DER EINFLUSS DES MESSUNTERGRUNDES
AUF DIE PTYCHOGRAPHISCHE
BILDGEBUNG

Dissertation

zur Erlangung des akademischen Grades
Doctor rerum naturalium
(Dr. rer. nat.)

vorgelegt der
Fakultat fiir Mathematik, Informatik und Naturwissenschaften

Fachbereich Physik
der Universitdt Hamburg

von
Diplom-Physiker Susanne Klare (geborene Honig)
geboren am 08.11.1985
in Dresden

Hamburg
2017



Gutachter: Professor Dr. Christian G. Schroer
Professor Dr. Tim Salditt

Vorsitzende der Priifungskommission: Professor Dr. Daniela Pfannkuche

Datum der Disputation: 02.05.2017



Kurzfassung

Die Ptychographie ist ein neues und in vielfdltiger Weise genutztes bildgebendes Verfah-
ren der Rontgenmikroskopie. Bei diesem kohérenten Scanverfahren wird im Fernfeld an
jedem Scanpunkt einer Probe ein Beugungsbild aufgenommen. Aus diesen Beugungsbil-
dern werden iterativ sowohl Amplituden- als auch Phaseninformation der Probe und der
Beleuchtung gewonnen. Ein wichtiges Ziel bei diesem Verfahren ist eine hohe rédumliche
Auflosung der Rekonstruktion. Die Auflésung ist beeinflusst durch die Streueigenschaf-
ten der Probe, also das Probensignal und durch den Messuntergrund, der nicht von der
Probe herriihrt. In dieser Arbeit wird der Einfluss des Messuntergrundes auf die Ptychogra-
phie untersucht und quantifiziert. Dazu wird das Signal-zu-Rausch-Verhéaltnis eingefiihrt.
Es werden Messungen des Untergrundes mit Hilfe von Strahlabsorbern und Lochblenden
durchgefiihrt. Diese werden ergénzend modelliert, um die Streuung in Luft und Detektor-
material zu quantifizieren. Zusétzlich werden Messungen an verschieden stark streuenden
Proben vorgestellt und verglichen.

Abstract

Ptychographical imaging is a new and powerful tool for x-ray microscopy. In this coherent
scanning microscopy, a series of diffraction patterns is taken from a sample in the far field
regime. The diffraction patterns are used to reconstruct computationally the amplitude as
well as the phase information of both the probe and illumination function. An important
parameter for this method is the possible spatial resolution. The spatial resolution is limited
by the scattering of the sample and by the background signal, which is not caused by the
sample. In this work, the influence of the ptychographic reconstruction’s background is
evaluated and quantified. For this purpose, a signal-to-noise ratio is defined and used. The
background is measured with pinholes and beamstops, and the scattering in the air and
detector material is modeled. Measurements at different samples with different scattering
properties complete the investigations.
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Kapitel 1

Einleitung

In dieser Arbeit soll ein réntgenmikroskopisches Verfahren und sein rdumliches Auflésungs-
vermogen in Abhéngigkeit von Storquellen betrachtet werden. Rontgenmikroskopie er-
moglicht mit Hilfe von modernsten Rontgenstrahlungsquellen Auflésungen im Nanometer-
bereich. Ein relativ neues Verfahren der Rontgenmikroskopie ist die Ptychographie. Erst-
malig Erwéhnung gefunden hat das Verfahren 1970 in der Elektronenmikroskopie [HH70].
Im Laufe der letzten Jahre gab es eine rasante Entwicklung der ptychographischen Bildge-
bung. Seit der ersten Anwendung in der Réntgenmikroskopie im Jahr 2007 [RHC™T07] gab
es eine Vielzahl von Veroffentlichungen zu dieser Methode. Ptychographie ist ein rasterndes
Verfahren mit kohérenter Rontgenstrahlung und ermoglicht die iterative Rekonstruktion
des komplexen Wellenfeldes der Beleuchtung und der komplexen Transmissionsfunktion
des Objektes [TDM™08,[TDB™09] mit hoher rdumlicher Auflésung [SHP™12]. Die Ptycho-
graphie findet Anwendung in Bereichen, in denen man relativ dicke Objekte [SHGT11]
zerstorungsfrei und hochauflésend untersuchen mochte. Sie ist kombinierbar zur Ptychoto-
mographie [Stel12,DBD™ 12|, um dreidimensionale Abbilder der Probe zu erhalten. Sie kann
in Kombination mit Fluoreszenzmessungen zur Erhohung der rdumlichen Auflésung von
Rontgenfluoreszenzmessungen |Bauld| verwendet werden. Auflerdem wird Ptychographie
fir die Strahlcharakterisierung von Synchrotronstrahlungsquellen [HHP™11a, SBF™10b|,
freien Elektronenlasern [SHM ™ 13| und verschiedenen Rontgenoptiken [VCSGS14,KBN™14]
SSP"14a] genutzt. Des Weiteren liefert sie die Phaseninformation der Transmissionsfunk-
tion des Objektes, was in der herkémmlichen und in der XANES-Ptychographie [BSG™ 11|
HRH™13] genutzt wird.

Bei der Datenaufnahme der Ptychogramme wird kohérente Rontgenstrahlung an der Pro-
be gestreut und erzeugt ein Beugungsbild auf einem Detektor. Bei stark streuenden Pro-
ben wird auch bei hohen Beugungswinkeln noch ein signifikantes Signal detektiert. Die
erreichbare Auflosung ist direkt proportional zu dem Beugungswinkel, in dem noch ein
signifikantes Streusignal der Probe gemessen werden kann. Bei schwach streuenden Proben
dominiert bei hohen Beugungswinkeln der Streuuntergrund das Signal. Dieser Untergrund
wird vor allem durch Streuung auf der Stecke zwischen Proben- und Detektionsort erzeugt.
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Dazu zéhlen Luftstreuung und Streuung im Detektormaterial. Diese Arbeit beschéftigt sich
mit dem Signal-zu-Rausch-Verhéltnis als Maf fiir die Signalqualitét. Es werden verschiede-
ne Methoden zur Berechnung des Signal-zu-Rausch-Verhéaltnis vorgestellt. Der Streuunter-
grund soll mit Hilfe von streureduzierter Umgebung, Lochblenden und Absorbermessungen
quantifiziert werden. Dabei geht es vor allem um die Streuung in Luft und Detektormateri-
al. Es werden Betrachtungen angestellt, wie dieser Streuuntergrund sowohl experimentell,
als auch bei der Datenauswertung reduziert werden kann. Daraus soll eine Abschétzung
iiber das zu erreichende Auflosungsvermogen in der Ptychographie gegeben werden.

Diese Arbeit gliedert sich wie folgt: In Kapitel [2| werden die theoretischen Grundlagen
fiir die nachfolgenden Simulationen und Experimente und deren Auswertung dargestellt.
Dabei liegt besonderer Fokus auf der Streutheorie und der ptychographischen Rekonstruk-
tion. Darauf aufbauend soll in Kapitel 3] die Streuung von Rontgenstrahlung in Luft und im
Detektormaterial simuliert werden. Kapitel [4] beschreibt den experimentellen Aufbau, die
Experimente zur Luft- und Detektorstreuung sowie die Minimierung des Streuuntergrun-
des. In Kapitel |5| werden ptychographische Messungen von verschieden stark streuenden
Proben ausgewertet und auch in Hinblick auf ihr Signal-zu-Rausch-Verhéaltnis verglichen.
In Kapitel [6] werden die wichtigsten Ergebnisse der Arbeit zusammengefasst und in Kapitel
ein Ausblick auf wiinschenswerte Entwicklungen hin zu einer Reduktion des Untergrundes
und einer verbesserten ptychographischen Auflésung gegeben.



Kapitel 2

Modellierung der physikalischen
Prozesse

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen behandelt, die zum Verstdndnis
der Thematik notwendig sind. Zuerst werden mit Hilfe der Maxwellgleichungen die Ei-
genschaften von Rontgenstrahlung und ihre Wechselwirkung mit Materie betrachtet. Die
Wirkungsquerschnitte fiir elastische und inelastische Streuprozesse werden bestimmt. Des
Weiteren wird auf die Ausbreitung von Réntgenstrahlung eingegangen.

Es werden Rontgenquellen hoher Brillanz, sogenannte Synchrotronstrahlungsquellen be-
schrieben. Zum besseren Versténdnis der an Synchrotronstrahlungsquellen durchgefiihrten
Experimente wird dann der Einfluss von Probe und Rontgenoptiken im Strahlengang dis-
kutiert. Der Begriff des schwachen Streuers wird untersucht und erértert. Es wird eine
Definition fiir das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis eingefiithrt. Aulerdem wird ein rasterndes
Verfahren der Beugung mit kohédrenter Rontgenstrahlung vorgestellt, die Ptychographie.
Die Darstellung orientiert sich zum Teil an [HR11].

2.1 Wechselwirkung von Roéntgenstrahlung mit Ma-
terie

Rontgenstrahlung gehort zum elektromagnetischen Spektrum mit einer Wellenldnge von
50nm bis 1 pm. Es gibt verschiedene Modelle zur Beschreibung der Wechselwirkung von
Rontgenstrahlung mit Materie. Dazu gehoren die klassische Elektrodynamik, das semiklas-
sische Modell und die Quantenelektrodynamik (QED). Im semiklassischen Modell werden
die Teilchen quantenmechanisch behandelt und die Felder klassisch. Die exakteste und
mathematisch komplizierteste Methode ist die QED, die Partikel und Felder quantisiert
behandelt. Im Folgenden werden je nach zu untersuchender Fragestellung passende Model-
le zu Betrachtung gewahlt.
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Maxwell Gleichungen

Die klassische Elektrodynamik beschreibt das elektromagnetische Spektrum mit den Max-
wellgleichungen. Mit diesen konnen Phénomene wie Propagation von elektromagnetischen
Wellen, Interferenz und Beugung beschrieben werden. Die makroskopischen Maxwellglei-
chungen in Materie lauten:

V-B=0, (2.2)
. . 0B
VXE:—E und (23)
- . . 8D

H=jo+ —. 2.4
V X ]0+at ( )

Dabei ist D die elektrische Flussdichte, B die magnetische Flussdichte, E die elektrische
Feldstérke, H die magnetische Feldstérke, pg die freie elektrische Ladung, j_(; die Stromdichte
und t die Zeit. In Materie treten makroskopische, gemittelte Effekte der Polarisation p
und der Magnetisierung M auf. Dadurch miissen das magnetische und elektrische Feld
durch zusétzliche Felder ergénzt werden. Die elektrische Flussdichte ergibt sich aus der
Polarisation das Materials P und dem extern auf das Material wirkenden elektrischen Feld
b

D=¢-E+P (2.5)

€p ist die Permittivitdt im Vakuum. Die magnetische Feldstérke H ergibt sich aus der
Magnetisierung des Materials M und der extern auf das Material wirkenden magnetischen
Flussdichte B:

H==-M (2.6)

= |

1o ist die Permeabilitéit im Vakuum.

2.2 Wellenoptik

Die Ausbreitung elektromagnetischer Wellen erglbt sich im ladungs- und stromfreien Va-
kuum, also unter der Annahme dass py = 0, jp = 0 und P = 0, M = 0, aus den Maxwell-
gleichungen. Daraus folgen homogene Wellengleichung fiir E und B:

(5 mall) B - o

N 5.
(A M0608t2> B (T,t) =0 (28)
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1
VIoeo

Die Verkniipfung mit der Lichtgeschwindigkeit im Vakuum ist ¢ = Diese Wellenglei-

chungen kénnen mit harmonischen Wellen der Form

E(7.t) = By - ¢ (F=+1) yunqd (2.9)
B(F,t) = B, - el(Fr—=1) (2.10)

gelost werden. Hier bezeichnen k den Wellenvektor in Ausbreitungsrichtung und w = ke die
Dispersionrelation. Aus den Maxwellgleichungen folgt, dass Wellenvektor und elektrisches
und magnetisches Feld paarweise senkrecht zueinander stehen ELlLBlkudE Lk
(siehe Abbildung. Im jetzt betrachteten Fall der paraxialen Wellenausbreitung kénnen

Y i Abbildung 2.1: schematische Darstellung ei-
ner elektromagnetischen Welle mit elektri-

W /—r sch(im Feld E und magﬂnetiseher Flussdich-
o : B * te B und Wellenvektor £ in z-Richtung zum

Zeitpunkt ¢. Es gilt: E L B L k L E.

Polarisationseffekte vernachléssigt werden. Dadurch kénnen die Felder E (7,¢) und B (7, t)
durch eine skalare Wellenfunktion v (7, t) beschrieben werden. Die orts- und zeitabhéngige
Wellenfunktion ¢ (7,¢) kann durch spektrale Zerlegung in eine orts- und zeitabhéngige
Komponente separiert werden.

o —L h 7w) - e “dw
@/}(r,t)—m/o U (7, w) d (2.11)

Fiir die folgenden Betrachtungen soll nur eine Feldamplitude ¥ betrachtet werden. Die
freie Propagation der Wellenfunktion wird durch die Helmholtz-Gleichung

<62 + k2) U (7,w) = 0 beschrieben. Wird eine Wellenfunktion von einer Ausgangsebe-

ne (z,y,0) zur Beobachtungsebene (x,y, L) propagiert, ldsst sich das mit dem Fresnel-
Kirchhoffschen Beugungsintegral darstellen.

eiszr
\DL(FD,CU)://\I’()(FP,UJ) A’I"

Die Wellenfunktion am Auftreffpunkt Wy (7p,w) ergibt sich aus der geometrischen An-
ordnung und der Ausgangswellenfunktion Wy (7p,w). Es sei Ar die Distanz die eine Welle
von der Ausgangsebene 7p = (z/,1y/,0) zum Auftreffpunkt 7p = (x,y, L) in der Beobach-
tungsebene zuriicklegt. Es wird iiber die die Flache der Ausgangsebene A integriert und
A = =0 st der Inklinationsfaktor. Eine schematische Darstellung der Bezeichnungen

2)
ist in Abbildung [2.2] gezeigt.

A (Fp,i'p) dA (2.12)
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Auftreffschirm Ausgangsebene

Abbildung 2.2: Schematische Zeichnung zum Ar g — . :
Beugungsintegral. Eine Wellenfunktion wird | 0
von einer Ausgangsebene bei z = 0 zur Beob- !

. . . 0 0
achtungsebene bei z = L propagiert. Es sei (0) <{,>
A7 der Lichtweg den eine Welle vom Aus- L Y 0
gangspunkt 7p = (2/,y/,0) zum Auftreff-
punkt 7p = (x,y, L) zuriicklegt. T

2.2.1 Fraunhofer-Beugung

Unter der Annahme, dass L = Az = |2/ — z| sehr groB ist, kann Ar durch eine Taylorreihe
angenahert werden:

Ar = \/(x —) +(y—y)P P+ L~ L+ (x;f)Q + b y) . In der Fernfeld-N#herung wird

davon ausgegangen, dass die paraxiale Ndherung erfullt ist, also der Strahlengang nahezu
parallel zur optischen Achse verlduft. Damit ist © ~ 0 und der Inklinationsfaktor A ~ — .

In der Fraunhofer-Néherung wird zur Berechnung des Abstandes Ar in eine Taylorreihe
entwickelt. Dabei werden nur lineare Terme in x und y betrachtet:

ATNL_'_(JC;) +(y y) — L4 2ty +z’2+§;’;—2m —2yy’ ~L+% 24y? —2221 —2yy’ NL+—ImL vy
Damit ergibt sich fur d1e Wellenfunktion:
Uy, (Fp,w) = ;ﬂeL //‘I’o Fp,w) e " T Qe dy'. (2.13)

Mit dem 5: kFE’L und 7p ;, = (z,y) und 7py = (2',y’) ergibt sich:

ikL o
U, (7 w) — e Wy ( €70 4o dy/ 2.14
L (TD7 47_[ I 0 TP? T ay ( : )

Bei der spéteren experimentellen Datenaufnahme wird nur die Intensitéit der Beugungs-
bilder und nicht die Phase bestimmt. Deshalb kann der Phasenfaktor vor dem Integral
zur Darstellung der propagierten Wellenfunktion ¥, weggelassen werden. Das kann auch
geschrieben werden als die zweidimensionale Fouriertransformationﬂ der Ausgangswellen-
funktion:

U, = F (W) . (2.15)

IFouriertransformation
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Fiir grofie Abstéindd? ist dies eine schnelle numerische Methode fiir die Propagation von

Rontgenstrahlung. Das kann auch geschrieben werden als Faltung zwischen dem Propaga-
R
4 L

(p,w //\Ifo 7p,w) K (z,y) da’ dy (2.16)

tionskernel K (x,y) = — und der Elementarwelle ¥ (7p, w):

Diese Schreibweise kann durch den Operator K (x,) abgekiirzt werden:

Uy (Fp,w) = K (2,y) Uy (Fp, w) (2.17)

2.2.2 Fresnel-Beugung

Die Fresnel-Beugung ist eine weniger starke Nédherung. Hier werden auch quadratische
Terme zur Naherung des Lichtweges beriicksichtigt. Es ergibt sich ein komplizierteres Beu-
gungsintegral, das in den meisten Féllen nur numerisch gelost werden kann.

ik ikL r—w 2
‘;[JL (FD,W = ZJILT(eL //\I/() ’I“p7 lk( >+(y = dZL‘/dy/. (218)

Das kann auch geschrieben werden als Faltung zwischen dem Propagationskernel K (z,y) =

ik eikL ik(m)2+(y)2 —
—=5—e" 3 und der Elementarwelle ¢ (7'p,w):

L (Tp,w //\IIO rp,w) - K (x— ',y —vy)da’ dy (2.19)

2.2.3 Streuung an einem Elektron

Fiir die nachfolgenden Experimente spielt die Streuung eine entscheidende Rolle. Es soll
die Streuwinkelverteilung von an ruhenden ungebundenen Elektronen gestreuten Photonen
betrachtet werden. Dazu wird der Klein-Nishina-Wirkungsquerschnitt betrachtet, die re-
lativistische quantenmechanische Beschreibung dieses Streuprozesses. Die Argumentation
folgt dabei |Hei54, Hang6].

Zuerst soll die Comptonstreuung betrachtet werden |[Com23|. Ein einfallendes Photon des
Impulses hEO Wechselwirkt mit einem quasifreien Elektron des Impulses p,g = 0 und der
Energie E,y = m.c®. Das ausfallende Photon habe den Impuls h/%, der Impuls des Elek-
trons sei nach dem Stof} p.;. In Abb. [2.3]ist eine schematische Zeichnung dazu zu sehen.
Mit Energie E.; + k1hc = kohc + E und Impulserhaltung De1 = koh klh und der relati-
vistischen Energie-Impulsbeziehung p? ¢* = E2 — mZc* ergibt sich:

mec® + hicky = \/m2c + p?,c2 + hcky (2.20)

2Fiir Proben der Ausdehnung 100 nm und bei einer Energie von 15 keV kann man bei einigen Millimetern
Abstand schon von Fraunhofer-Ndherung ausgehen.
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€1
€ ky
Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der ko o @ < A—
Streuung eines Photons mit ky an einem ru- Peo = 0,
henden ungebundenen Elektron. E.o = moc?

Daraus ergibt sich das Verhéltnis der Ausgangsenergie des Photons hcky zur Energie des
gestreuten Photons E; = hck;:

hC]fo . 1
B 14 -Z5(1—cosh)

Me-C2

P(E,0) =

(2.21)

Dabei ist 6 der Streuwinkel zwischen l;o und El.

Ein Mafl fiir die Streuwahrscheinlichkeit ist der differentielle Wirkungsquerschnitt. Der
differenzielle Wirkungsquerschnitt g_?z gibt an, mit welcher Wahrscheinlichkeit Teilchen in-
folge einer Wechselwirkung mit einem Stofipartner in der Fliche do um den Winkel (¢, 0)
gegen die urspriingliche Bewegungsrichtung abgelenkt werden und im Raumwinkelelement

dQ) auftreffen (siche Abbildung . Der differenzielle Streuquerschnitt g—g fiir die Comp-

do

Abbildung 2.4: Schematische
Zeichnung zum  Wirkungsquer- \
schnitt. Ein Teilchen, das auf
die Flache do trifft, wird in das
Raumwinkelelement df2 abgelenkt,
indem es um Winkel ¢, gestreut
wird.

tonstreuung wurde von Klein und Nishina aus der Dirac-Gleichung hergeleitet _[KN29]. Der
Wirkungsquerschnitt bestimmt sich aus den zuléssigen quantenmechanischen Ubergingen.
Es sind dabei zwei Prozesse erster Ordnung moglich [Hei54]:

° EO wird erst absorbiert

° El wird erst emittiert
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Das Ubergangsmatrixelement enthilt dann 4 mogliche Ubergangszustinde (wegen Spin).
In der Auswertung ergibt sich fiir die Berechnung des differenziellen Wirkungsquerschnittes
folgende Formel:

de 1, 1
— = 2P*E,0) | =—— + P(E,0) — 2 +4cos*© 2.22
o= 1P (g + PED -2+ 1o 0) 2:22)
Dabei ist cos® = (ép,€7) der Winkel zwischen den Richtungen der Polarisation €, und
€1 und 7, ist der klassische Elektronenradiug’l Die gestreute Strahlung kann in die Kom-
ponenten zerlegt werden, die senkrecht und parallel zur einfallenden Polarisationsrichtung
polarisiert sind:

(L) € ist senkrecht zu &, cos© =0 (2.24)
(Il) € ist parallel zu éj cos?© = 1 — sin?f cos? ¢ (2.25)

Dabei ist ¢ der Winkel zwischen der (Ko, k1)-Ebene und der (ko, &)-Ebene. 6 ist der Streu-
winkel (EO, El), 0’ ist das Komplement des Streuwinkels. Fiir die Polarisation der Synchro-
tronstrahlungsquelle ergibt sich der Klein-Nishina Wirkungsquerschnitt fiir die inkohérente
Streuung von Photonen an Elektronen zu:

do L 550 1 C 2 2
— = -r:P*(FE P(E 2—4 2.2
(dQ)KN e (E,0) (P(E,€)+ (E,0) + sin® @' cos” ¢ (2.26)

Fiir kleine Photonenenergien gegen die Ruheenergie des Elektrons, also P(E,0) — 1,
ergibt sich die koh&rente Thomson Streuung:

do _ 2 S22
(dQ>Th—r6(1 sin” 0’ cos® ¢) (2.27)

Sowohl bei der Klein-Nishina, also auch bei der Thomson Streuung ist in der Polarisati-
onsebene, also bei ¢ = 0°, die Streuung unterdriickt.

2.2.4 Streuung am Atom

Nun soll ein weiterer Effekt in der Betrachtung der Streuung beriicksichtigt werden. Die
Streuung an einem Atom. Die Argumentation folgt [Sch07]. Ein Photon mit %0 propagiere
vom Quellort zum Atom und wird dort gestreut, danach propagiere es mit 121 weiter bis
zum Detektionsort. Unter der Annahme von Einfachstreuung zwischen Photon und Atom

3Der klassischer Elektronenradius ist definiert als:

62

re = ———— = 2,8179403267 - 10~ °m (2.23)
47te0me 2
Dabei ist: e die Elementarladung, 7t die Kreiszahl, g die elektrische Feldkonstante, m, die Elektronenmasse
und c die Lichtgeschwindigkeit.
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gilt die 1. Bornsche Niherung. Die Streuung sei elastisch mit |ky| = |k1]. Das Photon
wird am Ort 7} gestreut. Die Entfernungen zwischen Quelle - Atom und Atom - Detektor
seien so grof}, dass von Fraunhoferniherung ausgegangen werden kann. In Abbildung
ist die schematisch Darstellung der Bezeichnungen zu sehen. Die Kernstreuung ist dabei
vernachlassigbar, da der Wirkungsquerschnitt fiir Kernstreuung j—g ~ 7“12, ~ mi%, mit m,
der Protonenmasse, um einen Faktor 107% kleiner als die Streuung an einem Elektron ist.
Da die Kernstreuung vernachléssigbar ist, sollen nur die Elektronen beriicksichtigt wer-
den. Dabei wird von folgender Modellannahme ausgegangen: Das Atom bestehe aus einem
festen Kern mit freien Elektronen, einer Elektronendichte von p(r). Dann ergibt sich die
Kernladungszahl: [,,  p(7) d*r = Z aus der Elektronendichteverteilung. Der resultierende

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der
Streuung am Atom. Das Atom habe eine
Elektronendichte von p(7). Eine Wellenfunk-

tion des Impulses /20 vom Quellort 7y pro-

pagiert zum Atom 7p und propagiert weiter

mit dem Impuls l;l zum Detektor 7p. Findet

die Streuung in der Ndhe des Atomzentrums

T'p statt, so kann der Wechselwirkungsort mit aille Atom Detekﬁ
7'p + 7; beschrieben werden.

Streuvektor einer Wellenfunktion ¢ (7g) die vom Quellort 7 zum Atom 7p und weiter

zum Detektor 7p propagiert, kann folgendermafien beschrieben werden: ¢ = k1 — ko. Ein

Photon wird dann mit der Wahrscheinlichkeit 1y (7p) an einem Elektron gestreut und in

der Detektorebene detektiert. Die Gesamtwahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Photon mit IZO

an der Elektronendichteverteilung p (7) in den Zustand ko gestreut wird, ergibt sich nach

der Pfadintegralmethode als Summation iiber alle méglichen Pfade ¢ (7p) = > ¢, (7p),
j

also das Integral iiber die Elektronendichte p (1)

Y (7p) = o (FD)/ p (7)) - e dr; (2.28)
Atom
=fo(@

Dabei wird die Fouriertransformierte der Elektronendichteverteilung Atomformfaktor:

fol@) = p () - e dr
Atom
genannt. Der Atomformfaktor ist die Summation iiber alle moéglichen Streuamplituden
der verschiedenen Pfade, die im Atom zur Streuung beitragen kénnen. Im Atom sind
die Elektronen in Schalen gebunden. Dadurch ergeben sich fiir den Atomformfaktor noch
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Korrekturterme, die Resonanzen und Absorptionen beriicksichtigen. Der Atomformfaktor
setzt sich aus folgenden Termen zusammen:

f(@w) = fo(@) + ['(w) — if"(w) (2.29)

Die Korrekturterme f’ und if” sind nahezu winkelunabhéngig und hingen von der Energie
hw ab. if” beschreibt die Absorption. Damit ergibt sich fiir den kohérenten differentiellen

Wirkungsquerschnitt:
do , (do
— = |f(q. — 2.
(dQ) rasr (55) (2.30)

Kohérente Streuung an gebundenen Elektronen oder ganzen Atomen nennt man Rayleigh-
Streuung.

Inkohérente Streuung an Atomen oder gebundenen Elektronen wird atomische Compton-
Streuung genannt. Fiir den inkohérenten Wirkungsquerschnitt der atomischen Compton-
Streuung (g—g)a o wird der Klein-Nishina-Wirkungsquerschnitt mit dem inkohérenten Streu-

faktor S(q, Z) multipliziert:
do do
— =S(q,2) | — 2.31
(dQ)aC (q’ ) <dQ)KN ( )

In Abbildung sind S (¢q,7) und f(q,Z) fiir verschiedene Materialien, Energien und
Streuwinkeln aufgetragen [WSSSO3[] Fiir kleine Streuwinkel geht f (q,Z) gegen Z und

&

Gold f(q)

0+ — Gold $(q)
B = Stickstoff f(q)
T o} +~—s Stickstoff S(q) ||
q(t_i e—e Sauerstoff f(q)
3 sol e—s Sauerstoff S(q) ||
» |
5 Abbildung 2.6: Darstellung der in-
ol kohédrenten Streufaktoren S (g, 7)
E »l und  kohédrenten  Formfaktoren
L f(g,Z) in Abhéngigkeit von dem
b . Material, der Energie und dem
9 ! : ——s Streuwinkel #. Die Daten sind
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
sin®/\ entnommen aus [WSSS93].

S (q,Z) gegen Null. Deshalb ist der kohdrente Streuanteil in Vorwértsrichtung so hoch und

4Die Arbeit von [WSSS93] errechnet die Form- und Streufaktoren nichtrelativistisch. In [Hub00] findet
sich eine Zusammenfassung iiber die Validitiat der Streufaktoren.
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der inkohédrente unterdriickt. Fiir hohere Streuwinkel steigt der Anteil der inkohédrenten
Streuung und der der kohdrenten Streuung sinkt. Fiir Elemente mit hohem Z sind f (g, Z)
und S (¢, Z) hoher, als fiir Elemente mit niedrigem Z.

Fiir das spéter beschriebene Verfahren der Ptychographie wird vor allem Streuung von der
Probe in Vorwértsrichtung betrachtet. Deshalb ist die inkoh&rente Probenstreuung dabei,
im Vergleich zur kohédrenten Streuung, unterdriickt.

2.2.5 Streuung an 2-atomigen Molekiilen

Fiir die Streuung an 2-atomigen Molekiilen, wie sie in der Luft durch Sauerstoff- und
Stickstoffbindung vorkommen, muss das Modell der Streuung am Atom erweitert werden.
Es ergibt sich ein gesamter Formfaktor F2  fiir das Molekiil. Nach der Argumentation
von [ANMI11] gilt fiir 2-atomige Molekiile mit den Ordnungszahlen Z; und Z; und den
Formfaktoren f (¢, Z;) und f (q, Z3).

Friol = <| Z fj : ei(TFj ‘2>gemittelt (232)

sin qris

qri2

=1f(0.20) " + £ (@ Z2) "+ 2f (7. Z1) [ (T. 22) (2.33)

Dabei wurde iiber alle Orientierungen der Molekiile im Raum gemittelt, 715 ist der Abstand
zwischen den Atomen und ¢ = @.

Bei dem inkohérenten Streuanteil bei 2-atomigen Molekiilen mit Z; = Z5 verdoppelt sich
die Anzahl der Elektronen, die zur Streuung beitragen. Es kann mit der doppelten Anzahl

von Elektonen in Gleichung gerechnet werden.

2.2.6 Streuung an kugelférmigen Partikeln

Die kohérente Streuung an einem kugelférmigen Volumen des Radius R, das sich aus
einzelnen, streuenden Atomen zusammensetzt, ergibt sich nach [KJH95| zu:

(%) ~rear () 2.3

Dabei ist F' (q, Z) der Streufaktor des gesamten Volumens R3.

F<q,z>:f<q>~4-rr-RS-no( (2.35)

sinu — ucosu
ud

Es ist u = ¢ - R, der Impulsiibertrag ¢ = @ und 4?“ - R3 - ng die Anzahl der Teilchen im
Volumen.
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2.2.7 Beugung

Streuung an periodischen Strukturen wird Beugung genannt, wenn die Streuung kohérent
ist. Periodische Strukturen konnen dabei Kristallgitter sein. Bei der kohérenten Uberlage-
rung der gestreuten Amplituden kommt es zu Interferenzeffekten und damit zu Verstirkung
und Ausloschung. Das so entstehende Beugungsbild lasst Riickschliisse auf die Struktur
zu.

2.2.8 Komplexer Brechungsindex

Die Wechselwirkung von elektromagnetischen Wellen mit Materie wird durch die inhomo-
gene Losung der Maxwellgleichungen beschrieben. Die sich ergebende inhomogene Wellen-
gleichung fithrt auf die Dispersionsrelation w = % Der komplexe Brechungsindex n ist
gegeben mit:

n=1—-0+ifs (2.36)
Dabei beschreibt das refraktive Indexdekrement ¢ die Brechung bezogen auf das Vakuum

und damit die Wellenausbreitung. Der Imagindranteil 5 beschreibt die Absorption und
damit die Dampfung. Es gilt:

. NA 2 P ot
5= Sar Nz - f) (2.37)
Na 2 P " )‘:uph
p 27Tre>\ A( 1) 47t (2.38)

Dabei ist N4 die Avogadrokonstante, r. der klassische Elektronenradius, A die Wellenlénge,
p die Dichte des Elementes, A die Atommasse, Z die Kernladungszahl, f’ der Korrektur-
faktor des Atomformfaktors fiir die Dispersion und f” der Korrekturfaktor des Atomform-
faktors fiir die Dampfung. Fiir den Ausdruck einer ebenen Welle

b (Fot) = U (7,w) - el(Fret) (2.39)

ergibt sich mit der Dispersionsrelation und dem komplexen Brechungsindex:

— o — iw(r/c—t —i27or/ )\ —2mBr/\
Y (Ft) =T (Fw) - @/t e Ae / (2.40)
Progagation Phasenschub Abschwichung
im Vakuum

Eine ebene Welle kann also ausgedriickt werden durch ihre Amplitude, ihr Ausbreitungs-
verhalten im Vakuum, den in Materie auftretenden Phasenschub und die Abschwéchung
in Materie. Der Phasenschub und die Abschwéchung werden folgend kurz erldutert.
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Phasenschub

Der Phasenschub einer Wellenfunktion beim Durchgang durch ein Objekt der Dicke d,
welches entlang der Strahlrichtung ein homogenes n hat, ist:

A = @d (2.41)

Abschwichung

Beim Durchgang einer Welle durch ein Objekt dndert sich die Wellenfunktion
Uy = ahgefo(d — 4 e=ik0dd o=koBd  Dyje Intensitdt I; einer Welle ergibt sich aus dem
Betragsquadrat ihrer Wellenfunktion. Es gilt:

I ~ [P ~ o720l = o= A0 = gmhund (2.42)
Hierbei ist j,, der linear Abschwiichungskoeffizient fiir die Photoabsorbption, mit 3 = “ Zi’\.
Beim Durchgang von Strahlung durch das Objekt gibt es noch mehr Effekte, die eine
Abschwichung der Ausgangsintensitéit bewirken. Der Abschwachungskoeffizient wird durch

diese Effekte zu puiora korrigiert. Damit ergibt sich das sogenannte Lambert-Beer-Gesetz,
das die Abschwéchung der Intensitédt beim Durchgang durch ein Objekt beschreibt.

I, = Iy e Horard (2.43)

Der lineare Abschwéchungskoeffizient piiora Setzt sich aus verschiedenen Prozessen zusam-
men.

Htotal = E Hi = HURayleigh + HPhotoabsorption + HCompton + HPaarbildung (244)

Diese Prozesse sind:

e Rayleigh-Streuung ist eine elastische, kohdrente Streuung. Das einfallende Photon
dndert die Richtung, aber nicht die Energie. Die Bragg-Beugung ist einer der Effekte
der Rayleigh-Streuung.

e Compton-Streuung ist eine elastischd’] inkohérente Streuung. Sie fiihrt zu Energie-
und Richtungsénderung der gestreuten Photonen. Eine ausfiihrliche Darstellung fin-

det sich in Kapitel

e Photoabsorption: Das einfallende Photon wird vom Atom absorbiert. Es wird ein
Elektron von einer inneren Schale emittiert. Darauthin treten Folgeprozesse auf, um
diese entstandene Liicke zu fiillen. Das sind die Fluoreszenz oder der Auger-Prozess.

5Der Begriff elastische Streuung wird von verschiedenen Fachgebieten verschieden definiert. In der
Teilchenphysik spricht man von elastischer Streuung, wenn die Energie im betrachteten System erhalten
bleibt.
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e Paarbildung: Bei sehr hohen Photonenenergien Aw kann es zur Bildung eines Elektron-
Positron-Paares kommen. Die dafiir benotigte Energie liegt bei zwei Mal der Ruhe-
energie 511keV des Elektrons. Im Rahmen dieser Arbeit wurden maximal Energien
von 25 keV verwendet, Paarbildung spielt also im Rahmen dieser Arbeit keine Rolle.

Fiir hohe Photonenenergien dominieren Compton-Streuung und Paarbildung und fiir nied-
rige Energien Rayleigh-Streuung und Photoabsorption. In Abbildung ist der lineare
Abschwichungskoeffizient fiir Gold aufgetragen.

10

10°
_ 101 Abbildung 2.7: Die verschiede-
X 10° nen Anteile der Absorption fiir
5 Gold als Funktion der Ener-
< 10" gie in doppeltlogarithmischer Dar-
5 , stellung. Fiir kleine Energien do-
g 10 miniert die Photoabsorption. Bis
E 10° 50keV ist die kohidrente Streu-
< ung stérker als die inkohé&rente

10" 7 —— totale Abschwéachung mit koh&renter Stfeuung Streuung. Ab 1 MeV beginnt die

---------- totale Abschwiachung ohne kohédrente Streuung|. Paarbildung eine Rolle zu spie

|~ kohirente Streuung

107 3 inkoharente Streuung len. Die Daten sind entnom-
| R Photoelektrische Absorption d Nati 1 Instit
10-6 -|—— Paarbildung im Protonenfeld men  aus €1 ationa nstitu-
, Paarbildung im Elektronenfeld \ te for Standards and Technology
{ T TTTTHW T TTTTHW T TTTTHW T TTTTHW T TTTTHq . N T T
0001 001 o : 10 100 (NIST): http://physics.nist.

gov/cgi-bin/Xcom/xcom3_1

Energie der Photonen in [Mev]

Brechung

Auch fiir Rontgenstrahlung gilt das Snelliussche Brechungsgesetz
ny sin o = ng sin oy (2.45)

mit den reellen Brechungsindizes ny und n;, dem Einfallswinkel cg und dem Ausfallswinkel
a1. Da der komplexe Brechungsindex fiir die Energien der Réntgenstrahlung kleiner als 1
ist, wird die Strahlung in Materie vom Lot weg gebrochen (siche Abbildung [2.8). Der
Winkel fiir Totalreflexion ist sehr klein und tritt beim Eintritt in die Materie auf.


http://physics.nist.gov/cgi-bin/Xcom/xcom3_1
http://physics.nist.gov/cgi-bin/Xcom/xcom3_1
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Vakuum nicht Vakuum
Co, 1o C1, N1

Abbildung 2.8: Schematische Dar- £
stellung der Beugung. Mit dem reel- aig v i —
len Brechungsindex n, Einfallswinkel / ng > nll

o und Ausfallswinkel .

2.3 Synchrotronstrahlungsquellen

Quellen fiir Rontgenstrahlung kénnen natiirliche Quellen, wie Pulsare oder radioaktive
Zerfille sein. Kiinstliche Quellen sind Rontgenrdhren, Synchrotronstrahlungsquellen und
Freie-Elektronen-Laser. Ein wichtiges Merkmal einer Rontgenquelle ist die spektrale Bril-
lanz
F
By, = ——— . 2.46
= A (2.46)
Sie ist ein MaB fiir den Fluss F' pro Phasenraumvolumen QA und Energiebandbreite %.
Die spektrale Brillanz einer Synchrotonstrahlungsquelle ist um einen Faktor 10 hoher
als die einer Rontgenrchre. Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente
wurden an den Synchrotronstrahlungsquellen der European Synchrotron Radiation Facili-
ty (ESRF) in Grenoble und dem Deutschen Elektronen-Synchrotron (DESY) in Hamburg
durchgefiihrt. Deshalb sollen im Folgenden die besonderen Eigenschaften dieser Strahlungs-
quellen betrachtet werden.

2.3.1 Eigenschaften

Synchrotronstrahlungsquellen zeichnen sich durch folgende Eigenschaften aus: hohe Inten-
sitdt, kleine Divergenz, hoher Polarisationsgrad, hohe Kohérenz und frei durchstimmbare
Energie der Strahlung.

2.3.2 Aufbau

In einer Synchrotronstrahlungsquelle werden Elektronen (oder Positronen) erst mit einem
Linearbeschleuniger und dann mit einem Synchrotron beschleunigt, bis sie fast Lichtge-
schwindigkeit erreichen. Dann werden diese Elektronen in einen Speicherring eingespeist,
wo sie im Kreis fliegen und mit Hochfrequenzkavitdten nachbeschleunigt werden. Auf der
Kreisbahn werden sie durch Ablenk-Magnete gehalten (siehe Abbildung . In sogenann-
ten Undulatoren werden die Elektronen in einem Magnetfeld beschleunigt, dadurch strahlen
sie Photonen ab.
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Abbildung 2.9: Schematische Darstellung ei-
Ladungstrager nes Synchrotrons. Der Linearbeschleuniger
Synchrotron und das Synchrotron beschleunigen die Elek-
~ Linearbeschleuniger  t1-onen, bis sie fast Lichtgeschwindigkeit errei-
Elekironenkanone  chen. Dann werden sie in einen Speicherring
- lsjﬁzﬁzgmg eingespeist und mit Hochfrequenzkavititen
nachbeschleunigt. Auf der Kreisbahn werden

sie durch Ablenk-Magnete gehalten.

Synchrotronstrahlung
Experimentierhitte

Undulator

In Abbildung ist das Schema eines Undulators dargestellt. Ein Undulator besteht aus
einer periodischen Anordnung von entgegengesetzt gepolten Magneten, die N Undulator-
perioden bilden. Das Magnetfeld steht senkrecht auf dem Richtungsvektor k.o der relati-

Elektronenbahn

Abbildung 2.10: Schematische Darstellung ei-
\ Undulatorperiode nes Undulators. Die Elektronen werden von
den periodisch angeordneten Magneten ab-
gelenkt und auf eine sinusformige Bahn ge-
bracht. Dabei werden sie beschleunigt und

- Strahlkegel strahlen tangential zur Bahnkurve Photonen
- Undulatorabstand ab

vistischen Elektronen. Durch das Magnetfeld werden die Elektronen auf eine annédhernd
sinusformige Bahn beschleunigt und strahlen dabei Photonen ab. Die Winkelverteilung
der Photonen entspricht der eines relativistischen Hertzschen Dipols. Die Abstrahlung der
Photonen erfolgt tangential zur Bahnkurve (siehe Abbildung. Fiir kleine Auslenkun-

a) b)

Abbildung 2.11: Abstrahlungs-
charakteristik von beschleunigten
Elektronen auf einer Kreisbahn
a) nichtrelativistisch, Abstrahlung
y erfolgt mit Dipolcharakteristik.
| b) Relativistisch, es entsteht
Strahlungsfeld / ‘ ei>n Abstrahlkegel tangential zur
Strahlungsfeld Bahnkurve des Elektrons.

beschleunigende beschleunigende

Kraft \ Kraft

Elektron —---

Elektron -

gen der Photonen iiberlagern sich die Abstrahlkegel kohérent. Fiir einige Energien ist die
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Uberlagerung konstruktiv. Diese Energien bilden das Undulatorspektrum. Der resultieren-
de Abstrahlkegel des Undulators besitzt daher einen noch kleineren Offnungswinkel und ist
um den Faktor N? intensiver. Die niedrigste Energie im Undulatorspektrum wird 1. Har-
monische genannt und wird durch den Undulatorabstand eingestellt. Ganzzahlige Vielfache
der Energie der 1. Harmonischen ergeben die hoheren Harmonischen.

2.3.3 Optiken

Optiken werden verwendet, um den Strahlengang zu verdndern. Auch eine Probe hat damit
optische Eigenschaften. Zuerst soll eine allgemeine Probe betrachtet werden. Dann wird
auf Rontgenoptiken eingegangen. Es gibt verschiedene Rontgenoptiken: Fresnelsche Zonen-
platten, gekriimmte Spiegel, Viellagenspiegel, Kapillaren, Wellenleiter [PDB™02, SKFBO0S|
und refraktive Rontgenlinsen [SLO5, BFPT09,SSP™14b].

Allgemeine Probe modelliert im Strahlengang

Die Beschreibung der Anderung der Wellenfunktion bei Durchgang durch eine diinne Probe
erfolgt phéanomenologisch mit dem Brechungsindex. Der Brechungsindex ist hier abhéngig
vom Probenort 7 (z,y, z). In Abbildung ist ein Schema zum Strahlengang zu sehen.
Bei elastischer Streuung mit Erhaltung der Kreisfrequenz w gilt fiir die Wellenfunktion )y,

Vakuum Probe Vakuum
g, Ao c1, M co, Mo

Abbildung 2.12: Schematische Dar- /

stellung der Transmission durch

die Probe. Im Probenmaterial ist 7
die Weglinge Az und die posi- g
tionsabhéngige Lichtgeschwindigkeit
AT e — 5
vor der Probe:
¢V0r =V e—iw(t—%) (247)

Im Probenmaterial der Dicke Az kommt es, im Vergleich zur Wellenausbreitung im Vaku-
um, zu einer zeitlichen Verzogerung:

A Az o

N d A * A

At:/ _2__22/ mlryz) . A2 (2.48)
=0 €1 (7,y,2) Co 2=0 CoNgo Co
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Mit der Lichtgeschwindigkeit ¢; (x,y, z) = #ng=) o in der Probe. Nach Durchgang durch
die Probe hat sich die Wellenfunktion zu ¢yner verandert.

¢hinter — \Ij . efiw(thtfg) — \I] . e*i&)(t*%) X iwAt (249)

iho (J27, &2 4z A2 )

whintor = ¢vor : eiWAt = 1/}vor : (250)
. Az §(z,y,z) Az iB(z,y,z) 2
z/}hinter = wvor : elk()( f =0 ng @ f ﬁg ¢ ) (251)

Mit nq (z,y,2) = 1=06(x,y, 2) +i8 (x,y, z) ergibt sich die komplexe Transmissionsfunktion
T (x,y) die den Durchgang einer Wellenfunktion durch ein diinnes Objekt beschreibt:

Az §(z,y,2) Az B(z,y,2)
T (I‘, y) = lk‘Of ﬁy dZ k‘ f ﬁy dz (252)
Die Werte fiir den Brechungsindex hingen von der Energie der Strahlung ab. Fiir Rontgen-
strahlung sind die Werte fiir 6 sehr klein und positiv. Das bedeutet, dass fokussierende
Optiken konkav sein miissen. Fiir eine Goldprobe mit da, (15keV) = 1,34 - 107° und bei
einer Dicke von 40 nm ergibt sich ein Phasenschub von A¢ = 40,4 mrad.

Linsen

Um einen kleinen, intensiven Rontgenfokus zu erzeugen, wurden verschiedene refraktive
Rontgenlinsen entwickelt [Boy09]. Das Linsenmaterial sollte vergleichsweise niedrige Werte
fiir die Absorption und eine hohe Brechkraft bei der jeweiligen Réntgenenergie haben. Es
werden Elemente mit hoher Dichte und niedriger Kernladungszahl bevorzugt. Infragekom-
mende Materialen sind: Beryllium, Diamant und Silizium. Fiir Silizium ist die Bearbei-
tungstechnologie am weitesten fortgeschritten.

Als Vorfokussierungslinsen werden héufig gepresste radialsymmetrische Berylliumlinsen
verwendetet, die Refraktiven Réntgenlinsen (CRIF) [LSR*99]. Um einen Fokus in Na-
nometerbereich zu erzeugen, konnen Nanofokussierende Rontgenlinsen (NFL) [BEPT09]
verwendet werden. NFLs bestehen aus geéitzten planaren gekreuzten Siliziumlinsen (siehe
Abbildung c)). Aus dem Linsenmaterial lassen sich NFLs herstellen, die im Energie-
bereich zwischen 8 und 20keV besonders kleine Fokusse erzeugen. Die Herstellung der
NFLs wird ausfiihrlich in der Dissertation von Pit Boye beschrieben [Boy09]. Da der
Strahlengang sich beim Durchgang durch die Linse &ndert, wurden Linsen hergestellt, die
sich dieser Anderung anpassen, die sogenannten Adiabatisch Fokussierende Réntgenlinsen
(AFL) [SLO5|.

Eine neue Entwicklung sind die Refraktiven Lamellarlinsen (RLL), die die Linsenherstel-
lung mit neuen Herstellungsverfahren ermoglichen sollen [SSPT14b].

Blenden, Abschirmungen

Blenden und Abschirmungen absorbieren die Strahlung vollstdndig. Sie dienen der Strahlfithrung
und der Unterdriickung von Streustrahlung.

SCRL steht fiir compound refraktive lens.
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Abbildung 2.13:
a) Foto von CRLs
b) REM-Bild von
RLLs ¢) REM-
Bild von NFLs
aus Silizium

Strahlfinger

Strahlfinger, auch Strahlabsorber genannt, sind in den Strahlengang eingebrachte Absor-
ber. Meist absorbieren sie den zentralen Teil des Strahles vollstéandig. Um nur einen Anteil
des zentralen Strahles zu absorbieren, kénnen semitransparente Strahlfanger ver-
wendet werden (siche Kapitel [4.2.4)).

2.3.4 Kohirenz

Eine wichtige Eigenschaft von Synchrotronstrahlung ist ihre hohe Kohérenz. Der Begriff
kommt aus dem Lateinischen cohaerere und bedeutet so viel wie zusammenhéngen. Strah-
lung hoher Kohérenz fithrt bei Beugung zu scharfen Interferenzmustern. Das Youngsche
Doppelspaltexperiment ist ein Beispiel dafiir. Zwei Wellenziige sind koh&rent zueinander,
wenn sie eine feste Phasenbeziehung haben. Eine ausfiihrliche Darstellung zu Kohérenz
findet sich in [Len01]. Fiir Synchrotronstrahlung ist vor allem die longitudinale und die
transversale Kohérenzldnge von Bedeutung.

Transversale Kohirenz

Rontgenquellen besitzen eine rdumliche Ausdehnung, die die Kohérenzeigenschaften be-
einflusst. Besitzt eine chaotische Quelle die Ausdehnung b, so wird ein Probenpunkt im
Strahlengang von Photonen von verschiedenen Quellpunkten beleuchtet. Dadurch verrin-
gert sich der Phasenkontrast der Probe. Als Bedingung fiir konstruktive Interferenz ergibt
sich die transversale Kohérenzlange [;:

-

h

S

Sie ist fiir eine gauBformige Quelle wie folgt definiert [Baul4, ANMI1|:

; _4-1n2 AL
T S

(2.54)

Hier ist S die Halbwertsbreite der Quelle.
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Longitudinale Kohé&renz

Die longitudinale Kohérenzldnge ist ein Mafl fiir die Monochromasie der Strahlung. Es
seien zwei Wellenziige mit einer Wellenldnge \; = A und Ay = A + A\, Dabei ist A < .
Diese beiden Wellenziige 1 und 2 sind nach einer Entfernung [; vom Startpunkt aus nicht
mehr in Phase. Nach einer Entfernung 2 - [; sind sie wieder in Phase und Welle 1 hatte N
und Welle 2 N + 1 Maxima. Damit ergibt sich die longitudinale Kohérenzlange:

/\2
=35

(2.55)

Die longitudinale Kohérenz héngt also von der Bandbreite A%\ ab. Bei den Monochro-
matoren, die an Synchrotronstrahlungsquellen verwendet werden, liegt dieser Wert bei
ﬁ = 10* und damit ergibt sich fiir eine typische Energie von E = 15keV eine longitudi-
nale Kohérenzldnge von [; = 400 nm. Mit [; und der Versuchsgeometrie lasst sich auch, wie
in [Baul4] beschrieben, die maximale Hohe und die maximal zuldssige Dicke der Probe,

bei der sie kohédrent beleuchtet wird, berechnen.

Sichtbarkeit von Interferenz

Die Kohérenz einer Quelle erhoht sich, wenn sich die Bandbreite verringert, die Probe
weit von der Quelle entfernt ist und die Quellgrofle klein gehalten wird. Das entstehen-
de Interferenzmuster wird unschérfer, wenn es zu (1) inelastischer Streuung kommt oder
(2) die Bedingungen fiir das Experiment sich é@ndern |[Pat11}Len01]. Zu (2): da jedes Ex-
periment nicht unter exakt den gleichen Bedingungen wiederholt wird, wird es bei dem
realen Experiment immer ein unscharfes Interferenzmuster geben. Kohérenz geht beim
realen Experiment verloren da: die Energie und der Impuls der Synchrotronstrahlung
nicht konstant sind, die Probe zeitlich und rdumlich nicht konstant ist und der Detektor
durch seine Auflosungsbeschriankung einen raumlichen und zeitlichen Informationsverlust
bewirkt.

2.4 Ptychographie

Der Begriff Ptychographie stammt aus dem Altgriechischen und setzt sich aus zwei Begrif-
fen zusammen: 77v€ = Falte und ypa)tv = schreiben. Die Ptychographie ist ein Verfahren
in der Rontgenmikroskopie mit dem rdumlich hochaufgeldste Bilder von ausgedehnten, di-
cken Proben[| aufgenommen werden kénnen. In den vergangenen Jahren gab es eine rasante
Entwicklung in der Ptychographie. Dieses rasternde Verfahren der Beugung mit kohérenter
Rontgenstrahlung wurde 1970 von Hegerl und Hoppe [HH70] fiir die Elekronenmikrosko-
pie entwickelt. Seit den erstmaligen Anwendungen fiir Rontgenstrahlung im Jahr 2007

7" dick”bedeutet hier, dass die Probe mehrere hundert pm dick sein darf. Das ist dick im Vergleich zur
Elektronenmikroskopie.
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[RHCT07,/ TDM™08,SBG™11a] und sichtbares Licht gab es eine Vielzahl von Weiterentwick-
lungen, darunter sind die 3D-Ptychographie [DMT710,Ste12] und die XANES Ptychogra-
phie [HRH™13]. Ein Ptychogram setzt sich aus der Aufnahme vieler einzelner Beugungsbil-
der mit kohérenter Strahlung zusammen. Die Beugung mit kohérenter Rontgenstrahlung
und die Aufnahme nur eines Beugungsbildes wird nachfolgend erléutert.

2.4.1 Bildgebung mit kohirenter Réntgenstrahlung

Die Bildgebung mit kohdrenter Rontgenstrahlung wird oft auch CXDI (coherent x-ray
diffraction imaging) genannt. CXDI ist ein Verfahren, bei dem aus einem kohérent auf-
genommenen Fernfeldbeugungsbild eines Objektes dieses Objekt rekonstruiert wird. Das
Objekt wird von einem Strahl P(7,t) mit 7 = (x,y) durchstrahlt. Das im optischen Sinn
diinne Objekt O(7,t) der Dicke d absorbiert einen Teil des Strahles und verursacht einen
Phasenschub A¢ (siehe Kapitel . Die Wellenausbreitung im Objekt kann dabei ver-
nachlissigt werden. Es gilt: O(7,t) = e7A%¢2#4  Direkt hinter dem Objekt wird der
einfallende Strahl zur Transmissionsfunktion ¢ = P - O verdindert. Im Fernfeld entspricht
diese Wellenfunktion der Fouriertransformierten der Transmissionsfunktion F (P - O). Der
Detektor misst nur die Intensitéit I, da die Frequenz der Phase zu hoch ist: I =| ¢ |2
Die Rekonstruktion des Objektes ist iterativ und bendétigt Randbedingungen, damit das
Phasenproblem losbar ist. Randbedingungen sind dabei: das Objekt muss kleiner als der
beleuchtende Strahl sein und manchmal muss die grobe Form des Objektes bekannt sein.
Mit diesem Verfahren kénnen Auflosungen bis 5 nm [SBET08] erzielt werden. Kombiniert
man dieses Verfahren mit einem rasternden Scan der Probe wird das Verfahren Ptychogra-
phie genannt.

2.4.2 Ptychographischer Algorithmus

In der Ptychographie kénnen Proben, die deutlich grofier sind als der beleuchtende Strahl,
y_erwendet und rekonstruiert werden. Bei diesem Verfal}ren wird eine Probe mit einem
Uberlapp der beleuchteten Region gerastert. Durch den Uberlapp ist es moglich, das Pha-

kt Detektor

[0)

Abbildung 2.14: Schematische Darstellung Obj
des ptychographischen Abrasterns einer Pro-

be. Eine Probe wird am Ort 7 beleuchtet. Im
Fernfeld wird von einem Detektor ein Beu-  strani
gungsbild aufgenommen. Dann wird die Pro-

be um ﬁj verfahren und ein neues Beugungs-

bild aufgenommen. Die Darstellung wurde
entnommen aus [H610a].

y

senproblem zu lésen. Dafiir wurden verschiedene iterative Algorithmen entwickelt [TDB™09,



2.4. PTYCHOGRAPHIE 29

MRO09|, die sowohl die Phase als auch Amplitude von der Objektfunktion und der Beleuch-
tungsfunktion rekonstruieren. Der Nachweis der Konsistenz der Beleuchtungsfunktion fin-
det sich in [HHP"11a].

Algorithmus nach Rodenburg und Maiden

Der in dieser Arbeit verwendete Algorithmus orientiert sich an der Algorithmenentwick-
lung von Rodenburg und Maiden [MR09].

Abbildung 2.15: Schematische
Darstellung des Algorithmus nach
Rodenburg und Maiden. Eine
initiale Beleuchtungsfunktion
P; () und die Objektfunktion
O, (r) am Ort s(j) werden ge-
raten und im Fourierraum mit
der realen gemessenen Intensitéit

\/ Lsep) (E) aktualisiert. Durch

Fourierriicktransformation werden
eine aktualisierte Beleuchtungs-

und Objektfunktion bestimmt. Die
@ @ Darstellung wurde entnommen

aus [H610a].

Es sei die Beleuchtungsfunktion P (7), die Objektfunktion O (7), die relative Bewegung
zwischen Objekt und Beleuchtungsfunktion R;- und die Anzahl der aufgenommenen Beu-
gungsbilder N. Innerhalb einer Iteration werden N Teiliterationen durchlaufen. Die je-
weilige Teiliteration sei mit j gekennzeichnet. Da die Iterationen nicht in der Reihenfolge
der Aufnahme der Beugungsbilder durchlaufen werden muss, bezeichnet s (j) eine belie-
bige Permutation der Reihenfolge. In der iterativen Berechnung wird durch die diskrete
Aufnahme der Beugungsbilder alles in Matrizen, mit der Dimension der Pixelanzahl des
Detektors, berechnet. Hier erfolgt die Darstellung analog zu Rodenburg und Maiden in
kontinuierlicher Darstellung. Dann lauft der Algorithmus in folgenden Schritten ab:
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1. Initialisierung Die Beleuchtungsfunktion P;_; () und die Objektfunktion O,—; (7)
werden geschétzt.

2. Transmissionsfunktion Die Wellenfunktion ergibt sich als Produkt von Beleuchtungs-
und Objektfunktion:

b (F és(j)> =0; (77 - és(j)) B (7) - (2.56)

3. Propagation ins Fernfeld
W (k,Rsm) =7 [%’ (F Rsm)] =¥ (’faRsu))
Die Wellenfunktion wird mit Fraunhoferndherung ins Fernfeld propagiert. Dazu wird

sie Fouriertransformiert und danach in Amplitude und Phase aufgeteilt. Die Fourier-
transformation der Transmissionsfunktion sieht wie folgt aus:

b (k. R [ 53 —iFk
¥j (k:,Rs(j)> = 5[/ / V; (7“, Rs(j)> e " d?r

4. Amplitudenaktualisierung

o205 (FRp) (2.57)

0 (. Boi)) = 4/ Loy (F) 2 (FR0) (2.58)

Die vom Detektor gemessene Intensitit I (E) entspricht vereinfacht dem Betrags-

quadrat der Amplitude der wahren Wellenfunktion. Die berechnete Amplitude wird
mit den vom Detektor gemessenen Intensitdten aktualisiert. Die Phaseninformation
i8g; (FRyyy) — Pi(RRs))

%5 (K Reg))|
Fiir die Amplitudenaktualisierung gibt es verschiedene Methoden, die auch einen
nicht von der Probe kommenden Streuuntergrund beriicksichtigen kénnen. Darauf
wird im spiteren Abschnitt detaillierter eingegangen.

5. Fourierriicktransformation
o (7 Rany) = 7 [0 (R R | (2.59)
Es erfolgt die Fourierriicktransformation und ergibt eine neue Schétzung der Wellen-
funktion nach Transmission durch die Probe.

wird aus den berechneten Wellenfunktionen iibernommen e

6. Aktualisierung von Objekt- und Wellenfunktion
Oy (7= Roty) = 05 (7= Ry ) + 8 fi @)
J+ () J s(5) ‘ﬂ (F)lfnax +a

(v M =v; ) (260

(2.61)

Py () = Py () + 8

Q (@/J} (7) — 9y (F)> . (2:62)
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Aus der Wellenfunktion hinter der Probe kénnen Objekt- und Beleuchtungsfunktion
berechnet werden. Hierbei wird im Nenner ein kleiner Summand « eingefiihrt, um
Division durch Null zu verhindern. Der Faktor g ist ein Aktualisierungsgewicht.

7. nichste Teiliteration An der Position ﬁs(j+1) wird mit Schritt 2. fortgefahren.

Eine Beschreibung der praktischen Umsetzung findet sich in [H610b].

Bemerkungen zur praktischen Umsetzung

In einer realen Messung miissen noch verschiedene Punkte Beachtung finden, die in der Al-
gorithmenbeschreibung nicht erwidhnt wurden. Verschiedene Strahlintensitédten miissen mit
einer Normierung ausgeglichen werden. Uberbelichtete oder kaputte Detektorpixel miissen
maskiert werden. In [Bauld] werden verschiedene Umsetzungen des Algorithmus disku-
tiert. Dazu gehoren die Beachtung von verschiedenem Uberlapp der Beugungsbilder am
Rand eines Scans, die Reihenfolge der Aktualisierung von Objekt und Beleuchtungsfunkti-
on und deren Héufigkeit. Die Aktualisierung der Amplitudenfunktion kann mit verschiede-
nen Modellen erfolgen. Eine Diskussion fiir Messungen mit geringen Zahlraten findet sich

in [GACR12).

Erweiterungen

Durch den starken Uberlapp der Beugungsbilder gibt es mehr Informationen als fiir die Re-
konstruktion von Objekt und Beleuchtung benétigt werden. Diese konnen benutzt werden,
um Inkonsistenzen bei der Aufnahme der Beugungsbilder auszugleichen. Solche Inkonsis-
tenzen sind: Positionsfehler, eine inkohérente Beleuchtung, inkohérente Streuung, Limitie-
rung durch die Pixelgrofle des Detektors. Der Algorithmus kann erweitert werden mit: Po-
sitionskorrektur, Untergrundkorrektur, mehreren Beleuchtungen die inkohé&rente Beleuch-
tungen simulieren und eine kiinstliche Verkleinerung der Pixel (siehe [Hopen)|).

2.4.3 Amplitudenaktualisierung

Es gibt verschiedene Methoden zur Aktualisierung der Amplitude. Diese werden in [GA-
CR12| diskutiert. Hier sollen 2 Methoden, die Gau$- und die Poisson-Amplitudenaktualisierung
vorgestellt werden. In vereinfachter Schreibweise lauten die verschiedenen Aktualisierungs-

vorschriften:
- - I
GauBB W) =W,/ \{_] (2.63)
|5
T

(2.64)

Poisson \TJ; =0, %

V5]

Die hier Poissonaktualisierung genannte Vorschrift entspricht bei einer Poissonverteilung
der Messwerte einer Aktualisierung mit den "richtigen” Werten. Bei der Gaulaktualisierung
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hat die Aktualisierung der Amplitude mit der gemessenen Intensitét /; weniger Einfluss.
Wenn die Messwerte stark fehlerbehaftet sind, so haben die einzelnen Aktualisierungen
weniger Einfluss auf das Rekonstruktionsergebnis.

Residuumsreduktion

In allen Beugungsbildern gibt es Pixelwerte, die nicht mit der ptychographischen Rekon-
struktion konsistent sind. Diese Pixelwerte wurden durch einen Streuuntergrund, Pixelfeh-
ler oder eine schlechte Statistik verfilscht. Die Beugungsbilder kénnen teilweise mit einer
Residuumsreduktion [Bauld, HM15| korrigiert werden.

Der durchschnittliche Streuuntergrund in allen Beugungsbildern kann mit einer Residu-
umsreduktion, wie in |[Baul4] beschrieben, abgezogen werden. Die Intensitdt des real ge-
messenen Beugungsbildes I;) setzt sich aus der Eingangsintensitét des Strahles, den Streu-
anteilen vom Objekt und dem Streuuntergrund zusammen.

Die korrigierte Intensitdt des Beugungsbildes Iy x (E) kann dargestellt werden, als die

auf dem Detektor gemessene Intensitit I,;) abziiglich des gemittelten Streuuntergrundes

aller Bilder I (/2)

L5k (’Z) = Iy(j) (’Z) —Ip (E) (2.65)
Damit ergibt sich eine Amplitudenaktualisierung:
77/33 (E, Rs(j)> = \/Is(j) (E) —Ip (];) eiA¢j (Eﬁs(]-)) (266)

Diese Residuumsreduktion eignet sich gut, um in allen Beugungsbildern wiederkehrende
falsche Intensititen (z.B. durch tote Detektorpixel) zu korrigieren.

2.5 Auflésung

Die mit der Ptychographie erreichbare Auflésung ist wichtig und abhéngig vom Objekt,
der Beleuchtung, der experimentellen Geometrie und dem Algorithmus.
2.5.1 Bestimmung von Auflésung in Bildern

Fiir die Beurteilung der Qualitéit der ptychographischen Rekonstruktion dient die Bestim-
mung der Auflésung in der Rekonstruktion. Die Auflosung kann dabei mit folgenden Ver-
fahren bestimmt werden:

e Kantenmessung [SHP712],
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e Fourier-Schalen-Korrelation (FSC) [vHS05],
e Vergleich mit GauBfaltung von REM-Bild [HRH™13]

Kantenmessung

An Kanten, die als theoretisch scharf angenommen werden, wird eine Linienmessung durch-
gefithrt und die Halbwertsbreite der Kante bestimmt. Je nach Objektdetail kann das Er-
gebnis bei derselben Rekonstruktion variieren.

Fourier-Schalen-Korrelation

Bei der FS(f] werden 2 Bilder aus den Messdaten erzeugt und im Fourierraum betrachtet.
Die Auflésung wird bestimmt, indem die Korrelation zwischen den Fouriertransformierten
bestimmt wird. Die damit berechnete Auflosung liegt oft hoher als die vom Betrachter
wahrgenommene.

Gaufifaltung

Aus einem deutlich schérferen Bild des untersuchten Objektes wird die Auflésung der
Rekonstruktion bestimmt, z.B mit einem REM-Bild. Dafiir wird das scharfe Bild mit ei-
ner Gaufifunktion gefaltet und die GauBbreite angepasst, bis es der Rekonstruktion ent-
spricht. Die Auflésung entspricht dann der Halbwertsbreite der Gaufifunktion fiir die die
Ubereinstimmung zwischen Rekonstruktion und gefaltetem REM-Bild am héchsten ist.
Hierfiir ist ein scharfes REM-Bild der Probe nétig.

2.5.2 Experimentelle Geometrie

Die Pixelgrole Arp der rekonstruierten Ptychogramme ergibt sich aus der Entfernung

zwischen Probe und Detektor L, der Wellenldnge A, der Anzahl der Pixel N und der
Pixelgrofe Arp des Detektors. Fiir L > NArp gilt folgende Nédherung:

Arp = N A ~ . (2.67)
Mit realen Messparametern L = 1m, A = 0,8-107°m, N = 256 und Arp = 55 pm ergibt
sich eine Pixelgrofle von: Arp = 5,7nm. Die erreichbare Auflésung hiangt davon ab, bis
zu welchem Streuwinkel ein signifikantes Signal detektiert wurde. Damit ergibt sich ein
neuer Wert filr Ngignifikant A7 p. Dabei ist bei schwachen Streuern Nggnifikans < /N und damit
auch Arp grofler, als die Grofle des Detektors vermuten liee. Der Streuwinkel, unter dem
noch ein signifikantes Signal gemessen werden kann, hingt von der Signalstdrke und dem
Untergrund ab.

8FSC: fourier shell correlation
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Untergrundreduktion

Ein geringer Untergrund des Streusignales wird die Auflésung verbessern. Dafiir ist auch
entscheidend wie hoch das Untergrundsignal im Verhéltnis zum Probensignal ist. Dieser
Zusammenhang wird mit dem Signal-zu-Rausch-Verhéltnis (SNR) in Kapitel [2.6] betrach-

tet. Eine Untergrundreduktion kann erfolgen durch:
e Verbesserung der Quelleigenschaften

— Eine brillante Quelle erhoht durch den hoheren kohérenten Fluss auf die Probe
das SNR.

— Die Verwendung von einer Vorfokussierung erhoht den Fluss auf die Probe und
damit das SNR.

e Verringerung der Luft- und Detektorstreuung

— Die Verwendung von Flugrohren mit Vakuumumgebung oder einem Gas mit
niedrigem Formfaktor, also zum Beispiel Helium, verringert den Wirkungsquer-
schnitt fiir die Streuung auf der Strecke des Flugrohres. Allerdings kénnen die
Ein- und Austrittsfenster des Flugrohres einen zusétzlichen Streuuntergrund
bewirken.

— Eine komplette Vakuumumgebung von Probe und Detektor verringert die Luft-
streuung.

— Die Verwendung von Strahlfingern kann die mogliche Belichtungszeit erhéhen
und damit das SNR verbessern. Auflerdem verringert ein Strahlabsorber die
Streuung des zentralen Strahles in Luft und Detektormaterial.

e verbesserte Detektoreigenschaften
— Der Detektor sollte rauschfrei sein.
— Eine hohe Quanteneffizienz des Detektors erhoht das SNR.

2.5.3 Dosis

Mit einer hoheren Dosis wird der Wert fiir Nggniikans A7p erhoht. Das kann erreicht wer-
den mit einer Erhohung des kohérenten Flusses: durch lange Belichtungszeit, Vorfokussie-
rung und geeignete Rontgenquellen. Bei strahlenharten Objekten wird die Dosis durch den
verfiighbaren koharenten Fluss begrenzt. Bei einer Probe gilt: Fiir Auflésungen im Nanome-
terbereich féllt die Streuintensitit typischerweise mit der vierten Potenz des Streuvektors
(¢=*) ab [HBCT09]. Um eine Auflésung zu erreichen, die eine Grofienordnung grofler ist,
muss die kohédrente Dosis um vier Groflenordnungen erhéht werden.

Bei nicht strahlenharten Objekten, zum Beispiel biologischen Proben, begrenzen die Strah-
lenschdden die mogliche Dosis [HBCT09|. Die Auflosung der einzelnen Objektdetails hangt
dabei kaum vom gesamten Objekt ab, sondern den Streueigenschaften des Objektde-
tails [SS10].
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2.5.4 Schwache Streuer im Sinne der Ptychographie

Unter einer schwach streuenden Probe fiir ein ptychographisches Experiment soll im Folgen-
den eine Probe verstanden werden, die wenig Variation im Streusignal aufweist. Das

e kann eine schwach streuende Probe sein (atomarer Formfaktor f (¢)) und/oder
e wenig starke Variation, also wenig scharfe Kanten im Objekt (Strukturfaktor S (¢)).

Der Formfaktor einer Probe mit konstantem atomaren Formfaktor f(q), ergibt sich als
Produkt der atomaren Formfaktoren und der mikroskopischen Struktur der Probe (siehe

auch Kapitel [2.2.6)):
F(q)=f(q)-S(q) (2.68)

Im Folgenden sollen zwei Beispiele vorgestellt werden. Der Strukturfaktor fiir ein ku-
gelférmiges Objekt und der fiir ein zylinderférmiges Objekt. Dabei sei der Zylinder mit
der Zylinderachse entlang der Strahlrichtung orientiert und die Dicke des Zylinders sei R.
Fiir den Strukturfaktor ergibt sich:

9. (SiHU7u-COSu)27 Kugel

u3

5 (q) ~ 2 (2.69)
sinu/2 .
(u—/2> , Zylinder.
Hierbei entspricht u der Schreibweise aus Kapitel 2.2.6] es ist © = ¢ - R mit dem Im-
pulsiibertrag ¢ = @ und dem Zylinder bzw. Kugelradius R. In Abbildung [2.16| sind
die Strukturfaktoren fiir Kugel und Zylinder im Strahlengang dargestellt. Der Abfall des
Strukturfaktors des Zylinders ist fiir hohe Streuwinkel geringer als bei der Kugel. Das heifit,
bei scharfen Kanten im Strahlengang wird bei hohen Streuwinkeln ein hcheres Signal er-
zielt. Damit wird auch die mogliche Auflosung beim Zylinder hoher als bei der Kugel. Fiir

—  Kugel
—  Zylinder

WO
Abbildung 2.16:  Struk-

turfaktoren von Kugel
und Zylinder im Ver-
gleich. Kugel und Zy-
linder seien gleich dick
sin®/ und im  Strahlengang
ausgerichtet.

Strahlengang

Strukturfaktor

eine flache Scheibe, die senkrecht zum Strahl steht, mit dem Radius R — oo wiirde sich
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fiir alle Impulsiibertrige g # 0 ein Strukturfaktor S (¢ # 0) = 0 ergeben. In Strahlrichtung,
also bei ¢ = 0, wire der Formfaktor F' nur vom atomaren Formfaktor f abhéingig.

Erreichbare Auflésung bei gegebener Photonendosis

Fiir die Berechnung der Auflésung mit gegebener Photonendosis [SBT04,[KJH95] soll ein
Beispiel berechnet werden. Die Beispieldaten entsprechen den experimentellen Daten von
dem Goldsternscan mit Absorber (Scan 202) aus Kapitel [5.1.2] Es sei die Zahlrate I -
A = 1,0-107 Photonen pro s~! mit der Intensitéit [, und der Fliche A, die Probe sei
ein Goldnanopartikel mit dem Durchmesser d = 100nm in einer Entfernung von L =
1000 mm vom Detektor bei £ = 14,92keV und mit der Pixelgréfle des Detektors Arp =
0,055 mm. Mit den Formeln aus Kapitel und der Intensitét /(q) in einem bestimmten
Raumwinkel:

I(q) = I - (g—g)kA - AQ (2.70)

kann man berechnen, bis zu welchem Impulsiibertrag hAq ein signifikantes Signal detektiert
werden kann. Mit den Algorithmen aus der Modellierungsrechnung in Kapitel [3| und einer
Pixelgrofle von Arp = 0,320 mm, die das Abtasttheorem gerade noch erfiillt, ergibt sich
eine Zihlratd’] von 5 Photonen bis zu 14 Pixeln vom Zentrum entfernt, was einer Auflésung
von 17nm entspricht. Bei dem modellierten Beugungsbild kommt man auf eine Gesamt-
photonenanzahl von kohérent gestreuten Photonen von Ny = 24000. In Abbildung ist
die modellierte kohédrente Streuung von der Goldkugel aufgetragen. Der inkohérente Streu-
anteil ist vernachlissigbaif’} Zum Vergleich der Photonenanzahl soll eine Abschitzung der

Abbildung 2.17: Logarithmische
Darstellung der kohérenten Streu-
anteile einer Goldprobe, die sich
1000mm vom Detektor entfernt
befindet. Die Pixel in diesem Bild
sind fiir die bessere Sichtbarkeit der
Interferenzringe Arp = 0,055 mm
grofl. Dargestellt ist der Ausschnitt
der Detektorflache, der zur Auswer-
tung der Ptychogramme genutzt
wird.

kohérenten Streuintensitéat mit dem kohédrenten Abschwéichungskoeffizienten vorgenommen
werden. Mit dem Abschwichungskoeffizienten o (Au, E = 14,92keV) = 3,18 cm?/g (NIST:

9nach [SRHT0S]
OFiir Gold wiirde ein Winkel von 0.017 rad erreicht werden, was einem S von ca. 0.1 entspricht.
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http://physics.nist.gov/cgi-bin/Xcom/xcom3_1), der Dichte pa, = 19,32 g/cm?® und
einer durchschnittlichen Dicke der Kugel d=67 nm, ergibt sich durch kohérente Streuung
eine Photonenanzahl von N; = 4100. Fiir die kohirente Uberlagerung bei kugelformigen
Partikeln muss diese Streuintensitdt noch mit einem Faktor (%)Aano = 6, 88 korrigiert
werden [KJH95]. Damit ergibt sich eine Photonenanzahl Ny = 28200. Ein Vergleich mit der
Gesamtphotonenanzahl im direkt modellierten Beugungsbild zeigt gute Ubereinstimmung.

Nach [SBT04] kann die erwartete Auflésung von Goldkugeln auch berechnet werden mit:
207t
3r2n3d* 222
Da die Streuung in Vorwirtsrichtung erfolgt, ist f = Z = 79. Die Dicke der Probe sei

d = 100nm und gesucht ist die Auflésung:

IoAt = (2.71)

2073
Ar® = 2.72
T T 3ezn2de il At (2.72)
_ 207t
©3-(2,82-107%em)2- 10" cm - (5,9 - 102 ecm=3)2- 792 - (1,0 - 10~ cm)?2 - 107 cm 2
(2.73)
Ar =11nm (2.74)
Demnach ist bei einem Fluss von 10" cm™2 = 10°pum~2 eine Auflésung von 11nm zu
erwarten.

Dosis fiir atomare Auflésung

Im Folgenden sollen Betrachtungen angestellt werden, welche Dosis erforderlich ist, um
atomare Auflésung zu erreichen. Dazu muss eine Mindestanzahl von Photonen in einen
Raumwinkel einfallen, der Shannon Pixel AQ;; genannt wird. Wenn eine Probe aus meh-
reren Untereinheiten verschiedener Grofien aufgebaut ist, so ist atomare Auflésung nur
erreichbar, wenn das betrachtete Atom auch ohne die Streukraft der Umgebung auflosbar
wéare. Um zu berechnen wann atomare Auflésung erreicht werden kann, kann die Streu-
kraft eines einzelnen Atomes ohne seine Umgebung betrachtet werden. Die Argumentation
folgt [SS10].

Eine notwendige Bedingung, damit ein Atom unter der Annahme von einem perfekt un-
tergrundfreiem Streusignal, das der Poissonstatistik unterliegt, aufgelost werden kann ist
[SS10]:

2

L[ AQoy; - At > O‘Z (2.75)

Dabei ist I, der einfallende kohédrente Strahlungsanteil, AQoy; die GroBle des Shannon Pi-
Xel, [Y]? = g—gz der Wirkungsquerschnitt des Atomes, At die Belichtungszeit und a ein

" Shannon Pixel bezeichnet die PixelgroSe die notwendig ist, um das Abtasttheorem zu erfiillen. Es sei

AQ = (ﬁ)2 mit s = 2'/2 fiir 2 dimensionale Rekonstruktionen und R dem Objektradius [SRHT08].


http://physics.nist.gov/cgi-bin/Xcom/xcom3_1
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Faktor fiir das Rose-Kriterium [Ros48|. Das Rose-Kriterium ist eine Bedingung, damit die
Statistik der Photonen iiber einem festgelegten konstanten Untergrundwert liegt und dieser
Faktor wird in [SRH*08] mit 5 angenommen[?] Um nun die notwendige Anzahl der Photo-
nen fiir atomare Auflésung zu berechnen, soll ein Beispiel mit realistischen Zahlenwerten
gezeigt werden.

pas® 1 o
¢ =4 W2 AQoy 1222 AQoy,

Fir Z = 79 fiir Gold und ry = 2,817-107®m ergibt sich eine Dosis I, - At = 5 - 10®
Photonen pro nm~2 um atomare Auflésung zu erreichen [SS10].

2.6 Signal-zu-Rausch-Verhéltnis

Ein Beugungsbild setzt sich aus dem kohérent gestreuten Anteil der Probenstreuung und
einem Untergrund zusammen. Unter Untergrund werden Signale auf dem Detektor, die
nicht durch die einfache Streuung an der Probe erklért werden kénnen, verstanden. Das
kohérente Probensignal ermoglicht eine Rekonstruktion der Probe aus den Beugungsbil-
dern. Ein hohes zusétzliches Untergrundsignal verfialscht das kohédrente Probensignal und
verschlechtert damit auch die ptychographische Rekonstruktion. Das Signal-zu-Rausch-
Verhiltnis (kurz SNR) gibt das Verhiltnis von Nutzsignal zu Untergrundsignal an. Es ist
damit ein Giitekriterium fiir die Beugungsbilder eines Ptychogrammes. Mit dem SNR sollen
Vorhersagen iiber die Qualitdt und Auflésung der rekonstruierten Ptychogramme moglich
sein.

2.6.1 Rauschen

Eine Figenschaft von Licht ist Schrotrauschen. Es kann mit einer Poissonverteilung model-
liert werden.

2.6.2 Berechnung des SNR

Eine Einfiihrung eines Mafles fiir das SNR in der Ptychographie wird in [Ric13] und [Heil3]
vorgenommen. Der Mittelwert N einer Messreihe mit n Elementen sei:

N = i:N(z') (2.76)

12Rose fiihrte empirische Untersuchungen zu der Erkennbarkeit von Strukturen mit verschiedenen Un-
tergriinden und Versuchspersonen durch. Dafiir wurde ein notwendiges Signal-zu-Rausch-Verhéltnis von 5
festgestellt. Fiir die Analyse von Beugungsbildern ist diese Zahl zu iiberpriifen [Bur99|.
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Die Standardabweichung oy ergibt sich zu:

on =~ i O (N () - N)’ (2.77)

Das SNR gibt das Verhéltnis der Zahlereignisse des Nutzsignals Ngigna1 zur Standardab-
weichung der Zahlereignisse des Untergrundsignals Nypyier an:

N igna
SNR = —>eral (2.78)
OUnter
Bei der Messung wird Poisson Statistik angenommenﬁ. Die Standardabweichung kann
somit berechnet werden mit:

OUnter = V NUnter (279)

Bei der Bestimmung des SNR, fiir die bei einem Ptychographiescan aufgenommenen Beu-
gungsbilder, gilt folgende Notation: Ein am Scanpunkt (zp,yp) aufgenommenes Beugungs-
bild i erzeugt auf dem Detektor in Pixel (z,y) eine Anzahl von Zahlereignissen N (i, z,y).
Die Dimension des Beugungsbildes ist (Zmax,¥max). Das Signal ergibt sich aus der Differenz
zwischen der Zahlrate des Beugungsbildes mit Probe und der normierten Z&éhlrate ohne
Probe. Fiir die Zahlrate ohne Probe werden sogenannte Leerbilder aufgenommen.

t

NSignal (Za x?Z/) =N (i,l', y) - : NLeer (xay) (280)

Leer

Auch hier gilt Poissonstatistik. Somit kann die Leermessung normiert werden auf die Zeit

t.
t
O Leer (ZL’, Y, t) - t_JLeer (ZL’, Y, tLeer) (281)
Leer

Damit Ngignal positiv ist, wird die Differenz quadriert und die Quadratwurzel gezogen.

n

1 , t o ?
NSignal = E Z (N <27$7 y) - n NLeer (l‘,y)) (282)

i—1 Leer

Dies gibt das gesamte SNR fiir einen ganzen Scan an.

0 . t — ?
\/% Zi:l (N (la z, y) - tL NLeer ({L‘, y))
SNR (z,y) = o

t
\/ troor OLeer (SL’, Y, tLeer)

13Poissonstatistik ist erfiillt, wenn es eine groBe Anzahl von Ereignissen mit kleinen Einzelwahrschein-
lichkeiten gibt. Eine experimentelle Uberpriifung mit gemessenen Leerbildern zeigt gute Ubereinstimmung.

(2.83)
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Fiir das SNR ergibt sich ein Grenzwert von Eins fiir den Fall sehr geringer Zahlraten oder
eines geringen Nutzsignales. Will man wissen, wie sich das SNR fiir die einzelnen Beugungs-
bilder ¢ verdndert, so kann dies in Abhéngigkeit von dem, dem Beugungshild zugeordnetem,
Scanpunkt (zp,yp) dargestellt werden. Dazu wird das SNR fiir ein Beugungsbild i am Ort

(xp, yp) bestimmt:
;o 2
<N(Q3P71/P713>Z/>— + NLeer (Q?,Z/))
Leer

t
A/ tLeor O Leer (:L‘7 Y, tLeer)

Dann wird die Summe {iber alle Pixelwerte, die gréfer als 2 sind, bestimmt@, damit werden
nur Pixelwerte mit Signalanteil beriicksichtigt. Fiir jeden Scanpunkt ergibt sich ein skalarer
Wert, der in Abhéngigkeit vom Scanpunkt (zp, yp) aufgetragen wird. Damit ergibt sich
das SNR als graphische Matrixdarstellung der Probe:

SNR ($P7?JP71'71U) = (284)

Tmaz;Ymazx

SN’l:{Map (SL’P, yP) = Z SNR (.fCP, Yp, T, y) (285)

rz=1,y=1

Fiir den Fall, dass die Belichtungszeiten der Beugungsbilder zwar gleich sind, sich die
Strahlintensitéit jedoch von Beugungsbild zu Beugungsbild édndert, kann das SNR auch auf
die Intensitdten und nicht auf die Belichtungszeit normiert werden.

In Abbildung 2.1§]ist ein Schema zur Bestimmung der SNRy,, dargestellt. Aus den Beu-
gungsbildern und den Leerbildern wird fiir jeden Scanpunkt (xp, yp) ein SNR bestimmt.
Pixel (z, y), die wegen Division durch Null nicht zu berechnen sind, werden auf Null ge-
setzt. Aus der Summation aller Pixel im SNR iiber einem Schwellwert wird der Wert in
Pixel (zp, yp) des SNRyap (2p, yp) ermittelt. Zusétzlich dazu kann eine Abbildung, mit
dem maximalen Streuabstand 7., erstellt werden, wo bei den einzelnen Beugungsbildern
noch ein signifikantes Signal detektiert wurde. Dazu werden die einzelnen SNR der Beu-
gungsbilder radial gemittelt und der Streuwinkel fiir einen Schwellwert ermittelt. Diese
Darstellung liefert dann ein Bild, das Riickschliisse iiber die mogliche Auflosung in dem
jeweiligen Scanpunkt gibt.

SNR ohne Leerbilder

Fiir den Fall, dass keine Leerbilder mit den Scanparametern des Scans aufgenommen wur-
den, kann man unter der Annahme eines poissonverteilten Streuuntergrundes wie folgt ein

14Es kann auch ein anderer Schwellwert als 2 verwendet werden. Der Wert muss grofer als 1 sein, da
ein Pixelwert von 1 bei einem Beugungsbild ohne Signal auftreten wiirde. Je grofier der Schwellwert wird,
desto geringer wird der Kontrast.
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Leerbilder

Beugungsbilder

@

Mittelwert
| Standardabweichung

SNRtap

e

ZSNR (z,y)&

NaN und
Inf Pixel

auf Null

setzen

T,y

radiale SNRmap

I
=i\
ENE T

. \

Radiale
Mittelung

Abbildung 2.18:  Sche-
matische Darstellung zur
Berechnung des SNR
und der SNRyap. Links
sind die Scanpunkte
(xp, yp) dargestellt, die
ein Beugungsbild der
Dimension Tmaxs Ymax
erzeugen. Aus dem Beu-
gungsbild wird das SNR
am Ort xp, yp berechnet
und in die  SNRyp
eingetragen. Aus der ra-
dialen Mittlung des SNR
kann eine Abbildung
erstellt werden, wo der
maximale Streuabstand
Tmax, WO bei den ein-
zelnen Beugungsbildern
noch ein signifikantes
Signal detektiert wurde,
aufgetragen ist.
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Signal-zu-Rausch-Verhéltnis bestimmen: Im folgenden pSNR genannt (Poisson-Signal-zu-
Rausch-Verhéltnis) [Heil3).

Standardabweichung Einzelbild
Standardabweichung Gesamtscan

pSNR = (2.86)

L (N(@y) = N (i2,y)°
\/% Z?:l N (i7 T, y)

Aus diesem pSNR ist es moglich analog zum Vorgehen bei dem SNRy, (2p,yp) ein
PSNRyr,, (TP, yp) zu bestimmen.

pSNR (z,y) = (2.87)

2.6.3 Verbesserung des SNR

Eine Erhohung des SNR ist wiinschenswert. Das kann geschehen durch eine Verringerung
des Untergrundes oder eine Erhchung des Probensignals. Der Untergrund setzt sich aus
allen detektierten Photonen zusammen, die nicht durch einfache Probenstreuung erklérbar
sind. Um den Untergrund zu verringern, kann die Luftstreuung mit einem Flugrohr oder
einem Absorber verringert werden und ein rauscharmer Detektor verwendet werden. Eine
Verbesserung der Statistik erfolgt durch ldngere Belichtungszeiten. Dabei steigt der An-
teil des Signals nur mit v/¢. Eine Erhéhung der Belichtungszeit wird moglich durch die
Nutzung von Absorbern und semitransparenten Absorbern. Auch die Mittelung iiber viele
Beugungsbilder erhoht das Signal. Dabei muss die Probe zeitlich und rdumlich sehr stabil
sein.

2.6.4 Verfilschung des SNR

Es gibt Effekte, die das SNR scheinbar erhéhen, jedoch nicht das Nutzsignal im Verhéltnis
zum Rauschen verbessern. Ein Beispiel ist ein Ptychographiescan mit stark rdumlich insta-
bilem Strahlabsorber oder Probe. Das Wackeln der Probe im Strahlengang fiihrt zu einem
erhohten SNR. Die Leermessungen zur Bestimmung des SNR bleiben gleich, die Standard-

abweichung der einzelnen Beugungsbilder mit Probe erhoht sich, was zu einem erhohten
SNR fiihrt.

2.7 Proben

Als Proben wurden verschiedene schwache Streuer verwendet. Darunter sind Proben mit
kugel- und sternférmigen Goldnanopartikeln und eine Knochenprobe. Die Proben sollen
im Folgenden beschrieben werden.
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2.7.1 Knochenprobe

Probenmikrotomschnitte von dem Schienbein (Tibia) 15 Tage alter Ratten in Dicken von
100nm - 1 pm wurden hergestelltEl Diese waren mit 2% Glutaraldehyd fixiert und schritt-

5 ﬁﬂ.

I:I Epoxidharz‘
zur Einbettun
g

Abbildung 2.19: Lichtmikroskopische Abbildungen der Knochenprobe a) Lichtmikrosko-
pische Ubersichtsaufnahme der Probe. Die 100nm bzw. 1pm dicken Proben liegen auf
einer Si3zNy Membran. Die Membran in dem Rahmen ist 5 x 5mm grof. b) 5-fach ver-
groflerter Bereich der 1pum dicken Probe, der weifl markierte Kasten ist der Bereich des
Ubersichtsfluoreszenz-Scans. ¢) Aufnahme der untersuchten Probe zu Veranschaulichung
der verschiedenen Strukturen in dem Knochen. Neu gebildetes Knochengewebe ist schwarz
dargestellt, es ist umgeben von Knorpelgewebe. Der homogene Untergrund ist das zur
Einbettung genutzte Epoxidharz.

weise in 70 - 90% -igem Ethanol dehydriert. Danach wurde die Probe in Epon B Epoxidharz
eingeschlossen. Die Knochen befinden sich im enchondralerﬂ Stadium der Knochenbil-
dung, dadurch sind die Proben raumlich homogen. Daraus resultiert die Koexistenz von
Knorpel- und Knochengewebe mit unterschiedlichem Mineralisationsgrad. Es wird erwar-
tet, dass diese Proben Variationen in der Entstehung der Nanopartikel zeigen, die sich in
Dichtednderungen auf der Skala von 10 nm &uBern. In Abbildung[2.19]ist die Probe lichtmi-
kroskopisch dargestellt. Abbildung [2.20] zeigt die REM-Abbildung des Probenausschnittes,
der spéter ptychographiert wurde.

2.7.2 Goldkugeln

Nanopartikel gewinnen zunehmend an Bedeutung. Im Rahmen dieser Arbeit wurden kugel-
und sternférmige Goldnanopartikel verwendet. Sternférmige Nanopartikel konnen u.a. fiir

15In Zusammenarbeit mit Aurelien Gourier vom Laboratoire Interdisciplinaire de Physique von dem
CNRS und der Universitit Joseph Fourier in Grenoble und Delphine Farlay von der INSERM Einheit
1033 aus Lyon.

16Enchondral ist ein Begriff aus der Knochenbildung, der sogenannten Ossifikation und bedeutet
iibersetzt im Kmnorpel liegend. Dabei findet der Verknocherungsproze des Knorpelgewebes vom Inneren
des Knorpelgewebes aus statt.
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Abbildung 2.20: REM-Abbildung der Kno-
Chenpr()be_ LEO 1530 -

Date 12 Mar 2014
Time 1505:27

den oberflachenverstarkten Raman-Effekt (SERS) genutzt werden. Die Probe
besteht aus einer Losung mit sternféormigen Goldnanopartikel , die auf eine
Si3sN4 Membran aufgebracht wurden. Die Nanopartikel sind zwischen 40 — 100 nm grofl und
waren in Ethanol gelost. Die Losung enthielt den Stabilisator Polyvinylpyrrolidone (PVP).

Abbildung 2.21: REM-Abbildung der Probe
mit den sternférmigen Goldnanopartikeln auf

EHT = 10.00 kV Signal A=InLens  Mag= 51.41 KX  150ct2013 @

. % 200 nm
der Sl3N4 Membran- l.) — WD= 58mm  Photo No. = 5613 30.00 ym  OFf 10:18:46

2.7.3 Testobjekt

Die Teststruktur wurde speziell fiir Experimente mit hohen Auflésungen angefertigt. Her-
steller ist die Firma NTT und die Modellbezeichnung ATN/XRESO-50HC. Sie besteht aus
einem 500 nm dicken, strukturierten Tantal-Uberzug auf einer SiC Membran. Die kleinsten
Absténde zwischen zwei Linien betragen 50 nm. In der Mitte der Teststruktur befindet sich

"Im Vergleich zu herkémmlichen runden Goldkugeln verursachen die Goldsternchen ein stirkeres SERS
Signal. Das soll fiir die Untersuchung von Zellen, Mikrofluiden oder Biochips genutzt werden.

8Die Goldsternnanopartikel wurden hergestellt von Isabel Pastoriza-Santos von der Colloid Chemistry
Group von der Universida de Vigo in Spanien.



2.7. PROBEN 45

ein sogenannter Siemensstern. Der Siemensstern eignet sich wegen seiner kreisformigen An-
ordnung und den scharfen Kanten in der Struktur besonders gut, um festzustellen, wie hohe
Auflésungen mit der Mikroskopie erreicht wurden. In Abbildung ist die Probe in ih-
rer Halterung, als REM-Aufnahme und in ihrer chemischen Zusammensetzung dargestellt.

Ta 500 nm
Ru 20 nm
SiC 200 nm
=" W SiN 50 nm
(a) Halterung (b) REM-Bild (c) Schema

Abbildung 2.22: Tantal Teststruktur in verschiedenen Darstellungen. @) zeigt die Haltevor-
richtung fiir die Teststuktur (ibernommen von Dirk Samberg). Die Teststruktur selbst ist
rot dargestellt. (]ED zeigt ein REM-Bild des Siemenssterns. (c|) zeigt einen Querschnitt durch
die Teststruktur. Der Tantalabsorber ist auf einer Membran aufgebracht. Die Darstellung

wurde entnommen aus [H610a].






Kapitel 3

Modellierung

In diesem Kapitel sollen verschiedene Modellierungen durchgefiihrt werden, um die spéteren
Messungen zu vergleichen und zu ergidnzen. Es wurden Simulationen zur kohdrenten und
inkohérenten Luftstreuung durchgefithrt. Auflerdem wurde die Streuung im Detektormate-
rial modelliert. Diese Modellierungen ergénzen die Absorber- und Lochblendenmessungen
aus Kapitel 1.2 AuBerdem wurde die Rekonstruierbarkeit von modellierten Ptychogram-
men in Abhéngigkeit der Grofle des verwendeten Absorbers untersucht.

3.1 Modellierung der Luftstreuung

Die in Kapitel gemessenen Ergebnisse konnen auch modelliert werden. Dafiir wird fiir
einen Strahl der Intensitat I, die Auftreffwahrscheinlichkeit der Photonen auf einen De-
tektor fiir jedes Detektorpixel berechnet. Die Formeln fiir die differentiellen Wirkungsquer-
schnitte (siehe Kapitel gelten fiir die Wechselwirkung zwischen einem Photon und
einem Atom. Um die Luftstreuung in einem Volumen zu simulieren, muss die Gesamtan-
zahl der beteiligten Photonen I - A - At und der Luftmolekiile N im Volumenelement|
beachtet werden. Die Intensitét auf dem Detektor ergibt sich dann zu I; - A = Iy N - (g—g)
mit N = Ny -V als der Anzahl der Teilchen im durchstrahlten Volumen V und der Quer-
schnittsfliche A zur Strahlrichtung. Fiir die inkohérente Streuung an Atomen wird die
Klein-Nishina Formel wie folgt abgewandelt:

Lac-A=1y-N-AQ(zp,yp) - S - 1702P2(9)(% + P(0) +2 —4sin*# cos’¢)  (3.1)

Die Klein-Nishina Streuung von Strahlung, die durch ein Raumelement A fallt, erfolgt mit

einer Wahrscheinlichkeit (42) in den Detektorpixel (zp,yp). Mit S dem Streufaktor fiir

Luft (Stickstoff, Sauerstoff) und AQ (xp, yp) dem Raumwinkel der die effektive Fléche der

'Der Faktor N ergibt sich aus dem molaren Volumen. Beachtungen fiir die Modellierung von Streuung
finden sich in [SBT04].

47
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Detektorpixel unter einem Streuwinkel beachtet. Die kohérente Streuung sieht wie folgt
aus:

IRay - A=1I- N -AQ(zp,yp) - F? - r2(1 — sin® @' cos® ¢) (3.2)
In Abbildung (3.1)) ist die Bezeichnung der Achsen und Winkel zu sehen. Es seien die

Streupunkt Detektorebene

Abbildung 3.1: Schematische Dar-
stellung der Luftstreuung. Mit
dem Streupunkt (0,0,0), dem
Auftreffpunkt auf dem Detektor
(xp,yp,0), Detektormittelpunkt
(0,0,L) und den Streuwinkeln 6
und ¢.

Pixel des Detektors mit zp und yp bezeichnet. Dann ergibt sich der radiale Abstand
vom Detektornullpunkt (0,0, L) zu r = \/z% + y%. Der Abstand vom Streupunkt (0, 0, 0)
bis zum Auftreffpunkt (xp,yp, L) ist I = \/x% + y% + L?. Die Winke ergeben sich aus:

"
|cos ¢| = YD ynd sin@ = sinf = 7" Damit ergeben sich fiir die einzelnen Detektorpixel

folgende Formeln:

A 1 1 22
Nac - A=1y-N. 22 . 5. _;2pY(p P(E 2 — 4L
1aC 0 l2 S 4re ( ,9)(P(E,9>+ ( 79)+ 12)
A, x?
IlRay-Azle'l—g”-fz'r?(l—l—f)
mit:
P(E,0) = L
14 m?cg(l - %)
2
A = L - Ar,

VD) ()

Arp sei die Pixelgrofie des Detektors und r, = 2,81794 - 10~ 2 mm. Die Funktionen S
und f wurden mit Polygonen angenéhert und fiir 2-atomige Molekiile bestimmt. N ergibt
sich aus der Dichte pr.s = 1,29kg/ m3, der molaren Masse My = 28,95 gmol~! und der
Avogadrokonstante N4 in einem Kubikmillimeter Luft zu N = 2,55 - 10'®. In Abbildung
ist die Rayleighstreuung von Luft fiir eine Luftschicht der Dicke 1 mm in verschie-
denen Abstinden L des Streuortes vom Detektor aufgetragen. Es ist zu sehen, dass die

2Cosinusfunktion ist symmetrisch um 0. Fiir negative Werte von yp wird der Betrag gebildet. Die

Sinusfunktion ist symmetrisch um 7.
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Streuung fiir geringe Detektorabstdnde intensiver und in Vorwértsrichtung verstarkt ist.
In Abbildung @ ist die gestreute gemittelte Intensitat im 128. Detektorpixel iiber der
an der Streuung beteiligten Luftstrecke aufgetragen. Die Simulation wurde fiir einzelne
Luftschichten der Dicke von 1 mm durchgefiihrt und entlang der Luftstrecke summiert. Es
ist zu sehen, dass vor allem die Zentimeter vor dem Detektor zur Streuung beitragen und
mit zunehmender Luftstrecke die Kurve flacher wird. In Abbildung ist die atomische

= 0,5mm = 5mm = 1000 mm (d) IiRay(L)

Abbildung 3.2: Es ist die Simulation der Rayleighstreuung in Luft fiir verschiedene
Absténde der Streuortes vom Detektor aufgetragen. Die verwendete Energie betrigt
15,25keV und die Pixelgréfle Arp = 0,055 mm. @ L = 0,5mm, (]ED L = 5mm, (d
L = 1000mm. In @ ist die gestreute gemittelte Intensitdt im 128. Detektorpixel in
Abhéngigkeit von der beteiligten Luftstrecke aufgetragen.

Comptonstreuung in Luft fiir verschiedene Abstdnde L des Streuortes vom Detektor auf-
getragen. Es ist zu sehen, dass die Streuung fiir geringe Detektorabsténde intensiver und
in Vorwiértsrichtung unterdriickt ist. Bei groflen Absténden ist der Einfluss der atomischen

ooooo

uuuuu

(a) L =0,5mm (b) L =5mm (¢) L = 1000 mm (d) Iiae(L)

Abbildung 3.3: Es ist die Simulation der atomischen Comptonstreuung in Luft fiir ver-
schiedene Abstidnde L des Streuortes vom Detektor aufgetragen. Die verwendete Energie
betriigt 15,25keV und die PixelgréBe Arp = 0,055 mm. (o) L = 0,5mm, (b)) L = 5mm,
L = 1000 mm. In @ ist die gestreute gemittelte Intensitdt im 128. Detektorpixel in
Abhéngigkeit von der Entfernung aufgetragen.

Comptonstreuung vernachléssigbar. Der Plot des Streuanteiles iiber der Entfernung zeigt,
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dass in den Millimetern vor dem Detektor der Einfluss der Streuung am héchsten ist und
bei hoheren Entfernungen in ein Plateau {ibergeht. Die Ergebnisse entsprechen den quali-
tativen experimentellen Ergebnissen in Bild [4.7]

3.1.1 Lochblende

Die Lochblende soll den zentralen Strahl passieren lassen und die Streustrahlung der Luft
vor der Blende absorbieren. Es wird also fast nur die Luftstreuung, in einer durch die
Lochblende bestimmten Luftstrecke, auf dem Detektor gemessen. Dazu wird ein Detektor-
pixel ausgewéhlt, das weit genug auflen, also bei hohem Streuvektor ¢ liegt. Befindet sich
im Strahlengang in einer Entfernungen L;p eine Lochblende des Radius ryp, die einen
Teil der Strahlung absorbiert, so ergibt sich ein maximaler Abstand 7,4, = 722 - L auf
dem Detektor in dem noch Strahlung aus Punkt (0,0,0) detektiert werden kann (siehe
Abbildung [3.4). Der Zusammenhang zwischen der Lochblendengeometrie und 7,y ist in

Streupunkt Lochblende Detektorebene
Abbildung 3.4: Schematische Dar- LB
stellung der Streuung mit Loch- -
blende vor dem Detektormittel- A fmax
punkt. Die Entfernung zwischen 0 0
Lochblende und Detektormittel- 4 (8) < 8 ) (2)
punkt betrédgt Ly, der Radius der Lig
Lochblende sei 7y 5. . z

Abbildung dargestellt. Fiir grole Blendenentfernungen ist der Einfluss des Bereiches
vor der Lochblende L;g, der zur Detektorstreuung beitragt, hoher. In Abbildung (b)
ist dieser Zusammenhang fiir verschiedene Entfernungen L — L5 dargestellt.

Abbildung 3.5: Strah-

lengang an der Loch- a) Lochblende Detektor b) « Ll
blende a) moglicher o A ‘:
Strahlengang mit o - 107 mm i
Lochblende. b) Stre- . e B e ;,,
cke Lig die vor der i £y A
Lochblende noch Ein- d //
fluss auf die mogliche _ s
L;rin mm

Entfernung r,.. hat.

In Abbildung ist die Summe der kohérenten und inkohédrenten Streuverteilung an einer
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55 | Abbildung 3.6:  Simulation
des FEinflusses der Position
der Lochblende L — L;p
auf die gemessene Intensitét
im 127. Detektorpixel. Der
betrachtete Luftweg betrug
100 mm. Zum Vergleich wur-
de der Streuanteil bei einer

20+

Intensitaet

Luftstrecke von L — Lip
5k . .
v Lochblonde aufgetragen. Dleger 1st etwas
oo ohne Lochblende geringer, da bei der Loch-
05 2 yr % = a0 blende auch Entfernungen
L—L;ginmm grofler L — L p beitragen.

Lochblende gezeigt. Dafiir wurde die Lochblende in verschiedenen Abstianden vom Detek-
tor platziert und die radial gemittelte Zahlrate im 127. Detektorpixel aufgetragen. Der
gesamte betrachtete Luftweg betrug 100 mm. Fiir lange Absténde der Lochblende L — L g
erhoht sich die radiale Mittlung der Streuung. Ein langerer Luftweg fiihrt zu mehr Streu-
ung, wobei die ersten Zentimeter anteilig am stédrksten zur Streuung beitragen. Dieser
Zusammenhang ist auch bei den experimentellen Messungen in Abbildung zu sehen.
Zum Vergleich wurde der Streuanteil aufgetragen, der durch Luftstreuung auf einer Stre-
cke L — Ly g, auftritt. Dieser ist etwas geringer, da bei der Lochblende auch Entfernungen
zwischen L und L — Lpp zur Luftstreuung beitragen. Dieser Zusammenhang ist auch bei
den experimentellen Messungen in Abbildung [£.7 zu sehen.

3.1.2 Absorber

Ein Absorber vor dem Detektor verhindert die Streuung des Primérstrahles im Detektor-
material. Befindet sich in einer Entfernung von L — Lgg vor dem Detektor ein Absorber

siehe ildung |3.7]), der die direkte Strahlung absorbiert, so ergibt sich ein minimaler
iche Abbild 3.7), der die direkte Strahl bsorbi ibt sich ei inimal

Abstand 7, = L‘;S - L in Abhéngigkeit von dem Absorberradius rgs in der der De-
BS
tektor gestreute Strahlung misst. In Abbildung [3.8| ist die resultierende Luftstreuung bei

Anwendung eines Absorbers dargestellt. Die verwendeten Parameter waren: rgg = 2 mm,
L — Lps = 4mm und L = 1000 mm. Die Simulation wurde in 100 Schritten entlang der
Strahlachse durchgefiihrt und aufsummiert. Die Schrittweite betrug L = 10 mm. Eine ra-

diale Mittelung zeigt, wie auch die experimentelle Messung, Abschattungseffekte in der
Nihe des Absorbers.
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Absorber Detektorebene

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der
Streuung mit Strahlabsorber vor dem Detek-
tormittelpunkt. Der Absorber befindet sich in
einer Entfernung von Lpg vom Streupunkt
und hat einen Radius von rpg. Es ergibt sich
ein minimaler Abstand r,,;, vom Detektor-
mittelpunkt in dem noch Streustrahlung ge-
messen werden kann.

1.0+

0.8 4

0.6 4

0.4

Zahlrate in a.u.

0.2

0.0

T T T T T T
0 20 40 60 80 100 120
Pixel

(a) Streuverteilung (b) radiale Mittlung

Abbildung 3.8: Simulation der Luftstreuung mit Absorber. Die Parameter waren: rgg =
2mm, L — Lgsg = 4mm, L = 1000 mm in 100 Schritten @ Streuverteilung auf Detektor
@ radiale Mittelung der Streuintensitét iiber dem Abstand zum Detektormittelpunkt.

3.1.3 Streuung im Detektormaterial

Fiir die Modellierung der Streuung im Detektormaterial soll von Werten ausgegangen
werden, die der Geometrie des Detektors entsprechen. Da die Streuung in der Detek-
torebene mit L = O0m und # = 90° stattfindet, kénnen die Formeln vereinfacht wer-
den. Bei den gestreuten Anteilen im Detektor muss die Abschwéchung der Streukeule
im Detektor beriicksichtigt werden. Es gilt das Lambertsche Gesetz I, = [;e™#". An-
teilig ergibt sich dann fiir jeden Detektorpixel eine genihertd’| Intensitét I» (zp,yp) =
Iy (e*’”’ —e*“(T*ATD)). Dabei entspricht das g dem Absorptionskoeffizenten fiir den Pho-
toeffekt und Arp der Grofle der Detektorpixel. Mehrfachstreuungseffekte wurden nicht
beriicksichtigt. In Abbildung [3.9| ist die Detektorstreuung qualitativ dargestellt. Die In-
tensitit der gestreuten Strahlung ist in Polarisationsrichtung unterdriickt und nimmt mit
zunehmendem Abstand vom Auftreffpunkt in allen Richtungen ab. Bei hoheren Photo-
nenenergien ist die Intensitédt der Streukeule hoher. Es wurde die Streuung modelliert, die
in einem Pixel erzeugt wiirde, falls der Primérstrahl nur ein Pixel des Detektors tréfe,
das heifit die simulierte Streukeule entspricht der Punktantwort des Detektors. Die auf
den Detektor auftreffende Intensitét entspricht im Experiment eher einer Gauf}-Funktion

3Diese Formel ist exakt fiir ¢ = 0, 55T, 37” Genau genommen ist die Fliche des getroffenen Detektorpi-
xels abhiingig vom Streuwinkel ¢. Es gilt I (xp,yp) = I e *" 0 (¢) mit dem totalen Wirkungsquerschnitt

des Detektorpixels o (¢).
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(a) Punktantwort (b) Detektorstreuung

Abbildung 3.9: Simulation fiir Streuung in Detektor Streuung im Detektor bei einem
Punktférmigen Strahl @ Streuung im Detektor bei einem gaufiférmigen Strahl

— ungestreuter Strahl

10° B — 15 keV Rayleighstreuung Abbildung 3.10: Modellierung

0l — ?g iez Rtay"?'g:s“ce“”r‘gt t der Streuung im Detektor. Die
eV atomische Comptonstreuung .. . . . . .

10° — 30 keV atomische Comptonstreuung Zahlrate ist n Abhanglgkelt

gesamt bei 30 keV vom Abstand r vom Auftreff-

punkt des Primérstrahles auf den
Detektor radial gemittelt und
logarithmisch  aufgetragen. Es
wurde ein gauBiformiger Strahl
mit 7,5 - 10® Photonen und o = 5
Pixel simuliert. Als Energie wurde
E = 10keV und £ = 30keV

Pixel verwendet.

Zaehlrate

mit einer Standardabweichung von o. Die experimentell gemessene Detektorstreuung kann
durch die Faltung der Punktantwortfunktion des Detektors mit einer Gauf3-Funktion an-
gendhert werden.

In Abbildung wurde die Streuung im Detektor fiir zwei verschiedene Energien radi-
al gemittelt aufgetragen, mit u (10keV) = 7,7mm ™! und p (30keV) = 0,27mm~!. Fiir
die niedrige Energie ist zwar die Streuung am Auftreffpunkt hoher, aber die Eindringtiefe
in das Detektormaterial deutlich kiirzer, als fiir hohere Energien. Bei hohen Streuwinkeln
q (also grofler Abstand vom Auftreffpunkt des Primérstrahles auf den Detektor) steigt
mit zunehmender Photonenenergie der durch Detektorstreuung erzeugte Streuuntergrund.
Experimente mit Photonenenergien von 24,3 keV haben gezeigt, dass dort eine deutliche
Comptonkeule zu sehen ist (siehe Abbildung , die durch Streuung im Detektor verur-
sacht wird [H610a].
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Abbildung 3.11: Logarithmisch auf-
getragene Anzahl der detektier- §
ten Photonen auf dem MAXIPIX-
Detektor bei einer Messzeit im Mérz
2010 an der ESRF. Als Energie wur- |
de F = 24,3 keV verwendet. Der De-
tektor wurde mit einer kreisformigen
Blende von £ = 1mm abgedeckt.
Die Abbildung wurde iibernommen

aus [H6104

Vergleich mit Streuexperiment

Hier sollen die Streuung der Luft und des Detektors fiir die Parameter des Experimentes
aus Kapitel [£.2] simuliert werden.

Der Luftweg ist 2222 mm lang, es wird ein PILATUS 300K Detektor verwendet (siehe
Kapitel und die Energie ist £ = 15keV. Es wird von einem 320 pm dicken Silizi-
umchip im Detektor ausgegangen, mit p (15keV) = 2.3mm~'. Der Strahl sei gaufiférmig
mit ¢ = 13 Pixeln und mit einer Zihlrate von 7,5 - 10® pro Sekunde auf dem gesam-
ten Detektor. Fiir die Luftstreuung wurde bisher nur ein diinner Strahl betrachtet, das
heifit diinn im Vergleich zur Pixelgrofie des Detektors. Das kann durch Faltung mit einem
gauBformigen Strahl korrigiert werden. Da der Hauptstreuanteil aus dem Bereich direkt
vor dem Detektor kommt, reicht es, das Endergebnis mit einer Gau-Funktion zu falten
und nicht jeden einzelnen Abstandspunkt. In Abbildung [3.12] ist die radiale Integration
iiber den gauiférmigen Strahl und die Streuung zu sehen.
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10° . . . . . .
— ungestreuter Strahl
N — Detektorstreuung .
— Rayleighstreuung
LN S ——  Luftstreuung 1
\ — atomische Comptonstreuung
10° gesamt 1

10?

Zaehlrate

10"

10°

10

102

0 20 40 60 80 100 120
Pixel

Abbildung 3.12: Modellierung der Streuung in Detektor und Luft. Die Zahlrate ist in
Abhéngigkeit vom Detektormittelpunkt radial gemittelt und logarithmisch aufgetragen.
Es wurde ein gaufiférmiger Strahl bei Energie £ = 15keV mit 7,5-10% Photonen simuliert,
mit der Streuung im Detektormaterial und der Streuung in 2222 mm Luftweg.

Die Simulation stimmt gut mit den in Bild dargestellten experimentellen Ergebnis-
sen iiberein. Die Streuung, die durch das Detektormaterial verursacht wird, ist bei hohen ¢
deutlich geringer als die Streuung aufgrund des Luftweges. In der Nihe des zentralen Strah-
les dominiert die Detektorstreuung. Das liegt an der hoheren Teilchendichte und héherem
Formfaktor im Detektormaterial. In der Modellierung wurde das Eintrittsfenster vor dem
Detektorchip nicht betrachtet.

Fehlerbetrachtung

Die Simulation der Streuung ist fehlerbehaftet. Einige Fehler werden durch die vereinfa-
chenden Modellannahmen verursacht:

e Die Streuung in des Eintrittsfensters des Detektors wird nicht modelliert.
e Die Faltung mit der Gau-Funktion erfolgt nicht fiir jeden Abstandspunkt.
e Es wird nur Einfachstreuung betrachtet.

e Luft wird als nur aus Sauerstoff und Stickstoff bestehend angenommen.
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e Die inkohiirenten Streufaktoren sind nicht so genau bekannt['}
e Es gibt Fehler durch die Diskretisierung der Absténde.

Der Vergleich der modellierten Werte mit dem Streuexperiment zeigt trotz der ungenauen
Modellierung gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Werten. Der Fehler durch
die Annahme von Einfachstreuung ist gering, da Mehrfachstreuung durch die ohnehin ge-
ringen Wirkungsquerschnitte selten ist. Da Luft hauptséchlich aus Sauerstoff und Stickstoff
besteht ist auch der Fehler durch die Vernachlissigung von Argon, Kohlenstoffdioxid und
anderen in Spuren enthaltenen Gasen gering. Simulationen mit unterschiedlichen Diskre-
tisierungen der Abstdnde haben gezeigt, dass diese so fein wie moglich sein sollten, da
besonders in den Luftschichten direkt vor dem Detektor die Anderung im Beitrag zur
Gesamtstreuung auf dem Detektor sehr hoch ist.

3.2 Ptychographie bei verschiedenen Absorbergréfien

Strahlabsorber sind wichtig, um den Streuuntergrund durch die Luftstreuung und die De-
tektorstreuung des zentralen Strahles zu minimieren. Je grofler der Strahlabsorber ist, desto
kleiner ist der Luftstreuuntergrund und um so lidnger die mogliche Belichtungszeit. Aufler-
dem kann mit einem Absorber im Primérstrahl der Detektor linger belichtet werden, bevor
er gesittigt ist und die Abhéngigkeit Quanteneffizienz des Detektors von der nichtlinea-
ren Zahlrate hat geringeren Einfluss. Allerdings wird die Rekonstruierbarkeit durch das
Fehlen der zentralen Information eingeschriankt. Das soll hier systematisch mit Simulatio-
nen untersucht werden. Aus der REM-Aufnahme der Goldsterne (Abbildung wurde
eine hochaufgeloste Vorlage fiir eine Simulation erzeugt. Dabei wurden Goldkugeln einer
maximalen Dicke von 180 nm angenommen. Mit einer gegebenen gaufiférmigen Beleuch-
tung der Halbwertsbreite 80 nm in der Objektebene wurden Beugungsbilder simuliert. Die
Beugungsbilder sind ohne Untergrund und das Streusignal unterliegt der Poissonstatistik.
Die Werte fiir die Simulation orientieren sich an einer realen Messung die in Kapitel
beschrieben wird. Bei der Simulation wurden in jedem Ptychogramm verschiedene Pho-
tonenanzahlen pro Beugungsbild verwendet. Dann wurden verschiedene Absorbergréfien
aus den Beugungsbildern herausmaskiert und der so entstandene Datensatz rekonstruiert.
Die Ergebnisse sind in Abbildung zu sehen. Fiir Datensétze ohne Absorber (R4 = 0)
werden die Rekonstruktionen mit hoheren Photonenanzahlen pro Beugungsbild besser auf-
gelost. Das entspricht dem Ergebnis aus [SS10]. Die Umrisse der Goldsterne sind auch bei
hohen R4 zu erkennen. Der Zusammenbruch der Rekonstruktion erfolgt abrupt. Dabei
lassen hohere Photonenanzahlen einen grofieren Absorber zu. Bei Rekonstruktionen mit
Absorber sind die Werte des Phasenschubes des Objektes und der Absorption nicht mehr
zuverldssig. Ebenso die Werte der Beleuchtung. Mit zunehmendem R, ist die Umgebung
um die Goldsterne weniger glatt. Der Phasenschub der Goldsterne erhoht sich erst schein-
bar fiir die kleineren Objekte, fiir die grofiten Goldsterne sinkt er in der Mitte ab.

4 [Hub00] spricht teilweise von einer Abweichung von 20 %
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Abbildung 3.13: Oben: aus einer REM Aufnahme (Abbildung erzeugte, hochauf-
geloste Objektvorlage fiir eine Simulation. Dargestellt ist die Absorption. Mit einer gege-
benen gaufférmigen Beleuchtung und der Objektvorlage wurden fiir verschiedene Photo-
nenanzahlen pro Beugungsbild und Absorbergréfien Datensétze rekonstruiert. Dargestellt
ist die Objektphase der Datenséitze mit einem maximalen Phasenschub von —0,16 rad.
Links steht die insgesamt verwendete Photonenzahl pro Beugungsbild und oben gibt R4
den Radius des Absorbers in Pixeln an. Die Bilder in den letzten beiden Spalten zeigen
das Bild vor und nach Zusammenbruch der Rekonstruktion.
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Die Luftstreuung ist ist bei der Modellierung noch nicht beachtet.



Kapitel 4

Untergrundquantifizierung

Die verschiedenen beschriebenen Experimente wurden in Hamburg am DESY, PETRA 111,
Strahlrohr P06, Nanohiitte und in Grenoble am ESRF, ID13, Nanohiitte durchgefiihrt. In
diesem Kapitel wird der schematische Versuchsaufbau beschrieben. Auflerdem werden Mes-
sungen mit verschiedenen Strahlabsorbern, Lochblenden und in Vakuum- bzw. Heliumum-
gebung durchgefiihrt, um den Streuuntergrund zu quantifizieren. Er werden Messungen
mit semitransparenten Strahlabsorbern beschrieben und die Ergebnisse derselben gezeigt
werden. Dann wird die Durchfithrung der Experimente mit verschieden stark streuenden
Proben beschrieben.

4.1 Versuchsaufbau

Die Prototypenentwicklung des hochauflésenden Rontgenmikroskopes mit nanofokussie-
renden Rontgenlinsen fand an der ESRF, ID13 statt. Eine ausfiihrliche Beschreibung der
Umsetzung findet sich in [Pat11]. Die spitere Umsetzung des Versuchsaufbaues am DE-
SY an der P06 wird in [SBF710a] beschrieben. In den Abbildungen und ist der
schematische Versuchsaufbau dargestellt. Die Synchrotonstrahlung wird vom Undulator,
tangential zum Speicherring abgestrahlt. Mit einem Monochomator wird die gewiinschte
Energie ausgewéhlt. In fast 100 m Entfernung befindet sich die eigentliche Experimen-
tierhiitte. Dadurch ist eine hohe transversale Kohérenzlinge gewéhrleistet. Um den Fluss
zu erhohen, kénnen Vorfokuslinsen verwendet werden. In der Nanohiitte befindet sich das
eigentliche Mikroskop mit der nanofokussierenden Optik, der Probenhalterung, den Pro-
benmotoren und verschiedene Detektoren. Das Mikroskop besteht aus zwei gekreuzten
NFLs zum Fokussieren der Strahlung, einer Lochblende von wenigen Mikrometern Aus-
dehnung, die unerwiinschte Strahlung absorbiert, und einer Probenpositioniereinheit mit
9 Achsen. Zur Aufnahme der Ptychogramme werden Hochprézisionspiezomotoren verwen-
det.

39
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Undulator Spiegel
Speicherrinq Monochromator Vorfokqslinsen Mikroskop Objekt Detektor
1y
Mikrohitte

Nanohutte

| | | | | [

[ [ [ [ [ [

-96 m -75m -45m -1mm Om 1,9m

Abbildung 4.1: Schematischer Strahlengang vom Undulator bis zum Detektor bei Strahl-
rohr P06. Die Strahlung wird emittiert, monochromatisiert, bei Bedarf von den Vorfokuslin-
sen fokussiert. Im Mikroskop selbst wird ein Nanofokus erzeugt und die Probe in Schritten
im Nanometerbereich gescannt. Im Fernfeld nimmt der Detektor ein Beugungsbild auf.

Scannergehause

Granitblock

Detektortisch

Linsenhalterung

Floureszenzdetektor

Probenhalter

Probenmotoren

Abbildung 4.2: Versuchsaufbau in der Nanohiitte der P06 am DESY. a) schematischer
Versuchsaufbau mit Scannergehéuse, Detektortisch mit verschiedenen Detektoren, Ver-
fahreinheit fiir die Detektoren, ibernommen von D. Samberg, b) Foto vom Versuchsaufbau,
iibernommen von DESY ¢) Foto von der Scannereinheit. Zu sehen sind die Linsenpositio-
nierer, die NFLs, der Fluoreszenzdetektor, der Probenhalter und die Probenmotoren.
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Zwischen dem Beugungsdetektor und der Probe kann ein evakuiertes oder heliumge-
spiiltes Flugrohr eingebracht werden (siehe Abbildung . Damit wird die Streuung zwi-
schen Probe und Detektor verringert. Am Detektor ist das Flugrohr mit einer Kaptonfolie
abgeschlossen und strahlseitig mit einem Diamantfenster.

Kaptonfenster Halterung Flugrohr

Beugungskamera Flugrohr Detektortisch Flugrohr Scannereinheit

Abbildung 4.3: Versuchsaufbau in der Nanohiitte. a) Foto vom Ubergang des Flugrohrs
zum Detektor, b) schematischer Versuchsautbau, iibernommen von D. Samberg

4.1.1 Detektoren

Bei Experimenten an Synchrotronstrahlungsquellen werden verschiedene Arten von Detek-
toren verwendet. Hochauflosende Kameras, Beugungskameras, Energiedispersive Detekto-
ren (fiir Fluoreszenzmessungen) und Photodioden. Im Folgenden soll auf zwei Beugungs-
kameras ndher eingegangen werden, da diese bei der Datenaufnahme der Ptychogramme
eine entscheidende Rolle spielten.

MAXITPIX

Der MAXIPIX-Detektor ist eine an der ESRF entwickelte Beugungskamera. Eine ausfiihrliche
Dokumentation findet sich in [PRCT11]. Sie ist rauschfrei, einzelphotonenzihlend und hat
eine kurze Auslesezeit. Die Pixelgrofie der einzelnen Pixeldetektoren ist 55 x 55 pm?, die
Totzeit 300 ps. Sie ist damit ideal geeignet fiir Experimente mit Beugung mit kohérenter
Strahlung. Wegen der Einzelphotonenzéhlung ist diese Kamera nicht fiir Fliisse {iber

108 photons/s/mm? geeignet.
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PILATUS

Der PILATUS 300K Detektor wurde von Firma DECTRIS entwickelt. Er ist einzelphoto-
nenzihlend, ohne Ausleserauschen und ohne Dunkelstrom, Die Pixelgrofie betragt 172 x
172 pm?. Die maximale Zéhlrate pro Pixel betrigt: 10°Photonen/s [KBBT09]. Die Chipdi-
cke des Siliziumchips im Experiment betrug 320 pm.

4.2 Messungen des Untergrundes

Im Folgenden sollen Messungen vorgestellt werden, die durchgefiihrt wurden, um den Streu-
untergrund zu bestimmen und gegebenenfalls zu minimieren. Dazu gehoren:

e Messungen ohne Probe, die sogenannten Leerbilder,

e Messungen mit Strahlabsorbern, die lange Belichtungszeiten mit wenig Streuunter-
grund ermoglichen,

e Messungen mit reduzierter Luftstreuung durch Vakuumumgebung oder Helium und

e Messungen mit Lochblenden in verschiedenen Absténden vom Detektor, um den Ein-
flul der Luftstrecke auf den Streuuntergrund zu bestimmen.

Die Lochblendengriéfie wurde dabei variiert. Die Bestimmung der Streuung im Detektor mit
einer sehr kleinen Lochblende direkt vor dem Detektor wurde getestet. Allerdings ist die
Streuung, die von der Lochblende selbst erzeugt wird, so hoch, dass sich die Messung nicht
eignet, um die Detektorstreuung zu bestimmen. Der divergente Strahl auf dem Detektor
erzeugt ein Beugungsbild mit einem Maximum in der Mitte und fallt dann gauférmig ab.
Bei groflen Absténden vom Strahlmittelpunkt ist der Abfall der Intensitét des Strahles nicht
mehr gaufiformig, sondern durch Luftstreuung erhcht. Das entstehende Beugungsbild ist
nicht ganz radialsymmetrisch. Fiir die folgenden Betrachtungen werden die Beugungsbilder
radial um den zentralen Auftreffpunkt des Strahles gemittelt und aufgetragen, was bei
grofleren Pixelabstdnden vom Zentrum eine gute Néherung darstellt. In den folgenden
Graphen wird nicht nur ein Abstand vom zentralen Strahl in Pixeln angegeben, sondern
auch ein g-Vektor. Dieser g-Vektor wird fiir den Fall berechnet, dass die Streuung an dem
Ort stattfindet, wo die Probe stehen wiirde, wenn eine Probe verwendet werden wiirde.
Die gemessene Luftstreuung kann nicht mit ihrem Impulsiibertrag gemessen werden, da der
Streuort nicht genau bekannt ist. Fiir die Anwendung der Messungen des Untergrundes auf
Messungen in denen Proben verwendet werden, ist die Angabe des g-Vektors sinnvoll.

4.2.1 Leerbilder

Fiir die Bestimmung des Untergrundes der Beugungsbilder wurden Leerbilder aufgenom-
men. Leerbilder werden mehrfach und ohne Probe im Strahlengang aufgenommen. Dabei
erfolgt die Belichtungszeit so, dass der Detektor nicht geséttigt ist. Mit Strahlfinger kann
langer belichtet werden. Fiir die Leermessungen wurden meist 100 Einzelmessungen auf-
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genommen. Bei einer poissonverteilten Statistik wird so der relative Fehler um den Faktor
10 vermindert.

4.2.2 Messungen mit Strahlabsorber

Messungen mit vollabsorbierenden Strahlabsorbern wurden mit verschiedenen Absorber-
materialien, verschiedenen Absorberdurchmessern und verschiedenen Absténden zwischen
Detektor-Absorber und Probe-Absorber durchgefiihrt. Absorber nahe der Probe sind klei-
ner, schwerer zu montieren und minimieren die Luft- und Strahlabsorberstreuung. Absorber
nahe des Detektors konnen gréfler sein und sind leichter zu montieren. Da der signifikante
Streuanteil aus den letzten Zentimetern vor dem Detektor kommt, konnte solch ein Absor-
ber ausreichend sein. Fiir die Experimente wurden je 100 Beugungsbilder ohne Probe mit
und ohne Absorber aufgenommen. Mit Absorber wurde fiir 10s und ohne fiir 0,5s belich-
tet. Eine ausfiihrliche Betrachtung der Experimente mit Strahlabsorbern findet sich in der
von mir betreuten Bachelorarbeit von Johannes Richter [Ricl3]. Hier folgt eine kurze Zu-
sammenfassung der Bachelorarbeit. Die Messungen wurden im Mérz 2013 an P06 (DESY)
durchgefiihrt. Die verwendete Photonenenergie war 15,25keV, die Entfernung zwischen
Detektor und Fokalebene betrug 2222 mm und es wurde ein PILATUS 300K verwendet.
Folgende Absorber wurden getestet:

Nr. Absorber Durchmesser Entfernung Probe-Absorber
1 ohne Absorber

2-1  vollabsorbierend, Gold 0,05 mm 95 mm

2-2  vollabsorbierend, Gold 0,05 mm 25 mm

3-1 vollabsorbierend, Wolfram 0,3 mm 210 mm

3-2  vollabsorbierend, Wolfram 0,3 mm 175 mm
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Abbildung 4.4: Dargestellt ist die radial gemittelte Zéhlrate iiber dem Abstand in Pixeln
bzw. dem ¢-Vektor. Fiir jede Messung wurden 100 Beugungsbilder der Belichtungszeit 10s
radial gemittelt. Verwendet wurden verschiedene Absorber in verschiedenen Entfernungen.
Die Messwerte wurden aus [Ricl3| ibernommen.

Die radiale Mittelung der Leerbilder ohne Strahlabsorber zeigt, dass die Z&hlrate iiber
dem ¢-Vektor, fiir kleine Abstéinde von der optischen Achse, einer Gaufiverteilung ent-
spricht. Der Absorber schneidet einen Teil des zentralen Strahles weg. Bei dem Graphen des
Goldabsorbers (Messung 2-2) ist zu sehen, dass in der Mitte noch die Intensitét der hheren
Harmonischen des Undulators (siehe Kapitel 2.3.2) durchkommt. Bei einem Pixelradius von
11 ist zu sehen, dass die Grenze zwischen Absorption und ungestértem Strahl sehr breit
ist und der Intensitdtspeak vergleichsweise niedrig, was auf ein Wackeln des Goldabsor-
bers hindeutet. Der Goldabsorber war an einer Glaskapillare befestigt. Bei dem auf einer
Kaptonfolie aufgeklebten Molybdéanabsorber ist der Intensitidtspeak neben dem Absorber
schirfer. Am wenigsten Untergrund bei hohen ¢-Vektoren hat der Molybdénabsorber. Am
Beispiel des Goldabsorbers ist zu sehen, dass der vom Absorber abgedeckte Raumwinkel
eine entscheidende Rolle spielt. Die Luftstreuung bei dem weiter von der Probe entfernten
Absorber (Messung 2-1) ist deutlich hoher.

Wichtig bei der Benutzung von Absorbern sind folgende Punkte:

e cine gute Befestigung des Absorbers ist notig,
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e der Absorber muss dick genug sein, um den zentralen Strahl vollstindig zu absorbie-
ren,

e der abgedeckte Raumwinkel muss der Geometrie des Aufbaues entsprechen und

e der Absorber muss weit genug von Detektor weg sein, um die Absorberstreuung nicht
auf dem Detektor abzubilden.

Unter Nutzung des vollabsorbierenden Wolframabsorbers in einer Entfernung von 175 mm
wurden Messungen mit evakuiertem oder heliumgespiiltem Flugrohr durchgefiihrt (siehe
Abbildung [4.5)). Das Flugrohr befand sich zwischen Absorber und Detektor. Am Detektor
war es mit einer Kaptonfolie abgeschlossen und quellseitig mit einem Diamantfenster. Bei
dem evakuierten Flugrohr ist die Kaptonfolie nach der Innenseite des Flurohres gewdolbt,
dadurch entsteht eine Liicke zwischen Detektor und Kaptonfolie. Bei dem heliumgespiilten
Flugrohr ist die Kaptonfolie nach aulen gew6lbt und schlieft in der Mitte direkt an die
Detektorfliche an.

Zshlrate in [1/s]

Radius in Pixel

0 50 100 150 200
| | | | |
10° 3 —— ohne Absorber
3 —— Flugrohr evakuiert, mit Absorber
s Flugrohr evakuiert, ohne Absorber
10" 3 mit Absorber
3 —— Flugrohr mit Helium, mit Absorber
103 4 v e Flugrohr mit Helium, ohne Absorber
10° E
10 E
10° E
10" 3
107 E
3
1073 | | | | | 1 |
2 4 6 8 10 12 14x10°
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Abbildung 4.5: Dargestellt ist die radial gemittelte Zahlrate iiber dem Abstand in Pixeln
bzw. dem ¢-Vektor. Fiir jeden Messung wurden 100 Beugungsbilder der Belichtungszeit
10s radial gemittelt. Verwendet wurde der Molybdénabsorber in einer Entfernung von
175mm von der Fokalebene mit oder ohne evakuiertem, bzw. heliumgespiiltem Flugrohr.
Die Messwerte wurden iibernommen aus [Ric13].
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Es ist zu sehen, dass das Flugrohr den Untergrund nur absenkt, wenn gleichzeitig ein
Absorber verwendet wird. Ohne Absorber liegen die Untergundwerte von der Flugrohr-
messung sogar iiber einer Leermessung. Der Abfall der Zéhlrate bei hohen ¢ ist bei den
Flugrohrmessungen etwas steiler als bei der Leermessung. Das ist auf den stéarkeren Einfluss
der Streuung direkt vor dem Detektor zuriickzufiihren. Die Streueffekte der Flugrohrfenster
sind stérker, als die unterdriickte Luftstreuung im Flugrohr.

4.2.3 Messungen mit Blende im Strahlengang

Um den Bereich, aus dem die Streuung kommt, einzuschrinken, wurden Lochblenden in den
Strahlengang gebracht. In verschiedenen Absténden vom Detektor wurden mit verschie-
denen Lochblendendurchmessern Beugungsbilder aufgenommen. Der schematische Ver-
suchsaufbau ist in Abbildung[4.6|dargestellt. Bei einer Lochblendenmessung spielt die Luft-

Lochblenden Detektor

Al-Pb-Al

@c-0@ m
Abbildung 4.6: Aufbau der Lochblendenmes- : ‘
sung. Lochblenden verschiedener Gréflen in ’
einer Aluminium-Blei-Aluminium Schicht- L . S
platte der Dicke 7mm wurden in verschie-
denen Entfernungen vom Detektor in den
Strahlengang eingebracht. Entfernung

streuung zwischen Lochblende und Detektor eine Rolle. Aulerdem trégt ein Teil des Weges
zwischen Strahlungsquelle und Lochblende zur Luftstreuung bei (siche Kapitel . Fiir
jede Konfiguration wurden mehrere Beugungsbilder aufgenommen und fiir eine bessere
Statistik gemittelt. Die gemittelten Beugungsbilder wurden auf tote Pixel korrigiert und
radial gemittelt. Die toten Pixel wurden dafiir auf Null gesetzt, die Mittelung erfolgte
tiber alle Pixel. Diese Messungen wurden im Oktober 2013 an P06 (DESY)durchgefiihrt.
Messparameter fiir die Messzeit waren: Energie 11,7 keV, Entfernung Detektor-Fokalebene
2m, Detektor war ein PILATUS 300k, die Lochblende ist eine 7 mm dicke Blei-Aluminium-
Blei-Sandwich-Platte. Fiir jede Konfiguration wurden 100 Messungen je 30 s belichtet. Fiir
verschiedene Blendendurchmesser und Absténde ergeben sich folgende Verldufe in Abbil-
dung Es ist zu sehen, dass der Detektor zu lange belichtet wurde und in der Mitte
die Anzahl der zdhlbaren Photonen {iberschritten wurde. Fiir kleine Blendenabsténde fallt
der Untergrund erwartungsgemif schneller ab. Die Blendengréfie spielt dabei kaum eine
Rolle. Bei kleinen Blendendurchmessern ist bei kleinen g-Vektoren ein Stiick vom Strahl
abgeschnitten. Da die Streuung bei groflien ¢ nur vom Abstand und nicht vom Durchmes-
ser abhéingt, ist die Luftstreuung des zentralen Strahles entscheidend fiir den Untergrund.
Auf allen Beugungsbildern ist in einem Abstand von 25 Pixeln vom Zentrum ein Ring zu
sehen. Das lokale Minimum in den Kurven bei 60 Pixeln wird von einem Detektorstreifen
verursacht.
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Abbildung 4.7: Auswertung der Lochblendenmessung an P06. Dargestellt ist die radiale
Integration der Zahlrate auf dem Detektor iiber dem Streuwinkel fiir verschiedene Absténde
und Lochblendengrofien. Der Detektor wurde iiberbelichtet und in der Mitte ist die Anzahl
der zéhlbaren Pixel iiberschritten. Fiir kleine Lochblendenabstéinde fallt der Untergrund
schneller ab. Fiir kleine g-Werte spielen die Blendengréfie und die Entfernung keine Rolle,
sofern die Blende nichts vom zentralen Strahl abschneidet. Die Blendengréfie spielt auch
bei hohen g-Werten kaum eine Rolle.



68 KAPITEL 4. UNTERGRUNDQUANTIFIZIERUNG

4.2.4 Messungen mit semitransparentem Strahlabsorber

Falls der Fluss zu hoch fiir den Detektor ist, konnen semitransparente Absorber genutzt
werden, um den dynamischen Bereich des Detektors besser auszunutzen. Damit kann langer
belichtet werden und zu hoheren ¢ gestreut werden. Bei semitransparenten Absorbern wird
vor allem der zentrale Teil des hochintensiven Strahles teilweise absorbiert (siche Abbil-
dung . Das verwendete Material sollte wenig streuen. Im Unterschied zu vollabsor-

Semitransparenter Detektor
Absorber
Entfernung

Abbildung 4.8: Schema der semitransparen- zentraler Strahl I
ten Strahlabsorber. Der zentrale Strahl wird
von einem Absorber, der sich in einer Entfer-
nung vom Detektor befindet, abgeschwicht.
Der Detektor kann somit l&nger belichtet wer- s 5
den und ist homogener ausgeleuchtet. Unten % [
ist die resultierende Intensitédt entlang des & -
Strahlquerschnittes aufgetragen. Intensitat Intensitat

bierenden Absorbern bleibt der zentrale Teil des Beugungsbildes in abgeschwichter Form
erhalten. Fiir die ptychographischen Rekonstruktionen wurden Messungen, ohne Probe,
mit und ohne Absorber im Strahlengang durchgefiihrt. Die Beugungsbilder der Ptycho-
gramme wurden mit semitransparenten Absorbern aufgenommen und nachher mit einem
multiplikativen Faktor M korrigiert. Ein gemitteltes Leerbild ohne Absorber mit der In-
tensitét fLeer, ohne Absorber Nat eine um den Faktor M’ erhohte Intensitdt als ein gemitteltes
Leerbild mit Absorber ]NLeer’ mit Absorber

T T /
]Leer, ohne Absorber — ILeer, mit Absorber * M

Die Beugungsbilder mit Probe und semitransparentem Absorber werden mit einer Maske
M multipliziert. Diese entspricht am Ort des Schattens des Absorbers auf dem Detektor
M’ und auBlerhalb von diesem ist die Maske auf 1 gesetzt.

M(x )= M', (xp,yp) € Absorberschatten auf Detektor
D2YD) = (xp,yp) ¢ Absorberschatten auf Detektor.

Hier bezeichnet (zp, yp) einen Ort auf dem Detektor. Die mit der Maske berechnete Inten-

sitdt I] i aApsorber SOllte idealerweise der Intensitdt entsprechen, die ohne semitransparenten
Absorber gemessen worden wire.

I/nit Absorber (:BD7 yD) =M (xDv yD) . Imit Absorber (I’Da yD)
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Abbildung 4.9: Beugungsbilder in logarithmischer Darstellung. a) Beugungsbild ohne Ab-
sorber, b) mit Absorber. ¢) Maske zur Multiplikation der Beugungsbilder mit Absorber.

Allerdings sind dabei Streueffekte auBlerhalb des Absorberschattens nicht beriicksichtigt.
Auch Propagationseffekte durch den Luftweg nach dem Absorber werden in dieser Kor-
rektur vernachléssigt. In Abbildung ist ein Beispiel fiir Beugungsbilder mit und ohne
Absorber und die resultierende Maske dargestellt. Es wurden Experimente mit verschiede-
nen semitransparenten Absorbern durchgefiithrt. Darunter waren planare und parabolische
Absorber aus verschiedenen Materialen. Einige Messungen damit sollen im Folgenden be-
schrieben werden.

Planare semitransparente Strahlabsorber

Zur Abschwichung des Strahles wurde ein planares Glasplédttchen verwendet. In einer Mess-
zeit an der ESRF im Rahmen des Langzeitprojektes MI-1036 wurden im Oktober 2012 Pty-
chogramme von Goldnanopartikeln mit und ohne semitransparenten Absorber im Abstand
von 173 mm vom Detektor aufgenommen. Messparameter waren: Energie E = 14,92keV,
Entfernung zwischen Probe und Detektor L = 2680 m, Scanbereich 2 x 2 pm?, Belichtungs-
zeit 0,58 (mit semitransparentem Absorber) bzw. 0,03s (ohne semitransparenten Absor-
ber), es wurde der MAXIPIX-Detektor verwendet. Es wurden Leerbilder ohne Probe auf-
genommen. Die Ergebnisse der Rekonstruktion sind in Abbildung zu sehen. In der
oberen Zeile ist die Rekonstruktion mit semitransparentem Absorber mit und ohne Un-
tergrundkorrektur (siehe Kapitel zu sehen. In der Untergrundkorrektur ist die Form
des semitransparenten Absorbers noch erkennbar. In der unteren Zeile ist die Rekonstruk-
tion ohne semitransparenten Absorber zu sehen. Fiir beide Rekonstruktionen erscheint
die Rekonstruktion mit Untergrundkorrektur scharfer und es sind mehr Probendetails er-
kennbar. Der Untergrund ist bei der Messung mit semitransparentem Absorber um einen
Faktor 10 hoher. Bereiche, in denen der Untergrund negative Werte annimmt, deuten auf
Streuung vom semitransparenten Absorber hin. Zwischen den Messungen mit und ohne
semitransparentem Absorber ist kein deutlicher Unterschied erkennbar. Die Rekonstruk-
tion mit semitransparentem Absorber funktioniert in diesem Fall nicht schlechter, als die
ohne.
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Abbildung 4.10: Verschiedene Ptychogramme der Objektphase und Untergrundkorrektur.
Die Ptychogramme haben einen maximalen Phasenschub von —0,3 in rad. Bei allen Pty-
chogrammen wurde die Positionskorrektur [SHM™13,|Hopen| verwendet. Oben: alle Pty-
chogramme wurden mit semitransparentem Absorber aufgenommen a) ohne Untergrund-
korrektur, b) mit Untergrundkorrektur und c) dazugehérigem rekonstruierten Untergrund.
Unten: alle Ptychogramme wurden ohne semitransparenten Absorber aufgenommen d) oh-
ne Untergrundkorrektur, e) mit Untergrundkorrektur f) und dazugehorigem rekonstruier-
ten Untergrund. Die Zahlenwerte fiir den Untergrund entsprechen der korrigierten Zihlrate
in den Beugungsbildern.

Parabelférmige semitransparente Strahlabsorber

Die Form der Absorber wurde an das gauiformige Strahlprofil der Form I (r) = A - emor?
angepasst, so dass die resultierende Intensitédt hinter dem Absorber kein Maximum mehr
hat (siehe [Ric13]). Dann ergibt sich in Polarkoordinaten fiir die Dicke d (r) des Absorbers
in Abhéngigkeit der Entfernung r vom Mittelpunkt des Absorbers:

d(r) :C_T2ﬁ (4.1)

c ist der Wert bei r = 0, p der Abschwichungskoeffizient des Materials. Fiir die Intensitét
hinter dem Strahlabsorber gilt I; (1) = A - e#¢, sie ist also konstant. Mit einem perfekten
Absorber wiirde ein gauBformiger Strahl den Detektor gleichméfig ausleuchten. Idealer-
weise sollte das Material des Absorbers nicht streuen.

Eine Messung wurde im Oktober 2012 am ESRF mit einem gaufiférmigen Molybdénab-
sorber durchgefiihrt. Molybdén besitzt einen hohen Absorptionskoeffizienten und dadurch
kann ein relativ diinner Absorber gefertigt werden, was den Einfluss von Beugungseffek-
ten verringern soll. In Abbildung ist der Querschnitt des Absorbers gezeigt, ebenso
wie das dann resultierende Beugungsbild auf dem Detektor. In dem radial gemittelten



4.2. MESSUNGEN DES UNTERGRUNDES 71

Bild der Intensitét iiber dem Streuvektor ist zu sehen, dass das Strahlprofil ohne Absor-
ber nahezu gauBformig verlauft. Das Strahlprofil mit Absorber ist im Bereich des Absor-
bers abgeschwiicht. Ein gaufiférmiger semitransparenter Absorber ist also in der Lage, das
Strahlprofil so abzusenken, dass der Detektor gleichméfig ausgeleuchtet wird. Allerdings
verursacht er selbst noch Streuuntergrund.

In Zusammenarbeit mit Prof. LengeleIEl wurden Absorber aus Aluminium in parabolischer

a) | 4 | Q) .
| 1 | . ey T— Abbl.ldung 4.11: a) Quer-
- ‘ 4 . 1 N Lk mitAbsorber | gchnitt des Aufbaus des
© 3 _| .
b) 10 semitransparenten Absor-

bers, Bemaflung in mm
b) Beugungsbild auf dem
Detektor c) radial gemit-

Zzhlrate in 0.5 s

T T | telte Intensitétsverteilung
ol ' mit und ohne Absorber.

Form hergestellt. In Abbildung[4.12|a) ist ein Foto des Aufbaus und der Halterung des zy-
linderférmigen semitransparenten Aluminiumabsorbers zu sehen. Es wurden Absorber aus
Al und AlMgz und zum Vergleich auch in zylindrischer Form getestet. Messungen fanden
im Marz 2013 an P06 am DESY statt. Die Absorber waren 4 mm dick und schwéchen den
Fluss um einen Faktor 10~ im zentralen Strahl ab. Damit erhoht sich der dynamische
Bereich des Detektors um den Faktor 10%.

a) Aufbau b) Beugungsbild
Halterung

Beugungsringe

tote Pixel

hoéhere Harmonische
Comptonkeule

Detektorstreifen
semitransparenter
Absorber
Kaptonfolie

Halterung

Abbildung 4.12: a) Aufbau des semitransparenten Absorbers b) logarithmiertes und ge-
mitteltes Beugungsbild auf Detektor mit verschiedenen Effekten des Absorbers auf das
Beugungsbild (Beugungsringe, hohere Harmonische, Comptonkeule) und Detektoreigen-
schaften (tote Pixel, Segmentierung des Detektors).

IRWTH Aachen



72 KAPITEL 4. UNTERGRUNDQUANTIFIZIERUNG
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Abbildung 4.13: Oben: Form des Absorbers. Unten: rekonstruierte Objektphase der Ptycho-
gramme. Unten rechts ist der Ausschnitt einer Rekonstruktion ohne Absorber zu sehen.
Alle Messungen wurden bei der selben Messzeit unter Beibehaltung der Messparameter
aufgenommen.

Der Absorber befand sich nahe des Detektors, um Streueffekte durch den Absorber
moglichst gering zu halten. Die Entfernung betrug 33 cm vom Detektor. Das ist ein Kom-
promiss, um einerseits die Luftstreuung des zentralen Strahles zu verringern und den Ein-
fluss der Streuung des Absorbers gering zu halten und andererseits die Beugung durch den
Absorber als gering annehmen zu kénnen. In Abbildung b) ist ein Beugungsbild mit
einem semitransparenten Absorber zu sehen. In der logarithmischen Darstellung kann man
sowohl Beugungsringe des Materials als auch eine Comptonkeule und die hohere Harmoni-
sche sehen, die die Rekonstruktionen der Beugungsbilder erschweren. Die Rekonstruktionen
sind in Abbildung zu sehen. Bei der Rekonstruktion wurden die Beugungsbilder auf
tote Pixel und Detektorstreifen maskiert, ebenso wie die hohere Harmonische in der Mitte.
Die Beugungsbilder wurden durch Multiplikation in den Bereichen in denen der semitrans-
parte Absorber Intensitét absorbiert hatte, erhoht. Unten rechts ist der Ausschnitt einer
Rekonstruktion ohne Absorber zu sehen. Die Bilder mit Absorber sind nicht so scharf
geworden. Die Rekonstruktion mit dem zylinderformigen Absorber zeigt die meisten Ar-
tefakte. Bei den parabelformigen Absorbern ist kein deutlicher Unterschied zwischen den
verschiedenen Materialen erkennbar. Um den Effekt der semitransparenten Absorber auf
das Beugungsbild zu untersuchen, wurden 100 Leerbilder je 10s mit Absorber und ohne
Probe aufgenommen und radial gemittelt (siehe Abbildung[4.14)). Die Absorber senken die
Intensitdat bei hohem ¢ um eine Groéflenordnung ab. In der Mitte des Absorbers ist die
Intensitdt durch die héheren Harmonischen héher als erwartet. Bei dem zylinderférmigen
Absorber bricht die Intensitit am Rand des Absorbers ein.

Die Untersuchungen der semitransparenten Absorber ergaben, dass sie den Streuunter-
grund bei Leerbildern absenken. Das ist bei der Rekonstruktion von Ptychogrammen nicht
unbedingt mit einer besseren Auflosung verbunden. Die Form semitransparenter Absor-
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ber kann an das Strahlprofil angepasst werden. Das fithrt zu besseren Ergebnissen bei der
Rekonstruktion, als bei Absorbern mit nicht angepasstem Strahlprofil. Insgesamt ist die
Verwendung von semitransparenten Absorbern eine Methode, die Verbesserungen in der
Datenaufnahme und damit auch in der rdumlichen Auflésung moglich machen kénnte. Al-
lerdings sind weitere Untersuchungen zur Optimierung des Absorbermaterials, der Montage
des Absorbers und zur Datenauswertung der Beugungsbilder notwendig.






Kapitel 5

Vergleich verschiedener Streuer

Es sollen hier Messungen ausgewertet und verglichen werden, die bei der selben Messzeit un-
ter ahnlichen Bedingungen aufgenommen wurden. Es soll die Auflésung der Ptychogramme
verglichen werden und ein Zusammenhang zum SNR hergestellt werden. Auflerdem wer-
den aus dem SNR Ubersichtsbilder der Scans erstellt, die Riickschliisse auf die mogliche
Auflésung zulassen. Die Intensitdt des Untergrundes hat Einfluss auf das giinstigste Re-
konstruktionsverfahren, auch das wird betrachtet. Im Folgenden werden die Messparameter
der verschiedenen verwendeten Proben zusammengefasst.

5.1 Messparameter der Proben

Es wurden von verschiedenen Proben Ptychogramme aufgenommen und ausgewertet. Dabei
waren:

e der stark streuende Siemensstern,
e die schwach streuenden, aber scharf begrenzten Goldnanopartikel und
e eine schwach streuende Knochenprobe mit wenig Kantenkontrast vertreten.

Diese Messungen wurden im Rahmen des Long Term Proposals MI-1036 an der ID13 an der
ESRF im November 2013 durchgefiihrt. Die Energie war auf ' = 14,92 keV einstellt, was ei-
ner Wellenlénge von 0,082 nm entspricht. Verwendet wurde der MAXIPIX-Detektor.

5.1.1 Siemensstern
Bei der Messung des Siemenssterns betrug die Entfernung zwischen Probe und Detektor
L = 4,015m, der Scanbereich von 2 x 2 ym? wurde in 50 mal 50 Schritten abgescannt und

die Belichtungszeit betrug 0,02s.

75
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5.1.2 Goldsternprobe

Fiir die Messung an der Goldsternprobe wurden keine Leermessungen aufgenommen. Die
spater genutzten Leerbilder stammen aus Bereichen des Scans ohne Goldkugeln. Messungen
an der Goldsternprobe wurden mit und ohne vollabsorbierenden Absorber im Strahlengang
angefertigt. Die Entfernung zwischen Probe und Detektor betrug L = 1,00 m, der Scanbe-
reich 2 x 2pm? und der Absorber deckte auf dem Detektor eine Fliche des Durchmessers
2 x 1,32mm? ab. Die Ptychogramme wurden kombiniert und einzeln ausgewertet.

Scan 202 203 204
Belichtungszeit 0,2s 0,2s 0,02s
Anzahl der Schritte | 50 x 50 | 100 x 100 | 50 x 50
Schrittweite 50nm | 25nm 50 nm
Absorber ja ja nein

5.1.3 Knochenprobe

Es wurden insgesamt 20 Ptychogramme mit aneinander passenden Positionen aufgenom-
men. Die Scanparameter waren: Entfernung zwischen Probe und Detektor L = 1 m, Schritt-
weite 50 pm, Scanbereich 7,2 x 7,25 pm? und Belichtungszeit L = 0,02s. Es wurde kein Ab-
sorber verwendet. Vor der ptychographischen Aufnahme wurden ein Mikroskopiebild und
ein Ubersichtsbild der Probe in Fluoreszenz (siche Abbildung aufgenommen.

54.0

Abbildung 5.1: a) Mikroskopiebild des In-Line Mikroskopes an ID13 mit 50-facher Ver-
groferung b) Fluoreszenziibersicht der Knochenprobe. Dargestellt ist die K,-Linie von
Kalzium mit 200 x 200 Scanschritten je 0,02s Belichtungszeit. ¢) Fluoreszenzsignal des
ptychographierten Bereiches. Der ptychographisch rekonstruierte Bereich ist weifs umran-
det.
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Abbildung 5.2: Es ist das pSNR-Map ver-
schiedener Scans aufgetragen. Der Balken mit
den Graustufen zeigt die hochsten und nied-
rigsten integralen pSNR Werte. Dabei wurde
bei allen Scans ein konstanter Wert abgezo-
gen, um den kleinsten Wert auf Null zu set-
zen. Es sind die pSNR von a) Siemensstern;
b) Goldsternprobe mit Absorber (Scan 202);
d) Goldsternprobe ohne Absorber (Scan 204)
und ¢) Knochenprobe zu sehen. In c¢) ist die
linke obere Kachel der Ptychographie darge-
stellt.

5.2 SNR und Ptychogramme

Hier soll ausgewertet werden, welchen Zusammenhang es zwischen dem Signal-zu-Rausch-
Verhéltnis (SNR) und den ptychographischen Rekonstruktionen gibt. Die Ptychogramme
des Knochens, der Goldsternprobe und des Siemenssterns wurden mit dem poisson Signal-
zu-Rausch-Verhéltnis (pSNR), also dem SNR ohne Nutzung von Leerbildern, ausgewertet
und das pSNR-Map der verschiedenen Scans dargestellt (siehe Abbildung . Dazu wird
das pSNR in jedem Beugungsbild bestimmt und fiir jedes Beugungsbild der integrale Wert
des pSNR ab einem Schwellwert von 1 bestimmt. Die genaue Beschreibung des Vorge-
hens findet sich in Kapitel Der Wert, in den einzelnen Scanpunkten, der entstandenen
pSNR-Map gibt eine qualitative Aussage fiir die Anzahl der Scanpunkte hoher Streuung,
gewichtet mit einer Streustédrke. Bei allen Ptychogrammen wurde ein konstanter Subtra-
hend abgezogen, so dass der niedrigste Wert bei Null lag. Die pSNR-Map des Siemensster-
nes wurde bei einem anderen Abstand aufgenommen (siehe Kapitel , als die anderen
Proben. Dadurch ist der insgesamt betrachtete Raumwinkel kleiner und das Interferenz-
muster besser aufgelost, als bei den anderen Scans. Deshalb sind die Zahlenwerte nicht
direkt vergleichbar mit den anderen pSNR-Maps. Bei der Berechnung des pSNR wurden
keine Abschwéchungseffekte durch den Luftweg oder durch den Durchgang durch das Pro-
benmaterial beachtet. Das pSNR-Map des Siemenssterns hat die hchsten Werte und zeigt
den erkennbar die Kontur des Siemenssternes. Die Kanten sind hervorgehoben. Bei der
Knochenprobe ist das pSNR-Map deutlich niedriger und es sind keine klaren Strukturen
erkennbar. Das pSNR-Map der Goldsterne zeigt bei dem Scan mit Absorber die Struktur
der Probe deutlicher, als bei dem Scan ohne Absorber.

5.2.1 Siemensstern

In Abbildung ist die Rekonstruktion des Siemenssterns zu sehen. Die Rekonstruktion
ist auch weit auflerhalb des direkt gescannten Bereiches erkennbar. Die mit einem Linien-
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profil bestimmte Auflésung betrdgt 15nm. Das stimmt mit der Aussage des pSNR-Maps
in Abbildung a) iiberein, die ein tiber dem Untergrund liegendes Streusignal gezeigt
hat. Dort sind die Umrisse der Probe deutlich im pSNR zu erkennen, was auf eine starke
Streuung an den Kanten den Siemenssternes hindeutet.

a)

-0.54

Grauwert

-04

0.00000 0.00001 0.00002 0.00003 0.00004
Entfernung in [cm]

Abbildung 5.3: Ptychographische Rekonstruktion des Siemenssterns, a) Rekonstruktion der
Phase des Siemenssterns in Graustufen mit einem Phasenschub bis —0, 54 rad. Der schwarz
umrandete Bereich markiert den Scanbereich. b) Rekonstruktion der Beleuchtung in loga-
rithmischer Darstellung und c¢) vergroflerter Ausschnitt der Objektphase mit Linenprofil
zur Bestimmung der Auflésung.

5.2.2 Goldsternprobe

In Abbildung [5.4]sind die Signal-zu-Rausch-Verhéltnisse (SNR) der Messungen mit Absor-
ber (Scan 202) und ohne Absorber (Scan 204) der Goldsternprobe gezeigt. Der erreichbare
Streuwinkel, bevor das SNR unter 2 abféilhﬂ ist fiir die Scans mit und ohne Absorber, trotz
10-facher Belichtungszeit nicht deutlich verschieden. In die Berechnung des SNR flielen alle
2600 Beugungsbilder ein und bei den meisten Beugungsbildern wurden die Goldkiigelchen
nicht vom zentralen Strahl beleuchtet. Dadurch setzt sich das SNR zum Grofiteil aus dem
Streuanteil von Beugungsbildern ohne Goldkugeln zusammen. Der Anteil der Beugungs-
bilder, die mit Streuung von den Goldkugeln zum SNR beitragen, ist gering. Deshalb
sind beim Vergleich von den Messungen mit und ohne Absorber die Unterschiede im SNR

'Ein SNR von 1 erhélt man fiir eine Messung ohne Signal, also pures Rauschen. Der Schwellwert fiir
das SNR sollte iiber 1 liegen und nicht zu hoch sein, da dann schwache Signale keine Beachtung finden.
Ein Schwellwert von 2 hat sich erfahrungsgemaf als sinnvoll erwiesen.
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gering. Somit ist das SNR kein gutes Maf}; um Riickschliisse auf die mogliche erreichbare
gesamte raumliche Auflésung eines Scans zuzulassen. Fiir die Scans wurden keine Leermes-
sungen ohne Probe durchgefiihrt. Um dennoch das SNR bestimmen zu kénnen, wurden auf
der Probe aufgenommene Beugungsbilder ohne Goldsterne als Referenz verwendet. Dafiir
wurden 100 Beugungsbilder vom Rand des Scanbereiches ausgewéhlt. Diese sind in dem
SNR-Map von dem Ptychogramm ohne Absorber als dunkler Streifen zu sehen. Unter dem
SNR in Abbildung ist die ptychographische Rekonstruktion der Objektphase der je-
weiligen Scans zu sehen. Fiir die Scans mit Absorber und langer Belichtungszeit ist im
SNR-Map die Form der Probe zu erkennen. Dabei fithren bei den Goldsternchen dickere
Sterne zu stérkerer Streuung und damit zu einem erhohten SNR. Die Rekonstruktion von
dem Ptychogramm mit Absorber zeigt einzelne Zacken der Goldsterne. Bei dem Scan oh-
ne Absorber ist in der SNR-Map die Probe nicht sichtbar. Die Rekonstruktion zeigt die
Umrisse der Probe. Die SNR-Maps der Proben in Abbildung haben &hnliche Werte
wie die der pSNR-Maps in Abbildung [5.2] Das heift fiir schwach streuende Proben ist der
Unterschied zwischen der Nutzung von Leerbildern (SNR) und Scanmittelwerten (pSNR)
nicht grofl. Das pSNR einer schwach streuenden Probe kann auch ohne die Messung von
Leerbildern bestimmt werden und liefert dhnliche Ergebnisse wie das SNR.
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Abbildung 5.4: Darstellung von SNR und Rekonstruktion fiir die Messungen mit Absorber
(Scan 202) und ohne Absorber (Scan 204). Ptychogramme mit 50 x 50 Schritten, 50 nm
Schrittweite, £ = 14,92keV. Obere Zeile: Darstellung des SNR, mittlere Zeile: Darstel-
lung der SNR-Map, untere Zeile: ptychographische Rekonstruktion der Objektphase und
Darstellung der Phase mit einem maximalen Phasenschub von —0, 14 rad.
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Fiir das Ptychogramm der Goldsternprobe mit Absorber (Scan 202) wurde fiir verschie-
dene Scanpunkte unterschiedlicher Streuintensitét, das heifit viel oder wenig Goldnanopar-
tikel im zentralen Strahlengang, das Beugungsbild betrachtet (siehe Abbildung [5.5)). Die
visuellen Unterschiede zwischen den Beugungsbildern sind dabei gering. Aus den Beugungs-
bildern wurde das SNR bestimmt und aufgetragen, dabei sind die visuellen Unterschiede
deutlicher. Erwartungsgeméf ist das SNR bei kleinen Streuwinkeln hoch und sinkt dann
ab. Wenn die Streuung grof3 ist, ist das SNR bis zu einem hohen Raumwinkel hoch. Aus der
Entfernung zwischen Strahlmittelpunkt und signifikant hohem SNR, lédsst sich mit Glei-
chung die mogliche erreichbare Auflosung berechnen. Zwischen dem Beugungsbild mit
dem niedrigsten SNR und dem Beugungsbild mit dem héchsten SNR gibt es einen grofien
Unterschied bis zu welchem Raumwinkel ein signifikantes SNR gemessen wird. Das sollte
zu unterschiedlich guter Auflosung in der Rekonstruktion fithren, die zwischen 26 nm und
12 nm liegen sollte. Aus den einzelnen SNRs der Beugungsbilder kann die radiale SNR-Map
bestimmt werden (siehe Kapitel 2.6)). Diese hat die selbe PixelgréBe wie das Dunkelfeld?]
Bei dem radialen SNR-Map ist der Probenumriss deutlicher zu erkennen und es gibt weni-
ger streifige oder punktférmige Strukturen, die nicht zur Probe gehoren, als im Dunkelfeld.

2Dunkelfeld heifit, dass aus den Beugungsbildern fiir die einzelnen Scanpunkte eine Karte erstellt wird.
Dabei wird die Summe iiber die Gesamtintensitdt der einzelnen Beugungsbilder in eine Scanpunktkarte
eingetragen. Der zentrale Teil des Beugungsbildes, der vom zentralen Strahl beleuchtet wurde, wird dafiir
nicht beachtet. Nur die durch Streuung verursachten Intensitéiten werden beriicksichtigt, wodurch ein deut-
lich stérkerer Kontrast erreicht wird als mit Beriicksichtigung des zentralen Strahles. In Beugungsbildern
mit viel Streuung ist der resultierende Bildpunkt heller. Beim Dunkelfeld werden keine Leermessungen
beachtet.
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Abbildung 5.5: SNR Untersuchungen der Beugungsbilder. Links oben: Dunkelfeld des Scans
mit Absorber. Oben Rechts: Beugungsbilder von drei verschiedenen Scanpunkten in loga-
rithmischer Darstellung. Der Ort der Aufnahme auf der Probe wird durch den grauen
Pfeil dargestellt. Unten rechts: fiir verschiedene Scanpunkte unterschiedlicher Streuinten-
sitdt wurde das SNR bestimmt. Erwartungsgeméf ist das SNR hoch und geht bis zu einem
hohen Winkel, wenn die Streuung grof} ist. Im Probenbereich mit wenig Kantenkontrast
(Bild 0000) und damit wenig Streuung, wird ein hohes SNR bis zu einem Durchmesser von
3,1 mm gemessen. Fiir viel Streuung (Bild 1873) ergibt sich ein hohes SNR bis zu einem
Durchmesser von 7mm. Das entspricht einer Auflésung von 12nm. Unten links: radiales
SNR-Map. Die Grauwertskala gibt die Entfernung in Pixel vom Bildmittelpunkt an, bis zu
der ein radial gemitteltes SNR {iber einem Schwellwert gemessen wurde. Das radiale SNR-
Map zeigt die Probenstruktur deutlicher, als das Dunkelfeld. Es gibt an, bis zu welchem
Pixelradius das SNR fiir das jeweilige Beugungsbild signifikant hoch ist.

Der Streuuntergrund eines Ptychogrammes beeinflusst das SNR und damit die Rekon-
struierbarkeit. Der Untergrund ist auch abhéngig von der Belichtungszeit und der Luft-
streuung. Ein Absorber im Strahlengang kann den Untergrund verringern. Ein Vergleich
des Untergrundes der Ptychogramme der Goldsternprobe mit und ohne Absorber ist in
Abbildung zu sehen. Der Unterschied in der Belichtungzeit lag bei einem Faktor 10.
Fiir die Scans 202 (mit Strahlabsorber) und 204 (ohne Strahlabsorber) wurden 100 Leerbil-
der radial gemittelt und aufgetragen. Der Untergrund bei grofflen Streuwinkeln ist fiir die
Messungen ohne Absorber um einen Faktor 15 grofler. Auflerdem wurde fiir beide Messun-
gen an einem Messpunkt mit hoher Streuintensitit das Beugungsbild radial gemittelt und
aufgetragen. Diese Kurve ist durch die geringere Statistik nicht so glatt. Es ist zu sehen,
dass bei der Messung mit Absorber das Signal deutlich iiber dem Untergrund liegt. Bei der
Messung ohne Absorber ist kaum ein Unterschied erkennbar.



5.2. SNR UND PTYCHOGRAMME 33

Abbildung 5.6: Darge-

stellt ist die Z&ahlrate in

logarithmischer Darstel-

lung {ber dem Streu-

winkel. Fiir die Scans

202 (mit Strahlabsorber)

und 204 (ohne Strahl-

S— absorber) wurden 100

- seampunke 1873 von Scan 204 Leerbilder radial gemit-

Scanpunkt 1873 von Scan 202 telt und aufgetragen.

Aulerdem wurde fiir bei-

de Messungen an einem

Messpunkt mit  hoher

Streuintensitdt das Beu-

gungsbild radial gemittelt
und aufgetragen.

Zihlrate in [1/s]

e GINN A T

I I I T I
0 20 40 60 80 100 120 140 160
Radius in Pixel

Die verschieden hohen Untergrundsignale bei hohem Streuwinkel fithren zu verschiedenem
Rekonstruktionsverhalten bei verschiedenen Verfahren zur Aktualisierung der Amplitude.
Dabei wurden die Gauf3- und die Poisson-Aktualisierung getestet [GACR12] die in Kapitel
beschrieben werden. Die Poissonaktualisierung entspricht bei einer Poissonverteilung
der Messwerte einer Aktualisierung mit den vom Detektor gemessenen Werten.

Bei der Gauflaktualisierung ist die Aktualisierung der Amplitude mit der gemessenen In-
tensitdt /; weniger stark gewichtet. Wenn die Messwerte stark fehlerbehaftet sind, so haben
die einzelnen Aktualisierungen weniger Einfluss auf das Rekonstruktionsergebnis.

Die Messung mit Absorber hat bei hohen Streuwinkeln wenig Untergrundsignal. Dieser
Scan wird mit dem Poissonupdate schérfer, als mit dem GauBupdate (sieche Abbildung
a) und b)). Bei der Messung ohne Absorber ist der Untergrund bei hohen Streuwinkeln
hoch und das GauBupdate liefert dhnliche Ergebnisse wie das Poissonupdate (sieche Abbil-
dung c¢) und d)). Das Poissonupdate vom Scan mit Absorber zeigt starke Artefakte.
In allen Rekonstruktionen wurde dabei die in Kapitel beschriebene Untergrundkor-
rektur verwendet. In der unteren Zeile von Abbildung ist die Rekonstruktion ohne
Untergrundkorrektur dargestellt. Die Rekonstruktionen des Scans ohne Absorber und oh-
ne Untergrundkorrektur sind fiir beide Aktualisierungen dhnlich. Das Poissonupdate wird
mit Untergrundkorrektur etwas schéarfer. Amplitudenwerte, die durch einen hohen Unter-
grund stark fehlerbehaftet sind, werden bei dem Gauflupdate geringer gewichtet als beim
Poissonupdate.
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Abbildung 5.7: Ptychographische Rekonstruktionen der Goldsterne mit verschiedenen Up-
datefunktionen fiir das Amplitudenupdate. Dargestellt ist der Phasenschub der Probe in
Grauwerten bis —0,14rad. Die Scans wurden mit einem cropping von 256 x 256 Pixeln
der Beugungsbilder, mit Untergrundkorrektur und nach 1000 Iterationen dargestellt. a)
Scan 202 hat bei hohen Streuwinkeln wenig Untergrundsignal. Dieser Scan wird mit dem
Poissonupdate schérfer als mit dem b) GauBupdate. d) Bei Scan 204 ist der Untergrund
bei hohen Streuwinkeln hoch und das GauBupdate liefert dhnliche Ergebnisse. ¢) Das Pois-
sonupdate von Scan 204 zeigt starke Artefakte. In der unteren Zeile sind die Rekonstruk-
tionen ohne Untergrundkorrektur dargestellt.
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5.2.3 Untergrundkorrektur

Mit einer Residuumsreduktion, wie in Kapitel beschrieben, kann der Untergrund der
gemessenen Beugungsbilder abgesenkt werden. Damit sind hochwertigere ptychographische
Rekonstruktionen méglich. Hier soll der durch eine Residuumsreduktion bestimmte Unter-
grund und die Streuung mit und ohne Goldsternprobe im Strahlengang diskutiert werden.
Zusétzlich soll die Konsistenz von der Rekonstruktion von Objekt, Beleuchtung und Unter-
grund iiberpriift werden. Aus der ptychographisch rekonstruierten Beleuchtung kann per
Progagation ins Fernfeld das theoretische probenfreie Beugungsbild auf dem Detektor be-
stimmt werden. Dieses und der Untergrund sollten konsistent sein mit einer Leermessung
ohne Probe.

Von dem Scan mit Absorber wurden Beugungsbilder mit Goldnanopartikeln im Strah-
lengang und Beugungsbilder von einem Probenbereich ohne Goldnanopartikel gemittelt
und radial gemittelt in Abbildung aufgetragen. Auflerdem wurden zwei einzelne radial
gemittelte Beugungsbilder dargestellt. Es ist zu sehen, dass die Kurven fiir einzelne Beu-
gungsbilder stérker schwanken, als die iiber mehrere Beugungsbilder gemittelten Kurven.
Abbildung zeigt auBlerdem den radialen Mittelwert vom rekonstruierten Untergrund
und die Fouriertransformierte der rekonstruierten Beleuchtungsfunktion der Goldsternpro-
be. Die Fouriertransformierte der Beleuchtungsfunktion der Goldsternprobe entspricht dem
Fernfeldbeugungsbild, dass die Beleuchtung auf dem Detektor erzeugen wiirde. Die Kurve
fiir die rekonstruierte und propagierte Beleuchtungsfunkion vom Scan mit Absorber hat im
zentralen Bereich weniger Zahlrate als die vom Scan ohne Absorber. An der Stelle, wo der
Strahlabsorber geendet hat, ist ein Knick in der Kurve der propagierten Beleuchtung zu
sehen. Auflerdem sind im Verlauf der Kurve die Stellen mit den Detektorstreifen deutlich
zu erkennen (Pixel 48 und 90). Der Untergrund und die propagierte Beleuchtung erreichen
nicht ganz die Kurve mit den gemittelten Beugungsbildern ohne Gold.

In der Beleuchtung ohne Strahlabsorber ist der Untergrund bei hohen |g| héher. Also wird
in der Rekonstruktion der Beleuchtung auch ein Teil des Streuuntergrundes rekonstruiert.
Die Beleuchtungsrekonstruktion, bei der der zentrale Teil des Beugungsbildes durch den
Strahlabsorber weggeschnitten war, zeigt im zentralen Teil Artefakte. Der berechnete Un-
tergrund ist ein Durchschnittswert, der die unteren Extrema der einzelnen Beugungsbilder
gut anndhert. Allerdings macht er keine genaue Aussage zu dem Untergrund eines einzelnen
Bildes.

5.2.4 Knochenprobe

Die ptychographische Rekonstruktion der Knochenprobe ist in Abbildung zu sehen. Sie
besteht aus 8 einzelnen zusammengesetzten Ptychogrammen. Die Rekonstruktion bestéatigt
die Form, die schon im REM-Bild (siehe Abbildung der Probe zu sehen war. Aufler-
dem ist eine lamellare Struktur sichtbar, die im REM-Bild nicht erkennbar ist. Die erreichte
Auflésung der Rekonstruktion ist schwer abzuschétzen, da die genaue Probenstruktur nicht
bekannt ist.
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Abbildung 5.8: Dargestellt ist der radiale Mittelwert {iber verschiedene rekonstruierte Pa-
rameter der Goldsternprobe. Es ist die logarithmische Zahlrate iiber dem Radius in Pixeln
aufgetragen.

0.0

Abbildung 5.9: Ptychographische Rekonstruktion der Objektphase der Knochenprobe. Dar-
gestellt ist der Phasenschub der Probe in Grauwerten in rad.
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5.3 Auflésungsvermogen

Die erreichte Auflosung der verschieden stark streuenden Proben (Siemenstern, Goldsterne
mit und ohne Absorber und Knochenprobe) ist sehr verschieden und es ist ein Zusammen-
hang zu den in Abbildung dargestellten pSNR-Maps zu sehen. Die Rekonstruktionen
mit schwer erkennbaren Strukturen im pSNR-Map sind schlechter aufgelost.

Die erreichbare Auflésung einer Rekonstruktion héngt von verschiedenen Faktoren ab. Da-
zu gehoren sowohl die Datenaufnahme der Ptychogramme an sich, als auch die verwendeten
Parameter bei der ptychographischen Rekonstruktion.

Faktoren, die die Auflésung bei der Datenaufnahme beeinflussen, sind:

e Die Streuung der Probe spielt wie an den drei verschieden stark streuenden Proben
ersichtlich ist eine entscheidende Rolle.

e Die Brillanz der Quelle und die Belichtungszeit erhohen das SNR mit der Quadrat-
wurzel der Photonendosis.

e Die Luftstreuung lésst sich durch Strahlabsorber minimieren und fiithrt zu besseren
Rekonstruktionsergebnissen wie am Beispiel der Goldsterne sichtbar ist.

e Die Detektorstreuung steigt mit zunehmender Photonenenergie. Bei den in dieser
Arbeit oft verwendeten 14,92 keV ist sie gering im Vergleich zur Luftstreuung.

e Die Stabilitit des Aufbaues (Strahl- und Probenstabilitit) sollte so hoch wie moglich
sein. Jede Instabilitdt fithrt zu Inkonsistenzen im ptychographischen Modell.

Diese Faktoren beeinflussen die Qualitidt der Rekonstruktion der Ptychogramme:

e Rekonstruktionsparameter (Art des Amplitudenupdates, Anzahl der Iterationen, Ver-
fiigharkeit von Normierungsdaten, Verwendung der Untergrundkorrektur, Positions-
korrektur,...)

5.3.1 Erreichte Auflésung bei der Goldsternprobe

Die erreichte Auflosung des hochaufgelosten Goldsternscans mit Absorber (Scan 203) soll
mit Hilfe von zwei verschiedenen géingigen Verfahren verglichen werden. Diese Verfahren
wurden in Kapitel 2.5 theoretisch erldutert. Der Rekonstruktion wurde mit einer Pixelgroe
von 5nm nach 2000 Iterationen bestimmt. Es wurde eine Untergrundkorrektur und die
Dosisfunktion [Baul4] verwendet. Die Objektphase der Rekonstruktion ist in Abbildung
a) zu sehen. Die Rekonstruktion ist dem visuellen Eindruck zufolge an verschiedenen
Orten auf der Probe verschieden gut aufgelost. Ein Vergleich mit Abbildung c) zeigt,
dass es teilweise Artefakte mit doppelt nebeneinander rekonstruierten Goldkiigelchen gibt.
Das deutet auf Instabilitdten wéahrend des Scans hin.
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Kantenverfahren

An verschiedenen Strukturen wird der Phasenschub in Abhéngigkeit des Ortes entlang
einer Linie bestimmt (siehe Abbildung[5.10]a)). Dann wird die Halbwertsbreite einer Kante
bestimmt (FWHMP). Fiir die verschiedenen Linien ist in Abbildung b) der Anstieg
verschieden und bewegt sich zwischen 4 und 7 Pixeln. Das entspricht einer Auflésung von
20 — 35 nm.

Gauflverfahren

Das Graustufenbild aus dem REM-Bild (siche Abbildung[2.21) wurde mit einer Pixelgrofie
von Hnm dargestellt und mit einer Gaufifunktion gefaltet. Die grofite visuelle Ahnlichkeit
mit der Rekonstruktion wurde bei einer Standardabweichung o = 1,7 Pixel erreicht (siche

Abbildung ¢)). Damit entspricht die Auflosung:
FWHM = 2v2In2-0=2v2In2-1,7-5nm = 20 nm.

SFWHM steht fiir Full Width at Half Maximum
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Abbildung 5.10: Bestimmung der Auflésung der ptychographischen Rekonstruktion des
hochaufgelosten Scans der Goldsternprobe mit Absorber (Scan 203). a) Phasenschub der
Objektphase der ptychographischen Rekonstruktion, b) Linienprofil iiber die Anderung des
Phasenschubes an markierten Punkten in der Rekonstruktion. Die Breite der Kanten liegt

zwischen 4 und 7 Pixeln. ¢) Gaufigefaltetes REM-Bild der Goldsternprobe.






Kapitel 6

Zusammenfassung

In der Rontgenmikroskopie ist die ptychographische Bildgebung ein vielversprechendes Ver-
fahren, um ausgedehnte Proben mit hoher réumlicher Auflésung abzubilden. Dabei wird die
Probe mit kohérenter, harter Rontgenstrahlung abgerastert und im Fernfeld Beugungsbil-
der von jedem Rasterpunkt aufgenommen. Aus diesen Beugungsbildern lassen sich iterativ
sowohl die komplexe Wellenfunktion der Beleuchtung, als auch die komplexe Transmissi-
onsfunktion des Objektes gewinnen. Die dabei erreichbare Auflésung ist limitiert durch die
Streuung der harten Rontgenstrahlung an der Probe und den Streuuntergrund der nicht
von Probenstreuung verursacht wird.

In dieser Arbeit wurden verschiedene Themengebiete bearbeitet, um die Limitierung der
rdumlichen Auflésung von ptychograpischen Messungen aufgrund verschiedener Storsignale
zu untersuchen.

Ein wichtiges Storsignal ist Streuung, die nicht von der Probe herriihrt. Dazu wurde die
Streuung von Rontgenstrahlung in Luft und im Detektor modelliert und mit ex-
perimentellen Ergebnissen verglichen. Die verwendeten Photonenenergien lagen zwischen
9 — 30keV. Dabei konnten folgende wesentliche Aussagen getroffen werden:

e Der Beitrag der Detektorstreuung ist bei hohen Streuwinkeln deutlich geringer als
die Luftstreuung. In der Néhe des zentralen Strahles ist die Detektorstreuung sehr
hoch. Bei hheren Photonenenergien ist der Beitrag der Detektorstreuung bei hohen
Streuwinkeln hoher, als bei geringeren Photonenenergien.

e Der Beitrag zur Luftstreuung ist am starksten in der Luftstrecke direkt vor dem
Detektor.

e Die Verwendung von Flugrohren senkt den Streuuntergrund in Kombination mit
Strahlabsorbern stark ab.

e Strahlabsorber streuen auch stark. Die Positionierung des Strahlabsorbers sollte nicht
direkt vor dem Detektor erfolgen.
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Zur Beurteilung der Qualitidt einer ptychographischen Messung wurde das Signal-zu-
Rausch-Verhiltnis nach der Definition in Kapitel eingefiihrt und modifiziert. Dabei
kam es zu den folgenden wesentlichen Ergebnissen:

e Das SNR schwach streuender Proben kann mit und ohne die Messung von Leerbildern
bestimmt werden und liefert vergleichbare Ergebnisse.

e Das iiber alle Beugungsbilder gemittelte gesamte SNR ist nicht sinnvoll, um Aus-
sagen iiber die potentielle Auflosung eines Scans zu treffen. Aussagekréftiger ist die
Bestimmung des SNR der einzelnen Beugungsbilder. Hierbei ist zu beachten, dass
Instabilititen im Aufbau auch zu einer scheinbaren Erhohung des SNR beitragen
konnen.

e Die Erstellung eines SNR-Map eines Scans kann die Probe grob abbilden. Unter Be-
achtung des Streuwinkels mit signifikantem Streuanteil lédsst sich abschétzen, welche
Bereiche der Probe gut aufgelost sein werden.

Die ptychographische Messung verschieden stark streuender Proben und die Aus-
wertung des SNR und der Auflésung ergab folgende wesentliche Punkte:

e Das SNR und das SNR-Map eines schwachen Streuers ist unter gleichen Aufnahme-
bedingungen geringer als das eines starken Streuers. Die Auflésung der ptychograpi-
schen Rekonstruktion ist ebenfalls geringer.

e Mit ldngeren Belichtungszeiten und mit der Nutzung von Strahlabsorbern kénnen
das SNR und auch die Auflésung von Scans verbessert werden. Durch Strahlabsorber
kann es bei der ptychograpischen Rekonstruktion zu Artefakten kommen.

Mit semitransparenten Absorbern kann die Dynamik des Detektors besser ausgenutzt
werden. Bei der Untersuchung von semitransparenten Absorbern konnten folgende Punkte
festgestellt werden:

e Semitransparente Absorber senken den Streuuntergrund bei Leerbildern ab. Das
ist bei der Rekonstruktion von Ptychogrammen nicht unbedingt mit einer besseren
Auflésung verbunden.

e Die Form semitransparenter Absorber kann an das Strahlprofil angepasst werden.
Das fiihrt zu besseren Ergebnissen bei der Rekonstruktion, als bei Absorbern mit
nicht angepasstem Strahlprofil.
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Ausblick

Fiir eine hochaufgeloste Untersuchung von schwach streuenden Proben ist eine Redukti-
on von Storsignalen wiinschenswert. Zukiinftige Entwicklungen an Strahlungsquellen ho-
her Brillanz kénnen den Streuuntergrund auch von instrumenteller Seite verringern. Dazu
gehort eine Vakuumumgebung zur Reduktion von Luftstreuung, die Verwendung von Ab-
sorbern und verbesserte Detektoren zur Unterdriickung von Streuung im Detektormaterial.
Das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis lasst sich durch héhere Brillanz und eine genaue Kenntnis
des Probenortes erhohen.

Die Verwendung von Strahlabsorbern ermdéglicht die Erhohung der rdumlichen Auflésung.
Die damit verbundenen léngeren Belichtungszeiten stellen hohe Anforderungen an die Sta-
bilitdt des Aufbaues. Die Entwicklung von Strahlabsorbern, die wenig streuen und stabil
montiert sind, ist wiinschenswert.

Semitransparente Strahlabsorber erhalten die Amplitudeninformation in der Mitte des
Strahles und nutzen den Detektor effektiver. Die Verwendung von semitransparenten Ab-
sorbern erfordert weitere Untersuchungen, um ein Material zu finden, das bei hoher Ab-
sorption wenig streut. Auflerdem sollten Form- und Montage optimiert werden.

Bei der Datenauswertung der aufgenommenen Ptychogramme sind Verbesserungen moglich:

e Die Rekonstruktion von kombinierten Scans mit und ohne Strahlabsorber kann ver-
bessert werden und

e Positionierungsfehler konnen dabei beriicksichtigt werden.

e Bei der Nutzung von semitransparenten Strahlabsorbern sollte ein verbessertes Mo-
dell zur Datenauswertung gefunden werden.

e Vielversprechend ist auch die algorithmische Reduktion des Streuuntergrundes. Ein
einfaches Modell des Untergrundes konnte bei der Rekonstruktion der Ptychogram-
me teilweise schérfere Ptychogramme liefern. Eine Verbesserung des Algorithmus
beziiglich des Untergrundes konnte statt eines Gesamtuntergrundes fiir alle Beu-
gungsbilder Untergriinde fiir einzelne Bilder beriicksichtigen.
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e Eine Gewichtung der Beugungsbilder bei der Rekonstruktion, je nachdem wie hoch
das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis ist, ist auch denkbar.
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Verwendete Formelzeichen

Formelzeichen Erklirung Zahlenwert

c Lichtgeschwindigkeit 299792458 ms~!

e Elementarladung 1,602 x 10719C

h plancksches Wirkungsquantum 6, 58211915 x 10~ %V s

Me Elektronenmasse 9,109 x 10~3'kg

Na Avogadrokonstante 6,022 141 29 (27) - 10%* mol ™"
Te klassischer Elektronenradius 2,81794 x 10~ 3'm

T Kreiszahl 3,14159

€0 Permittivitiat im Vakuum 8,85418781762- 10712 2=
Lo Permeabilitit im Vakuum 12,566 370614 - 1077

Tabelle 8.1: Verwendete Konstanten
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Index

Stromdichte
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Abstand zwischen Probe und Detektor
Magnetisierung

Anzahl der Undulatorperioden
Anzahl der Beugungsbilder
Brechungsindex

Objektfunktion

Impuls

Beleuchtungsfunktion

Polarisation

Streuvektor

Kugelradius

Rasterpunkt im ptychographischen Scan
Auftreffpunkt

Punkt in der Probenebene

Punkt in der Quellebene
Streufaktor

Halbwertsbreite der Quelle

Zeit

Transmissionsfunktion
Kernladungszahl eines Atoms
Einfallswinkel bezogen auf das Lot
Ausfallswinkel bezogen auf das Lot
Absorptionsindex

spektrale Bandbreite

Phasenschub

Distanz

Pixelgrofie des Detektors
projizierte Probendicke
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Streuwinkel
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1 linearer Absorptionskoeffizient
Q Raumwinkel
w Kreisfrequenz
Y (7, t) Wellenfunktion
U (7,t) Feldamplitude der Wellenfunktion
Y Transmissionsfunktion
e aktualisierte Transmissionsfunktion
U Fouriertransformierte Transmissionsfunktion
U Transmissionsfunktion
A Inklinationsfaktor
o Standardabweichung
totaler Wirkungsquerschnitt
p Dichte eines Elementes
Elektronendichte im Atom
£0 Ladungstragerdichte der freien elektrischen Ladung
Abkiirzung Erklarung
AFL adiabatisch fokussierende Rontgenlinse
CRL zusammengesetzte refraktive Rontgenlinse
CXDI coherent x-ray diffraction imaging
DESY Deutsches Elektronen-SYnchrotron
ESRF European Synchrotron Radiation Facility
FEL Freie Elektronen LASER
FSC fourier shell correlation
FWHM Halbwértsbreite eines gaussschen Beugungsscheibchens
ID Insertion Device
LASER Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation
NFL nanofokussierende Rontgenlinse
NIST National Institute for Standards and Technology
PETRA Positronen-Elektron-Tandem-Ring-Anlage
QED Quantenelektrodynamik
REM Raster Elektronen Mikroskop
RLL refraktive lamellare Linsen
SERS Surface-enhanced Raman spectroscopy
SNR Signal-zu-Rausch-Verhéltnis
XANES X-ray absorption near edge structure

Tabelle 8.2: Verwendete Formelzeichen und Abkiirzungen
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