 016602, 2024

M. Dreimann, F. Wahlert, S. Roling, R. Treusch, E. Plonjes, H. Zacharias, Development and perfor-
mance simulations of a soft x-ray and XUV split-and-delay unit at the beamlines FL23/FI24 at FLASH2
for time-resolved two-color pump/probe experiments, J. Synchrotron Rad. (akzeptierter Beitrag, verof-
fentlichung steht aus)

M. Dreimann, S. Roling, F. Wahlert, S. Eppenhoff, M. Kuhimann, S. Toleikis, M. Brachmanski, R.
Treusch, E. Plonjes, H. Zacharias, A XUV and soft X-ray split-and-delay unit for FLASH2, Proc. SPIE
11776, EUV and X-ray Optics, Sources, and Instrumentation, 117760R, 2021

M. Dreimann, D. Eckermann, S. Roling, T. Reiker, F. Rosenthal, F. Wahlert, M. Kuhlmann, S. Toleikis,
R. Treusch, E. Plénjes, H. Zacharias, Enabling time-resolved experiments with ultrashort FEL pulses
via the split-and-delay unit for FLASH2, Proc. SPIE 12581, X-Ray Free-Electron Lasers: Advances in
Source Development and Instrumentation VI, 125810P, 2023

9.2 Andere Veroffentlichungen (z. B. Konferenzbeitrage wie Vortrage und Poster, unreferierte
Proceedings, Conference Notes)

Poster: M. Dreimann, S. Roling, I. Zadyraka, M. Kuhlmann, E. Plonjes, F. Wabhlert, F. Rosenthal, M.
Wadstmann, H. Zacharais, An XUV and soft X-ray split-and-delay unit for FLASH2, DESY Photon Sci-
ence Users’ Meeting 2020
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Woéstmann, H. Zacharias, An XUV and soft x-ray split-and-delay unit for FLASH2, DESY Photon Sci-
ence Users’ Meeting 2021 (online)

Vortrag: M. Dreimann, S. Roling, F. Wahlert, S. Eppenhoff, M. Kuhimann, S. Toleikis, M. Brachmanski,
R. Treusch, E. Plonjes, H. Zacharias, A XUV and soft X-ray split-and-delay unit for FLASH2, SPIE
EUV and X-ray Optics, Sources, and Instrumentation 2021 (online)

Poster: M. Dreimann, D.Eckermann, S. Roling, M. Kuhlmann, E. Ploénjes, F. Wahlert, F. Rosenthal, M.
Wéstmann, H. Zacharias, An XUV and soft x-ray split-and-delay unit for FLASH2, DPG Frihjahrsta-
gung Erlangen (virtuell), 2022

Poster: M. Dreimann, D. Eckermann, S. Roling, M. Kuhlmann, S. Toleikis, F. Wahlert, R. Treusch, E.
Plonjes, H. Zacharias, Enabling time-resolved two-color experiments with the split-and-delay unit for
FLASH2, SNI Berlin, 2022

Vortrag: M. Dreimann, H.Zacharias: An upgraded split-and-delay unit for FLASH1, FLASH THz User
Workshop, 2023

Poster: M. Dreimann, F. Wahlert, D. Eckermann, F. Rosenthal, S. Roling, M. Wostmann, T. Reiker, M.
Von Piechowski, P.G. Shine, F. Lever, J. Schwarz, M. Kuhimann, S. Toleikis, M. Brachmanski, M.
Martins, R. Treusch, E. Plénjes, M. Guhr, B. Siemer, H. Zacharias, Performance of the XUV and soft
x-ray split-and-delay unit at FLASH2, DESY Photon Science Users’ Meeting, 2023

Poster: M. Dreimann, E. Schneidmiller, D. Eckermann, F. Wahlert, S. Roling, M. Wéstmann, V. Kar-
cher, T. Reiker, M. Kuhlmann, S. Toleikis, R. Treusch, E. Plénjes, H. Zacharias, Investigation of ultras-
hort FEL pulses utilizing the split-and-delay unit at FLASH2, DPG Frihjahrstagung Hannover, 2023

E. Schneidmiller, Beating the coherence time, Photon Science: Highlights and Annual Report, S. 74
2023
9.3 Abschlussarbeiten (Bachelor, Master, Diplom, Staatsexamen, Promotion, Habilitation)

Tobias Spiekermann: ,,Aufbau, Charakterisierung und Optimierung der Strahlteiler- und Verzégerungs-
einheit fir den FEL FLASH2 bei DESY*, Bachelorarbeit, Universitat Minster, 2019
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Thema: Erweiterung der FLASH2-SDU fur Zweifarben Pump/Probe-
Experimente

1. Ziel und Inhalt des Projektes

Das Ziel des Vorhabens war die Ermdglichung von zeitaufgeldsten Zweifarben-Experimenten
mit der bereits installierten Strahlteiler- und Verzdégerungseinheit (engl. split-and-delay unit,
SDU), die im Rahmen der Vorgangerprojekte gebaut wurde. Diese ermoglicht in Verbindung
mit dem Freie-Elektronen Laser (FEL) FLASH2 die Untersuchung ultraschneller Prozesse
auf der molekularen und atomaren Ebene mit extremer Ultraviolett und weicher
Rontgenstrahlung. Diese Prozesse laufen auf einer extrem kurzen Zeitskala von
Femtosekunden (10" s) ab. Da es nicht mdglich ist, derart schnelle Vorgange mit
herkdmmlichen zeitaufgeldsten Techniken zu beobachten, wurden Pump/Probe Experimente
entwickelt. In diesen Experimenten wird die zu untersuchende Reaktion durch einen initialen,
intensiven Lichtpuls ausgelést und der zeitliche Verlauf der Reaktion durch einen
nachfolgenden Lichtpuls, der nach einem genau definierten Zeitabstand auf die Probe trifft,
abgefragt. Dieses Verfahren wird fir viele verschiedene Zeitabstande zwischen den beiden
Lichtpulsen wiederholt, wodurch der zeitliche Verlauf des untersuchten Prozesses aus den
Einzeldaten rekonstruiert werden kann.

Die Zeitabstdnde zwischen den einzelnen Pulsen des Freie-Elektronen Lasers sind
normalerweise zu lang, um Prozesse im Femtosekundenbereich aufzuldésen. Dieses Problem
kann mittels einer SDU geldst werden: Die SDU teilt einen Lichtpuls in zwei Teilstrahlen auf,
die dann innerhalb der SDU Uber Spiegel auf zwei unterschiedlich lange Strecken gefihrt
werden. Die Spiegel kdnnen dabei so verstellt werden, dass sich die Streckenlangen relativ
zu einander andern. Diese Weglangendifferenz fuhrt zu der gewlnschten, einstellbaren
Zeitdifferenz der beiden Pulsen zueinander. Die im Rahmen des Vorgangerprojektes
entwickelte SDU deckt den gesamten Spektralbereich von FLASH2 ab. Unterschiedliche
Elemente reagieren typischerweise unterschiedlich (stark) auf eine Anregung bzw. Abfrage
mit einer bestimmten Photonenenergie, sodass diese Methode genutzt werden kann, um
elementsensitive Untersuchung der Reaktion zu durchzuflhren. Mittlerweile gibt es
Techniken, mit denen im FEL zwei Photonenenergien simultan erzeugt werden, wodurch
zwei unterschiedliche Elemente des Systems getrennt voneinander angesprochen werden
koénnen. In Kombination mit der im Rahmen dieses Projektes Erweiterung der SDU werden
die Eingangs erwahnten Zweifarben-Experimente mdglich: Die beiden Farben kénnen mit
Hilfe der SDU raumlich und zeitlich voneinander getrennt und wieder zusammengefluhrt
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werden, sodass mit dem ersten Puls ein Prozess elementspezifisch angeregt und
anschlielend zu einem definierten Zeitpunkt die Reaktion an einem anderen Element
untersucht werden.

2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

Diese Zweifarben-Experimente werden nun zum Einen durch einen zusatzlichen
Strahlengang und zum Anderen durch den Einsatz geeigneter Filterkombinationen, die Uber
ein spezielle Vorrichtung in die jeweiligen Strahlengange eingebracht werden kénnen,
erreicht. Die beiden Vorgehensweisen sind komplementar, wie in Abbildung 1 dargestellt ist.
Wahrend die Filter typischerweise Farbenkombinationen abdecken, die eine grolte
Energiedifferenz aufweisen (vollflachige Flachen), deckt das Gitter kleine Energiedifferenzen
in dem physikalisch interessanten Energiebereich von hv = 150 eV bis hv = 780 eV ab. Die
Filter koénnen durch ein spezielles Loadlock-System in die jeweiligen Strahlengange
eingebracht werden und ermdglichen ein auch kurzfristiges Einfuhren von speziell auf das
jeweilige Experiment ausgewahlte Filter.

0 200 400 600 800

hv_[eV]

Abbildung 1: Abdeckung der mdglichen Photonenenergiekombinationen von transmittierter
Photonenenergie hv; und unterdrickter Photonenenergie hv.. Der Gitteraufbau deckt in
erster Beugungsordnung (griin schraffiert) und in zweiter Beugungsordnung (rot schraffiert)
einen Energiebereich von hv = 150 bis hv = 780eV ab. Der schwarz eingerahmte Bereich
stellt den derzeit von FLASH2 zuganglichen Energiebereich dar. Der gestrichelte Bereich
zeigt die Erweiterung nach einem Upgrade der Beschleuniger. Der gepunktete Bereich ist
der Energiebereich, der durch den Afterburner erreicht werden kann.

Der Gitteraufbau trennt die Farben Uber das physikalische Prinzip der Beugung mittels der
Gitter. Dadurch kénnen auch sehr geringe Differenzen der Photonenenergien getrennt
werden, die in Abbildung 1 mit dem griin (in erster Beugungsordnung) und rot (in zweiter
Beugungsordnung) schraffierten Bereiche veranschaulicht werden. Dazu wurde ein
Gitteraufbau entwickelt und gebaut, der aus zwei Zylinderspiegeln, zwei Gittern mit variierter

Seite 2 von 3 V_3.1.6.1.01_Kurzbericht
02/2023



Projektleitung Foérderkennzeichen

Linienbreite (VLS-Gitter) und einem Schlitz besteht. Der schematische Aufbau ist in
Abbildung 2 dargestellt: Zunachst wird der Puls am Strahlteilerspiegel BS getrennt. Der erste
Zylinderspiegel CM1 bildet den unteren Teilstrahl (rot) auf den Schlitz S ab. Das VLS-Gitter
G1 ist speziell so ausgelegt, dass es den Strahl am Schlitz S in seine einzelnen spektralen
Bestandteile zerlegt, sodass die Trennung mit Hilfe des Schlitzes erfolgt. Aufgrund der
Zerlegung wird der Puls zeitlich stark gestreckt, sodass allein mit dieser Kombination keine
Experimente im Femtosekundenbereich mdglich sind. Daher wird anschlieRend der
aufgespaltene Strahl durch das Gitter G2 und den Zylinderspiegel CM2 so
zusammengefihrt, dass der urspriingliche Strahl, abzlglich der ungewilinschten Farbe, am
Spiegel RC zusammengefuhrt wird. Der obere Teilstrahl wird wie im urspringlichen Aufbau
nach unten abgelenkt und zeitlich verzdgert werden.

a) . RC

Abbildung 2: Schematischer Aufbau des Gitterstrahlenganges, bestehend aus
Zylinderspiegeln (CM1, CM2), VLS-Gittern (G1, G2) und einen Schlitz zum Trennen der zwei
Farben.

3. Darstellung der wesentlichen Ergebnisse und deren konkreter Nutzen sowie
ggf. die Zusammenarbeit mit anderen Forschungseinrichtungen

Die SDU wird der Grundlagenforschung dienen. Sie wird allen Nutzern des FLASH2 am
DESY zur Verfigung stehen. Die damit durchgeflihrten Zweifarben Pump/Probe
Experimente werden wichtige Erkenntnisse bezlglich des =zeitlichen Verhaltens
physikalischer und chemischer Prozesse ermdglichen. Ein Hauptaugenmerk wird
perspektivisch auf die Untersuchung atomarer, molekularer, magnetischer und Festkorper-
Systeme liegen.
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