Experimentelle Methoden mit weicher Rontgenstrahlung
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Experimentelle Methoden

lonen

X-Rays Probe /
— 5
// Ny

Photonen
Elektronen

@ Nachweis der moglichen Produkte nach der Photoionisation
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Rontgenabsorption

Experimentelle Methoden — XAS

Klassische Absorption Gaszelle
X-Rays l
1 Detektor —
PrObe Photostrom %’)
———O0 O
Total Electron Yield (TEY) U

Probe

Photostrom

Lambertsches Gesetz [ = [pe=*
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Rontgenabsorption

Experimentelle Methoden — lonen

@ Nachweis verschiedener lonen Uber Massenspektroskopie
@ Flugzeitmassenspekirometer (Time Of Flight — TOF)
@ Arbeiten in einem gepulsten Betrieb

1 1 g° 2 Eint?
Exin= sMv* = _M~ = M= —_
kin = 5 2 2 S2
X-Rays
Drift Tube
iﬂnen
Probe
+V -V Teilchen
Nachweis
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Roéntgenabsorption

Experimentelle Methoden — Elektronen

@ Verschiedene Analysatoren flr Elektronen

e Flugzeitelektronenspektrometer
Funktion, wie bei lonen, nur wird jetzt die Energie bestimmt und
nicht die Masse
Aufldsungvermogen E/AE ~ 100

e Hemispharische Analysatoren
Auflésungvermogen E;/AEg ~ 1000 der Sollbahnenergie Es
Elektronenoptik retardiert oder beschleunigt die Elektronen auf eine
definierte Sollbahnenergie
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Rontgenabsorption

Experimentelle Methoden — Elektronen

-V

olNahn

i

Ortsaufgeldster
Detektor

/11

\ /Elektronen

X-Rays
Probe v
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Rontgenabsorption Reaktionsmikroskop

Reaktionsmikroskop

@ Ein Reaktionsmikroskop (COLTRIMS) stellt ein sehr spezielles
Mikroskop dar, um Reaktionen in Atomen und Molekullen
vollstandig, kinematisch zu messen

@ Koinzidenter Nachweis aller Teilchen (lonen, Elektronen), die bei
dem lonisationsprozel3 entstehen

@ Kombination aus einem Flugzeitelektronen und
Flugzeitionenspektrometer

@ Nachweis des Auftreffortes und der Flugzeit der Teilchen
erforderlich

@ Ruckberechnung des Anfangsimpulses und der Anfangsenergie
der Teilchen moglich

@ Es darf immer nur ein lonisationsprozef3 im
Wechselwirkungsvolumen auftreten
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Rontgenabsorption Reaktionsmikroskop

Reaktionsmikroskop — Prinzip

Electrons

Iong &<

MPI far Kernphysik, Heidelberg
Rontgenphysik 395



Rontgenabsorption

Reaktionsmikroskop

Reaktionsmikroskop — Beispiel
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Teillchennachweis

Wie konnen die entstehenden Elekironen, lonen oder auch
Photonen nachgewiesen werden ?

@ Abhangig vom Experiment mussen einzelne Teilchen oder aber

sehr viele gemessen werden
Bis auf Photonen sind die Teilchen geladen — Strommessung

Bei vielen Teilchen kann eine Strommessung mit einem modernen
Elektrometer (Picoamperemeter) vorgenommen werden. Strome
bis ca. 10 fA (10° Elektronen) kénnen gemessen werden, jedoch
ist hier keine Zeitauflosung moglich (keine TOF’s !)

Bei einzelnen Teilchen muf3 eine Verstarkung erfolgen
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Detektoren

Typische Teilchendetektoren
@ Auffangerdetektor
@ Sekundarelektronenvervielfacher
@ Channeltron
@ Mikrokanalplatte (Micro channel plate MCP)
@ Konversionselektrode
@ Delay Line-Detektor
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Auffangerdetektor

@ Einfachste Form des Nachweises
@ Haufig wird eine Ausflhrung als Faraday Becher verwendet

@ Mit diesen Detektoren konnen nur “viele” Teilchen nachgewiesen
werden

o— 9%
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Sekundarelektronenvervielfacher

\
\ \
\ \
\ \
\
\
\ \
\ \
\

@ Das einfallende lon, Elektron oder auch Photon lost aus einer
ersten Dynode Elektronen aus

@ Die erste Dynode kann entsprechend beschichtet werden, daf3 sie
besonders empfindlich auf Photonen (Photomultiplier) oder aber
geladene Teilchen ist

@ Die entstehenden Elektronen werden in einem elektrischen Feld
zur nachsten Dynode beschleunigt und Iosen dort weitere
Elektronen aus ...

@ Bei n Dynoden ergibt sich typisch eine Verstarkung von 3"

@ Typische Verstarkungen sind 10 — 10°
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Channeltron

@ Ein Channeltron ist eine spezielle Version eines
Sekundarelektronenvervielfacher

@ Dieses besteht nicht aus diskreten Dynoden, sondern aus einem
Rohr, das mit einer hochohmigen Beschichtung versehen ist, aus
der Sekundarelektronen emitiert werden konnen.

@ Widerstand eines Channeltron liegt typisch bei 10°Q, Typische
Hochspannungen sind 3 kV

@ Die Verstarkung liegt bei etwa
108

@ Channeltrons sind i.A. recht
robust und “preiswert”
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Micro channel plate — MCP
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@ Ein MCP kann als eine parallele Anordnung vieler Channeltrons
angesehen werden. Dadurch wird eine grof3e, empfindliche
Oberflache erreicht

@ MCP’s werden haufig hintereinander geschaltet, um eine grof3ere
Verstarkung zu erzielen
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Konversionselektrode

hﬂC}’ Schirm

CCD @ Der von einem MCP erzeugte
Kamera Elektronenschauer kann
. mittels einer weiteren
o e Hochspannung HV, auf einen
- schnellen Phosphorschirm
o« o beschleunigt werden.
HV, HV,

@ Ein nachgewiesenes Teilchen erzeugt einen Leuchtpunkt auf dem
Schirm, der mit einer CCD Kamera nachgewiesen werden kann

@ Es ist somit ein ortsempfindlicher Nachweis der lonen moglich
@ Prinzip des Nachtsichtgerates
@ Nachteil: keine gute Zeitauflosung durch die CCD Kamera
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Rontgenabsorption Teilchennachweis

Delay Line-Detektor

@ FUr, z.B., ein Reaktionsmikroskop wird ein sehr schneller,
koinzidenzfahiger 2D Detektor benotigt

@ Delay Line Detektoren

MCP Stack (z-stack)

.......
e, e e e
........

External start signal

\

delay line x #_.. - \ , time
x-position

delay line y ;

absolute time

base plate measurment
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Rontgenabsorption

Teilchennachweis

Delay Line-Detektor — Elektronik

Syne.
Bt Stat _Il'l %l
Stop 1 oF
Stop 2
, FPGA
' (data) Ll
Stop @ Gate a3
2 \ L7 l T
5 rI )
o
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RAM

@ Prinzip der Datenaufnahme mit einem Delay-Line Detektor der

Firma Surface Concept
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Pump-Probe Spektroskopie

Molekulstrahl

1. Laserblitz 16st

Reaktion aus 2. Laserblitz macht
Momentaufnahme
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie

@ Untersuchung dynamischer Prozesse, die auf einer Zeitskala von
10~ — 10~'% s ablaufen

— Chemische Reaktionen
@ Nobel-Preis 1999 fur die Entwicklung diese Methode an A. Zewall
@ Nutzung von Lasern mit ultrakurzen Pulsen im ps und fs Bereich
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie

Atomic Resolution
Single Molecule Motion

Transition States &
Reaction Intermediates

IVR & Reaction Products
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie
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@ Anregung eines Wellenpaketes

durch koharente Uberlagerung
von Eigenzustanden

@ Wellenpaket oszilliert in dem
Potential
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie

Classical-2

Quantum-2
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@ \ergleich mit einem
klassischen Oszillator

Q
Quantenmechanisches
Analogon
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Pump-Probe Spekiroskopie

En g{gle
[

angeregter
Zu;tand

—

1. Laserblitz 16st |
Reaktion aus ?,

=0 At

kurzlebige
Ubergangszustédnde

zustand

o

2. Laserblitz macht
Momentaufnahme

zeitlicher Ablauf
der Reaktion

@ System wird mit einem ersten Pumppulse angeregt und der
Zustand des angeregten mit einem Probepuls nach einer

definierten Zeit abgefragt.

Im optischen Bereich kann eine Zeitauflosung bis zu einigen fs

erreicht werden.

Rontgenphysik
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Pump-Probe Spektroskopie

Pump-Probe Spektroskopie — Nal Molekil
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Pump-Probe Spekiroskopie

Preliminary layout of the VUV FEL user facility o
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FLASH hat eine Pulsdauer von ca.
10-100 fs

Die FLASH Facility wird einen zum
FEL synchronisierten
Femtosekundenlaser bereitstellen

Der fs-Laser wird im sichtbaren
(VIS) und infraroten (IR) Bereich
durchstimmbar sein

Pump-Probe Experimente mit XUV
und VIS Licht werden moglich

Fir XUV-XUV Pump Probe
Experimente soll ein XUV
Beamsplitter entwickelt werden
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Pump-Probe Spekiroskopie

@ Problem: Synchronisation von fs-Laser und FEL und Festlegen
des Delays zwischen den Laserpulsen

@ Beide verwenden die gleiche Masterclock, aber der FEL hat einen
nicht vorhersagbaren Jitter

@ Thermische Schwankungen konnen leicht ein Delay verursachen
Abstand Elektronengun-Undulatorende: > 100 m
Abstand Undulatorende-Experiment: ca. 70 m 100 fs entsprechen
3-10~°um

@ Eine Entfernung von mehr als 200 m musste somit auf besser als
10 um konstant gehalten werden.

@ Elektronischer Jitter ist dann noch nicht enthalten

@ Das Delay kann somit nicht eingestellt werden, wie bei normalen
Pump-Probe Messungen, sondern muf3 nachtraglich gemessen
werden.

@ Wie ?
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Pump-Probe Spektroskopie

Side Bands

@ ATI: Above Threshold
| aser lonization
——————— 77 @ Seitenbander (Site bands) in
A / den Photoelektronenspekiren
14x10° l(ﬂ)l 1 ? lllllllll -

12—
PES Spektrum :_% 10 d
% ] -
FLASH

15 20
Electron energy (eV)

et al., Phys. Rev. Lett. 76, 2468 (1996)

Glover
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Pump-Probe Spektroskopie

FLASH — Side Bands

@ Seitenbander treten nur bei einem Uberlapp der FEL und der
Laser Strahlung auf

@ Finde den Uberlapp !

TOF
parabola _ gas jet
FEL ® i Au mirror
optical \l gg‘?esepnhm photodiode

laser

mirror magnet
(~0.5T)

M. Meyer et al., Phys. Rev. A 74, 011401 (2006)
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Pump-Probe Spektroskopie

FLASH — Side Bands
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Zeitaufgeloste Experimente

@ Vorteil der Rumpfniveauanregung am FEL
Im ldealfall kann bei kleinen Molekulen elementspezifisch der
Zustand jedes einzelnen Atoms abgefragt werden.

e VUV und XUV: elektronischer Zustand
e Rontgenbereich: geometrische Struktur tber Beugung

@ An Synchrotrons waren bis jetzt nur Experimente mit ca.
50-100 ps Zeitauflosung moglich

e Fur die allermeisten Prozesse, die untersucht werden sollen, ist das
viel zu langsam !
e Slicing Projekte (ALS Berkeley, BESSY Il): zu wenige Photonen

@ Was wird nun am FEL moglich sein ?

e Zeitaufgeloste Rontgenbeugung

e Wie laufen chemische Reaktionen ab

e Dynamik des Photoionisationprozesses
e Dynamik magnetischer Systeme
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Pump-Probe Spektroskopie

XUV Beamsplitter

Beam splitter

Mirrors for pump beam \( Pin holes

Base plate

Base plate

Mirrors for probe beam

Prism
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Chemische Reaktionen

In Situ Characterisation of a Chemical Reaction

Energy A
A A
Laser O 14— 10—105
pump 10 -12_10-9
(100 fs) 102s
10 -9
‘6—1035
<
l ‘ 10-14-10"s
1072s
\_/
\_

>
Reaction Coordinate = Configurational Changes

Rontgenphysik 421



Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Chemische Reaktionen

In Situ Characterisation....

Energy A
A

Laser

pump
(100 fs)

X-ray
probe
(20 ps)
BESSY

ESRF
APS ...

>

Reaction Coordinate = Configurational Changes
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Pump-Probe Spektroskopie

FEL — Chemische Reaktionen

In Situ Characterisation.... as seen by X-ray puls
Energy A L0 /\/\A
A A
Laser 0 14— 10—105
Pump 10-12-10"%
(100 fs) 102s
d 10 —9g
X-ray
m probe —6_10—35
(100 fs)
AR
3 ‘ v < 10-14-1011s
W, 1072s
>

Reaction Coordinate = Configurational Changes
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Pump-Probe Spektroskopie

Zeitaufgelostes ESCA

ESCA Molekuel Photoelektronen
spektrum
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