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Schlussbericht
Zuwendungsempfanger: Christian-Albrechts-Universitat zu Kiel
Projektleitung: Prof. Dr. Kai Rof3nagel
Verbund: 05K2019 — XFEL-k-Spin-multi-D: Vollstédndige 8D Photoelektronen-

spin- und Impulsmikroskopie zur umfassenden Dynamikanalyse in
Quantenmaterialien am XFEL

Thema: Teilprojekt 1 — Entwicklung und Aufbau eines Elektronendetektors
und eines Roéntgenpulsmonitors

Zusammenfassung

Dieser Schlussbericht beinhaltet die Ergebnisse der Universitét Kiel (Teilprojekt 1). Die Projektpartner
der Universitéten Mainz (Teilprojekt 2, Projektleiter Prof. Dr. Gerd Schénhense / Prof. Dr. Jure Demsar)
und Duisburg-Essen (Teilprojekt 3, Projektleiter Prof. Dr. Claus M. Schneider/PD Dr. Christian Tusche)
haben gemeinsam einen eigenen Schlussbericht erstellt. Die ETH Ziirich (Gruppe Dr. Yves Acremann),
die European XFEL GmbH (Gruppe Dr. Manuel Izquierdo) und der Freie-Elektronen-Laser FLASH /
DESY (ehemals Gruppe Prof. Dr. Wilfried Wurth / Dr. Dmytro Kutnyakhov) sind Projektpartner ohne
BMBF-Férderung.

Mit dem nun abgeschlossenen Verbundprojekt 05K19FK1 wurde eine seit 2014 laufende Reihe BMBF-
geférderter Projekte erfolgreich beendet, deren Ziel es war, eine signifikante Effizienzsteigerung in der
FEL-basierten zeitaufgeldsten Photoelektronenspektroskopie zu erzielen. Die vorherigen Forderpro-
jekte brachten bereits wichtige wissenschaftliche Erkenntnisse und fiihrten zur Entwicklung innovativer
Instrumente wie dem Impulsmikroskop und dem Gasphasenspektrometer zur Rontgenpulsdiagnostik.
Diese Fortschritte wurden nun in einem weltweit einzigartigen wissenschaftlichen Instrument vereint,
das zusammen mit der einzigartigen FEL-Quelle am European XFEL betrieben wird. Neu und entschei-
dend ist dabei die vollstandige Erfassung des gesamten Informationsgehalts eines Photoelektronen-
signals, welches Aufschluss Uber die untersuchte Quantenmaterie gibt. Dies ermdglicht die Messung
einer quasi-achtdimensionalen GréfR3e, bei der die Intensitat als Funktion von Elektronenenergie, drei
Impulskomponenten, drei Spin-Komponenten und Dichroismus erfasst wird, und setzt damit neue Mal3-
stébe in der Photoelektronenspektroskopie.

Der Kieler Teil des Verbundvorhabens hatte das Ziel, zwei Instrumente zu entwickeln und zu realisieren:
einen Photonenpulsmonitor zur Echtzeitanalyse von FEL-Einzelpulsen und einen Delayline-basierten
Elektronendetektor, der mehrere Ereignisse gleichzeitig erfassen kann.

Zur Realisierung des Photonenpulsmonitors zur Echtzeitanalyse von FEL-Einzelpulsen sollte ein von
der Abteilung Photon Science (DESY) zur Verfiigung gestelltes ToF-Spektrometer mit leistungsfahiger
Elektronik weiterentwickelt werden. Das Ziel, hieraus einen Photonenpulsmonitor zur Echtzeitanalyse
von FEL-Einzelpulsen am European XFEL zu entwickeln, wurde allerdings nach der ersten Pro-
jektphase eingestellt. Ursache hierfir war eine Entscheidung des European XFEL zugunsten einer Al-
ternative: Eine kompakte Version des am Freie-Elektronen-Laser FLASH entwickelten Gasmonitors
hatte sich an anderen Messplatzen des European XFEL bereits bewahrt. Mithilfe des Gasmonitors Iasst
sich die Rontgenstrahllage und die Réntgenpulsenergie zuverlassig bestimmen. Obwohl ein ToF-Spekt-
rometer zur Strahldiagnostik im Vergleich dazu auRerdem eine umfassende Charakterisierung der
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Roéntgenpulsparameter liefert, wurde das Teilprojekt aufgrund des unverhaltnismaRig hohen Mehrauf-
wands nicht weiterverfolgt.

Ein bedeutender technischer Fortschritt wurde hingegen bei der Weiterentwicklung des Delayline-ba-
sierten Elektronendetektors in Zusammenarbeit mit der Surface Concept GmbH (Mainz) erzielt. Auf-
grund der hohen Intensitat und kurzen Dauer der Rontgenpulse am European XFEL kdnnen Photo-
elektronenraten entstehen, bei denen die Detektionseffizienz begrenzt wird, da zahlreiche Photoelekt-
ronen gleichzeitig auf den Detektor treffen und nicht mehr getrennt aufgeldst werden kénnen. Wahrend
die bisher verwendeten segmentierten Delayline-Detektoren schnell genug waren, um Einzelereignisse
im 4,5 MHz-Takt der Rontgenpulse nachzuweisen, war ihre Auflésung fir simultane Ereignisse beson-
ders bei raumlich nahen Elektronen stark eingeschrankt. Dank seiner Eignung fir die Paralleldetektion
erflllt der weiterentwickelte Detektor nun die wesentliche Voraussetzung firr den Einsatz in der Photo-
elektronenspin- und Impulsmikroskopie am European XFEL. Die Arbeiten am Detektor verliefen plan-
maRig und technische Probleme, die bei einem Praxistest am European XFEL aufgetreten waren, wur-
den im Rahmen einer Laufzeitverlangerung behoben. Durch den Einsatz von 128 unabhangigen Delay-
lines und 256 Signalkanalen wird in Zukunft die Detektion von Photoelektronenraten bis zur Raumla-
dungsgrenze im Dauerbetrieb mdglich sein. Damit wird die experimentell erreichbare Zahlrate nicht
mehr durch die Sattigung des Detektors limitiert, sondern durch physikalische Grenzen wie die Raum-
ladung und die endliche Repetitionsrate der Photonenquelle.

Wahrend der Inbetriebnahme des SXP-Messplatzes am European XFEL wurden erste Pilotexperimente
(allerdings noch nicht mit dem neuen Vielkanaldetektor) zur ultraschnellen Dynamik von Ladungsdichte-
wellen in Quantenmaterialien durchgefiihrt. Als Beispiel diente das Ubergangsmetall-Dichalkogenid 1T-
TaS:, welches eine komplexe Ladungsdichtewellendynamik aufweist. Durch starke optische Anregung
wurde ein Zusammenbruch der Ladungsordnung induziert und ihre Dynamik detailliert untersucht. Die
Ergebnisse zeigen ein schnelles Schmelzen der langreichweitigen Ladungsordnung, gefolgt von einer
Gleichgewichtsdynamik des Elektron-Gitter-Systems. Die Daten wurden mit impulsabhangigen Valenz-
bandmessungen am Freie-Elektronen-Laser FLASH und der Synchrotronstrahlungsquelle dritter Gene-
ration PETRA Ill kombiniert, um Riickschliisse auf elektronische und strukturelle Prozesse zu ziehen
und dokumentieren die Leistungsfahigkeit des neuen SXP-Messplatzes.

Die Zeitplane des Kieler Teilprojekts waren den Vorgaben des European XFEL fir die Einrichtung und
Inbetriebnahme des SXP-Messplatzes angepasst. Nach der Laufzeitverlangerung und gegen Abschluss
des Vorhabens waren die Instrumente betriebsbereit, fir externe Nutzerexperimente stand der SXP-
Messplatz zu diesem Zeitpunkt jedoch noch nicht offen.

Zusammenfassend wurde im Rahmen des Kieler Teilprojekts der SXP-Messplatz am European XFEL
fur die Photoelektronenspin- und Impulsmikroskopie durch die Integration eines Vielkanal-Elektronen-
detektors weiter optimiert und seine Effizienz deutlich gesteigert. Der neue Detektor ermdglicht eine
erweiterte Paralleldetektion, wodurch Photoelektronenraten bis zur Raumladungsgrenze erfasst werden
kénnen. Erste Pilotexperimente haben bereits die Funktionsfahigkeit des neuen Messplatzes bestatigt
und einen ersten Eindruck von der Leistungsfahigkeit des Systems vermittelt. Nach den noch ausste-
henden Tests des neuen Detektorsystems und der Freigabe des Messplatzes fir den Nutzerbetrieb
wird der European XFEL zukiinftig einen Photoemissionsmessplatz zur Untersuchung dynamischer
Prozesse in Quantenmaterialien anbieten kénnen, der durch seine Kombination aus Zeitauflésung und
Effizienz weltweit einzigartig ist.
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Bericht

Aufgabenstellung und Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben durchgefiihrt wurde

Die spontane Emission im SASE-Prozess hat zur Folge, dass die Quellparameter von Freie-Elektronen-
Lasern (FELs), wie die Rontgenpulsintensitat, die Pulslange, die Pulsankunftszeit an der Probe oder
auch die Strahlrichtung, statistischen Fluktuationen unterliegen: Die zeitaufgeldste Photoelektronen-
spin- und -impulsmikroskopie erfordert die Charakterisierung jedes einzelnen experimentell verwende-
ten Rontgenpulses. Neben dieser quellseitigen Anforderung verlangt die zeitaufgeldste Spektroskopie
detektorseitig einen besonders effizienten Nachweis der Photoelektronen: Die Vakuumraumladung tber
der Probenoberflache, generiert durch die ausgeldsten Photoelektronen, beeinflusst die Messung. Der
Ubliche Weg, den Einfluss zu begrenzen, besteht darin, die Anzahl der emittierten Elektronen pro Ront-
genpuls durch Verringerung der Pulsintensitat zu limitieren. Die Anzahl der ausgeldsten Photoelektro-
nen resultiert also nicht aus der vom Undulator maximal erreichbaren Photonenzahl pro Puls, sondern
wird bei reduzierter Rontgenintensitat im Bereich sich zunehmend bemerkbar machender Raumla-
dungseffekte gezielt beschrankt. Durch die Begrenzung der Photoelektronenausbeute bekommt die
Nachweiseffizienz unmittelbar Einfluss auf die Dauer der Messung; das Signal-Rausch-Verhaltnis
spektroskopischer Messdaten ergibt sich dann allein aus der Nachweiseffizienz des Detektors und der
Repetitionsrate der anregenden Quelle. Aufgabenstellung war die Entwicklung und Realisierung je ei-
nes Instruments fiir die Quell- und Detektorseite des sich im Aufbau befindlichen Soft-X-Ray-Port (SXP)-
Messplatzes am SASE3-Undulator des European XFEL: eines Rontgenmonitors zur Einzelpulsanalyse
in Echtzeit sowie eines mehrfachereignisfahigen — und dadurch effizientestmdglichen — Delayline-Elek-
tronendetektors. Die beiden Geréte sollen einem grof3en Nutzerkreis die multidimensionale Photoelek-
tronenspin- und -impulsmikroskopie mit dem neuartigen Time-of-Flight (ToF)-Impulsmikroskop der
Mainzer Projektpartner ermdglichen.

Dieses Verbundprojekt reiht sich ein in eine Serie erfolgreich abgeschlossener BMBF-finanzierter ge-
meinsamer Vorhaben mit unseren Projektpartnern. Es stellt die letzte grof3e Etappe des tibergeordneten
Gesamtvorhabens Spin- und zeitaufgeléste Photoelektronenspektroskopie an Freie-Elektronen-Lasern
(TR-XPES) dar, das von einem internationalen Nutzerkonsortium verfolgt wird, angefiihrt von ihrem
Sprecher Prof. Kai RoRnagel und den Kieler Projektpartnern. Zeitaufgeldste Photoelektronenspektro-
skopie ist eine analytische Rontgenmethode, die am European XFEL in der Grundfinanzierung nicht
vorgesehen war. Allerdings sind FEL-Quellen, wie FLASH am DESY und der European XFEL, dafiir in
besonderem Malie geeignet. Vorangegangene Fordervorhaben ermdglichten bereits die Realisierung
der Rontgenoptik und des Ablenkspiegels zum Ausleuchten des neuen SXP-Strahlzweigs, einer Ein-
kopplung des vorhandenen zentralen Pumplasers in die SXP-Strahlfiihrung, eines Ankunftszeitmonitors
fir FEL-Pulse sowie eines Impulsmikroskops mit abbildendem Spinfilter zum dauerhaften Verbleib am
SXP-Messplatz. Zudem wurde ein Konzept flr die Anordnung und Auslegung der fiir die Ultrakurzzeit-
Spektroskopie bendtigten Instrumentierung in der Experimentierhiitte erstellt. Mit dem nun beendeten
Projekt findet diese Vorhabenserie ihren Abschluss.

Wissenschaftlicher und technischer Stand, an den angekniipft wurde

Das Impulsmikroskop der Mainzer Projektpartner ist im Wesentlichen ein abbildendes Flugzeitspektro-
meter, bei dem eine abbildende Elektronenoptik in Kombination mit einer Driftstrecke zum Einsatz
kommt. Die Abbildung einer zweidimensionalen Projektion der Impulsverteilung der Photoelektronen
und simultan dazu eine Energiebestimmung anhand deren Flugzeit erforderten einen neuartigen, so-
wohl orts- als auch zeitauflésenden Elektronendetektortypen. Verwendung fanden Elektronendetekto-
ren mit Mikrokanalplatten zur Signalverstarkung und Delayline-Anoden zum Ereignisnachweis. Wenn
die Zahl der pro FEL-Puls ausgeldsten Photoelektronen nahe der Raumladungsgrenze liegt und die
Elektronensammeleffizienz, wie beim Impulsmikroskop, extrem hoch ist, wird der Detektor schnell zum
begrenzenden Faktor fiir das zeitaufgeloste Photoemissionsexperiment. Ursache ist, dass unter diesen
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Bedingungen viele Photoelektronen gleichzeitig auf dem Detektor auftreffen, zu Projektbeginn verfiig-
bare Delayline-Detektoren zwar schnell genug waren, um auch Puls-Repetitionsraten von einigen MHz
zu bewaltigen, aber bei jedem Einzelpuls nur sehr begrenzt mehrfachereignisfahig waren: Die effektive
Erfassungsrate lag typischerweise unter einem Elektron pro FEL-Puls. Eine Erhéhung der Detektoreffi-
zienz war deshalb einschlagiges Ziel technischer Losungsansatze bereits vergangener Jahre. Eine Seg-
mentierung der Detektorflache in vier unabhangige Quadranten mit acht Auslesekanalen stellte sich als
sinnvoll, allerdings bei weitem nicht ausreichend heraus. Detektoren mit starker ausgepragter Fahigkeit
zur Paralleldetektion waren nicht verfiigbar, und dies fiihrte an der FEL-Quelle FLASH bislang zu einer
erheblichen Beschrankung der erreichbaren Zahirate und damit zu einer wenig effizienten Nutzung der
knappen Messzeit. Anknlpfend an diesen Stand sollte im Kieler Teilprojekt durch eine massive Hoch-
skalierung auf Multizeilen-Delayline-Anoden, ergénzt durch schnelle Elektronik und flexible Triggermdg-
lichkeiten, ein System zur Erkennung von Mehrfachtreffern realisiert werden, das der Pulsstruktur des
European XFEL und der ultrahohen Effizienz des Impulsmikroskops gerecht wird.

Zur Charakterisierung der am SXP-Messplatz einfallenden FEL-Réntgenpulse stand leihweise fiir be-
grenzte Zeit das mobile Zweitgerat der PETRA llI-Strahlfihrung PO4 am DESY zur Verfigung, wo ein
winkelaufldésendes Gasphasen-Time-of-Flight (ToF)-Photoelektronen-Spektrometer zur Strahldiagnos-
tik fest installiert ist und betrieben wird. Zum Einsatz am European XFEL bedurfte das Instrument ins-
besondere der Auswahl und Beschaffung groRerer Elektronikkomponenten, vor allem des Austauschs
einzelpulszahlender Timing-Karten durch schnelle Analog-Digital-Wandler. Diese ADCs sollten spater
auch in Verbindung mit einem zum Verbleib an der SXP-Strahlfiihrung vorgesehenen Pulsmonitor ge-
nutzt werden, fir dessen Anschaffung die Kieler Projektpartner mittelfristig Férdermittel einzuwerben
beabsichtigten.

In wissenschaftlicher Hinsicht baut das Verbundvorhaben auf wegweisenden Arbeiten der Projekt-
partner auf dem Gebiet der spin- und zeitaufgeldsten Photoelektronenspektroskopie auf. Ihre Experi-
mente wurden an verschiedenen Synchrotron- und FEL-Quellen (insbesondere FLASH) durchgefihrt,
die Resultate in zahlreichen Publikationen veroffentlicht [1-12].

Planung und Ablauf des Vorhabens sowie Kooperation mit Dritten

Das Verbundvorhaben schlief3t erfolgreich eine Serie von Projekten mit BMBF-Forderung seit dem Jahr
2014 ab, die gemeinsam das Zeil verfolgten, spin- und zeitaufgeldste Photoelektronenspekiroskopie am
European XFEL zu ermdglichen. Der Ablauf des aktuellen Projekts wurde flexibel gehandhabt unter
Berlcksichtigung, dass Planungen der Projektpartner zum Aufbau des SXP-Messplatzes denjenigen
des European XFEL untergeordnet waren. Die Finanzierung der SXP-Strahlfiihrung wurde im Juni 2020
vom EuXFEL Council bewilligt. Im Dezember 2020 wurden ein leitender Wissenschaftler und ein Laser-
ingenieur fur das SXP-Instrument eingestellt und fortan die Umsetzung eines geanderten Konzepts zur
Ausstattung des SXP-Messplatzes verfolgt. COVID19-MalRnahmen erschwerten die institutsiibergrei-
fende Projektarbeit, dennoch konnte das Kieler Teilvorhaben innerhalb des SXP-Terminplans vollendet
werden.

Mit den Entwicklungsarbeiten am Delayline-Detektor in Zusammenarbeit mit der Surface Concept
GmbH, Mainz, gelang ein entscheidender technischer Durchbruch. Das Projekt profitierte in der An-
fangsphase von Erfahrungen, die Surface Concept bei der Montage eines Vorgangermodells gemacht
hatte. Im weiteren recht linearen Verlauf der Projektarbeit lagen die meisten Entwicklungsfortschritte,
naher beschrieben in Abschnitt 5, recht unscheinbar im Detail und wurden durch viele lterationsschritte
erzielt. Ein erster Praxistest mit einem von der Bauart ahnlichem Vorgangermodell am SCS-Messplatz
im Jahre 2021 verlief nur maRig zufriedenstellend: Zum einen wurden einige der Spezifikationen, wie
das anvisierte raumliche Aufldsungsvermogen, nicht erreicht, zum anderen war durch die Présenz star-
ker Uberkoppeleffekte zwischen den Signalkanélen die dauerhafte Betriebsstabilitdt noch nicht sicher
gewahrleistet. Im Zuge einer erneuten grundlegenden Revision aller Einzelkomponenten wurden die
Ursachen noch bestehender Probleme gut verstanden und konkrete Lésungsvorschlage erarbeitet. Ein
zuverlassig funktionierender Delayline-Detektor ist fiir die Funktionalitat des Impulsmikroskops zentral
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wichtig, und die Sicherstellung des Projekterfolgs auch angesichts der Lieferengpéasse bei erforderlichen
Elektronikbauteilen auf dem globalen Halbleitermarkt rechtfertigten die Erteilung eines Forschungs- und
Entwicklungsauftrags an die Surface Concept GmbH im Rahmen einer kostenneutralen Laufzeitverlan-
gerung um 12 Monate. Sobald die verbliebenen Probleme weitestgehend behoben waren, wurde der
Beschaffungsauftrag erteilt. Als Hauptinstrument am SXP-Messplatz entstand mit dem Flugzeit-Impuls-
mikroskop der Mainzer Projektpartner unter Verwendung dieses nunmehr mehrfachereignisfahigen De-
tektors ein dediziertes FEL-Geréat, das auf die hohe Brillanz einer FEL-Quelle und die Kiirze der Rént-
genpulse hervorragend zugeschnitten ist.

Nach initialer Inspektion und Instandsetzung des von der Abteilung Photon Science, DESY, zur Verfi-
gung gestellten ToF-Spektrometers zur Strahldiagnostik entschieden wir, bis zur endgiltigen Freigabe
seiner Installation am SXP-Messplatz durch EUXFEL den Kauf der benétigten Elektronikkomponenten
zurlickzustellen. Mit der Entscheidung fir die Installation eines Alternativgerats, eines Gasmonitors,
folgte European XFEL bei der Ausgestaltung des SXP-Messplatzes eigenen Vorstellungen. Auch die
Idee einer langen Sockelbank fir die Strahlfihrungskomponenten mit integrierter Elektrizitats-, Netz-
werks-, Gas- und Kiihlwasserversorgung und eines gerduschreduzierten Vorvakuumsystems wurde we-
gen Platzbedarfs fiir ein Kirkpatrick-Baez-System aufgegeben zugunsten separat aufgestellter Gerate
mit individuellen Zufihrungen. Die Aufristung des ToF-Spektrometers wurde nicht weiterverfolgt. Die
zuruickgestellten Finanzmittel wurden fir den F&E-Auftrag fir den Delayline-Detektor umgewidmet.

Parallel zu den Konstruktionsarbeiten wurden Messungen an den Quantenmaterialien 17-TaSz2 und 17-
MoS2 am Freie-Elektronen-Laser FLASH, PETRA Il und externen Quellen durchgefiihrt. Wahrend der
Inbetriebnahme des SXP-Messplatzes am European XFEL fanden zudem erste Pilotexperimente zur
ultraschnellen Dynamik von Ladungsdichtewellen im Ubergangsmetall-Dichalkogenid 17-TaS: statt.

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

e Personalmittel: Im Kieler Teilprojekt wurde ein erfahrener Wissenschaftler mit der Realisierung
zweier Instrumente betraut, eines Delayline-basierten Elektronendetektors in Zusammenarbeit
mit der Surface Concept GmbH, Mainz, (Arbeitspaket AP3) und eines Rdntgenmonitors zur
FEL-Einzelpulsanalyse in Echtzeit (Arbeitspaket AP4). Darliber hinaus Gbernahm der Wissen-
schaftler die Rolle des Hauptansprechpartners der Nutzergemeinschaft Spin- und zeitaufge-
I6ste Photoelektronenspektroskopie an Freie-Elektronen-Lasern (TR-XPES) und Koordinators
flr das Ubergeordnete Gesamtvorhaben, zeitaufgeldste Photoelektronenspekiroskopie am Eu-
ropean XFEL zu etablieren. Die Kontinuitat der Planungs- und Aufbauarbeiten gegen Ende der
regularen Projektlaufzeit wurde durch eine Aufstockung der Personalmittel durch Umwidmun-
gen sichergestellt. Es ergab sich keine Gelegenheit, insbesondere unter COVID19-Pandemie-
bedingungen, eine Hilfskraft an der Projektarbeit sinnvoll zu beteiligen.

o Reisemittel: Auf mehreren aus Projektmitteln finanzierten Tagungsbesuchen von Projektmitar-
beitern wurden die erreichten Ergebnisse prasentiert.

e Investitionsmittel: Ein Delayline-basierter Elektronendetektor mit 128 Delayline-Anodenstreifen
und 256 Pulsprozessorkanalen wurde aus Investitionsmitteln finanziert. Die frei werdenden In-
vestitionsmittel durch Aufgabe des Arbeitspakets AP4, urspriinglich vorgesehenen fir den Er-
werb von Elektronikkomponenten flir den Rontgenpulsmonitor, wurden zugunsten eines For-
schungs- und Entwicklungsauftrags an die Surface Concept GmbH verwendet zur Lésung noch
bestehender technischer Schwierigkeiten bei der Detektorentwicklung.

Erzielte Ergebnisse mit Gegeniiberstellung der vereinbarten Ziele

Das Kieler Teilvorhaben, die Realisierung zweier fiir den Betrieb des SXP-Messplatzes am EuXFEL
essentieller Komponenten und die Durchfiihrung erster spektroskopischer Experimente mit ultrakurzen
Rontgenpulsen an FLASH und am SXP-Messplatz, war im Projektantrag in die Arbeitspakete (AP) 3-5
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aufgeteilt. Uber die Ergebnisse der anderen Arbeitspakete 1 und 2 sowie 6-8 wird im gemeinsamen
Schlussbericht der Universitadten Mainz und Duisburg-Essen berichtet.

Uber die Bearbeitung der Arbeitspakete hinaus erfiillte der auf dem Kieler Teilprojekt eingestellte Wis-
senschaftler im Rahmen des Ubergeordneten Gesamtvorhabens Spin- und zeitaufgeldste Photoelekt-
ronenspektroskopie an Freie-Elektronen-Lasern (TR-XPES) umfangreiche Planungs- und Koordinati-
onsaufgaben.

AP3 Entwicklung eines paralleldetektierenden Delayline-basierten Elektronendetektors

Der Delayline-basierte Elektronendetektor ist das Herzstlick des Impulsmikroskops unserer Mainzer
Projektpartner und bestimmt mafigeblich dessen Leistungsfahigkeit. Mit Arbeitspaket 3 gelang der ent-
scheidende Weiterentwicklungsschritt: Das Paralleldetektionsvermdgen des Detektors wurde auf3eror-
dentlich verbessert. Der Detektor erflllt damit fortan alle Voraussetzungen fur den Einsatz an gepulsten
Quellen wie FELs.

Das Mainzer Instrument erfordert intern eine orts- und zeitaufgeloste Detektion nieder- bis mittelener-
getischer Elektronen. Daflir sind Detektoren auf Basis von Mikrokanalplatten (MCPs) fiir die Signalver-
starkung und Delayline-Anoden fiir den Ereignisnachweis die beste Wahl. Die bis zu Vorhabensbeginn
fur das Impulsmikroskop verwendeten segmentierten Delayline-Detektoren hatten zwar kurze Totzeiten,
die jedem einzelnen Anodensegment das Registrieren von Photoelektronen in dichter Abfolge mit Re-
petitionsraten einiger MHz erlaubten. Ein Segment jedoch konnte durch denselben Photonenpuls quasi
,gleichzeitig* ausgeldste Ereignisse nicht trennen und separat registrieren. Doppel- und Mehrfach-Er-
eignisse treten bereits bei kleineren Photoelektronenausbeuten an Synchrotronstrahlungsquellen auf,
und der Mangel an Paralleldetektionsvermdgen begrenzt die Nachweiseffizienz erheblich. An FELs al-
lerdings 16sen ultrakurze, hochintensive Rontgenpulse eine Vielzahl Photoelektronen gleichzeitig aus,
die quasi simultan — aber an unterschiedlichen Positionen — auf dem Detektor auftreffen. Im Rahmen
dieses Arbeitspakets 3, bearbeitet in Kooperation mit unserem Projektpartner, der Surface Concept
GmbH, Mainz, wurde unter Einsatz von 128 unabhangigen Delayline-Anoden ein besonders effizienter
Nachweis erreicht. Die FEL-Tauglichkeit des Detektors resultiert aus der starken Anhebung der Satura-
tionsschwelle des Ensembles durch die massive Parallelisierung. Die experimentell erreichbare Zahl-
rate ist nicht 1anger durch Erreichen der Detektorsattigung limitiert; vielmehr trifft die Zahlrate nun an
physikalische Grenzen: Das Signal-Rausch-Verhaltnis spektroskopischer Messdaten ergibt sich nur
noch durch die Raumladungslimitierung und die Repetitionsrate der anregenden Quelle.

Realisiert wurde das hohe Paralleldetektionsvermdgen durch eine um 90 Grad gedrehte Anodengeo-
metrie, bei der die 128 Delayline-Anodenstreifen nicht langer parallel, wie bei segmentierten Detektoren,
sondern senkrecht zu den Mikrokanalplatten angeordnet sind, wie Abb. 1 zeigt: Ein auf den Detektor
treffendes Elektronensignal wird durch die Mikrokanalplatten vervielfacht; der resultierende Ladungs-
puls induziert anschlielRend beim Passieren des maanderférmigen Leiters einer Delayline einen Span-
nungspuls, der sich zu beiden Enden der Delayline hin ausbreitet. Die beiden analogen Roh-Signale an
den Delayline-Enden gelangen Uber Flachbandkabel und eine UHV-Durchfihrung zu einer Ampli-
fier/Constant Fraction Discriminator Unit (ACU) aufRerhalb des Vakuums. Hier werden die Rohsignale
verstarkt und ihre Pulsform so modifiziert, dass exakte Zeitmarken anhand der durch Dispersion ver-
breiterten Anstiegsflanken der eintreffenden Signale erzeugt werden kénnen. Ersetzen des Constant
Fraction Discrimination-Verfahrens durch die Time-over-Threshold-Technik verbesserte hier das zeitli-
che Aufldsungsvermdgen. Die generierten Zeitsignale werden in darauffolgenden Time-to-Digital Con-
verters (TDCs) fir die anschlielende Signalverarbeitung digitalisiert. Alle Ereignisse werden innerhalb
von Zeitfenstern weniger Nanosekunden Lange ausgewertet und Gbertragen. Elektronisch erfordert die
Echtzeit-Datenerfassung sowohl ein ununterbrochenes, schnelles Streaming vielfaltiger Koordinaten-
daten als auch flexible Zeitmarkierungsmdoglichkeiten innerhalb der Zeitfenster. Das entwickelte System
ist in der Lage, dies zu leisten; es kann viele Millionen Ereignisse pro Sekunde erkennen und auswerten.
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Abb. 1: Linke Seite: a) Foto eines von der Surface Concept GmbH konstruierten Elektronendetektors
mit 128 Delayline-Anoden mit vertikaler Geometrie senkrecht zu den Mikrokanalplatten (montiert auf die
4 grauen zylinderférmigen Isolatoren, hier zur besseren Sicht auf den Anodenkopf jedoch entfernt).
Foto: Surface Concept GmbH. Rechte Seite: b) Flat-field Bild des 128 Delayline Detektors unter Belich-
tung mit UV-Licht. c) Vergréertes Foto einer metallenen Lochmaske (Ausschnitt) mit linienartiger Loch-
struktur (in y-Richtung verlaufende, 100 um breite Durchbriiche in 3 mm Abstand zueinander) zum Test
der Detektorbildgebung. Detektorbild einer Streifenmaske mit UV-Licht und d) ein vergré3erter Aus-
schnitt mit e) Linienscan in vertikale Richtung (,x-direction®).

Die meisten Entwicklungsfortschritte liegen relativ unscheinbar im Detail und wurden durch viele ltera-
tionsschritte erreicht. So waren Entwurf und Test einer Serie verschiedener Anodenkopf-Prototypen
erforderlich, um sowohl Hochspannungsfestigkeit als auch eine akzeptable Qualitat der ausgekoppelten
Detektorsignale durch befriedigenden Analogsignaltransport zu erreichen. Der Anodenkopf setzt sich
zusammen aus acht aufeinandergestapelten Multianoden, die jeweils aus einem Stapel von 16 diinnen
Anodenfolien bestehen. Jede Anodenfolie tragt eine maanderférmige Delayline, die auf einem Potential
von etwa 2,5 keV liegt, wahrend die metallische Folienriickseite geerdet ist. Das Anodenfoliendesign
und die Leitergeometrie wurde mehrfach variiert mit dem Ziel, die Schwingungsneigung der einzelnen
Kanale zu minimieren und durch beste Hochfrequenzentkopplung ein Ubergreifen auf Nachbarkanéle
sowie Kurzschlisse zu vermeiden. Die Anodensignale gelangen Uber Flachbandkabel zu impedanzan-
gepassten, luftseitig abgeschirmten und mechanisch entlasteten UHV-Vakuumdurchfiihrungen, die zu
den 256-Kanal Amplifier/Constant Fraction Discriminator Units (ACUs) fihren. Der Analogsignaltrans-
port bis dorthin wurde optimiert vor allem durch Unterdriickung des Oszillationsverhaltens durch geringe
Signalvorverstarkung, Senkung des Elektrizitdtsbedarfs, Hochfrequenzentkopplung und Kompromisse
bei Ubergangen durch Steckerkontakte. Im Resultat ist von groRer Bedeutung, dass damit der stabile
Langzeitbetrieb der Multianoden auf Hochspannung im Vakuum gelang, auch nach mehrmaligem Be-
[Gften und kleineren Umbauten.

Ein weiterer Entwicklungsschwerpunkt lag auf der Optimierung der Bildgebung des Detektors durch

Minimierung der Verzerrungen: Nichtlineare Verzerrungen sind Resultat vor allem positionsabhangiger

Signaldispersion auf den einzelnen Delaylines sowie mehrfacher (erforderlicher) Kompromisse an
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beteiligten Kontaktstellen (Stecker im und auf3erhalb des Vakuums, HF-Duchfiihrungen, Distribition der
Signalwege in der ACU, Rail-to-Rail-Grenzen und Crosstalk in den vielen Diskriminatorstufen). Der
Hauptbeitrag resultiert jedoch von den Delaylines. Ursachlich dafiir sind Abstandsschwankungen zwi-
schen Maandern und Tragerplatten sowie Permittivitadtsinhomogenitaten in den dielektrischen Schichten
in dem Ausmal, wie es die Toleranzvorgaben fir die Layerfertigung mit sich bringen.

Auch auf Seiten der Elektronik wurden weitere Verbesserungen erreicht durch eine prinzipielle Ande-
rung bei der Verarbeitung und Interpretation der analogen Signalpulse in den ACUs: Durch den Uber-
gang vom Constant Fraction Discrimination-Verfahren hin zur Time-over-Threshold-Technik konnte die
Ortsauflésung in einer Raumrichtung (entlang den Delaylines) verbessert und die Fehlinterpretation von
Spannungsspitzen im elektronischen Rauschen als Analogsignal reduziert werden; dies verringert die
Wahrscheinlichkeit von Bildartefakten des Detektors. Zur Verbesserung der Genauigkeit wurden die
Time-to-Digital Converters (TDCs) fir die anschlieRende Signalverarbeitung mit neuen internen Schnitt-
stellen ausgestattet; ein neues Software-Interface wurde implementiert. Generell férderlich war eine
Senkung des Elektrizitdtsbedarfs fir die Signalverarbeitung aufterhalb des UHVs

Softwareseitig wurde ein TDP/IP-Interface eingerichtet. Fiir die Bildgebung wurde eine Intensitats- und
Ortskalibrierungsfunktion implementiert: Mit unkalibriertem Detektor wird mit einer in Abb. 1(a) gezeig-
ten Lochmaske, in kurzem Abstand vor dem Detektor montiert, das in Abb. 1(b) gezeigte Detektorbild
gemessen. Die detektierten Ereignisse streuen in x-Richtung (entlang der Delaylines) infolge der nicht-
linearen Positionsfehler. Das Detektorbild verbessert sich signifikant, wie in Abb. 1(c) gezeigt, durch
Entzerrung kraft einer softwareseitigen Kalibrierung mit einer Standardmaske mit 3 mm Linienabstand
und einer weiteren Feinkalibrierung, wie in Abb. 1(d) wiedergegeben, mit einer Maske mit 1 mm Linien-
abstand. Auch an den Randern der Bildflache im Bereich niedriger und hoher x-Werte ist das Resultat
der Entzerrung zufriedenstellend. Aus der in Abb. 1(e) dargestellten Intensitatsverteilung Iasst sich, bei
einer verwendeten Spaltbreite der Lochmaske von 100 um, das bisher erreichte raumliche Auflésungs-
vermdgen des Detektors in x-Richtung zu sqrt(1862 - 1002) um = 157 ym bestimmen.

Der gelieferte Detektor erzielte folgende Werte:

Bildparameter X Y

Aktive DLD Flache 39,5 mm 36 mm
Anzahl der Pixel 660 Pixel 128 Pixel
Pixelgrole 60 um 281 um
Raumliche Auflésung 60-129 ym 281 um

AP4 Entwicklung und Bau eines Monitors zur Réntgeneinzelpuls-Diagnostik

Zeitaufgeloste Pump-Probe-Photoelektronenspektroskopie an FELs erfordert Kenntnis tber die Eigen-
schaften der einzelnen auf die Probe einfallenden Rontgenpulse. Zur experimentellen Bestimmung der
Roéntgenpulsparameter war die Aufriistung eines vorhandenen Rdntgenpulsmonitors und seine Instal-
lation am SXP-Messplatz des European XFEL geplant. Durch Anderung der Voraussetzungen durch
European XFEL ist das Arbeitspaket AP4 im Verlaufe der Projektlaufzeit obsolet geworden und wurde
nicht umgesetzt. Die Investitionsmittel, die zur Beschaffung leistungsfahiger Elektronikkomponenten
vorgesehen waren, wurden zugunsten eines Forschungs- und Entwicklungsauftrags fiir das teurer als
geplant ausgefallene Arbeitspaket AP3 verwendet.

Zur Bestimmung der Réntgenstrahllage und -pulsenergie am SXP-Strahlzweig hat European XFEL zu-
gunsten eines Gasmonitors entschieden. Ausschlaggebend fiir diese Entscheidung war die positive Er-
fahrung an anderen Messplatzen des European XFEL, wo eine kompakte Version des an der FEL-
Quelle FLASH am DESY unter Leitung von Dr. Kai Tiedtke (Abteilung FS-FLASH-D) entwickelten Gas-
monitors sich als zuverlassiger Monitor bereits bewahrt hatte.
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Urspriinglich vorgesehen war ein winkelauflésendes Gasphasen-Time-of-Flight (ToF)-Photoelektronen-
Spektrometer zur Strahldiagnostik, entwickelt von J. Viefhaus (jetzt HZB Berlin) und Mitarbeitern der
Abteilung Photon Science, DESY, das im Rahmen des Arbeitspakets AP4 fiir den Gebrauch an FELs
aufgeristet und am SXP-Messplatz installiert werden sollte. Es bietet ein umfangreiches Spektrum an
Maoglichkeiten zur nicht-invasiven Charakterisierung von Rontgenpulsen in Echtzeit. So erlaubt es die
Abfrage von Rontgenpuls-Parametern, wie Pulsenergie und -dauer, Ankunftszeit und die zeitliche Puls-
struktur mit Femtosekundenauflésung, die Photonenenergie oder detailliertere spektrale Informationen,
die Polarisation sowie die Strahllage. Es ist ein vielseitiges, kompaktes all-in-one Gerat mit einem Stell-
platzbedarf von nicht mehr als 1 m in Strahlrichtung, das ebenso als eigenstandiger Messaufbau fir
winkelaufgeloste Photoelektronenspektroskopie eingesetzt werden kann. Bei dem fiir das Arbeitspaket
AP4 temporar zur Verfligung stehenden Instrument handelte es sich um das mobile Zweitgerat der
PETRA llI-Strahlfiihrung P04, wo ein derartiges Gerat zur Synchrotronlichtdiagnostik fest installiert ist.
An seiner fortlaufenden Weiterentwicklung besteht ein institutstibergreifendes Interesse. Zur Aufriistung
fir den Einsatz an FEL-Quellen hatte das Zweitgerat insbesondere einer Umriistung von einzelpulszah-
lenden Timing-Karten (TDC, Time-to-Digital Converter) auf schnelle Analog-Digital-Wandler (ADC, Ana-
log-to-Digital Converter) bedurft, um die zeitaufgeldste Erfassung des Summensignals vieler (typischer-
weise 2-3 Gréflenordnungen) tberlappender Einzelelektronensignale zu ermdglichen.

Es sind bis zur Einstellung des Arbeitspakets AP4 Arbeiten am von DESY zur Verfiigung gestellten
Gasphasen-Spektrometer geleistet worden, die fiir eine denkbare zukiinftige Nutzung am XFEL von
Nutzen sein kénnten. Das Gerat wurde nach abermaligen Messeinsatzen an PETRA Il und am LCLS
zunachst inspiziert und instandgesetzt. Es wurde zum Einbau am SXP-Messplatz mit den passenden
Anschlussflanschen ausgestattet und durch Reparaturen und Wartungsarbeiten zunachst soweit her-
gerichtet, dass es mit einer reduzierten Anzahl von ToF-Detektoren und Kanalen am XFEL einsatzfahig
ist. Eine umfassende Optimierung dieses Instruments erschien nicht lohnend angesichts vergleichs-
weise weniger zu erwartender Einsatze am SXP-Messplatz wahrend der Ausleihdauer. Fir die ersten
Experimente bei fester Photonenenergie befanden wir eine Erweiterung um eine Gasaustauschvorrich-
tung und eine Gasdruckregulierung zunachst fiir nicht erforderlich. Die Integration in die XFEL-Software-
umgebung Karabo wurde fiir eine von European XFEL gréenskalierte Version des FEL-Pulsmonitors
erfolgreich umgesetzt; sie ist leicht Ubertragbar auf unseren Pulsmonitor, der mit anderen Elektronikmo-
dulen bestiickt ist. Fir erste Einsatze und Erfahrungen am XFEL hielten wir den erreichten technischen
Zustand des Geréats fir akzeptabel, bis mittelfristig Mittel fir einen dedizierten FEL-Pulsmonitor zum
Verbleib am European XFEL aufgebracht werden wiirden.

Als zentrale elektronische Komponente zu beschaffen geplant waren ADC-Karten zum Messen der
durch Mikrokanalplatten (MCP) verstarkten und mittels flachenintegrierender Anoden kapazitiv ausge-
koppelten Photoelektronensignale. Die Impulsantwort auf ein einzelnes Photoelektron ist ein an der
Anode messbarer Spannungspuls mit 10-20 mV Amplitude. Unsere Marktanalyse und Evaluation ge-
eigneter ADCs beriicksichtigte vor allem den herausforderndsten Aspekt bei der Signalauswertung: die
Bewaltigung und Verarbeitung der sehr hohen Rohdatenrate bei im 4,5 MHz-Takt einfallenden und ein-
zeln zu charakterisierenden FEL-Rontgenpulsen. Konzeptionell wurde fiir diese Aufgabe eine Hybridl6-
sung aus FPGA- und mikroprozessorgestiitzter Echtzeitauswertung Uberlegt, da der Pulsmonitor als
Diagnosemittel die schnellstmdgliche Verfiigbarkeit ausgewerteter Daten erfordert zur Riickmeldung an
die Operateure von Strahlquelle und Experiment sowie gegebenenfalls zur Riickkopplung an Regel-
kreise der Gesamtanlage. Ein hoher Grad an Parallelisierung wurde dabei vorgesehen, um zu erreichen,
dass die von jedem einzelnen Photonenpuls generierten Spannungsspektren an den ToF-Detektoren
erfasst und eine Datenreduktion und Extraktion von Information tber den urséachlichen Rontgenpuls bei
gleichzeitig niedriger, definierter Latenz idealerweise im Mikrosekundenbereich erreicht werden kénnen.

Die Wahl zum Zeitpunkt der Evaluation fiel auf den 14-Bit-Digitizer ADQ7DC mit bis zu 10 GSPS des

Herstellers Teledyne SP Devices, der den bisher genutzten 12-Bit-Digitizer ADQ412 mit einer Abtastrate

von 4 GSPS ersetzen soll. Gegeniiber Konkurrenzprodukten hat dieses Modell bei ahnlichem Anschaf-

fungspreis pro Kanal Vorziige bei den Spezifikationen, wie groRerer Bandbreite, hdherer Spannungs-

auflosung und hoherer Abtastrate. Der Zugriff auf die boardeigene, deutlich modernere und
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leistungsfahigere FPGA-Hardware fir anwendungsspezifische Datenverarbeitung ist deutlich besser
standardisiert. Dies erlaubt die Implementierung einer Vorverarbeitung der Rohdaten und sowie weiterer
Echtzeit-Anwendungen, wie Datenreduktion oder die Erzeugung von VETO-Signalen. Diese hardware-
nahe Datenreduktion verspricht eine deutliche Absenkung der Anforderungen an Netzwerkbandbreite
und Speicherkapazitat. Zuvor nur auf Anfrage als individuelle Modifikation erhaltliche Funktionen, wie
die DC-Einkopplung des Eingangssignals und ein programmierbarer Offset, sind im neueren ADC-
Modell nun standardmaRig umgesetzt. Im Einsatz der als bipolare Wandler ausgelegten Karten mit im
Wesentlichen unipolaren Signalen Iasst sich so effektiv bis zu einem weiteren Bit an Signalauflésung
ausnutzen.

AP5 Pilotexperiment: Ultraschnelle Dynamik von Ladungsdichtewellen

a) b)

Intensity [arb. u.]

Intensity [arb. u.]

-28 =27 -26 =25 -24 =23 -22 -21
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2 3
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Abb. 2: Photoelektronenspektroskopiemessungen an 1T-TaS2 nach optischer Anregung. a) Impulsauf-
geloste Messung der Fermioberfldche und b) extrahierte Intensitédtsdynamik. c) Ta 4f Rumpfniveaudy-
namik und d) Linienschnitte vor- bzw. nach optischer Anregung (to).

In ersten Pilotexperimenten wurde wahrend der Inbetriebnahme des SXP-Messplatzes am European
XFEL die ultraschnelle Dynamik von Ladungsdichtewellen im Ubergangsmetall-Dichalkogenid 17-TaS:
untersucht. Hierbei wurde das Material durch starke Laserpulse im sichtbaren Spektralbereich angeregt,
wahrend die zeitlich versetzte Abfrage durch ultrakurze Réntgenpulse der SXP-Beamline erfolgte. So
konnte der Zusammenbruch und die anschlieRende Wiederausbildung der Ladungsordnung mit einer
zeitlichen Auflésung im 100-fs-Bereich untersucht und die elektronische Dynamik der Ladungsdichte-
welle detailliert analysiert werden. Die Ergebnisse zeigten ein rasches Schmelzen der langreichweitigen
Ladungsordnung, gefolgt von einer Gleichgewichtsdynamik im Elektron-Gitter-System. Diese Daten
wurden durch impulsabhangige Valenzbandmessungen am Freie-Elektronen-Laser FLASH und der
Synchrotronstrahlungsquelle PETRA Il ergéanzt, um tiefere Einblicke in die elektronischen und struktu-
rellen Prozesse zu gewinnen. Die Messergebnisse, die noch ohne den neuen Vielkanaldetektor gewon-
nen wurden, belegen die Funktionsfahigkeit des neuen SXP-Messplatzes. Mit dem Einbau des Vielka-
naldetektors wird eine Effizienzsteigerung um den Faktor 10-100 erwartet und damit die Leistungsfa-
higkeit des Messplatzes erheblich erhoht.
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Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Die geleisteten Arbeiten waren notwendig und erforderten die Arbeitskraft eines erfahrenen Wissen-
schaftlers. Dieser schaffte in Zusammenarbeit mit allen Projektpartnern im Interesse eines groflen Nut-
zerkonsortiums die Voraussetzungen, am SXP-Messplatz des European XFEL kiinftig mit FEL-
geeigneter Instrumentierung zeitaufgeldste Photoelektronenspektroskopie zu betreiben. Zentrales wis-
senschaftliches Instrument wird das Impulsmikroskop der Mainzer Projektpartner sein, das fiir den Ein-
satz an FEL-Quellen mit einem Photoelektronendetektor ausgestattet wurde, der fiir die dort zu erwar-
tenden hohen Zahlraten geeignet ist. Die geleisteten Entwicklungsarbeiten waren umfangreich, aber
angemessen; sie haben einen Detektortypen mit dem weltweit am starksten ausgepragten Parallelde-
tektionsvermdgen hervorgebracht. Er kann im Bereich der Vakuumraumladungsbegrenzung kontinuier-
lich streamen; die damit optimale Ausnutzung der FEL-Quelle und der Strahlzeit amortisiert den Ent-
wicklungsaufwand.

Auch setzte der Wissenschaftler den zur Verfligung stehenden ToF-Pulsmonitor instand und evaluierte
geeignete Elektronikkomponenten. Weiterfihrenden Arbeiten wurden zunachst pausiert wegen noch
nicht erteilter Installationsfreigabe am SXP-Messplatz. Auf Anderungswunsch des European XFEL hin
wurde die Aufristung des ToF-Pulsmonitors nicht weiterverfolgt und stattdessen ein Gasmonitor als
Alternative eingeplant. Fur das Kieler Teilvorhaben ergaben sich dadurch keinerlei Nachteile, Fehlin-
vestitionen waren vermieden worden. Der ToF-Pulsmonitor steht auch weiterhin fiir eventuelle zukinf-
tige Einsatze am European XFEL zur Verfiigung.

Die Aufstockung der Personalmittel zur Finanzierung des Kieler Wissenschaftlers, Bindeglied zwischen
den Partnern des Verbundvorhabens und European XFEL, liber das Ende der regularen Projektlaufzeit
hinaus erwies sich als hilfreich. In Zusammenarbeit mit den auf seiten European XFELs berufenen Wis-
senschaftlern verfolgte er die Umsetzung des geanderten Konzepts zur Ausstattung des SXP-
Messplatzes, das die Anordnung und Auslegung der gesamten bendétigten Instrumentierung festlegt.
Die Arbeiten wurden erfolgreich abgeschlossen. Der Wissenschaftler war mit Textbeitragen am Erstel-
len des SXP Technical Design Report beteiligt.

Voraussichtlicher Nutzen, insbesondere Verwertbarkeit der Ergebnisse

Die von Kieler Seite bearbeiteten Arbeitspakete sind im Kontext bereits langjahriger instrumenteller Ent-
wicklungsprojekte zu sehen: Mit der erfolgreichen Inbetriebnahme des DLD-basierten Elektronendetek-
tors erfilllte sich der jahrelang gehegte Wunsch nach einer neuen Detektorgeneration, die den Anforde-
rungen einer FEL-Quelle gerecht wird. Durch die massive Parallelisierung der Signalerfassung kann
das Potential von FEL-Quellen fir die zeitaufgeldste Pump-Probe-Photoelektronenspektroskopie nun-
mehr ganz ausgeschopft werden. Entsprechend aufmerksam wurde der Verlauf des Arbeitspakets AP3
auch an anderen FEL-Quellen, wie FLASH am DESY, verfolgt, wo bereits seit Jahren mit segmentierten
Detektoren als Resultat friiherer Entwicklungsschritte Spektroskopie betrieben wird. Der nun fertigge-
stellte Elektronendetektortyp diirfte sich auch an anderen FEL-Quellen als Detektor der Wahl fir zeit-
aufgeltste Spektroskopie durchsetzen.

Das Ubergeordnete Ziel, zeitaufgeloste Photoelektronenspekiroskopie am European XFEL zu etablie-
ren, ist in Kiirze erreicht. Das Kieler Teilprojekt leistete dazu seinen Beitrag, wenn auch nach Substitu-
tion des Rontgenpulsmonitors (Arbeitspaket AP4) durch einen Gasmonitor auf etwas andere Weise als
urspriinglich vorgesehen, jedoch ohne finanzielle Einbufien und ohne Gefahrdung des Gesamtvorha-
bens: Das Verbundvorhaben reiht sich ein in eine Serie erfolgreich abgeschlossener Aufbauprojekte
der Projektpartner mit BMBF-Unterstiitzung mit demselben Ubergeordneten Ziel, substanziell zur Schaf-
fung neuartiger wissenschaftlicher Infrastruktur an einem der aktuell ambitioniertesten europaischen
Wissenschaftsprojekte, dem European XFEL, am Wissenschaftsstandort Deutschland beizutragen.
Durch ihre dauerhafte Installation am SXP-Messplatz des European XFEL kommen die Resultate der
Teilprojekte einer grofieren wissenschaftlichen Gemeinschaft unmittelbar zugute. Die fertiggestellte
SXP-Strahlfihrung wird den in der Grundausstattung des European XFEL vorgesehenen
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Methodenkanon bereichern und nachhaltig zur grundlagen- und anwendungsorientierten Materialfor-
schung beitragen.

Wahrend der Durchfiihrung des Vorhabens dem Zuwendungsempfianger bekannt gewordene
Fortschritte auf dem Gebiet des Vorhabens bei anderen Stellen

Zum Zweck der Rontgenpuls-Charakterisierung ist am Freie-Elektronen-Laser FLASH am DESY unter
Leitung von Dr. Kai Tiedtke (Abteilung FS-FLASH-D) mit dem Gasmonitor ein Alternativgerat zum Ront-
genpulsmonitor (Arbeitspaket AP4) entwickelt worden. Gasmonitor und Rontgenpulsmonitor haben je-
weils ihre spezifischen Vor- und Nachteile, die in der Konzeptionsphase der SXP-Experimentierhiitte
sorgfaltig gegeneinander abgewogen wurden. Wahrend der Pulsmonitor ein sehr kompaktes Instrument
ist, eine Vielzahl verschiedener Informationen liefert und sich im Synchrotronbetrieb (an PETRA lII-
Strahlfihrung P04) bereits bestens bewahrt, eignet sich der Gasmonitor, ein sich an FLASH und
EuXFEL bereits als zuverlassig erwiesenes Gerat mit vergleichsweise groem Platzbedarf, vor allem
zur Kontrolle von Rdntgenstrahllage und -pulsenergie. Positive Erfahrungen mit diesem Instrument sah
European XFEL als ausschlaggebend an, zur Pulscharakterisierung am SXP-Messplatz letztlich einen
Gasmonitor zu bevorzugen.

Erfolgte und geplante Veroffentlichungen der Ergebnisse

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

In wissenschaftlicher Hinsicht baut das Verbundvorhaben auf wegweisenden Arbeiten der Projekt-
partner auf dem Gebiet der spin- und zeitaufgeldsten Photoelektronenspektroskopie auf. Ihre Experi-
mente wurden an verschiedenen Synchrotron- und FEL-Quellen (insbesondere FLASH) durchgefihrt,
die Resultate in zahlreichen Publikationen verdffentlicht:

[1] D. Kutnyakhov, R. P. Xian, M. Dendzik, M. Heber, F. Pressacco, S. Y. Agustsson, L. Wenthaus, H.
Meyer, S. Gieschen, G. Mercurio, A. Benz, K. Buhlman, S. Daster, R. Gort, D. Curcio, K. Volckaert, M.
Bianchi, C. Sanders, J. A. Miwa, S. Ulstrup, A. Oelsner, C. Tusche, Y.-J. Chen, D. Vasilyev, K. Medjanik,
G. Brenner, S. Dziarzhytski, H. Redlin, B. Manschwetus, S. Dong, J. Hauer, L. Rettig, F. Diekmann, K.
Rossnagel, J. Demsar, H.-J. Elmers, P. Hofmann, R. Ernstorfer, G. Schonhense, Y. Acremann, and W.
Wurth, Time- and momentum-resolved photoemission studies using time-of-flight momentum
microscopy at a free-electron laser, Rev. Sci. Instrum. 91, 013109 (2020).

[2] M. Dendzik, R. P. Xian, E. Perfetto, D. Sangalli, D. Kutnyakhov, S. Dong, S. Beaulieu, T. Pincelli, F.
Pressacco, D. Curcio, S. Y. Agustsson, M. Heber, J. Hauer, W. Wurth, G. Brenner, Y. Acremann, P.
Hofmann, M. Wolf, A. Marini, G. Stefanucci, L. Rettig, and R. Ernstorfer, Observation of an excitonic
Mott transition through ultrafast core-cum-conduction photoemission spectroscopy, Phys. Rev. Lett.
125, 96401 (2020).

[3] R. P. Xian, Y. Acremann, S. Y. Agustsson, M. Dendzik, K. Biihimann, D. Curcio, D. Kutnyakhov, F.
Pressacco, M. Heber, S. Dong, T. Pincelli, J. Demsar, W. Wurth, P. Hofmann, M. Wolf, M. Scheidgen,
L. Rettig, and R. Ernstorfer, An open-source, end-to-end workflow for multidimensional photoemission
spectroscopy, Scientific Data 7, 442 (2020).

[4] D. Curcio, S. Pakdel, K. Volckaert, J. A. Miwa, S. Ulstrup, N. Lanata, M. Bianchi, D. Kutnyakhov, F.
Pressacco, G. Brenner, S. Dziarzhytski, H. Redlin, S. Y. Agustsson, K. Medjanik, D. Vasilyev, H.-J.
Elmers, G. Schonhense, C. Tusche, Y.-J. Chen, F. Speck, T. Seyller, K. Bihlmann, R. Gort, F. Diek-
mann, K. Rossnagel, Y. Acremann, J. Demsar, W. Wurth, D. Lizzit, L. Bignardi, P. Lacovig, S. Lizzit, C.
E. Sanders, and P. Hofmann, Ultrafast electronic linewidth broadening in the C1s core level of graphene,
Phys. Rev. B 104, L161104 (2021).

[5] F. Pressacco, D. Sangalli, V. Uhlir, D. Kutnyakhov, J. A. Arregi, S. Y. Agustsson, G. Brenner, H.
Redlin, M. Heber, D. Vasilyev, J. Demsar, G. Schonhense, M. Gatti, A. Marini, W. Wurth, and F. Sirotti,
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Subpicosecond metamagnetic phase transition in FeRh driven by non-equilibrium electron dynamics,
Nat. Commun. 12, 5088 (2021).

[6] G. Schonhense, D. Kutnyakhov, F. Pressacco, M. Heber, N. Wind, S. Y. Agustsson, S. Babenkov,
D. Vasilyev, O. Fedchenko, S. Chernov, L. Rettig, B. Schonhense, L. Wenthaus, G. Brenner, S.
Dziarzhytski, S. Palutke, S. K. Mahatha, N. Schirmel, H. Redlin, B. Manschwetus, I. Hartl, Y. Matveyeyv,
A. Gloskovskii, C. Schlueter, V. Shokeen, H. Duerr, T. K. Allison, M. Beye, K. Rossnagel, H. J. Elmers,
and K. Medjanik, Suppression of the vacuum space-charge effect in fs-photoemission by a retarding
electrostatic front lens, Rev. Sci. Instrum. 92, 053703 (2021).

[7] D. Curcio, K. Volckaert, D. Kutnyakhov, S. Y. Agustsson, K. Buhimann, F. Pressacco, M. Heber, S.
Dziarzhytski, Y. Acremann, J. Demsar, W. Wurth, C. E. Sanders, and P. Hofmann, Tracking the surface
atomic motion in a coherent phonon oscillation, Phys. Rev. B 106, L201409 (2022).

[8] K. Baumgartner, M. Reuner, C. Metzger, D. Kutnyakhov, M. Heber, F. Pressacco, C.-H. Min, T. R.
F. Peixoto, M. Reiser, C. Kim, W. Lu, R. Shayduk, M. Izquierdo, G. Brenner, F. Roth, A. Scholl, S.
Molodtsov, W. Wurth, F. Reinert, A. Madsen, D. Popova-Gorelova, and M. Scholz, Ultrafast orbital to-
mography of a pentacene film using time-resolved momentum microscopy at a FEL, Nat. Commun. 13,
2741 (2022).

[9] M. Seidel, F. Pressacco, O. Akcaalan, T. Binhammer, J. Darvill, N. Ekanayake, M. Frede, U. Grosse-
Wortmann, M. Heber, C. M. Heyl, D. Kutnyakhov, C. Li, C. Mohr, J. Muller, O. Puncken, H. Redlin, N.
Schirmel, S. Schulz, A. Swiderski, H. Tavakol, H. Tunnermann, C. Vidoli, L. Wenthaus, N. Wind, L.
Winkelmann, B. Manschwetus, and |. Hartl, Ultrafast MHz-rate burst-mode pump-probe laser for the
FLASH FEL facility based on nonlinear compression of ps-level pulses from an Yb-amplifier chain, Laser
& Photonics Reviews 16, 2100268 (2022).

[10] M. Heber, N. Wind, D. Kutnyakhov, F. Pressacco, T. Arion, F. Roth, W. Eberhardt, and K. Rossna-
gel, Multispectral time-resolved energy-momentum microscopy using high-harmonic extreme ultraviolet
radiation, Rev. Sci. Instrum. 93, 083905 (2022).

[11] V. Shokeen, M. Heber, D. Kutnyakhov, X. Wang, A. Yaroslavtsev, P. Maldonado, M. Berritta, N.
Wind, L. Wenthaus, F. Pressacco, C.-H. Min, M. Nissen, S. K. Mahatha, S. Dziarzhytski, P. M. Op-
peneer, K. Rossnagel, H.-J. Elmers, G. Schonhense, and H. A. Dirr, Real-time observation of non-
equilibrium phonon-electron energy and angular momentum flow in laser-heated nickel, Science Ad-
vances 10, eadj2407 (2024).

[12] D. Puntel, D. Kutnyakhov, L. Wenthaus, M. Scholz, N. O. Wind, M. Heber, G. Brenner, G. Gu, R. J.
Cava, W. Bronsch, F. Cilento, F. Parmigiani, and F. Pressacco, Out-of-equilibrium charge redistribution
in a copper-oxide based superconductor by time-resolved X-ray photoelectron spectroscopy, Sci. Rep.,
14, 8775 (2024).

9.2  Andere Veroffentlichungen (z.B. Konferenzbeitrage wie Vortrage und Poster, unreferierte Proceedings, Con-
ference Notes)
Konferenzbeitrag:

P. Grychtol, N. Kohlstrunk, J.Buck, S. Thiess, V. Vardanyan, D. Doblas-Jimenez, J. Ohnesorge,
S. Babenkov, M. Dommach, D. La Civita, M. Vannoni, K. Rossnagel, G. Schénhense, S. Molodtsov,
and M. Izquierdo, The SXP instrument at the European XFEL, SRI Conference Proceedings (2022).

Technischer Bericht:

M. Izquierdo et al., Technical Design Report — Soft X-Ray Port at SASE3, XFEL.EU TR-2019-001, ca.
60 Seiten Textbeitrage von der Universitat Kiel.
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Eingeladene Vortrage:

Kai Rossnagel, ca. 10 eigeladene Konferenz- und Kolloquiumsvortrage pro Jahr mit Verweis auf Pho-
toelektronenspektroskopie bei SXP/EuXFEL.

Highlightvortrag:

Kai Rossnagel, Innovation in Materials and Soft X-ray Analytics: From Quantum to Networked, Plenar-
vortrag auf dem Advanced Materials Research Grand Meeting MRM2023/I[UMRS-ICA2023 in Kyoto,
Japan, December 11-16, 2023.

Offentliche Vortrage:

Kai Rossnagel, Elektronenkino mit Réntgenlaserlicht, Festival der Wissenschaft, Science Day Kiel, Sep-
tember 30, 2022.

Kai Rossnagel, Elektronenkino mit Réntgenlaserlicht, Saturday Morning Engineering, CAU Kiel, Febru-
ary 17, 2024.

9.3 Abschlussarbeiten (Bachelor, Master, Diplom, Staatsexamen, Promotion, Habilitation)

Am SXP-Messplatz des European XFEL konnten bislang noch keine wissenschaftlichen Pilotexperi-
mente durchgefliihrt werden, die in Abschlussarbeiten hatten einflieRen kdnnen. Die Ergebnisse der
ersten erfolgreichen Testexperimente werden in die Dissertation von Nils Wind Eingang finden (geplante
Abgabe: Friihjahr 2025).
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Kurzbericht
- offentlich -
Zuwendungsempfanger: Christian-Albrechts-Universitat zu Kiel
Projektleitung: Prof. Dr. Kai RolRnagel
Verbund: 05K2019 — XFEL-k-Spin-multi-D: Vollstandige 8D

Photoelektronenspin- und Im-pulsmikroskopie zur umfassenden
Dynamikanalyse in Quantenmaterialien am XFEL

Thema: Teilprojekt 1 — Entwicklung und Aufbau eines Elektronendetektors
und eines Roéntgenpulsmonitors

1. Ziel und Inhalt des Projektes

Mit dem nun abgeschlossenen Verbundprojekt 05K19FK1 wurde eine seit 2014 laufende
Reihe BMBF-geférderter Projekte erfolgreich beendet, deren Ziel es war, eine signifikante
Effizienzsteigerung in der Photoelektronenspektroskopie zu erzielen. Die vorherigen
Forderprojekte brachten bereits wichtige wissenschaftliche Erkenntnisse und flihrten zur
Entwicklung  innovativer  Instrumente wie dem  Impulsmikroskop und dem
Gasphasenspektrometer zur Rdntgenpulsdiagnostik. Diese Fortschritte wurden nun in einem
weltweit einzigartigen wissenschaftlichen Instrument vereint, das zusammen mit der
einzigartigen FEL-Quelle am European XFEL betrieben wird. Neu und entscheidend ist dabei
die vollstandige Erfassung des gesamten Informationsgehalts eines Photoelektronensignals,
welches Aufschluss Uber die untersuchte Quantenmaterie gibt. Dies ermoglicht die Messung
einer quasiachtdimensionalen GroRe, bei der die Intensitdt als Funktion von
Elektronenenergie, drei Impulskomponenten, drei Spin-Komponenten und Dichroismus erfasst
wird, und setzt damit neue MaRstabe in der Photoelektronenspektroskopie.

2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

Der Kieler Teil des Verbundvorhabens hatte das Ziel, zwei Instrumente zu entwickeln und zu
realisieren: einen Photonenpulsmonitor zur Echtzeitanalyse von FEL-Einzelpulsen und einen
Delayline-basierten Elektronendetektor, der mehrere Ereignisse gleichzeitig erfassen kann.
Zur Realisierung des Photonenpulsmonitors zur Echtzeitanalyse von FEL-Einzelpulsen sollte
ein von der Abteilung Photon Science (DESY) zur Verfigung gestelltes ToF-Spektrometer mit
leistungsfahiger  Elektronik  weiterentwickelt werden. Das Ziel, hieraus einen
Photonenpulsmonitor zur Echtzeitanalyse von FEL-Einzelpulsen am European XFEL zu
entwickeln, wurde allerdings nach der ersten Projektphase eingestellt. Ursache hierfur war
eine Entscheidung des European XFEL zugunsten einer Alternative: Eine kompakte Version
des am Freie-Elektronen-Laser FLASH entwickelten Gasmonitors hatte sich an anderen
Messplatzen des European XFEL bereits bewahrt. Mithilfe des Gasmonitors lasst sich die
Réntgenstrahllage und die Roéntgenpulsenergie zuverlassig bestimmen. Obwohl ein ToF-
Spektrometer zur Strahldiagnostik im Vergleich dazu aulRerdem eine umfassende
Charakterisierung der Rontgenpulsparameter liefert, wurde das Teilprojekt aufgrund des
unverhaltnismafig hohen Mehraufwands nicht weiterverfolgt.
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Ein bedeutender technischer Fortschritt wurde hingegen bei der Weiterentwicklung des
Delayline-basierten Elektronendetektors in Zusammenarbeit mit der Surface Concept GmbH
(Mainz) erzielt. Aufgrund der hohen Intensitdt und kurzen Dauer der Rontgenpulse am
European XFEL kénnen Photoelektronenraten entstehen, bei denen die Detektionseffizienz
begrenzt wird, da zahlreiche Photoelektronen gleichzeitig auf den Detektor treffen und nicht
mehr getrennt aufgelést werden kdnnen. Wahrend die bisher verwendeten segmentierten
Delayline-Detektoren schnell genug waren, um Einzelereignisse im 4,5 MHz-Takt der
Rontgenpulse nachzuweisen, war ihre Auflésung fiir simultane Ereignisse besonders bei
raumlich nahen Elektronen stark eingeschrankt. Dank seiner Eignung fur die Paralleldetektion
erflllt der weiterentwickelte Detektor nun die wesentliche Voraussetzung fur den Einsatz in
der Photoelektronenspin- und Impulsmikroskopie am European XFEL. Die Arbeiten am
Detektor verliefen planmaRig und technische Probleme, die bei einem Praxistest am European
XFEL aufgetreten waren, wurden im Rahmen einer Laufzeitverlangerung behoben. Durch den
Einsatz von 128 unabhangigen Delaylines und 256 Signalkanalen wird in Zukunft die Detektion
von Photoelektronenraten bis zur Raumladungsgrenze im Dauerbetrieb moglich sein. Damit
wird die experimentell erreichbare Zahlrate nicht mehr durch die Sattigung des Detektors
limitiert, sondern durch physikalische Grenzen wie die Raumladung und die endliche
Repetitionsrate der Photonenquelle.

Wahrend der Inbetriebnahme des SXP-Messplatzes am European XFEL wurden erste
Pilotexperimente (allerdings noch nicht mit dem neuen Vielkanaldetektor) zur ultraschnellen
Dynamik von Ladungsdichtewellen in Quantenmaterialien durchgefiihrt. Als Beispiel diente
das Ubergangsmetall-Dichalkogenid 1T-TaSy, welches eine komplexe
Ladungsdichtewellendynamik aufweist. Durch starke optische Anregung wurde ein
Zusammenbruch der Ladungsordnung induziert und diese Dynamik detailliert untersucht. Die
Ergebnisse zeigen ein schnelles Schmelzen der langreichweitigen Ladungsordnung, gefolgt
von einer Gleichgewichtsdynamik des Elektron-Gitter-Systems. Die Daten wurden mit
impulsabhangigen Valenzbandmessungen am Freie-Elektronen-Laser FLASH und der
Synchrotronstrahlungsquelle dritter Generation PETRA Ill kombiniert, um Rickschlisse auf
elektronische und strukturelle Prozesse zu ziehen, und dokumentieren die Leistungsfahigkeit
des neuen SXP-Messplatzes.

Die Zeitplane des Kieler Teilprojekts waren den Vorgaben des European XFEL fir die
Einrichtung und Inbetriebnahme des SXP-Messplatzes angepasst. Nach der
Laufzeitverlangerung und gegen Abschluss des Vorhabens waren die Instrumente
betriebsbereit, flr externe Nutzerexperimente stand der SXP-Messplatz zu diesem Zeitpunkt
jedoch noch nicht offen.

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

Zusammenfassend wurde im Rahmen des Kieler Teilprojekts der SXP-Messplatz am
European XFEL fir die Photoelektronenspin- und Impulsmikroskopie durch die Integration
eines Vielkanal-Elektronendetektors weiter optimiert und seine Effizienz deutlich gesteigert.
Der neue Detektor erméglicht eine erweiterte Paralleldetektion, wodurch Photoelektronenraten
bis zur Raumladungsgrenze erfasst werden kdnnen. Erste Pilotexperimente haben bereits die
Funktionsfahigkeit des neuen Messplatzes bestatigt und einen ersten Eindruck von der
Leistungsfahigkeit des Systems vermittelt. Nach den noch ausstehenden Tests des neuen
Detektorsystems und der Freigabe des Messplatzes fir den Nutzerbetrieb wird der European
XFEL zukunftig einen Photoemissionsmessplatz zur Untersuchung dynamischer Prozesse in
Quantenmaterialien anbieten kénnen, der durch seine Kombination aus Zeitauflésung und
Effizienz weltweit einzigartig ist.
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