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Abstrakt v

Ptychography is a microscopy technique that combines coherent small-angle scattering
and raster-scanning to solve the phase problem. At each scan point a far-field image of the
illuminated object is recorded. The set of images must be reconstructed afterwards com-
monly to get the complex-valued illumination wave field and transmission function of the
object. The complex wave field completely defines the illumination in the interaction plane
and thus along the optical axis. By this feature the ptychography is perfectly suited to
investigate optical elements and coherent sources. I demonstrate this unique capability by
the characterization of a focused free-electron-laser beam and a comparison of two modes
of an optical laser. Based on the absorption and phase shift, of the as well complex valued
reconstructed object, all optical properties of the sample can be derived. Using the ex-
ample of nano-porous gold, I demonstrate ptychographic imaging in a sample environment
with an artificial dynamic atmosphere and at elevated temperature, functioning without re-
strictions. To understand the catalytic reaction the valence state of the catalyst must be
measured separately. I present a method to determine the spatial resolved valence state
by energy-dependent ptychographic imaging. Using optical-light ptychography the photore-
fraktive characteristics of iron doped LiNbOj is investigated. The change of the refractive
index and the dynamic behavior of the light induced charge transport are measured and
quantitatively described. Furthermore I can proof that the interaction planes inside a thick
sample can be determined, even if the illumination is parallel throughout the sample.

Die Ptychographie ist ein rasterndes indirektes Mikroskopieverfahren zur Losung des Pha-
senproblems. Das Objekt wird an jedem Rasterpunkt beleuchtet und die Intensitéit im Fern-
feld vermessen. Alle Messungen werden anschliefend gemeinsam rekonstruiert. Als Resul-
tat liefert die Ptychographie ein komplexwertiges Beleuchtungsfeld und die komplexwertige
Transmissionsfunktion des Objektes. Das Beleuchtungsfeld in der Objektebene ist vollstéandig
charakterisiert und damit auch das Wellenfeld im gesamten Bereich entlang der optischen
Achse. Die Ptychographie eignet sich damit besonders fiir die Charakterisierung von Op-
tiken und kohdrenten Quellen. Anhand der Untersuchung eines fokussierten Strahls einer
Freie-Elektronen-Laser-Quelle und dem Vergleich zweier Moden eines optischen Lasers wird
diese einzigartige Fahigkeit demonstriert. Aus der Absorption und Brechkraft, des ebenfalls
komplexwertig rekonstruierten Objektes, lassen sich aufserdem alle optischen Eigenschaften
der Probe gewinnen. Am Beispiel von nanoporésem Gold demonstriere ich, dass die Ptycho-
graphie auch in einer Probenumgebung mit kiinstlicher dynamischer Atmosphére und bei
erhohter Temperatur, ohne Einschrankungen funktioniert. Zur Untersuchung von Katalysa-
toren sind damit alle notwendigen Voraussetzungen erfiillt. Zudem zeige ich die ortsaufgeloste
Messung des Oxidationszustandes mittels energieabhéngiger ptychographischer Abbildung.
Uber Ptychographie mit sichtbarem Licht wurde die Anderung des Brechungsindexes von
eisendotiertem LiNbOj untersucht. Es wird der lichtinduzierte Ladungstransport im Ma-
terial sichtbar gemacht und dessen Dynamik quantitativ beschrieben. Aufserdem zeige ich,
dass bei dicken Proben eine eindeutige Tiefenzuordnung der Wechselwirkungsebenen auch
moglich ist, wenn die Beleuchtung tiber die gesamte Probendicke quasi konstant bleibt.
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Kapitel 1

Einfiihrung

Seit der Entwicklung des Mikroskops kénnen Objekte untersucht werden, die mit dem blofem
Auge nicht zu erkennen sind. Allen Transmissionsmikroskopen, ganz gleich welche Sonde ver-
wendet wird, ob nun Licht oder gar Elektronen, ist die Verwendung von Linsen zur Abbildung
des Objekts gemein. Heutige Lichtmikroskope erreichen die Grenze ihres Auflésungsvermo-
gens d nach der von Abbe gefundenen Gleichung d = \/(2n)sin(a). A beschreibt die Wel-
lenldnge des verwendeten Lichtes, n die Brechzahl des umgebenden Mediums und a den
halben Offnungswinkels der ersten Objektivlinse. Durch die enorme Weiterentwicklung der
optischen Fertigung ist die Linsengrofe und damit der Offnungswinkel der Linse nahezu aus-
gereizt. Der weiteren Erhohung der Brechkraft relativ zum umgebenden Medium, wie zum
Beispiel durch die Verwendung von optischem Ol oder Linsen aus Rutil mit n = 3,1, sind en-
ge Grenzen gesteckt. Nur durch das Verkiirzen der Wellenlange sind Auflésungserh6hungen
um viele Grofenordnungen zu erwarten. Durch Verkiirzung der Wellenldnge A von sichtba-
rem Licht A\ ~ 500nm hin zu Réntgenstrahlen A ~ 1 A stoRt die Mikroskopie sehr schnell
an Begrenzungen technischer Art. Linsen fiir Licht im sichtbaren Spektrum lassen sich aus
Quarzglas oder anderen transparenten Materialen sehr gut herstellen. Im sichtbaren Bereich
iibersteigt die Brechkraft des Materials um viele Grofenordnungen die Absorptionsstérke.
Linsen lassen sich somit mit nahezu beliebiger numerischer Apertur herstellen. Im Ront-
genbereich ist der Brechungsindex sehr nahe bei 1. Die geringe Abweichung wird durch die
Formel n = 1—0+1/ beschrieben [1]. 5 und § bezeichnen die Absorption beziehungsweise die
Brechkraft des Materials. Der Realteil des Brechungsindex wird durch 1 — § berechnet. Fiir
harte Rontgenstrahlung ist ¢ positiv und liegt in der Gréfenordnung 107, Die Brechkraft
ist fiir harte Rontgenstrahlung sehr nahe an der des Vakuums. Da § > 0 ist die Brechkraft
kleiner als die des Vakuums. Anders als bei sichtbarem Licht ist damit das Material das op-
tisch diinnere Medium. Fir Sammellinsen wird deshalb eine konkave Form benotigt. Durch
die um mehrere Gréfenordnungen kleinere Brechkraft liegt die numerische Apertur N A von
Réntgenoptiken im Bereich von 1-1073. Bei A = 1 A ergibt sich eine direkte Fokusgrofe von
etwa 100 nm [87]. Damit lassen sich Auflésungen in der selben Gréfenordnung erreichen [88].
Eine weitere Erhohung Auflésung erhoht den technischen Aufwand erheblich.

Die schwer herzustellenden rontgenoptischen Elemente werfen die Frage auf, ob Mikro-
skope auch ohne Linsen funktionieren kénnen. Eine Abbildung in Transmission, Nahfeldab-
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bildung genannt, wie sie normalerweise in der Medizin verwendet wird kommt ohne abbil-
dende Optik aus. Durch die direkte Abbildung ist die Bildauflosung durch die Detektorauf-
16sung bestimmt. Bei im Fernfeld gemessenen Bildern entkoppelt die Abbildungsauflosung
von der Detektorauflosung [1]. Im Fernfeld ist das Bild aber fiir den Menschen leider nicht
mehr zu interpretieren. Zur Entschliisselung der Informationen werden computergestiitzte
Rekonstruktionsalgorithmen verwendet [64]. Im Fall von lokalisierten Beugungsreflexen ist
der Vergleich mit bekannten Modellen ausreichend. Nicht periodische Objekte sind deutlich
aufwendiger zu rekonstruieren. Das Problem der linsenfreien Rontgenmikroskopie liegt in
der Messung der Fernfeldbilder. Die Frequenz des elektromagnetischen Feldes ist bei harter
Rontgenstrahlung und selbst bei Licht bereits zu hoch um das Lichtfeld in Amplitude und
Phase zu vermessen. Es ist demnach lediglich moglich, die Intensitat der Strahlung in einem
Pixel zu messen, die Phasenlage der Strahlung bleibt verborgen. Das Problem ist bereits seit
den Anfangen der Untersuchung mit Rontgenstrahlung bekannt und wird ,Phasenproblem*
genannt. Zur Losung des Phasenproblems sind verschiedene Wege denkbar. Mit der Holo-
graphie hat D. Gabor 1948 [29] eine Moglichkeit zur Losung dieses Problems vorgeschlagen.
Dabei werden die Interferenzeigenschaften des Lichts ausgenutzt und Phaseninformation in
das messbare Intensitétsprofil iibertragen. Aber auch fiir die Holographie sind optische Ele-
mente notwendig, weshalb die Methode im Réntgenregime extrem schwer zu realisieren ist
[24, 82, 22|. Die Methode wird aufgrund der hohen experimentellen Anforderungen nur in
sehr speziellen Féllen angewendet. Ein anderes Verfahren zur Losung des Phasenproblems
wurde nach der Entwicklung computergestiitzter Detektoren vorgeschlagen, die kohérente
Beugungsabbildung [31]. Aus dem kirchhoffschen Beugungsintegral geht hervor, dass die In-
tensitét des Fernfeldes auch Informationen iiber die Struktur der Aperturblende enthélt [1].
Es ergibt sich die Frage, ob es mdglich ist, ausschlieflich mit Hilfe der Intensitétsdaten das
Beugungsintegral zu invertieren und so aus den Intensitéiten des Fernfeldbildes die komplexe
Wellenfunktion innerhalb der Apertur zu bestimmen [27]. Die kohdrente Beugungsabbildung
(Coherent Diffraction Imaging) kann aus einer gemessenen Intensitétsverteilung die kom-
plexwertig Transmissionsfunktion des kohérent beleuchteten Objektes bestimmen [65]. Im
Vergleich zur linsengestiitzten Abbildung im Mikroskop ist der notige Versuchsaufbau bei
Fernfeldabbildung aus Lichtquelle, Objekt und Detektor sehr einfach. Das Fernfeldbild ist
allerdings fiir den Betrachter nicht aussagekraftig und muss durch einen Rekonstruktionsal-
gorithmus in ein fiir Menschen versténdliches Bild des Objektes umgewandelt werden. Der
erste Vorschlag fiir einen Algorithmus stammt aus dem Jahr 1952 von Sayre [83|. Dabei wird
das Feld iterativ an die gemessene Intensitatsverteilung angepasst und an die Randbedingun-
gen der Objektform. Fiir einen iterativen Algorithmus sind zwei abwechselnd anzuwendende
Projektoren notwendig. Der erste Schritt ist die Projektion des Feldes auf die gemessene
Intensitéatsverteilung. Der zweite Projektor wirkt in der Objektebene. Die Wirkungsebenen
der Projektoren sind iiber das Fresnel-Kirchhoff-Integral verkniipft. Die Projektoren kénnen
so alternierend angewendet werden, bis das Wellenfeld in einen stabilen Zustand konvergiert
ist. Ein Ergebnis des Rekonstruktionsalgorithmus ist die komplexe Wellenfunktion. Fiir die
Objektebene ist aus der Wellenfunktion sofort die Absorption und der Phasenschub des Ob-
jektes ablesbar. Die kohdrente Beugungsabbildung liefert beeindruckende Ergebnisse (65, 79],
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hat aber zwei wesentliche Einschrankungen. Erstens kann nicht zwischen der Struktur des
Objektes und der beleuchtenden Wellenfront unterschieden werden und zweitens muss es iso-
liert liegen. Ein weiteres Problem ist die fehlende Vorgabe fiir die Orientierung der Objekt-
welle. Die verlorenen Phaseninformationen enthalten die Information iiber die Orientierung
und Positionierung des Objektes im Bildfeld. Die CDI rekonstruiert ein komplexes Wellen-
feld das die Beleuchtungswellenfunktion nach der Modulation durch das Objekt abbildet.
Ohne exakt bekannte Eingangswellenfunktion kann lediglich geraten werden, welche rekon-
struierten Strukturen vom Objekt stammen. Die zweite Einschrankung ergibt sich aus der
Uberlegung zur Informationsmenge. Es stehen N x M Pixel im gemessenen Beugungsbild als
Informationen zur Verfiigung. Fiir eine komplexe Wellenfunktion derselben Gréfse mir Real-
und Imaginéarteil braucht man mindestens 2 x N x M Informationseinheiten. Zur eindeutigen
Rekonstruktion miissen noch zusétzliche Informationen beschafft werden. Diese Informatio-
nen werden Beispielsweise eingebracht, indem die Wellenfunktion auf einen Teilbereich des
Gesichtsfelds beschrankt wird. Die Umgebung muss also frei von weiteren Objekten sein,
damit das Streubild die gemessene Intensitdtsverteilung gut beschreiben kann. Die Grofe
des Objektes ist damit durch die Experimentparameter begrenzt. Sollen gréftere Objekte
abgebildet werden, muss die kohdrente Streuabbildung zu einem rasternden Verfahren, Pty-
chographie genannt, erweitert werden.

Die Ptychographie rastert das gewiinschte Gesichtsfeld mit kohérenter Beugungsabbil-
dung ab und rekonstruiert alle Rasterpunkte in einem Prozess. Damit iberwindet die Pty-
chographie das gréfste Problem von CDI, das begrenzte Gesichtsfeld. Dieser frithe Ptycho-
graphiealgorithmus (Ptychographic Iterative Engine) setzt das Beleuchtungsfeld als gegeben
voraus [80]. Die Rekonstruktion mit mehreren Beugungsbildern, von sich iiberlappenden Be-
reichen, konvergiert wesentlich stabiler und schneller [81] als die CDI-Rekonstruktion. Die
urspriingliche fixierte Beleuchtungsfunktion [80] entspricht nicht der wahren Beleuchtung
und erzeugt Rekonstruktionsartefakte in der Objektfunktion. Auch dieses Problem kann die
moderne Ptychographie 16sen, indem gleichzeitig zur komplexen Objektfunktion die Beleuch-
tungsfunktion rekonstruiert wird [105]. Der erweiterte Algorithmus wird ePIE (extended
Ptychographic Iterative Engine) genannt [64]. Es konnen so alle Strukturen einer der bei-
den Funktionen zugeordnet werden. Die komplexe Objektfunktion stellt die Absorption und
den Phasenschub der Probe dar. Die ebenfalls komplexe Beleuchtungsfunktion bildet die
verwendete Sonde ab. Die Rekonstruktion der vollstdndigen Information der Beleuchtungs-
funktion ist ein Alleinstellungsmerkmal der modernen Ptychographie und erlaubt so neben
der Mikroskopie, mit hochster Auflésung die Untersuchung des Strahls und der verwendeten
optischen Elemente. Mit keiner anderen Methode kann das komplexwertige Wellenfeld so
hochauflésend bestimmt werden.

Mein Ziel war eine Auflésung im einstelligen Nanometerbereich mit ptychographischer
Bildgebung zu realisieren und das Verfahren routineméfig nutzbar zu machen. Fiir die Re-
konstruktion war es notwendig, dass Model an die experimentellen Gegebenheiten anzupas-
sen. Dafiir wurde das Model so verdndert, dass es inkohérente Stérstrahlung mit beriicksich-
tigt. Die Anwendbarkeit konnte durch die erhebliche Verkiirzung der Laufzeiten verbessert
werden. Die technischen Weiterentwicklungen wirken sich auf das Design und den Aufbau des



Rontgenmikroskops an der P06 bei PETRA III in Hamburg aus [87]. Es wurde im Vergleich
zum Prototypen am ESRF in Grenoble eine erhohte Stabilitéat erreicht und bei der Planung
die Nutzung von Strahlfdngern vorgesehen. Fiir die Betrachtung von Storstrahlung in den
Beugungsbildern wurde der ePIE Algorithmus um ein Storstrahlungsfeld erweitert [10]. Die-
ses Feld sammelt alle nicht in das urspriingliche Modell passende Photonen im Beugungsbild
ein und filtert so inkohérente Streuung, zum Beispiel vom Flugweg oder am Beamstop her-
aus. Fir die Verringerung der Rechenzeit habe ich aus einem bestehenden Programmpaket,
das eine Grundform des ePIE Algorithmus fiir die Berechnung auf NVIDIA Graphikkarten
implementiert, ein nutzerfreundliches Rekonstruktionsprogramm gebaut, das inzwischen an
mehreren Mikroskopen weltweit genutzt wird. Dabei wurden viele bekannte, oder von mir
entwickelte Erweiterungen mit eingebaut.

Im Rahmen dieser Arbeit zeige ich vier ausgewédhlte Experimente. Zur Untersuchung der
Dynamik von Katalysatoren und deren Verhalten wiahrend der Katalyse stelle ich ein in-situ
Experiment vor, in dem die quasi-live Bildgebung demonstriert wird [6]. Das ptychographi-
sche Rekonstruktionsprogramm lieferte bereits wenige Sekunden nach Abschluss der Daten-
nahme erste Ergebnisse.

Fir die operando Analyse von Katalysatoren wird neben der mikroskopischen Materialver-
teilung auch der Valenzzustand der katalytisch wirkenden Atome bendétigt. Solche Infor-
mationen konnten bisher nur mit spektroskopischen Methoden mit geringer Ortsauflosung
gemessen werden. Es wird der Nachweis gefiihrt, dass mit energieabhéngiger ptychographi-
scher Messungen verschiedene Elemente voneinander unterschieden werden kénnen und die
Bestimmung der Valenzzustandes moglich ist [51].

Die Positionierung der Probe relativ zum Strahl, erfordert eine hohere Genauigkeit als die an-
gestrebte Ortsauflosung. Bei einem Experiment am Freie-Elektronen-Laser fiir harten Ront-
genstrahlung in Stanford, USA, wurde die Positionierung durch mechanische Schwingungen
gestort [93]. Das Finden der echten Positionen fiir die Rekonstruktion stellt eine anspruchs-
volle Aufgabe dar. Mein Programm kann aus einer minimalen Initialrekonstruktion das Ob-
jekt und die Beleuchtung mit der mit den Daten moglichen Auflésung rekonstruieren.

Die einzigartigen Informationen durch den komplexen Brechungsindex des Objekts und zu-
séitzlich dem komplexen Wellenfeld der Beleuchtung, ermoglicht tiefe Einblicke in das Ver-
halten von Material unter Beleuchtung. Fiir LiNbOs:Fe | als Musterbeispiel fiir die Pho-
torefraktivitdat (Verdnderung unter Beleuchtung) und Ausgangsmaterial fiir holographische
Datenspeicher, haben wir die fiir Photorefraktivitat charakteristischen Parameter untersucht
und das dynamische Verhalten bei der Ladungswanderung abgebildet [10]. Mit optischem
Licht wird gezeigt, dass die Trennung von verschiedenen Ebenen innerhalb des Objekts
moglich ist. Die Probe kann damit, auch bei parallelem Strahl, dreidimensional dargestellt
werden.



Kapitel 2

Theoretische Betrachtung

Die fiir meine Arbeit notwendigen mathematischen Vorraussetzungen werden in diesem Ka-
pitel besprochen. Dazu gehoren neben dem Abtasttheorem fiir die Diskretisierung von kon-
tinuierlichen Funktionen (Abschnitt 2.1) auch die Eigenschaften der Fouriertransformation
(Abschnitt 2.2). Aufserdem werden verschiedene physikalische Begriffe eingefiihrt. Als eine
Beschreibungsform der elektromagnetischen Strahlung werden die ebenen Wellen (Abschnitt
2.3) besprochen. Die Propagation von elektromagnetischen Wellen durch freien Raum be-
sprechen wir in Abschnitt 2.4, die Wechselwirkung mit Materie in Abschnitt 2.5 und den
Kohéarenzbegriff von Wellenfeldern in Abschnitt 2.7.

2.1 Abtasttheorem

Alle in der Natur vorkommende Signale sind analoge und damit kontinuierliche Signale.
Die digitale Datenverarbeitung kann auf Grund der Datenstruktur nur mit der diskreten
Darstellung von Signalen arbeiten [116]. Die Uberfithrung eines kontinuierlichen Signals in
den diskreten Datensatz erfordert das Abtasten des Signals. Die Abtastrate bestimmt die
Haufigkeit mit der ein Signal zeitlich oder raumlich abgetastet wird. Die iibernommene
Informationsmenge héngt direkt von der Frequenz der Abtastrate ab und kann nur Signale
mit Frequenzen von weniger als der halben Abtastrate aufnehmen [62].

2.2 Fourier-Transfromation

Jedes stetige Signal kann in ein kontinuierliches Spektrum zerlegt werden [47]. Die Zerlegung
nennt man Fourier-Transformation oder auch Spektralzerlegung. Der zugehorige Raum wird
als Fourier- beziehungsweise Spektralraum bezeichnet. Die Zerlegung ist ein Isomorphismus
[56] was eine verlustfreie Hin- und Riicktransformation méglich macht. Fiir ein kontinuierli-
ches Signal f(z) hat die Transformation F7 die Form

Fk) = x = o z) e Ry
0 = FTU@I0) = o [ g (2.1)



Das n-dimensionale Volumenelement dx durchlauft den gesamten Raum und bildet die Funk-
tion auf den Fourierraum mit gleicher Dimension ab [56]. Die komplexwertige Funktion f(z)
wird in die spektralen Anteile zerlegt [56]. Der Informationsgehalt bleibt bei der Transfor-
mation vollstdndig erhalten, wird aber in anderer From dargestellt. Die Riicktransformation
FT ! besitzt die gleiche Form

f(@) = FTF0))(@) = —

r +ikx
a7 o Fk)er ek (2.2)

mit einem umgekehrten Vorzeichen im Exponenten der Exponentialfunktion.

Ist die Funktion auf einen beschrinkten Raumbereich begrenzt, ergeben sich diskrete
Frequenzbeitréige [47]. Die diskreten Werte sind nicht mit diskreten Messwerten zu verglei-
chen, viel mehr besitzt das Spektrum auf Grund der endlichen Ausdehnung nur diskrete
Werte. In dieser Arbeit wird mit diskreten Feldern (Matrizen) gearbeitet, die auf Grund
der diskreten Struktur sind nicht mit der kontinuierlichen Form transformieren lassen. Die
Fourierzerlegung muss hierfiir in eine diskrete Form iiberfiihrt werden. Die kontinuierliche
Integration einer Fouriertransformation F7 wird zur Summation diskreter Beitrage der dis-
kreten Fouriertransformation DFT . Fiir diskrete Vektoren der Lénge N ergibt sich aus (2.1)
die Form

ar = DFTla;x \/_ Z aj e e (2.3)

Der Zielvektor a; besitzt die selbe Dimension N wie der Ausgangsraum von a;. Die inver-
se Propagation besitzt die gleiche Struktur, aber wieder mit positivem Vorzeichen in der
Exponentialfunktion:

N
1 i
— DFT ay); = TE Gy, TN (2.4)
k=

Fiir die Rekonstruktion in der Ptychographie miissen Matrizen transformiert werden. Die
diskrete Fouriertransformation einer 2-dimensionalen Struktur der Dimension NxM stellt
sich als Doppelsumme

N M
z27r( wk

g = DFT [t =

) ay, (2.5)
u=0 v=0

dar. Die inverse Transformation bildet sich Analog zur 1D Variante ((2.3) wird zu (2.4)) mit
positivem Vorzeichen im Exponenten der Exponentialfunktion.

2.3 Ebene Welle

Elektromagnetische Strahlung kann sowohl durch Teilchen, als auch als Welle dargestellt wer-
den [23|. Aus der Elektrodynamik ist die Wellennatur des Lichts abgeleitet, welche in dieser

6



KAPITEL 2. THEORETISCHE BETRACHTUNG 7

Arbeit hauptsachlich verwendet wird [11]. Die Teilchennatur wird bei der Photonendetektion
am Detektor beriicksichtigt. Ist der Ursprungspunkt der Welle ein Punkt, so breitet sich diese
als Kugelwelle aus. Der Kriimmungsradius der Welle entspricht dabei dem Abstand bis zur
Quelle. Fiir sehr grofe Abstande zur Quelle verschwindet die Kriimmung der Wellenfront.
Es ergibt sich eine ebene Wellenfront. Zur Beschreibung der ebenen Welle eignet sich eine
komplexe Funktion

W(z,y) = Az, y)e"™Y) (2.6)

die durch 2 Felder bestimmt wird. Die Amplitude der Welle A und der Phase im Exponent
¢. Dabei konnen beide Kenngrofsen von den Koordinaten (u, v) abhédngen. Ebene elektroma-
gnetische Wellen breiten sich mit konstanter Lichtgeschwindigkeit ¢ aus und haben fiir den
Phasenwert ¢ die Form

O(F 1) = wt + k. (2.7)

Die Kreisfrequenz w = 27 f wird durch Frequenz f und damit durch die Energie der Strahlung
E = hf festgelegt. Der Wellenvektor k definiert die Ausbreitungsrichtung und ist mafsgeblich
durch die Wellenlénge A\ bestimmt (|k| = 27/)\). Der Zusammenhang zwischen Energie der
Welle E, der Frequenz der Strahlung und der Wellenldnge ist durch die Dispersionsrelation
fA = c festgelegt [11]. h entspricht dem planckschen Wirkungsquantum. Die Amplitude gib
die Stérke der Welle an. Im Teilchenbild des Lichts entspricht die Intensitit I = |A|? der
Photonenzahl in der Wellenmode. Fiir echte ebene Wellen dndert sich die Photonendichte
nicht. Daher muss die Amplitude als konstant angenommen werden. Das Wellenfeld ist damit
auch unendlich ausgedehnt. Photonen besitzen eine weitere Eigenschaft, die Polarisation. Die
elektromagnetische Strahlung ist eine transversale Schwingung und damit immer senkrecht
zur optischen Achse k [11]. Ist diese Schwingungsrichtung ausgerichtet, spricht man von
polarisierter Strahlung. Die Polarisation p'beschreibt damit mafgeblich die Vektoreigenschaft
der Strahlung:

W (7, t) = pAe'@itsn, (2.8)
Der Einfachheit halber betrachten wir hier & || #. Daraus ergibt sich fiir die ebene Welle
W (z,t) = pAe @), (2.9)

Die Propagation von ebenen Wellen lésst sich einfach berechnen, da die analytische Feld-
verteilung bekannt ist. Bei Wellenfeldern, von denen die Feldverteilung nur numerisch beka-
nnt ist, wird die Propagation mit dem Beugungsintegral berechnet.

2.4 Wellenfeldpropagation

Wellenfelder verédndern sich entlang der Ausbreitungsrichtung x leicht vorhersagbar. Die
Berechnung des Wellenfeldes W (z, u, v) kann mit Hilfe des Beugungsintegrals von Kirchhoff
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ausgefiihrt werden [11]

W(x,u,v) = %//P(O,y,z)e;r
r=a?+ (u—y)?+(v—2)> (2.11)

cos(©)dydz (2.10)

A bezeichnet die Wellenldnge der Strahlung und r den Abstand zwischen den Punkten im
Ausgangs- und Zielraum. Der Wellenvektor k=2r /A € zeigt bei dieser Nomenklatur entlang
der z-Achse. Die exakte Berechnung mit Losung eines Doppelintegrals in (2.10) ist numerisch
auf Grund der vielen Datenzugriffe fiir Computersysteme sehr aufwendig. Die Propagation
lauft dabei entlang der xz-Achse des Systems. Fiir grofse Absténde tragen jedoch nur kleine

s

/
/

Abbildung 2.1: Das Feld W wird entlang der optischen Achse um den Wert = propagiert. Das Wellenfeld im
Punkt P(x,u,v) der gebeugten Welle entspricht der Summe aller gewichteten Beitragen der Punkte P(0,y, 2)
der Ausgangswelle.

Winkel © zum Ergebnis bei. Diese Naherung wird paraxiale Naherung, oder Kleinwinkelné-
herung, genannt [11]. Fiir sehr groke Absténde vereinfacht sich damit die Propagation

W =FT W] (2.12)

zu einer einfachen Fouriertransformation [11]. Hierbei sind Abstande als sehr groft angenom-
men, wenn die zugehorige Kenngrofse, die Fresnelzahl

F=_ (2.13)

viel kleiner 1 ist. A bezeichnet die Wellenldnge der Strahlung und L die Propagationsdistanz.
Die Grofke a entspricht der charakteristischen Grofe des Wellenfeldes, beispielsweise der

8



KAPITEL 2. THEORETISCHE BETRACHTUNG 9

Durchmesser einer Scheibe oder die Halbwertsbreite (FWHM) einer Gaukverteilung. Fiir
Fresnelzahlen von der Grofenordnung 1 muss die weniger stark genédherte Fresnel-Losung
genutzt werden [11]. Eine Variante dieser Naherung ist die Berechnung als Fouriertransfor-
mation mit je einer komplexen Multiplikation davor und danach. In Operatorschreibweise
stellt sich die Transformation folgendermafsen dar

W =K, « FT * K, (2.14)
K, = eixa @+ (2.15)
Ky = —isign(z)e' =@+, (2.16)

Die Propagation lauft entlang der x-Achse des Systems und der Ausdruck sign(z) gibt die
Richtung der Propagation an. Dabei ist zu beachten, dass die Koordinaten in (2.15) der
Ursprungsebene entsprechen und fiir Kernel Ky den Koordinaten der Zielebene verwendet
werden miissen.

Interagiert ein Wellenfeld mit Materie konnen die beiden Kenngréfien des Feldes veran-
dert werden. Absorption oder Emission des Materials beeinflussen die Amplitude des Feldes.
Zudem kann durch die Interaktion ein Phasenschub gegeniiber der ungestorten Ausbreitung
verursacht werden. Die Wechselwirkung wird tiiber die physikalische Kenngrofe, den komple-
xen Brechungsindex im Material, beschrieben.

2.5 Wechselwirkung mit Materie

Die Wechselwirkung mit Materie kann in zwei Arten eingeteilt werden. Auf der einen Seite
steht die elastische Wechselwirkung ohne Energieverdnderung der Strahlung. Ein Beispiel
dieser Art ist die Rayleigh-Streuung [120] von Licht an Teilchen, die kleiner sind als die
Wellenldange. Diese Effekte konnen Interferenzen erzeugen und sind weiterhin kohérent. In-
elastische Streuung mit Energietibertrag, wie die Raman-Streuung [77] oder der Compton
Effekt [16], sind inkohérent. Die verdnderte Energie ldsst bei der Propagation keine kon-
stante Phasenbeziehung zu, wodurch diese Effekte keine Interferenzen erzeugen kénnen. Fiir
kohérente Abbildungsverfahren sind demnach nur elastische Streuprozesse innerhalb eines
Kohérenzvolumens im Bereich der Probe zu betrachten. Inkohérente Streuung heifst Streuung
mit Energieiibertrag oder solche, die aukerhalb des Kohérenzvolumens liegt. Diese werden
auf dem Detektor als storende Signale gemessen. Fiir die Abbildung des Objekts ist nur die
kohérente Streuung am Objekt von Interesse und wird in diesem Abschnitt als makroskopi-
sche Wechselwirkung eingefiihrt.

Die Interaktion wird dabei als Multiplikation des Wellenvektors k& mit dem komplexen
Brechungsindex n = n + in; dargestellt,

W (x,t) = pAei itk (2.17)
Bei der Ausbreitung der Welle in einem Medium

W(l’,t) — ﬁA efmkz ei(nfl)k:p ei(thrkx) (218>

Absorption Phasenschub
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erzeugt der imagindre Anteil des Brechungsindexes eine Absorption der Welle und der Re-
alteil einen zusétzlichen Phasenschub. Die beiden zusétzlichen Anteile sind nur von der
Flachendichte abhéngig, vorausgesetzt es gibt keine Beugungseffekte des Lichts innerhalb
des Materials. Bei geringe Materialdicke kann der Interaktionsterm durch einen komplexen
Faktor

O = Abs - " (2.19)

beschrieben werden. Der Faktor Abs = e~"*? entspricht dabei der Absorption bei der Materi-
aldicke d und ¢ = (n—1)kd dem erzeugten Phasenschub gegentiber ungestorter Ausbreitung.
Die Interaktion einer Welle W (z, vy, z, k,,w) mit dem Material O wird durch eine komplexe
Multiplikation

W =Wy(z,y,z2) - Oy, 2) (2.20)

berechnet.
Fiir harte Rontgenstrahlung wird der komplexe Brechungsindex

n=1-4§+i3 (2.21)

durch zwei kleine Grofien beschrieben. Die Form 1 — § erklart sich aus der Form des Phasen-

terms in Gleichung (2.18). Damit ergibt sich fiir den Phasenterm P und die Transmission
T

P = ¢t (2.22)
T = e Pk, (2.23)

Der aus dem Phasenterm P berechnete Winkel ¢ = 6kd bestimmt die Anderung der Mate-
rialdicke d oder des Brechungsindexes An.

Sowohl in der Amplitude, als auch in den Phasenwerten der gestreuten Strahlung sind
Strukturinformationen {iber das Objekt enthalten. Im Fernfeld sind diese Informationen zer-
legt in ihre spektralen Anteile. Dabei ist die durch die jeweiligen Beitrage reprisentierte
Strukturgrofe abhéngig vom Impulsiibertrag g wiahrend der Wechselwirkung. Fiir hohere
Auflésungen miissen Intensitdten, beziehungsweise Amplituden, mit héheren Impulsiiber-
tragen ¢ gemessen werden [52]|. Der Streuquerschnitt o fallt jedoch zu grofen Winkeln/
Impulsiibertrége hin stark ab. Die Abhéngigkeit des Streuquerschnitts vom Impulsiibertrag
besitzt fiir generische kugelformige Objekte den Zusammenhang:

oocqg (2.24)

Die Erhohung der Auflésung durch Messung von Streuinformationen bei héheren Impuls-
iibertragen ist damit nur schwer moglich. Neben der Begrenzung durch die zur Verfiigung
stehende Photonenzahl und der Messzeit ist auch die Strahlungsfestigkeit vieler Proben eng
begrenzt.

10



KAPITEL 2. THEORETISCHE BETRACHTUNG 11

2.6 Kramers-Kronig-Relation

Fiir jedes Material kann der Brechungsindex aus den Bindungseigenschaften der Elektronen
abgeleitet werden [11]. Real- und Imaginérteil des komplexen Brechungsindexes sind dabei
nicht unabhéngig voneinander. Die Beziehung zwischen den beiden Komponenten definiert
die Kramers-Kronig-Relation [106]. Der reelle Anteil des Brechungsindexes

T 02 — w2

S(w) = L. CH /Oo 2-5) (2.25)

kann aus dem Verlauf des Absorptionsanteils berechnet werden [55]. Die Gréfse €2 bezeichnet
die Kreisfrequenz und damit Energieabhéngigkeit des Integranten. Die Berechnung des ima-
gindren Anteils aus dem Phasenschub ist ebenso moglich [36]. Die Messwerte verschiedener
Verfahren konnen so direkt ineinander tiberfiihrt und verglichen werden.

2.7 Koharenz

Bildgebende Verfahren, die aus dem Fernfeld das Objekt ortsaufgelost bestimmen kdnnen,
verwenden kohérentes Licht [27, 80]. Kohédrenz bedeutet, das Licht muss sich gleichartig
ausbreiten [11]. Dabei ist die Kohérenz keine Eigenschaft, die das Licht besitzt oder nicht,
sondern Licht besitzt eine Kohérenzlinge. Als Kohérenzldnge bezeichnet man dabei den
Abstand fiir den sich die Phasenlage maximal um 27 &ndert. Es gibt 2 Arten von Kohéarenz:
transversale und longitudinale Kohérenz.

Als longitudinale Kohérenzlange [, bezeichnet man eine Lénge parallel zur Ausbrei-
tungsrichtung, auf der sich die Phasenlage bei Propagation mit verschiedenen Wellenléngen,
beziehungsweise Energie um 27 dndert. Dabei spielt die Energie der Strahlung die entschei-
dende Rolle. Die longitudinale Kohérenzlange kann durch einen Monochromator gesteigert
werden. Durch Eingrenzen des Spektrums wird der Gangunterschied pro Lange verringert
und die longitudinale Kohérenzlange damit erhoht. Fir [.; ergibt sich

E
ly o A 2.26
A (2.26)
aus der Energie E und der Energiebreite AE der Strahlung [11]. A bezeichnet die mittlere

Wellenlénge.

Die typische Energiebreite eines Si-Monochromators fiir harte Rontgenstrahlung liegt
bei AE/E = 10~*. Daraus ergibt sich bei £ = 12,4keV,\ = 1 A eine Kohérenzlinge von
lq = 1pm. Fiir optische Laserstrahlung erreichen die Kohédrenzlangen Strecken im Kilome-
terbereich.

Die transversale Kohérenzlange [.; wird senkrecht zur Ausbreitungsrichtung gemessen
und ist mafigeblich durch die Quellgrofe bestimmt. Fiir eine gaulsformige Quelle ergibt sich
nach Patommel |1, 74]

AL

let = 0.88—-. 2.27
= 0885 (227)
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Die Kohéarenzlédnge der Strahlung [.; einer quasi monochromatischen Quelle ist damit direkt
proportional zur Wellenldnge A und der Entfernung L zur Quelle. Der Wert S repréasentiert
die Halbwertsbreite der Quelle. Der Vorfaktor 0.88 ergibt sich fiir eine gaufiische Quelle [11].
Durch Verdnderung des Strahls mit optischen Elementen kann demnach die Kohérenzldnge
nicht erhoht werden. Einzig ein vergroferter Abstand zur Quelle ist moglich.

Fiir eine typische Synchrotronquelle (A = 1A) mit einigen Mikrometern Quellgrofe
(S = 10pm) und L = 100m Abstand zur Quelle ergibt sich daraus ein Kohérenzlénge
von [ = 880pm. Bei Laserquellen mit optimierten Resonatoren und damit optimierter
Quelle ist die ausgehende Wellenfront wohl definiert. Dieser Zustand ermdoglicht transversale
Kohérenzlangen von einigen Kilometern.

Die beiden Langen [, [.; definieren ein Volumen V., = [ X [4 X [, Kohdrenzvolumen ge-
nannt, in dem Interferenzen entstehen konnen. Dabei gibt es nicht einen Punkt um den herum
das Kohiirenzvolumen besteht, vielmehr kann kohédrente Uberlagerung zwischen Wellentei-
len nur stattfinden, wenn die Wellenfronten sich innerhalb des selben Kohéirenzvolumens
befinden.
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Kapitel 3
Ptychographie

Im Folgenden wird die Ptychographie als neuartiges Mikroskopieverfahren im Detail vor-
gestellt. Zu Beginn werden die bekannten Algorithmen erldutert und anschliefsend die von
mir eingefiigten Erweiterungen besprochen. Der erste Abschnitt befasst sich mit dem der
Ptychographie vorausgehenden Verfahren der kohérenten Beugungsabbildung. Anschliefsend
werden die fiir die ptychographische Rekonstruktion zur Verfiigung stehenden Messwerte und
alle weiteren bekannten Daten besprochen. Im Abschnitt 3.3 beschreibe ich den Algorithmus
zur Interpretation der Daten und im Anschluss in Abschnitt 3.4 wird eine ptychographische
Iteration in 5 Teilschritte Zerlegt. Es werden im Kapitel 3.5 beispielhaft bereits veroffentliche
Erweiterungen des Standardalgorithmus besprochen, im Abschnitt 3.5.3 die Erweiterung fiir
einen inkohérenten Hintergrund beschrieben.

3.1 Einfiihrung

Der Vorlaufer der Ptychographie ist die kohdrente Beugungsabbildung. Bei der Entwick-
lung der kohérenten Beugungsabbildung werden die grundlegenden Verfahren und Begriffe
fiir die Ptychographie entwickelt, so dass dieses Verfahren zuerst dargestellt wird. Im Rah-
men der Darstellung werden die durch die Ptychographie gelosten Probleme der kohérenten
Beugungsabbildung aufgezeigt.

3.1.1 Koharente Beugungsabbildung

Die kohérente Beugungsabbildung (Coherent Diffraction Imaging) ist eine indirekte Voll-
feldmikroskopiemethode mit der das Phasenproblem gelost wird [27]. Dieses entsteht, da mit
den Detektoren lediglich die Intensitat der komplexen, kohdrenten gebeugten Welle gemessen
werden kann. Vollfeld bedeutet, dass der gesamte Gesichtsbereich mit einer einzigen kohéren-
ten Beleuchtung in einer Aufnahme abgebildet wird. Das Objekt wird mit einer homogenen
ebenen Beleuchtung abgebildet und die Intensitatsverteilung im Fernfeld mittels eines Fla-
chendetektors gemessen, skizziert in Abbildung 3.1. Da die gemessene Intensitéitsverteilung
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Transmissionsfunktion
(r) R

Abbildung 3.1: Ein kohérentes Beu-

ebene : :
\ gungsexperiment besteht aus einem

Beleuchtung homogen beleuchteten Objekt, einer

freier Propagationsstrecke zum Errei-
\ chen des Fernfeldes und einem FIli-
/ chendetektor. In der Probe wechsel-

wirkt die Beleuchtung mit dem Ob-

- jekt. Die so entstandene kohérente

/ I (k) Streuung W(7) propagiert bis zum
F

ernfeldbild Detektor ins Fernfeld I(K).

e

I(k) eine Darstellung der Transmissionsfunktion des Objektes ¥(7) im Fourier-Raum ist,

2

1(R) = [P ()] () (3.1)

muss diese geeignet in den Real-Raum iibersetzt werden, um das Objekt zu erhalten. Die
Wechselwirkung innerhalb des Objektes ist dabei nicht genauer spezifiziert. Zur Wieder-
herstellung der verloren gegangenen Phaseninformationen wird ein iterativer Algorithmus
verwendet. Als Abweichung zwischen dem gemessenen Daten und dem rekonstruierten Well-
enfeld W(7) wird die Fehlersumme

E= Z D@(E)

g w?)} (3.2)

verwendet.

Notwendig ist dieses Verfahren, um die Auflésung des rekonstruierten Bildes von der
Pixelgroke des verwendeten Detektors zu entkoppeln. Mdglich ist die Entkopplung durch
die Messung des Wellenfeldes im Fernfeld. Dabei gibt nicht die Gréfte der Detektorpixel die
erreichbare Auflésung vor, sondern der grofite Beugungswinkel unter dem noch Photonen
gemessen werden. Bilder die in einer Ebene im Fernfeld aufgenommen werden, nennt man
Fernfeldbeugungsbilder. Bei dem Messprozess kann ausschliefslich die Intensitdt des Wel-
lenfeldes gemessen werden, nicht jedoch die Phasenlage. Die fehlenden Phaseninformationen
machen eine direkte Riickrechnung des Feldes in die Objektebene unmdoglich. Ziel der Auswer-
tung ist die komplexwertige Transmissionsfunktion des Objektes zu berechnen. Daraus lassen
sich, unter Annahme einer homogenen flachen Beleuchtung, verschiedene Objekteigenschaf-
ten extrahieren. Die Rekonstruktion wird vielfach durchgefiihrt. Bei jeder Rekonstruktion
startet der Algorithmus mit einem zuféllig gewihlten Objekt und passt das Objekt iterativ
an, so dass die gemessenen Intensitdten und die Randbedingungen in der Objektebene op-
timal beschrieben werden. Aus den vielen Rekonstruktionen werden die mit den niedrigsten
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Real- W(r) —_— | U(F) 1(K)

raum-

beding- > 73_1 S

ungen Cl|e=———— C R
Objektebene Detektorebene Fernfeldbild

Abbildung 3.2: Zur Rekonstruktion der komplexwertigen Transmissionsfunktion wird wechselseitig zwischen
Objekt- und Detektorebene, mittels eines Propagators P, hin und zuriick propagiert. Bei jeder Iteration
wird in beiden Ebenen die Wellenfunktion an die entsprechende Randbedingung angepasst. Durch iteratives
Anwenden der Einschrinkungen wird eine konsistente Losung des Phasenproblems errechnet und so das
Wellenfeld rekonstruiert.

Fehlerwerten ausgewahlt und dann nur diese Weiterverwendet. Der iterative Algorithmus
propagiert dabei das Wellenfeld zwischen der Objektebene, dem Realraum, und der De-
tektorebene, dem Fourierraum, hin und her. Bei jeder Anpassung wird das Wellenfeld an
die Randbedingungen der jeweiligen Ebene angepasst. Im Fourierraum legen die Messwerte
die Amplitude des Wellenfeldes fest. Die Pixelzahl des komplexen Wellenfeldes entspricht,
bei der Propagation mittels diskreter Fouriertransformation, der Pixeldimension der geme-
ssenen realwertigen Intensitédtsverteilung. Damit enthélt die Wellenfunktion pro Pixel zwei
Freiheitsgrade (Amplitude und Phase) fiir jeden gemessen Intensitdtswert. Die Menge der
gemessenen Informationen ist damit gerade halb so grok wie die Freiheitsgrade des Wel-
lenfelds. Fiir eine stabile Rekonstruktion muss die Zahl der Freiheitsgrade deutlich kleiner
sein als die gemessene Informationsmenge. Dafiir miissen zusétzliche Einschrankungen in der
Objektebene getroffen werden. Die Einschrankungen in der Objektebene miissen die zu re-
konstruierenden Freiheitsgrade soweit verringern, dass das sich ergebende Gleichungssystem
durch die gemessenen Intensitédten iiberbestimmt ist. Die gdngigste ist die Beschrankung des
Objekts auf einen Teil des Gesichtsfeldes in der Objektebene. Das Objekt muss dafiir isoliert
platziert sein. Bereiche neben dem Objekt werden als leer angenommen und reduzieren so
die Zahl der Freiheitsgrade. Aufserdem kann, durch Festlegen auf einen reinen Absorber oder
auf ein transparentes Phasenobjekt, die Zahlen der Freiheitsgrade halbiert werden. Ist das
System nicht mehr unterbestimmt, sind also mehr Messwerte als Freiheitsgrade vorhanden,
kann die verlorene Phaseninformation wieder hergestellt werden. Die zur Verfiigung stehen-
den Kleinwinkelstreuinformationen definieren in der von Abbe beschrieben Weise die kleinste
auflosbare Struktur. Dabei definiert die numerische Apertur NA = nsin «, gemeinsam mit
der Wellenldnge A und dem Brechungsindex n die Pixelgrofie in der Objektebene

A A
PTOb = INA ~ n. sin(a) (3:3)
AL
= — 3.4
anwDet ( )

Die Pixelgrofie ergibt sich damit direkt aus der Geometrie des Experiments und der Energie
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der Strahlung. Der Beugungswinkel o wird aus der Breite des Detektors Npxpe; und dessen
Abstand zur Objektebene L, sowie der Wellenlédnge im Medium A/n berechnet. Die numeri-
sche Apertur kann in Luft (n ~ 1) mit Hilfe der Fraunhofer-Naherung (NA =n -sina ~ «)
vereinfacht werden. Der Winkel « ergibt sich dann aus der Detektorgrofse N prpe; und dem
Abstand Objekt-Detektor L. Verwendet man also einen Detektor mit grofseren Pixeln, erh6ht
die Strahlungsenergie, oder verringert die Entfernung zwischen Objekt und Detektor, steigt
die messbare numerische Apertur und damit auch die maximal erreichbare Auflésung. Das
heiftt die Pixel im Objekt werden kleiner. Im gleichen Mafe wie die Pixelgrofie verringert
sich dabei auch das Gesichtsfeld. Des Weiteren muss beachtet werden, dass das komplette
Objekt innerhalb des Beleuchtungsfeldes liegt und trotzdem geniigend leere Pixel vorhan-
den sind oder anders gesagt das Beugungsbild muss entsprechend dem Abtasttheorem, aus
Abschnitt 2.1, ausreichend {iberabgetastet ist. Auferdem muss fiir die Abbildung des Ob-
jektes die Fernfeldndherung giiltig sein. Fiir ein typisches Experiment mit Rontgenstrahlung
ergibt sich damit bei eine Photonenenergie von 19,37keV, 2m Abstand des Detektors vom
Objekt und einem Detektor mit 256 x 256 quadratischen Pixeln, jedes mit einer Kantenlén-
ge von 100 m, in der Objektebene eine Kantenlédnge pro Pixel von 5nm. Das Gesichtsfeld,
bestehend aus 256 x 256 Pixeln, betrachtet in dieser Geometrie ein Quadrat mit 1,25 pm
Kantenlénge. Dieses Gesichtsfeld wird durch die Realraumbedingungen weiter beschrinkt,
und trotz der hinzugefiigten Einschrankung ist die Losung nicht eindeutig. Ist der freigelas-
sene Bereich grofser als das eigentliche Objekt, ist die Position innerhalb des Bereichs nicht
festgelegt und auch die Orientierung ist bei Phasenobjekten nicht eindeutig. Das Verfahren
kann somit die Objektauflosung von der Detektorauflosung entkoppeln, leidet aber stark
unter den Schwierigkeiten bei der Interpretation. Die Rekonstruktion ist instabil und besitzt
mehrere entartete Losungen. Auferdem muss das Objekt vollstandig isoliert liegen und klein
gegeniiber dem Gesichtsfeld sein. All diese Probleme lassen sich durch rasternde kohérente
Beugungsabbildung, genannt Ptychographie, 16sen.

3.1.2 Ptychographie

Die Ptychographie verbindet die kohérente Beugungsabbildung mit einem rasternden Verfah-
ren und kann so die grofen Probleme der CDI 16sen. Durch die Beugungsabbildung kénnen
ebenso Vorteile gegeniiber der konventionellen Mikroskopie erreicht werden. Mit dem Begriff
Mikroskopie wird konventionelle Vollfeldmikropskopie unter Absorptionskontrast benannt.
Fiir Objekte ohne nennenswerte Absorptionsvariationen ist die konventionelle Vollfeldmi-
kropskopie daher nicht geeignet. Es gibt eine Reihe von Verfahren zur Untersuchung solcher
Proben. Dabei konnen aber nur mit sehr begrenzter lateraler Auflésung absolute Werte fiir
die untersuchten Materialeigenschaften bestimmt werden. Diese Probleme der herkémmli-
chen Mikroskopie wird mit der Ptychographie iberwunden. Die ptychographische Bildgebung
ist ein indirektes, rasterndes Abbildungsverfahren und kann als Erweiterung der koharenten
Beugungsabbildung verstanden werden. Der Unterschied zur kohérenten Beugungsabbildung
liegt im abrastern der Probe und einem damit frei wiahlbaren Gesichtsfeld. Die Realraumbe-
dingungen unterscheiden sich erheblich von denen der CDI.
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Abbildung 3.3: a) Das Objekt, ein schwarz-weifier Stern, wird
an verschiedenen Rasterpunkten (1, 2, 3) mit der Beleuchtungs-
funktion P(7), dem roten Stern, bestrahlt. Die Beleuchtungs-
positionen sind nahe beieinander und iiberlappen sich zu groffen
Teilen. Benachbarte Rasterpunkte beleuchten so zum grofien Teil
den selben Objektbereich. Der Uberlappungsbereich benach-
barter Beleuchtungsfunktionen fiihrt zu einem iiberbestimm-
ten Gleichungssystem und sehr &hnlichen Beugungsbildern b)
I (k), I(k), Is(k) Die Uberbestimmung erméglicht die Aufspal-
tung der Transmissionsfunktion ¥(7) in Beleuchtung P(7) und
Objekt O(7).

Bei der Ptychographie wird das Objekt mit einem begrenzten Strahl abgerastert. In die-
sem Punkt unterscheidet sich die kohdrente Beugungsabbildung, bei der von einer homogenen
Beleuchtung ausgegangen wird. Aus dem Set an Beugungsbildern wird mit Hilfe eines com-
putergestiitzten Algorithmus das komplexwertige Beleuchtungsfeld und die komplexwertige
Transmissionsfunktion des Objekts bestimmt. Bei der Ptychographie wird ein Set an Beu-
gungsbildern genutzt, nicht nur ein einzelnes wie bei der CDI. Ein einzelnes Intensitétsbild
verspricht eine extrem schnelle Messung, andererseits hat die geringe Datengrundlage aber
einen grofsen Aufwand bei der Rekonstruktion zur Folge. Fiir die Ptychographie ist durch die
vielen Fernfeldbilder die Rekonstruktion deutlich vereinfacht. Bei der CDI existiert aufser-
dem fiir die Transmissionsfunktion ein Satz entarteter, gleichwertiger Losungen. Aufierdem
kann nicht zwischen Beleuchtungsvariationen und Objektstrukturen unterschieden werden.
All diese Probleme werden durch die Ptychographie gelost. Zusétzlich ist die ptychographi-
sche Rekonstruktion durch die weit grofere Uberbestimmung erheblich robuster gegeniiber
Fehlern wie Rauschen in den Intensitétsverteilungen. Ein rasterndes Verfahren stellt jedoch
viel hohere Anspriiche an die mechanische Stabilitdt und die grofere Datenmenge benotigt
eine leistungsstarke Rechentechnik.

3.2 Daten

Fiir eine ptychographische Abbildung wird das gewéhlte Gesichtsfeld mit dem begrenzten
Strahl abgetastet und an jedem Rasterpunkt wird die Intensitétsverteilung im Fernfeld mit
einem Flachendetektor gemessen. Aus der Gesamtheit aller Beugungsbilder lassen sich, zu-
sammen mit den Informationen iiber die Experimentgeometrie, die gewiinschten Felder fiir
Beleuchtung und Objekt rekonstruieren. Die Rasterpunkte miissen so gewéhlt werden, dass
benachbarte Punkte einen relevanten Uberlappungsbereich der Beleuchtungsintensitét ha-
ben. Als Optimum sind dabei 60 % bis 80 % Uberlapp des beleuchteten Bereichs gefunden
worden [26]. Diese Nebenbedingung ist essentiell fiir die ptychographische Rekonstruktion.
Die Uberlappung gewihrleistet dass die benachbarten Beleuchtungspunkte teilweise den glei-
chen Objektbereich beleuchten und nicht an jedem Rasterpunkt voneinander unabhéngige
kohérente Beugungsabbildungen stattfinden. Die Uberlappung iibernimmt damit die Auf-
gabe der Realraumbeschriankung aus der kohdrenten Beugungsabbildung. Das Objekt wird
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im gesamten Rasterbereich mehrfach abgetastet. In Abbildung 3.3 a) ist dieser Effekt fiir
3 beispielhafte Beleuchtungspunkte dargestellt. Die Beleuchtung ist als roter sternférmiger
Bereich dargestellt. Bereiche die mehrfach beleuchtet und damit abgetastet werden, bekom-
men ein satteres Rot. Das sich ergebende Gleichungssystem zur Rekonstruktion des Objektes
ist damit iiberbestimmt und ermoglicht so die Aufteilung in Objekt und Beleuchtungsfeld.
Leicht zu sehen ist die Uberbestimmung und die damit einhergehende Ahnlichkeit der In-

-,

tensitdtsverteilungen den dargestellten Intensitétsverteilungen in Abbildung 3.3 b) I;(k) bis
Ig(l;). Die Beugungsbilder sind an drei benachbarten Punkten simuliert worden. Die drei
Beugungsbilder zeigen klar die 8-zéhlige Symmetrie der sternférmigen Beleuchtungsvertei-
lung und &hnliche Strukturen des Sterns. Die Unterschiede der Intensitédtsbildern werden
durch die unterschiedlichen Objektstrukturen erzeugt. Durch die gleich bleibenden Struk-
turen der Beleuchtung und Unterschiede im Objekt wird die Separation von Beleuchtungs-
und Objektfunktion moglich. Die Beleuchtungsfunktion nimmt die immer gleichen Struk-
turen der Intensitétsbilder auf. Wohingegen die Unterschiede iiber eine selbstkonsistente
Zusammenfiigung in die Objektfunktion eingebaut werden. Unter der Voraussetzung das die
Beleuchtungspunkte um ein 1/4 des Gesichtsfeldes der Beleuchtung zueinander verschoben
sind, werden fiir die Ptychographie mindestens 6 Beugungsbilder benotigt.

Abbildung 3.4: a) Zur Simulation verwendete Beleuchtung. Eine ebene Wellenfront wird mit sternférmiger
Aperturblende beschnitten. b) Simulierte Teststruktur fiir 500 nm Gold. Die Form entspricht sowohl der Ab-
sorption von 5,7 %, als auch dem Phasenschub von —0,459rad. c) Zeigt die Positionen an denen das Objekt
beleuchtet wurde. d) Zeigt die Transmissionsfunktion nach der Beleuchtung am Punkt (2,3) in Falschfar-
ben. Die Anteile des Objektes sind rot eingefdrbt. ) Amplituden des Fernfeld-Beugungsbildes von d) in
Falschfarbendarstellung. Fiir ideale Photonenstatistik und bei idealem Detektor wiirde genau dieses Bild ge-
messen werden. Als Phasenproblem wird der bei der Messung auftretende Verlust der Phaseninformationen,
in Falschfarben in f) gezeigt, bezeichnet. Ohne diese Informationen ist eine Riickpropagation nicht méglich.
Die Riicktransformation ohne genaue Phaseninformation ist im Bild g) dargestellt. Der Unterschied zwischen
d) und g) soll durch die ptychographische Rekonstruktion iiberbriickt werden.

Fiir die zur Veranschaulichung erstellten Simulationen wird als Beleuchtung eine binére
Struktur in Form eines Sternes, Abbildung 3.4 a), mit homogener Ausleuchtung und flacher
Phase verwendet. Das Beleuchtungsfeld besteht aus 256 x 256 Pixeln mit 5 nm Kantenlénge.
Das Objekt ist ein Strahlenstern mit gebrochener Symmetrie. Die Form ist in Abbildung 3.4
b) gezeigt. Die Pixelgrofe der Objektfunktion ist identisch mit der der Beleuchtung. Die
Pixeldimension ist aber mit 356 x 356 Pixeln deutlich grofser als die der Beleuchtung. Diese
Pixelzahl setzt sich zusammen aus der Grofe der Beleuchtung und der Rastergrofe. In den
weien Bereichen ist das Objekt vollstdndig transparent und pragt keinen Phasenschub auf.
In den dunklen Bereichen liegt die Amplitude bei 0,943 und die Phase bei —0,459rad. Als
komplexe Werte ergibt sich fiir das Objekt O(hell) = 1¢Y und O(dunkel) = 0.943 e=+04%9.
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Das Raster ist ein Rechteckgitter, siche Skizze in Abbildung 3.4 c), mit 5 x 5 Punkten und
100nm (20 Pixel) Rasterweite. Es wird an jedem Rasterpunkt aus der Transmissionsfunk-
tion, in Bild 3.4 d) beispielhaft fiir Punkt (2, 3) dargestellt, ein Beugungsbild, Bild 3.4 e),
berechnet. Die Phasenlage, gezeigt in f), der Bilder geht bei der Intensitdtsmessung verlo-
ren. Wiirde man versuchen diese Phasenlage als konstant anzunehmen, kann man lediglich
die Autokorrelation der Transmissionsfunktion berechnen, Bild 3.4 g), nicht aber die kom-
plexwertige Transmissionsfunktion in Bild 3.4 d). Diese volle Information soll durch die
Verarbeitung der Daten in einem iterativen Algorithmus rekonstruiert werden. Das bedeu-
tet, dass der Unterschied zwischen den Bildern 3.4 g) ohne Phaseninformation und 3.4 d) bei
Riickpropagation mit bekannter Phasenlage soll durch die Ptychographie iiberbriickt werden
soll. Fiir die ptychographische Rekonstruktion benotigt der Algorithmus aufserdem Informa-
tionen iiber die verwendete Strahlung und das Raster. Fiir einen ebenen Detektor ist noch
die Korrektur der Kissenverzerrung notig.

3.2.1 Kissenverzerrung

Die Messung eines Wellenfeldes mit einem flachen Detektor erzeugt eine kissenartige Ver-
zerrung. Die Beugungsbilder werden mit flachen Detektoren aufgenommen, die Wellenfelder
propagieren aber kugelformig. Fiir grofte Entfernungen der Quelle vom Detektor ist die Pro-
pagationsldnge R in allen Bereiche des Beugungsbildes quasi gleich (AR ~ 0). Genau diese
Bedingung ist im Fresnelregime nicht mehr erfiillt und es ist eine Korrektur erforderlich. Die
sogenannte Kissenverzerrung erzeugt bereits bei einem halben Offnungswinkel des Detektors
von 15° zu eine 3,4 %igen Verbreiterung. Das erscheint nicht viel, aber gerade bei den hohen
Winkeln erzeugt die falsche Positionierung einen signifikanten Einfluss und fiihrt zu einem
deutlich schlechterem Rekonstruktionsergebnis.

Abbildung 3.5: Bereiche unter grofem Winkel zur optischen Achse haben einen ldngeren Propagationsweg
R+ AR bis zum Detektor. Dieser in Skizze a dargestellte zusétzliche Weg AR schlégt sich in einer Verzer-
rung der Beugungsbilder nieder. In Abbildung b) ist ein beispielhaftes Beugungsbild in Falschfarben und
logarithmischer Darstellung gezeigt. Es ist deutlich zu erkennen das die Speckle der nach aufien gehenden
Stahlen mit zunehmender Entfernung vom Mittelpunkt gestreckt werden. Die korrigierte Version in c) ist
auf Grund der notwendigen Stauchung kleiner. Der schwarze Hintergrund beschreibt dabei Bereiche ohne
Informationsgehalt.

Zur Korrektur muss das Beugungsbild derart verdndert werden, dass fiir alle Pixel die
gleiche Projektionsentfernung besteht. Das Problem verféalschter Winkelmessung bei Diffrak-
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togrammen bei flachen Detektoren ist in der Kristallographie hinlédnglich bekannt und gilt
als problemlos behebbar. Fiir jeden der vereinzelten Reflexe der Kristallographie kann der
Mittelpunkt bestimmt werden und die zugehorigen Koordinaten dann korrigiert werden. Bei
ptychographischen Daten ist diese einfache Korrektur auf Grund des ausgedehnten Signals
nicht durchfithrbar. Es konnen nicht die Positionen der einzelnen Reflexe korrigiert werden,
sondern fiir ein ausgedehntes Signal ist die entzerrte Feldverteilung ist zu berechnen. Das
erfordert die Pixel entweder lokal in ihrer Grofe zu verandern oder die Feldverteilung neu zu
interpolieren. Eine konstante Propagationsldnge im gesamten Bild benétigt die Projektion
einer flachen Karte auf eine Kugelfliche. Der Projektionsursprung ist dabei der Interak-
tionspunkt der Strahlung mit dem Objekt und liegt im Kugelmittelpunkt. Diese Art der
Projektion wird gnomonische Projektion genannt. Ich habe die Korrektur der Beugungs-
bilder fiir diese Art der Projektion implementiert. In den Aufsenbereichen kommt es dann
zu einer Komprimierung der Information. Fiir die numerische Stabilitdt habe ich die Be-
rechnung invers implementiert. Das bedeutet das fiir jedes Pixel im Zielbild der Wert im
Originalbild zu suchen ist. Ublicherweise wird die Berechnung anders herum durchgefiihrt.
Bei der von mir angewendeten Berechnung wird die Struktur des Objektes beibehalten und
keine Glattung in irgend einer Art vorgenommen. Im selben Schritt lassen sich Rotationen
des Detektors, relativ zur optischen Achse, korrigieren. Nachteilig wirkt sich dabei aus, dass
nach der Transformation Teile des Beugungsbildes nach dem Stauchen keine Informationen
mehr enthalten, da die Informationen Richtung Zentrum verschoben werden. Im Buch von
F. Pearson [28] wird die Herleitung der Abbildungsgleichungen erldutert. Fiir eine stabi-
le numerische Implementierung ist eine invertierte Strahlverfolgung zu verwenden. Es wird
dann jedem Pixel des Zielfeldes genau ein Wert des Ausgangsfeldes zugeordnet und eine
Doppelbesetzung des Zielfeldes in einigen Pixeln kann nicht vorkommen. Fiir kontinuierli-
che analytische Beschreibung ist die Transformation dquivalent. Bei einem diskretisierten
Feld mit konstanter Pixelzahl ist entweder eine aufwéndige Auswahl bei Mehrfachbesetzung
notwendig, oder es wird die beschrieben inverse Koordinatenberechnung verwendet. Fiir die
Beschreibung wird das das Koordinatensystem entsprechend der kartographischen Lagebe-
schreibung verwendet. Die optische Achse liegt dabei entlang der Nord-Siid-Achse, bei den
Werten (¢,, \,) = (90°, 0°). Die Kartenfliche und damit der Detektor, beriihrt die Kugel tan-
gential am Nordpol. Soll zusétzlich eine Verkippung des Detektors korrigiert werden, Skizze
3.6 b), muss lediglich der Beriihrungspunkt um den entsprechenden Winkel verschoben wer-
den. Fiir einen verschobenen Beriihrungspunkt muss anschliefsend der Koordinatenursprung
wieder richtig gesetzt werden. Aufserdem verdndert sich durch die Verkippung des Detektors
der zur Berechnung verwendete Abstand. Es wird wie in Skizze 3.6 a) dargestellt fiir die
Entzerrung der kiirzeste (orthogonale) Abstand R des Detektors zum Objekt verwendet.
Nicht der eigentliche Abstand L zwischen Objekt und Schnittpunkt der optischen Achse
zum Detektor. Dieser kleinere Abstand R berechnet sich aus den Verkippungswinkeln des
Detektors und dem Abstand L entlang der optischen Achse. Bei verkipptem Einfall wird die
Transformation bei (¢, A) vorgenommen. Zur Berechnung des verringerten Abstandes tragt
allein ¢ bei und es ergibt sich

R =L -cos(¢). (3.5)
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Abbildung 3.6: Das Streuzentrum liegt fiir diese Darstellung bei Punkt M. a) Skizzierte Darstellung von Bild
3.5 a). b) Bei verkipptem Detektor entsteht ein zusétzlicher Winkel « der in der Kartographie A\ entspricht.

Die Entzerrung passt in den Auftenbereichen die Propagationsldnge an, die nicht wie in
der Kleinwinkelndherung angenommen iiberall gleich lang ist. Unter groferen Beugungswin-
keln erreichen die Photonen den Detektor erst nach groferer Propagationslange. Bei groferen
Abstand zur Quelle decken die Pixel einen kleineren Raumwinkel ab und messen damit zu
kleine Intensitéiten. Zur Korrektur wird die Intensitit entsprechend dem relativen Abstandes
aus Bild 3.5 a) (AR + R)/R angepasst. Die Korrektur ist fiir Messwerte, die einzig aus dem
Streulicht der Probe bestehen, korrekt. Fiir reale Detektoren erzeugt dieser Algorithmus al-
lerdings ungewollt zu intensive Bereiche. Am stérksten tritt dieser Effekt in den Ecken des
Detektors auf. Diese Bereiche sind besonders weit entfernt und bekommen deshalb einen be-
sonders hohen Wert zugeordnet. Das Hintergrundrauschen ist, anders als das Probensignal,
unabhéngig von der Propagationslinge. Ebenso verhélt es sich bei parasitdrem Streulicht
aus der Umgebung. Beide Effekte sollen nicht verstarkt werden, andernfalls wiirde dies zu
starken Artefakten in der Bildgebung fiihren. Die Verstirkung tritt in den &ufieren Bereichen
besonders stark auf, so dass der Algorithmus weitere Beleuchtungspunkte an den Réndern
der Fernfeldbilder rekonstruiert. Diese Effekte lassen sich am einfachsten durch ein Gitter
im Objekt beschreiben. Abbildung 3.5 zeigt in Bild ¢) die Verdnderung des Beugungsbildes
nach der Kissenkorrektur. Die &ufseren Bereiche der durch die Korrektur gestauchten Bil-
der enthalten dann keine Informationen mehr. Die erreichbare Auflésung wird geringfiigig
gemindert. Die Bereiche werden in der Graphik 3.5 ¢) schwarz dargestellt. Die Korrektur
verdndert den Propagationsabstand und bei der zu Grunde liegenden Kugelwelle auch die
Helligkeit der Bereiche. In den dufseren Bereichen, besonders in den Ecken des Bildes wird
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bei der Korrektur ein heller Wert berechnet. Die Rekonstruktion konvergiert schneller und
stabiler mit der korrekt angeordneten und skalierten Intensitétsverteilung.
Der zur Auswertung nétige Algorithmus wird im néchsten Kapitel beschrieben.

3.3 Rekonstruktionsalgorithmus

Ausgehend von dem Set an Beugungsbildern soll das komplexe Objekt und das komplex-
wertige Beleuchtungsfeld rekonstruiert werden. Das hier beschriebene Verfahren beruht auf
einem Vorschlag von Maiden und Rodenburg aus dem Jahr 2009 [64]. Der Algorithmus hat
fiir die Rekonstruktion ausschlieklich das Set an Beugungsbildern und die Informationen
iiber die Energie der Strahlung, die Geometrie des Experimentes und das Raster zur Verfii-
gung. Basierend darauf wird die Grofe des Beleuchtungsfeldes festgesetzt. Hierfiir wird die
Dimension der quadratischen Beugungsbilder genommen und mit einem Initialwert gefiillt.
Fiir die Initialisierung ist keine besondere Genauigkeit beim Schétzen nétig. Es ist eben-
so moglich beinahe willkiirliche Beleuchtungsstrukturen vorzugeben. Allerdings ist, gerade
bei stark fehlerbehafteten Messungen, eine verlangsamte Konvergenz moglich. Als weitere
Einschriankung sollte beachtet werden, dass die Propagation mittels Fouriertransformation
periodische Randbedingungen annimmt. Die Intensitédtsverteilung sollte sich deshalb nicht
bis zum Rand hin ausdehnen, um ein Ubersprechen zur gegeniiberliegenden Feldseiten zu
vermeiden.

Uber das Objekt ist a priori nichts bekannt. Das Gesichtsfeld des Objektes ist durch
die Pixelgrofe (nach Gleichung (3.4)) in der Objektebene, der Beleuchtungsfeldgrofe und
dem Raster festgelegt. Das Objektfeld ist damit so grof wie das um die Rasterausdehnung
erweiterte Beleuchtungsfeld. Ublicherweise wird das Objekt, da unbekannt, vollstindig trans-
parent, O(7) = 1, initialisiert. Der Algorithmus passt die Beleuchtungs- und Objektfunktion
iterativ derart an, dass die berechneten Fernfeldbilder die Beugungsbilder moglichst gut be-
schreiben. Ideal beschrieben werden die Beugungsbilder wenn die Fehlerwert (3.6) null wird.
Das ist der Fall wenn keine Abweichungen der simulierten Intensititen von den gemessenen
Werten mehr bestehen. Die als Fehlersumme eingefiihrte Formel (3.2) der kohérenten Beu-
gungsabbildung wird fiir die Ptychographie um die Summation {iber alle Beugungsbilder b
erweitert

L Ib(i{)} 2. (3.6)

E=Y" Uxﬁb(z‘c’)

u,v,b

Dabei wird die quadratische Abweichung der Beugungsbilder von der simulierten Intensi-
tatsverteilung summiert und fiir alle Bilder zusammengezahlt. Die Rekonstruktion endet
unmittelbar, wenn die Fehlersumme auf 0 reduziert werden konnte. Bei nicht-idealen Daten
ist das jedoch nicht moglich. Eine Iteration beinhaltet dabei die einmalige Anpassung an
jedes Beugungsbild. Fiir jedes gemessene Bild wird der gleiche Ablauf durchgefiihrt und als
Subiteration bezeichnet. Die Reihenfolge der Subiterationen beeinflusst das Ergebnis. Wir
verdndern daher bei jeder Iteration die Reihenfolge.
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3.4 Ptychographische Subiteration

An allen Positionen des Rasters wird eine Intensitatsverteilung aufgenommen. Die Beleuch-
tung und ein Ausschnitt des Objektes sollen so angepasst werden das die Intensitétsverteilung
moglichst gut beschrieben wird. Zur Anpassung an das Beugungsbild werden immer die glei-
chen 5 Schritte ausgefiihrt, allerdings mit unterschiedlichen Daten. Die Schritte sind kurz
dargestellt, eine ausfiihrliche Diskussion jedes Schnittes folgt im Anschluss.

1. Strahlungs-Materie Wechselwirkung
Aus Beleuchtung a) und Objekt b) berechnet sich die Transmissionsfunktion ¢)s

a) b) c)
® K o ©

C C C

2. Propagation in die Detektorebene

Aus der Objektebene ¢ ) in die Detektorebene d)

& e) propagieren
c) d) B =

4. Riickpropagation in die Objektebene
Aus der Detektorebene wird die aus e) & f) bestehende Wellenfunktion zuriick in die
Objekteben g) propagiert

5. Aufteilen der Transmission in Beleuchtung und Objekt
Die Beleuchtung a) und das Objekt b) werden mit der verbesserten Transmissions-
funktion aktualisiert

A

Das Symbol C kennzeichnet komplexwertige Felder. Zur besseren Ubersicht sind bei kom-
plexwertigen Feldern nur die Betrdge dargestellt. Im Fernfeld ist das komplexe Wellenfeld in
einem schwarzen Rahmen in Amplitude und Phase aufgeteilt. Bei jedem der 5 Schritte einer

23



24

Subiteration wird eine Matrixoperation durchgefiihrt. Bei Schritt 1 wird eine pixelweise Mul-
tiplikation aus Beleuchtung und Objekt berechnet. Schritte 2 propagiert die Transmission-
funktion in die Detektorebene. Bei Schritte 3 werden die Amplituden des Fernfelds ersetzt.
Bei Schritt 4 wird die inverse Propagation in die Objektebene berechnet und bei Schritt 5
wird die angepasste Transmissionsfunktion wieder in Beleuchtung und Objekt aufgeteilt. Die
Operationen werden im folgenden detailliert besprochen.

3.4.1 Strahlungs-Materie Wechselwirkung

B) b)

C C

Der 1. Schritt jeder Subiteration n ist die Berechnung der Transmissionsfunktion W. Die
aktuelle Beleuchtungsfunktion P wechselwirkt am Ort des Rasterpunktes 7, mit der Ob-
jektfunktion O. Die Wechselwirkung zwischen Beleuchtung und einem diinnen Objekt wird
durch die in Abschnitt 2.5 beschriebene komplexe Multiplikation realisiert.

U, (7) = P(F) - O(F + 173,) (3.7)

Das komplexwertige Objekt reprasentiert den projizierten komplexen Brechungsindex des
abgetasteten Materials. Der Betrag des Objektfeldes entspricht dabei dem imaginéren Teil
des Brechungsindexes; anders gesagt, beschreibt der Betrag die Absorption im Objekt und
die Phase dementsprechend den Realteil des Brechungsindexes, den Phasenschub.

3.4.2 Propagation in die Detektorebene

Propagation P wird unter Fraunhofer-Ndherung als eine symmetrisch-normierte diskrete
Fouriertransformation (DFT) ausgefiihrt.

T, (F) = P [ wa(7)| (F) (3.8)

Andere Propagationsroutinen, wie die weniger stark gendherte Varianten der Fresnel-Kirch-
off-Propagation sind moglich. Eine Moglichkeit wird als Erweiterung in Abschnitt 3.5.1 be-
schrieben. Allerdings veréndern sich dabei unter Umstédnden die Geometriebeziehungen und
die Pixelgrofsen konnen nicht mehr nach Gleichung (3.4) berechnet werden. Es wird daher
entweder die von Maiden und Rodenburg vorgeschlagene einfache Fouriertransformation un-
ter Fraunhofer-Naherung verwendet [64] , oder eine erweitere Fresnelpropagation, die aus
zwei komplexen Multiplikationen und einer zwischengeschalteten Fouriertransformation be-
steht, siehe Abschnitt 2.2.
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3.4.3 Anpassung an die Beugungsbilder

(Y
Amplitude {.&3

Im 3. Schritt geschieht die Anpassung der Intensitdten. Die gemessenen Intensitéiten [n(E)
werden dafiir in Amplitudenwerte umgerechnet und in das berechnete Fernfeld eingebaut.
Die Phasen bleiben dabei erhalten. Auf diese Weise wird das Phasenproblem gelost. Die be-
rechneten Phasenwerte werden anstatt der wahren Werte verwendet. Nach vielen Iterationen
ndhern sich die berechneten Werte den wahren Werten an.

Die Funktion zum Ersetzen der Amplituden A wird hier eingefithrt. Der Nutzen einer
solchen Funktion erschliefst sich in den Abschnitten 3.5.3 und 3.5.4 um Erweiterungen ein-
zubauen. Der Standardalgorithmus verwendet die einfachste Variante und ersetzt die Werte
des Fernfeldes U mit den gemessenen Werten.

¥ (E) = A[[n(E),ifn(E)] ALY = /1, v

. 3.9
7] (3.9)

3.4.4 Riickpropagation in die Objektebene

f) 9)
| L

Im 4. Schritt wird die angepasste Transmissionsfunktion zuriick in die Objektebene propa-
giert.

W (7) = PR () (3.10)

Dabei muss dieselbe Naherung wie fiir die Propagation in Schritt 2 verwendet werden. Einzig
die Richtung der Propagation ist umgekehrt.

3.4.5 Aufteilen der Transmission in Beleuchtung und Objekt

a) b) 9
. O .
c c C

Der 5. Schritt umfasst die Aktualisierung. Die aktualisierte Transmissionsfunktion muss wie-
der in die beiden Felder O und P aufgeteilt werden. In Operatorschreibweise wird das Update
mit dem Operator U bezeichnet, [63]. Der Operator ist dabei abhéingig vom einfallenden Well-
enfeld P, dem Objekt O an der entsprechenden Beleuchtungsposition ¢ und der aktualisierten
Transmissionsfunktion W’:

P'=U[P,0, T, (3.11)
O =U[0,P, V., q (3.12)
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Die Konstanten v und 3 bezeichnen die Anpassungsstérken fiir die Felder. Die Werte miissen
im Bereich (0, 1] liegen um eine Anpassung zu ermoglichen. Werte auferhalb des Intervalls
lassen entweder keine Anpassung zu (< 0) oder erzeugen eine Uberanpassung der Beleuch-
tungsbereiche (> 1). Der Operator muss die Anteile der aktualisierten Transmissionsfunktion
fiir das Update der Beleuchtung und des Objektes aufteilen und entsprechend anwenden. Es
ergeben sich daraus fiir die beiden Felder O und P die symmetrischen Anpassregeln:

B*

B,

max

UA B, T, u) = A+ p

(xp — A B) (3.13)

Die komplexe Multiplikation muss dafiir invertiert werden. Die Grofse B* bezeichnet den kom-
plex konjugierten Wert von B. Die Inversion kann nur das richtige Ergebnis liefern, wenn
die aktualisierte Wellenfront ¥’ und die originale Wellenfront ¥ gleich sind. Andernfalls
ist die Invertierung nicht exakt, da die aktualisierte Wellenfront sich aus der aktualisierten
Variante von Objekt und Beleuchtung zusammensetzt. Damit ergibt dieses Update nur fiir
den konvergierten Fall eine exakt richtige Losung. Die Erfahrung zeigt, dass durch die ite-
rative Anpassung eine Konvergenz eintritt. Einen mathematischen Beweis fiir diese gelebte
Annahme konnte jedoch bis heute nicht vorgelegt werden. Ausgeschrieben ergibt sich fiir
Beleuchtung und Objekt die Form
O*(F+14,)
O+ 77) e
P*(7"— 1) <
e ((7) - (7). 3.15

max

P/(F)IZ/{[P,O,\I//n,ﬁ]:P(F)—I—ﬁ

CAGERAG) (3.14)

O'(F)=U[O,P, V], a] = O(TF) + «

Dabei diirfen die Gréfsen r und r,, nicht vermischt werden. 7 bezeichnet den Pixel im jewei-
ligen Feld, der Wert 77, entspricht der Verschiebung des Beleuchtungsfeldes.

Die ptychographische Rekonstruktion berechnet aus dem Set an Fernfeldintensitétsmes-
sungen die Beleuchtungs- und Objektfunktion. Die Ergebnisfelder der Ptychographie sind
komplexe Zahlen, die sich entweder als Real- und Imaginérteil oder als Amplitude und Phase
darstellen lassen. Dabei ist die Darstellung als Amplitude und Phase auf Grund der physi-
kalischen Beziehung zu Absorption und Phasenschub sinnvoll. Die komplexe Objektfunktion
beschreibt den komplexen Brechungsindex der Probe. Die Amplitude des Feldes entspricht
der Absorption im Objekt und die Phasen des Objektfeldes dem Phasenschub. Der grofste
Winkel unter dem noch Informationen gemessen werden kénnen bestimmt die Auflésung,
diese ist damit beugungsbegrenzt. Neben der Objektfunktion wird die Beleuchtung wird mit
gleicher Auflésung in Amplitude und Phase rekonstruiert und enthélt alle Informationen
iiber das Beleuchtungsfeld entlang der optischen Achse. Die Intensitétsverteilung der Be-
leuchtung kann damit pixel-genau ermittelt werden. Zuséatzlich wird die Phasenlage jedes
Intensitétsbereiches bestimmt. Entgegen allen anderen Verfahren wird fiir die Beleuchtung
nicht nur das Intensitdtsmuster bestimmt, sondern die volle komplexe Information iiber das
elektromagnetische Feld, die ortsabhéngige Amplitude und Phase. Insbesonders fiir die Ent-
wicklung von Optiken ist die Information sehr wichtig.
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3.5 Erweiterungen

Der Standardalgoritmus behandelt eine ideale Situation eines Beugungsexperiments mit per-
fekt bekannten Ausgangsdaten und ohne experimentelle Schwierigkeiten. Perfekt bedeutet,
dass zum Beispiel die Beugungsbilder die wahre Wahrscheinlichkeitsverteilung der Fernfeldin-
tensitatsverteilung zeigen, die Dosis je Beugungsbild exakt iibereinstimmt und die Positionen
exakt bekannt sind.

Reale Experimente erfiillen diese idealen Bedingungen nicht und der Algorithmus muss dar-
auf angepasst werden. So kann die Formel fiir die Aufteilung zwischen Beleuchtung und Ob-
jekt verandert werden oder auch das Modell der Strahlung-Materie Wechselwirkung. Sind bei
der Messung Positionsveranderungen aufgetreten lassen diese sich ebenfalls korrigieren. Bei
den genannten Erweiterungen sind die Schritte 1 oder 5 verdndert. Die Propagationsschritte
2 und 4 lassen sich an die Geometrie anpassen, falls die Kleinwinkelndherung nicht erfiillt
ist und die Propagation nicht durch eine einzelne Fouriertransformation beschrieben wird.
Bei der Anpassung an die Intensitatsverteilung in Schritt 3 wird die nicht-ideale Photonen-
statistik betrachtet, sowie zusétzliche Fitparameter fiir Beleuchtungsdosis und verfalschende
Messwerte eingefiihrt. In der Auflistung sind die von mir eingearbeiteten Erweiterungen
aufgefiihrt; die Zahlen stehen fiir die veranderten Schritte der Subiterationen:

2, 4 Verdanderte Naherungen bei der Propagation

5 Variationen der Updatevorschrift von Beleuchtung und Objekt
3 Adaption der Amplitudenanpassung an die gegebene Statistik
3 Korrektes Behandeln des inkohérenten Hintergrundes

1, 5 Positionsanpassung der Beleuchtungspunkte

3 Normierungsoptimierung der Beugungsbilder relativ zueinander
1, 5 Erweiterung der Strahlungs- und Materiewechselwirkung

Die Ziffern bezeichnen die zu verdndernden Schritte in jeder Subiteration aus Kapitel 3.4.
Die Reihenfolge entspricht dabei der Relevanz der einzelnen Erweiterungen bei typischen
Experimenten.

3.5.1 Propagation

Der erste Vorschlag fiir die Ptychographie [80] geht von der Fraunhofer-Néherung bei der
Propagation in das Fernfeld aus. Die Giiltigkeit kann {iber die Fresnelzahl

(3.16)
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abgeschétzt werden. Die Fraunhofer-Naherung ist erfiillt wenn ' < 1. Die Grofe a beschreibt
die charakteristische transversale Ausdehnung des Wellenfeldes, I den Abstand der Propaga-
tionsebenen und A die Wellenldnge der Strahlung. Im Rontgenregime mit Wellenldngen um
1 A, typischen Strukturgrofen von hundert Nanometer und Abstéinden L im Bereich einiger
Meter, liegt die Fresnelzahl in der Gréfenordnung 10~%. Die Fraunhofer-Niherung ist damit

immer erfiillt und der Propagationskern besteht aus einer diskreten 2D Fouriertransforma-
tion DFT, siche Abschnitt 2.2.

Pre1 = DFT (3.17)

Bei sichtbarem Licht, A = 532 nm mit typischen Strukturgrofen von a = 50 pm und Ab-
stdnden um 5 cm liegt die Fresnelzahl in Bereich von 1. Damit ist die Fraunhofer-Néherung
nicht mehr erfiillt und man befindet sich im Fresnelregime. Beide Spektren werden in die-
se Arbeit verwendet. Im Fresnelregime lasst sich das Doppelintegral der Fresnel-Kirchhoff-
Propagation zwar auch noch auf eine Fouriertransformation zuriickfithren, es miissen aber
Korrekturterme eingefiithrt werden. In diesem Fall ist das eine diskrete Fouriertransformation
DFT mit zwei komplexen Phasenfaktoren.

PFZl = Kl x DFT % KQ (318)

Die beiden ortsabhédngigen Faktoren K; und K sind Phasenterme gemafs der Fresnel-Kirch-
hoff-Integrale [11]
x z

Ky = 66 Ky = —i e & (3.19)

Diese Faktoren K sind fiir /' < 1 ortsunabhéngig und lassen sich als globale Phasenfaktoren
vernachlassigen. Die Frenselpropagation geht dann in die, in Formel 3.17 gezeigte, Fraun-
hoferpropagation iiber. Diese sehr stark genéherte Form stellt fiir die rechnergestiitzte Aus-
wertung eine grofe Beschleunigung dar. Fiir Fouriertransfomationen gibt es hoch-optimierte
Bibliotheken, die auf die verschiedenen Rechenarchitekturen angepasst sind. In den meisten
Féllen wird die am stéarksten vereinfachte Form der Propagation, die reine Fouriertrans-
formation, verwendet. Nur bei grofsen Streuwinkeln wie sie in der optischen Ptychographie
gemessen werden, wird die aufwendigere Form aus 3.18 verwendet. Bei Nutzung der Néhe-
rung im Randbereich ihrer Giiltigkeit, oder sogar dariiber hinaus, kommt es zu Fehlern in der
Abbildung, die korrigiert werden miissen. Idealer Weise durch eine angepasste Propagation.
Allerdings ist die Losung des vollen Doppelintegrals eine numerisch sehr langsame Opera-
tion. Deutlich einfacher ist die Korrektur der Fehler in den Beugungsbildern. Die stirkste
Aberration ist die Verzerrung der Beugungsbilder bei der Messung mit einem flachen Detek-
tor. Die Strahlen weit auften am Detektor haben einen ldngeren Propagationsweg als solche
in der Mitte. Die notwendige Korrektur wurde im Abschnitt 3.2.1 vorgestellt. Neben der
Propagation wird haufig auch das Update, der Amplituden im Fernfeld an die gemessenen
Intensitédten, an die experimentellen Gegebenheiten angepasst.
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3.5.2 Updatevarianten

Neben der von Maiden und Rodenburg [64] vorgestellten ePIE Variante gibt es noch weitere
Moglichkeiten. Andere Mdglichkeit haben Vorteile wie erhéhte Stabilitét oder Artefaktun-
terdriickung ebenso wie mogliche Nachteile einer langsameren Konvergenz. Dabei ist der von
P. Thibault [104] vorgestellte Ansatz erst alle Anderungen fiir Beleuchtung und Objekt iiber
alle Beugungsbilder aufzusammeln und am Ende der Iteration die Ausgangsfunktionen wie
folgt zu aktualisieren

P — " !
o'(r) = 2 (7 f Z n(7) (3.20)
> | P =)
eine sehr stabile Methode. Dabei bezeichnet 7, die Verschiebung der Beleuchtung fiir das
n-te Beugungsbild.

DO
PO = o aP (321)

Die ,Difference Map“ genannte Variante zeichnet sich durch eine besonders stabile Rekon-
struktion aus. Die Stabilitdt geht dabei zulasten der Geschwindigkeit der Konvergenz. Viele
weitere Varianten sind verdffentlicht und kénnen vom interessierten Leser in anderen Verdf-
fentlichungen nachgelesen werden [104, 103].

Bei der Implementation hat A. Schropp ein asymmetrisches Update der Beleuchtung
entwickelt, siche Formel (3.14). Das Update des Objektes wird nicht symmetrisch zur Be-
leuchtung ausgefiihrt, sondern bereits mit dem aktualisierten Beleuchtungsfeld

P*(F—17)
\P'(7—r)|* + 6

O'(F) = O(F) + «

(w;(m Pl — r;;)O(f)). (3.22)

Fiir sehr kleine Beleuchtungswerte divergiert die Anpassung. Um das zu verhindern wird die
Konstante 0 hinzugefiigt. Diese Variante konvergiert mit idealen Daten langsamer als der
ePIE Algorithmus. Schwankt hingegen die Beleuchtungsintensitiat kann diese Schwankung
besser durch das asymmetrische Verfahren beschrieben werden. Hier wird erst die Beleuch-
tung aktualisiert und iibernimmt quasi alle Helligkeitsschwankungen. Etwaige Schwankungen
die durch das Objekt verursacht werden sind auf diese Weise auch nicht zugénglich. Ist die
Phase aber bereits richtig korrigiert wird nachtréglich die Objektamplitude sichtbar, da jetzt
bis auf die Helligkeitsspriinge keine weiteren Anderungen der Beleuchtung mehr stattfinden.

3.5.3 Rauschen

Beugungsbilder kénnen nur mit begrenzter Belichtungszeit und damit begrenzter Photonen-
zahl aufgenommen werden. Die Bilder sind daher immer mit Rauschen behaftet. Fiir Ront-
genstrahlung fallt der Streuquerschnitt zu grofsen Impulsiibertrdgen ¢ hin stark ab, siehe
Formel (2.24). In den Randbereichen des Detektors N(g,, g,), bei grofen Impulsiibertrégen
q, erzeugt die Probe nur ein schwaches Signal. Die Intensitét I ist durch die Unsicherheit nicht
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Abbildung 3.7: Das Fernfeldbeugungsbild, Bild a), wurde ohne Photonenrauschen simuliert. Bei realen Ex-
perimenten sind jedoch alle Messwerte mit Photonenrauschen behaftet. Zur Modellierung des Effektes wird
jedem Pixel des Beugungsbildes eine zufillige poissonische Photonenzahl ersetzt. Der Erwartungswert A
entspricht dabei der simulierten Intensitéit Ig in diesem Pixel. Die absoluten Abweichungen der Intensitéts-
werte zu den idealen, simulierten Daten sind im Bild b) logarithmisch dargestellt. Intensive Bereiche im
Beugungsbild verursachen héhe absolute Abweichungen. Problematisch sind aber nur Bereiche, in denen das
Photonenrauschen die Grofenordnung des Signals hat. Diese Bereiche haben in der relativen Abweichung
R/N in Bild ¢) den Wert < 1.

mehr exakt zu bestimmen. Diese Unsicherheit der Messwerte muss im physikalischen Modell
beriicksichtigt werden. In Bild 3.7 a) ist die Intensitét I eines beispielhaften Beugungsbildes
gezeigt. Diese Darstellung zeigt ein simuliertes Beugungsbild bei idealer Photonenstatistik
und 1,3 - 10° Photonen im intensivsten Pixel. Bei wenigen gemessenen Ereignissen wird das
bei der Messung auftretende Photonenrauschen durch die Poissonstatistik beschrieben. Die
Variationen durch das Photonenrauschen kénnen néherungsweise durch die Erzeugung von
poissonverteilten Zufallszahlen fiir die Intensitaten [, simuliert werden. Fiir jedes Pixel wird
dabei der Erwartungswert A der simulierten Intensitéit gleichgesetzt. Fiir das beispielhaf-
te Beugungsbild sind die simulierten Abweichungen im Bild 3.7 b) logarithmisch gezeigt.
Intensive Bereiche des Beugungsbildes haben dabei die grofsten Rauschsignale. Relativ ge-
sehen sind diese intensiven Bereiche trotzdem gut bestimmt, da der Variationskoeffizient
Standardabweichung/Erwartungswert = 1/ VA fiir groRere Werte abfillt. Besonders pro-
blematisch sind Bereiche in denen die Variation grofer als der Erwartungswert ist. Diese
Bereiche sind in der relativen Abweichung (I — I,,)/I mit Werten < 1 bewertet. Fiir das
beispielhafte Beugungsbild ist die relative Abweichung in Bild 3.7 ¢) abgebildet. Deutlich
ist zu erkennen das besonders in den schwach beleuchteten Bereichen des Beugungsbildes
grofe relative Abweichungen vorhanden sind. Die Abweichungen sind fiir jedes Beugungs-
bild statistisch unterschiedlich und werden vom Modell als Standardvariante abgebildet.
Zusétzlich kann der Detektor weitere Storsignale erzeugen. Bei Detektoren mit Einzelphoto-
nenzahlung ist dieser Anteil unterdriickt. Nutzt man allerdings Detektoren mit Dunkelrau-
schen, wie beispielsweise bei CCDs, miissen die Signalphotonen vom Einfluss des Detektors
getrennt werden. Fine einfache Korrektur besteht aus zusétzlich gemessenen Dunkelfeld-
bildern. Die Dunkelfeldbilder werden bei abgeschalteter, oder besser noch abgeschirmter,
Lichtquelle und ohne Probe aufgenommen. Ohne primére Lichtquelle tragt so nur parasi-
téares Streulicht und das Dunkelrauschen des Detektors zum Messsignal bei. Es wird dabei
angenommen das diese parasitdren Effekte wihrend der Messung konstant vorhanden sind.
Die Dunkelfelder unterscheiden sich von Aufnahme zu Aufnahme durch das Rauschen des
Analog-Digital-Konverters und des Photonenrauschens der parasitdren Quellen. Zum Aus-
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gleich muss iiber viele Dunkelfeldaufnahmen gemittelt werden. Die Mittelung erlaubt die
Bestimmung des mittleren Hintergrundlevels, nicht jedoch des Photonenrauschens in jedem
Pixel des Beugungsbildes. Fiir starke Streusignale ist damit eine gute Korrektur gegeben
und keine weitere Betrachtung notwendig. Starke Signale sind alle sehr dunklen Bereiche in
Bild 3.7 ¢). Schwache Signale verschwinden dagegen schnell im Rauschen, oder das Rauschen
wird als Signal vom Algorithmus interpretiert und als Strukturen eingebaut. Das Rauschen
folgt im allgemeinen nicht der Poissonstatistik. Die Werte sind um eine Mittelwert herum
symmetrisch verteilt und folgen damit der Normalverteilung. Diesem verinderten Verhalten
des Rauschsignals muss Rechnung getragen werden. Die Anpassung wird im Fourierraum
vorgenommen und es wird in den 3. Schritt, sieche Aufzdhlung 3.4, der Subiteration einge-
griffen. Die Amplitudenanpassung wird durch eine verdnderte Vorschrift ersetzt [33|. Dabei
wird die Statistik der Messwerte beriicksichtigt, in dem die Funktion A[/, V] veréndert wird.
Von Godard et al. wurden 4 Varianten vorgestellt [33]. Die Standardvariante entspricht der
Variante bei Poissonsstatistik, Formel 3.23, Gaufsstatistik mit Formel 3.24 und zwei weiteren
Spezialfillen.

Y

Ap[I, 0] = \/I_nm (3.23)
AglI, V] = %qf (3.24)

Beide Varianten verhalten sich bei Nullmessungen, heifit ohne gemessene Photonen im jewei-
ligen Pixel gleich. Das Fernfeld wird auf Null gesetzt. Dieser Wert ist aber nur in Bereiche
mit tatséchlichen Minima richtig. In Bereichen mit geringer Intensitét wird die 0-Photonen
Information verwendet, obwohl mit weit hoherer Wahrscheinlichkeit nicht lang genug belich-
tet wird, um ein Photon zu registrieren. Diese Besonderheiten bei Nullmessungen tragen die
beiden weiteren Modell von Godard et al. Rechnung [33]. Ich habe in diesem Zusammenhang
eine weitere Moglichkeit eingefiithrt. Nullen in den Messwerten werden durch Absenkung der
Amplitude auf einen Bruchteil, beispielsweise p = 1%, des Ausgangswertes beriicksichtigt.
Das Funktional hierfiir hat folgende Form

0,01 W falls 1,, = 0

3.25
Agp[I,¥] sonst ( )

Az, V] = {
Dabei wird die Anpassungsfunktion fiir Poisson- oder Gaufistatistik verwendet, wenn die
aufgenommene Photonenzahl nicht 0 ist. In diesem Spezialfall wird keine Null eingefiihrt,
sondern die entsprechenden Frequenzen auf einige Prozent reduziert. Damit werden keine
exakte Nullen eingefiigt und trotzdem die Werte in Richtung der gemessenen angepasst.

Die unterschiedlichen Anpassungsvarianten adaptieren den Algorithmus der Ptychogra-
phie fiir verschiedene statistische Zusténde, abhéngig von der Art des Rauschens.

Durch die Anpassung des Updates an die vorhandene Photonenstatistik kann die Konver-
genz stabilisiert werden. Im Falle von wenigen Photonen wird die Poissonstatistik verwendet,
um ein glatteres Ergebnis zu erzielen. Die Spezialformen kénnen verwendet werden, liefern
aber meist keine bedeutende Verbesserung.
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3.5.4 Residuum

Der Detektor zeichnet, zusétzlich zu den Probensignalen, Photonen aus anderen Quellen auf.
Diese Hintergrundsignale stammen nicht aus der Beleuchtungsfunktion und werden deshalb
im ptychographischen Modell nicht beriicksichtig. Die inkohdrenten Signale konnen aus ver-
schiedenen Quellen stammen. Eine mégliche Ursachen ist die Streuung des Primérstrahls an
Luftmolekiilen, Fenstermaterial oder dem Detektor selbst. Ohne Berticksichtigung der zu-
sitzlichen inkohérenten Beitrédge werden alle Streuintensitdten mit einbezogen. Signale der
Probe und auch die Storsignale gehen so in die Rekonstruktion gleichermafen ein. Das ko-
hérente Signal trégt zur Rekonstruktion bei. Die nicht modellgerechten Signale erzeugen, je
nach Stérke, leichte Bildfehler oder aber diese zusétzlichen Anteile verhindern eine sinnvolle
Rekonstruktion vollstdndig. Fiir bekannte Ursachen von Streustrahlung lasst sich der Bei-
trag simulieren und kann durch Subtrahieren korrigiert werden. Beispielsweise konnen die
parasitiren Effekte, die der Primérstrahl in Luft erzeugt, simuliert und von den Beugungsbil-
dern subtrahiert werden [51]. Diese statische Methode entspricht einer Dunkelfeldkorrektur
wie sie bei vielen Experimenten mit CCD-Kameras iiblich ist. In Bild 3.8 a) ist ein ideales,
simuliertes Beugungsbild gezeigt. Im Bild 3.8 b) ist das Beugungsbild durch einen Hinter-
grund verdeckt, wie er zum Beispiel durch eine weitere Lichtquelle entstehen kann. Dieser
Hintergrund setzt sich aus 2 Teilen zusammen. Zum Einen aus einer flachigen Struktur, die
aus dem Minimum in der linken oberen Bildhilfte heraus in alle Richtungen hin ansteigt.
Als zweites Element ist ein heller Bereich im IIT Quadranten zu erkennen. Die Aufteilung des
mit dem Hintergrund tiberlagerten Streubildes, Bild 3.8 ¢), in kohérenten und inkohérenten
Anteil soll autonom durch den Algorithmus erfolgen. Besonders bei hohen Hintergrundnive-
aus benotigt der Algorithmus einen Startwert. Eine in Experimenten bewéahrte Methode
diesen Startwert zu berechnen stiitzt sich auf die gemessenen Beugungsbilder. Dabei wird
von allen Bildern das pixelweise Minimum ausgewéhlt und daraus der Startwert des Hin-
tergrunds zusammengesetzt. Bei realen Experimenten sind die Beugungsbilder verrauscht.
Fiir simulierte, verrauschte Bilder ist der berechnete Hintergrund in Bild 3.8 d) gezeigt. In
verrauschten Beugungsbildern ist der Informationsgehalt gegeniiber der idealen Photonen-
statistik deutlich verringert. Durch das Rauschen werden die schwachen Signale iiberdeckt.
In den &ufseren Bereichen des Bildes 3.8 ¢) sind deshalb keine Strukturen zu erkennen. Diese
Art von Hintergrund muss vom Streusignal sicher getrennt werden. Weitere Effekte wie Sto-
rereignisse, die durch Streuung des Primérstrahls am Detektormaterial entstehen, kénnen
ebenfalls simuliert werden, da auch hier alle Geometrieparameter bekannt sind. Den Einfluss
eines kleinen zentralen Strahlfingers zu simulieren stellt deutlich hohere Anforderungen. Die
genaue Form und Ausrichtung des Strahlfiangers ist schwer zu bestimmen. Weitere Storef-
fekte wie Streuung an Fenstern in der Propagationsstrecke, an der (Proben-)Halterung, an
Aperturblenden, an Strahlmonitoren oder an der verwendeten Optik, sind nicht oder nur
ungenau zu bestimmen und mit einem vorab berechneten Feld nur unzureichend zu korrigie-
ren. Diese Effekte lassen sich nicht durch Dunkelfeldmessungen beheben, da zur Bestimmung
des Streuniveaus die Beleuchtung bekannt sein muss. Die Beleuchtung selbst darf aber nicht
abgezogen werden, da sonst das Modell der Ptychographie die Situation nicht beschreibt.
Ich habe zur Korrektur der Beugungsbilder ein selbstkonsistent rekonstruiertes Hinter-
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C) d)

Abbildung 3.8: a) Ideales, simuliertes Beugungsbild unter logarithmischer Darstellung. Im gesamten Bild sind
feine Strukturen zu erkennen. Diese feinen Strukturen sind bis zum dufseren Rand hin deutlich zu erkennen.
b) Aus 2 Teilen, flachiger Gradient und hohe Kuppe, bestehender Hintergrund. c¢) Falschfarbendarstellung
von b. Es sind alle Informationen des Streubildes a enthalten. d) Enthélt das Bild jedoch Photonenrauschen,
werden durch den Hintergrund Informationen iiberdeckt. e) Nach Entfernen des idealen Hintergrunds sind
im Beugungsbild deutlich weniger feine Strukturen vorhanden.

grundfeld eingefiihrt, dass alle nicht beschreibbaren Effekte der Beugungsbilder aufnehmen
kann [10]. Die beiden Anteile des Beugungsbildes, das kohérente und das inkohérente Signal,
kénnen auf Grundlage ihrer physikalischen Ursache und Definition unterschieden werden.
Der kohérente Anteil ist probenabhéngig und kann konsistent rekonstruiert werden. Der
inkohérente Anteil wird nicht im Rahmen des ptychographischen Modells beschrieben und
kann nicht konsistent rekonstruiert werden. Dieser Unterschied wir ausgenutzt um die bei-
den Anteile des Beugungsbildes unterscheiden zu konnen. Hierfiir wird ein selbstkonsistentes
Feld verwendet, dass den Fehler beheben soll, ohne jedoch dessen genaue Ursachen zu ken-
nen. Dafiir habe ich wie von Godard et al. [33] beschrieben einen zusétzlichen Term, das
Residuum R, eingefiihrt. Nicht aber zum Zweck der Rauschsimulation, sondern um inko-
hédrente Anteile H des Beugungsbildes zu beschreiben. Diese Anteile sind Bestandteil der
gemessenen Fernfeldbilder I = S + H. Die gemessene Intensitét setzt sich dann zusammen
aus dem Signal S welches durch Beleuchtung und Probe erzeugt wird, und dem Hintergrund
H fiir jedes Bild. Der Hintergrund ist fiir jedes gemessene Pixel unterschiedlich und kann
sowohl positive, als auch negative Werte annehmen. Positive Anteile sind alle Arten von zu-
sitzlichen Signalen wie Luftstreuung, Streuung an Staubpartikeln im Strahlengang, andere
Lichtquellen und so weiter. Negative Anteile konnen durch Interferenzeffekte an Partikeln im
Strahlengang verursacht werden. Weitere mogliche negative Beitrdge sind Totzeiteffekte bei
einzelphotonenzéahlenden Detektoren und Abweichungen von der linearen Intensitdtsantwort
eines Pixels. Das Residualfeld kann auch als zweite Mode der Beugungsbilder verstanden
werden. Die erste Mode entspricht dem kohédrenten Beugungssignal der Beleuchtung am
Objekt, die Zweite enthélt dann alle anderen Anteile.

Zur Einfiihrung des Residuums wird die Berechnung der Fehlersumme verdndert und
auch die Amplitudenanpassung A, fiir die entsprechende Statistik e der Fernfeldfunktion
andert sich entsprechend. Bei der Fehlersumme wird die Differenz zwischen Messwert und
Rekonstruktion um das Residuum verringert. In gleicher Weise verandert das Residuum auch
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das Amplitudenupdate A.

D i U‘I}z . (L — R)}

Zi,u,v IZ
AJI, 0] — AJI, R, W] = Al — R, 7] (3.27)

E(I,T) — E(I,R, V) =FE(I —R,¥) = (3.26)

In das Residuum R sollen alle Anteile der gemessenen Intensititen iibernommen werden,
die sich nicht mit dem kohérenten Streumodel der Ptychographie erkldren lassen. In den
Fernfeldbildern ¥ wird hingegen die Amplitude ersetzt. Bei der Auswertung werden nicht die
Intensitédten der Beugungsbilder, sondern die entsprechenden Amplituden benétigt. Fiir eine
schnellere Rekonstruktion werden die Amplituden vorgehalten. Damit wird der wiederholte
Rechenschritt ,Wurzel ziehen“ vermieden. Aus diesem Bestand heraus kénnte man den Fehler
auch im Amplitudenbild versuchen zu korrigieren. Numerisch ist dies moéglich, widerspricht
aber dem physikalischen Modell und wird deshalb nicht verwendet.

Das Residuum ist im Allgemeinen fiir jedes Beugungsbild unterschiedlich. Wird jedem
Beugungsbild ein individuelles Residuum zugeordnet iibersteigt die Zahl der Freiheitsgra-
de die vorhandene Informationsmenge und es ist keine stabile, wiederholbare Rekonstruk-
tion mehr moglich. Ein gemeinsames Residuum beeintréchtigt die Uberbestimmung nur we-
nig. Werden verschiedene Zustidnde, beispielsweise Messserien mit und ohne Strahlfanger
gemeinsam rekonstruiert, muss jeder Geometrie ein eigenes Residualfeld zugeordnet werden.
Die verschiedenen Residualfelder tragen den unterschiedlichen Streuquerschnitten Rechnung.
Auferdem kann das Residuum fiir jedes Bild entsprechend der Normierungswerte angepasst
werden. Bei Beugungsbildern mit hoherer Dosisleistung und damit einem héheren Normie-
rungswert ist mehr Hintergrundsignal zu erwarten. Dieser Effekt ist natiirlich nicht fiir al-
le einzufangenden Effekte vorhanden. Zum Beispiel Streulicht aus einer parasitdren Quelle
kann so nicht beschrieben werden, da dieses ausschliefslich von der Belichtungszeit abhéangt.
Diese Anpassung spielt aber nur in Ausnahmeféllen eine Rolle. Ausschliefslich am Rontgen-
Freie-Elektronen-Laser (XFEL) in Stanford muss die stark variierenden Dosis je Aufnahme
korrigiert werden. An Synchrotronstahlungsquellen ist die Dosis im Rahmen der Messgenau-
igkeit konstant. Uber die Verteilung von Nicht-Signalphotonen ist a priori nichts bekannt.
Wie bereits im Abschnitt 3.5.4 beschrieben kann das Residualfeld vorher nicht vollstéandig
bestimmt werden und muss wiahrend der Rekonstruktion aufgebaut werden. Bis auf einen
Sockelwert sollen keine Vorgaben gemacht werden miissen. Dieser Wert sollt etwas hoher
liegen als der erwartete Hintergrund, um von Beginn an nicht die falschen Photonen mit in
das Ergebnis einzubauen. Die Anpassung lehnt sich an die Anpassung des Objekts und der
Beleuchtung an und wird vor der Anpassung an die gemessene Amplituden vorgenommen.
Zur stabilen Rekonstruktion wird wahrend einer Iteration das selbe Residualfeld verwendet.
Wéhrend der Iteration existiert noch eine neuere Variante des Residuums R, in die alle
Anderungen wihrend einer Subiteration iibernommen werden. Nach Abschluss der Iteration
wird dieses aktualisierte Feld fiir die Korrektur des néchsten Feldes {ibernommen.

R, =R, +A (1— |€1/|2—R). (3.28)
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Die Anpassungsstiarke A € [0,1] definiert den relativen Anteil der nicht beschriebenen In-
tensitit eines Beugungsbildes I, der in das Residualfeld R umverteilt wird. Bei A = 0 ist
die Anpassung abgeschaltet und das Residualfeld veréindert sich nicht weiter. Liegt dieser
Faktor bei 1, so wird die gesamte nicht beschriebene Intensitét ibertragen. Allerdings wer-
den dann ebenfalls alle Streuanteile des Probensignals iibernommen, die momentan nicht
erklért werden und es findet keine Anpassung von W statt. Damit die Rekonstruktion funk-
tionieren kann, muss ein Anpassungswert sehr viel kleiner als 1 gewdhlt werden. Fiir jede
Konfiguration und Messgeometrie hat sich eine unterschiedliche Anpassstéirke als optimal er-
weisen und es konnte kein optimaler Wert bestimmt werden. Kleinere Werte entwickeln eine
verzogerte Konvergenz, was einer Optimierung entgegenlauft. Auferdem wird angenommen,
dass kein exakter Zahlenwert benétigt wird, sondern die Grofenordnung den Ausschlag gibt.
Bei Anwendungen hat sich als Grofenordnung O(N —2) als giinstige erwiesen. N bezeichnet
die Anzahl aller gemessenen Beugungsbilder. Die Optimierung der Rechenzeit ist besonders
beim Einsatz als Beobachtungstool fiir Experimente wichtig.

Bei konstantem Hintergrund und idealer Photonenstatistik ist der Hintergrund eine ex-
akte Addition auf die simulierten Beugungsbilder und kénnte, wenn bekannt, vor der Rekon-
struktion abgezogen werden. Wéhrend eines Experiments ist der Hintergrund jedoch nicht
einfach berechenbar.

Als bessere Schatzung des Hintergrunds kann der pixelweise Minimalwert aller Beugungs-
bilder verwendet werden. Pixel der Beugungsbilder, in denen wenigstens einmal keine objekt-
bezogenen Signale gemessen wurden, bekommen so den gemessenen Hintergrundwert. Berei-
che in denen bei allen Beugungsbildern objektbezogene Beugungsdaten oder die Beleuchtung
gemessen worden, bekommen einen zu hohen Wert. In Abbildung 3.9 e) ist diese Schétzung zu
sehen. Der Bereich des Zentralstrahls muss dabei gesondert betrachtet werden. Andernfalls
wiirde mit der vorgeschlagenen Prozedur beinahe der gesamte zentrale Strahl entfernt. Die
Rekonstruktion kann nur bei vorhandenem Primérstrahl gelingen. Aber wenn der zentrale
Peak nicht in der Schatzung des Residualfeldes enthalten ist, sind im Hintergrund weiterhin
Teile der Beleuchtungsfunktion enthalten. Die nach der Bearbeitung enthaltenen Teile sind
vergleichbar mit dem nach der Rekonstruktion enthaltenen Anteilen, zu sehen in Bild 3.9
h). Diese einfache Art der Berechnung des Hintergrundes ist auf Grund der zuriickbleiben-
den Anteile nicht optimal, liefert aber bessere Ergebnisse als ein konstanter Hintergrund
oberhalb der vermuteten Hintergrundschwelle, oder gar einem als leer initialisierten Hin-
tergrund. Bei Initialisierung des Hintergrundes weit oberhalb des vermuteten Rauschlevels
gelingt eine Rekonstruktion in geringerer Giite als bei einer mit geschétzten Hintergrund.
Bei leer initialisiertem Hintergrund konvergiert die Rekonstruktion nur bei sehr schwachem
und lokalen Hintergrundeffekten. In dem hier gewéhlten Simulationsrahmen ergibt sich keine
funktionierende Rekonstruktion bei leer initialisiertem Residualfeld. Als Giitekriterium fiir
die Rekonstruktion wird die Abweichung der rekonstruierten Daten von den Originalwer-
ten verwendet. Dabei ist es nicht moglich verschiedene Experimente zu vergleichen, sondern
lediglich die Rekonstruktionsgiite bei Simulationen zu bestimmen.

Fiir das Szenario eines konstanten Hintergrundes, mit und ohne idealer Statistik in den
Beugungsbildern zeige ich ein Beispiel fiir die Verbesserung der Rekonstruktion durch er-
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weitern des Algorithmus, um eine inkohérenten Hintergrund. Fiir die Simulationen in Abbil-
dung 3.9 werden ein Siemensstern! als Objekt und eine sternférmige Beleuchtung verwendet.
Der intensivste Pixel im Beugungsbild enthilt 1,63 - 10° Photonen. Als Hintergrund wird ein
von links einlaufendes Spitztal mit zusédtzlichem gaufisch-geformten Hiigel im linken unte-
ren Quadranten verwendet. Die Zahl der Hintergrundphotonen liegen im Bereich 1 - 10° bis
9,4-10°.
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Abbildung 3.9: a) Wird der Hintergrund als fixes Feld vorgegeben und kann nicht weiter verindert werden,
ergibt sich eine schlechte Rekonstruktion. Die erwartete Amplitude verliert sich vollstéandig im Rausche und
ist hier deshalb nicht gezeigt. Wird der Hintergrund mit angepasst, ergibt sich eine bessere Anndherung an
die originalen Felder. In den Bildern b) und ¢) sind die Phase und Amplitude gezeigt fiir eine Rekonstruktion
mit Schitzung des Hintergrundes wie in Bild e), jedoch wurde der zentrale Strahl aus dem Hintergrund vor
der Rekonstruktion entfernt. Der daraus rekonstruierte Hintergrund enthélt grofe Teile der Beleuchtung.
Die Abweichungen sind in Bild g) logarithmisch dargestellt. Bei einem konstanten Startwert passt sich das
Hintergrundlevel bei der gewéhlten Updatestirke vom A = 0,00016 in etwa 1000 Iterationen dem wahren
Wert an und beinhaltet bei Abschluss der Rekonstruktion eine dhnliche Menge und Beleuchtungsdaten wie
beim Start mit einer optimierten Schétzung.

Ohne Rauschen der Beugungsbilder ist eine exakte Rekonstruktion moglich. Enthalten
die Beugungsbilder einen additiven Anteil als Hintergrund wird bei korrekter Vorgabe das
Ergebnis der idealen Beugungsbilder rekonstruiert, vergleiche Bild 3.10 a). Der Algorithmus
kann bei bekanntem Hintergrund die Daten wiahrend der Rekonstruktion korrigieren. Ist der
Hintergrund unbekannt und wird leer initialisiert, ist in dieser Konfiguration keine Rekon-
struktion moglich. Ist der Hintergrund viel schwécher oder lokal ist ein leeres Startfeld kein

IEin Siemensstern ist eine bindre Struktur mit auf ein Zentrum zulaufenden diinner werdenden Struktu-
ren.

36



KAPITEL 3. PTYCHOGRAPHIE 37

Problem, besser ist jedoch immer einen ungefdhren Anfangswert vorzugeben. Je genauer
der Hintergrund zu Beginn der Rekonstruktion mit dem wahren Wert iibereinstimmt, desto
schneller konvergiert die Rekonstruktion. Im Bild 3.9 a) ist der entscheidende Ausschnitt der
Objektphase fiir ein konstantes Hintergrundlevel von 10° Photonen als Startwert zu sehen.
Das Objekt ist zu erkennen, wird jedoch vom strukturierten Hintergrund beeintrichtigt. Die-
se Strukturen werden durch Fehlanpassungen des Hintergrundes verursacht.

In Bild 3.9 g) wird die Konvergenz des Hintergrundes fiir die ersten 1000 Iterationen darge-
stellt. Danach bleibt der Hintergrund auf dem Niveau des tatsdchlichen Wertes. Der Startwert
liegt bei 10° pro Pixel. Im Verlauf der ersten 1000 Iterationen passt sich der Hintergrund
bis auf weniger als 1% Abweichung vom Realwert an. Die Anpassung geschieht gleichméfig,
iiber die ersten knapp 1000 Iterationen und ist beispielhaft in Abbildung 3.9 g) gezeigt. Die
Abweichung des Hintergrundes ist in Abbildung h) logarithmisch dargestellt. Die grofsten
Abweichungen entstehen durch Anteile der Beleuchtung die in den Hintergrund verschoben
werden. Der in allen Bildern présente ungestreute Strahl wird bei der Simulation mit in den
Hintergrund iibernommen, da dieser konstant ist und nicht ausreichend variiert. Dieses Ver-
halten ist nicht vorgesehen, aber bei der Art der Hintergrundanpassung mdoglich. Besonders
da bei dieser Simulation die Konvergenz nur einsetzt, wenn der Hintergrund bereits nahe
am wahren Wert angepasst wurde. Bei den realen Experimenten, sieche Kapitel 5, ist der
Effekt ebenfalls vorhanden, spielt jedoch kaum eine Rolle. Der zentrale Strahl wird umso
stiarker in den Hintergrund iibernommen, je langsamer das Objekt konvergiert. Ist bereits
nach wenigen Iterationen die Beleuchtung und das Objekt gut rekonstruiert, werden die ent-
sprechenden Anteile im Folgenden nicht vom Hintergrund erfasst. Aus diesem Grund muss
besonders bei starken inkohdrenten Anteilen in den Beugungsbildern eine genaue Schétzung
fiir den Startwert des Hintergrunds vorgenommen werden. Der Effekt, dass die Beleuchtung
in den Hintergrund umgesetzt wird, kann durch einen verzdgerten Start der Anpassung des
Hintergrundes erreicht werden. Dafiir wird erst nach einer definierten Anzahl von Iterationen
eine Anpassung des Hintergrundes vorgenommen.

3.5.5 Positionsverfeinerung

Neben den Intensitétsverteilungen sind auch die Positionen des Rasters fehlerbehaftet. Bei-
spielsweise kénnen Drifts oder Vibrationen die Rasterpunkte relativ zueinander verschieben.
Die Messdaten passen bei falschen Positionen nicht mehr zum ptychographischen Modell und
erzeugen Bildfehler. In Abbildung 3.10 sind Rekonstruktionen mit verschiedenen Positionsan-
gaben dargestellt. Die erste Rekonstruktion wurde mit den idealen Positionen durchgefiihrt.
Das rote Gitter zeigt die verwendeten Positionen. Im Vergleich zum verwendeten Original in
Bild 3.4 b) sind kaum Unterschiede nach der Rekonstruktion zu erkennen. Die Rekonstruktion
in Bild 3.10 b) wurde mit falschen Positionen rekonstruiert. Der Kasten mit blauen Punkten
in der unteren linken Ecke zeigt die verfialschten Positionen. In der Rekonstruktion ist der
Siemensstern schemenhaft zu erkennen allerdings mit verringertem Kontrast und starken
Artefakten. Details der Struktur sind nicht mehr rekonstruierbar, zum Beispiel verschwindet
das Loch im oberen senkrechten Arm des Sterns vollig im Rauschen. Der sichtbare Rand
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Abbildung 3.10: Es ist ausschlieflich die Objektphase der Rekonstruktionen dargestellt. Die Amplitude der
komplexen Objektfunktion zeigt ein dquivalentes Verhalten. Die Beleuchtungen zeigen keine signifikanten
Unterschiede. a) Objekthase der mit den idealen Positionen durchgefiihrten Rekonstruktion. Das Positions-
raster wird im Kasten rechts unten im Bild dargestellt. b) Fiir die Rekonstruktion wurden falsche Positionen
(Kasten unten im Bild) verwendet. Die Rekonstruktion ist deutlich abberationsbehaftet und zeigt nur sche-
menhaft die Struktur des Sterns. Das Loch im oberen senkrechten Arm des Sterns verschwindet vollstédndig
im Rauschen. ¢) Nach Nutzung der Positionskorrektur gleicht das Objekt der Rekonstruktion mit idealen
Positionen.

um den Stern herum schliefst den vom Primérstrahl abgetasteten Bereich ein und entsteht
durch die kompakte Beleuchtung, Abbildung 3.4 a). Ausgehend von den falschen Positio-
nen, Inset in Abbildung 3.10 b), soll der Algorithmus wihrend der Rekonstruktion und ohne
Zutun des Nutzers selbststédndig die richtigen Positionen bestimmen. Das Ergebnis ist als
Objektphase in Abbildung 3.10 c) zu sehen. Die Positionen (im Kasten unten rechts in den
Abbildungen in 3.10) wurden richtig gefunden. Nach der Rekonstruktion mit der Positions-
korrektur sind die Bilder den wahren Positionen zugeordnet und die Objektphase entspricht
dem der Vergleichsrekonstruktion. Es sind leichte Artefakte zu sehen, die durch Neustarten
der Rekonstruktion mit den richtigen Positionen vollstdndig behoben werden kénnen. Das
Bild entspricht dann exakt der Vergleichsrekonstruktion mit den wahren Positionen.

Es stehen zwei Verfahren zur Verfiigung und beide nutzen die gemessenen Fernfeldbil-
der als Referenz. Bei beiden wird fiir alle im Suchraum des Beugungsbildes vorhandenen
Positionen die Fehlersumme, Formel (3.6), berechnet und die optimale Position im Objekt
bestimmt. Das bedeutet umgekehrt, sind die Positionen zu weit von den eigentlichen Ort ent-
fernt, funktioniert die ’initiale’ Rekonstruktion nicht und auch die Positionskorrektur kann
nicht arbeiten. Das einfachere Verfahren sucht in einem Kasten um die bisherige Position
nach einem geringeren Fehlerwert und nimmt die Position mit dem geringsten Fehlerwert.
Das zweite Verfahren funktioniert prinzipiell genauso. Zur Beschleunigung des Suchvorgangs
wird hier der Kasten durch eine Suchrichtung ersetzt. Die Richtung wird durch einen Gradi-
enten festgelegt. Die Richtung wird iiber die Ableitung des Fehlerwertes nach den Positionen
bestimmt. Die Berechnung des Gradienten ist in [42] ausgefiihrt.

Fiir beide Varianten gibt es Variationsmoglichkeiten, um das genaue Verhalten abzustecken.
So wird die Iteration angegeben, ab der die Positionsverfeinerung beginnen soll. Auferdem
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kann die Grofe der Box als Suchbereich vorgegeben werden. Da die zu durchsuchende Box
meist nur 1 oder 2 Pixel um die derzeitige Position grof ist, muss viele Male die Position
verbessert werden bis die ideale Position gefunden ist. Wiirde man einen gréfteren Schritt
wahlen, kommt es zu dramatischen Verdnderungen im Bild was die Konvergenz behindern
kann. Auflerdem ist es dann moglich, dass die Bilder bei periodischen Objekten um eine Pe-
riode verrutschen und dort die Rekonstruktion verfdlschen. Aufgetreten ist dieses Verhalten
vor allem bei sehr stark vibrierenden Probenumgebungen wie sie wahrend der Experimen-
te in Abschnitt 5.3 am LCLS gegeben waren. Das einfachere Verfahren liefert stabiler und
schneller, das bedeutet nach wenigeren Iterationen, die richtigen Positionen. Der erhéhte
Rechenaufwand wird damit ausgeglichen. Deshalb wird dieses Verfahren im Weiteren bei
Verwendung der Positionskorrektur eingesetzt.

Die Positionsverfeinerung wird vor der eigentlichen Subiteration fiir ein Beugungsbild
durchgefiihrt. Dabei werden die Fehlerwerte aller zu durchsuchenden Positionen berechnet
und verglichen. Eine neue Position wird angenommen, wenn der neue Fehlerwert kleiner ist
als der Fehlerwert an der urspriinglichen Position. Besonders fiir verrauschte Daten muss
eine Schwelle festgelegt werden, ab wann eine Position besser als der Startwert ist. Fiir die
Simulationen habe ich 5% des Fehlerwertes verwendet. Nach der Positionsverdnderung ver-
andert sich das Objekt, was von neuem zu einer Positionsverdnderung fithren kann. Dieser
Verédnderung wird Rechnung getragen, in dem zwischen den Positionsverfeinerungsschritten
einige Iterationen keine Verdnderung an den Positionen vorgenommen wird. Die Positions-
verfeinerung versucht damit auch eine selbstkonsistente Losung zu finden unter Optimierung
der Positionen.

3.5.6 Normierungsanpassung

Neben der Positionierung ist auch die Beleuchtungsdosis Schwankungen unterworfen. Eine
mogliche Ursache sind Intensitatsschwankungen des Lasers. In anderen Féllen kann der Ort
oder die Richtung des Strahls verédndert werden und damit die Fokussierungsoptik mit an-
derer Intensitét beleuchtet werden, wie es am XFEL in Stanford der Fall ist. Selbst kleinste
Anderungen konnen dann einen groffen Einfluss auf die tatsichlich gemessene Dosis haben.
Aufserdem ist die Portionierung der Strahlungsdosis fehleranféllig. Finerseits durch schwan-
kende Strahlintensitdten und andererseits entstehen Ungenauigkeiten durch die variierenden
Offnungszeiten der Verschlussblende. Bei typischen Belichtungszeiten von 100 ms sind Ab-
weichungen von wenigen Millisekunden bereits Fehler von einigen Prozent und sind damit
in der gleichen Grofenordnung wie die typische Absorption im harten Rontgenbereich. Im
simulierten Beispiel betragt die Absorption nur 5,1 %. Eine falsche Gesamtintensitat im Beu-
gungsbild erzwingt bei konstanter Beleuchtung eine falsche Absorptionsvariation im Objekt.
Diese Fluktuationen sind im Model der Ptychographie nicht vorgesehen und fithren nicht
selten zu vollstéandig verrauschten Objektamplituden. Dieser Umstand kann im Vorfeld be-
riicksichtigt werden, indem man die Dosis unmittelbar vor der Probe misst. Die Intensi-
tatsmessung muss dafiir nach allen optischen Elementen vorgenommen werden und deutlich
genauer sein als die zu erwartende Absorptionsvariation. Bisher ist keine so kleine, genaue
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und transmittierende Messeinrichtung eingesetzt worden. Die auftretenden Fehler kénnen
aber gleichfalls bei der Rekonstruktion beriicksichtigt werden. Es wird dabei ausschliefslich
eine Dosisénderung angenommen, die Struktur der Beleuchtung bleibt jedoch konstant. Das
Model muss lediglich um einen Parameter je Beugungsbild erweitert werden. In der Fern-
feldebene wird beim Einsetzen der Intensitdaten zusétzlich ein Normierungswert 7, fiir jedes
Beugungsbild n eingefiigt. Durch diesen weiteren freien Parameter verliert das Verfahren die
Aussagefiahigkeit zur absoluten Grofe der Absorption. Die Amplitude des Objektes sollte
dabei immer eine obere Schranke bei 1 besitzen, um unphysikalische Verstéarkungen der Be-
leuchtung zu verhindern und ist nach unten nur bei zusatzlichem Wissen iiber die Probe zu
beschrénken.

Die Transmissionsfunktion des Objektes und der Beleuchtung ist durch eine Multiplikation
der beiden komplexen Felder beschrieben. Dabei entsteht die Freiheit der Faktoren. Letztlich
zéhlt nur das Produkt der Beiden, wie die Faktoren verteilt sind, ist dabei nicht festgelegt.
Zur Bestimmung von absoluten Zahlen ist damit immer ein Referenzpunkt notwendig in dem
die Transmission bekannt ist. In den meisten Féllen geniigt dafiir ein vollstdndig transpa-
renter Bereich des Objektes an dem die Transmission kalibriert werden kann.

Besonders bei Rontgenexperimenten, aber auch bei optischem Licht, ist zwischen der
verwendeten Strahlformungsoptik und dem Objekt zu wenig Platz fiir eine handelsiibliche
Messeinrichtung. Aufserdem darf keine zusétzliche Streuung erzeugt werden. Messungen nach
der Probe fithren unweigerlich zu Problemen, da hier bereits die Absorption durch das Ob-
jekt mit eingeht. Eine Korrekturmoglichkeit ist die Beugungsbilder alle auf den selben Hel-
ligkeitswert zu skalieren. Auf diese Art und Weise wird jedoch der Einfluss der Absorption
des Objektes unterdriickt. Erst durch eine systematische Anpassung der Normierungswerte
ist die Amplitude rekonstruierbar. Passt man die Normierung der Beugungsbilder wihrend
der Iteration an, werden die Bilder nicht auf das selbe Objekt normiert und es kann so leicht
zu einem sich selbst verstirkenden Effekt kommen. Wird die Anpassung vor der Iteration
vorgenommen, ist der Effekt unterdriickt. Fiir ein stabiles Ergebnis miissen die Normierungs-
werte aller Beugungsbilder mit der selben Beleuchtung und dem gleichen Objekt angepasst
werden.

Fiir die Normierung wird ein Gleichungssystem aufgestellt V.= W x X. Die Matrix
V € RY enthilt dabei die gemessenen Intensititswerte des Beugungsbildes, W € R® enthiilt
die simulierten Intensitatswerte ohne Normierung und die Normierungskomponente X € R.
S entspricht der Anzahl der Pixel im Beugungsbild. Die skalare Normierung wird dabei so
angepasst, dass die Gesamtabweichung iiber das Beugungsbild minimiert wird. Dieser An-
passungsschritt wird iiber alle Iterationen der Rekonstruktion hinweg wiederholt. Durch die
falsche Normierung zu Beginn sind im Objekt Amplitudenschwankungen entstanden, die
sich erst nach sehr vielen Anpassungsschritten glatten lassen. Aus diesem Grund sollte auch
nicht der neue Normierungswert iibernommen werden. Zur stabileren Rekonstruktion wird
die Veranderung der Normierungswerte nicht vollstédndig, sondern in Teilschritten, vorge-
nommen.

Zur Illustration habe ich wieder das Beispiel aus Kapitel 3.2 verwendet. Die Beugungs-
bilder wurden ohne Rauschen des Detektors simuliert. Alle Intensitdtswerte, auch solche
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a) b)

| — veranderliche Normierungswerte
[ — konstanter Normierungswert
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Abbildung 3.11: a) Verlauf der rekonstruierten Normierungswerte bei falschen Startwerten. Die Werte wer-
den korrekt Rekonstruiert, wenn alle den gleichen Wert erreichen. b) Bei Rekonstruktion mit falschen Nor-
mierungswerten, heiftt falscher Helligkeit der Beugungsbilder wird das Phasenbild richtig rekonstruiert, die
Amplitude hingegen zeigt starke Artefakte und fiir die Auswertung unbrauchbar. ¢) Nach Einfiihrung von
verdnderlichen Normierungswerten rekonstruiert der Algorithmus eine passende Objektfunktion. Dabei wur-
de alle 10 Iterationen eine 70 prozentige Anpassung vorgenommen. Nach 50 000 Iterationen ist beinahe kein
Unterschiede mehr zum Original in Bild 3.4 mehr zu erkennen.

mit sehr kleinen Werten, sind exakt wiedergegeben. Allerdings sind fiir die Rekonstruktion
falsche Normierungswerte im Bereich 0,9 bis 1,1 vorgegeben. Bei der Simulation wurden alle
Normierungswerte mit exakt 1 angenommen. Die falschen Werte gehen einher mit zum Bei-
spiel ungenauer Belichtungszeit, oder Schwankungen bei der Laserleistung. Der Algorithmus
iibersetzt die schwankende Helligkeit der Beugungsbilder in starke Absorptionsstrukturen des
Objektes. Wird die Rekonstruktion mit falschen Normwerten durchgefiihrt ist eine deutliche
Gitterstruktur im Objekt zu erkennen, Abbildung 3.11 b). Die Rekonstruktion mit einem fiir
zu bestimmende Normierungswerte erweiterten Model, verschwinden alle Helligkeitsschwan-
kungen. Das Bild am Beleuchtungspunkt {3,3} wurde als Referenz nicht mit angepasst. Ohne
einen bekannten Transmissionswert im Bild ist keine Angabe absoluter Transmissionswerte
moglich.

3.5.7 Dicke Proben

Zu untersuchende Proben sind im Allgemeinen ,dicke Objekte. Das sind Objekte innerhalb
deren Material sich die Wellenfront stark verdandert. Die Wechselwirkung von Objekt und Be-
leuchtung wird, im Widerspruch dazu bei der Ptychographie als Interaktion der Wellenfront
mit einer diinnen Schicht beschrieben [64]. Bei Testproben, bestehend aus aufgedampften
Schichten (mit Dicken von einigen Nanometern), ist diese Annahme gerechtfertigt. Auch
bei diinnen Proben, wie einem Gewebeschnitt (Dicke 100 pm), ist die Voraussetzung noch
erfiillt. Andert sich das Wellenfeld innerhalb der Probe jedoch mafgeblich, muss die Wechsel-
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wirkung als eine in einer dicken Probe betrachtet werden [17]. Anlehnend an den Ubergang
von diinnen zu dicken Linsen, muss bei dicken Proben die Wechselwirkung in verschiedene
Ebene aufgeteilt werden. Die eine diinne Objektebene wird in mehrere Ebenen aufgespal-
ten. Jede Ebene fiir sich bildet dann eine Wechselwirkungsebene einer diinnen Schicht mit
dem Strahlungsfeld. In der Abbildung 3.12 ist in den Skizzen a) II und b) II ist der Uber-
gang von einer Schicht zu 3 Ebenen beispielhaft gezeigt. Auf Grundlage dieses Ubergangs

a) | 1.5n b) | 1.6n m 1.05
H i
- -6.1n — 6.2 %"_ 0.95
¢ _—

Phase
Phase
Amplitus

o
«__._.___.__: ho
~
)
~

v 0, [0, |v=v
§ Az | Az | Az [Az,
(0] 0, 0, O
Abbildung 3.12: a) Das Standardmodel der Ptychographie beschreibt das Objekt als diinne Schicht mit
einem komplexwertigen Feld O, dessen Phase im Bild oben links dargestellt ist. Bei dicken Proben ist diese
Annahme keinesfalls gerechtfertigt. Fiir drei Wechselwirkungsebenen sind in Abbildung b) II die Ebenen
und zugehorigen Felder dargestellt. Als dicke Probe wurden 50 Ebenen mit einem reinen Phaseneffekt wie

in Bild a) I angenommen. Bei der Simulation mit Mehrfachwechselwirkung ergeben sich die in den Bildern
b) in Phase (I) und Amplitude (III) gezeigten Objekteigenschaften.

habe ich ein Phasenobjekt mit 50 Ebenen simuliert. Bei nur einer diinnen Ebene wie in a)
IT ergibt sich fiir die Transmissionsfunktion, bei homogener Beleuchtung, kein Unterschied
zum Objekt. Bei einem dicken Phasenobjekt mit 50 Ebenen ergibt sich fiir die auslaufende
Welle ¥ ein anderes Bild. Der Phasenschub zeigt eine dhnliche Struktur, quantitativ erge-
ben sich Unterschiede von knapp 10 %. Die Simulation eines dicken Objektes mit gleichem
projizierten Phasenschub ergibt einen stdrkeren Phasenschub als bei einer diinnen Schicht.
Aufserdem wird die Amplitude bei dieser Simulation veréndert. Zum einen ist die Amplitude
nicht konstant und zweitens erzeugt die Amplitude in einigen Bereichen eine Verstirkung
der Beleuchtungsfunktion. Diese Effekte sind im Experiment 5.4.5 aufgetreten und kénnen
mit dem Multisliceansatz gut erklart werden. Im Mittel iiber das gesamte Bild behélt die
Amplitude den Wert 1, es wird also lediglich die Intensitéat durch die spezielle Phasenstruk-
tur umverteilt. Die speziellen Eigenschaften einer solchen Struktur werden in Kapitel 5.4.5
besprochen.

Der Multisliceansatz [63| verdndert den ersten und letzten Schritt einer ptychographi-
schen Subiteration. Im ersten Schritt wird die Wechselwirkung der Beleuchtung mit dem
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Objekt berechnet und im letzten Schritt die Aufteilung der Anderungen auf die beiden Fel-
der. Fiir die Beschreibung der Wechselwirkung mittels dynamischer Theorie ist bisher keine
inverse Beschreibung, beziehungsweise Algorithmus zur Aufteilung gefunden worden und
ist daher nicht nutzbar. Als Naherung wird die Wechselwirkung in mehreren Ebenen auf-
geteilt und zwischen den Ebenen des Wellenfeldes ein Teilstiick Az propagiert, dargestellt
in Abbildung 3.12 b) II. Als Propagator P zwischen den Ebenen wird eine Ndherung des
Fresnel-Kirchhoff-Integrals verwendet, bei der die Pixelgrofie erhalten bleibt [1]. In der Li-
teratur ist diese Art der Propagation als Angular Spectrum Propagation bekannt [35]. Das
Doppelintegral wird fiir diesen Fall in einer Faltungsforms dargestellt. Der Faltungskern
kann, je nach Ndherung, im fourierraum analytisch berechnet werden, oder muss fiir jede
Matrixgrofe separat berechnet und Fouriertransformiert werden [11]. Zur Berechnung der
Transmissionsfunktion wird ein Operator T eingefiihrt, der ein Lichtfeld ibernimmt, bis zur
Ebene e propagiert und mit dem entsprechenden Objekt das Lichtfeld nach der Wechselwir-
kung mit der Ebene bestimmt.

Ue(r) = Te [P(M)] = Oc(7 + 17) * Pe [Fe1(7)] (3.29)

Der Operator T wird fiir jede Objektebene einmal angewendet, wobei die Propagationsab-
stdnde des Propagators P, zwischen den Ebenen unterschiedlich gewdhlt werden konnen.
Die {ibliche Variante ist dabei jedoch eine gleichméfige Aufteilung der Ebenen in der Pro-
be. Zu bemerken ist hier die im Vergleich zur Gleichung (3.7) abweichende Bedeutung des
Indexes. Der Index e beschreibt die betrachtete Ebene, nicht die verwendete Beleuchtungs-
position i. Fiir alle Ebenen (Anzahl d) angewendet, ergibt sich die Transmissionsfunktion ¥,
beziehungsweise ¥;, des Objektes.

U —

e

d

Te [P()] (3.30)
=1
Die Beleuchtung wird unmittelbar vor der ersten Objektebene betrachtet, die erste Propa-
gation entfillt damit. Fiir alle Ebenen wird der gleiche Operator ausgefithrt und fiir jede
Objektebene e wird ein Beleuchtungsfeld P, direkt vor der Wechselwirkung definiert. Fiir
die erste Ebene entspricht das Beleuchtungsfeld gerade der einfallenden Beleuchtung, fiir alle
weiteren Ebenen der propagierten Transmissionsfunktion der vorherigen Ebene. Mit dem so
gewonnenen W;(7) konnen die Schritte 2 bis 4 aus Abschnitt 3.4 wie gehabt durchgefiihrt
werden.

Ein zweiter Eingriff ist bei Schritt 5 der Subiteration (Abschnitt 3.4.5) nétig. Analog
zum Standardvorgehen wird fiir jede Ebene das Objekt und die Beleuchtung aktualisiert.
Die Beleuchtung definiert dabei die Ausgangsdaten zur Anpassung der néchsten Ebene.
Entsprechend dem ersten Schritt, wird der inverse Operator 7! definiert. Dieser Operator
aktualisiert die Beleuchtung und Objektfunktion der Ebene und propagiert die Beleuchtung
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in die nachste zu aktualisierende Ebene.

1. 0. =U][O., P,V q]
T.'=<2 P =UI[P.,0.,V [ (3.31)
3. U _, =P 1[P)

Der Operator U entspricht dem in Gleichung (3.13). Das Objekt wird dabei in jeder Ebe-
ne angepasst und gespeichert. Die Beleuchtungsfunktion P, wird ebenfalls angepasst, in die
davor liegende Ebene e — 1 propagiert und dort als aktualisierte Transmissionsfunktion W,
verwendet. Bei e = 1 entfallt der 3. Schritt und die Beleuchtungsfunktion wird als Ausgangs-
punkt fiir die ndchste Subiteration verwendet.

Die mogliche laterale Auflosung? entspricht dabei der bei Ptychographie mit nur einer
Ebene und wird durch die zusétzliche Dimension nicht beeinflusst. Es werden aber zuséatzli-
che Freiheitsgrade durch weitere Objektebenen hinzugefiigt. Diesen miissen gentigend Mess-
werte in den Beugungsbildern gegeniiberstehen, andernfalls ist das System nicht eindeutig
bestimmt. Die Losung des Phasenproblems bleibt durch die Erweiterung des Objektraumes
unangetastet. Der einzige Unterschied besteht in der Zahl der Objektschnitte die rekonstru-
iert werden. Ebenso wird unveréndert im Fourierraum die Anpassung an die Beugungsbilder
vorgenomimen.

Als Ergebnis wird das Objekt in mehreren Ebenen rekonstruiert. Dabei wird aus der Pro-
jektionsaufname eine dreidimensionale Information gewonnen. Jede der Ebenen beschreibt
dabei die Wechselwirkungsstérke im halben Raum bis zur néchsten Ebene. Die beiden &u-
fleren Ebenen nehmen nur im ersten Blick einen Sonderstatus ein. Das ptychographische
Modell sieht ausschliefslich innerhalb des Probenvolumens eine Wechselwirkung vor. Die bei-
den dufleren Ebenen liegen dementsprechend nicht an der Auflenseite, sondern um einen
halben Ebenenabstand, (Azg) innerhalb des Objektvolumens. Das Objekt ist somit voll-
stdndig beschrieben und auch Mehrfachwechselwirkungen kénnen innerhalb des Objektes
so beschrieben werden. Die Einschrinkung auf diinne Proben ist mit dieser Erweiterung
iiberwunden.

2Die laterale Aufldsung beschreibt das Aufldsungsvermégen in der Propagationsrichtung des Feldes.

44



Kapitel 4

Implementierung

Durch das Phasenproblem ist es nicht direkt moglich aus den gemessenen Beugungsbildern
die Beleuchtungs- und Objektfunktion zu bestimmen. Die Felder miissen zur Losung des
Phasenproblems iterativ an die Daten angepasst werden. Die Umsetzung des iterativen Pty-
chographiealgorithmus in ein Computerprogramm ist der einzig gangbare Weg, um in kurzer
Zeit die Beleuchtungs- und Objektfunktion aus den Beugungsbildern zu rekonstruieren.

Die Anforderungen liegen dabei in der einfachen Nutzbarkeit des komplexen und numer-
isch aufwendigen Algorithmus. Nur bei der Wahl der richtigen Parameter kann die Rekon-
struktion gelingen. Die Parameter sind fiir jedes Experiment unterschiedlich. Die Rekon-
struktion bedeutet aufserdem eine immense Rechenleistung. In jeder Iteration werden fiir die
Anpassung an jedes der n Beugungsbilder 2 n Fouriertransformationen und fiir die restlichen
Schritte der Subiteration mindesten 11n M N komplexwertige Multiplikationsoperationen
durchgefiihrt. Fiir einen typischen Datensatz aus 512 Beugungsbildern mit 256 x 256 Pixeln
entspricht das fiir 100 Iterationen im einfachsten Fall 36,9 Milliarden Gleitkommaoperatio-
nen und 1024 Fouriertransfomationen. Die notwendigen Operationen fiir das Einlesen und
Ausgeben der Daten sind dabei nicht beriicksichtigt. Fiir sich genommen sind die Zahlen
keine Herausforderung fiir die heutige Rechentechnik. Bei den 512 Beugungsbildern handelt
es sich um einen Datensatz von etwas 550 MB.

Nimmt man einen Prozessor neuester Bauart, mit einer Taktrate von einigen Gigaherz,
sollte die Rekonstruktion nach wenigen Sekunden erledigt sein. Die hohe Peakrechenrate
kann aber nicht durchgehend erreicht werden. Die Rekonstruktion, bei theoretischer Dau-
er von wenigen Sekunden, verldngert sich durch Speicheroperationen auf einige Stunden.
Diese Zeit auf einen nutzbaren Rahmen zu begrenzen ist eine weiter Anforderung an die
Implementierung. An das Rekonstruktionssystem werden so 3 Anspriiche formuliert:

1. Die Rekonstruktion muss verlasslich funktionieren, einfach benutzbar und in moglichst
kurzer Zeit durchgefiihrt sein.

2. Die Funktionalitit der Software besteht in der Abarbeitung des in Kapitel 3 beschrie-
benen Algorithmus.
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3. Die Art der Nutzung und das Erreichen einer méglichst schnellen, einer quasi Live-
Rekonstruktion, werden in diesem Kapitel besprochen.

Zu Beginn, Abschnitte 4.1 bis 4.3, wird die Wahl des Systems besprochen, dass zur Re-
konstruktion notwendig ist. Die schnelle Rekonstruktion erfordert eine hohe Rechenleistung
mit einer aufserordentlich engen Anbindung des Speichers. Der zentrale Prozessor kann diese
Aufgabe meistern, es gibt aber Systemerweiterungen die deutlich besser auf die Aufgabe
zugeschnitten sind. Solche spezialisierten Strukturen werden als co-Prozessoren bezeichnet.
Damit wird Punkt 1 der Anforderungen gewéhrleistet. Punkte 2 und 3 sind durch das Soft-
waredesign erreicht, das ab Abschnitte 4.4 behandelt wird.

4.1 Systemauswahl

Damit die Rekonstruktion verteilt moglich ist soll kein Grofsrechner verwendet werden, son-
dern handelsiibliche Desktopsysteme oder Laptops. Zur Rekonstruktion eines Ptychogramms
selbst bei vergleichsweiser geringer Datenmenge, ist eine Rekonstruktion auf einem 1-Kern-
Rechner nur mit langer Laufzeit moglich. Die Rechenleistung kann aber durch Erweiterun-
gen des Rechnersystems deutlich erhht werden. In modernen Desktopsystemen steigt die
Rechenleistung durch die Einfiihrung von Mehrkernprozessoren. Die kleine Zahl von Rechen-
kernen (Grofenordnung 10) erzeugt bereits eine spiirbare Beschleunigung fiir parallelisierte
Probleme. Eine starke Skalierbarkeit ist dabei durch die Systemarchitektur allerdings nicht
gegeben.

Die Kerne arbeiten unabhéngig und miissen fiir die Zusammenarbeit extra koordiniert
werden. Aufserdem verschlechtert sich die Verbindung zum Speicher drastisch bei steigender
Systemgrofse, was zu grofsen Zeitverlusten fithrt. Grofe Rechencluster mit sehr vielen Kernen
sind auf Grund der hohen Kosten schwer verfiighar und stehen in der Regel nicht exklusiv zur
Verfiigung. Auferdem kann die Infrastruktur nur mit grofen Kosten erweitert oder verlegt
werden.

Eine andere Losung sind Beschleunigerkarten, wie sie seit vielen Jahren fiir die Grafik-
darstellung als co-Prozessoren verwendet werden. Die Graphic Processing Unit bringt eine
massive Parallelisierung mit sich. Die GPU verfiigt, im Gegensatz zur CPU!, iiber sehr viele
einfache Kerne? (einige 1000), die darauf optimiert sind alle gleichzeitig die gleichen Re-
chenoperationen fiir unterschiedliche Daten auszufiihren. Dieses Designmerkmal eignet sich
optimal fiir elementweise Matrixoperationen, die den gréfsten Teil der Berechnungen ausma-
chen. Der eigene Speicher der GPU mit einer extrem schnellen Anbindung an die Rechenkerne
ist ein weiterer Vorteil der GPU-Karten (Grafikkarten).

Systeme mit einer Grafikkarte auszuriisten ist bei fast allen Rechnern moglich und im
Vergleich zur Bereitstellung von Rechenclustern sehr preiswert und schnell moglich. Der
Stromverbrauch pro Rechenoperation bei Graphikkarten ist geringer als bei Computersyste-
men mit vergleichbar groffer Anzahl an traditionellen Rechenkernen. Die Rechenarchitektur

LCentral Processing Unit
2Einfach weil die Kern nicht einzeln ansteuerbar sind und nicht iiber einen eigenen Cache verfiigen.
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der GPU ist auf das Problem zugeschnitten. Es miissen auf groke Datenmengen die immer
gleichen Rechenoperationen angewendet werden. Die Grafikkarten sind damit als Co-Pro-
zessoren fiir die Nutzung als Beschleuniger der ptychographischen Rekonstruktion optimal.
Fiir die Handhabung der Daten stehen auf der Karte grofe und schnelle Speicherbereiche
zur Verfiigung. Weitere Vorteile sind die geringe physische Grofe, eine grofse Verfiigbarkeit
und der im Vergleich zu Grofirechnern geringere Preis.

Die komplette Rekonstruktion wird deshalb auf einer GPU ausgefiihrt. Die Co-Prozessor-
en besitzen jedoch auch Nachteile. So bendtigen solche Systeme immer einen Host®, meist
eine eigene Programmierung und zusétzliche Datentransfers innerhalb des Computers. Der
néchste Abschnitt beleuchtet genauer worin die Unterschiede beim Einsatz einer GPU, im
Vergleich zur CPU-basierten Rechnung liegen. Als Vergleich wird eine Berechnung auf dem
Hauptprozessor herangezogen.

4.2 Vergleich CPU - GPU

a) b) “NEENEEEE NN NN NN NN NN NN NN
- - EEEEEEEEEEEENEEEEEEEEEEEEEEEEEEE
Kontroll EEEEEEEEEEEENEEEEEEEEEEEEEEEEEEE
Ontroi- - - EEEEEEEEEEEENEEEEEEEEEEEEEEEEEEE
einheit EEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEE
- - EEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEE
EEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEEE
Cache

DRAM DRAM

CPU GPU Bild nach W. Hoénig

Abbildung 4.1: a) Das Hostsystem mit der CPU als zentrale Steuerungs- und Recheneinheit besitzt eine
ganzlich andere Struktur als eine GPU. Sowohl die CPU des Hostsystems in a) als auch die GPU, b),
besitzen einen fliichtigen Speicher (DRAM). Die CPU besteht aus wenigen, sehr komplexen Rechenkernen
(ALU) die von einer zentralen Einheit vollkommen unabhéngig gesteuert werden kénnen. Die GPU besitzt im
Gegensatz dazu viele einfache Kerne die gruppenweise angesteuert werden und je Gruppe einen gemeinsamen
Cache besitzen.

Bildreferenz: In Anlehnung an W. Honig [50].

Die Kernkomponente aller Computer ist der Hauptprozessor. Diese hoch entwickelten
Prozessoren arbeiten mit Taktraten von einigen Gigaherz und haben typischerweise 4, 6
oder 8 Rechenkerne [54]. Sie sind vielseitig einsetzbar, hoch optimiert und bei vielseitigen
Anwendungen sehr schnell. In Bild 4.1 a) ist eine 6-Kern-CPU skizziert. Diese CPU kann
gleichzeitig 6 unabhéngige Operationen sehr schnell durchfiihren. Soll beispielsweise eine
Matrixoperation ausgefiihrt werden, wiederholt der Prozessorkern fiir jedes Matrixelement

3QGrafikkarten kénnen nicht ohne CPU basierten Rechner betrieben werden.
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die exakt gleichen Schritte mit jeweils unterschiedlicher Datenbasis. Trotz Vektorisierungs-
moglichkeit? bei der Ausfiihrung gleichartiger Operationen auf unterschiedliche Daten, kann
die Berechnung auf spezialisierten Architekturen, wie einer GPU, wesentlich paralleler und
damit schneller ausgefiihrt werden. Grafikkarten weisen fiir das vielfache Ausfiihren von glei-
chen Anweisungen auf unterschiedliche Daten eine ideale Struktur auf. In einer GPU sind
sehr viele einfache Kerne verfiighar, die gruppenweise je einem Steuerzentrum folgen. Jede
Gruppe berechnet mit einer Befehlsabgabe parallel einen ganzen Bereich der Matrix. Die
Arbeitsverteilung an und innerhalb der Gruppen stellt einen wichtigen Parameter fiir die
Performance des Systems dar. Die Aufgabenreihenfolge wird vom Hostsystem vorgegeben
und es iibernimmt auch die Ein- und Ausgabe von Daten, Ergebnissen und Parametern. In-
nerhalb einer zugewiesenen Aufgabe entzieht sich die Reihenfolge aufgrund der unabhéngigen
Steuerung der Kontrolle des Hostsystems. Wir so zum Beispiele die Aufgabe der Punktwei-
se Addition zweier Matrizen an die GPU iibertragen, kann nicht festgelegt werden welcher
Reihenfolge die Pixel des Ergebnisses berechnet werden. Alle Eingabewerte miissen vor der
Nutzung entweder direkt mitgeteilt oder bei wiederverwendeten Daten in den Speicher der
Grafikkarte geladen werden. Die Ausgabewerte liegen anschliefend ebenfalls auf der GPU
vor und miissen zwischengespeichert werden. Grafikkarten besitzen fiir diesen Zweck einen
eigenen Speicher mit schneller Anbindung an die GPU-Kerne.

Wolfgang Honig zeigte, dass fiir die Ptychographie die Speicheranbindung an die Rechen-
kerne den Flaschenhals fiir die Geschwindigkeit der ptychographischen Rekonstruktion auf
einer GPU darstellt [50]. Daraus folgt, dass wenn alle Daten auf der Grafikkarte vorgehalten
werden, die GPU am effizientesten arbeiten kann. Eine héufiger Datenaustausch zwischen
Host und Grafikkarte bewirkt auf Grund der zusétzlichen Aufgaben und Wartezeiten eine
deutliche Verlangsamung der Rekonstruktion. Daten sollen nur einmal vom Host Speicher
in den Speicher der GPU verschoben werden miissen und sollen dann fiir die gesamte Re-
konstruktion genutzt werden. Den bei weitem grofsten Speicherplatz auf der Grafikkarte
benotigen dabei die Beugungsbilder. Besonders bei ausgedehntem Gesichtsfeld, grofen Beu-
gungswinkeln oder kleiner Beleuchtung tibersteigt der Speicherbedarf schnell den verfiigharen
Platz im Speicher der Grafikkarte. Bei ,,gewShnlichem' Host-RAM lagert das System, auto-
matisch, gerade nicht verwendete Speicherbereiche aus und legt die Daten auf der Festplatte
ab. Bei GPU-RAM ist diese Auslagerung nicht vorgesehen und es muss fiir diesen Zweck eine
angepasste Speicherverwaltung entwickelt werden. Eine Moglichkeit ist nur die, fiir die aktu-
elle und die folgende Subiteration, nétigen Beugungsbilder auf der Grafikkarte vorzuhalten.
Parallel zur Subiteration wird dabei das Beugungsbild fiir eine folgende Subiteration an die
Grafikkarte iibertragen. Diese Paralleliibertragung ist mit weniger Zeitverlust verbunden als
eine Ubertragung des Bildes direkt vor der Subiteration, erfordert aber auch einen gréferen
programmtechnischen Aufwand.

Programme die eine GPU verwenden, konnen auf die Rechenkapazitéten von einigen tau-
send parallel arbeitenden Kernen mit einen gemeinsamen schnellen Speicher zuriickgreifen.
Diese Kerne konnen aber nur parallel die gleiche Befehlskette abarbeiten. Das ausfiithren von

4Vektorisierung bedeutet das eine mehrfach auszufiihrende Befehlsfolge mit Zeitversatz parallel ausgefiihrt
wird um alle Register eines Prozessors zu verwenden.
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hochverzweigten Abfolgen ist so nicht effizient moglich. Diese sich verzweigenden Pfade kon-
nen effizienter auf den unabhéngigen Kernen des Hauptprozessors ausgefiihrt werden. Der
Ptychographiealgorithmus besteht aber hauptsichlich aus pixel-weisen Matrixoperationen
und ist daher fiir die parallele Ausfithrung auf einer GPU sehr gut geeignet. Das spezielle
Design der Grafikkarten hat im Vergleich zur Ausfiihrung auf dem Hauptprozessor einige
Besonderheiten. Die Unterschiede werden im néchsten Kapitel genauer besprochen.

4.3 GPU Speicherhaltung

Co-Prozessoren sind fiir einen speziellen Zweck konzipiert. Die GPU ist dafiir ausgelegt ein-
mal erteilte Aufgaben ohne weitere Kontrolle durch das Hostsystem abzuarbeiten und die
Ergebnisse bereit zu stellen. Eine direkte Riickgabe von Werten und Fortschritt an den
Host ist nicht vorgesehen. Eine direkte Riickmeldung erfordert, dass das Hostsystem auf die
Riickmeldung warten muss, was der GPU-Auslegung widerspricht. Der Ausfiihrungsstrang
von Befehlen im Hauptprogramm auf der CPU verlauft streng sequentiell, abgesehen von
extra angelegten Seitenpfaden (Threads). Die Synchronitét der Arbeitsabldufe von Haupt-
prozessor und GPU ist durch die Auslegung der GPU nicht gegeben. Das Zeitablaufschema
in Bild 4.2 zeigt einen schematisierten Ablauf einer GPU mit einem Hostsystem. Nach dem
Start eines Arbeitsauftrages, Kernel genannt, durch das Hostsystem muss der Abschluss der
Berechnungen (Punkt 3.1 in Abbildung 4.2) nicht vom Host abgewartet werden. Das Host-

Programmablauf Hostsystem
[— — |
3]

1 2 3.1
1 21 3 |

Arbeitsablauf GPU

Zeit >

Abbildung 4.2: Die griinen und gelben Rechtecke stellen Arbeitspaket im Ausfithrungsstrang des Hostsystems
und im Rechenablauf der GPU dar. Die verschiedenen Auftrige werden an die GPU iibergeben und dort
ohne Synchronisation abgearbeitet. Benotigt das Hostsystem eine Riickgabe (3.1) muss auf die GPU gewartet
werden. Das Hostsystem kann nicht effektiv arbeiten, da auf den Riickgabewert nach Fertigstellung der
Aufgaben gewartet wird.

system ist damit wieder frei fiir den weiteren Programmablauf. Abhéngig von der Grofe des
Problems und der Geschwindigkeit beider Systeme kann die GPU beim Start eines Kernels,
Kernel 3 im Ablaufschema in Bild 4.2, noch mit dem vorhergehenden Kernel beschéftigt sein.
Arbeitsauftriage die wiahrend laufender Berechnung gestartet werden, verzogern sich bis diese
an der Reihe sind. Das Hostsystem wird hingegen sofort wieder frei, und muss so keine War-
tezeiten einhalten. Wartezeiten der CPU verldngern die Programmlaufzeit. Riickmeldungen
sind nicht auf die Statusmeldungen begrenzt. Auch das Kopieren aus dem Grafikkartenspei-
cher zum Hostsystem stellt eine Art Riickmeldung dar. Kopieren vom Host in den Speicher
der GPU ist dagegen unproblematisch, da hier eine Kopie der Daten im Hostsystem bis zum
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Abschluss der Kopieroperation durch die GPU vorgehalten werden kann, ohne das Hostsys-
tem aufzuhalten. Aufer bei Kopieroperationen entstehen Probleme, wenn Speicherplatz auf
der GPU freigegeben werden soll. Hierfiir muss sichergestellt sein, dass auf den Speicherbe-
reich nicht mehr zugegriffen wird. Es obliegt dem Programmierer dafiir zu sorgen, dass nicht
mehr auf den Speicher zugegriffen wird. Das Reservieren und Freigeben geschieht im Befehls-
ablauf des Hostsystems und erfordert damit wie das Kopieren zum Host fiir jedes Freigeben
eine Synchronisierung und damit Zeitverzug. Zur optimalen Nutzung muss Speicherplatz
moglichst hdufig wiederverwendet werden, ohne dass dieser zwischenzeitlich freigegeben und
neu reserviert wird. Ich habe zur Losung des Problems eine Speicherverwaltung integriert die
Speicherbereiche wahrend der Laufzeit hélt und bei passender Grofe wiederverwendet. Die
als nicht mehr genutzten Bereiche werden nach Grofse sortiert, weiterhin vorgehalten und
kénnen so von der GPU wiederverwendet werden. Erst zum Programmende oder zu vorher
festgelegten Punkten werden nicht genutzte Speicherbereiche freigegeben.

Die 3 Hauptunterschiede bei Berechnungen auf einer GPU im Vergleich zur Nutzung
des Hauptprozessors sind die parallele, asynchrone Ausfiihrung von Befehlsketten und ein
eigener Speicher. Diese Vorteile werden fiir das Programmdesign genutzt und steigern die
Effektivitdt nochmals. Die parallele und asynchrone Ausfiihrung der Rechnungen auf der
GPU bringt aber auch Nachteile. Beispielsweise muss vor dem Freigeben von Speicher im
Speicherbereich der GPU vollstandig synchronisiert werden. Des Weiteren muss vor dem
Auslesen der Ergebnisse der Rechenpakete auf den Rechenabschluss gewartet werden. Das
Kopieren von der GPU in das Hostsystem stellt dabei einen Sonderfall dar, der nicht komplett
umgangen werden kann. Die Minimierung der Kopiervorgénge lasst den Einfluss auf einen
irrelevanten Anteil sinken. So wird beispielsweise wéihrend einer Subiteration kein Kopier-
vorgang verwendet und erst nach der Iteration der Fehlerwert kopiert. Der ptychographische
Algorithmus lésst sich sehr gut in ein GPU-basiertes Programm umsetzen. Die Umsetzung
wird im néchsten Abschnitt behandelt.

4.4 Programmteile

Die Umsetzung der Rekonstruktion in ein schnell laufendes Computerprogramm ist der ein-
zige Weg aus gemessenen Beugungsbildern, mittels des abstrakten Algorithmus die Beleu-
chtungs- und Objektfunktion zu rekonstruieren. Bei ptychografischen Rekonstruktionen wird
der grofste Teil der Rechenzeit fiir elementweise Matrix-Matrix-Operationen und Fourier-
transformationen verwendet. Diese Operationen lassen sich besonders gut mit Grafikkarten
ausfithren. Wolfgang Honig hat in seinem grofen Beleg [50] gezeigt, dass durch die Nutzung
von NVIDIA-Grafikkarten neuester Bauart und unter Verwendung der CUDA-Erweiterungen
fiir C++ eine wesentliche Verkiirzung der Rechenzeit mdoglich ist. W. Honig hat eine Soft-
ware geschrieben, die den direkten Vergleich mit und ohne Verwendung einer GPU-Einheit
ermoglicht. Mit Hilfe des Testprogramms ist der Vergleich der Rekonstruktionsgeschwindig-
keit moglich.

Das Testprogramm wurde in C++ mit CUDA-Erweiterung als textbasiertes Kommando-
zeilenprogramm entwickelt. Dabei stand im Vordergrund, die Rechenzeiten fiir den Durch-
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lauf des Algorithmus mit verschiedenen Rechenarchitekturen zu vergleichen. Es wurde fiir
alle numerischen Berechnungen 2 Varianten ausgearbeitet. Eine Variante fiihrt alle Berech-
nungen auf der Gafikkarte durch. Als Vergleich wurde eine Variante geschrieben, die alle
Berechnungen auch auf dem Hauptprozessor ausfithren kann. Das zum Vergleich erstellte
Programmpaket war Ausgangspunkt fiir meine Arbeit.

Wihrend meiner Arbeit habe ich das Testprogramm zu einer schnellen und produktiven
Software umgearbeitet und die in Abschnitt 3.5 vorgestellten Erweiterungen des ptychogra-
phischen Algorithmus eingearbeitet. Die Vorteile fiir die Berechnung aller Schritte auf der
GPU wurden durch W. Honig klar belegt. Die Vergleichsoption wurde nicht mehr benotigt
und von mir im Laufe der Arbeit entfernt. Fiir eine Nutzung unter verschiedenen Bedingun-
gen rund um die Welt habe ich die notwendigen Optionen und Einstellmoglichkeiten eingear-
beitet. Das Arbeiten an verschiedenen Experimentierstationen erfordert zuséatzlich den Um-
gang mit verschiedenen Dateistrukturen und Datenformaten. Die 4 géngigen Datenverfahren
tifff, edf, cbf und hdf5 kénnen als Quelle genutzt werden. Alle Ausgaben werden entweder im
tiff- oder edf-Format ausgegeben. Zusétzlich wird eine Farbdarstellung fiir komplexe Zahlen
als farbiges Bild im pgm Format ausgegeben. Zur Vermeidung von Kopiervorgéngen wer-
den alle Beugungsbilder in den Speicher der Grafikkarte geladen, dort weiterverarbeitet und
zur Nutzung bereitgehalten. Das Ziel dabei ist, moglichst wenig Speicherplatz zu belegen
und fiir die weitere Verwendung die notwendige Rechenkapazitit zu minimieren. Zusétzlich
miissen folgende Daten im Speicher der GPU vorgehalten werden: Masken fiir die Beugungs-
bilder, Felder fiir einen inkohérenten Hintergrund, die komplexe Beleuchtung des Objekts
als komplexwertiges Feld und die fiir die Propagation genutzten Arbeitsmatrizen. Den bei
weitem grofiten Speicheranteil belegen dabei die Beugungsdaten. Die Datenmenge iibersteigt
um ein Vielfaches die Menge aller anderen auf der GPU gespeicherten Daten. Daher wur-
de versucht die gemessenen Beugungsbilder so klein wie moglich zu speichern; alle von der
Maske abgedeckten Bereiche werden automatisch entfernt und nicht gespeichert. Bereits in
der Testversion von W. Honig wurde die Genauigkeit der Kommazahlen von 64 bit auf 32
bit heruntergesetzt. Die reduzierte Genauigkeit hat keinen nachweisbaren Einfluss auf die
Rekonstruktion [50]. Diese Verringerung hatte einen zweiten Vorteil. Alle Rechnungen mit
verringerter Genauigkeit werden doppelt so schnell ausgefiihrt.

Trotz aller Versuche die Datenmenge so klein wie mdoglich zu halten, erreicht die Da-
tenmenge sehr schnell das Speicherlimit der Grafikkarte. Die Limitierung wird umgangen
indem die Beugungsbilder nicht auf der Grafikkate vorgehalten werden, sondern im Host-
RAM gespeichert bleiben. In den GPU-Speicher wird dann nur das gerade zur Verarbeitung
anstehend Bild kopiert. Die Nutzung des Hauptspeichers hat den Vorteil eines quasi unbe-
grenzten Speichers. Dafiir muss jedoch in Kauf genommen werden, dass bei jeder Subitera-
tion das Beugungsbild vom Hostsystem in den GPU Speicher kopiert wird und damit die
Rekonstruktionsgeschwindigkeit beeintrachtigt. Fiir sehr grofse Datenmengen, die auch nicht
im RAM des Hostsystems vorgehalten werden kénnen gibt es eine weitere Erweiterung. Die
Daten konnen als Bindrdaten in tempordaren Ordnern auf einem Festspeicher vorgehalten
werden. Diese Variante verlangsamt das System erheblich und sollte nur eingesetzt werden,
wenn keine andere Moglichkeit besteht die Daten zu reduzieren oder den Rekonstruktions-
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bereich aufzuteilen. Alle Operationen, die eine Matrix verdndern, sind als Kernel ausgefiihrt.
Dabei sind grofe Arbeitspakete gegeniiber mehreren kleineren Kernels vorzuziehen. Bei je-
dem Kernel wird die Matrix aus dem Speicher geladen und nach der Transformation wieder
gespeichert. Je Matrixpixel wird ein eigener Thread bei jeder Aufgabe gestartet. Es kon-
nen so alle Matrixoperationen ohne Transfer zum Hostsystem durchgefiihrt werden. Das
gesamte Programm ist darauf ausgelegt, nur die rekonstruierten Funktionen zuriick zu ko-
pieren. Weiterhin ist das Programm auf einfache Erweiterung ausgelegt. Zur Erweiterung
des Grundprogramms konnen einzelner Kernels ersetzt werden, um das Programm so zu
erweitern oder zu verdndern. Das Gesamtprogramm besteht aus etwa 50000 Zeilen selbst-
geschriebener C/C++ Codes und die Dokumentation umfasst nochmals fast 10000 Zeilen.
Zum Ubersetzen in Maschinensprache und zur Installation sind Skripte mit insgesamt weit
iiber 1000 Zeilen Lange notwendig. Dabei wurden, wenn moglich frei verfiigbare externe Bi-
bliotheken verwendet um die Entwicklungszeit zu reduzieren und die Fehleranfalligkeit zu
verringern.

4.4.1 Externe Bibliotheken

Wihrend der Entwicklung wurde darauf geachtet, dass das Programm so unkompliziert
wie moglich gewartet, weiterentwickelt und genutzt werden kann. Durch den Einsatz der
folgenden Bibliotheken wird eine schnellere und einfachere Entwicklung ermdoglicht:

CMake Zur Installation und Konfiguration der Ubersetzung des Quellcodes in eine aus-
fithrbare Datei wird das CMake-System verwendet. Damit wird die Konfiguration zum
groften Teil iibernommen, ohne dass der Nutzer eingreifen muss.

URL: https://cmake.org

CUDA Notwendige Programmbibliothek zur Installation. Die CUDA Umgebung stellt die
Schnittstelle zum Rechnen auf der GPU bereit. Dabei werden neben dem Compiler
nvce, verschiedene Bibliotheken fiir bestimmte Einsatzbereiche wie Fouriertransfor-
mationen und BLAS-Routinen zur Verfiigung gestellt. Die von NVIDIA zur Verfiigung
gestellten Routinen sind in groftmoglichem Umfang verwendet worden. Besonders sind
hier die Routinen der BLAS-Bibliothek zu erwéhnen, da diese einen extrem grofsen Ge-
schwindigkeitsvorteil bieten.

URL: https://developer.nvidia.com/cuda-zone

libconfig Die externe Bibliothek ist vollstédndig integriert und leicht angepasst. Die bereit-
gestellte Ubersetzung einer hierarchischen Konfigurationsdatei wird zur Eingabe aller
Parameter und Algorithmuseinstellungen verwendet. Durch die vollstédndige Integrati-
on ist die Verwendung fiir den Nutzer nach aufsen hin nicht sichtbar.
URL: http://www.hyperrealm.com/libconfig

g3log Zur Ausgabe von Statusmeldungen und eines Logfiles wird die asynchrone Ausgabe
verwendet. Die Bibliothek ist mit dem Quellcode vollstandig integriert und leicht an-
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gepasst.
URL: https://github.com/KjellKod/g3log

TIFF Die Bibliothek wird zur Ein- und Ausgabe von Bilddaten verwendet und muss vom
System bereitgestellt werden.
URL: http://www.simplesystems.org/libtiff/

HDF5 |optional|] Die Bibliothek wird fiir das Einlesen von Daten aus Nexusdateien oder
die Ausgabe verwendet. Die Bibliothek ist als shared library eingebunden und muss
wahrend des Programmbaus und zur Laufzeit vorliegen.

URL: https://support.hdfgroup.org/HDF5/

CBF |optional] Zum Laden von Daten aus CBF Dateien muss die Programmbibliothek
wahrend des Programmbaus zur Verfligung stehen und ist anschliefend vollstindig
integriert.

URL: http://www.bernstein-plus-sons.com/software/CBF/

CImg [optional] Wahrend der Vorbereitungen und Rekonstruktion kénnen ausgewéhlte
Fenster dargestellt werden. Diese vollstandig integrierte Bibliothek stellt die notwen-
digen Funktionen bereit. Zur Nutzung wird die X11 Fensterverwaltung benétigt.
URL: http://cimg.eu

X11 |optional] Die fiir die Fensterverwaltung verwendete Bibliothek wird von CImg benétigt
und von den meisten Betriebssystemen bereitgestellt.
URL: http://www.x.org

Die verwendeten Bibliotheken sind frei verfiighar und diirfen ohne lizenzrechtliche Abgaben
verwendet werden. Zum Teil sind die Bibliotheken im Quellcode einbezogen und erfordern
keine gesonderte Installation, die notwendigen Lizenzvernetzungen sind im Quellcode eben-
falls mit angegeben. Das betrifft die Bibliothek zur Konfiguration der Parameter libconfig
und die CImg-Routinen. Beide sind vollstindig in das Projekt integriert und so ohne geson-
derte Konfiguration verwendet. Die anderen 6 Bibliotheken miissen vorher bereits installiert
sein, soweit benotigt. Zum erstellen des Programms muss wahrend der Konfiguration der
Ort der externen Bibliotheken angeben werden. Sind die zusétzlichen Pakete bereits vor-
handen sind zur Installation des Programms nur grundlegende Computerkenntnisse notig.
Nach der Installation kann das Programm sofort ohne Einschriankungen genutzt werden.
Die Rekonstruktion wird durch eine Konfigurationsdatei gesteuert. Diese wird der Instanz
wahrend des Programmstarts iibergeben. Eine aktuelle Konfigurationsdatei kann aus dem
Programm selbst heraus erzeugt werden. Darin sind alle notwendigen Parameter und weiter
Optionen aufgefiihrt. Die Rekonstruktion selbst 1lauft ohne weitere Eingriffe des Nutzers ab.
Alle Anweisungen fiir die Rekonstruktion sind im Konfigurationsfile aufgefiihrt. Wahrend der
Rekonstruktion kann die Live-Darstellung angepasst und zusétzliche Speicherpunkte festge-
setzt werden. In der Konfigurationsdatei ist das gesamte Verhalten des Algorithmus fest-
gelegt. Abweichungen vom gewiinschten Verhalten wihrend der Rekonstruktion sind dabei
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als Fehler anzusehen. Die Fehlerrate gering zu halten, ist ein bestreben jeder Softwareent-
wicklung. Ich habe die Rate durch mehrere Mafnahmen auf einem geringen Level gehalten.
Einerseits werden durch die Mitarbeit mehrerer Entwickler die Routinen mehrfach iiberpriift
und verbessert. Andererseits ist fiir jeden Rechenkernel, heifst jede Rechenaufgabe die die
GPU {ibernimmt, eine Testroutine geschrieben worden. Diese Routinen testen sowohl die
richtige Berechnung als auch die korrekte Fehlerbehandlung der Implementierung. Dabei
werden hauptséachlich Rechenroutinen gepriift. Die Konfigurationsablaufe sind zu komplex,
um mit diesem Verfahren getestet zu werden. Hier wird iiber Systemtests mit verschiede-
nen Konfigurationen das Gesamtsystem getestet und iiber das Ergebnis der Rekonstruktion
validiert.

4.4.2 Testroutinen

Als Mafnahme zur Qualitétssicherung werden Softwaretests parallel entwickelt und ange-
wendet. Es werden 2 verschiedene Testansdtze verwendet. Der erste umfangreichere Test
priift Subroutinen des Programms, genannt Modultest. Der zweite Test wird als Systemtest
bezeichnet und priift das Gesamtsystem auf Funktionalitat. Vorher bekannte Testdatenséitze
werden rekonstruiert und die Abweichung vom erwarteten Ergebnis gepriift.

Bei dem Modultest handelt es sich um vom Programmierer selbst erstellte Ablaufe zur
Uberpriifung von Subroutinen. Das heifit fiir verschiedene Teilmodule der Software wird eine
Testroutine vom Programmierer entwickelt. Damit wird sichergestellt, dass fiir alle bedach-
ten Fille die getestete Funktion die gewiinschte Wirkung entfaltet. Dabei haben wir zur
Durchfiithrung der Einzeltests das externe Paket ,gtest” verwendet. Diese Programmbiblio-
thek kann automatisiert die Tests durchfithren und auswerten. Die Testumgebung ist das
Softwareprojekt einiger Googlemitarbeiter. Die Bibliothek stellt eine Umgebung zur Verfii-
gung in der die Tests wiederholbar unter definierten Bedingungen ablaufen. Es wird hierfiir
ein zusétzliches (Test-) Programm geschaffen. Dieses zusétzliche Programm nutzt die zu
testenden Routinen und fithrt einen vom Programmierer festgelegten Testablauf durch. Al-
le Routinen sollen mittels einer eigenen Testroutine iiberpriift werden. Fiir sehr komplexe
Routinen ist das nur schwer moglich. Wir haben uns dabei auf die zugrundeliegenden Ar-
beitsroutinen beschrankt. Funktionen, die ausschlieflich die Auswahl der zu verwendenden
Arbeitsroutine durchfiihren, unterliegen keinen systematischen Tests. Die Testroutinen sind
jederzeit wiederholbar und so auch fiir den Endanwender nutzbar. Als Einschrankung ist an-
zusehen, dass auch die Tests vom Programmierer entworfen und implementiert sind. Dieser
Ringschluss, heifit der Entwickler priift sich selbst ob seine Implementierung korrekt funktio-
niert, kann leichter zu Fehlern fiihren als eine unabhéngige Testung. Aus Kapazitatsgriinden
wird auf eine vollkommen unabhéngige Priifung (Blackboxtest) verzichtet. Diese fehlende
Unabhéngigkeit des Tests kann zu unentdeckten Fehlern fiihren, wenn nicht alle Grenzfille
korrekt getestet werden oder nicht bedachte Zusténde eintreten. Der Quellcode ist verfiighar
und jeder Nutzer kann selbst den genauen Programmablauf nachvollziehen und priifen.

Die Systemtests werden mit verschiedenen Testdatensédtzen durchgefiihrt. Dabei werden
Testdatensétze erzeugt oder gemessen und anschliefsend fiir die Priifung herangezogen. Dabei
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kénnen sowohl einfache Durchlauftests stattfinden, bei denen gepriift wird ob das Programm
wie erwartet ablauft, ohne jedoch das Ergebnis zu priifen. Besonders zur Untersuchung der
Algorithmuseinstellung ist das sinnvoll. So kann beispielsweise gepriift werden wie der Al-
gorithmus auf Fehler bei der Einstellung oder Dateniibernahme reagiert. Um zu priifen, ob
die Rekonstruktion erwartungsgemaéfs funktioniert, sind Testdatensdtze beigefiigt und ste-
hen zum Testen zu Verfiigung. Bei simulierten Datensdtzen wird das Resultat direkt mit
den Ausgangsbildern verglichen und kann so die korrekte Funktion des Programms zeigen.
Bei realen Datensétzen kann lediglich die konsistente Rekonstruktion gepriift werden. Es
ist so moglich mit realistischen Daten bei der Optimierung von Programmteilen die richtige
Funktionsweise zu priifen.

Beide Methoden ermoglichen die Priifung der Implementierung und die Funktionsgrenzen
von Algorithmusidnderungen und Erweiterungen. Jede Verédnderung des Algorithmus soll bes-
sere Ergebnisse liefern. Uber einen Vergleich zwischen den Algorithmen kann so die Verbes-
serung belegt werden. Bei Erweiterungen des Algorithmus werden zusétzliche Freiheitsgrade
dem Algorithmus zur Anpassung iiberlassen. Eben diese zusétzlichen Freiheitsgrade kénnen
verfalscht werden, bis hin zum Zusammenbruch der Rekonstruktion. Anschliefsen wird das
Programm mit der Erweiterung gepriift. Aus den falschen Werten miissen, fiir einen bestan-
denen Test, die Parameter korrekt wiederherstellt werden. Dabei kann fiir den zu bestimmen-
den Parameter ein kritischer Startwert ermittelt werden, bei dem die Rekonstruktion gerade
noch funktioniert. Dieser Wert hat allerdings nur fiir den speziellen Testfall Aussagekraft. Je
nach Streukraft, Photonenstatistik der Beugungsbilder und Vorhandensein anderer Fehler-
quellen kann der kritische Bereich sehr unterschiedlich ausfallen. Die so bestimmten Werte
zeigen aber kein wiederholbar verlassliches Bild fiir die Grenze der Rekonstruierbarkeit.

Die Testroutinen eignen sich daher nicht fiir die Bewertung von Rekonstruktionserfolgen,
konnen aber Einzelteile des Programms priifen. Systematisch werden mit diesen 2 Testme-
thoden die Rechenschritte der Rekonstruktion gepriift und Teilweise das korrekte Verhalten
der Konfigurationsablaufe.

4.4.3 Ablauf

Das Programm ist in drei Teile gegliedert. Die Vorbereitung mit Datenakquise, die Rekon-
struktion und die anschlieffende Datenausgabe. Im ersten Teil wird die komplette Konfigu-
ration vorgenommen und alle Daten eingelesen. Danach fiithrt das Programm die eigentliche
Rekonstruktion durch. Die klare Trennung zwischen Konfiguration und Rekonstruktion er-
moglicht eine sehr eindeutige Datengrundlage auf der die Rekonstruktion (theoretisch mehr-
fach) ausgefiihrt werden kann. Die Rekonstruktionsschritte beginnen nachdem alle Daten
eingelesen und die gesamte Konfiguration vorgenommen ist. Damit kann die Rekonstrukti-
onsroutine quasi ungestort ablaufen und es muss kein weiterer Konsistenzcheck oder Kon-
figuration durchgefiihrt werden. Als Ausnahme ist hier die Liveausgabe fiir den Nutzer zu
betrachten. Dabei kann aber kein Einfluss auf die Parameter der Rekonstruktion genommen
werden.
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. Im dritten Teil, Ausgabe, werden die Er-
gebnisse, allen voran die Objekt- und

n Beleuchtungsfunktion fiir weitere Nut-
(o :i/:))nrel:‘ee:::el;:r? A zung bereitgestellt. Residualfelder, Feh-
Dsten einlesen lerwerte, Positionshistorien und alle wei-
\ J teren, wiahrend der Iterationen berech-
neten Kenngrofen gibt das Programm
(" Rekonstruktion ) unterschiedlich zusammengestellt und in
Iterationen durchfiihren verschiedener Form als Dateien im Aus-

Fehler berechnen gabeordner AUS.

Zwischenausgabe

N Vorbereitung

: In der ersten Phase werden alle Konfi-
~>( Beleuchtung . . . .
\ - gurationsparameter eingestellt, sowie die
Rohdaten eingelesen. Aufserdem miissen

@ die Anfangszusténde aller Ergebnis- und

Arbeitsmatrizen berechnet oder eingele-

Abbildung 4.3: Das Programm ptycho ist intern in drei SCI W?rd?n' Auch die Vorbereitung glie-
Teile gegliedert. Der Erste Konfiguriert alle Optionen und dert sich in 3 Phasen.

stellt die Rohdaten zur Verfiigung. Im zweiten Schritt wird Phase 1: Initialisierung und Konfigu-
die eigentliche Rekonstruktion durchgefiihrt und der dritte  .5tion. Alle fiir die Rechenoperationen
Komplex schreibt alle berechneten Daten weg.

(" Ausgabe

Ergebnisse ausgeben

notwendigen FEinstellungen werden vor-
genommen, wie die Auswahl der GPU
und die Bereitstellung der gewihlten Re-
chenablaufe. Auferdem stellt die Konfi-
guration alle zum Einlesen der Beugungsbilder notwendigen Werte bereit und priift diese.

Phase 2: Nach der Initialisierung wird eine Schleife {iber alle ausgewéhlten Beugungsbilder
abgearbeitet. Innerhalb dieser Schleife werden die Beugungsbilder sequentiell eingelesen und
so vorbereitet, dass die Bilder den geringst moglichen Speicher belegen, ohne dass Informatio-
nen verloren gehen, wobei die Speicherung auf Rechenaufwand und Zugriffszeit optimiert ist.
Vor dem Laden des ersten Beugungsbildes werden die notwendigen Informationen iiber den
Detektor in Form einer Pixelmaske und eines Flatfields bereitgestellt. Die Masken werden
auf alle Rohdaten angewendet. Anschlieftend sieht der Ablauf das Beschneiden der erzeugten
Bilder vor und aus den Intensitdtswerten werden durch Wurzelbildung Amplituden berech-
net. Eine spéatere Verdnderung der Bilder ist nicht vorgesehen und notig. Die Beugungsbilder
kénnen zur Kontrolle dem Nutzer angezeigt werden und laufen dann als Film, synchron zum
Ladevorgang.

Phase 3: Mit dem vollstdndigen Satz der Beugungsbilder und der relativen Positionen
kann die Objektfunktion und die Beleuchtungsfunktion initialisiert werden. Auferdem mii-
ssen die Felder fiir den Hintergrund initialisiert werden und alle nicht mehr benotigten Felder
werden freigegeben.
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KAPITEL 4. IMPLEMENTIERUNG o7

Die Vorbereitung fiir die Rekonstruktion ist damit abgeschlossen. Im néchsten Teil wird
die Rekonstruktion iterativ durchgefiihrt.

Rekonstruktion

Die Hauptarbeit des Programms wird im zweiten Teil durchgefiihrt. Aus den vorbereiteten
Beugungsbildern und den Startwerten fiir Beleuchtung und Objekt wird, entsprechend des
in Kapitel 3.1.1 beschrieben Algorithmus und den konfigurierten Erweiterungen, iterativ
die selbstkonsistente Losung rekonstruiert. Dabei werden alle Rechenoperationen auf der
Grafikkarte ausgefiihrt.

Die GPU arbeitet die Aufgaben ohne direkte Kontrolle des Hostsystems ab. Das Hostsys-
tem beschrankt sich damit vollstdndig auf die Steuerung, wihrend die Grafikkarte durchweg
hochparallel die Operationen ausfiihrt. Die asynchrone Vorgehensweise verlangt aber, dass
fiir jede Riickmeldungen beide Systeme zu synchronisieren sind. Aus Performanzgriinden soll
das moglichst selten geschehen. Speicherhaltung und Riickgabewerte habe ich so optimiert,
dass wenn moglich keine Synchronisation durchgefiihrt wird. Wenn unumgénglich dann ist
es auf ein Mindestmaf reduziert, also nur einmal je Iteration als Block. Damit wird die Be-
schleunigerkarte optimal ausgenutzt und eine bestmogliche Leistung erreicht. Die Iterationen
laufen linear ab. Alle verwendeten Beugungsbilder werden nacheinander angewendet, wobei
die Reihenfolge in jeder Iteration variieren kann. Wird die Reihenfolge nicht verdandert for-
dert das die Entstehung von Mustern, entsprechend des Scanrasters, in der Objektfunktion.
Theoretisch ist jede mogliche Reihenfolge gleich oft umzusetzen, um ein gleichméfige Rekon-
struktion zu gewéhrleisten. Schon bei 10 Beugungsbildern bedeutet das mehr als dreieinhalb
Millionen verschiedene Moglichkeiten. Bereits ein einziger Durchlauf jeder Reihenfolge ist
nicht praktikabel. Um einen moglichst grofen Parameterraum abzudecken, wird bei jeder
Iteration eine zufillige Reihenfolge der Subiterationen durchlaufen.

Wihrend der Rekonstruktion ist es moglich das Beleuchtungsfeld und die Objektfunk-
tion in jedem Schritt auszugeben. Dabei kénnen, neben den Ergebnissen der Rekonstruktion,
auch ausgewihlte Parameter, wie die Beugungsbildposition, dem Fehler- und Normierungs-
wert dargestellt werden. So kann live bewertet werden, ob die Konvergenz in den Ausgabe-
feldern eintritt und eventuelle Korrekturen an den Parametern fiir weiter Rekonstruktionen
abgeschéatzt werden.

Wird die maximale Iterationszahl erreicht oder bricht der Nutzer das Programm ab, wird
der Zustand der Rekonstruktion eingefroren und an die Ausgaberoutinen iibergeben.

Datenausgabe

Der letzte Abschnitt hat zum Ziel alle bei der Rekonstruktion genutzten Daten, soweit nicht
bei der Eingabe definiert, auszugeben. Alle Daten werde in einem vom Nutzer vorher fest-
gelegten Ordner abgelegt. Dabei wird nicht gepriift, ob eine vorherige Rekonstruktion dort
liegt. Einzig die Konfigurations- und Abschlussausgaben bekommen einen eindeutigen Zeit-
stempel versehen. Damit ist gewéhrleistet, dass bei vielen Versuchen, zur Bestimmung der
optimalen Parameterwerte, die Historie bekannt ist, jedoch nicht alle Zwischenergebnisse ge-
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speichert bleiben. Wiirden die Ergebnisfelder ebenfalls mit Zeitstempel versehen und so nicht
iiberschrieben, wiirden sich schon bei wenigen Optimierungsschritten riesige Datenmenge an-
sammeln. Da die Konfigurationshistorie erhalten bleibt, kann so auch im Nachhinein jedes
Zwischenergebnis wiederhergestellt werden.

Neben der Beleuchtungs- und Objektfunktion sowie Hintergrundfeldern werden zum Bei-
spiel auch samtliche Fehlerwerte, Positionsveranderungen und Anpassgrofen fiir Intensitat
gespeichert. Diese Parameter jedes Beugungsbildes werden fiir jedes Bild und jede Iteration
aufbereitet ausgegeben. Nur so ist eine vollstdndige Darstellung des Rekonstruktionsverlaufs
auch im Nachhinein moglich. Fiir weitere Untersuchungen der Objektfunktion wird in den
meisten Féllen die Amplitude und Phase verwendet. Die Amplitude ist dabei die Trans-
mission und im Bereich [0, 1]. Die Phase wird bei der Umrechnung aus der Darstellung in
Real- und Imaginérteil in Amplitude und Phase auf den Bereich +7 beschrinkt. Diese Be-
schrankung ist der Natur der Phase geschuldet und erzeugt willkiirliche Phasenspriinge in
der Phasendarstellung. Zur besseren Auswertung kann die Ausgabe der Phasenwerte, neben
der direkten Ausgabe, auch als entrollte Version konfiguriert werden. Fiir das konsistente
Zusammenfiigen der Phasenwerte stehen verschiedene Algorithmen zur Verfiigung. Neben
einfachen zeilen- oder spaltenbasierten Sprungsuchen steht auch ein globaler Algorithmus
zur Verfiigung. Durch Beschrinkung des Gradienten des fouriertransformierten Phasenbil-
des sind die Phasenspriinge nach der Riicktransformation konsistent zusammengefiigt [32].
Dabei konnen im Phasenbereich unbestimmte Punkte auftreten, die beim Zusammenfiigen
der Phasenwerte nicht konsistent behandelt werden konnen. Die globale Methode gléttet
diese unstetigen Bereiche und erzeugt in der unmittelbaren Umgebung einen Bereich nicht
vertrauenswiirdige Phasenwerte. Auferhalb der unmittelbaren Umgebung beeinflussen die
unstetigen Punkte die Werte nicht relevant und kénnen fiir die Charakterisierung verwendet
werden. Neben den rekonstruierten Daten ist auch die Programmausgabe in der Komman-
dozeile und die Eingabewerte Teil des Protokolls.

Mit Abschluss des dritten Teils ist die Rekonstruktion abgeschlossen. Fiir weitere Op-
timierungsschritte wird das Konfigurationsdokument verandert und kann ohne weiteres fiir
einen weitern Schritt genutzt werden. Diese Variante der Optimierung ist besonders bei den
ersten Rekonstruktionen eines Experimentes wichtig, da hier die notigen Parameter, wie
Beispielsweise Objekt-Detektor-Abstand, nicht genau genug bekannt sind. Diese Parameter
konnen durch Testexperimente mit bekannten stark streuenden Strukturen ermittelt werden.
Bei den wissenschaftlich bedeutsamen Experimenten ist der fiir die Rekonstruktion optimale
Satz an Parametern dann bereits bekannt.
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Kapitel 5

Experimente

Die im Kapitel 3.5 beschriebenen Erweiterungen des Algorithmus, kombiniert mit speziell fiir
die Ptychographie entwickelten Aufbauten, verschieben die Auflésungsgrenze hin zu wenigen
Nanometern |78]. Die Ptychographie ist sehr flexibel und kann, durch den einfachen expe-
rimentellen Aufbau, leicht mit anderen Verfahren kombiniert werden. Wird der Aufbau mit
einem System zur Temperatursteuerung erweitert, konnen temperaturabhéingige Messungen
durchgefiihrt werden [6]. Diese Messungen stellen hohe Anforderungen an die Rekonstruk-
tionsgiite und Geschwindigkeit. Nur bei Quasi-Live-Beobachtung des Verlaufs lasst sich der
interessante Temperaturbereich finden und untersuchen.

So hoch auflésende Informationen gewahren Einblicke in die kleinsten funktionellen Struk-
turen von zum Beispiel Katalysatoren. Zur vollen Information iiber das System wird noch das
chemische Verhalten des Materials selbst benotigt. Diese Daten konnten wir mit Ptychogra-
phie unter Ausnutzung der resonanter Streuung messen [51]. Wir konnten zeigen, dass mittels
resonanter Ptychographie nicht nur Elementunterscheidung moglich ist, ebenso ist der Va-
lenzzustand des Materials bestimmbar. Das Experiment wird in Abschnitt 5.2 beschrieben.
Ausschlieklich die Ptychographie ist in der Lage, dass verwendete komplexe Beleuchtungs-
feld mit Nanometerauflosung zu bestimmen. So kann auch das Beleuchtungsfeld mit hochsten
Auflésungen untersucht werden. Diese Eigenschaft ist besonders bei der Charakterisierung
neuer optische Systeme von Nutzen. Wir haben die Ptychographie zur Abbildung des ko-
héarenten Strahlprofils des Freie-Elektronen-Lasers LCLS in Stanford, USA, verwendet. Wir
zeigen, dass der fokussierte Strahl eine Halbwertsbreite von 125 nm aufweist [93|. Aufserdem
kann aus dem komplexen Beleuchtungsfeld die Phasenlage jedes Pixels relativ zueinander
bestimmt werden.

In diesem Kapitel wird eine Auswahl von Experimenten beschrieben, wobei jedes die
Entwicklung einer Erweiterung oder einer anderen Eigenschaft bedingt, um aus den Messda-
ten das Objekt und die Beleuchtung zu rekonstruieren. Im ersten Experiment, in Abschnitt
5.1, liegt das Augenmerk in dieser Arbeit auf der Rekonstruktionstechnik. Mit Hilfe des
von mir entwickelten Programms kann die fiir ein indirektes Verfahren notige Rekonstruk-
tion bereits wihrend der Messung beginnen. Es ist so moglich, bereits Sekunden nach dem
Abschluss der Messung erste Ergebnisse zu bekommen. Die Ptychographie bildet Grofien-
ordnungen bis hinunter zu wenigen Nanometer grofen Strukturen ab und kann auf Grund
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des hohen Durchdringungsvermégens von Rontgenstrahlung auch vollstdndig umschlosse-
ne Objekte abbilden. Der bisher in separaten Experimenten bestimmte chemische Zustand
kann im ptychographischen Standardverfahren nicht bestimmt werden. Durch Messung von
energiedispersiven Ptychogrammen konnte ich zeigen, dass die Ptychographie auch fiir die
Messung des chemischen Zustandes geeignet ist. Das Experiment ist in Abschnitt 5.2 be-
schrieben. Zumeist werden fiir ptychographische Experimente Synchrotronstrahlungsquellen
der 3. Generation verwendet. Diese Quellen bieten neben der hohen Intensitét, ein ausrei-
chend hohe Kohérenzlange. Noch grofsere Kohérenzlangen liefern im harten Rontgenbereich
nur SASE-Prozess basierte Quellen mit Linearbeschleuniger. Der statistische SASE-Prozess
stellt fiir die Ptychographie ein besonders Hindernis dar. Das von mir entwickelte Programm
enthélt Positionskorrekturmechanismen die selbst die sehr ungenauen Positionierung bei die-
sem Experiment ausgleichen konnen, beschrieben in Abschnitt 5.3. Optische Laser bieten bei
quasi frei wahlbarer Intensitit extrem hohe Kohérenzgrade mit Kohdrenzlangen von einigen
Kilometern. Das sind ideale Vorraussetzungen fiir Ptychographie im optischen Spektrum.
Unter meiner Fiihrung wurde in mehreren Experimente, Abschnitt 5.4, das photorefraktive
Material LiNbOj3:Fe untersucht und verschiedene Materialeigenschaften im Zusammenhang
mit dem photovoltaischen Tensor untersucht.

5.1 Temperaturabhangige Ptychographie

Ptychographische Experimente sind im Vergleich zu anderen hochauflésende Rontgenmikros-
kopieverfahren mit relativ geringem experimentellen Aufwand mdoglich |5, 6]. Die linsenfreie
Abbildung erlaubt die Gestaltung des Experiments mit grofsem Freiraum um das Objekt.
Der zur Verfiigung stehende Raum erlaubt Aufbauten zur Beeinflussung der Probe [49]. Ein
Parameter ist beispielsweise die Temperatur der Probe. Zwei weitere Variablen sind die Zu-
sammensetzung der Atmosphére und deren Druck [37]. Damit sind wichtige Stellschrauben
vorhanden, um die Wirkungsweise von Katalysatoren zu studieren.

Die Wirkungsweise von Katalysatoren kann nur durch operando Studien direkt untersucht
werden [48]. Zur Bestimmung der Wirkungsweise miissen Informationen iiber alle Grofsen-
skalen unter Reaktionsbedingungen gemessen werden. Von der Makrostruktur bis hinunter
zum chemischen Zustand des Katalysators werden genaue Informationen benotigt. Mit spek-
troskopischen Verfahren kann der chemische Zustand und das Verhalten wiahrend der Reak-
tion bestimmt werden [114]. Die Ortsauflésung der Verfahren ist durch die Strahlgréfe und
Probenstabilitét auf einige Quadratmikrometer Mittelungsfliche beschrénkt [89]. Die TEM-
Bildgebung kann einzelne Atome auflésen, muss aber unter Vakuum durchgefiihrt werden [|.
In beschrinktem Mafe kann eine Niederdruck-Gasatmosphéire im TEM verwendet werden
[111, 100]. Unter speziellen Bedingungen ist mit einer besonderen Zelle eine Untersuchung bei
Umgebungsdruck moglich [18]. Grofere Strukturen lassen sich mit Rontgenstrahlen, Dank
des hoéheren Durchdringungsvermogens, besser untersuchen als mit Elektronen. Es kénnen
so auch grofe Strukturen mit kiinstlicher Umgebung operando untersucht werden. Fiir mitt-
lere Grofen bis hinunter zu 50 nm eignet sich die vergrofernde Rontgenmikroskopie [41]. Die
Ptychographie schlieftt die Liicke der Untersuchungsmoglichkeit zwischen den chemischen
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Gasanschliisse

Abbildung 5.1: Die Zelle zur Untersuch- j
ung von Proben mit erh6hter Temperatur
und verschiedenen Atmosphéren. Die Zel-
le ist entworfen um die Probe sowohl mit
einem Rontgenstrahl, als auch mit einem Strahlenfenster

" elektrische Proben-
TEM untersuchen zu kénnen. Anschliisse halter

Untersuchungen mittels spektroskopischer Analysen mit sehr geringer Ortsauflésung und
der vergrofernden Rontgenmikroskopie. In einem spéteren Experiment zeige ich, dass die
Ptychographie sich auch zur Bestimmung des chemischen Zustandes eignet, sieche Abschnitt
5.2.

In diesem Experiment wurden 3 Proben untersucht [5, 6]. Im Abschnitt 5.1.1 wurde
an einem Cluster aus Gold-Nanopartikeln der Einfluss einer kiinstlichen dynamischen At-
mosphére und von Temperaturerhohung auf die ptychographische Bildgebung untersucht.
Auferdem wurde der Aufbau mit dieser Probe charakterisiert. Mit dem charakterisierten
Aufbau wurden die Degeneration zweier nanopororser Goldschichten (np-Au) unter Tempe-
raturerhhung untersucht. Im Abschnitt 5.1.2 wird reines np-Au untersucht und im Vergleich
dazu mit CeO; stabilisiertes np-Au, beschrieben in Abschnitt 5.1.3.

In Kooperation mit dem Institut fiir chemische Technologie und Polymerchemie des Karls-
ruher Instituts fiir Technologie haben wir das Verhalten von Goldnanopartikeln und nano-
porésem Gold unter kiinstlicher Atmosphére und Temperaturverdnderung untersucht [6].
Fir diese Art von Untersuchungen ist zur Experimentfiihrung eine stédndige Beobachtung
der Probe notwendig. Auf Grund des indirekten Charakters der ptychographischen Bildge-
bung ist eine nachgelagerte computergestiitzte Verarbeitung der Messdaten notwendig. Mit
Hilfe des von mir entwickelten Programms zur Rekonstruktion ist eine Quasi-Live-Abbildung
moglich. Alle Rekonstruktionen dieses Experimentes konnten, nach der Bestimmung aller
Parametern am ersten Testobjekt, schnell und ohne Wartezeit durchgefiihrt werden. Eine
genaue Beschreibung ist im entsprechenden Absatz auf Seite 63 zu finden.

5.1.1 Ptychographie unter kiinstlicher Atmosphare

Fiir die Untersuchung wurde eine in-situ Zelle verwendet, Bild 5.1, [6]. Neben der moglichen
rontgenmikroskopischen Untersuchen sind ebenfalls ex-situ TEM-Untersuchungen méglich.
Die Zelle schliefst die Atmosphére im Gehéuse ein. Zur Untersuchung mit Réntgenstrahlung
sind 2 Fenstern vorhanden, eines im TEM Chip, als diinne SiN-Membran, das auch elektro-
nentransparent ist. Das Andere ist eine réntgentransparente Kapton®-Folie. Uber elektrische
Zuginge kann das Heizelement des Proto-E-Chips™ aktiviert und geheizt.

Die im Mittel 50 nm groken Partikel sind auf die einige 10 nm diinne SiN-Membran des
Protochips aufgebracht. Zu Beginn wurde der Cluster unter natiirlicher Atmosphére und im
zweiten Schritt bei Spiilung der Zelle mit kiinstlicher Luft untersucht. Die Rekonstruktionen
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c) d)

400 nm

Abbildung 5.2: a) SEM Bild der Goldkugelanordnung auf der SiN-Membran b) Ptychographisches Phasenbild
des Goldkugelclusters bei einem Gasfluss von 1 mLmin~!. ¢) Phasenbild bei Raumtemperatur nach einer
ersten Warmeeinwirkung mit 180 mW Heizleistung (entspricht etwa 720 K). Die Kugeln beginnen zu aggre-
gieren. d) Nach einer zweiten Warmebehandlung mit 260 mW Leistung (entspricht 870 K) sind die Kugeln
vollstandig degeneriert.

mit und ohne Gasfluss liefern, im Bezug auf Auflésung und Clusterform, gleiche Ergebnisse.
Das Phasenbild des Partikelclusters ist unter Gasfluss von 1 mL min~! synthetischer Luft in
Abbildung 5.2 b) dargestellt. Damit ist gezeigt das ptychographische Bildgebung auch unter
Gasfluss mit gleicher Auflésung funktioniert.

Anschliefsend wurde das Verhalten der Gold-Nanopartikel bei Temperatursteigerung unter-
sucht. Die dynamische Atmosphére bestand weiterhin aus synthetischer Luft. Als Test der
Heizung wurden die Partikel mit 180 mW Heizleistung auf etwa 720 K erwdrmt und mit
dieser Leistung fiir 25 min behandelt. Nachdem die Probe wieder abgekiihlt war, ist der
Kugelcluster ptychographisch abgebildet worden. Die rekonstruierten Phasenwerte fiir das
Objekt sind in Bild 5.2 ¢) dargestellt. Die Form des Nanopartikelclusters ist zu erkennen.
Im Vergleich der Bilder 5.2 b) vor und c) nach der Warmebehandlung sind jedoch deutli-
che Unterschiede erkennbar. Innerhalb der Struktur sind nach der Behandlung (Bild 5.2 c))
keine Nanopartikel mehr zu erkennen. Das wenige Material und die damit einhergehende
geringe Streukraft bewirkt nur schwache Streusignale, besonders hin zu hohen Impulsiiber-
tragen. Aus der Streuung der Goldkugeln wird die Auflésung auf 30 nm angenommen. Bei
dieser Auflésung konnen einzelne 50 nm Kugeln nicht im Detail aufgelost werden. Fiir hohe-
re Auflésungen miissten Informationen bei héheren Impulsiibertragen gemessen werden. Die
Fléche des Detektors ist bei der gegeben Photonzahl nicht voll ausgeleuchtet und besonders
in den dufseren Regionen konnten wir keine Streusignale detektieren. Ein grofserer Informa-
tionsgehalt setzt voraus, dass die Beugungsbilder mit mehr Photonen und so einem besseren
Signal-Zu-Rausch-Verhéltnis, gemessen werden. Das Verhéltnis wird durch Reduktion des
Hintergrundsignals, mittels eines Strahlfingers, verbessert und die Photonenzahl steigt bei
der Verlangerung der Belichtungszeit [78|.

Ein ptychographischer Scan wie in Bild 5.2 b) besteht aus 1681 Bildern, mit 256 x 256
Pixeln je Bild. Mit der von mir entwickelten Software benétigt die Rekonstruktion bis zur
Ausgabe der ersten Ergebnisse weniger als 30s. Das Programm wird nach dem Abschluss
des Scans gestartet und ermoglicht so eine schnelle Auswertung. Die in der Arbeit darge-
stellten Phasenwerte sind Ausgaben nach 500 Iterationen, mit 40 nm Auflésung. Wird das
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Abbildung 5.3: a) Oberflidche der na-

nopordsem Goldschicht, abgebildet \“
durch ein SEM. b) Phasenbild der >
Schicht bei Raumtemperatur und £’ .
unter Schutzgas. Der Pfeil zeigt den 5.'\:!

beobachteten Riss. ¢) In der Uber-
lagerung des invertierten SEM Bil-
des in rot mit dem Phasenbild bei
Raumtemperatur.

¥

Programm bereits vor Abschluss der Messung gestartet, konnen erste Ergebnisse mit einge-
schranktem Gesichtsfeld noch wihrend der Messung vorliegen und bereits wenige Sekunden
nach Abschluss sind auch Ergebnisse mit vollem Gesichtsfeld moglich. Liegen Ergebnisse
bereits wenige Sekunden nach dem Abschluss der Messung vor, kann vorbehaltlos von einer
Live-Abbildung der ptychographischen Bildgebung gesprochen werden.

5.1.2 Nanoporoses Gold bei steigender Temperatur

Strukturen aus nanoporésem Gold (np-Au) sind durch die extrem grofe Oberfliche hoch re-
aktive Katalysatoren. Metalle mit so grofser Oberfliche sind jedoch, gerade durch die grofse
Oberfldche, bei hoheren Temperaturen nicht stabil. Die aus der grofen Oberfléche resultieren-
de Energie drangt das Material seine Struktur schon weit unterhalb der Schmelztemperatur
zu verandern, um die potentielle Energie der Oberfliache zu verringern. Damit verringert sich
die katalytische Wirkung und deshalb der Vorteil von nanopordsen Strukturen. Die Ober-
fliche kann durch Uberziehen mit CeO, stabilisiert werden, ohne dabei die Wirkung als
Katalysator relevant zu beeintréchtigen [6].

Als Model fiir einen Katalysator wird eine 100nm dicke Schicht nanopordsen Goldes
verwendet. Das nanoporose Gold entsteht durch Herauslosen der Silberkomponente mit Sal-
petersaure aus einer Folie einer AgAu-Legierung. Die Probe wird anschliefsend mit deionisier-
tem Wasser gewaschen und auf ein Kupfer-TEM-Gitter (100ter Maschenweite) iibertragen.
Zur besseren Orientierung und Stabilisierung wird auf die Schicht ein Aluminiumrahmen
aufgebracht. Die schwammartige Goldprobe ist nicht temperaturstabil genug um als Kata-
lysator optimal zu funktionieren, kann aber durch Uberziehen der Oberfliche mit Ceroxid
stabilisiert werden. Die zu stabilisierende Schicht wird mit Cernitrat in Ethanollésung be-
netzt und getrocknet. Anschlieffend wird wiahrend dem Backen der Probe die Beschichtung
in Ceroxid umgewandelt.

Am Verhalten des reinen np-Au wird der Einfluss der Temperatur auf die Bildgebung
untersucht. Die Probe wird steigenden Temperaturen ausgesetzt und bei jedem Schritt die
Verdnderung des Materials abgebildet. Die Atmosphére besteht dabei wieder aus syntheti-
scher Luft. Im Vorfeld wurde die Oberfliche der Probe mit einem Elektronenmikroskop unter
Sekundér-Elektronen-Kontrast untersucht, dargestellt in Bild 5.3 a). Bei Raumtemperatur
stellt die Ptychographie dieselbe Struktur in Projektion dar, das Phasenbild ist in Abbildung
5.3 b) gezeigt. In der Uberlagerung beider Bilder (Elektronenmikroskopie invertiert in rot,
das ptychographische Phasenbild als Graustufen, Bild 5.3 c)) ist zu erkennen, dass beide
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Abbildung 5.4: Ptychographische Phasenbilder bei der jeweils angegebenen erhéhten Temperatur. Der Pfeil
markiert den beobachteten Riss. Ab +50 K sind erste Anderungen erkennbar, bis +577 K ist der Riss eindeutig
zu erkennen. Wéhrend des letzten Temperaturschritts verdndert sich die Struktur stark. Das kann auf das
Schmelzen des Aluminiumrahmens zuriickgefithrt werden.

bildgebenden Verfahren trotz grundsétzlich unterschiedlichem Kontrastmechanismus die sel-
be Struktur abbilden. Die Sekundér-Elektronen-Mikroskopie bildet die Oberflichenstruktur
ab, die ptychographische Bildgebung hingegen wertet die projizierte Materialdicke aus. An
einem Riss bietet sich die beste Mdoglichkeit beide Kontrastmechanismen in Ubereinstim-
mung zu bringen. Im Bild 5.3 b) ist der ptychographische Phasenkontrast gezeigt. In der
rechten unteren Ecke ist ein gut zu beobachtender Riss zu erkennen und mit einem Pfeil
markiert. Der selbe Riss ist in Abbildung 5.4 bei Raumtemperatur mit einem Pfeil gezeigt.
Das Verhalten des reinen np-Au-Materials wird bei steigender Temperatur als Test der pty-
chographischen in-situ Bildgebung untersucht und gleichzeitig als Vergleichsprobe fiir den
stabilisierten Goldschaum verwendet.

Fiir 6 Heizleistungen (0, 59, 130, 194, 270 und 315mW) wird die Struktur der np-Au
Schicht ptychographisch abgebildet. Die Temperatur kann als proportional zur Heizleistung
anzusehen und wurde als Vergleichswert an anderen strukturell gleichen Chips gemessen.
Zwischen baugleichen Chip betrégt die Abweichung bis zu 50 K. Die Heizleistungen entspre-
chen damit relativ zur Raumtemperatur AT = 0K, 50K, 227K, 477K, 577K und 637 K.
Der bei Raumtemperatur zu erkennende Riss, markiert durch den Pfeil im Bild 5.4, verén-
dert sich bei steigender Temperatur. Bereits bei 450 K sind im Bild 5.4 kleine strukturelle
Veranderungen zu erkennen. Mit steigender Temperatur verdndert sich die Probe drastisch,
der Riss bleibt auch wahrend der ersten 4 Schritte bis +577 K sichtbar. Im letzten Schritt auf
+637 K veréndert sich die Probe am stéarksten. Der Aluminiumrahmen ist wahrend dieses
Schrittes geschmolzen. Die Probe verliert durch den fehlenden Rahmen an Stabilitdt und
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verdndert sich strukturell.

Die Verdnderung unterhalb der Schmelztemperatur von Gold wird mit der starken inner-
en Triebfeder der Oberflaichenspannung erklart. Besonders bei nanoporosen Strukturen mit
extrem grofer Oberfliche wirkt sich dieser Effekt aus. Die Struktur geht dabei verloren und
die vorteilhaften Eigenschaften als Katalysator verschwinden. Zur Erhaltung der Oberfliche
muss die gesamte Struktur stabilisiert werden, ohne jedoch die Reaktivitit zu beeinflussen.

5.1.3 Stabilisierte nanoporoses Gold bei erhohter Temperatur

"

" ExsituSEM .

ex situSEM

Abbildung 5.5: a) Ez-situ SEM-Bild vor der Warmebehandlung b) Ptychographisches Phasenbild des Objekts
der gleichen Strukturen c) Ptychographisches Phasenbild bei geringer Heizleistungen von 24 mW, ungeféhr
10K iiber Raumtemperatur d) Bei +50K verdndert sich die stabilisierte Struktur einmalig ) Bei +227K
verdndert sich die Struktur nicht weiter. Der Rahmen entspricht dem abgetasteten Bereich f) Nach der
Temperaturbehandlung entspricht die Struktur bei SEM Bildgebung der ptychographischen Bildgebung im
letzten Schritt.

Bereits bei geringen Temperaturen setzen bei nanoporésen Gold Strukturverdnderung ein
und verhindern eine technische Anwendung als hochaktiver Katalysator. Nur durch Tempe-
raturstabilisierung kann das Material als industrieller Katalysator eingesetzt werden. Die ex-
trem grofse Oberflache zieht sich unter Energiegewinnung zusammen und vernichtet dabei die
feinen Strukturen. Das zu unterbinden ist eine Voraussetzung zur industriellen Anwendung.
Als Ansatz wird die Oberfliche mit inertem Cerdioxid {iberzogen und dadurch weitestge-
hend stabilisiert. Die Stabilisierung kann nicht vollsténdig verhindern, dass feine Strukturen
beim einmaligen Ausheilen bereits bei +50 K verschwinden, sieche Bild 5.5. Weitere Anderun-
gen sind durch den Uberzug aber unterdriickt. Wihrend des Schritts bei +50 K veréindert
sich das reine np-Au bereits und die stabilisierte Form ebenfalls. Dieser Schritt wird fiir die
stabilisierte Struktur als Ausheilen bezeichnet, da hier die Form sich einmalig &ndert und
anschliefsend bei allen weiteren Behandlungen keine weiteren Veranderungen zeigt. In Bild
5.4 d) ist die ausgeheilte Struktur dargestellt und im Bild e) ist der Temperaturschritt bei
4220 K zu sehen. Die verdnderte Struktur bleibt jetzt und auch bei hoheren Temperaturen
stabil. Nach der Temperatursequenz wurde ex situ noch ein SEM-Bild aufgenommen. Das
in Abbildung 5.5 f) gezeigte SEM-Bild zeigt die selben ausgeheilten Strukturen wie die pty-
chographische Aufnahme e). Das mit CeO, als Stabilisator auf der Oberfliche des np-Au
verhindert demnach die vollstdndige Degeneration des Katalysators und stellt damit den
ersten Schritt in Richtung Anwendung von nanoporésen Strukturen dar.
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5.1.4 Zusammenfassung

Die Ptychographie ist in der Lage hochaufgeloste Nanostrukturen in einem chemischen Re-
aktor darzustellen darzustellen [48]. Auch die durch Hitze angeregten Verédnderungen der
Struktur kann die Ptychographie abbilden.|5, 6] In dem Experiment konnten wir nachweisen
das die Ptychographie unter kiinstlicher Atmosphére funktioniert und auch hochaufgeloste
Abbildungen unter erh6hter Temperatur moéglich sind.

Die Temperaturschritte miissen wahrend des Experimentes gesteuert und kontrolliert wer-
den. Hier liegt der Vorteil direkte Bildgebung, die unmittelbar nach der Messung das Bild
liefert. Indirekte Verfahren, wie die Ptychographie, benotigen eine Weiterverarbeitung der
Messdaten. Fiir ptychographische Datensitze ist die Rekonstruktionszeit rechenintensiv und
benotigen viele Ressourcen und vor allem Zeit. Mit Hilfe des von mir entwickelten Pro-
gramms gelingt die Rekonstruktion in kurzer Zeit und ermdéglicht die Daten quasi-live zur
Verfligung zu stellen. Die Analyse kann direkt nach der Datenaufnahme beginnen. Der Nach-
teil einer indirekte Methode, dass die Messdaten rekonstruiert werden miissen, ist durch die
schnelle und unmittelbare Rekonstruktion ausgeglichen. Die Ptychographie eignet sich so zur
Uberwachung von Experimenten.

5.2 Resonante koharente Rontgenabbildung

In diesem Kapitel stelle ich ein Experiment vor, dass neben der bekannten hohen Ortsauf-
16sung, die element-spezifische Bestimmung des Valenzzustandes (Oxidationszustand) zeigt.
Die ortsaufgeloste Kenntnis des elementspezifischen Oxidationszustandes ist eine Grund-
voraussetzung fiir das Versténdnis der mikroskopischen Wirkungsweise von Katalysatoren.
Nahezu alle chemischen Produkte kommen heutzutage wiahrend der Herstellung mit einem
Katalysator in Beriihrung. Zur Entwicklung neuer Katalysatoren und die Verbesserung be-
reits bekannter Verfahren, in Bezug auf Aktivitit, Lebensdauer und die Selektivitéit, ist es
elementar notwendig, die Funktionsweise des Katalysators unter realen Reaktionsbeding-
ungen zu verstehen [107, 113, 38|. Dafiir muss wéihrend der Reaktion der chemische Zustand
des Katalysators untersucht werden. Die Untersuchungen miissen dabei die Elektronenbin-
dungszustédnde auf atomaren Lingen genauso abdecken wie die makroskopische Struktur
[8, 37, 112, 108].

Die Rontgenmikroskopie ist die ideale Methode zur Untersuchung unter Reaktionsbe-
dingungen. Besonders die elementspezifische Absorptionsspektroskopie eroffnet Zugénge zur
Funktionsweise [41] der Katalysatoren. Die Untersuchung unter realen Experimentierbedin-
gungen ist mit Rontgenstrahlung auf Grund der hohen Eindringtiefe in Material mdoglich.
Auf diese Weise konnen, im Inneren von abgeschlossenen Reaktoren, Reaktionen in operando
untersucht werden [39, 45, 40, 44]. In Kombination mit einem tomographischen Verfahren
kénnen so die chemischen Zustdnde innerhalb des Katalysators in 3D gemessen werden [89].
Rontgenabsorptionsmikroskopie, wie sie bisher verwendet wird, hat ein Auflésungsvermogen
bis hinunter zu etwa 100 nm. Zwischen atomarer Auflésung von Réntgenbeugungsexperimen-
ten und Elektronenstrahlmikroskopie liegt ein Bereich den keine der vorhandenen Techno-
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logien gut abdecken kann. Die Ptychographie schliefst diese Liicke zwischen der atomaren
Auflésung in der Rontgenbeugung und der unteren Grenze der konventionellen Rontgenmi-
kroskopie [67, 86, 102].

Als Modell eines Katalysators werden Au-Nanopartikel verwendet, die mit kohérenten
Photonen mit Energien im Bereich der Gold-Ls-Kante bei 11,92keV abgebildet werden.
Der Verlauf des rekonstruierten Brechungsindexes in der Probe ldsst direkte Riickschliisse
auf das Material und dessen chemischen Zustand zu. Aus dem Verhalten des komplexen
Brechungsindexes an einer Absorptionskante kann direkt auf die Elementverteilung innerhalb
der Probe geschlossen werden. Dieses Verfahren wurde bereits mit weicher Rontgenstrahlung
demonstriert [7]. Mit weicher Rontgenstrahlung wurde um die Sauerstoff K-Kante herum
gemessen und daraus die Elemente von einigen Mikrometer groften Kugeln, hergestellt aus
entweder SiO3 oder PMMA, bestimmt [7]. Im harten Rontgenbereich konnte bereits die
Unterscheidung von Gold- und Silber-Nanopartikeln demonstriert werden [101]. Wir haben
in unserem Experiment ebenfalls zwischen verschiedenen Elementen unterscheiden konnen.
Zusatzlich ist auch die Untersuchung des lokalen chemischen Zustandes der Partikel mit
hoher lateraler Auflésung moglich ist [51].

Fiir eine verlassliche Analyse werden in der Spektroskopie die Absorptionssignale verwen-
det. Diese lassen sich relativ einfach messen, bieten aber nur geringe laterale Auflésung. Bei
der Ptychographie mit harter Rontgenstrahlung eignet sich die Amplitudeninformation, auf
Grund des stéirkeren Rauschens, nicht fiir eine quantitative Analyse. Der Phasenschub kann
bei schwachen Proben deutlich verlasslicher und rauscharmer rekonstruiert werden, verglei-
che Bild 5.6 b) und c). Beide Anteile des Brechungsindexes, Real- und Imaginérteil, sind
iiber die Kramers-Kronig-Relation gekoppelt und enthalten die gleiche Information iiber die
Probe [1]. Aus den, in der konventionellen Spektroskopie ermittelten, Transmissionsverlaufen
kénnen so Referenzkurven fiir den Verlauf des Realteils (Phasenschub) des Brechungsinde-
xes berechnet werden. Uber Vergleiche mit den Referenzkurven fiir verschiedene chemische
Zustéinde kann der Zustand der Probe ermittelt werden. Wir haben dafiir den Verlauf von
metallischem Gold und Au®" bestimmt, in Phasenschub umgerechnet und mit den aus der
Ptychographie ermittelten Werten verglichen.

5.2.1 Probe

Ziel des Versuches war mittels ptychographischer Bildgebung den Valenzzustand von Gold zu
bestimmen. Die Testprobe sollte auferdem zeigen, dass eine Elementunterscheidung moglich
ist. In diesem Experiment soll Platin von Gold unterschieden und fiir das Gold der Oxida-
tionszustand angegeben werden. Das Gold wurde in Form von Nanopartikeln aus einer Col-
loidlésung auf eine 20 nm dicke Silizium-Nitrit-Membran (TEMwindows.com) aufgebracht.
Die Losung enthielt 95% kugelformige Partikel, mit im Mittel 100 nm Durchmesser. Die
restlichen 5% der Partikel sind nicht kugelférmig. Im oberen Cluster in Bild 5.6 a) ist eines
der nicht kugelférmigen Partikel zu erkennen. Als Materialunterscheidung wurde Platin aus-
gewahlt, aufgrund der Néhe von Platin und Gold im Periodensystem. Die beiden Elemente
Pt und Au besitzen eine sehr dhnlich besetzte Elektronenhiille: Pt[5d?6s'], Au[5d'%6s']. Die
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Hiille enthélt bei Gold lediglich ein Elektron mehr in der d-Schale. Das Platin wurde nicht
b) - als Nanopartikel, sondern als Ring aus CgHigPt-
Gas mittels Elektronenstrahl abgeschieden. Der
Platinring, Durchmesser 1pm, Dicke 100 nm, um-
schliefst den interessanten Bereich und garantiert
so ein schnelles Finden des ausgewéahlten Probena-

reals.
Abbildung 5.6: a) Das Testobjekt wurde im Aus dem SEM-Bild, Abbildung 5.6 a), kann die

ieErMG‘;cs);};eaxI;: l;?ge;:}?ilgdgfl gl)elagl;t _11?256115 Verteilung und die Grofe der Gold-Partikel abge-
rekonstruiert der Algorithmus Transmissions- schéitzt werden. Das Objekt besteht aus 2 Clus-
unterschiede bis zu 2% und einen negativen tern von Goldnanopartikeln verschiedener Form
Phasenschub von bis zu —100 mrad. und Grofe, umgeben von einem Platinring als Ver-
gleichsobjekt. Fine ptychographische Rekonstruktion des betreffenden Bereiches zeigt die
gleichen Strukturen wie das SEM-Bild 5.6 a). Die aus der ptychographischen Rekonstruk-
tion, fiir E=11896 eV, rekonstruierte Transmission und der Phasenschub ist in den Bildern
5.6 b) und c) gezeigt. Die Absorption von A = 2% und der gemessene Phasenschub von
—100mrad passen gut zu den berechneten Werten fiir reines Gold theoretisch erwarteten

Werten von A¢p = —109mrad und Ar = 1,5%.

| -
»
W

0.98 " Qg -100 mrad 0
— —_—
Transmission Phasenschub

5.2.2 Strahlcharakterisierung

Das Experiment wurde an der Beamline P06 der Synchrotronstrahlungsquelle PETRA III.
[87] in Hamburg durchgefiihrt. Das Rontgenmikroskop fiir harte Rontgenstrahlung ist fir
die Ptychographie, auf Grund der hohen Kohéarenzlange und der Méglichkeit das Objekt mit
dem Strahl abzutasten, sehr gut geeignet [91, 95].

Die Photonenenergie der Strahlung wird mittels eines Si-(111)-Monochromators mit 2
Kristallen, mit festem Austrittsfenster, festgelegt. Wahrend des Experiments wurde der Spei-
cherring mit 240 Bunches und insgesamt 100 mA Ringstrom bei TopUp —1 % betrieben. Der
Strahl wird am Mikroskop, 98 m nach der Strahlungsquelle im Undulator, von einem Satz
aus 2 orthogonal angeordneten NFLs fokussiert [84].

Die Form des verwendeten Strahls wurde unmittelbar vor dem eigentlichen Experiment
mit Hilfe eines andern Testobjekts, genannt Siemensstern, ptychographisch charakterisiert.
Fiir die Charakterisierung wurde eine Energie oberhalb der Kante von 11,69 keV verwendet.
Die Energie wurde oberhalb gewahlt, um wéahrend der Vorbereitung des Experimentes die
Gold L3 Kante mit anzuregen und so den Kontrast zu verbessern. Der Siemensstern besteht
aus sternférmig angeordneten Ta-Strukturen mit kleinsten Stegbreiten von 50 nm in der Mit-
te der Struktur. In Bild 5.7 a) und b) sind die Amplitude und Phase des Rekonstruierten
Objektes zu sehen. Der in Bild 5.7 a) rot umrandete Bereich entspricht der abgerasterten
Flache von 2 pm x 2 um. Das Gesichtsfeld wurde mit 50 x 50 Schritten, insgesamt 2601 Beu-
gungsbildern, abgetastet. An jedem Rasterpunkt ist mit einem, auf der optischen Achse 2,1 m
hinter vom Objekt positionierten Pilatus-300k [46], ein Beugungsbild gemessen. Jedes Bild
wurde 0,5s belichtet, das entspricht einer Dosis von etwa 2,8 - 10° ph je Bild.
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o Amplitude +Phasenschub

Abbildung 5.7: a) Ptychographische Amplitude des Testobjekts. Der rote Rahmen umschlieft den vom
Scan abgefahrenen Bereich der Probe. b) Ptychographisch rekonstruierter Phasenschub des Testobjekts. c)
Komplexwertiges Beleuchtungsfeld. Die Helligkeit kodiert die Amplitude des Feldes, die Farbe die Phasenlage.
d) Das Profil entlang des Schnittes AB ist fiir die rekonstruierte Amplitude und Phase dargestellt. Die glatte
schwarze Linie kennzeichnet den Verlauf des Materials in der Referenzprobe.

Genauso wie bei der eigentlichen Probe in Bild 5.6 ist die Phase des Testobjekts deutlich
verlisslicher rekonstruiert als die Amplitude. Entlang des Schnittes AB ist in d) die Amplitu-
de und Phase aufgetragen. Der erwartete Verlauf ist als schwarze durchgehende Linie einge-
fiigt und wird durch den Phasenverlauf genauer beschrieben als durch die Amplitudenwerte.
Fiir die angegebenen 500 nm Ta sind eine Transmission von 82,4 % und ein Phasenschub von
—568 mrad zu erwarten. Berechnet man nach Formel 2.22 die Dicke aus den gemessenen Wer-
ten fiir den Phasenschub A¢ = —350 mrad ergibt sich eine Dicke d = 319 nm. Eine &hnliche
Dicke d = 301 nm ergibt sich bei der in Bild 5.7 ¢) rekonstruierten Transmission 7" = 89 %
aus Formel 2.23. Da in vorhergehenden Experimenten dhnliche Werte gemessen wurden kann
davon ausgegangen werden das entweder das Material weniger dicht als der Standardwert
von p = 16,624 g/cm? ist oder die nominelle Dicke nicht erreicht wird. Da Transmission
und Phasenschub vergleichbare Dicken ergeben und die Messungen mit fritheren Messungen
ibereinstimmen [91], konnen die Rekonstruktionen als vertrauenswiirdig angesehen werden.

Aus dem Vorexperiment ist die komplexwertige Beleuchtungsfunktion, Bild 5.6 ¢), beka~
nnt und kann als Startwert fiir die Beleuchtung bei weiteren Rekonstruktionen verwendet
werden. Die Beleuchtung ist nur niherungsweise bekannt, da sich bei jeder Anderung der
Energie die Fokalebenen der Linsen verschieben und so die Kaustik des Strahls veréndert
wird. Im Energiebereich von 50eV ist dabei eine Verschiebung um nur wenige Mikrometer
zu erwarten, der Fokus wird demnach nicht wesentlich veréndert.

5.2.3 Resonante Untersuchungen

Fiir die Untersuchung des chemischen Zustandes der Gold Nanopartikel wurde in einem 50 eV
breiten Energiebereich, um die Gold-L3 Kante bei 11,920 keV Messungen durchgefiihrt. Der
gesamte Bereich von 11,900 keV bis 11,950keV wurde in 5eV Schritten abgetastet und der
Nahbereich um die Kante 11,910keV bis 11,921keV in 1eV Schritten. Insgesamt ergeben
sich daraus 21 Energien rund um die Absorptionskante. Der feine abgetastete Bereich wurde
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auf Grund von Justagefehlern im Monochromator nicht oberhalb, sondern unterhalb, der
Kante positioniert. Der wichtige Teil von 11,918 keV bis 11,921 keV wird aber abgedeckt.

Bei jedem Energiepunkt wurde ein Ptychogramm aufgenommen. Die Datensétze besteht
aus jeweils 441 Fernfeldbildern, die ein Gesichtsfeld von 1pum x 1 pm abdecken. Das Ge-
sichtsfeld wird mit 20 x 20 Schritten abgerastert. Das entspricht einem Abstand von 50 nm
zwischen benachbarten Beleuchtungspunkten. Die Beugungsbilder wurden wie bei der Strahl-
charakterisierung mit einem Pilatus-300k [46] auf der optischen Achse, 2,1 m nach der Probe,
aufgenommen. Fiir die Datenséitze im Abstand von 5eV ist pro Beugungsbild 1,5s integriert
worden. Ein Ptychogramm dauert dann knapp 15min. Fiir die Ptychogramme mit 1eV
Abstand wurden nur 0,3s pro Bild gemessen. Damit reduziert sich die Zeit pro Scan auf
ungefdhr 3 min.

Jeder Energieschritt wurde unabhéngig rekonstruiert. Der Startwert war jeweils das bei
der Strahlcharakterisierung bestimmte komplexe Beleuchtungsfeld und ein leeres Objekt.
Das komplexwertige Beleuchtungsfeld muss bei jeder Rekonstruktion mit angepasst werden,
um der Verschiebung durch die Energieinderung Rechnung zu tragen. Die rekonstruierten
Beleuchtungsfelder sind fiir den Energiebereich sehr dhnlich. Beispielhaft sind in Bild 5.8
fiir 5 Energien die komplexen Beleuchtungsfelder dargestellt. Die Verschiebung der Foku-
sebenen sind dabei nur indirekt iiber die Veranderung der Intensitétsverteilung zu sehen.
Eine Verschiebung von einigen Mikrometern erzeugt aber keine wesentliche Veranderung der
Beleuchtung und damit gleichbleibende Voraussetzungen fiir die Messung.

a) 11900 eV b) 11910 eV ¢) 11920 eV d) 11930 eV e) 11950 eV

- . .

Abbildung 5.8: Fiir 5 beispielhafte Energien ist das rekonstruierte komplexe Beleuchtungsfeld in der Ob-
jektebene dargestellt. Die makroskopische Form und Phasenlage ist bei allen Energien gleich. Durch die
Verschiebung der Fokusebenen beim Energiewechsel werden die Seitenbereiche des Primérstahls mit steigen-
der Energie breiter und auch die Nebenmaxima gewinnen leicht an Stéarke.

In Abhéngigkeit von der Energie wurde mit ptychographischer Rekonstruktion die Ab-
sorption und der Phasenschub im gesamten Gesichtsfeld bestimmt. Die Ergebnisse der Re-
konstruktionen sind in Bild 5.9 a) dargestellt. Dabei wird nur die Phase der Objektfunktion
dargestellt. Die Amplitude ist zu verrauscht um einen Unterschied erkennen zu kénnen. Der
Phasenschub korreliert mit der Absorption und zeigt so die gleichen Informationen wie die
Absorption. Aus dem Verlauf, im Bezug auf die Energie, kann das Material und der Oxida-
tionszustand ermittelt werden. Fiir Photonenergien rund um die Au-L3 Kante ist bei Platin
keine Verdnderung des Phasenschubs zu erwarten, da keine Absorptionskante in diesem Ener-
giebereich liegt. Die Variation des rekonstruierten Phasenschubs fiir Platin gibt damit eine
Abschétzung fiir die Ungenauigkeit der Messung. Der in Abbildung 5.9 b) dargestellte Graph
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Abbildung 5.9: a) Ptychographisch bestimmter
Phasenschub des Objekts bei 6 ausgewéahlten
Energien. b) Das Diagramm zeigt fiir die 4 in a) .
d) markierten Au-Nanopartikel und den Pla- % W » . i e Y
tinring energieabhéingig den Phasenschub. Aus- HIS0EY TRV NGy TsE0ey msReV s %
gefiillte (offene) Symbole markieren Messungen
mit 1,5s (0,3s) Belichtungszeit pro Scanpunkt.
Der Phasenschub des Pt-Rings (quadratische
Symbole) zeigt keine Verdnderung bei Energi-
en um die Lz-Kante von Gold. c¢) Als Referenz
fiir die Oxidationszusténde sind die Absorpti-
onskurven fiir Goldfolie (durchgezogene Linie)
und fiir dreiwertiges Gold (HAuCly) in wéss-
riger Losung, gestrichelte Linie) dargestellt. d)
Auswahlmaske fiir die verschiedenen Signale. )
Die als metallisches Gold identifizierten Berei-
che sind rot eingeférbt und der Bereich mit Ma-
terial ohne Phasendnderung ist blau eingefarbt.
Bild nach [51], mit freundlicher Genehmigung — j ‘ ‘
von Appl. Phys. Lett. 11.910 Energie [ke\1/1]'920 11.930
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fiir den Platinring zeigt eine Standardabweichung von 2,4 mrad, der Min-Max-Abstand be-
tragt 9,5 mrad. Der in 5.9 d) mit B bezeichnete Bereich wird als Phasenreferenz fiir den freien
Raum verwendet. Fiir die Darstellung der Auswertung wurden 4 Nanopartikel ausgewihlt.
Die ausgewédhlten Partikel sind in der Darstellung 5.9 d) markiert. Fiir jedes Partikel ist der
Phasenschub im Diagramm 5.9 b) dargestellt. Die 4 ausgewéhlten Goldnanopartikel weisen
eine starke Anderung an der Gold-Ls Kante auf. Das eine Absorptionskante auftritt, zeigt
das Vorhandensein von Gold im Messbereich. Die Elementbestimmung ist damit erfolgreich
demonstriert. Das Bild 5.9 e) zeigt Farbcodiert die verschiedene Elemente, in rot sind alle
goldene Anteile eingefarbt und in blau die Platinbereiche. Fiir die Bestimmung des Oxi-
dationszustandes wird eine Referenz bendtigt. Fiir metallisches und dreiwertiges Gold sind
Absorptionsmessungen als Referenz, in Abbildung 5.9 c), gezeigt. Metallisches Gold wird
durch die durchgezogene Linie dargestellt, dreiwertiges Gold mit der gestrichelten Linie.
Uber die Kramers-Kronig-Relation kénnen die Absorptionskurven in Phasenverldufe um-
gerechnet und in dieser Form mit den ptychographisch rekonstruierten Werten verglichen
werden. Die Absorptionskurve fiir dreiwertiges Gold zeigt eine starke Absorptionslinie direkt
oberhalb der Aborptionskante, genannt "Whiteline’. Die Whiteline in der Absorptionsmes-
sung verursacht iiber die Kramers-Kronig-Relation im Phasenverlauf einen steilen Anstieg
bei der Energie der Whiteline. Der steile Anstieg ist im Phasenverlauf fiir dreiwertiges Gold
(gestrichelte Linie in Bild 5.9 b)) bei Energie 11920eV zu sehen. Metallisches Gold zeigt
an dieser Stelle keine Absorptionsspitze. Die Absorptionskurve fiir metallisches Gold, ohne
Whiteline, korrespondiert mit einem breiten Tal im Phasenverlauf.

Die ptychographisch rekonstruierten Phasenwerte stimmen mit der Referenzkurve fiir
metallisches Gold {iberein. Fiir dreiwertiges Gold beschreibt die Referenzkurve nicht die pty-
chographisch bestimmten Werte. Besonders der Verlauf im Absorptionskantenbereich folgt
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dem Verlauf fiir metallisches Gold. Wird der Verlauf als Superposition der Referenzkurven
fiir metallisches und 3-wertiges Gold beschrieben tragt ergibt sich nur ein relevanter Anteil
fiir metallisches Gold. Der Anteil fiir Au™ liegt innhalb der Fehlertoleranz. Es ist damit
nachgewiesen das auch im Inneren der Nanopartikel Gold ausschlieflich metallisches vorliegt
und nicht als Au™?.

Es konnte gezeigt werden, dass mit Ptychographie und harter Rontgenstrahlung eine
eindeutige Elementanalyse moglich ist. Auferdem konnte fiir Gold, iiber den Vergleich mit
Referenzspektren, der Oxidationszustand bestimmt werden. Der Vorteil der Ptychographie
gegeniiber konventionellen Spektroskopieverfahren ist die hohe Ortsauflésung. Die Auflésung
der Ptychographie liegt nicht in der Grofenordnung des Strahls sondern theoretisch in der
Grofenordnung der Wellenldnge. Die Auflésung ist abhéngig von vielen Einfliissen und muss
fiir jedes Experiment neu bestimmt werden.

5.2.4 Auflésungsbestimmung

Die Auflésung muss fiir jedes Experiment
gesondert bestimmt werden. Mit Messun-
gen an Testobjekten kann nur eine Anhalts-
punkt fiir die Auflosung gefunden werden.
Da die Auflésung von der Photonendosis
und der Streukraft des Objektes abhéngt,
muss die Auflésung unter realen Bedingun-
gen bestimmt werden. Bei den Photonen-
energien 11912eV und 11936 eV sind nach
Diagramm 5.9 b) fiir Gold der etwa gleiche
Wert fiir den der Realteil des Brechnungsin-
dexes zu erwarten. Der Phasenschub fiir bei-

Experiment

Simulation

FWHM 19 nm FWHM 27 nm

ideale Kugeln

Abbildung 5.10: a) Das SEM Bild der Probe zeigt die

de Energien ist damit ebenfalls vergleichbar.
Der Unterschied in den Ptychogrammen ist
allein auf die unterschiedliche Belichtungs-
zeit, 1,5bs Beziehungsweise 0,3s, der Scans
zuriickzufiihren. Die rekonstruierten Objekt-
funktionen der beiden Scans zeigen die An-
ordnung der Nanopartikel und des Platin-
rings. Der Unterschied besteht dabei in der

Anordnung und Grofke der Nanopartikel.

b) Transmission der simulierten Probe.

¢) Ergebnis bei 1,5 s Belichtungszeit.

d) Die mit einer Gaufifunktion, FWHM=19nm, gefal-
tete Simulation passt am besten zur Messung.

e) Ergebnis bei nur 0,3 s Belichtungszeit.

f) Mit einer Gaubfunktion FWHM=27 nm gefaltete Si-
mulation in b).

Bild entnommen aus [51], mit freundlicher Genehmi-

: » ; B gung von Appl. Phys. Lett.
erreichten Auflésung. Um die Auflésung zu

bestimmen, habe ich die rekonstruierten Aufnahmen aus dem SEM, Bild 5.10 a), und zwei
Ptychogramme, eines fiir jede Belichtungszeit, Bild

Ausgehend von der SEM-Aufnahme 5.10 a) habe ich ein Transmissionsmodel der Gold-
partikel erstellt. Die untersuchten Nanopartikel sind als ideale Kugeln, aus Gold mit einer
Dichte von p = 19,3 g/cm?, modelliert. Das ideale Transmissionsbild ist in Abbildung 5.10
b) gezeigt. Zur Simulation der geringeren Auflésung wurde das ideale Transmissionsfeld mit
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einer Gaufkfunktion gefaltet. Die Faltung verwischt kleine Strukturen der Objektfunktion.
Die scharfen Kanten der Kugeln und das Profil der Partikel wird so verandert. Aus der ideal
simulierten Transmissionfunktion wird eine weniger genau aufgeldstes Bild. Die Halbwerts-
breite (FWHM) der zur Faltung verwendeten Gaufsfunktion wird als Auflésung angegeben.
Die Simulation wird dann an die gemessene Phasenverteilung quantitativ angepasst. Dabei
ist die Halbwertsbreite der Gauftfunktion der einzige Variationsparameter zur Anpassung
der Simulation an die Experimente. In den Bildern 5.10 c¢) und d) ist das Phasenbild und
die am besten passende Simulation dargestellt. Fiir das Experiment mit 5.10 ¢) und e), mit
Simulationen verglichen. Bei 1,5s Belichtungszeit pro Bild ist die optimale Anpassung bei
19nm (FWHM). Im Vergleich dazu bei kiirzerer Belichtungszeit von 0,3 s, gezeigt in Bildern
5.10 e) und f), ergibt eine Auflésung von 27 nm (FWHM).

Die transversale Auflosung der ptychographischen Rekonstruktion héngt direkt von der
Statistik der Beugungsbilder ab [91, 95]. Und die Statistik hédngt mafgeblich vom Dosisdichte
auf der Probe ab. Unter der Dosisdichte versteht man die Zahl an Photonen die pro Fléiche
das Objekt getroffen haben. Fiir das hier beschriebene Experiment wurde bei Messungen
mit 1,55 pro Messpunkt ein Photonenfluf von etwa 6900 ph/nm? gemessen. Bei nur 0,3s
wurden noch 1700 ph/nm? gemessen. Bei 5-facher Dosis ergibt sich nach Formel (2.24) fiir
den Auflosungsunterschied ein Faktor 1,5. Die gemessene Auflésung bei 1,5s Belichtungszeit
ist 1,4 mal besser, als fiir die kiirzere Belichtungszeit (0,3s). Dieses Verhéltnis passt sehr
gut zu dem theoretisch erwarteten Auflésungsunterschied fiir Kugeln. Der theoretische und
experimentelle Auflésungsunterschied zwischen den Rekonstruktionen von Ptychogrammen
mit unterschiedlichen Belichtungszeiten passt zueinander. Wir konnten damit zeigen, dass
die Ptychographie der Auflésungsformel folgt. Fiir eine aussagekréftige Untersuchung realer
Proben muss die Auflésung weiter gesteigert werden. Im verbesserten Folgeexperiment sind
die Daten fiir die Rekonstruktion mit der hochsten Auflésung von 8 nm gemessen worden
[78].

5.2.5 Zusammenfassung

Mit diesem Experiment ist gezeigt, dass resonante Ptychographie eindeutige Materialbe-
stimmung ermoglicht und auch der Oxidationszustand des Materials bestimmbar ist. Der
Vergleich mit einer Referenzmessung hat gezeigt, dass die Gold-Nanopartikel vollstdndig aus
metallischem Gold bestehen und keinen Anteil an dreiwertigen Goldionen enthalten. Die
Auflésung fiir die Rekonstruktionen konnte auf 19 nm bestimmt werden. Dabei kann mittels
Verlédngerung der Messzeit die Auflosung um beinahe den theoretische Wert gesteigert wer-
den. Mit einer Serie energieabhéngiger Ptychogramme ist es méglich die Probe hochaufgeldst
spektroskopisch zu vermessen.

5.3 Freie-Elektronen-Rontgen-Laser

Die neuesten und brillantesten Rontgenquellen unserer Zeit ist ein Freie-Elektronen-Laser
(FEL) [53] mit SASE Anregung. Dieser Ansatz erlaubt eine weitaus hohere Brillanz als es
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mit einem Elektronenspeicherring moglich ist und erzeugt nebenher eine bisher unerreichte
Zeitauflosung. Die genaue Kenntnis der Intensitéitsverteilung im Strahl ist fiir viele Experi-
mente, besonders solche mit intensitatsabhéngigen Effekten [70] unerlésslich. Ptychographie
ist, mit der Mdoglichkeit die Beleuchtung als hochaufgelostes komplexes Wellenfeld zu rekon-
struieren, hierfiir die optimale Lésung [93].

Ptychographie basiert auf der Annahme einer konstanten Beleuchtung, die das Objekt ab-
tastet. Der Unterschied in den Beugungsbildern wird damit einzig vom Objekt ausgelost.
Wird als Quelle ein Freie-Elektronen-Laser (FEL) mit SASE Prozess verwendet, ist diese Be-
dingung moglicher Weise nicht erfiillt und eine ptychographische Untersuchung unméglich.
Proben mit einzelnen FEL-Pulsen abzubilden ermdglicht es biologische Proben zu untersu-
chen [61, 59, 14]. Wiirden zur Untersuchung Synchrotronstrahlungsquellen verwendet sind
die Proben lange vor erreichen des notigen Photonenflusses zerstort. Ein einzelner kurzer
Puls, von weniger als 50 fs, kann alle notigen Informationen abtasten bevor die Probe durch
die intensive Strahlung zerstort wird |71, 30]. So wird die grofte Einschrinkung im Bereich
der Proteinkristallographie iberwunden [122]. Die kurzen Pulse erlauben die Untersuchung
von Zustanden auf, bisher fiir andere Rontgenquellen unzugénglich, kurzen Zeitskalen. Mit
dem FEL lassen sich so dynamische Prozesse in Materialien untersuchen [94] und das Ver-
halten unter extremen Bedingungen abbilden [109]. Ein FEL liefert iiber den SASE Prozess
eine pro Puls wesentlich hohere Strahlungsleistung ab, als bei Synchrotronstrahlung méglich
ist. Trotzdem wird fiir die meisten Experimente der Strahl stark fokussiert, um den Fluss
auf der Probe weiter zu steigern. Zu diesem Zweck wurden verschiedene rontgenoptische
Systeme entwickelt [68, 19, 85]. Diese Optiken fokussieren die Puls, auf einen gut hundert
Nanometer groften Brennfleck und kénnen der hohen Strahlungsleistung eines Rontgen-Freie-
Elektronen-Lasers standhalten. Die Fokussierung der Rontgenpulse erhéht den Photonenfluss
auf der Probe weiter um einige Grofenordnungen und erlauben so noch héhere Informati-
onsdichten. Mit den so zur Verfiigung stehenden extrem intensiven Pulsen kann mit bisher
unerreichter Auflosung und auf ultra kurzen Zeitskalen untersucht werden. Eine quantitative
Auswertung der Experimente setzt meist eine genaue Kenntnis der Feldverteilung voraus,
die mit der Ptychographie bestimmt werden kann.

Wir haben ortsaufgelost den fokussierten Strahl des XFEL untersucht [93]. Diese Un-
tersuchungen sind anspruchsvoll, da einerseits die Strahlungsintensitit deutlich iiber der
Belastungsgrenze jeglichen Materials liegt und andererseits der Strahl von Puls zu Puls in
Intensitdt und Richtung fluktuiert. Die bisher géingigen Verfahren setzen eine Platte dem
Strahl aus und analysieren das ablatierte Muster. Aus der Tiefe und Form des Kraters
lasst sich das Strahlprofil ableiten [19, 13]|. Diese Technik ldsst Riickschliisse auf die Gro-
f'e und Form des Strahlprofils zu. Es kénnen aber weder Aussagen mit hoher Auflésung
iiber die interne Struktur getroffen werden, noch kénnen Teile des Strahls unterhalb der
Schadensschwelle des Materials untersucht werden. Eine Methode zur Gewinnung des kom-
plexen Wellenfeldes aus nur einem Beugungsbild [76] konnte in keinem praktischen Beispiel
zur Probenuntersuchung eingesetzt werden. Die Ptychographie bestimmt das komplexe Be-
leuchtungsfeld mit gleicher Auflésung wie das Objekt und ist damit zur Untersuchung ideal
geeignet. Allerdings ist die Voraussetzung eines sich nicht verdndernden Beleuchtungsfeldes
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auf Grund des stochastischen SASE-Prozesses nicht a priori erfiillt. Die Ergebnisse zeigen,
dass die Fluktuationen des fokussierten Wellenfeldes des XFEL klein genug sind, um eine
konstante Beleuchtung anzunehmen. Nur damit ist eine ptychographische Rekonstruktion
der gemessenen Daten moglich.

5.3.1 Testobjekt

Fiir die Untersuchung der Feldverteilung wird ein strukturiertes Objekt benotigt, das kei-
ne Anforderungen an Ausrichtung und Justage stellt und dem Strahlungsfeld widerstehen
kann. Des Weiteren muss das Objekt vor der Untersuchung bekannt sein, um die Qualitat der
Rekonstruktion bewerten zu kénnen. Gut fiir diese Anforderungen geeignet ist eine diinne
Wolframschicht auf einem Diamantsubstrat. Zur Strukturierung der Schicht wurde ein Drei-
schichtsystem zur lithographischen Formgebung verwendet. Der Ausschnitt a) in 5.11 zeigt
die Stapelfolge des Dreischichtsystems. Die 1 pm dicke Wolframschicht wurde direkt auf das
100 pm CVD-Diamant Substrat gesputtert. Der Diamant dient nicht nur als transparentes
Substrat, sondern leitet auch die entstehende Absorptionswiarme ab. Als Verbindungsele-
ment wird darauf per Elektronstrahlverdampfer eine 30 nm Hartmaske aufgebracht. Fiir die
Formiibertragung aus dem Computer wird als Deckebene 100 nm ein mit Elektronenstrahl
beschreibbarer Lack aufgebracht. Der Lack wurde durch einen Elektronenstrahl beschrieben
und die Struktur durch ein Cl, / Oy-Plasma per reaktivem Ionenétzen in die Cr-Hartmaske
iibertragen. Mit Hilfe der Hartmaske konnte dann schlieflich das Wolfram strukturiert wer-
den. Die Wolframstruktur ist bei geiindertem Atzgas (SFg) wieder mit reaktivem Ionen
entsprechend der Hartmaske strukturiert worden. Das Objekt bestand aus einem Gitter von
40 x 40 Siemenssternen, ausschnittweise dargestellt in Abbildung 5.11 b).

Die Léngenskalen jedes Wolframsterns rei-

chen von 50nm bis zu 200 nm. Die sich wie- a)[Lack 100 nm] b) §
derholenden Strukturen ermoglichen ptycho-  [Chrom 300y
graphische Scans mit kleinen Objektstruktu-  [Wolfram 1pm
ren ohne zeitintensives Ausrichten der Probe
zum Strahl. So kann die knappe Experimen-
tierzeit am XFEL fiir Untersuchungen genutzt Diamant 100 pm
Werden' Auﬁer.dem ermoglicht (_heser Aufbau Abbildung 5.11: a) zeigt die Stapelfolge des Dreila-
einen destruktiven Ptychographiemodus, 4hn- genprozesses. Die gewiinschte Struktur aus dem Lack
lich der Untersuchung von biologischen Pro- in die Cr-Hartmaske iibertragen, mit der das Wolf-
ben. Fir jeden Messpunkt wird ein neues ram strukturiert wird. b) Die Wolframstruktur zeigt
Muster verwendet und die zerstorten Struk- ©in Gittermuster aus 2 pm grofen Siemenssternen.
turen des vorhergehenden Bildes sind nicht

mehr im Bild zu sehen.

5.3.2 Experiment

Der Strahl des Rontgenlasers konnte bisher nur ungenau untersucht werden. Besonders die
Form eines fokussierten Pulses konnte auf Grund der extremen Intensitét nicht ausreichend
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Und

Abbildung 5.12: Skizzierte Darstellung der wichtigsten Teile des ptychographischen Experimentes (nicht
massstabgerechte Abstinde und Objektgrofen). Ganz links befindet sich die Strahlungsquelle, der Undulator.
Die Probe ist 464 m vom Ausgang des Undulators entfernt. Danach folgen die beiden optischen Elemente des
Experiments, der 4-Kristall-Bartels-Monochromator und die CRL-Linsen [90]. In den Objekten interagiert
die Strahlung mit dem Testobjekt und propagiert anschliefend 4,14 m zum CCD-Detektor. Bild nach [94]

vermessen werden. Wir haben ptychographisch den fokussierten XFEL-Strahls der LCLS [25]
untersucht. Dafiir haben wir in der Strahlhiitte des Experiments zur Untersuchung von Mate-
rie in extremen Zustdnden (MEC [69]) ein ptychographisches Experiment durchgefiihrt. Die
Experimentierkammer befindet sich in der "Far Hall” des LCLS, 464 m nach dem Undulator.
Der SASE-Prozess erzeugt von Puls zu Puls ein variierendes Energiespektrum. Nur durch
den Einsatz eines hochauflésenden Monochromators kann die Energiebreite auf ein nutzba-
res Mals eingeschriankt werden. Der verwendete 4-Kristall-Bartels-Monochromator, 376,4 m
vor der Probe, wurde so eingestellt, dass nur Photonen mit einer Energie von £ = 8,2keV
transmittiert werden. Das variable Energiespektrum verursacht damit eine starke Intensi-
tatsschwankung nach dem Monochromator.

Zur Fokussierung wurden 25 cm vor dem Objekt Rontgenlinsen aus Beryllium eingesetzt
[90]. Ein Stapel aus 20 rotationssymmetrischen parabolischen Einzellinsen, Kriimmungsra-
dius R = 50 pm im Zentrum und geometrischer Offnung von 300 pm, hat bei der Energie
von 8,2keV eine Brennweite von f = 250 mm. Die Absorption in den dufteren Bereichen der
Linse, in denen viel Material vorhanden ist, verringert die Aperturgrofe der Linse auf einen
effektiven Aperturdurchmesser von 250 pm. Fiir eine vollkohdrente Quelle ergibt sich damit
eine theoretische Grofse fiir den beugungsbegrenzten Beleuchtungsfleck von 115nm. Die er-
reichte Erhohung der Photonendichte gegeniiber dem unfokussierten Strahl liegt bei etwa
2-10%. Fiir das Experiment muss das Objekt iiberlappend abgerastert werden. Der fokus-
sierte Strahl wiirde dabei jedes Material im Fokalbereich zerstéren und benachbarte Punkte
unmoglich machen. Ein Beispiel fiir die destruktive Interaktion des Strahls mit der Probe
ist in Bild 5.13 gezeigt. Beispielhaft sind hier die Abdriicke fiir 3 Pulse mit verschiedener
Intensitat dargestellt. Dabei hatte der Puls, der den Abdruck aus Bild 5.13 a) verursacht hat,
fast keinen Schaden hinterlassen. Der dritte Abdruck erreicht die Ausdehnung eines Sterns
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Abbildung 5.13: Drei beispielhafte Abla-
tionsmuster, die ein Réntgenpuls im Ob-
jekt hinterlassen hat. Jedes der Objekte
ist mit einem Puls bestrahlt worden. Die
drei Bilder zeigen verschiedene intensi-
ve Pulse, erzeugt durch die stochastische
Natur des SASE Prozesses.

a) nominelle Positionen b) ausgewéhlte Positionen

Abbildung 5.14: Jede der 4 farbig kodierten Gruppen, mit 50 Scanpositio-
nen, wird mit einem Scan aus aufeinanderfolgenden Pulsen aufgenommen.
a) An jeder der Positionen werden durch jeweils einen Rontgenpuls zwei
Fernfeldbilder aufgenommen. b) Es wird das hellere Bild je Punkt aus-
gewahlt und anschlieffend nur die hellsten 90 % fiir die Rekonstruktion
verwendet.

und gehort zu den hellsten von uns auf diese Weise untersuchten Pulsen. Diese Puls-zu-Puls-
Schwankungen iiberdecken mehrere Grofenordnungen im Bezug auf die Intensitéat.

Fiir den ptychographischen Scan wurde der Strahl mit monokristallinen Siliziumplatten
auf 1 % abgeschwécht. Die Abschwéchung stellt sicher, dass die Probe nicht zerstort wird und
verschiebt den Intensitédtsbereich in den dynamischen Bereich des Detektors. Als Detektor
wird 4,14 m nach der Objektebene eine CCD von Princeton Instruments (PIXIS-XF 2048B,
16 pm x 16 pm Pixelgroke) verwendet. Wéhrend der Untersuchungen wird die Kamera mit
4 x 4 Binning betrieben. Damit reduziert sich die Pixelzahl auf 512 x 512 Pixel mit einer
effektiven Pixelgrofie von 54 pum x 54 pm. Aus den Geometrieparametern und der Energie
ergibt sich eine Pixelgréfse von 22,7 nm.

Direkt im Fokalbereich ist die Strahlungsleistung trotz Abschwéchung iiber der Scha-
densschwelle des Materials. Zur Verringerung der Temperatur- sowie Strahlungslast und zur
Verbreiterung der Beleuchtungsbereiche wird die Probe bei z = 0,5 mm hinter der Fokalebe-
ne platziert. Mit der numerischen Apertur von NA = 5 - 10~ ergibt sich eine Fokusgréfe in
der Probenebene von b = 275,2nm. Fiir den ptychographischen Scan werden Beugungsbil-
der in 4 Gruppen an insgesamt 20 x 20 Punkten aufgenommen. Die Gruppen sind in Bild
5.14 a) farbig codiert. Der Abstand zwischen den néchsten Nachbarn betréigt dabei in bei-
de Richtungen 100 nm. Jede Gruppe entspricht einem ohne Unterbrechungen ablaufenden
Scan. Die 4 Scans wurden mit kurzer Pause durchgefiihrt, da nach jedem Scan eine Op-
timierung des Scanablaufs notig war. In Abbildung 5.14 werden die geplanten Positionen
der 4 Gruppen dargestellt. Die stochastische Natur des FEL-Pulses verursacht eine Puls-
zu-Puls-Fluktuation der Helligkeit. Der Scan kann nur rekonstruiert werden wenn der Ab-
stand zwischen benachbarten Beugungsbildern nicht grofser als der Strahldurchmesser wird.
Um die ausfille auszugleichen wurden an jeder Position zwei Beugungsbilder aufgenommen,
beleuchtet von jeweils einen Rontgenpuls. Das intensivere der Beiden wurde fiir die weitere
Rekonstruktion ausgewéhlt und weiterverarbeitet. Trotz der Auswahl des helleren der beiden
Beugungsbilder haben die Beugungsbilder weiterhin sehr unterschiedliche Helligkeitswerte.
Zur Begrenzung des Bereichs haben wurden fiir die Rekonstruktion nur Bilder mit mehr als
10 % der Gesamtintensitat des hellsten aller Bilder verwendet. Durch die Intensitidtsauswahl
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fallen aus den 400 Positionen 35 ohne verwertbares Beugungsbild heraus. Die verbleibenden
Beugungsbilder decken fast alle Positionen ab, Skizze b) in Bild 5.14. Dabei entstehen Lo-
cher im Raster kann der Algorithmus auf Grund des giinstigen Verhéltnisses von Strahlgrofse
zu Schrittweite ohne Qualitatsverlust {iberbriicken. Die restlichen 365 Bilder wurden fiir die
Rekonstruktion auf die Pulsintensitiat normiert. Die Erweiterung zur Intensitdtsnormierung
aus Abschnitt 3.5.6 stand noch nicht zur Verfiigung und wurde erst im Nachgang entwickelt.
Mit dieser Erweiterung ist auch die Rekonstruktion ohne Normierung moglich.

5.3.3 Rekonstruktion

Unmittelbar nach Aufnahme der ersten Gruppe wurde versucht, den Scan zu rekonstruieren.
Die erlduterten Auswahlregeln wurden sinngeméf angewendet auf entsprechend weniger Bil-
der. Dabei konnten keine konvergenten Rekonstruktionen erreicht werden. Zur Positionierung
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Abbildung 5.15: a) Zwei Beugungsbilder der gleichen Probenposition. Die Strukturen unterscheiden sich klar
und es ist anzunehmen, dass trotz nominell gleicher Position und Ausleuchtung eine andere Probenposition
beleuchtet wurde. b) Phasenabbild der Probe, entstanden aus der Rekonstruktion der 4. Gruppe (dunkelblaue
Punkte in Bild 5.14). Schemenhaft ist die Struktur des Siemenssterns zu erkennen. ¢) Mit angepassten
Positionen ist ein sehr gutes Rekonstruktionsergebnis moglich.

wurde eine Festkorpergelenkspositionierung mit Piezoantrieb verwendet (P-615 NanoCube
von PysikInstruments), mit einer spezifizierten Genauigkeit von besser als 10 nm. Vergleicht
man die Beugungsbilder fiir den ersten Scanpunkt, Bild 5.15 a), ist klar zu erkennen das
die beiden Beugungsbilder, nominell an der selben Probenposition aufgenommen, nicht die
gleichen Beugungsstrukturen zeigen. Es ist anzunehmen, dass thermisch und mechanisch ver-
ursachte Drifts, sowie Vibrationen die Probenpositionen zueinander stark verdndert haben
miissen. Mit den nominellen Positionen ist keine Rekonstruktion méoglich. Spétere Ergebnisse
bestatigen diesen Verdacht. Vor der Messung der 1. Gruppe wurden Teile der Vakuumanla-
ge abgeschaltet, so dass die Vibrationen der Anlage mit der Zeit abklingen. Die 4. Gruppe
konnte deshalb mit erh6hter mechanischer Stabilitat aufgenommen werden. Die erhohte Sta-
bilitdt ermoglicht fiir den letzten Scan als einzige Gruppe eine Rekonstruktion ohne weiteres
Vorwissen.

Ohne Positionskorrektur kann der Algorithmus das Objekt trotzdem nur schemenhaft re-
konstruieren. In Bild 5.15 b) ist die Phase des rekonstruierten Objekts zu sehen. Dabei
sind die groben Strukturen des Siemenssterns ab etwa 100nm zu erkennen. Es sind zwei
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komplette Sterne abgebildet, die néchsten Nachbarn sind angedeutet, aber nur ansatzweise
rekonstruiert. Die Amplitude ist, da Strukturlos, nicht dargestellt. Da die Beugungsbilder
relativ zueinander normiert wurden, sind auch keine Strukturen zu erwarten. Ausgehend
von dieser initialen Rekonstruktion hat der Algorithmus die optimalen Positionen fiir alle
zur Rekonstruktion ausgewéhlten Beugungsbilder ermittelt. Zur Bestimmung der Position
wurde ausgehend von der Beleuchtung und dem Objekt der initialen Rekonstruktion das
Beugungsbild unter Verwendung verschiedener Beleuchtungspunkte berechnet und mit dem
gemessenen Bild verglichen. Uber den Least-Square-Fit konnte so die Position mit der op-
timalen Anpassung an das Beugungsbild bestimmt werden. Die Position wurde dabei nicht
vollig frei gesucht, sondern in einer Umgebung von 20 Pixeln x 20 Pixeln um die bisherige
Position des Beleuchtungspunktes. Mit den so ermittelten optimalen Positionen wird an-
schlieffend die Rekonstruktion neu gestartet. Die Rekonstruktion liefert dann ein deutlich
besseres, schirferes und kontrastreicheres Ergebnis. Auch hier konnte die Positionserweite-
rung aus Abschnitt 3.5.5 nicht eingesetzt werden, da noch nicht entwickelt. Mit der neuesten
Version ist keine externe iterative Positionskorrektur mehr notig, diese kann intern wéhrend
der Rekonstruktion geschehen.
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Abbildung 5.16: a) Fiir die beiden markierten Positionen im Objekt sind Rekonstruktionen zum Vergleich
der Beleuchtungen gezeigt. Fiir diese Bereiche sind unterschiedliche Beleuchtungen zugelassen. Die komplex-
wertigen Beleuchtungsfelder sind in b) dargestellt. ¢) Horizontale Schnitte durch die Intensitétsverteilung
der beiden Felder zeigen ein sehr dhnliches Verhalten der Felder. Der zentrale Strahl ist von Héhe und
Breite gleich, wobei die Hohe normiert wurde. Die Nebenmaxima unterscheiden sich um maximal 7% der
Maximalintensitdt. Bild nach [94]

Im sechsten Positionsverfeinerungsschritt war keine relevante Anderung der Positionen
mehr zu erkennen. Die Ergebnisse mit den konvergierten Positionen sind sehr viel besser als
aus der initialen Rekonstruktion zu erwarten. In Bild 5.15 c) ist die Phase des rekonstru-
ierten Objektes dargestellt, das komplexe Wellenfeld der Beleuchtung sowie die ermittelten
Positionen im Objekt. Klar zu erkennen sind dunkelblaue Punkte des letzten, vierten Scans
mit erhohter Stabilitat. Alle anderen Punkte sind relativ lose iiber das Gesichtsfeld verteilt.
Wie vermutet, ist die Stabilitdt nur bei lange abgeschalteter Vakuumanlage hoch genug, um
eine verlassliche Rekonstruktion zu ermdglichen.

Das Objekt gleicht dem SEM-Bild der Probe, siehe Bild 5.11 b). Das Objektfeld ist korrekt
rekonstruiert und damit ist auch die Beleuchtung in gleichem Mafse korrekt rekonstruiert. Die
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Voraussetzung der Ptychographie, eine iiber alle Beleuchtungspunkte konstante Beleuchtung,
ist nicht gesichert. Die Pulsstruktur des XFEL ldsst eine starke Variation der Beleuchtung
von Puls zu Puls erwarten. Zur Priifung der Annahme, das sich ein sinnvolles Mittel aller
Beleuchtungen und Pulse bilden lasst, wurden ausgehend von der Rekonstruktion mit allen
Bildern, einzelne Bereiche separiert und einzeln rekonstruiert. Fiir die zwei Positionen in
Bild 5.16 a) sind die rekonstruierten komplexen Beleuchtungsfunktionen gezeigt. Die beiden
Beleuchtungsfelder sind vom ersten Anschein her sehr &hnlich. Beide zeigen neben dem star-
ken zentralen Fokuspunkt starke Nebenmaxima in Form von Ringen. Horizontale Schnitte
durch die Intensitatsverteilung der Felder zeigen die gleiche Halbwertsbreite des zentralen
Spots. Auferdem sind die Ringe gleich angeordnet und unterscheiden sich von der mittle-
ren Beleuchtung um maximal 7% der Maximalintensitit. Die Einzelrekonstruktionen sind
jedoch nicht im selbem Mafe glatt wie die Mittelung. Das erhchte Rauschen ist auf Grund
der verringerten Datenbasis zu erwarten. Die Fluktuationen im Aufenbereich bewegen sich
im sub-Prozent-Bereich und kénnen deshalb vernachléssigt werden. Bis auf Fluktuationen
im Prozentbereich in den Nebenmaxima gleichen sich die Beleuchtungen. Aus der Uberein-
stimmung wird geschlossen das die Beleuchtung iiber den gesamten Scan hinweg die selbe
Form hatte. Die Voraussetzung der Ptychographie ist erfiillt und die Methode kann zur Un-
tersuchung des XFEL eingesetzt werden. Aus dem komplexen Wellenfeld kann die Intensitéat-
und Phasenverteilung entlang der optischen Achse berechnet werden. In Bild 5.17 a) ist die
Fokusebene mit dem intensivsten Zentralstrahl gezeigt. Die Halbwertsbreite des Fokus liegt
mit 125 nm nur gering iiber dem theoretisch ermittelten Limit von 115 nm fiir die numerische
Apertur der Linsen. Der Fokus wird aber von starken Ringen umgeben. Die erste Ordnung
erreicht etwa 18 % des Hauptstrahls. Es wird vermutet, dass diese starken Nebenmaxima von
der Apertur der Blende vor den Linsen stammen, oder durch Formfehler der Linse erzeugt
werden.

Aus der 3-dimensionalen Feldverteilung kann dann auf die Aberrationen der verwendeten
Optik geschlossen werden. In der Intensitédtsverteilung sind zwei Fokalpunkte zu erkennen,
markiert mit den Ziffern 1 und 2 in Abbildung 5.17 b). Die mit 1 markierte Ebene entspricht
der Designebene der Linsen. In dieser Ebene wurden die Fokusmessungen vorgenommen.
Die Ebene 2 liegt bei etwas kleinerer Brennweite und ist weniger intensiv ausgepréigt. Es
handelt sich um sphérische Aberration im Zentrum der Linse, die durch eine Phasenplatte
korrigiert werden konnen [97]. Die Linsenform erzeugt demnach nicht die Nebenmaxima,
sondern eine zweite Fokalebene auf der optischen Achse, wihrend die kohdrente Beleuchtung
der Linsenkanten die Nebenmaxima erzeugt.

5.3.4 Zusammenfassung

Der Strahl eines XFEL mit SASE-Prozess ist eine neuartige hochbrillante Rontgenquel-
le, deren Intensitétsprofil bisher nicht genau vermessen werden konnte. Wir haben mittels
Ptychographie den fokussierten Strahl mit sehr hoher Auflésung untersucht und die ver-
wendete Optik analysiert. Ein periodisches Testobjekt wurde mit abgeschwéchten Einzel-
pulsen abgerastert und je Puls ein Beugungsbild aufgenommen. Nach positionskorrigierter
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Abbildung 5.17: a) In der Fokalebene weift die Intensititsverteilung ein starkes Maximum auf und zeigt starke
Nebenmaxima in Form von Ringen um den zentralen Strahl. Der hellste Fleck ist mit einer Halbwertsbreite
von 125nm nur leicht grofer als das Beugungslimit von 115nm. b) Die Intensititsverteilung entlang der
optischen Achse zeigt zwei Fokalebenen, zuriickzufiihren auf Formfehler der verwendeten Linsen. Diese Fehler
lassen sich durch eine Brille korrigieren [97].

Rekonstruktion wurden die 50 nm Strukturen des Testobjekts klar aufgelost. Die mit gleicher
Genauigkeit berechnete komplexe Beleuchtung enthélt alle Informationen iiber das optische
System und die Quelle. Uber eine abgewandelte ptychographische Rekonstruktion konnten
wir zeigen, dass die stochastische Puls-zu-Puls-Fluktuation im fokussierten Strahl klein ge-
nug ist, um eine aussagekréftige Mittelung zu ermoglichen. Die Ptychographie kann jetzt an
FEL-Quellen eingesetzt werden um den kohérenten Strahl vollstdndig zu vermessen. Ebenso
haben wir gezeigt, dass die Untersuchung von Objekten mit hochster Auflésung an einem
Freie-Elektronen-Laser mit harter Rontgenstrahlung moglich ist.

5.4 Optische Ptychographie

Optische Mikroskopie erreicht beinahe die mogliche Auflésung, die nach dem Abbe-Limit
theoretisch mdoglich ist. Neuartige Standardmikroskope kénnen die Transmissionsaufnahmen
mittels Flachendetektor an einen Computer iibertragen, so dass eine quantitative Analy-
se moglich wird. Uber Relativmessungen zu objektfreien Bereichen ist mit konventioneller
Mikroskopie der Absorptionswert mit hoher Auflésung bestimmbar. Phasenkontrast unter-
stiitzte Informationen kénnen qualitativ mit Dunkelfeldmikroskopie bestimmt werden [121],
eine quantitative Analyse von Brechungsindexvariationen ist dabei aber leider nicht moglich.
Ptychographische Untersuchungen erfordern im Vergleich zu konventioneller optischer Mi-
kroskopie einen hoheren experimentellen Aufwand. Andererseits ermdoglicht die Methode den
direkten Zugang zu quantitativen Werten des komplexen Brechungsindexes des Objekts und
die vollstdndigen, komplexen Werte der Beleuchtung. Mit einer Messung ist es damit mdg-
lich, absolute Absorptionswerte des Objekts und mit gleicher Auflésung die Phasenanteile

81



82

des Brechungsindexes zu untersuchen. Neben den absoluten Zahlenwerten fiir das Objekt
liefert die Ptychographie die komplexwertige Beleuchtungsfunktion und damit die komplette
Information iiber die verwendete kohérente Strahlungsquelle. Die Ptychographie wird daher
nicht nur zur Objektanalyse eingesetzt, sondern auch zur Charakterisierung der kohéren-
ten Strahlungsquelle und optischer Elemente verwendet. Im ersten Abschnitt 5.4.2 wird mit
Hilfe der Ptychographie eine Lasermodulation untersucht. In den Kapiteln 5.4.4 bis 5.4.5
werden die Materialeigenschaften des photorefraktivem Materials LiNbOg untersucht. Der
Abschnitt 5.4.6 untersucht die Moglichkeiten aus den Beugungsdaten eine dreidimensionale
Brechungsindexverteilung des Objekts zur rekonstruieren.

5.4.1 Messaufbau

Fiir alle optischen Ptychogramme steht ein von F. Wittwer aufgebauter [118] und charak-
terisierter [119] experimenteller Aufbau auf einem luftgelagerten Tisch zur Verfiigung. Als
Abschirmung gegen parasitiares Streulicht und als Sicherheitselement ist der Strahlengang
komplett eingefasst. Der gesamte Tisch ist von einer 26 cm hohen schwarzen Schutzwand um-
geben. Darauf liegen geschwérzte Platten, die den Aufbau nach oben abschlieffen. Der Strah-
lengang im Inneren der Einfassung ist mit Trennwénden abgeteilt, um parasitares Streulicht
zu vermeiden. Der gesamte Messplatz ist zusétzlich durch lichtschluckende schwarze Vor-
hénge umschlossen. Als Lichtquelle wird ein ,Coherent Verdi V5“Laser, mit einer Wellen-
lainge von A = 532nm und Leistungen zwischen 200 mW und 5 W, verwendet. Selbst die
geringste Laserleitung ist fiir ptychographische Aufnahmen mit der Kamera zu intensiv und
muss mit Hilfe von Neutralgraufiltern und Polarisationsfiltern abgeschwécht werden. Der
Strahl propagiert iiber 4 Spiegel etwa 2m weit bis zur Objektebene. Der Strahl wird vor
der Kondensoroptik auf etwa 25cm angehoben. Dabei wird die Polarisation iiber Drehung
von A/2-Plattchen und Polarisatoren auf die gewiinschte Orientierung eingestellt und mit
einem fiir jedes Experiment angepassten Kondensor auf die Probe fokussiert. Dabei ist eine
Verschlussblende zur Belichtungsdefinition integriert und es sind weitere Blenden vorhanden,
um storende Strahlung zu blockieren. Die Probe ist motorisiert gehaltert und kann frei um
die vertikale Achse gedreht werden. Nach der Wechselwirkung mit der Probe wird das Well-
enfeld durch kein weiteres optisches Element verformt. Diese Eigenschaft bezeichnet man als
linsenlose Abbildung. Zur Abbildung wird eine FLI ProLine PL09000 Kamera verwendet,
mit 3056 x 3056 quadratischen Pixeln mit je 12 m Kantenldnge und 16 bit Dynamik. Der
CCD-Chip wird zur Verringerung des Dunkelrauschens auf —25°C gekiihlt.

Der Aufbau wurde fiir jedes Experiment entsprechend angepasst. Beispielsweise ist iiber
einen zusétzlichen Ablenkspiegel, zwischen Objekt und Kamera, und eine Diode die dauer-
hafte Transmissionsbestimmung méglich. Die Details der Strahlfiihrung sind in den Arbeiten
der ausfithrenden Studenten festgehalten [118, 119, 9, 72, 75, 96, 117].

5.4.2 Charakterisierung des Lasers

Kohérente Strahlungsquellen sind in vielen Anwendungen und Produktionsablaufen unver-
zichtbar. Ob als Lichtquelle zur Informationsspeicherung in Hologrammen, zur Informati-
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onsiibertragung, in medizinischen Anwendungen wie zum Beispiel zur Uberwachung, zur
Diagnose, bei chirurgischen Eingriffen, bei der Bearbeitung von Material, der Belichtung
von Photolacken, beim Schweifen, beim Erhitzen oder Kiihlen von Materialien. Dies sind
nur einige der Anwendungsmoglichkeiten von Laserstrahlungsquellen.

Fiir alle Anwendungen entscheidet das Strahlprofil {iber die Nutzbarkeit der Quelle und
genauen Einsatzgrenzen in der Anwendung. Zur Optimierung muss das Strahlprofil an die
Anwendung angepasst werden. Die Anpassung ist dabei nur moglich, wenn der Ist-Zustand
mit den Soll-Werten verglichen werden kann. Zum Vergleich muss das Strahlprofil des Lasers
beziiglich Intensitdt und Phase bekannt sein. Fiir die allermeisten Anwendungen ist es zur
Optimierung ausreichend die Intensititsverteilung des Strahls zu kennen. Eine Anwendung,
bei der nicht nur die Intensitidt des Lichtes verwendet wird, sondern auch die Phase, ist
die Holographie [20]|. Das bedeutet, es wird die komplette komplexe Information iiber den
Strahl benotigt. Mit der komplexen Information ist es moglich, die Feldverteilung entlang
der optischen Achse zu berechnen. Die daraus entstehende 3-dimensionale Feldverteilung
zeigt die Feldentwicklung im Bereich der optischen Achse. Mit diesen Informationen kann
direkt auf die Eigenschaften der Quelle des Feldes geschlossen und Mafnahmen zur Opti-
mierung abgeleitet werden. Die Eigenschaften des optischen Elements oder der Quelle sind
direkt zugdnglich und miissen nicht indirekt iiber die Auswirkungen im Fokus abgeschétzt
werden. Die volle komplexe Information erlaubt so den direkten Zugriff auf die optischen
Eigenschaften der Quelle und aller weiteren optischen Elemente im Strahlengang, Vergleiche
Kapitel 5.3.

Im Rahmen einer Bachelorarbeit hat Felix Wittwer unter meiner Anleitung ein ptycho-
graphisches Mikroksop mit optischem Licht (A = 532nm) aufgebaut [118] und die Auflésung
wahrend der Masterarbeit [119] untersucht. Die Arbeit wurde im Rahmen einer Masterarbeit
von C. Bernert weitergefiihrt [9].

Die Auflésung bei ptychographischer Untersuchung ist dabei mit der erreichbaren Auf-
16sung von konventionellen Lichtmikroskopen vergleichbar. In Abbildung 5.18 sind, fiir die
selbe Teststruktur, die Absorptionsbilder konventioneller Lichtmikroskopie und ptychogra-
phischer Bildgebung gezeigt. Mit beiden Verfahren sind die kleinsten Strukturen mit Struk-
turgrofen von 500 nm aufgelost. Grofe homogene Flachen werden von konventioneller Licht-
mikroskop problemlos und objektgetreu dargestellt. Die ptychographische Rekonstruktion
zeigt bei grofflachigen Strukturen hingegen Abweichungen bei der Homogenitét der Fl&-
chen. Kleine Strukturen hingegen werden von beiden Verfahren mit der gleichen Auflésung
abgebildet. Die Graphen im Bild 5.18 ¢) zeigen Schnitte durch die kleinsten Strukturen
des Testobjekts. Die hohere Pixelzahl im optischen Mikroskop bedingt die glatter ausse-
hende Linie. Trotzdem werden die scharfen Kanten der Probe nicht korrekt abgebildet. Die
Verbreiterung der Kanten ist weiter ausgedehnt als bei der Ptychographie. Konventionelle
Mikroskopie erreicht damit, trotz hoher Pixelzahl, nur eine mit der Ptychographie vergleich-
bare Auflésung und Informationsmenge. Aukerdem kann die Ptychographie nicht nur die
Amplituden wiedergeben, sondern auch Modulationen im Brechungsindex quantitativ ab-
bilden. Eine quantitative Analyse ist mit der Lichtmikroskopie nicht méglich. Phasenwerte
konnen interferometrisch untersucht werden [60, 58, 21|. Die Interferometrie ist aber wieder-
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Abbildung 5.18: Konventionelle lichtmikroskopische Aufnahme der metallischen Teststruktur. Alle Struktu-
ren, bis unterhalb von 1,5 pm Periode sind klar zu erkennen, ebenso die Ringe in der Mitte. Ptychographische
Bildgebung kann die Teststruktur mit vergleichbarer Auflésung abbilden. Die kleinsten Balken und auch die
halbrunde Aussparung sind deutlich rekonstruiert. Grofsere Fliachen sind aber nicht im gleichen Mafe glatt
abgebildet, wie bei der lichtmikroskopischen Aufnahme. Die Graphen zeigen den Kontrastverlauf entlang der
Schnitte in Bild a) und b).
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um nicht sensitiv fiir die Absorption des Materials. Im Vergleich zur Ptychographie ist die
Interferometrie experimentell aufwéndiger und erreicht nicht die laterale Auflésung der Pty-
chographie. Unter allen Verfahren bestimmt aber einzig die Ptychographie die Beleuchtung
der Lichtquelle.

Der verwendete Laser liefert laut Spezifikation einen idealen Gauf-Strahl mit bekann-
ter Divergenz. Bei dem von uns benutzten Gerat wird jedoch nur eine, von normalerweise
zwei Pumpquellen, verwendet. Auferdem kann durch Verstimmung des Resonators oder
Riickkopplung von Licht das Profil verdndert werden. Im Folgenden wird eine derartige Ver-
anderung des Strahlprofils untersucht.

Durch Riickreflektion an einem Absorber wird Laserlicht in den Resonator zuriickgekoppelt
und so die Abstimmung des Laserresonators verdndert. Wir kénnen mit der Ptychographie
den Effekt auf das Strahlprofil vollstandig bestimmen und charakterisieren.

=1 A GauRprofil
-(‘2, f%%, -+ Donutprofil
£ Ry
S A
i/ s
-4 2 60
Posmon[um]

Abbildung 5.19: a) Wellenfeld des Lasers mit standard Gaussprofil. Der vertikale Schnitt durch die Intensi-
tatsverteilung ist im Graph in ¢) in rot (mit Késtchen) dargestellt. b) Nach Modulation des Lasers konnte
eine Donutform erreicht werden. Der Schnitt ist im Bild ¢) griin mit Kreuzen dargestellt. Die Pixelgrofe in
beiden Bildern betrigt 923 nm. d) 3D Feldverteilung der 1-1-Mode des Lasers bei freier Propagation +40 pm
um die Objektebene herum.

Die Ptychographie liefert als einziges Verfahren die volle komplexe Information iiber das
verwendete Wellenfeld. In Bild 5.19 a) und b) sind die Felder fiir 2 Lasereinstellungen dar-
gestellt. Die Helligkeit kodiert dabei die Intensitéit des Feldes und tiber die Farbe wird die
Phasenlage beschrieben. Aus dem komplexen Wellenfeld kann die dreidimensionale Feldver-
teilung entlang der optischen Achse berechnet werden, Abbildung 5.19 d). Deutlich sind die
Unterschiede im Wellenfeld zwischen dem Gaufprofil 5.19 a) und einem ringartige Strahl-
profil in 5.19 b) zu erkennen. Fiir beide Mikroskopieverfahren sind Profile im Graphen 5.19
c) dargestellt.

Fiir die hochgenaue Bestimmung des Lichtfeldes muss der Algorithmus um die in Ab-
schnitt 3.5.4 beschriebene adaptive Hintergrundkorrektur erweitert werden. Der zentrale
Ausschnitt eines HDR-Beugungsbildes ist in Abbildung 5.20 a) dargestellt. Auf Grund der
verwendeten CCD-Kamera muss der Hintergrund sowie alle Storeinfliisse vom Streusignal
getrennt werden. Nur die adaptive Hintergrundreduktion ermoglicht Auflésungen im Bereich
des theoretischen Limits. Ohne Korrektur des Hintergrunds bei Nutzung einer CCD-Kamera
und eines optischen Lasers kénnen Strukturen mit 8 pm Periode aufgelost werden. Eine
beispielhafte rekonstruierte Transmissionsfunktion eines Siemenssterns ist in Bild 5.20 a) ge-
zeigt. Alle kleineren Probenstrukturen werden durch Strukturen iiberdeckt; die durch Hin-
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Abbildung 5.20: a) Zentraler Ausschnitt eines HDR-Fernfeldbildes mit erkennbarer Streuung b) Transmis-
sion des Siemenssterns in Bild 5.18 ohne Korrektur des Hintergrundsignals. ¢) Rekonstruierte Transmission
mit einem um die adaptive Hintergrundkorrektur aus Abschnitt 3.5.4 erweiterten ptychographischen Algo-
rithmus. d) Der Hintergrund zeigt Artefakte, die bei der Bildung der HDR Bilder entstehen und zusétzlich
Streuringe von Staubteilchen auf der Glasplatte vor der Kamera.

tergrundsignale bei der Rekonstruktion hervorgebracht werden. Bei Entfernen dieser Hinter-
grundsignale konnen Strukturen mit 1 pm aufgelost werden. Die verbesserte Rekonstruktion
des selben Bereichs ist in Bild 5.20 b) dargestellt. Im Vergleich sind die Verbesserungen bei
der Auflésung von Faktor 8 deutlich zu erkennen. Der entfernte Hintergrund ist in Bild 5.20
c) dargestellt. Am deutlichsten treten hier die Streuringe von Staubpartikeln auf der Kame-
raverglasung hervor. Daneben sind Artefakte aus der HDR-Bildberechnung zu sehen. Diese
entfernten Artefakte erzeugen direkt die erreichte Verbesserung der Auflésung, zu sehen im
Vergleich von Bild 5.20 a) und b).

Mit Hilfe dieser einzigartigen komplexwertigen Information ist es moglich, das Wellenfeld,
einer kohdrenten Strahlungsquelle entlang der optischen Achse zur berechnen. Daraus konnen
alle Eigenschaften des Wellenfeldes bestimmt werden. Aufierdem ist es mit der hohen Auf-
l6sung, Pixelgroke 923 nm, des Beleuchtungsfeldes moglich, das Verhalten von Materialien
unter der lokal sehr genau bekannten Feldstérke zu untersuchen. Bei intensitatsabhéngigen
Vorgéngen, wie der Photorefraktivitét, ist die exakte Kenntnis der Feldstarke unumgéngliche
Voraussetzung fiir quantitative Ergebnisse.

5.4.3 Photorefraktive Materialien

Die Wechselwirkung von Licht mit Materie wird durch den komplexen Brechungsindex
n = § + 1! beschrieben. Dabei reprisentiert der komplexe Anteil ¢ die Absorption oder
Verstéarkung im Material und {iber den Realteil § werden die Phasendnderungen der Licht-
welle im Material beschrieben. Die Beschreibung geht von konstanten unverdnderlichen Ma-
terialparametern aus, die das Lichtfeld beeinflussen. Beeinflusst das Lichtfeld jedoch auch
das Material, nennt man das Photoaktivitdt. Dabei konnen verschiedene Effekte auftreten,
wie das Erzeugen von Brechungsindexmodulationen [4]. Diese Verdnderung der Materialei-
genschaften durch ein Lichtfeld wurde bereits 1966 durch A. Ashkin beschrieben [4] und

!Die {ibeliche Bezeichnung mit 3 iiberschneidet sich mit der Nomenklatur des elektrooptischen Tensors

Bijk
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sind bis heute ein aktives Feld der Forschung [43]. Beispielsweise bei der Datenspeicherung
als ,Holographische Datentréger [15, 43]. Als Materialbeispiel mit den stérksten bekannten
Wechselwirkungseffekten nutzten wir Lithium-Niobat mit Eisendotierung (LiNbOj:Fe) fiir
unsere Experimente.

Materialbeschreibung

LiNbOj ist ein kiinstlicher farbloser kristalliner Feststoff und kann mit dem Czochralski-
Prozess als Einkristall geziichtet werden [110]. Fiir das Auftreten von Photorefraktivitét ist
eine Kisendotierung notwendig, die den Kristall rot-braun farbt. Die Farbintensitat steigt
mit dem Eisengehalt. Der Anteil von Lithium und Sauerstoff im Kristall ist durch die LisO-
Konzentration bestimmt und betriagt fir diesen Kristall cpio, = 48,34 mol %. Der Kristall
hat einen Brechungsindex von ¢ = 2,3, der lokal mit Hilfe von Licht verdndert werden kann.
Die Photorefraktivitat ist stark abhéngig von der Polarisation des einfallenden Lichts und
zeichnet ausserdem im trigonalen Kristall eine Achse aus. Diese ausgezeichnete Achse nennen
wir c-Achse, die beiden anderen Achsen a und b [110]. Die lokale Brechungsindexverinderung
kann durch Licht der Wellenldnge A = 532 nm oder kiirzer hervorgerufen werden. Setzt man
das Material mehr als 200 °C, aus homogenisiert sich die Ladungsverteilung wieder und die
Brechungsindexvariation ist gel6scht.

Die Photoaktivitat wird durch aktive Zentren ermoglicht. Eisenatome
sind die mit sichtbarem Licht aktivierbaren Zentren. Die Zentren liegen
in der Bandstruktur etwa 1eV unterhalb des Leitungsbands. Angeregt
durch optisches Licht kénnen sich die Ladungen frei bewegen. Ladungs-
wanderung findet dabei, beschrieben durch den photovoltaischen Tensor
3, hauptséchlich entlang der c-Achse und aus dem beleuchteten Feld her-
aus statt. Bei nicht zu hohen Intensitiaten werden nur die Eisenniveaus
aktiviert und das Verhalten wird durch das Ein-Zentren-Modell beschrie-
ben [66]. Eine detailliertere Beschreibung der Ladungsumverteilung kann
bei C. Bernert nachgelesen werden [9].

Abbildung 5.21: Bei hoheren Intensitdten konnen weitere optische Zentren aktiviert
LiNbOs:Fe-Kristall werden [2]. Althoff und Krétzig 3| haben die Intensitatsabhéngigkeit der

Photorefraktivitiat untersucht und ermittelten, dass ab einer Strahlungs-
leistung von etwa 5 - 105 W/m? eine weitere Art von Zentren angeregt wird. Diese zusitzli-
chen Effekte werden mit dem sogenannten Zwei-Zentren-Modell beschrieben [57]. Die genaue
Intensitét fiir den Ubergang zum Zwei-Zentren-Modell kann aber nur in Kombination mit
der Intensitatsverteilung des Beleuchtungsfeldes bestimmt werden. Nur durch die Ptychogra-
phie ist der Zugang zur internen Feldverteilung der Lichtquelle gegeben. Die Intensitat fiir
den Ubergang vom Ein- in das Zwei-Zentren-Modell wird in Abschnitt 5.4.4 untersucht. Die
Untersuchung eines Tiefenprofils in LiNbOj3-Brechungsindexmuster wird in Abschnitt 5.4.5
vorgestellt. Der photovoltaische Tensor beschreibt die Antwort des Materials auf Beleuch-
tung. Betragsméfig sind die Elemente des Tensors bekannt. Die relativen Vorzeichen konnten
bisher nicht verlasslich bestimmt werden. Im Abschnitt 5.4.5 wird ein Verfahren besprochen,
dass die Vorzeichen einiger Komponenten des photovoltaischen Tensors festgelegt.

87



88

1,2

Transmission T

0,6

Cf‘:‘-% 0.2 mm ——— - : - L -_-t‘
TN - il
| . 3418 s 1800 s 900 s 450 s

Abbildung 5.22: Transmissionsmikroskopiebild fiir 4 Belichtungszeiten bei gleicher Beleuchtungsintensitét.
Die Randeffekte umreiften die beleuchteten Bereiche.

5.4.4 FEin-Zentren-Modell

Mit meiner Anleitung hat Constantin Bernert im Rahmen seiner Masterarbeit [9] das Ver-
halten von LiNbOs:Fe mittels Ptychographie untersucht [10]. Uber Vergleich der Resultate
mit Modellrechnungen ermittelten wir die Parameter der lichtinduzierten Ladungswande-
rung. Die aus der optischen Anregung resultierende Brechungsindexvariation wird durch das
resultierende interne elektrische Raumladungsfeld der Ladungsverteilung erzeugt. Haupt-
sdchlich wandern die Ladungen bei der vorliegenden Anordnung entlang der ausgezeichne-
ten c-Richtung des Kristalls. Beschrieben wird das Verhalten durch die Komponenten des
photovoltaischen Tensors.

Die Ladungsverschiebung findet wihrend der Beleuchtung statt. Diese Zeit intensiver
Beleuchtung wird Einschreiben genannt. Dabei werden die Ladungen aus dem beleuchte-
ten Bereich heraus gedriickt. Die Ladungstrennung bewirkt ein Raumladungsfeld, das iiber
den linearen elektrooptischen Effekt den komplexwertigen Brechungsindex verdndert. Diese
Wirkung ist qualitativ unter dem Mikroskop gut sichtbar. Abbildung 5.22 zeigt fiir 4 ver-
schiedene Einschreibezeiten die Absoptionskontrastaufnahme. Die runde Form des Strahls
ist durch die Randeffekte klar erkennbar, nicht jedoch die innere Struktur oder die Phasen-
lage. Die Randeffekte der ptychographischen Rekonstruktion sind auch in der Absorption
A = 1-—T, T bezeichnet die Transmission, sichtbar, siehe Bild 5.23 T. Zusétzlich wird
bei der Ptychographie der Phasenanteil A¢ des Objekts rekonstruiert, Bild 5.23 A¢. Die
im Phasenbild vorhandenen 27-Spriinge miissen durch Entrollen konsistent zusammengefiigt
werden. Nach dem Entrollen der Phasenspriinge ergibt sich aus

A
die Veranderung des Realteils des Brechungsindexes, mit A als Lichtwellenldnge und d als
Kristalldicke. Mit steigender Belichtungszeit verstarkt sich das Brechungsindexmuster bis
hin zu einem Séttigungswert. An den erzeugten Brechungsindexvariationen kénnen, zusam-
men mit der zum Einschreiben verwendeten Intensititsverteilung, genaue Erkenntnisse iiber
die Mechanismen des Ladungstransports innerhalb des Materials gewonnen werden. Durch
Anpassen des Ladungstransportmodells an die experimentellen Daten lasst sich aus den Bre-
chungsindexvariationen beispielsweise die Ladungstragerbeweglichkeit bestimmen [9]. Die in
Abbildung 5.24 dargestellten vertikalen Profile zeigen das Brechungsindexmuster fiir ver-
schieden lange Einschreibezeiten. Bei Lichtleistungen im Bereich des Ein-Zentren-Modells
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Abbildung 5.23: Die Transmission T der ptychographischen Rekonstruktion zeigt die gleichen Strukturen
wie das Mikroskopiebild in Bild 5.22. Die Phasenrekonstruktion des Objekts zeigt den realen Anteil § des
Brechungsindexes. Der entrollte Phasenschub wird mit (5.1) in den Brechungsindex umgerechnet. Zusammen
mit der Intensitdtsverteilung der Beleuchtung, wie in Abbildung 5.19 a) dargestellt, konnen Analysen der
Ladungswanderungen in Abhéngigkeit der genauen Beleuchtungsintensitét vorgenommen werden.
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Abbildung 5.24: Mit steigender Einschreibezeit steigt die Wirkung bis zu einer maximalen Grenze mit ma-
ximaler Brechungsindexénderung. Wird mit héherer Dosis belichtet vergréfert sich der geséttigte Bereich
weiter, allerdings mit einer anderen Dynamik.
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steigt mit der Beleuchtungsdauer die erzeugte Brechungsindexvariation. Dabei gibt es eine
Obergrenze fiir die negative Variation im beleuchteten Bereich. Uber die S#ttigung hinaus
wird keine weitere Wirkung erzeugt. Unser berechnetes Modell der Ladungswanderung und
dem sich daraus ergebenden Raumladungsfeld, kann die Brechungsindexvariation quantitativ
und qualitativ berechnen. Durch Anpassung dieses Modells an die rekonstruierte Objektfunk-
tion ergibt sich unter anderem die Ladungstréagerbeweglichkeit. Genauer ausgefiihrt ist die
Bestimmung der Materialparameter und der zeitlichen Dynamik des Ladungstransportes in
der Masterarbeit von C. Bernert [9].

Durch die einzigartige Moglichkeit der Beleuchtungsrekonstruktion erlaubt die Ptycho-
graphie den einfachen Zugang zu Materialparametern, die bisher nur schwer oder gar nicht
messbar waren. Hinzu kommt, dass zum ersten Mal die Ladungstransport-Dynamik lokal als
Funktion der Intensitatsverteilung bestimmt werden kann, da die Intensitéat der Beleuchtung
lokal mit einer Ortsaufléosung von 5pm bestimmt wurde. Allerdings bleibt das Tiefenver-
halten der Brechungsindexvariationen verborgen, da die ptychographische Bildgebung das
Objekt als zweidimensionale Ebene erfasst. Eine Darstellung der dreidimensionalen Rekon-
struktion, bei der das Objekt in einzelne Bereiche zerlegt wird, erfolgt in Kapitel 5.4.6. Um
jedoch ohne diese 3-dimensionale Methode einen ersten Einblick in das Volumen zu erhal-
ten, wurde ein dicker Kristall (Abbildung 5.25) entlang der b-Achse beleuchtet und senkrecht
dazu entlang der a-Achse ptychographiert.

5.4.5 Tiefenverlauf in LiNbO3

Der Verlauf der Brechungsindexénderung im Material kann durch eine Abbildung in Ein-
schreibestrahlrichtung nicht untersucht werden, da die ptychographische Bildgebung das ge-
samte Volumen auf eine 2-dimensionale Ebene projiziert. Im Rahmen der Bachelorarbeit von
Julian Pietsch untersuchten wir unter meiner Anleitung die Verdnderungen des Brechungsin-
dexes [75], indem der Kristall nach dem Einschreiben um die c-Achse um 90° gedreht wurde.
Der Untersuchungsablauf ist im Bild 5.25 skizziert. Wahrend des Einschreibens liegt der Wel-
lenvektor k des Lichtes parallel zur b-Achse. Das Auslesen wird parallel zur a-Achse durchge-
fithrt. Fiir beide Strahlrichtungen liegt die Polarisation des Beleuchtungsfeldes E parallel der
c-Achse des Kristalls. Damit kann die Brechungsindexénderung tiber die gesamte Kristallbrei-
te entlang der b-Achse abgetastet werden. Der einschreibende Strahl, A = 532 nm, hatte eine
Intensitit von 1,9 - 10° W /m? und liegt damit oberhalb der kritischen Leistungsdichte, bis
zu der die Wechselwirkung mit dem Ein-Zentren-Modell (1 - 10° W /m?) beschrieben werden
kann [2|. Die Absorption innerhalb des Kristalls, die Divergenz des Strahls und die Streu-
ung an den eingeschriebenen Strukturen fiihren jedoch schon wenige Millimeter nach dem
Eintritt in den Kristall zum Unterschreiten der Schwelle fiir das 1-Zentren-Modell. Die Leis-
tungsdichten liegen dann unter 1-10® W/m?. Der Einschreibevorgang wurde mit konstanter
Intensitédt bis hin zur vermuteten Sattigung durchgefiithrt. Als Sattigung wurde gedeutet,
dass die Diode zur Transmissionsmessung keine relevante Anderung mehr verzeichnet. Die
Diode wurde ohne Probe auf den zentralen Bereich des Strahls ausgerichtet. Wahrend des
Einschreibens féllt die gemessene Intensitét zu Beginn stark ab und steigt dann wieder bis
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Abbildung 5.25: a) Schematische Darstellung des Einschreibevorgangs fiir einen Brechungsindexkanal. b) Im
Kristall ist der Brechungsindexkanal mit blofem Auge erkennbar. ¢) Zur Untersuchung des Kanals wird der
Kristall mit einem abgeschwichten Strahl entlang der a-Richtung abgetastet. Die Polarisation ist weiterhin
entlang der c-Achse ausgerichtet.

Abbildung 5.26: a) Vor dem Einschreiben des Tiefenprofils wird der
Strahl nur in geringem Mafl gestreut, der Kristall zeigt keine Struk-
tur. b) Nach dem Einschreiben ist die Intensititsverteilung weit
iiber das Beugungsbild ausgebreitet und zeigt kleinteilige Muster,
die auf eine ausgedehnte lichtinduzierte Struktur schlieften lassen.

zur Sattigung hin an. Vor und nach dem Einschreiben wurden Beugungsbilder aufgenommen.
Das Bild 5.26 a) zeigt das Beugungsbild vor dem Einschreiben als propagiertes Gauf-
profil. Der Strahl propagiert durch den Kristall und wird nur wenig gestreut. Ein, knapp
2h nach dem Einschreiben, aufgenommene Beugungsbild ist in Bild 5.26 b) dargestellt. Die
Intensitétsverteilung nach dem Einschreiben unterscheidet sich deutlich von der Verteilung
vorher. Nach dem Einschreiben ist die Intensitédtsverteilung deutlich kleinteiligen Struktu-
riert und iiber einen groferen Bereich des Beugungsbildes verteilt. Die starkere Streuung, mit
kleinteiligem Muster, lisst auf eine grofe lichtinduzierte Anderung im Material schlieken.
Fiir die Untersuchung des Kanals wurde der Strahl mittels eines Neutralgraufilters um
4 Grofkenordnungen abgeschwicht und auf die breite Seite (a-Achse in Bild 5.25), senkrecht
zum eingeschriebenen Kanal, gerichtet, dargestellt in Abbildung 5.25 ¢). Auch fiir die ausle-
sende Messung war die Polarisationsachse entlang der c-Achse ausgerichtet und um optimal
an die erzeugte Brechungsindexdnderung anzukoppeln. Das Profil wird durch das schwache
und kurze Beleuchten beim Auslesen nicht verédndert. Das Auslesen unter 90° entlang der
a-Achse ermoglicht eine tiefenabhéngige Untersuchung des eingeschriebenen Kanals. Dabei
wird {iber die gesamte Kristalldicke gemittelt, entlang der a-Achse. Die Rekonstruktion zeigt
daher ausschliefslich ein projiziertes Brechungsindexprofil. Der Lesebereich erstreckt sich iiber
1,4mm x 15mm Hohe x Breite. Auch der Rand des Kristalls mit dem Eintrittspunkt des
Strahl ist abgetastet worden. Es wurde iiber den gesamten Bereich eine Schrittweite von
100 pm realisiert. Insgesamt ergibt sich daraus eine Gesamtzahl von 211641 Beugungsbil-
dern, mit je 0,1s Belichtungszeit. Der Datensatz umfasst 3,68 TB Rohdaten. Fiir die Re-
konstruktion wurden die Beugungsbilder in beiden Richtungen um den Faktor 3 gebinnt, so
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Abbildung 5.27: Rekonstruierter Bereich des Kristalls mit 3,25 um grofsen Pixeln. a) Auf +7 beschréankte
Phase der Objektfunktion. Der rote Pfeil zeigt eine unbestimmbare Stelle im Phasenbild, ein sogenanntes Re-
siduumt. b) Die rekonstruierte Amplitude zeigt starke Artefakte und nur schwache Probeneffekte. Aufgrund
dessen wird die Amplitude im folgenden nicht weiter betrachtet.

dass aus einem Quadrat von 3 x 3 Pixeln ein einziges Pixel wird. Dadurch reduziert sich
die Datenmenge auf 409 GB. Auch nach der Reduktion ist die Datenmenge zu grof, um
auf einer Graphikkarte vorgehalten zu werden. Trotz gut ausgeriisteter Host-Systeme kann
auch der Host-RAM keine solche Datenmenge vorhalten. Durch die von mir eingefiihrte
Speicherverwaltung, beschrieben in Kapitel 4.4, ist es moglich auch diese Datenmengen zu
verarbeiten und in einem Bild zu rekonstruieren. Bei dieser Auswertung miissen die Pha-
senwerte iiber den gesamten Bildausschnitt verglichen werden. Die Phase ist nur innerhalb
eines Bildes zueinander in fixer Beziehung, es ist daher im Allgemeinen nicht méoglich das
Gesichtsfeld aufzuteilen und teilweise zu vergleichen. Nur wenn im Gesamtfeld keine, oder
in kleinen begrenzte Bereiche mit Phasenspriinge vorhanden sind, kann iiber Angleichen des
Hintergrundniveaus eine Aufteilung des Gesichtsfeldes gelingen.

Fir die Rekonstruktion wurde der Algorithmus fiir 5000 Iterationen mit festgesetzter
Beleuchtung iteriert. Die Beleuchtung ist, wihrend der Arbeit von J. Pietsch [75], hochgenau
bestimmt worden und kann fiir die Rekonstruktion des Tiefenprofils verwendet werden.

Anschliefsend ist iber 10 000 Iterationen mit verdnderlicher Beleuchtungsfunktion rekon-
struiert worden. In Bild 5.27 sind die Phase und Amplitude des Objekts dargestellt. Die
rekonstruierte Beleuchtung entspricht in Form und Struktur der gaukférmigen Beleuchtung
aus Bild 5.19 a). Die Auflésung der Rekonstruktion wird durch Vergleich mit einer Mikrosko-
paufnahme anhand von Staubkornern bestimmt und liegt bei 5 um. Die Objektphase, Bild
5.27 a), zeigt den mit blofem Auge in Bild 5.25 a) zu erkennenden Kanal mit quantitativen
Phasenwerten. Die Phasenwerte sind bei der Amplituden-Phasen-Darstellung auf den Be-
reich +7 beschrankt und miissen vor weiteren Analysen entrollt werden. Dabei stehen dem
konsistenten Zusammenfiigen der Phasenwerte die Residuen entgegen. Einer der unbestimm-
ten Punkte in der Phasendarstellung ist im Bild 5.27 a) mit einem roten Pfeil markiert. Die
Residuen werden wihrend der Zusammenfiigung als unstetige Stellen behandelt. Die Phasen-
werte im Umfeld des Residuums sind durch die Unstetigkeit beeinflusst und die Phasenwerte
dabei lokal verédndert. Die Phasenwerte in der unmittelbaren Umgebung sind damit nicht
vertrauenswiirdig, aufserhalb des Einflussbereichs sind die Werte unverédndert und kénnen
verwendet werden [32]. Im unbeschréankten Phasenbild in Bild 5.28 a) ist der eingeschriebene
Kanal gut zu erkennen. Vom Rand des Kristalls auf der linken Seite beginnend verbreitert
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Abbildung 5.28: a) Aus der beschriankten Phase, Bild 5.27 a), werden die entrollten Phasenwerte berechnet.
Zum Entrollen wurde ein global wirkender Algorithmus eingesetzt [32]. b) Fiir 3 beispielhafte Ebenen sind die
Beleuchtungsprofile (logarithmisch) und die Kanalform dargestellt. ¢) Intensitatsdarstellung der Beleuchtung,
frei propagiert in einem Medium mit n = 2, 331.

sich der Kanal durchgehend und verliert dabei an Tiefe. Im Vergleich dazu ist im Bild 5.28 ¢)
die Beleuchtungsintensitét bei freier Propagation dargestellt. Auch dieser Strahl verbreitert
sich mit zunehmender Propagationsldnge und wird entsprechend weniger intensiv. Fiir 3 Ebe-
nen wird die Intensitdatsverteilung der Beleuchtung mit dem eingeschriebenen Phasenprofil
verglichen (Abbildung 5.28 b)). Die Profile der Beleuchtung zeigen eine mit der Propaga-
tion ansteigende Halbwertsbreite der Intensitdatsverteilung. Die Phasenverteilung zeigt eine
im gleichen Mafse wie die Beleuchtung steigende Breite des Kanals. Der gauftformige Kanal
ist in allen drei Ebenen erkennbar. Die Ausdehnung der Phasenwerte passt zur gaufartigen
Intensitéatsverteilung der Beleuchtung in der gleichen Ebene.

Dynamikuntersuchungen

Bestrahlung von LiNbOj:Fe mit griinem Laserlicht verédndert lokal den Brechungsindex des
Materials. Dabei entscheidet die Intensitét des einfallenden Lichts iiber das Modell mit dem
die Anderung beschrieben werden kann. Mit Messungen der Materialantwort auf verschiedene
Beleuchtungsintensitidten hat J. Schultz die Wirkung von verschiedenen Beleuchtungsinten-
sitdten untersucht und daraus die Grenze fiir den Ubergang vom Ein- zum Zwei-Zentren-
Modell bestimmt [96]. Im Rahmen der von mir betreuten Bachelor-Arbeit von J. Schultz
wurden bei 8 verschiedenen Beleuchtungsleistungen ober- und unterhalb der in der Literatur
angegebenen Grenze von 1- 10 W /m? beleuchtet.

Zur Untersuchung des besagten Ubergangs wurde mit 8 unterschiedlichen Strahlungsleis-
tungen an unterschiedlichen Positionen bis in die Séttigung eingeschrieben und der Bereich
anschliefsend ptychographisch untersucht. Die verschiedenen Leistungsstufen wurden unmit-
telbar nacheinander in den selben Kristall geschrieben, um vergleichbare Werte zu erhalten.
Dabei sind die Punkte in einem zweizeiligen Gitter angeordnet. Die Einschreibepunkte sind
so nah wie moglich beieinander, um ein kleines Gesichtsfeld zu erreichen. Der Abstand darf
dabei nicht zu klein werden, um eine Beeinflussung untereinander zu vermeiden. Insgesamt
iiberdeckt das Gitter eine Fliache von 0,5 mm x 0,7 mm. Das Einschreiben wurde mit steigen-
der Leistung in steigenden Absténden vorgenommen. Die Lichtleistungsdichten entsprechen
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folgenden Werten: 0,4, 2, 9, 45, 71, 107, 143 und 206 kW cm~2. Mit jedem Wert wurde ein
Muster eingeschrieben.

Fiir die ersten 4 niedrigeren Schreibintensititen wurde
je Punkt 1800s lang belichtet. Nach dem Einschreiben
aufgenommene Beugungsbilder sind in der Abbildung
5.29 dargestellt. Wahrend der Belichtungen wurde die
Intensitat des Zentralstahls gemessen. Nach etwa 700s
erreicht dieser Messwert ein Plateau und verdndert sich
nicht weiter. Ab diesem Zeitpunkt wird davon ausge-
gangen, dass die Sattigung der Brechungsindexéander-
ung erreicht ist. Die Zeit bis zur Sattigung nimmt mit
steigender Intensitdt ab und ist bei der 4. Intensitét
nur noch etwa 100s lang. Fiir die weiteren 4 Einschrei-
bepunkte, gezeigt in Abbildung 5.29 mit den Positio-
nen 5 bis 8, wird deshalb die Einschreibezeit auf 400s
verringert. Die Fernfeldbilder in Abbildung 5.29 sind
nach dem Abschluss aller Einschreibevorgiange als HDR-
Bilder an den nominellen Positionen aufgenommen wor-
den. Dabei wurde mit einem Bruchteil der Leistung be-
leuchtet um die CCD-Kamera nicht zu beschadigen und
die eingeschriebenen Muster nicht zu verandern. Fiir die
Auswertung ist der Bereich aller 8 Einschreibepunkte
in einem 1,45mm X 2,1 mm grofem Ptychogramm ab-
getastet worden. An jedem der 100 x 145 Punkte wur-

HDR-Beugungsbilder
in logarithmischer
Darstellung.

vorher

-

Alle Bilder sind gleich
skaliert

'

1=0,4 kW/cm?

-_
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[=2 kW/cm? =107 kW/cm?
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..
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-
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Abbildung 5.29:

vorher: Beugungsbild an Position 1 vor
dem Einschreiben

Pos 1 bis 8: Beugungsbild an der entspre-

den je 3 Beugungsbilder mit ¢ =0,5s, 2s und 8s Belich-
tungszeit gemessen und fiir die Rekonstruktion zu einem
HDR-Bild verrechnet. Fiir eine schnellere Rekonstruk-
tion ist die Pixelzahl der Bilder durch Aufsummieren

chenden Position mit Belichtungsintensi-

tit T und Belichtungszeit t. von je 3 x 3 Pixeln reduziert worden. Dabei bleibt die

Pixelgrofse im Objekt erhalten, das Gesichtsfeld redu-
ziert sich entsprechend . Die geringere Feldgrofe reduziert die zur Rekonstruktion erforder-
liche Zeit um fast eine Gréfenordnung.

Die Rekonstruktion mit 13534 Beugungsbildern ist auf einer NVIDIA Tesla K80 Kar-
te durchgefithrt worden. Insgesamt umfasst der Datensatz damit 13,2 GB und kann nicht
vollstdndig im Speicher der Karte gehalten werden. Nur unter Verwendung der von mir ent-
wickelten Speicherverwaltung mit Nutzung des Host-RAMs, beschrieben im 3. Absatz in
Abschnitt 4.2, konnte die Rekonstruktion in einem Stiick durchgefiihrt werden. Fiir derart
grofse Datensitze bendtigt das System dann etwa 19,6 s/Iteration. Die Rekonstruktionszeit
steigt durch die Host-RAM auf etwa das doppelte. Der Phasenanteil des ptychographischen
Objektfeldes ist in Bild 5.30 gezeigt. Deutlich sind dabei die Phasenspriinge zu erkennen. Der
durch die hohe Intensitat und starke Dotierung mit 0,05 mol % Eisen photorefraktive Kristall
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CY
300 pm

Abbildung 5.30: a) Ptychographisch
rekonstruierte ~ Objektphase  des
Schreibbereichs mit 8 verschieden
intensiven Einschreibepunkten. Der
Phasenbereich ist auf Grund der
Periodizitdt der trigonometrischen
Funktionen bei der Umrechnung auf
den Bereich [—, 7] beschrankt.

b) Rekonstruierte Beleuchtungsinten-
sitdt des zum Abtasten verwendeten
Strahls. Der Schreibstrahl wurde
mir der selben Optik erzeugt, wobei
der Strahl nicht durch Neutralgrau-
filter auf P = 1mW abgeschwicht
wurde. Die Form des Schreibstrahls
entspricht so der Form des gezeigten
Profils.

von d = 650 pm verursacht Phasenschubvariationen von weit iiber 27. Dabei gibt es in dem
Bereich der positiven Phasendnderung ober- und unterhalb der Einschreibepositionen viele
unstetige Stellen, die eine konsistente Abwicklung der Phase unmoglich machen. Entlang ho-
rizontalen Verbindungslinien der Einschreibepunkte sind aber keine dieser unstetigen Stellen
vorhanden. Es wird also nicht das gesamte Bild konsistent abgerollt, sondern 2 horizontale
Bahnen die je 4 Einschreibepunkte schneiden. Aus den Phasenwerten werden mit Formel 2.22
die Brechungsindexvariationen berechnet. In Abbildung 5.30 sind die zwei Schnitte durch die
Objektphase dargestellt. Beide Schnitte sind gleich skaliert, der Schnitt fiir Position 5 bis
8 ist aber zur besseren Ubersicht um 2 - 103 nach unten verschoben. Die eingeschriebenen
Brechungsindextopfe an den Positionen 1 und 2 haben einen flachen Boden (Bild 5.30 Pos
1 und 2). Die Sattigung ist in diesen beiden Féllen nicht nur im intensivsten Pixel erreicht
worden. Durch die lange Belichtungszeit haben auch weniger intensive Bereiche der Beleuch-
tung die maximal erreichbare Brechungsindexidnderung erzeugen konnen. Die Form dieser
beiden Topfe unterscheidet sich grundlegend von der aller weiteren Modulationen. Daraus
ist zu schliefsen, dass zwischen den Leistungsdichten fiir Position 2 und 3 die Grenze fiir die
Beschreibung mit dem Ein-Zentren-Modell liegt. Die Form des eingeschriebenen Brechungs-
indexes dndert sich von einem flachen Boden hin zu einem V-férmigen Einschnitt. Alle Punkt
mit hoherer Intensitét, P 3 bis 8, zeigen dieses Verhalten. Die Seitenzacke in den Positionen
3 bis 8 ist ein Artefakt, dass beim Entrollen der beschrankten Phase auftritt und durch
hoher aufgeloste Messungen vermieden werden kann. Die V-férmigen Profile lassen auf eine
grundlegende Anderung des Materialverhaltens schliefen. Ab der Intensitéit bei Position 3
ist demnach das Ein-Zentren-Modell nicht mehr giiltig. Althof et. al. fithren als Erweiterung
hier das Zwei-Zentren-Modell ein [2]. Die Tiefe der Téler sollte mit der Intensitit ansteigen.
Das sprunghafte Verhalten in der hier vorgestellten Messreihe ist ebenfalls auf die Phase-
nunstetigkeiten zuriickzufithren. Abschlieffend kann festgestellt werden, dass zwischen den
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0, P1 P2 P3 P4 Abbildung 5.31: Phasenwerte der horizon-
talen Schnitte durch Bild 5.30 auf Hohe
der Einschreibepunkte. Der obere der bei-

& 2] den Graphen schneidet die Positionen 1
i bis 4. Der um An = —210"3 nach un-
?'3- ten verschobene Graph schneidet die Posi-
< 4] tionen 5 bis 8. Bei P1 und P2 sind Pla-

teaus entstanden, hier ist sicher die S&tti-
-5 gung auch aufierhalb des intensiv beleuchte-

P5 P6 P ten Bereichs entstanden. Ab dem Punkt P4

6 . . . P8 . wird das Brechungsindexprofil tiefer. Etwas

0 0,5 1,0 1,5 2,0 unterhalb dieser Intensitit ist der Ubergang
Schnittlange [mm] ins 2-Zentrenmodell zu erwarten.

Einschreibeintensitéten fiir Position 2 (2kW ecm™2) und 3 (9kW cm™2) die Grenze fiir die Be-
schreibung mit dem Ein-Zentren-Modell liegt. Die Literatur gibt fiir die Grenze 1kW cm™2
an [2]. Die Abweichungen konnten auf unterschiedliche Annahmen zur Fldchenbestimmung
des Fokus, oder auf die nicht genau genug bekannte lokale Intensitatsverteilung innerhalb
des Strahls zuriickgefiihrt werden. Durch die Nutzung der ptychographischen Bildgebung ist
bei unseren Experimenten neben den hochaufgeldsten Brechungsindexvariationen, die innere
Intensitdtsverteilung des Strahls mit gleicher Auflésung wie das Objekt bekannt.
Ptychographische Bildgebung vermittelt durch Vermessen der Materialantwort auf ver-
schiedene intensive Beleuchtungen einen Zugang zur quantitativen Analyse der Dynamik
des Materials. In diesem Versuch ist die obere Grenze fiir die Beschreibung des Materialver-
haltens mit dem Ein-Zentren-Modell bestimmt worden. Die Abweichung vom Literaturwert
wird durch genauere Flachenbestimmung und Fehler in der Intensitdtsmessung abgedeckt.

Materialeigenschaften

Existiert im LiNbOj:Fe eine inhomogene Ladungsverteilung, entsteht ein inneres elektri-
sches Feld. Beispielsweise kann durch die Bestrahlung mit intensivem griinen Licht eine
Umverteilung der Ladungen (Fe « Fe*) erreicht werden. Die Umverteilung wird durch
Materialparameter beschrieben, in diesem Fall dem photovoltaischen Tensor. Der photovol-
taische Tensor 3, ist ein Tensor 3. Stufe. Aus Symmetriegriinden bleiben von den 27 mégli-
chen Komponenten fiir LINbO3 nur 5 unabhéngige Komponenten iibrig [115]|. Die Werte der
Komponenten sind bereits hinreichend genau bestimmt worden und kénnen in der Literatur
nachgeschlagen werden [115]. Vorzeichen von Komponenten mit interferometrischen Messun-
gen zu bestimmen ist eine experimentell anspruchsvolle Aufgabe. Die Ptychographie bietet,
durch Messung verschiedener Polarisationsausrichtungen von lesendem und schreibendem
Strahl, einen direkten Zugang zu den Vorzeichen und den Werten der Komponenten.

In der im Rahmen meiner Untersuchungen entstandenen Bachelorarbeit von Chi Dung
Nguyen wurde das Vorzeichen zweier Komponentenpaare des elektrooptischen Tensors be-
stimmt [72|. Zur Bestimmung der Vorzeichen ist es notwendig, die Entstehung der Brech-
ungsindexveranderung durch die Beleuchtung qualitativ zu verstehen.
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Im Folgenden wird die Konvention verwendet, dass fiir die drei Indizes die ausgezeichnete
c-Achse des Kristalls mit dem Index i, = 3 zusammenfallt, die Achsen a und b entsprechend
mit ¢, = 1 und 7, = 2. Der photovoltaische Tensor (;;; beschreibt die Ladungswanderung bei
Beleuchtung des Materials auf

Ji = Bin&r&i (5.2)
Ji = BirrlExl? (5.3)

in Abhéangigkeit der einfallenden Strahlung &.. Der photovoltaische Tensor [;x; léasst sich als
6 x 3 Matrix darstellen [115] und baut sich aus 5 unabhéngigen Komponenten

0 0 0 0 Bz —2P22
Biky=| —Pa2 P2z 0 Pus 0 0 : (5.4)
P31 B Pazz 0 0 0

auf. Das sich ergebene Ladungsfeld im Material ist eine Summe aller im Material vorhan-
denen Stromdichten. In diesem Fall soll nur die photovoltaische Stromdichte qualitativ be-

trachtet werden. Das Raumladungsfeld o( R) und damit auch das interne elektrische Feld E;
ist unter diesen Voraussetzungen direkt proportional zur photovoltaischen Stromdichte j;

E; P(F) X Ji = ﬂikk‘&c’Q (5-5)

und damit zu den Kompontenten von ;;; und dem einschreibenden Feld &.

Die verschobenen Ladungstrager erzeugen ein internes Raumladungsfeld Fj;, dass iiber
den elektrooptischen Tensor r;; an den Brechungsindex n;; koppelt und Variationen erzeugt.
Der Brechungsindex besitzt dabei 2 Indizes ik um die Polarisation und die Ausbreitungs-
richtung des einfallenden Lichtes zu beschreiben.

Mit den gleichen Symmetriebetrachtungen, die zur Reduktion der Komponenten im pho-
tovoltaischen Tensor fiihren, lassen sich auch die Komponenten des elektrooptischen Tensors
reduzieren und der Tensor so als 3 x 6 Matrix darstellen. Die Darstellung des Tensors

11 Ti2 T13 0 —To2 T13
To1 Tao2 To3 0 Tog  T13
ro = r31 T3z T3z | 0 0 733 (5.6)
(A - - .
T4l Ta2 T43 0 rg 0
Ts1 Ts2 753 T'42 0 0
Te1 Te2 7163 —ree 0 0

beinhaltet 5 unabhédngige Komponenten [115]. Die Betridge der Komponenten sind gut mess-
bar; die Vorzeichen zu bestimmen stellt hingegen eine grofse Herausforderung dar. Das innere
elektrische Feld F; erzeugt messbare Brechungsindexvariationen

3
i = —2n;Tig L. :
An. 201k By (5.7)

Fiir linear polarisiertes Licht sind nur die Hauptdiagonalelemente ¢ = {1,2,3} der Brech-
ungsindexdnderung zu betrachten.

97



98

Es miissen verschiedene Kombinationen der Polarisationsrichtung von einschreibender
und auslesender Strahlung gemessen werden. Steht die Einschreiberichtung parallel zur a-
Achse des Kristalls, wird das mit dem oberen Index (@) markiert, entsprechend fiir die

b-Achse mit (b). Fiir Ang?Z} bestimmt sich die Abhiingigkeit zu

An{ o [+722 8200 + 113311 (5.8)
An2 o< [—T9a 3290 + 113311 (5.9)

oc [—T9a 3299 + 113311 (5.10)
A”z [+7228222 + T138311] - (5.11)

Durch paarweises Vergleichen der Messergebnisse wird das verwendete Vorzeichen gepriift.
Beispielhaft wird das Vorzeichen der Tensoren durch Vergleich der Brechungsindexmodula-
tionen, durch Gleichungen (5.10) und (5.11) beschrieben, entlang der Kristallachse b einge-
schrieben. Ausgelesen wird dabei parallel der a-Richtung des Kristalls, Bild 5.32 a), und in
Bild 5.32 b) liegt die Polarisation entlang der b-Achse.

Polarisation b) Polarisation I :".‘ . Polarisation
— S v
Auslesen Auslesen Auslesen

Einschreiben

Polarisation - % Polarisation

Einschreiben

&

Abbildung 5.32: a) Gemessene Phasenvariationen bei gekreuzter Polarisation. Die mit £ || b eingeschriebene
Variation wird mit E || a ausgelesen. Die Verénderungen im Beleuchtungsbereich weisen in negative Rich-
tung. b) Die gleiche Indexvariation wie in Bild a); aber parallel zum Einschreiben ausgelesen. Die zentrale
Brechungsindexvariation geht dabei in positive Richtung. Bereits im Bild b) ist dabei das unterschiedliche
Vorzeichen bewiesen. ¢) Mit Licht £ || a eingeschriebene und ausgelesene Variation zeigt gleichermafen das
stimmige Vorzeichen der Tensorkomponenten.

Die rekonstruierten Modulationen unterschiedlicher Kombinationen der Polarisationen
beim Einschreiben und Auslesen, zeigt die innere Konsistenz der Vorzeichen der Tensor-
komponenten von 8 und r. Ist die Polarisation beim Einschreiben und Auslesen parallel,
wird eine positive Anderung rekonstruiert. Eine gekreuzte Polarisation erzeugt eine negative
Brechungsindexmodulation. Die Ubereinstimmung der Artefakte und Kratzer in den Bildern
5.32 a) und b) zeigt eindeutig, dass der gleiche Bereich abgetastet wird. Die Variation wird
demnach einzig durch die verdnderte Polarisation beim Auslesen erzeugt. Der Bereich in Bild
5.32 ¢) kann anhand der Kratzer eindeutig einem anderen Probenareal zugeordnet werden
und zeigt bei £ || E eine wie zu erwartende positiv orientierte Brechungsindexmodulation.
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Aus der Ubereinstimmung der gemessenen Variationen mit den modellierten Vorzeichen
kann abgeleitet werden das die bekannten Vorzeichen richtig gewéhlt sind. Mit der Ptychogra-
phie sind die Vorzeichen der Tensorkomponenten 5 und rq9, sowie des Komponentenpaares
[bo1 und (s eindeutig bestimmbar. Durch geeignete Wahl der Kombinationen lassen sich
auch die anderen Komponenten bestimmen. Die Betréige sind auf Grund der quantitativen
Natur der Ausgabe ebenso bestimmbar.

5.4.6 Dicke Proben

Die ptychographische Wechselwirkung ist als Wechselwirkung eines Wellenfeldes mit einer
diinnen Schicht definiert, siehe Kapitel 3.4.1. Die Erweiterung der Wechselwirkungsbeschrei-
bung fiir dicke Proben ist in Abschnitt 3.5.7 detailliert besprochen. Im Rahmen seiner Mas-
terarbeit untersuchte Tobias Witt, ob die Unterscheidung verschiedener Ebenen auch bei
quasi parallelem Strahlengang moglich ist [117]. Uber Modellrechnungen mit und ohne St-
rungen, wie Rauschen oder nicht exakter Experimentgeometrie, zeigen wir, dass die Un-
terscheidung von verschiedenen Ebenen bei Volumenproben moglich ist. Die sich aus dem
Modell ergebende These wurde an einer Probe aus 2 diinnen Ebenen im optischen Spektrum
untersucht. Als Referenz ist die Probe mit einer diffusen Beleuchtung untersucht worden, Ab-
bildung 5.33 zeigt ein Fernfeld dieser Beleuchtung. Diffuse Beleuchtung bedeutet in diesem
Zusammenhang die Beleuchtung mit einem kohdrenten Wellenfeld mit moglichst kleintei-
liger Phasenverteilung. Eine solche Amplituden- und Phasenverteilung gewéhrleistet, dass
sich die Wellenfront der Beleuchtung bereits bei sehr kleinen Propagationsabstdnden in der
Grofenordnung einiger Wellenldngen relevant verdandert. Die Verdnderungen in der Beleuch-
tungsstruktur generieren eine eindeutige Abfolge der Wechselwirkungsebenen und garantiert
eine artefaktfreie Rekonstruktion. Im Vergleich zu dieser optimalen Beleuchtung wird die
selbe Probe mit einer gaukférmigen Beleuchtung, die im Fokalbereich einen quasi parallelen
Strahlengang aufweist, untersucht.

Die Moglichkeit, Wechselwirkungsebenen aus einer Grup-
pe von Beugungsbildern zu Rekonstruieren, demonstrieren
wir mit Hilfe eines Objekts, bestehend aus 2 voneinander
entfernten Ebenen einer strukturierten Diinnschicht. Die in
unterschiedlichen Ebenen liegenden diinnen Strukturen wer-
den durch das Modell fiir dicke Proben in Kapitel 3.5.7
exakt beschrieben. Als Haftvermittler ist auf das Glassub-
strat (10 & 4) A Titan aufgedampft und (20 & 2) nm Gold. Die
Schichten sind so gewéhlt, dass die Transmission und der Pha-
senschub in einem fiir die Ptychographie optimalen Bereich lie-
gen. Die Transmission des Zweischichtsystems wird fiir Weifs-
licht auf 47 % bestimmt. Der fiir die beiden Schichten berech- Abbildung 5.33: Fernfeldbild bei
nete Phasenschub betrigt A¢ = 0,1 rad. Damit sind die Werte diffuser Beleuchtung
klar vom Hintergrund zu unterscheiden, ohne dabei stark zu absorbieren oder durch einen
groften Phasenschub Phasenspriinge zu verursachen. Die ptychographische Abbildung kann
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nur strukturierte Objekte abbilden. Die 1. Schicht zeigt dass von der US Luftwaffe entwi-
ckelte Muster USAF-Chart. In die 2. Schicht ist ein Siemensstern eingeatzt. Bild 5.35 zeigt
die Struktur in ptychographischer Bildgebung. Zwischen den Glassubstraten wird durch Ab-
standshalter ein (100 4= 10) pm breiter Luftspalt erzeugt. Das ptychographische Modell sieht
zwischen den Schichten eine Propagation vor. Zusammengenommen ergeben sich aus den
beiden (130 + 20) pm dicken Glassubstraten und dem Luftspalt eine resultierende Propaga-
tionsdistanz von Az = (386 £ 34) pm.

Diffuse Beleuchtung

Der Begriff diffuse Beleuchtung beschreibt keine schwache oder ungenaue Beleuchtung, son-
dern eine Beleuchtungsfunktion, deren Phasenverteilung sehr kleinteilige Strukturen aufweist
und sich somit die Intensitatsverteilung entlang der Propagationsrichtung schnell &ndert. Aus
dem sehr glatten Laserstrahl wird durch einen Diffusor eine sich schnell verdindernde Be-
leuchtung. Als Diffusor wird eine aufgeraute Plexiglasplatte mit 10 % bis 50 % Transmission
eingesetzt. Die kilometerlange Kohérenzlange verkiirzt sich durch den eingesetzten Diffusor
nicht relevant. In diesem Experiment wurde die Kondensorlinse (f = 27mm) dahingehend
verschoben, dass der Diffusor auf die Probe 4-fach verkleinert abgebildet wird. Die zu un-
tersuchende Probe steht im Strahlengang 0,3 mm nach der Bildebene der Abbildung. Der
Modus zur Aufnahme von Ptychogrammen eines dicken Objekts unterscheidet sich prinzipiell
nicht von der mit einem diinnen Objekt. Es ist allerdings darauf zu achten, dass die Zahl der
Freiheitsgrade im Rekonstruktionsraum durch die erhohte Pixelzahl des Objekts zunimmt.
In diesem Zuge werden mehr Informationen, beziehungsweise Beugungsbilder, benétigt als
fiir ein Objekt mit einer einzelnen Wechselwirkungsebene. Die in Abschnitt 3.2 vorgebenen
minimalen 6 Bilder fiir ein Objekt verdoppeln sich bei einer 2. Ebene. Jede weitere Ebene
lasst den Bedarf auf Grund der wachsenden Objekttiefe sehr schnell steigen.

c) d)

Intensitat

Abbildung 5.34: Bei nur einer Ebene wird das Objekt als Uberlagerung der beiden Strukturen rekonstruiert.
Dabei ist das USAF Test-Chart scharf dargestellt. Der Siemensstern liegt aufferhalb der Ebene und ist durch
die Defokussierung undeutlich dargestellt. Die Beleuchtung zeigt ein zum Aufbau passendes Intensitéts- und
Phasenbild der Transmission des Diffusors. Alle Felder sind ausschnittsweise dargestellt.

In diesem Experiment sind 961 HDR-Bilder (bestehend aus je 3 Bildern mit 0,12, 0,48s
und 1,92s Belichtungszeit) aufgenommen worden. Im Beugungsbild in Abbildung 5.33 ist
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die kleinteilige Struktur der Beleuchtung zu erkennen. Im Gegensatz zu einer gaufformigen
Intensitétsverteilung wie in Abbildung 5.29, ist der Einfluss des Objekts bei der kleinteiligen
Struktur nicht zu erkennen. Die flachigere Verteilung der Beleuchtungsintensitét erlaubt au-
flerdem eine bessere Ausnutzung der Dynamik der Kamera als bei anderen Beleuchtungsfor-
men, beispielsweise bei einer gaufartigen Beleuchtung [78] oder einer eher scheibenférmigen
Verteilung im zentralen Teil des Fernfeldbildes [19].

Als kritische Parameter fiir die Rekonstruktion hat sich der Startwert der Beleuchtung
ergeben. Ohne vorherige Beleuchtungsmessung und Ubergabe an den Rekonstruktionsalgo-
rithmus enden die meisten Rekonstruktionsversuche ohne verwertbares Ergebnis. Nur durch
wiederholtes Starten wurde in einem Testexperiment eine Losung gefunden und fiir alle fol-
genden Experimente als Startwert eingesetzt. Die starke Variation der Phase verhindert eine
effiziente Modulation der Beleuchtung und es fehlt ein geeigneter theoretischer Startwert.

b) 1. Probenebene
Amplitude

c) 2. Probenebene

a) Beleuchtung 2. Probe
mplitude

Intensitat

500 pm

Phasenschub

Phasenschub

500 pm 500 um 500 pm

Abbildung 5.35: Ptychographisch rekonstruierte Objekte und Beleuchtung bei 2 Objektebenen. Das Modell
wurde auf die Objektbeschaffenheit angepasst.
Mit freundlicher Genehmigung von T. Witt [117].

Die Rekonstruktionen mit nur einer Ebene, Abbildung 5.34, zeigt eine Uberlagerung
der beiden Objekte in Absorption und auch der Phase. Nur das USAF-Muster wird scharf
dargestellt, der Siemensstern hingegen ist stark verschwommen abgebildet. Die Rekonstruk-
tionsebene liegt in der 1. Ebene des Objekts und der Siemensstern wird unscharf abgebildet.
Die Intensitdt und Phase der Beleuchtung passen zur erwarteten Struktur der Transmission
des Diffusors. Dabei ist die Abweichung des Modells vom tatsédchlichen Objekt Ursache fiir
die Fehler im Objekt und daraus resultierend einer nicht korrekt rekonstruierten Beleuch-
tung. Wird das Modell jedoch auf die zur Realitéit passende zweite Ebene erweitert, kann fiir
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Abbildung 5.36: Intensitéitsprojektion des Fokalbereichs bei diffuser Beleuchtung. Die kleinteilige Struktur
der Beleuchtungsfunktion ist auch in der Projektion der Intensitéiten klar erkennbar.
Mit freundlicher Genehmigung von T. Witt [117].

jede Ebene das passende Objekt rekonstruiert werden und die Objekte lassen sich vollstan-
dig trennen, siehe Abbildung 5.35. Erst durch die Trennung der Objekte in die bekannten
Strukturen ist anzunehmen dass auch die Beleuchtung korrekt rekonstruiert wurde.

Die rekonstruierte Beleuchtung fiir 2 Objektebenen (Abbildung 5.35 a)) zeigt die glei-
chen Intensitétsstrukturen wie bei nur einer Ebene (Abbildung 5.34 ¢)). Die scheibenférmige
Verteilung der Speckle entspricht der Form des Laserstrahls und die Specklegrofse entspricht
der Struktur des Diffusors. Die Phase der Beleuchtung ist dabei auf der Groéfsenordnung
der Speckle stochastisch im Bereich [—, 47| verteilt und erzeugt eine schnelle Anderung
der Beleuchtung. Bereits nach wenigen Mikrometern Propagationslénge unterscheidet sich
die Intensitédtsverteilung stark. Eine derart propagierte Intensitétsverteilung wechselwirkt
anders mit dem Objekt und wiirde sogar die Trennung von fast gleichen Objekten zulas-
sen. Die mit passendem Modell rekonstruierte Beleuchtung (Abb. 5.36) zeigt entlang der
optischen Achse als Intensitétsprojektion viele kleine Gebiete. Diese scheinen unabhéngig
voneinander zu propagieren. Im Bereich um die Abbildungsebene der Linse ist ein 1,5mm
langer Kanal mit nahezu gleichbleibender Helligkeit, aber sehr unterschiedlicher Intensitats-
verteilung innerhalb der Ebenen vorhanden. Diese beiden Eigenschaften sind ideal fiir die
Abbildung von dicken Proben.

Das dicke Objekt, bestehend aus einem USAF-Chart und einem Siemensstern, lésst sich
mit einer sich entlang der optischen Achse schnell verindernden Beleuchtung ptychogra-
phisch abbilden. Die beiden Ebenen werden bei der Rekonstruktion eindeutig und ohne
iibersprechen zwischen den Ebenen, getrennt, Bild 5.35. In beiden Probenebenen wurde eine
Ortsauflosung von 3 pm erzielt. Zwischen Phase und Amplitude gibt es dabei keine Qualitéts-
unterschiede. Die Beleuchtung stellt somit fiir dicke Proben auf Grund des weiten Bereichs
einer gleichférmiger Beleuchtungsgrofe eine ideale Voraussetzung zur Abbildung von dicken
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Proben dar.

Gaufdartige Beleuchtung

Das Einsetzen eines Diffusors verdndert die Eigenschaften des Laserstrahls. Ohne Diffusor
ist die innere Struktur der Beleuchtung groftflichig und mit geringer Fluktuation. Entlang
der optischen Achse verdndert sich die nicht gestorte Beleuchtung auf viel groferen Lang-
enskalen. Zur Untersuchung von Materialeigenschaften soll die Beleuchtung moglichst grob
strukturiert sein, so dass die mit einem Diffusor verédnderte Beleuchtung sich nicht fiir die
Untersuchung photoaktiver Materialien eignet. Als Beispiel wird die dicke Probe mit einer
Beleuchtung mit gauflartiger Apertur und groftflichigen Phasenbereichen untersucht. Die
Herausforderung besteht dabei in der langsamen Anderung der Beleuchtung. Die verschiede-
nen Ebenen der Probe interagieren deshalb mit d&hnlichen Beleuchtungsfeldern und erzeugen
schwer unterscheidbare Streubilder. Die Unterscheidung der Probenebenen ist dennoch mdog-
lich und soll hier demonstriert werden.

Der Diffusor mit Kondensoroptik wird durch eine einzelne Linse (f = 25mm) ersetzt.
Die Fokalldnge der Optik wird auf etwa 4 mm berechnet. Im Vergleich zur Intensitatsverteil-
ung der diffusen Beleuchtung in Abbildung 5.35, mit etwa 1 mm Durchmesser, verteilt sich
die Intensitédt bei Fokussierung auf runde 30 pm Halbwertsbreite. Die rekonstruierte Inten-
sitdt und Phase der gauflartigen Beleuchtung ist in Bild 5.37 dargestellt. Damit ist der pro

Intensitat

50 um
—

500 pm
I

Abbildung 5.37: Rekonstruierte Intensitétsverteilung des gaufsformigen Strahls und die zugehorige Phase.
Dabei ist die Phase nur im zentralen Bereich ausreichender Intensitiat aussagekréftig. Im Bereich schwacher
Intensitdt entstehen numerische Fluktuationen.

Mit freundlicher Genehmigung von T. Witt [117].

Scanpunkt mit der gaulsformigen Beleuchtung abgetastete Bereich um mehrere Grofsenord-
nungen kleiner als bei diffuser Beleuchtung. Der deutlich kleinere Bereich der Beleuchtung
verringert die pro Bild enthaltene Information, vereinfacht aber die Fernfeldmessung. Der
kleine Beleuchtungsbereich korrespondiert mit grofen Speckle im Beugungsbild und damit
entsprechend kiirzeren Abstdnden zwischen Objekt und Detektor.

Die Experimentparameter zur Messung entsprechen weitestgehend den Parametern mit
diffuser Beleuchtung. Die kleinere Beleuchtung erzwingt eine kiirzere Schrittweite und da-
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mit bei gleicher Bilderzahl ein kleineres Gesichtsfeld. Die auf einen um Gréfienordnungen
kleineren Bereich konzentrierte Intensitdt muss durch eine gesteigerte Dynamik in den Beu-
gungsbildern ausgeglichen werden, um die schwachen Signale messen zu konnen. Die bereits
bei diffuser Beleuchtung verwendeten Bilder mit vergroferter Dynamik werden mit weiter
vergrofertem Bereich fiir die Belichtungszeit (0,4s, 1,6 s und 6,4 s) gemessen und koénnen so
auch die hohere Dynamik abbilden. Der Fokalbereich einer einfachen Fokusierung des Strahls

Siemenss Radius

Strahlbreite w [um]

USAF-Chart

Fokalbereich

-1,5 -1 —0,5 0 0,5 1 1,5 2 2,5

Propagationslidnge z [mm]

Abbildung 5.38: Intensititsprojektion des gaufsférmigen Strahlprofils im Fokalbereichs senkrecht zur Aus-
breitungsrichtung, bei diffuser Beleuchtung. Die orange Linie beschreibt den Verlauf der Beleuchtungsgrofie.
Mit freundlicher Genehmigung von T. Witt [117].

ist dargestellt in Bild 5.38. Die Fokuslénge ist 3,9 mm lang. Die aus 2 Ebenen bestehende
Probe liegt im Strahlengang 100 pm von der Fokusebene entfernt. Die Wechselwirkung fin-
det damit im Bereich der Fokallange statt. Das bedeutet, die ungestorte Beleuchtung an
beiden Ebenen ist beinahe identisch, was eine Unterscheidung der Ebenen erschwert. Da
das Wellenfeld aber bereits am ersten Objekt gestreut wird, interagiert das zweite Objekt
mit einer verdnderten Wellenfront, wodurch die Unterscheidbarkeit wieder verstérkt wird.
Die rekonstruierten Werte fiir die beiden Objektebenen sind in Abbildung 5.39 dargestellt.
Die Trennung der Objekte ist gelungen. Jedoch reicht die Rekonstruktionsgiite nicht an die
der diffusen Beleuchtung (Vergleich mit Abbildung 5.35) heran. Die erste Probenebene ist
bis auf den innersten Ring des Sterns vollstdndig dargestellt. Die zweite Ebene zeigt alle
im Objekt vorhandenen Strukturen. Es gibt ein Ubersprechen sowohl in der Amplitude als
auch in der Phase der Objekte. Besonders deutlich ist die Form des Siemenssterns aus der
Objektebene 1 in der Amplitude und Phase von Ebene 2 zu erkennen. Das Ubersprechen ist
moglicher Weise ein Artefakt der Rekonstruktionsparameter. In der ersten Iteration ist die
Trennung durch die fehlenden Beleuchtungsdetails noch nicht méglich, so dass beide Objekte
in der zweiten Ebene lokalisiert werden und anschliefend keine vollstindige Revision dieses
Zustandes mehr erreicht wird.
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a) 1. Probenebene b) 2. Probenebene
Amplitude Phasenschub Amplitude

Phasenschu b

Abbildung 5.39: Komplexe Daten der beiden rekonstruierten Objektebenen bei der ptychographischen Un-
tersuchung mit Hilfe eines fokussierten gaufartigen Laserstrahls.
Mit freundlicher Genehmigung von T. Witt [117].

Zusammenfassung

Die Ptychographie kann neben diinnen Objekten auch dicke Proben dreidimensional hoch-
aufgelost abbilden. Die dicke Probe wird auf mehrere Ebenen aufgeteilt, die das Objekt
als komplexwertiges Volumenobjekt beschreiben. Zur Untersuchung ist eine sich entlang
der optischen Achse schnell verdndernde Beleuchtung von Vorteil. Schnell bedeutet dabei,
dass sich die Beleuchtung von einer Objektebene zur nachsten relevant gedndert hat. Die
schnelle Anderung entlang der optischen Achse ist vorteilhaft fiir die Rekonstruktion, al-
lerdings keine notwendige Voraussetzung fiir eine gelungene Rekonstruktion. Auch im Falle
einer quasi parallelen Beleuchtung kann der Algorithmus die Ebenen trennen. Die Qualitat
der Rekonstruktionen erreicht in unserem Fall ein dhnliches Niveau wie die Rekonstruktion
mit schnell veranderlicher Beleuchtung. Fiir ahnlichere Ebenen ist ein schlechteres Ergebnis
bei paralleler Rekonstruktion zu erwarten. Die Abbildung mit einer einfachen, sich langsam
verdndernden Beleuchtungsfunktion ist aber fiir die Stabilitdt des Algorithmus von Vorteil.
Die Rekonstruktion lauft durch grofere Toleranzen bei der Beleuchtungsrekonstruktion sta-
biler und liefert verldsslich hochaufgeloste Rekonstruktionen, auch ohne initial bekanntes
Beleuchtungsfeld.

5.4.7 Zusammenfassung

Die ptychographische Bildgebung ermoglicht die gleichzeitige Bestimmung des komplexen
Wellenfeldes in der Objektebene und des komplexen Brechungsindizes des Objekts. Am Bei-
spiel von LiNbOj:Fe konnte ich das Potential der Ptychographie als qualitative, als auch
quantitative Analysemethode zeigen. Als Musterbeispiel eines photorefraktiven Materials
und Ausgangsbasis fiir holographische Datenspeicher mit sehr hoher Speicherdichte unter-
suchten wir die Materialeigenschaften und deren Dynamik.

Neben dem direkten Zugang zu den Parametern des Ladungstransportes bei intensiver Be-
strahlung durch die Untersuchung der Brechungsindexmodulation unter verschiedenen Ein-
schreibeparametern wie Dauer und Intensitdt, kann auch das sonst nicht bestimmbare Vor-
zeichen der Komponenten des elektrooptischen Tensors 3, siche Gleichung (5.4) gemessen
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werden. Besonders der Zugang auf die hochaufgeloste Intensitétsverteilung des Strahls lasst
eine genauere Untersuchung der Parameter zu.

Fiir harte Rontgenstrahlung ist beinahe jedes Objekt eine diinne Schicht, in der nur eine
Wechselwirkung stattfindet. Im optischen Spektralbereich ist diese Ndherung nur in Spe-
zialféllen erfiillt. Durch die Erweiterung auf dicke Objektschichten mittels mehrerer Ob-
jektebenen konnen auch solche Objekte untersucht werden. Die Untersuchung ist auch mit
quasi parallelen Strahlen ohne relevante Anderungen zwischen den Objektebenen moglich.
Es kénnen so mittels Ptychographie dicke Proben dreidimensional erfasst und dargestellt
werden.
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5.5 Ausblick

Fiir die Untersuchung diinner, nanopordser Schichten mit harter Rontgenstrahlung wurden
eine Ortsauflosung von wenigen Nanometern erreicht [51, 48|. Fiir die Untersuchung von
diinnen Schichten, Oberflaichen und deren katalytische Funktion [51, 5] muss die Auflosung
aber weiter gesteigert werden. Die theoretische Auflésung ist dabei nur durch die numerische
Apertur des Detektors und den zur Verfiigung stehenden Photonenfluss begrenzt [95]. Durch
den Einsatz eines Strahlfingers und damit einhergehender Reduktion des Untergrundes, wur-
de das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis verbessert [78]. Auferdem lésst sich so das Gesamtbild
deutlich langer beleuchten und auch schwache Signal iiber die Nachweisgrenze geheben. Mit
Einsatz des Strahlfangers kann die Belichtungszeit um eine Grofsenordnung gesteigert werden
und die Auflésung um den Faktor 3. Kombiniert kann ein Partikel mit ~ 15 nm Durchmess-
ser, das aus nur 10-10° Atomen besteht [51], dargestellt werden. Aus der Fourieranalyse
wird fiir die Auflésung ein Wert von 8 nm bestimmt. Die Ptychographie geht mit jeder wei-
teren Auflésungsverbesserung einen entscheidenden Schritt hin zu Untersuchung atomarer
Schichten. Im optischen Bereich liegt die ptychographische Bildgebung bei der Auflésung im
Bereich moderner Mikroskope.

5.6 Résumé

Die ptychographische Bildgebung entwickelte sich in den letzten Jahren rasant. Ich konn-
te zeigen, dass mit Hilfe der hohen Eindringtiefe harter Rontgenstrahlung die Bildgebung
ohne Qualitdtsverlust auch in abgeschlossenen chemischen Reaktoren funktioniert [5]. Das
Experiment in Abschnitt 5.1 zeigt, das die ptychogaphische Bildgebung gegeniiber dyna-
mischer kiinstlicher Atmosphére unempfindlich ist [6]. Und auch mit heifen Proben unter
einer kiinstlichen Atmosphére, innerhalb eines abgeschlossene Reaktors, Hochstauflosungen
moglich sind [6]. Besonderes Interesse fiir diese Moglichkeiten besteht bei operando Analysen
von Katalysatoren. Fiir Untersuchungen von Katalysatoren wird auch das chemische Verhal-
ten und damit der Valenzzustand benétigt [51]. Durch energieabhéngige Messungen konnte
ich zeigen, dass die Ptychographie den Oxidationszustand von Material ortsaufgelost be-
stimmen kann [51]. Uber Vergleiche mit Referenzkurven wird der Verlauf des Phasenschubs
an jedem Ort der Probe einem Material und des Zustands bestimmt. Die Vermessung der
komplexwertigen Wellenfront und damit der Zugriff auf die volle Information iiber das Well-
enfeld entlang der optischen Achse, ist fiir kohdrente Quellen und Optiken elementar, um die
Quelleigenschaften und die Giite der Optiken zu bestimmen [97|. Wir konnten ptychogra-
phisch das fokussierte komplexe Wellenfeld des LCLS in Stanford vermessen [93]. Einfache
und schnelle Messungen an photorefraktiven Materialen liefern bisher die Absorption oder
der Phasenschub in qualitativen Bildern. Die Ptychgraphie kann mit nahe am theoretischen
Limit liegende Auflésung diese Werte quantitativ bestimmen und damit einen einfacheren
Zugang zu den Kenngrofen des Materials eroffnen [118, 119, 9, 75, 96, 72, 72].
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Die Entwicklung neuer kohérenter Rontgenquellen wird getrieben durch das Streben nach
brillanteren Quellen mit groffem Kohérenzgrad und Photonenfluss. Die Ptychographie bietet
die einzigartige Moglichkeit, die komplexwertige Beleuchtungsfunktion zu untersuchen. Die-
ses Alleinstellungsmerkmal ermoglicht die vollstéandige Charakterisierung des Strahls und der
zur Fiihrung verwendeten optischen Elemente [92, 93]. Nicht die Ausdehnung des erzeugten
Lichtflecks ist dabei ausschlaggebend fiir die erzielbare Auflésung, vielmehr der Beugungs-
winkel der am Objekt gestreuten Photonen [95]. Steigt der Photonenfluss der Quelle erhdht
sich damit auch direkt die erreichbare Auflésung. Solche dynamischen Prozesse lassen sich
in Zukunft beobachten insofern die Bildrate deutlich hoher liegt als die charakteristische
Prozessgeschwindigkeit.

Die Wellenlédnge harter Rontgenstrahlung liegt unterhalb der meisten atomaren Dimensio-
nen; einer atomaren Auflésung stehen somit rein technische Probleme entgegen. Einzelne
Atome kénnten detailliert abgebildet. Uber diesen Weg lisst sich moglicher Weise auf ver-
léssliche und einfache Weise das Phasenproblem der Strukturanalyse 16sen. Bei Erreichen
von atomarer Auflésung entspricht die komplexe Objektfunktion dem Strukturfaktor und ist
sowohl qualitativ als auch quantitativ bestimmbar. Die Struktur wére dariiber vollstdndig
bestimmt. Zusétzlich wird der Nachteil von kristallographischen Verfahren, die Mittelung
iiber viele Einheitszellen, vermieden.

Resonante Ptychographie ist elementspezifisch und kann die Valenzzusténde ortsaufgelost be-
stimmen [51]. Durch gleichzeitiges Messen mit mehrerer Energien und Energietrennung vor
oder im Detektor, konnte die Valenzzustandbestimmung in einem einzigen Scan durchge-
fiihrt werden. Wird Strahlung mit bestimmter Polarisierung verwendet, konnen auch andere
Materialeigenschaften als der Brechungsindex n sichtbar gemacht werden. Beispielsweise kon-
nen mit zirkular polarisierter Strahlung die magnetische Strukturen in der Probe abgebildet
werden.
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Zusammenfassung

Die ptychographische Bildgebung kann aus einem Set an Kleinwinkelstreubildern die vol-
le komplexe Information {iber das Beleuchtungsfeld und die Probe bestimmen [105]. Die
Fernfeldaufnahmen miissen allerdings durch einen computergestiitzten Algorithmus rekon-
struiert werden [64]. Die Kombination von hochaufgeloster Probeninformation und dem mit
gleicher Auflésung vorliegenden Strahlungsfeldes ist das Alleinstellungsmerkmal der Ptycho-
graphie. Das rekonstruierte komplexwertige Lichtfeld ermoglicht Einblicke in die optischen
Eigenschaften der Quelle und der strahlfiihrenden Elemente (92, 87, 93, 98, 97, 99|. Ziel
meiner Arbeit war es, die ptychographische Bildgebung in eine leicht nutzbare und robuste
experimentelle Methode umzusetzen und zu demonstrieren. Ich habe zu diesem Zweck ein
Softwarepaket entwickelt, mit dem die ptychographische Rekonstruktion schnell, verlasslich
und wiederholbar hochpréazise Ergebnisse liefert. Dafiir habe ich aus einer Testumgebung ein
anwenderfreundliches Programm erstellt das aus der Nutzung von Graphikkarten die notige
Rechenkraft bezieht, um die grofen Datenmengen binnen kurzer Zeit (quasi-live) zu ver-
arbeiten. Das rekonstruierte komplexwertige Beleuchtungsfeld erlaubt die Berechnung der
3-dimensionale Feldverteilung entlang der optischen Achse [92]. Daraus lassen sich alle In-
formationen iiber die fokussierende Optik bestimmen [93, 98, 97, 73|. Fiir die Untersuchung
von Proben mit strahlungsinduziertem Verhalten ist eine genau charakterisierte Feldvertei-
lung notwendige Voraussetzung fiir quantitative Auswertungen |94, 69, 75, 96, 9, 72, 70]. Mit
ptychographischer Bildgebung stehen diese Daten zur Verfiigung.

Der Standardalgorithmus [64] geht von idealen, unverrauschten Daten aus. In meiner Arbeit
erweiterte ich den Algorithmus zur ptychographischen Rekonstruktion um Parameter zur
besseren Anpassung des ptychographischen Modells an die experimentellen Bedingungen.
Eine Erweiterung ermdoglicht das Ausgleichen von Positionierungsfehlern beim Abrastern
der Probe [93]|. Eine Zweite ermoglicht das selbstkonsistente Ausgleichen bei schwanken-
der Beleuchtungsintensitat. Neben dem koharenten Probensignal registriert der Detektor
auch inkohérente Signale, welche nicht im ptychographischen Modell enthalten sind. Mit der
dritten Erweiterung werden nicht am Objekt gestreute Photonen herausgefiltert und nicht
zur Objektrekonstruktion zugelassen. Das Entfernen der Storsignale reduziert Artefakte im
rekonstruierten Bild [10]. Die statistische Unbestimmtheit bei der Intensitétsmessung, bei
begrenzter Dosis, kann damit jedoch nicht ausgeglichen werden. Dafiir habe ich je nach
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Rauschquelle und Statistik geeignet modifizierte Anpassungsschritte der Wellenfunktion, an
die Fernfeldbilder, implementiert [33].
Das hohe Durchdringungsvermogen von harter Rontgenstrahlung erlaubt die Untersuchung
von Materialien in abgeschlossenen Probenumgebungen [39|. Fiir die Untersuchungen der
Wirkungsweise von Katalysatoren ist diese Eigenschaften Voraussetzung [45]. Mit Ortsauflo-
sungen im einstelligen Mikrometerbereich 78] kann die Ptychographie die Informationsliicke
zwischen gemittelter atomarer Strukturbestimmung [12] und der Réntgenmikroskopie mit
deutlich groberer Auflosung [41] schliefen. Genau in diesem Gréfsenbereich liegt die funktio-
nale Mikrostruktur von Katalysatoren. Auf Grund der schweren und sehr schweren Elemente
kann das Katalysatormaterial gut mit Rontgenstreumethoden abgebildet werden [91]. Die
Materialstruktur haben wir, auch durch Reaktoren hindurch, wihrend der laufenden Prozesse
beobachtet [6]. Zur vollstandigen Untersuchung der Wirkungsweise der chemischen Reaktion
ist zusétzlich der Valenzzustand des Katalysators von néten [45]. Durch energieabhéngige
ptychographische Abbildung konnte ich den Oxidationszustand mit hoher Ortsauflésung be-
stimmen [51].
An das Wellenfeld wird beziiglich der Wellenlénge keine spezielle Anforderung gestellt. Der
Algorithmus funktioniert deshalb mit jeder Beleuchtung die durch ein kohérentes Wellenfeld
beschrieben werden kann. In den bisher beschriebenen Experimenten wurde harte Rontgen-
strahlung aus Synchrotronstrahlungsquellen genutzt. Moderne Freie Elektron Laser Quellen
zeigen, auch fiir harte Rontgenstrahlung, sogar noch hohere Kohérenzldngen. Die Wellen-
fronten dieser Strahlen zu vermessen ist fiir die Weiterentwicklung sowohl der Quelle als der
verwendeten Fokussierungsoptiken von grofsem Interesse [93].
Fiir die Untersuchung von optisch aktiven Materialien werden Ptychogramme mit optischem
Licht gemessen. Am Beispiel von LiNbOj:Fe habe ich zeigen konnen, dass aus den quantitati-
ven Phasenwerten fiir das Objekt sich die Transporteigenschaften der Ladungen im Material
berechnen lassen [10]. Ebenso kann die Dynamik der Ladungswanderung und die Konstanten
und Grenzen der Modelle zur Beschreibung dieser Transportmechanismen bestimmt werden
[72, 9, 96, 75]. Hier ist besonders die Kombination von Beleuchtung und Objekt gefragt, da
sich das photorefraktive Material unter Lichteintrag verédndert. Das ptychographische Mo-
dell geht von einer Materie-Wellen-Wechselwirkung in einer diinnen Probenschicht aus. Bei
realen Objekten findet die Wechselwirkung nicht in einer diinnen Schicht sondern der ausge-
dehnten Probe statt. Durch Aufteilen der Wechselwirkung in verschiedene Ebenen kénnen
Proben 3-dimensional rekonstruiert werden [34]. Fiir die Rekonstruktion der dicken Proben
eignen sich schnell variierende Beleuchtungsfelder am besten. Vergleichend zu diesem op-
timalen Zustand wurde ein Strahl mit gaufscher Apertur untersucht [117]. Dabei konnte
nachgewiesen werden, dass auch bei einem quasi parallelen Strahlengang der Beleuchtung
eine Unterscheidung moglich ist.

Das erweiterte ptychographische Modell in der erarbeiteten Form erfasst die meisten der
im Experiment auftretenden Fehler wie Positionierungsungenauigkeit, Strahlschwankungen
und Stohrsignale sowie ein verrauschtes Bild und kann diese Probleme 16sen. Mit dem entwi-
ckelte Programm konnen ptychographische Experimente quasi-live rekonstruiert, beobachtet
und analysiert werden.
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