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Freie-Elektronen-
Laser
@ Lasst man ein Elektronenpaket

(blaue Wolke, Abbildung 1 unten
links) von wenigen hundert Femto-
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sekunden Lange bei gleichzeitig sehr
kleiner (etwa 1mrad) Winkeldiver-
genz durch eine Anordnung von
Magnetfeldern mit alternierender
Feldrichtung, einen Undulator, flie-
gen, beginnt das emittierte Licht mit
dem Elektronenpaket so wechsel-
zuwirken, dass die Elektronen mehr
und mehr in Phase geraten: Sie be-
wegen sich im Gleichtakt und die
von den einzelnen Elektronen emit-
tierte Strahlung wird kohérent. Alle
abgestrahlten Lichtwellen tuber-

lagern sich nun konstruktiv: Die In-
tensitit I des emittierten Lichtpulses  Abb. 1. Selbstverstdirkende Lichtemission aus dem Elektronenpaket im Undulator. Beim Durchflug durch die

ist nicht mehr, wie bei einem norma-  alternierende Magnetstruktur strahlen die Elektronen an den Umkehrpunkten Licht ab, welches durch den

len, etwa 2 m langen Synchrotron- relativistischen Effekt der Lorentz-Kontraktion scharf in Vorwiirtsrichtung gebiindelt ist. Durch Wechselwirkung
Undulator proportional zur Zahl N  mit dem Lichtfeld wird dem Elektronenpaket eine Dichtemodulation mit der Laser-Wellenléinge aufgeprégt (unten
der Elektronen im Paket, sondern im Bild anhand der blau angedeuteten Dichteverteilung des Pakets dargestellt), die zu einer verstirkten

proportional zu deren Quadrat: I ~
N”. Da N ~ 107 ist, kann die abge-
strahlte Lichtintensitat dadurch bis
zu 10° mal grofSer werden. Gleich-
zeitig ist die Strahlung im Idealfall
vollstandig koharent, hervorragend
gebundelt, und die Pulse sind nur
wenige Femtosekunden lang.

Dass dieses Prinzip tatsachlich
funktioniert, demonstriert der erste
Freie-Elektronen-Laser (FEL) in
Hamburg, Frasu."” Er stellte am 4.
Oktober 2007 einen Weltrekord auf,
als man bei einer Elektronenenergie
von 1 GeV Laserstrahlung mit einer
Wellenliange von 6,5 nm beobachte-
te. In hoheren Harmonischen er-
reichte man sogar das Wasserfenster,
den Wellenlangenbereich zwischen
der K-Absorptionskante des Kohlen-
stoffs und des Sauerstoffs.” Dieser
Spektralbereich ist wichtig fur die
Rontgenmikroskopie an  biologi-
schen Systemen in wissriger Umge-
bung.

Weltweit entstehen nun bei noch
kurzeren Wellenlingen mehrere
A-Rontgenlaser: Am DEsy wurde am
5. Juni 2007 der Projektstart fur den
europaischen X-FEL bekannt gege-
ben, der mit supraleitender Technik
bei einer maximalen Elektronen-

kohdirenten Lichtemission fiihrt.

energie von 20 GeV, einer Gesamt-
lange von mehr als 3 km und 200 m
langen Undulatoren ab 2013 die bis-
lang hochsten Photonenfliisse erzie-
len soll. In Stanford/USA soll im
nachsten Jahr die Linear Coherent
Light Source, LCLS, in Betrieb gehen
und 2010 eine Maschine in Japan.
Daruber hinaus befinden sich welt-
weit mehrere FEL mit niedrigeren
Energien im Planungsstadium.

Zeitaufgeloste Messungen

@ Von den neuen Lichtquellen mit
Wellenlidngen zwischen 100 nm und
1 A erhofft man sich zeitaufgeloste
Messungen zur Struktur und zur
Funktion komplexer Systeme auf
atomarer Zeit- (107175) und Langen-
skala (10™'"m): Wie bildet sich oder
bricht eine chemische Bindung und
wie bewegen sich hierbei Elektronen
und Kerne? Wie schnell lassen sich
nanoskalige Ferromagnete umpolen
und damit ultraschnelle Speicher
entwickeln? Wie verlaufen Schmelz-
prozesse, was ist die Dynamik hei-
Ser und dichter Plasmen im Inneren
von Sternen? Gelingt es, die Struk-
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tur einzelner Nanoteilchen, von Ma-
kromolekiilen, Proteinen, Bakterien
oder Viren in einem einzigen Licht-

blitz abzubilden?

Grundlegende Prozesse,
einfache Systeme

@ Mit der Verfigbarkeit erster
FLAsH-Lichtblitze im Jahr 2005 star-
tete in Hamburg ein Forschungspro-
gramm, dessen Ergebnisse das Po-
tenzial dieser Lichtquellen unter-
streichen. Zu Beginn konzentrierte
sich die Forschung auf die einfachs-
ten Systeme: Atome,2’3) Ionen,4) ein-
fache Molekilionen” und Molekile

) Ziel war es, die

sowie Cluster.’
grundlegenden Prozesse der Wech-
selwirkung dieses extrem intensiven
Lichts mit Materie zu verstehen.
Aber auch Oberflachen”® und Plas-
men” wurden bereits untersucht
und erste zeitaufgeloste Messungen
durchgefihrt.'®"” Im Fokus standen
besonders nichtlineare Effekte. Sol-
che Effekte sind im Sichtbaren mit
intensiven optischen Lasern seit ldn-
gerem bekannt. Nun treten sie je-

doch erstmals auch bei diesen kur-
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Abb. 2. Zwei-Photonen-Doppelionisation von Helium und Neon bei 28 nm Wellenldnge (44 eV);

a) Termschema fiir Doppelionisation von Helium mit zwei Photonen;

b) Impulsverteilung der He**-lonen in der Ebene senkrecht zur Richtung des Laserstrahls. Die Richtung der linearen Polarisation des Lasers

ist durch den blauen Doppelpfeil angegeben.

¢) Termschema fiir Doppelionisation von Neon mit zwei Photonen;

d) Impulsverteilung der Ne**-lonen in der Ebene senkrecht zur Richtung des Laserstrahls.

zen Wellenldngen auf, bei denen
mehrere Photonen praktisch gleich-
zeitig oder aber auch kurz hinter-
einander mit den Elektronen des
Objekts wechselwirken. Dabei wer-
den die fundamentalsten Reaktionen
dieser Art beobachtet: Wenige Pho-
tonen wechselwirken mit wenigen
Elektronen.

Obwohl Maria Goppert solche
nichtlinearen Prozesse bereits 1929
theoretisch Vorhersagte,m ldsst sich
bis heute nicht verlasslich berech-
nen, wie zwei Photonen (mit zum
Beispiel jeweils 44 eV wie in Abbil-
dung 2a gezeigt) mit den beiden
Elektronen des Heliumatoms inter-
agieren. Sicherlich kann, energetisch
erlaubt, doppelte Ionisation auftre-
ten, und es stellt sich die Frage, mit
welchen Energien die Elektronen in
welche Richtungen emittiert wer-
den. Zahlreiche Modellrechnungen
widersprechen sich hier teilweise
diametral. Klar ist lediglich, dass die
Absorption zweier Photonen bei
44eV  Photonenenergie praktisch

gleichzeitig (nichtsequentiell) ab-
laufen muss: Wiirde zunachst nur
ein einzelnes Photon absorbiert und
dem He-Atom hinreichend Zeit ge-
geben, in den mit 54 eV gebundenen
Grundzustand des He" zu relaxieren,
dann reicht ein weiteres Photon fur
die doppelte Ionisation nicht aus.
Hierzu mussten im zweiten Schritt
zwei Photonen gleichzeitig absor-
biert werden, dies ist wesentlich un-
wahrscheinlicher.

Hier stellen sich fundamentale
Fragen: Wie lange dauert die Ab-
sorption eines Photons? (Dies erfor-
dert eine zeitabhangige Betrach-
tung.) Wie und auf welcher Zeitska-
la reagiert die Elektronenhiille eines
komplexeren Atoms, Molekiils oder
Clusters? Eine Serie von Experimen-
ten ist genau solchen Fragen nach-
gegangen.

Die Abbildungen 2b und 2d zei-
gen die Impulsverteilungen von
doppelt ionisierten He- und
Ne’*-Ionen in der Ebene senkrecht
zur Ausbreitungsrichtung der Pho-

tonen, erzeugt durch Einstrahlung
von 44-eV-Photonen. In beiden Fal-
len werden genau zwei Photonen ab-
sorbiert, und trotzdem unterschei-
den sich die beobachteten Impuls-
verteilungen. So bleibt das zurtck-
gebliebene He**-Ion meist in Ruhe
(Maximum der Verteilung bei Null-
Impuls), was nur dadurch zu erkla-
ren ist, dass die beiden Photoelek-
tronen im Wesentlichen in ent-
gegengesetzte Hemisphdren —mit
ahnlichen Impulsen emittiert wer-
den: Das Ion nimmt gerade den
Summenimpuls der beiden davon-
stiebenden Elektronen auf. Dieses
Resultat widerlegte einige Modell-
rechnungen.

Ganz anders im Fall von Neon
(Abbildung 2d): Hier ist auch die se-
quentielle Absorption zweier Photo-
nen energetisch erlaubt (Abbil-
dung 2¢), wobei der erste Schritt zu
Ne*-Tonen in den Zustinden °P,'D,
und 'S fahrt, von denen nun der am
niedrigsten gebundene durch die er-
neute Absorption eines zweiten
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44-eV-Photons weiter ionisiert wer-
den kann. Wie die jetzt beobachtete,
klar strukturierte Impulsverteilung
des Ne**-lons zeigt, ist diese Nach-
einanderabsorption innerhalb nur
eines Pulses von circa 25 fs favori-
siert. Die Ringstruktur der Ne”*-Im-
pulse entspricht weitgehend dem
Impuls des Ne'*-Photoions nach
Einfachionisation aus dem (2p6)—
Grundzustand des Atoms, verbrei-
tert durch den weitaus geringeren
RuckstoBimpuls aus der Ionisation
des intermediaren *P-Zustandes des
Ne'*-Ions nach Absorption des zwei-
ten Photons.

Falls, wie hier energetisch er-
laubt, die Wirkungsquerschnitte um
viele Groflenordnungen hoher als
fur die nichtsequentielle Absorption
sind, so ergeben sich dramatische
Konsequenzen fiir Systeme mit vie-
len moglichen Zwischenzustanden,
etwa Molekiile: Bei Stickstoffmole-
kulen wurde jungst die sequentielle
Absorption von bis zu vier Photonen
innerhalb von 20 fs beobachtet, dies
zerstorte das Molekiil in kurzer Zeit
(Coulomb-Explosion). Bei hoheren
Intensititen von nahezu 10'°
W-cm™ und Photonenenergien von
93 eV (13,3 nm) wurden 21-fach ge-
ladene Xenon-Ionen gefunden,3) so-
mit muss ein Xe-Atom eine grofSe
Zahl von Photonen auf bisher nicht
verstandene Art und Weise absor-
biert haben. Bei Clustern wurde in-
verse Bremsstrahlung als ein wesent-
licher, effizienter =~ Absorptions-
mechanismus identifiziert."”

Solche Messungen und das Ver-
standnis der zugrunde liegenden
elementaren Prozesse sind mogli-
cherweise entscheidend dafur, ein-
zelne Nanoteilchen, Molekiile, Pro-
teine, Bakterien mit einem einzigen
superintensiven Lichtpuls von bis zu
10" W-cm™ mit  atomarer Auf-
losung abzubilden.'¥ Hierzu sollen
alle 10" Rontgenphotonen inner-
halb eines Pulses, jedes mit einer
Energie von ca. 10keV, auf eine Fla-
che von 100nm” fokussiert werden.
Dies kann voraussichtlich nur dann
gelingen, wenn die Rontgenblitze
nicht langer als 10 fs sind. Danach ist
bei dieser Energiedichte kein Elek-
tron des Molekiils mehr an seinem
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Abb. 3. Rekonstruktion einer Mikrostruktur aus dem holographischen Beugungsbild eines

25-fs-Réntgenpulses (32 nm Wellenlinge, Intensitdt 4-10™ W-cm™) am Fuast.

a) Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme der Struktur vor dem Beschuss mit dem Laser;

b) Aus der Beugungsfigur der gestreuten Photonen rekonstruiertes Bild der Struktur. Die

Ubereinstimmung zeigt, dass es gelingt, die Struktur vor ihrer Zerstérung durch das

intensive Lichtfeld iiber gestreute Photonen in einem einzigen Schuss abzubilden.

(Bild aus Originalveréffentlichung, Lit*")

ursprunglichen Platz, und die Inter-
pretation der daran elastisch ge-
streuten Photonen wird zunehmend
aufwendig. Erste Messungen am
FrasH nahren die Hoffnung, dass sol-
che Experimente moglich werden.

Neue Detektoren

@ Ein Pionierexperiment lieferte
die Einzelschussabbildung einer Mi-
krostruktur (Abbildung 3).15) An-
schlieBend haben zeitaufgeldste
Messungen Strukturverinderungen

von Nanoteilchen ' (Abbildung 4)
sowie eine Pikoplankton-Zelle mit
einem einzigen Rontgenlaserpuls
abgebildet. Ein anderes Projekt pho-
tographierte einzelne Cluster in ei-
nem Gasstrahl. Solche Messungen
erfordern grof3flachige (10x10 sz)
CCD-Photodetektoren mit einer
Orts- und Energieauflosung von bis
zu 4 Millionen Pixel und 10 Millio-
nen Auflosungspunkten.

Neben der Fihigkeit, einzelne
Photonen aufzulosen und deren
Energie zu bestimmen, mitissen die

-
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Abb. 4. Zeitaufgeloste Abbildung der Explosion einer Polystyrol-Nanokugel (Durchmesser

140 nm) nach Beschuss mit zwei 25-fs-Réntgenpulsen (32 nm Wellenléinge, Intensitdt

0,5-10" W-cm™). Der erste Puls startet die Explosion, welche mit dem zweiten Puls mit einer

variablen Verzégerung vermessen wird. a—c) Simuliertes Dichteprofil der Nanokugel a) 0,5 ps,

b) 0,9 ps und c) 3,2 ps nach dem ersten Puls. d) Simulierte und gemessene Einhiillende der

Beugungsbilder fiir 0,5 ps, 3,8 ps und 7,2 ps Verzégerung des zweiten Pulses. (Bild aus Lit.
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Abb. 5.
Zeitaufgeloste
Messung der
Verinderung des
Brechungsindexes,
den ein FiasH-Puls
an einer GaAs-
Oberfliche

verursacht.

GaAs

Detektoren insbesondere bei MHz-
Repetitionsraten und Pulsen mit
10" Photonen gigantische Daten-
mengen auslesen und verarbeiten.
Derartige Detektoren entwickelt das
Halbleiterlabor  des
Max-Planck-Instituts fir extrater-
restrische Physik und des Werner-
Heisenberg-Instituts in Miinchen.

gemeinsame

Eine weitere Klasse von Experi-
menten nutzt den enormen integra-
len Photonenfluss. Er erlaubt es, bis-
her unzugangliche Photoprozesse an
Proben zu untersuchen, die im La-
bor nur in extrem geringen Dichten
herzustellen sind. Dazu zahlen
hochgeladene Ionen, wie sie in den
Koronen von Sternen auftreten, Mo-
lekulionen, die wichtige Bestandteile
interstellarer und atmospharischer
Plasmen sind, oder massenselektier-
te Cluster. Bei hochgeladenen Ionen
gelangen Prazisionsmessungen zur
Quantenelektrodynamik.” Erste
Messungen zur Dissoziationsdyna-

mik des HeH" haben neue Erkennt-
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nisse fur astrophysikalische Modelle
zur Molekulbildung in interstellaren
Wolken geliefert.”

Zeitaufgeloste Messungen, die vor
allem die ultrakurze Pulsdauer der
Lichtblitze
schnelle rontgeninduzierte Reflexi-

nutzen, wiesen sehr
onsanderungen an Halbleitern nach
und fuhrten so zu ersten stroboskopi-
schen Ultrakurzzeitexperimenten.8)
Durch die Absorption des FEL-Pulses
verandert sich innerhalb weniger
Femtosekunden die elektronische
Struktur an der GaAs-Oberflache so,
dass das Reflexionsvermogen fir den
optischen Laserpuls sinkt (Abbil-
dung 5). FEL-Pulse lassen sich mit ei-
nem zweiten optischen Laserpuls so
gut synchronisieren und die relative
Ankunftszeit der beiden Pulse so ge-
nau messen, dass zeitaufgeloste
Pump-Probe-Experimente im Femto-
sekundenbereich moglich sind.

Nachdem eine erste Runde von
Messungen grundlegende Erkennt-
nisse lieferte und Experimentier-
techniken entwickelt und optimiert
wurden, zielen die nachsten Unter-
suchungen am Frasn auf zeitauf-
geloste Experimente mit Molekiilen,
Clustern an Oberflachen und Fest-
korpern, sowie auf Untersuchungen,
welche die Kohirenzeigenschaften
der Strahlung nutzen.

Um die Forschungsmoglichkeiten
am FEL optimal zu nutzen, haben
Desy, die Max-Planck-Gesellschaft
und die Universitat Hamburg, unter-
stiitzt durch die Stadt Hamburg, gera-
de das Center for Free-Electron Laser
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