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Kurzfassung

Die Rontgenfluoreszenzbildgebung ist eine der sensitivsten Methoden zur Bestimmung der Elementzu-
sammensetzung einer Probe. Die erreichbare rdumliche Auflésung der Rontgenfluoreszenzbildgebung ist
experimentell meist durch die GroB3e des Rontgenfokus und die verfiigbare Rontgendosis bestimmt. Die-
se Arbeit stellt eine Methode vor, die den Zusammenhang zwischen Fokusgréfe und raumlicher Auflo-
sung aufhebt, indem sie eine Entfaltung von Réntgenfluoreszenzbildern bei Kenntnis der Beleuchtungs-
funktion erlaubt. Zur Bestimmung der Beleuchtungsfunktion werden ptychographische Rekonstruktio-
nen verwendet. Die neue Methode wird an Messungen vom Deutsches Elektronen-Synchrotron in Ham-
burg getestet. Zudem zeigt diese Arbeit, wie die verfiigbare Rontgendosis fiir die Methode durch eine
vorfokussierende Optik um bis zu zwei GroBenordnungen erhoht werden kann. Dafiir wird eine Erwei-

terung der Ptychographie auf partielle Kohérenz vorgestellt.

Abstract

X-ray fluorescence imaging is among the most sensitive methods for determining the elemental compo-
sition of a sample. The achievable spatial resolution is typically limited by the size of the x-ray focus and
the available x-ray dose. This thesis presents an algorithm which effectively removes the influence of the
focal size of the x-ray beam on spatial resolution by providing a method to deconvolve x-ray fluorescence
images by a known illumination function. The illumination function is determined by ptychographical
reconstruction. The method is demonstrated with experimental data from the Deutsche-Elektronen Syn-
chrotron (DESY). Additionally, this thesis shows how the available x-ray dose can be increased by up
to two orders of magnitude for this method by using the prefocusing lenses at the beamline. This is

achieved by expanding the ptychographical model to handle partial coherence.
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1 Einleitung

Der Mesokosmos erstreckt sich von der mikroskopischen Welt der Elementarteilchen bis zum Makrokos-
mos unseres Alltags. Mit Beginn des 21. Jahrhunderts hat sich die Erforschung mesoskopischer Systeme
in vielen wissenschaftlichen Disziplinen zu einem der zentralen Forschungsschwerpunkte entwickelt, um
die Liicke zwischen dem Makro- und Mikrokosmos zu schlieen. Die neuen theoretischen und experi-
mentellen Erkenntnisse zu mesoskopischen Systemen haben in den wenigen Jahren bereits viele Aspekte
unseres Alltags nachtriglich verdndert, wie z. B. die Energieversorgung, Informationstechnologie, Me-
dizin und Biologie (Brown, 2014).

Fiir die Erforschung des Mesokosmos kommt der Rontgenstrahlung eine besondere Bedeutung zu, da
sie Einblicke in Systeme aller Gréen vom Makrokosmos bis zum Mikrokosmos erlaubt. Sie besitzt ein
hohes Durchdringungsvermogen und erlaubt es so innere Strukturen makroskopischer Objekte sichtbar
zu machen. Auflerdem erlauben Rontgenstrahlen aufgrund ihrer kurzen Wellenldngen zwischen etwa
10 nm bis 10 pm auch kleinste Strukturen bis hin zu Atomen sichtbar zu machen.

Mit der Entwicklung der Synchrotronstrahlungsquellen der 3. Generation und modernen Rontgenopti-
ken sind weltweit GroBforschungseinrichtungen entstanden, die Rontgenstrahlen fiir die Erforschung des
Mesokosmos bereitstellen. Dafiir stehen eine Vielzahl unterschiedlicher Methoden zur Verfiigung. Diese
Arbeit beschiftigt sich mit zwei dieser Methoden: der Rontgenfluoreszenzbildgebung und der Ptycho-
graphie.

Mit Rontgenfluoreszenz lassen sich Elementzusammensetzungen einer Probe mit Konzentrationen bis
unter 1 ppm (parts per million) erfassen (Beckhoff u. a., 2006). Rastert man mit einem stark fokussierten
und intensiven Rontgenstrahl die Probe ab und misst dabei die angeregte Rontgenfluoreszenz, lassen sich
Elementverteilungen bis in den Nanometerbereich sichtbar machen (vgl. Schroer u. a., 2009). Damit ist
die Rontgenfluoreszenzbildgebung aktuell unter den zerstorungsfreien Abbildungsmethoden eines der
sensitivsten Verfahren zur Bestimmung der Elementverteilung in einer Probe. Die Auflosung ist dabei
allerdings durch die Grofle des Rontgenstrahls beschrénkt.

Die Ptychographie ist ein vergleichsweise junges Verfahren, das vor allem seit Beginn des 21. Jahrhun-
derts stark an Bedeutung gewonnen hat. Sie erreicht im Rontgenbereich aktuell Ortsauflésungen bis in
den einstelligen Nanometerbereich (vgl. Schropp u.a., 2012). Dabei ist die maximale Auflosung die-
ser Methode prinzipiell nur durch die Wellenldnge der verwendeten Strahlung beschrinkt (Chapman u.
Nugent, 2010). Somit konnen auch Strukturen, die deutlich kleiner als die StrahlgroB3e sind, sichtbar
gemacht werden. Neben der Rekonstruktion eines Objektes liefert die Ptychographie gleichzeitig eine
Rekonstruktion des Rontgenstrahls am Ort der Probe.

Kiirzlich haben Vine u. a. (2012) vorgeschlagen, die Ptychographie und die Rontgenfluoreszenzbildge-
bung zu kombinieren. Sie verwendeten den mittels Ptychographie rekonstruierten Rontgenstrahl, um
damit Rontgenfluoreszenzbilder zu entfalten. Dadurch lassen sich auch in der Rontgenfluoreszenzbild-
gebung Auflésungen unterhalb der Strahlgrofe erreichen. Mit der von ihnen verwendeten Methode be-

richten sie von Auflosungsverbesserungen bis zu einem Faktor von 2. Der Kritik, dass Entfaltungen oft
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Artefakte aufweisen (Liu u. Jia, 2008, Springer, 2005), begegnen sie mit der Aussage, dass sie keine Ar-
tefakte vermuten, was sie aus dem Vergleich der Entfaltung mit der ptychographischen Rekonstruktion
schlieBen.

Die vorliegende Arbeit schlieit an die Pionierarbeit von Vine et al. an. Sie zeigt die Grenzen bishe-
riger Entfaltungsmethoden auf, wie sie sich insbesondere unter den typischen Bedingungen der Ront-
genfluoreszenzbildgebung ergeben und stellt einen neuen Entfaltungsansatz vor. Dieser ist verglichen
mit dem von Vine et al. verwendete Ansatz deutlich stabiler gegeniiber Problemen bei der Entfaltung
von Rontgenfluoreszenzbildern, wie dem Randwertproblem (Liu u. Jia, 2008) und unzureichender Pro-
benabtastung (Springer, 2005). Der neue Entfaltungsansatz wird getestet an experimentellen Daten aus
Referenzexperimenten am Strahlrohr PO6 des Positron-Elektron-Tandem-Ring-Anlage (PETRA) III am
Deutsches Elektronen-Synchrotron (DESY) in Hamburg.

Der zweite Teil der Arbeit widmet sich der Ptychographie. Im Gegensatz zur Rontgenfluoreszenzbild-
gebung bendtigt die Ptychographie einen kohédrenten Rontgenstrahl. Diese Einschrinkung reduziert den
zur Verfiigung stehenden Rontgenfluss erheblich (vgl. Schroer u. Falkenberg, 2014). Thibault u. Menzel
(2013) stellten eine Methode vor, die Ptychographie auch mit partiell kohdrenter Rontgenstrahlung er-
laubt und diese Beschrinkung somit abschwicht. Daran ankniipfend stellt diese Arbeit Modifikationen
des ptychographischen Modells vor, die eine Erweiterung auf partiell kohédrente Beleuchtungen erlauben.
Die Modelle wurde mit Daten vom Strahlrohr P06 verifiziert. Dafiir wurde durch eine vorfokussierende
Optik ein inkohidrenter Rontgenstrahl mit bis zu zwei Gréenordnungen mehr Fluss erzeugt. An den Da-
ten wird demonstriert, wie die kohédrente Ptychographie mit zunehmender Vorfokussierung versagt, die
erweiterten Modelle aber weiterhin konvergente Rekonstruktion liefert.

Die Arbeit gliedert sich in acht Kapitel. Nach der Einleitung wird im zweiten Kapitel der Arbeit der
grundlegende Aufbau eines Experiments an einer Synchrotronstrahlungsquelle von der Quelle bis zum
Detektor vorgestellt. Das dritte Kapitel beschreibt die mathematische Modellierung der relevanten phy-
sikalischen Prozesse. Das Modell wird dafiir Schritt fiir Schritt entlang der optischen Achse entwickelt,
von der Entstehung der Rontgenstrahlung im Undulator des Strahlrohrs bis zu deren Detektion. Daran
anschliefend werden im vierten und fiinften Kapitel die beiden grundlegenden Methoden dieser Arbeit
vorgestellt: die Rontgenfluoreszenzbildgebung und die Ptychographie. Im Abschnitt zur Ptychographie
werden neben ausgewihlten Implementierungsformen auch zwei neue Modifikationen der Methode ein-
gefiihrt. Im sechsten Kapitel wird der Algorithmus zum Entfalten von Rontgenfluoreszenzbildern vor-
gestellt und anhand simulierter Daten mit zwei weiteren Algorithmen verglichen. Das Kapitel schlief3t
mit der Anwendung der Methode auf experimentelle Daten. Um die experimentellen Moglichkeiten am
Strahlrohr P06 fiir die Rontgenfluoreszenzentfaltung vollstindig ausschopfen zu kénnen, wird im sieb-
ten Kapitel die Erweiterung des ptychographischen Modells hin zu einem Modell gemischter Zustdnde
beschrieben. Diese Methode erlaubt es unter anderem, Fluoreszenzdaten zur spéteren Entfaltung mit bis
zu zwei GroBenordnungen hoherer Geschwindigkeit aufzunehmen. Die Arbeit endet mit einer kurzen

Zusammenfassung und einem Ausblick im letzten Kapitel.



2 Experimenteller Aufbau

Fiir die Entfaltung von Fluoreszenzbildern bendtigt man das Rontgenfluoreszenzbild und die ptychogra-
phische Rekonstruktion einer Probe. Dafiir benétigt man einen Rontgenstrahl mit dem man die Probe
abrastert. Dabei detektiert man einerseits die angeregte Rontgenfluoreszenzstrahlung der Probe und an-
dererseits das Beugungsbild der Probe im Fernfeld.

Zur Aufnahme dieser Daten bendtigt man

e cine geeignete Rontgenquelle,

eine Rontgenoptik,

Probenhalter und -umgebung,

einen energiedispersiver Detektor, sowie

einen Flichendetektor.

Die nachfolgenden Abschnitte sollen einen Uberblick Als Réntgenquelle wurde in dieser Arbeit Syn-
chrotronstrahlung verwendet. Sie entsteht bei der Beschleunigung hochrelativistischer Teilchen. Die Da-
ten wurden am Strahlrohr PO6 an PETRA III am DESY in Hamburg aufgezeichnet.

2.1 Synchrotronstrahlungsquelle PETRA Il

PETRA III ist eine Synchrotronstrahlungsquelle der dritten Generation und derzeit eine der brillantesten
Rontgenquellen der Welt. Brillanz ist ein MaB fiir die Giite des Rontgenstrahls und bestimmt sich aus
dem Photonenfluss F' je Raumwinkelelement €2, Fliche A und Energiebandbreite AFE/E. Sie berechnet

sich aus
F
AE’
Q-A-S8F

Ph/s
mrad? - mm?2-0,1 %BW’

Br(E) = 2.1)

[Br] =

wobei 0,1%BW eine Energiebandbreite von 1073 um die Energie E bezeichnet. Mit einer Brillanz
von 102! Ph/(s - mrad? - mm? - 0,1 %BW) (DESY, 2013d) gehéren die experimentellen Bedingungen
an PETRA III aktuell zu den besten der Welt.

Die Synchrotronstrahlungsquelle der dritten Generation in Hamburg besteht im Wesentlichen aus einer
Elektronen- oder Positronenquelle, dem Linearbeschleuniger LINAC II, einem Positronen-Intensitéts-
Akkumulator (PIA), dem Vorbeschleunigerring DESY II, dem Speicherring PETRA III und einem Un-
dulator (vgl. Abbildung 2.1).
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Halle Nord (H1)
Hall North (H1)

Halle Ost (HERMES) {
Hall East {(HERMES)

Halle West
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— Elektronen / F'nqltronen
Electrons / Positrons
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Abbildung 2.1: Schema des Aufbaus vom DESY in Hamburg (DESY, 2013a)

Quelle: DESY
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PETRAIII

Monochromator
Spiegel
Vorfokussierung

.

385m 433 m
Abbildung 2.2: Plan des Strahlrohrs P06 in der Halle von PETRA III (Schroer u. a., 2010)

Am DESY wird durch Aufheizen einer Kathode und Beschleunigung durch eine Anode ein Elektronen-
strahl erzeugt. Die Elektronen werden im Linearbeschleuniger LINAC II auf eine Energie von 450 MeV
beschleunigt. Im nachfolgenden ringférmigen PIA, mit einem Umfang von knapp 30 Metern, werden
Elektronen gesammelt und in Elektronenpakete strukturiert. Die Pakete werden anschlieBend im Vorbe-
schleunigerring DESY II auf ihre Endenergie von 6 GeV gebracht (DESY, 2013b).

Danach werden die Elektronenpakete in den Speicherring PETRA III geleitet. Der Speicherring besteht
aus geraden und gekriimmten Abschnitten. Durch magnetische Strukturen werden die Elektronen auf
ihrer geschlossenen Bahn gehalten. Die Energieverluste der Elektronen durch Abstrahlung beim Umlauf
werden durch die erneute Beschleunigung der Elektronen in Radio-Frequenz-Kavititen kompensiert. Mit
Quadrupolmagneten werden die Pakete wiederholt komprimiert.

Die hohe Strahlqualitdt an PETRA III, welche letztendlich zur hohen Brillanz der Rontgenquelle fiihrt,
wird durch den grofen Ringdurchmesser von 2304 m und die hochprizise Elektronen-Optik erreicht
(DESY, 2013e). Die eigentliche Rontgenstrahlung fiir Experimente entsteht in den geraden Bereichen
des Rings in den so genannten Insertion Devices—z. B. Undulatoren.

2.2 Strahlrohr P06

Die Rontgenquelle des Strahlrohrs P06 ist ein 2m langer Spektroskopieundulator und kann angepasst
werden, um Rontgenstrahlung beliebiger Energien zwischen 2,4 — 100 keV zu erzeugen (DESY, 2013f).
Undulatoren bestehen aus vertikal angeodneten Magneten in periodisch wechselnder Polung. Das re-
sultierende periodische Magnetfeld zwingt die Elektronen zu einer oszillatorischen Beschleunigung in
horizontaler Richtung. Durch diese Beschleunigung emittieren die Elektronenpakete Rontgenstrahlung.
Der Rontgenstrahl definiert die optische Achse, an der alle weiteren Komponenten ausgerichtet werden.
Der Strahl hat bei einer Energie von 12keV eine Divergenz von etwa 4 x 28 prad?(rms, v x h) und eine
GroBe von 8,3 x 49,9 um? (FWHM, v x h) (DESY, 2013f).

Etwa 38, 5 m von der Undulatorquelle entfernt befindet sich am Strahlrohr PO6 das erste optische Element—
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ein cryo-gekiihlter Doppelkristallmonochromator. Er besteht aus einem Paar Siliziumkristallen mit wahl-
weise (111)- oder (311)-Orientierung. Durch den Monochromator kann aus dem Rontgenstrahl des Un-
dulators, in dem verschiedene Energien vertreten sind, eine spezielle Energie im Bereich von 2,4 —
100 keV ausgew:ihlt werden mit einer relativen Energiebandbreite des Monochromators von 1,4 - 10~4
(DESY, 2013f).

Dahinter lassen sich ein Paar flache, horizontal reflektierende Spiegel in den Strahlengang fahren. Durch
totale externe Reflektion lassen sich damit die hoheren harmonischen der Grundenergie des Undula-
tors unterdriicken (vgl. Abschnitt 3.2). Mit den drei verfiigbaren Beschichtungen (Si, Cr, Pt) lassen sich
Hochstenergien von 4 — 30 keV festlegen (DESY, 2013f).

Neben dem Monochromator und den Spiegeln befindet sich als letztes Element in der Optikhiitte ein au-
tomatisierter Linsenwechsler. Er besteht aus einer Anordnung von refraktiven Beryllium-Rontgenlinsen
(Lengeler u. a., 2004), welche in Paketen mit aufsteigender Brechkraft einzeln in den Strahl gefahren
werden konnen. Durch geeignete Kombinationen dieser Pakete lésst sich der Rontgenstrahl optimal auf
die Eingangsapertur der nanofokussierenden Optik anpassen, die sich etwa 55 m weiter in den Experi-
mentierhiitten befindet (vgl. Abbildung 2.2).

2.3 Experimentierhitte Hard X-Ray Nano-Probe

Hinter der Optikhiitte passiert der Strahl die Experimentierhiitte Hard X-Ray Micro-Probe, welche alter-
nativ zur nachfolgenden Hard X-Ray Nano-Probe betrieben werden kann. Die Hard X-Ray Nano-Probe
ist ein vielseitiges Rontgenrastermikroskop (Schroer u. a., 2010). Die Instrumentierung dieser Experi-
mentierhiitte besteht im Wesentlichen aus einem Scannertisch mit der gesamten Probenumgebung und
zwei Detektortischen (vgl. Abbildung 2.3). Da sich der Rontgenstrahl aus dem Undulator mit der Grund-
schwingung des ganzen Synchrotrons bewegt, sind der Scannertisch und der Detektortisch entlang opti-
schen Achse jeweils auf massiven Granitblocken montiert, welche direkt auf dem Bodenbeton der Halle
ruhen. Damit erlauben sie ein effektives Koppeln von Probe und Detektor an die Grundschwingung
des Synchrotronrings und reduzieren somit relative Schwingungen zwischen dem Rontgenstrahl und der
Probe bzw. dem Detektor. Das Scannergehiuse bietet eine hohe Steifheit und geniigend Offnungen um
verschiedene Hardware darin unterzubringen.

Der Rontgenstrahl verldsst das Vakuumstrahlrohr durch ein 60 pm dickes Diamantfenster. Kurz dahin-
ter befindet sich die Scannereinheit. Der Strahl passiert als erstes eine motorisierte Achse, auf der ein
Strahlpositionsmonitor, eine lonisationskammer zur Messung des Strahlflusses und verschiedene polier-
te Siliziumabsorber montiert sind. Jeweils eines dieser drei Elemente kann in den Strahl gefahren wer-
den. Die Achse ist verbunden mit dem Scannergehiduse. Dahinter befinden sich horizontale und vertikale
Schlitze, die verwendet werden, um den Hauptstrahl auf die Apertur der primiren Optik zu beschrianken
(vgl. Abbildung 2.4).

Der Strahl passiert als nédchstes eine Transmissionsdiode, welche den Photonenfluss wihrend des Expe-
riments misst. Als primédre Optik werden iiblicherweise ein Paar nanofokussierende Rontgenlinsensta-
pel (NFLs) verwendet (Schroer u. a., 2003). Die Linsen werden durch Oberflichenstrukturierung eines
Siliziumwafers hergestellt. Je nach Anforderungen befinden sich bis zu mehrere hundert Linsen hinter-
einander auf der optischen Achse. Ein solcher Linsenstapel produziert einen Linienfokus. Die Linsen

werden zur Erzeugung eines Punktfokus gekreuzt zueinander justiert. Die Justierung erfolgt mittels der
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hochauflésende . Scannereinheit
Rontgenkamera Rontgenfluoreszenzdetektor /

= optische
. _ =" Achse

CCD-Beugungskamera l

Lichtmikroskop

Pilatus Pixel
Detektor

Abbildung 2.3: Aufbau der Experimentierhiitte, basierend auf DESY (2013c)

insgesamt 10 Freiheitsgrade (5 je Linsenstapel). Als Achsen werden dafiir Slip-Stick-Piezomotoren mit
Nanometerprizision verwendet. Hinter dem Ausgang der letzten Linse ist ein Strahlschild montiert, wel-
ches Streustrahlung aus der Optik absorbiert. Unmittelbar dahinter befindet sich eine Lochblende mit
drei Freiheitsgraden zur Justierung (vgl. Abbildung 2.4).

Der Fokus der Priméroptik ist meist so berechnet, dass er zwischen 2 — 20 mm hinter der Lochblende
liegt. An dieser Stelle befindet sich im Experiment die Probe.

Die Probe besitzt insgesamt neun Freiheitsgrade. Ganz unten im Scannergehiuse besitzt sie drei Linear-
achsen fiir gro3e Verfahrwege im Zentimeterbereich. Auf diesen Achsen befindet sich eine luftgelagerte
Prizisionsrotationsachse die speziell fiir tomographische Aufnahmen wichtig ist. Darauf befindet sich der
Piezoscanner mit Nanometerprizision in drei Translationsrichtungen (< 2 nm bei 100 x 100 x 10 um?
Verfahrwegen). Fiir tomographische Aufnahmen befinden sich auf dem Scanner zwei zusétzliche Slip-
Stick-Achsen, um die Probe im Rotationszentrum zu zentrieren. Einige der Komponenten des Scanner-
gehiuses sind in Abbildung 2.5 zu sehen.

Seitlich zum Scannergehduse und orthogonal zur optischen Achse befindet sich der erste Detektortisch
mit einer Driftdiode als energiedispersivem Detektor zur Messung von Rontgenfluoreszenz. Der Detektor
besitzt drei Translationsfreiheitsgrade und eine Rotation, um optimal zur Probe ausgerichtet werden zu
konnen.

Der zweite Detektortisch besitzt ebenfalls diese vier Freiheitsgrade und liegt auf der optischen Achse.
Auf dem Detektortisch befinden sich ein einzelphotonenzihlender Pixeldetektor, eine groflichige CCD-
Kamera fiir Rontgenstrahlung, eine weitere, hochauflosende Rontgenkamera, eine kalibrierte Pindiode
fiir Flussmessungen und ein Lichtmikroskop. Der Detektortisch ist auf einer Lange von 2 m entlang der
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Absorber

\

Transmissionsdiode

horizontale NFL

Lochblende

-
-
=

horizontale und
optische Achse vertikale Schlitze

Réntgenfokus und
Probenposition

|\

Strahlenschild

Abbildung 2.4: Schemazeichnung des Strahlengangs in der Experimentierhiitte am Strahlrohr P06.

Abbildung 2.5: Blick ins Scannergehéduse mit (a) Fluoreszenzdetektor, (b) Linsenhalter mit NFLs, (c)
Slip-Stick Piezomotoren zur Linsenjustierung, (d) Lochblende, (e) Probe, (f) Piezoscan-
ner, (g) Rotationsachse und (h) Linearhub (DESY, 2010).
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optischen Achse verfahrbar, um verschiedene Abstinde zwischen Detektor und Probe zu ermoglichen.
Auch lisst sich der Detektortisch orthogonal zur optischen Achse verfahren, um beispielsweise Bragg-

Reflexe detailliert untersuchen zu konnen.
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3 Modellierung der physikalischen Prozesse

Nachfolgend sollen die relevanten physikalischen Prozesse beschrieben werden, von der Erzeugung der
Rontgenstrahlung am Strahlrohr P06 bis zu deren Detektion in der Experimentierhiitte. Grundlage dafiir

bilden die Maxwell-Gleichungen.

3.1 Die Maxwell-Gleichungen

Rontgenstrahlung ist eine Form der elektromagnetischen Strahlung. In der klassischen Physik werden

elektromagnetische Wellen mit den Maxwell-Gleichungen beschrieben:

V-D=p, (3.1)
. . 9B
VxE=-—", (3.2)

V- -B=0, (3.3)
_ - . 9D

H=J+ = 4
V x T+ (3.4)

Dabei bezeichnet D die dielektrische Verschiebung, p die Ladungsdichte, E das elektrische Feld, B die
magnetische Induktion, H das magnetische Feld und J die Stromdichte.

Die Polarisation P verkniipft die makroskopische GroBe der dielektrischen Verschiebung D mit dem
externen elektrischen Feld E. Die Polarisation P von Materie beschreibt wie ein elektrisches Feld elek-

trische Dipole in einem Medium ausrichten kann oder neue Dipole induziert. Es gilt der Zusammenhang
D=¢-E+P, (3.5)

wobeli ¢ die Dielektrizititskonstante des Vakuums bezeichnet.

Ahnlich beschreibt die makroskopische Magnetisierung M wie ein externes magnetische Feld H ma-
gnetische Dipole in einem Material ausrichtet oder induziert. Es verkniipft die magnetische Induktion B
mit dem magnetischen Feld H

B = uoH + poM, (3.6)

wobei g die Vakuumpermeabilitit bezeichnet.

Im Prinzip ldsst sich mit den Maxwell-Gleichungen ein Grofteil der relevanten physikalischer Prozesse

beschreiben.
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Ay

Magnete

Abbildung 3.1: Schema eines Undulators. )\, bezeichnet die Periode und EO die maximale Amplitude
des Magnetfeldes.

3.2 Erzeugung von Synchrotronstrahlung

Rontgenstrahlung wird erzeugt durch die Beschleunigung von Ladungen. Im vorliegenden Fall ist die
Strahlungsquelle ein Undulator. Dieser besteht aus einer alternierenden Anordnung von Magneten ent-
gegengesetzter Polung, wie in Abbildung 3.1 zu sehen ist. Aus der Uberlagerung der einzelnen Ma-
gnetfelder resultiert ein sinusformig oszillierendes Magnetfeld zwischen den magnetischen Strukturen.
Durch die Anordnung wirkt auf die Elektronenpakete in diesem Bereich ein alternierendes magnetisches
Feld in vertikaler Richtung senkrecht zur Flugrichtung. Auf die Elektronen mit der Elementarladung e
wirkt die Lorentzkraft

F=—¢(E+7xB) (3.7)

und sie werden ausgelenkt. Da das Magnetfeld periodisch im Bezugssystem der Elektronen variiert,
fiihren diese dort eine oszillatorische Schwingung aus. Eine beschleunigte Ladung strahlt gemal3 der
Maxwell-Gleichungen wie ein Hertz’scher Dipol. Die Intensititsverteilung eines oszillierenden Elek-
trons in seinem Ruhesystem ist in Abbildung 3.2 zu sehen. Die oszillierende Ladung befindet sich im
Ursprung des Koordinatensystems. Der Betrag eines Vektors vom Ursprung zur Oberflache des Korpers
entspricht der Intensitét des abgestrahlten elektromagnetischen Feldes entlang der Richtung des Vektors

und ist fiir ein Zeitintervall T' gegeben durch das Zeitmittel des Poyntingvektors

—. — —

<S>T = <E X H>T

Im Laborsystem bewegt sich ein Elektron durch den Undulator mit hochrelativistischen Geschwindig-
keiten (z. B. 6 GeV an PETRA III (DESY, 2013d)). Die rdumliche Verteilung der abgestrahlten Intensitt
dndert sich daher mit der Lorentztransformation vom Ruhesystem des Elektrons ins Laborsystem erheb-
lich. Es ergibt sich die charakteristische Abstrahlkeule fiir Synchrotronstrahlung, deren Offnungswinkel

proportional zu 1/ ist, mit

1

V=
Jiog

wobei v die Geschwindigkeit des Elektrons im Bezugssystem des Beobachters und ¢ die Lichtgeschwin-
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(a) (b)

Abbildung 3.2: Abstrahlcharakteristik eines vertikal orientierten Dipols (a) als Gittermodell und in ge-
kippter Perspektive als (b) schattierte, leicht transparenter Oberflache. Der schwarze Pfeil
gibt jeweils die Richtung des Dipols an.

digkeit bezeichnet. Abbildung 3.3 zeigt die Abstrahlcharakteristik eines Dipols fiir verschiedene ~y. Fiir
den Undulator am Strahlrohr PO6 an PETRA IIT ist v ~ 10%.

Die Auslenkung des Elektrons von der optischen Achse des Undulators ldsst sich mit einer Sinusfunktion

y(s) = yo - sin(kus),

beschreiben, wobei sich k,, aus der Periode )\, des alternierenden Magnetfeldes nach

ergibt und die Amplitude yy gegeben ist mit

)\ﬁeBo
Yo= o5 -
2Tmeryc

Der maximale Auslenkwinkel, den ein Elektron dabei erfihrt, ist gegeben mit

wobei « als Ablenkparameter bezeichnet wird, der sich aus

)\ueBO
R =
2Tmec

ergibt.

Da jedes Elektron kontinuierlich beim Durchlauf durch einen Undulator abgelenkt wird und ihn als Teil
eines Elektronenpaketes durchfliegt, ergibt sich eine Uberlagerung zahlreicher einzelner Abstrahlkegel.
Je kleiner der Ablenkparameter « ist, desto kleiner ist der resultierende Abstrahlkegel. Man bezeichnet
Quellen mit einem Ablenkparameter x ~ 1 als Undulatoren und Quellen mit einem Ablenkparameter
r > 1 als Wiggler. Die Abstrahlkegel der einzelnen Elektronen addieren sich im Undulator kohirent. Die
Interferenz verkleinert den effektiven Abstrahlkegel des Elektronenpakets erheblich. Wihrend der halbe
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y=10

Abbildung 3.3: Abstrahlcharakteristik eines horizontal, orthogonal zur optischen Achse schwingenden
Elektrons im Undulator fiir verschiedene . Die Pfeile geben die Bewegungsrichtung des
Elektrons an.

1

Offnungswinkel des Abstrahlkegels fiir einen Ablenkmagneten v~ ist, ergibt sich gemiB Als-Nielsen u.

McMorrow (2011) der halbe Offnungswinkel fiir einen Undulator mit

@:l.,/1+“2/27
¥ nN

wobei IV die Anzahl der Undulatorperioden und n die harmonische Ordnung ist.

Je kleiner der Ablenkwinkel der Elektronen und je kleiner das Phasenraumvolumen des Elektronenpa-
ketes ist, desto kleiner ist auch das Raumvolumen 2, in das die Abstrahlung erfolgt und entsprechend
hoher ist die Brillanz der Quelle [vgl. Gleichung (2.1)].

Die Energie der emittierten Rontgenstrahlung ergibt sich nach Als-Nielsen u. McMorrow (2011) aus

2ny2-h-c

En(g) = Ay - (1 T %H2 T (’}/(9)2)’

wobei n die harmonische Ordnung bezeichnet. Fiir jeden Blickwinkel zur optischen Achse gibt es neben
der Grundschwingung der Elektronen weitere Schwingungen hoherer Ordnung, welche die Interferenz-
bedingungen ebenfalls erfiillen. Diese werden entsprechend ihrer Ordnung mitn = 1, 3, 5, . . . bezeichnet
(vgl. Abbildung 3.4). Um die Energie der Rontgenstrahlung fiir ein Experiment auszuwihlen, dndert man
den maximalen Ablenkwinkel, indem man das Magnetfeld By verdndert. Das wird erreicht, indem der
Abstand g der oberen und unteren Magnetstrukturen des Undulators veridndert wird (vgl. Abbildung 3.1).
Die Energiebandbreite der emittierten Strahlung hingt neben der harmonische Ordnung n auch von der

Anzahl der Undulatorperioden NV ab:
AFE 1
E ~ nN’
Die Energiebandbreite liegt fiir den Undulator am Strahlrohr PO6 mit N = 60 im einstelligen Prozent-
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Abbildung 3.4: Gemessenes und theoretisch berechnetes Energiespektrum eines Undulators. Quelle: Dai
u. a. (2009)

bereich.

Neben den ungeraden harmonischen Ordnungen der Grundschwingung sind in einem Undulator auch
Schwingungen im Ruhesystem der Elektronen entlang der optischen Achse zu beobachten. Die Di-
polstrahlung dieser Schwingungen ist entlang der optischen Achse unterdriickt und liefert durch die
Zwangsbedingungen des periodischen Magnetfelds Energien entsprechend den geraden harmonischen
Ordnungen (n = 2,4,6,...). Abbildung 3.5 zeigt die Form des Abstrahlkegels im Laborsystem fiir ein
Elektron und eine gerade harmonische Ordnung jeweils fiir verschiedene . Experimentell wird diese
Strahlung meist nicht genutzt, da die Strahlintensitét entlang der optischen Achse Null ist und eine ge-
ringere Brillanz aufweist.

Ausgehend vom Undulator bewegt sich der tiberwiegende Teil der erzeugten Rontgenphotonen in Vor-
wirtsrichtung zur Bewegungsrichtung der Elektronen durch den Undulator. Der resultierende Kegel hat,
wie bereits beschrieben, am Strahlrohr PO6 bei einer Rontgenenergie von 12keV eine Divergenz von
etwa 28 x 4 prad? (rms, v x h). Das Zentrum des Kegels definiert die optische Achse. Neben dieser

Energie sind auch alle anderen geraden und ungeraden harmonischen Ordnungen im Strahl vertreten.

3.3 Freie Propagation von Réntgenstrahlung

Nachfolgend soll die Propagation des Rontgenstrahls aus dem Undulator entlang der optischen Achse
fiir unterschiedliche Niherungen beschrieben werden.

Rontgenstrahlen sind elektromagnetische Wellen und konnen als solche mit den Maxwell-Gleichungen
beschrieben werden. Aus den Maxwell-Gleichungen lassen sich die Helmholtz-Gleichungen ableiten, die
eine freie Propagation von monochromatischen Rontgenstrahlen beschreiben. Mit dem Integraltheorem
von Helmholtz und Kirchhoff lédsst sich aus den Helmholtz-Gleichungen die Beugungsgleichung von
Fresnel-Kirchhoff ableiten, welche die Propagation der Rontgenstrahlung hinter einer Lochblende be-

schreibt. Als Ndherung fiir den vorliegenden experimentellen Aufbau lisst sich die Beugungsgleichung
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y=10
Abbildung 3.5: Abstrahlcharakteristik eines entlang der optischen Achse schwingenden Elektrons im

Undulator fiir verschiedene . Die Pfeile geben die Bewegungsrichtung des Elektrons
an.

zur so genannten Fraunhofer-Beugungsgleichung vereinfachen.

3.3.1 Helmholtz-Gleichungen

Die Strahlausbreitung an P06 findet in einem Hochvakuumstrahlrohr statt, so dass man nidherungsweise
von einem frei propagierenden Rontgenstrahl in einer ladungs- und stromfreien Umgebung ausgehen

kann. Damit lassen sich Gleichungen (3.1) und (3.4) vereinfachen zu

o5l

6. =0, (3.8)
OFE

V xB= Hoeo (3.9)

Bildet man die Rotation von Gleichung (3.2) und (3.9) erhilt man

Vx(VxE)=Vx (-ié) (3.10)
9 /o =
=% (V x B) 3.11)
O’E
= _NOEOW (3.12)

und
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V x (V x B) = eV x (;E) (3.13)
o /- -
= mcos; (v x E> (3.14)
9B
MOGOW (3.15)

Wendet man anschlieBend die Vektoridentitit

-

Vx(VxV)=V(V-V)- V¥V

auf beide zuvor genannten Gleichungen unter Ausnutzung von Gleichung (3.8) bzw. Gleichung (3.3)
an, lassen sie sich zu den Gleichungen fiir freie Propagation elektromagnetischer Wellen im Vakuum
umformen (vgl. Jackson, 1999):

1 2
8&2 V2E =0, (3.16)
und
10°B
T - V2B (3.17)
0

wobei cg die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum ist und

1
VHo€o

gilt. Unter Vernachldssigung der Polarisation kann das Gleichungssystem fiir eine skalare Feldamplitude

co = (3.18)

formuliert werden (Born, 1985). Daher wird nachfolgend lediglich eine der Komponenten betrachtet und

mit v bezeichnet. Fiir diese gilt dann analog

1% =
— — =0. 1
2o~ V=0 (3.19)

Die Wellenfunktion 9 ist zeit- und raumabhiingig. Diese Abhéngigkeiten kdnnen separiert werden, indem

die Welle in eine Uberlagerung monochromatischer Wellen zerlegt wird

- = [, (320

wobei w die Winkelfrequenz einer einzelnen monochromatischen Welle ist und 1/, die zugehdrige raum-
liche Wellenfunktion. Durch Einsetzen von Gleichung (3.20) in (3.19) und Ableitung nach der Zeit ist

/ [<v2 ) T/Jw(f‘):| e~ duw = 0. (3.21)

Damit das Integral verschwindet, muss bereits der Ausdruck in rechteckigen Klammern fiir beliebige w

verschwinden:
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=9 w2
<V + 02> 1, (7) = 0. (3.22)
Dieser Ausdruck entspricht dem zeitunabhingigen Anteil der Wellengleichung. Verwendet man nun noch

die Dispersionsrelation

k=

w
)
C

ergibt sich die Helmholtz-Gleichung fiir die freie Propagation von Rontgenstrahlung:
(62 + k2> o (7) = 0. (3.23)

3.3.2 Fresnel-Kirchhoff-Beugung

Wenn eine Wellenfunktion v die Helmholtz-Gleichung erfiillt, sie an einem beliebigen Punkt bekannt
9y

ist, sowie die Ableitung der Wellenfunktion entlang der Normalen Biia des Randes einer diesen Punkt

umschlieBenden Oberfliache A, so kann der Wert dieser Wellenfunktion gemif des Integraltheorems von
Helmholtz und Kirchhoff an jedem anderen Ort 7 in dem umschlossenen Volumen geméf Born u. Wolf
(1999) bestimmt werden mit

1 o eiEF eiEF aw
Ww“‘”m( 7« >— o

wobei 77 den Abstand zwischen Punkt P and der umschlieBenden Oberfliche A beschreibt. Der Term

—

dA, (3.24)

e“z’?/ r ist die Green’sche Funktion fiir eine monochromatische Welle. Die Green’sche Funktion definiert
eine sphirische Welle ausgehend von P und erfiillt ebenso die Helmholtz-Gleichung auler am Ort P
(vgl. Abbildung 3.6).

Mit Hilfe des Integraltheorems von Helmholtz und Kirchhoff ldsst sich nun die Wellenfunktion hinter
einer Lochblende bestimmen, die durch eine monochromatische Punktquelle S beleuchtet wird. Die
Anfangsamplitude ag der Wellenfunktion ¢ sollte sich mit dem Abstand s von der Quelle verringern.
Als Ansatz fiir die Wellenfunktion ¢, ausgehend von der Quelle, wird eine einfache sphérische Welle

gewdhlt mit

| ikTg
p=20°¢" (3.25)

rs
Um die Wellenfunktion am Ort P hinter der Apertur zu finden (vgl. Abbildung 3.6), wird zunéchst die

umgebende Oberfldche in drei unterschiedliche Bereiche separiert:
Ay Loch im Schirm,
Ao Abschirmung und
As eine sphirische Oberfliche mit Radius R und Mittelpunkt P, die von A; und Az geschnitten wird.

Die Wellenfunktion am Ort P ist dann

1 B A
P(P) = e A1+A2+A3 <waﬁ (G) G6ﬁ> dA (3.26)
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I's

S'/

Z@L-
Schirm

y X

Abbildung 3.6: Schemazeichnung zur Ableitung der Fresnel-Kirchhoff-Beugungsformel (Wikipedia,
2014).

mit der Green’schen Funktion

rp

Betrachtet man jeden der drei Teile der Oberflidche separat, dann lassen sich folgende Annahmen treffen:

1. Der Schirm bei A5 absorbiert alle Strahlung, daher sollte 1) dort Null sein. Durch die abschattende
Wirkung des Schirms sollte auch die Wellenfunktion unmittelbar dahinter noch Null sein, wes-
halb % ebenfalls verschwindet. Diese Annahme wird auch als Kirchhoff’sche Randbedingung

bezeichnet.

2. Gleichzeitig ist anzunehmen, dass der Beitrag von A3 ebenfalls verschwindet. So zeigt Born (1985)

formal, dass die Beitréige eines Integrals der Form 3.24 fiir R — oo verschwinden (Born, 1985).

Mit diesen Randbedingungen tragen weder Ao noch A3 zur Wellenfunktion an der Stelle P bei. Somit
ergibt sich

1 ciFTs g gikie  ikFRp 9 ikFs
P)=— — — - — dA 3.27
v(P) 4m /A1 (ao rg On rp rp o rg b (3.27)
1 eth(Ts+7p) 1 1\] —
= — ay————— [(zk: cos(, 7p) + > + (zk‘ cos(7, 7s) + )] dAq, (3.28)
A ) 4, rg TP rp rg
1 : L L 1 1] —
=— [ (rs)-G(s) |ik (cos(ri,7p) + cos(7, Ts)) + — + — | dA;. (3.29)
Am ) 4, rp TS

Bei Experimenten mit Rontgenstrahlung ist die Wellenldnge A viel kleiner als der Abstand rg zwischen
Quelle und Apertur und viel kleiner als der Abstand rp zwischen Apertur und Detektorebene. Es gilt
daher

1 1
T < rg und % L rp. (3.30)

Konkret fiir eine Rontgenenergie von 12 keV ist in der Experimentierhiitte am Strahlrohr P06

A
=5~ 107" m,rp ~ 2mund rg ~ 98 m. (3.31)
T
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optische Achse

—$Z
X
x=L y x=0
Detektionsebene Apertur

Abbildung 3.7: Koordinatensystem des Aufbaus mit der Detektionsebene und Streuapertur.

Damit ldsst sich die Wellenfunktion am Ort P angeben mit

ik

Y(P) = . w( s) - G(rp) (cos(ni, 7p) + cos(7, T's)) dA;. (3.32)

Diese Gleichung wird auch als die Fresnel-Kirchhoff-Beugungsformel bezeichnet.

Diese Formel lisst sich fiir die vorliegenden experimentellen Bedingung noch weiter vereinfachen. Eine
typische AperturgroBe, festgelegt durch den Strahldurchmesser auf der Probe, liegt ohne Verwendung
von Optiken unter 1 mm. Damit lassen sich die Kosinuswinkel der Beugungsformel mit 1 annihern.

Diese Naherung wird auch als Paraxialndherung bezeichnet. Damit ergibt sich:

ik

vP = |

w( 5) - G(7p) dA;. (3.33)

Fiir eine weitere Zerlegung der Wellenfunktion wird ein kartesisches Koordinatensystem festgelegt. Die
x-Achse bezeichnet die optische Achse, welche durch den Strahl definiert wird, mit der Beugungsebene
am Ort z = 0 und der Detektorebene bei x = L. Sowohl die Beugungsebene als auch die Detektore-
bene liegen orthogonal auf der z-Achse und damit in der (y, z)-Ebene, wobei die y-Achse horizontal

ausgerichtet ist und die z-Achse vertikal (vgl. Abb. 3.7). Die Beugungsgleichung wird damit zu

eikr(L,y—y',z—z’)

ik
Ums02) = g [ et )

dy/ 2. 3.34
r(Ly—y.z—2) 0 639

Mit der Niherung einer kleinen Apertur relativ zur Propagationsdistanz ldsst sich der Abstand r annéhern

mit

r(Ly—y,z—2)= L2+ (y—y)2+ (z— 2)? (3.35)
— a\2 _ S1\2

:L-\/(y v) ELQ(Z AL (3.36)
AV N2

oL W 2Ly) L 2;) (3.37)

Der Abstand r im Nenner der Gleichung (3.34) kann bereits mit L gut approximiert werden, da die
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Anderung der Amplitude sehr viel kleiner ist als der Abstand L und damit vernachlissigt werden kann.

Mit diesen Abschitzungen vereinfacht sich die Formel zu

ik eikL

Ures(02) =~ [[ ool

ik (y*y')22+(zle

2
4y e (3.38)

Damit ldsst sich ein Propagatorkern definieren, der eine Wellenfunktion entlang der optischen Achse um

Ax = x1 — o bewegt mit
ik etkAz 2

Yy +22
2r Az

Kao(y, 2) = ceh5ar (3.39)

Die Gleichung (3.38) wird mit dieser Definition zu
Vom0 = [[ ) Kuly— /2 = )y 02 (3.40)
A

Diese Gleichung stellt eine Faltung der urspriinglichen Wellenfunktion ),y mit dem Propagatorkern in
Gleichung (3.39) dar. GemiB des Faltungstheorems ldsst sich eine Faltung einfach mittels Fouriertrans-

formationen berechnen mit
frg=FF(f) Flg) (3.41)

Entsprechend lisst sich die Gleichung (3.40) ausdriicken mit

Yomr(y, 2) = FF (thay) - F(KL)], (3.42)

wobei F die zweidimensionale Fouriertransformation in der y-z-Ebene bezeichnet.

Gemal den Voraussetzungen der Niherung [vgl. Gl. (3.30)] ist die Fresnelpropagation bei einer Energie
von 12keV und einer GroBe des Rontgenfokus von 100 x 100 nm? (FWHM) bereits ab Propagationsdi-
stanzen im ein- bis zweistelligen Mikrometerbereich eine gute Ndherung.

3.3.3 Fraunhofer-Beugung

Gilt neben den Niherungen der Fresnelpropagation die noch strengere Bedingung

(y—v)° + (2 —2)?
2-Azx

k <1 (3.43)

lasst sich der Propagatorkern mit der Abschitzung

(y—y)PH-2) __k'y2+y'2+z2+z’2—2(yy’+zz')
2-Ax N 2-Azx
yy 2
- Ax

k

damit weiter vereinfachen zu ‘
ik ezk - Az

Cor Az

—ik yy' +z2
‘e Az,

KA:E =
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Die Faltung in Gleichung (3.40) l4sst sich damit umschreiben zu

Zk eZkL / ! ! !
VYo=1(y, 2 wzo v, Kp(y—y',z—2")dy' d?,
Zk €ZkL —i +zz
T o L /A et/ ) T dyf
1

Mit der Definition der Raumfrequenzen v, = k—Ly und v, = L 2 entspricht die Faltung der zweidimensio-

nalen Fouriertransformation der Wellenfunktion

Zk 6sz

wx:L =

/ Yo (v 2)) e vy +v=z') dy’ d7’ (3.44)

= f(¢x0) (3.45)

Die Néherung in Gleichung (3.43) ist in der Experimentierhiitte am Strahlrohr P06 bei einer Energie von
12keV und einer GroBe des Rontgenfokus von 100 x 100 nm? ab einer Distanz im Millimeterbereich
gut erfiillt.

Zusammenfassend ldsst sich die freie Propagation von Rontgenstrahlung mit den Losungen der ho-
mogenen Helmholtz-Gleichungen fiir elektromagnetische Wellen beschreiben. Die Fresnel-Helmholtz-
Beugungsgleichung beschreibt die Propagation der Rontgenstrahlung von der Quelle bis zur Probe und
von der Probe zum Detektor ab einer Mindestpropagationsdistanz im Mikrometerbereich korrekt. Da der
beleuchtete Teil der Probe sehr klein ist und die gestreute Welle weit entfernt von der Probe detektiert
wird, l4sst sich das Beugungsbild einer monochromatischen Welle auch als zweidimensionale Fourier-
transformation der Welle am Ort der Probe darstellen. Als Grundannahme dieser Ableitung wurde unter
anderem ein ladungs- und stromfreier Raum angenommen. Dies gilt ndherungsweise auf der gesamten
optischen Achse vom Undulator bis zum Detektor, ausgenommen am Ort der Probe und innerhalb der

verwendeten Rontgenoptiken. Dort interagiert der Rontgenstrahl mit Materie.

3.4 Rontgenoptik

Die Wirkung einer Rontgenoptik auf eine elektromagnetische Welle kann phinomenologisch mit dem
Brechungsindex beschrieben werden. Um neben der Brechung einer Welle zusitzliche Absorptionsef-

fekte zu beriicksichtigen, definiert man den komplexen Brechungsindex
n=1-0+if. (3.46)

Nachfolgend soll der Durchgang einer elektromagnetischen Welle durch eine diinne, homogene Probe
beschrieben werden (vgl. Abbildung 3.8). Mit der Beschriankung auf diinne Proben wird angenommen,
dass alle Photonen der einfallenden Welle lediglich einfach in der Probe gestreut werden. Fiir den Uber-
gang einer elektromagnetischen Welle vom Vakuum mit Brechungsindex ng = 1 in eine Probe mit

Brechungsindex n; gilt fiir elastische Streuung

W)y =W = w
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Vakuum Probe Vakuum
np=1 n,<1 np=1
AX
Abbildung 3.8: Schema des Durchgangs einer Welle durch eine diinne Probe.

und

ko _ k1

no  np
Vor dem Durchgang durch die Probe sei die Welle gegeben mit

Yyor = wQ ’ eiiw(tiT/C)-
Beim Durchgang der Welle durch die diinne Probe kommt es zu einer Phasenverzogerung. Mit
Bz m Az omo
sinf ¢ sinf ¢ ! 0 !
ergibt sich die Wellenfunktion hinter der Probe zu
Yhinter = ﬂ)Q ’ e—iw(t—At—r/c)
— d}Q . e—iw(t—r/c) .eiw(At)
= Yvor * eiw(m—1): Feind .
Mit der Definition der projizierten Probendicke
Ax
d =
sin 6
und dem Ersetzen des Brechungsindex gemifl Gleichung (3.46) ergibt sich
Yhinter = Yvor * e_ikodd : e_k()ﬁd- (3.47)

Damit lésst sich eine Transmissionsfunktion 7' definieren, welche die Verdnderung einer Welle beim

Durchgang durch ein diinnes Objekt beschreibt:

T(6,0) := e~ thodd o —kofd

(3.48)

Der Brechungsindex ist abhidngig von der Energie der einfallenden Welle. Im Rontgenbereich ist der
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Phasenschub typischerweise sehr klein und negativ. Der Phasenschub einer 150 nm dicken Goldfolie
(bau(8keV) = 4,7- 1075, Quelle: Chantler u. a., 2009) ist beispielsweise —0, 29 rad. Der Brechungs-
index ist damit etwas kleiner als 1. Die unmittelbare Konsequenz daraus ist, dass Rontgenoptiken im
Vergleich zu optischen Linsen, mit einem Brechungsindex gréBer 1, um den selben Effekt zu erreichen,
eine inverse Form bendtigen.

Liasst man zundchst Beugungseffekte und Aberrationen der Optik auler acht, so ergibt sich die geo-
metrische BildgroBe d, fiir eine ausgedehnte Quelle mit einer Halbwertsbreite (FWHM) S aus dem
Fokalabstand f der Linse und dem Abstand L zur Quelle mit

_ [
Li—f

dy 8. (3.49)

Mit der Definition der Entfernung L als Abstand zwischen Linse und Bild nach

1 1 1

= — 4+ —,
[ L1 Lo
lasst sich die transversale Bildgrofe auch als

dy =228 (3.50)

angeben.
Durch die begrenzte effektive Apertur der Linse Degr kommt es zu Beugungseffekten. Die Halbwerts-
breite d;, des Abbildes einer idealen Punktquelle, erzeugt durch eine aberrationsfreie Linse, ist gegeben
mit

db:C-L. (3.51)

2-NA

Die Variable ¢ hingt von der genauen Transmissionsfunktion der Linse ab. Fiir den Fall der NFLs, wie
sie in der Experimentierhiitte am Strahlrohr PO6 verwendet werden, wird die Apertur der Linsen weniger
durch ihre direkten Ausmalle definiert, als durch Absorption und liefert ein GauB3formiges Strahlprofil.
Damit ist

¢ ~0,75.

Die numerische Apertur NA ergibt sich aus dem Brechungsindex des umgebenden Mediums n und dem

halben Offnungswinkel « der Linse relativ zum Bild der Quelle

NA =n- sina.

0.5% Dege

Mit sin ov = === ist die beugungsbedingte Halbwertsbreite
ALy
dy=¢ Do
eff

Die GroBe dr des Fokus einer Linsen unter Beriicksichtigung der Beugungsbegrenzung und der Quell-

dr = \/d2 + d} (3.52)

groBe ldsst sich mit

abschitzen.
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Abbildung 3.9: (a) Verschiedene nanofokussierender Linsenstapel geidtzt in einen Siliziumwafer. (b)
REM-Nahaufnahme eines Linsenblocks mit mehreren Linsenstapeln und (c) REM-
Aufnahme eines Linsenstapels.

Ein realer Fokus ist zusétzlich durch Linsenaberrationen verbreitert.

Ein Beispiel fiir die am Strahlrohr PO6 verwendeten nanofokussierenden Linsenstapel (NFLs) ist in Ab-
bildung 3.9 zu sehen. Die Linsenstapel bestehen aus einer Aneinanderreihung zahlreicher Einzellin-
sen, die durch Strukturierung der Oberflache eines Siliziumwafers durch reaktives Ionenitzen hergestellt
wurden. Ein solcher Linsenstapel erzeugt einen linienférmigen Fokus. Zur Erzeugung eines Punktfokus

werden zwei Linsenstapel orthogonal zueinander ausgerichtet.

Die Linsen besitzen eine Eingangsapertur von etwa 30 pm. Bei Rontgenphotonen mit einer Energie von
15 keV erzeugen sie am Strahlrohr PO6 einen Rontgenfokus von etwa 80 x 90 nm? mit etwa 2-107
Photonen je Sekunde. Die FokusgroBe ist unter diesen Bedingungen in der Experimentierhiitte durch
Beugungseffekte bestimmt. Die geometrische FokusgroBe, bedingt durch die Ausdehnung der Quelle im
Undulator (vgl. Abschnitt 2.2), ist fiir L; = 98mund Ly = 1cm

dy = 0,84 x 5,1nm?
und damit gegeniiber den Beugungseffekten vernachlissigbar.

Die Eingangsapertur der NFLs ist mit etwa 30 pm deutlich kleiner als der Strahl aus dem Undulator
am Ort der NFLs. Um den Fluss im Fokus der NFLs zu erhohen, konnen zusitzliche Linsen in den
Strahl gefahren werden. Diese befinden sich etwa 55 m vor den NFLs. Die Linsen bestehen aus Sta-
peln rotationssymmetrischer Paraboloide aus Beryllium (vgl. Abbildung 3.10). Diese besitzen je nach
Kriimmungsradius eine Apertur im einstelligen Millimeterbereich. Durch geeignete Kombinationen die-
ser Vorfokussierungslinsen ldsst sich der Strahl auf die Eingangsapertur der NFLs fokussieren. Durch
die Verwendung der Vorfokussierungslinsen kann dieser Fluss um bis zu zwei Gréenordnungen erhoht
werden. Abbildung 3.11 zeigt verschiedene mogliche Strahlenginge fiir unterschiedliche Kombinatio-
nen von Vorfokussierungslinsen. Durch die Vorfokussierung wird die Quelle relativ zur Eingangsapertur
der NFLs verschoben. Damit dndert sich auch der Rontgenfokus nach Gleichung (3.50). Die Vorfokus-
sierung dndert jedoch auch die Kohédrenzeigenschaften des Strahls. Dies hat insbesondere Folgen fiir die
Ptychographie.
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-

Linsenstapel

Beryllitmlinse

Abbildung 3.10: Rotationssymmetrische Beryllium-Paraboloide in einem Stapel zur Fokussierung von
Rontgenstrahlung.

3.5 Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie

Die experimentell interessante Wechselwirkung des Rontgenstrahls findet an der Probe statt. Die Mo-
dellierung dieser Interaktion von Rontgenstrahlung mit Materie soll nachfolgend abgeleitet werden. Die
Ableitung orientiert sich an der Vorlesung Physik mit Synchrotronstrahlung (Schroer, 2008). Die Model-
lierung beginnt mit der Betrachtung der Interaktion eines Photons mit einem einzelnen freien Elektron.
Die Betrachtung wird dann auf die Wechselwirkung mit gebundenen Elektronen bis hin zu Atomen ge-

neralisiert.

3.5.1 Streuung an einem einzelnen Elektron

Die Streuung an einem einzelnen Elektron lédsst sich klassisch beschreiben (Schroer, 2014). In der klas-

sischen Elektrodynamik regt ein elektrisches Feld E wie

Ei(7,t) = By & eit=Ram) (3.53)
ein Elektron zum Oszillieren an mit )
—— (3.54)
m

wobei e die Elementarladung des Elektrons bezeichnet und m, die Elektronenmasse. Geméal der Maxwell-
Gleichungen (vgl. Abschnitt 3.1) produziert eine beschleunigte Ladung ein elektromagnetisches Feld.
Definiert man den Ursprung eines Koordinatensystems am Ort des oszillierenden Elektrons, so ist die
Amplitude des elektrischen Feldes Eg am Ort 7 zur Zeit ¢t gleich

_ e? 1[

Eo(7,1) & — (&1-7) F] B (t - i) . (3.55)

dTegmec? 1 c

Vergleiche auch Abbildung 3.12.
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L

(a)
CRL NFL
L,
®) CRL NFL | © CRL NFL
L‘I L‘I L“I

Abbildung 3.11: Verschiedene Konfigurationen der Vorfokussierung fithren je nach Brechkraft zu (a)
einer zunehmenden Entfernung der erzeugten, virtuellen Quelle von den NFLs, zu (b)
einer Quelle zwischen CRLs und NFLs, oder zu (c) einer virtuellen Quelle hinter den

NFLs.
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é

ki

Abbildung 3.12: Schemazeichnung der Abstrahlung eines Dipols. Angelehnt an Schroer (2008)

Der klassische Elektronenradius ist definiert als

62

ro - =a?-ag, (3.56)

- 4dmegmec?
wobei « die Feinstrukturkonstante und ag der Bohr’sche Radius ist. Mit dieser Definition und dem Pola-
risationsfaktor p(#) in Richtung des gestreuten Photons Es, gegeben durch
p(O)E, = |& — (G177, (3.57)

kann Gleichung (3.55) umgeschrieben werden zu

= 2, 1 = T

Ba(7t) = —ro - p(8)Es - ~ - By (t - 7> . (3.58)

r

E, (7, t) kann quantenmechanisch als eine Wahrscheinlichkeitsamplitude interpretiert werden, mit der ein
Photon an einem einzelnen Elektron mit der Wahrscheinlichkeit —rg p(9)é’ s aus seinem Quantenzustand

(k1,¢)) in den Quantenzustand (k3, é3) iibergeht und dann zum Ort 7 propagiert mit %El(t -5).

Die detektierte Intensitét I ist gegeben mit dem Zeitmittel des Poyntingvektors

I, = (|S]) = (|E x H|) = —(|E x B|) = —|FE»|?,
2 = (|S]) = { ) H0<| ) MOC! 2]
also
1 1
I = 7T3p2(9)7ﬂ7|E1|2
1

Der differentielle Wirkungsquerschnitt % ist definiert als die Wahrscheinlichkeit, ein gestreutes Pho-
ton in einem gegebenen Raumwinkel zu finden mit der Randbedingung, dass die gesamte Intensitit Io

iber 47 gleich der einfallenden Intensitit 7; ist. Mit dieser Randbedingung ergibt sich der differentielle
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Wirkungsquerschnitt zu

<S?Z>Thomson N T2ﬁ (359)
= 12p%(0) (3.60)
= 72 [1 (& -%)} (3.61)
= 7"(2] sin2(®), (3.62)

wobei @ den Winkel zwischen der Richtung des Dipols (31) und der Ausbreitungsrichtung 7 der auslau-
fenden Welle bezeichnet (vgl. Abbildung 3.2 und 3.12).

Dieser Wirkungsquerschnitt, abgeleitet mit den verwendeten Randbedingungen, beschreibt die so ge-
nannte Thomson-Streuung. Als Grundannahme dieser Ableitung wurde verwendet, dass das Photon ein
Elektron in eine ungeddmpfte Schwingung versetzt. Weiterhin wurde angenommen, dass das Photon

keinen Impuls iibertrégt.

3.5.2 Compton-Streuung

In einer quantenmechanischen Beschreibung des Wirkungsquerschnitts fiir die Streuung eines Photons
an einem freien Elektron ist die Thomson-Streuung ein Spezialfall der Klein-Nishina-Streuformel. Die-
se Formel beriicksichtigt auch quantenelektrodynamische Effekte im Streuprozess und erfiillt neben der
Energieerhaltung auch die Impulserhaltung. Damit kénnen auch Impulsiibertrige vom Photon zum Elek-
tron beriicksichtigt werden.

Die Energie eines an einem ruhenden Elektron gestreuten Photons wird ausschlielich durch seinen

Streuwinkel 26 (vgl. Abbildung 3.12) und seine Eingangsenergie F bestimmt:

E' =E-P(E,0) (3.63)

mit )
P(E,f) = . 3.64
(£,9) 1+ mfcg (1 — cos 26) (.64

Der differentielle Wirkungsquerschnitt ist gegeben mit

(da> = lrg -P(E,0)- (1 - P(E,20)- sin®20 + P(E,0)?). (3.65)
dQ Klein-Nishina 2

Ist die Energie des einfallenden Photons viel kleiner als die Ruheenergie des Elektrons m.c? so gilt

P(E,0) — 1 (3.00)

und

do ) < do >
do (4 , (3.67)
< d§2 Klein-Nishina dQ Thomson

Aus Gleichung (3.64) mit Gleichung (3.66) wird ersichtlich, dass Photonen, welche nur um kleine Win-

kel weg von der optischen Achse an einem freuen Elektron gestreut werden, ebenfalls sehr gut mit
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Thomson-Streuung beschrieben werden konnen, wiahrend Photonen hin zu hoheren Streuwinkeln den
grofBten Energieverlust zeigen und besser mit dem Klein-Nishina-Wirkungsquerschnitt beschrieben wer-
den. Der grofite Energieverlust wird fiir Riickwartsstreuung entlang der optischen Achse erreicht. Aller-
dings ist zu beachten, dass diese Gleichung nur fiir freie Elektronen gilt. Um die Streuung an Atomen
mit Impulsiibertrag zu beschreiben, muss die Grundannahme freier Elektronen fallen gelassen werden.
Dadurch werden Modifikationen notwendig, wie sie z. B. von Kippen (2004) beschrieben werden. Durch
die Kopplung der Elektronen an die Atome bzw. den ganzen Festkorper tritt elastische Streuung auch bei

groferen Streuwinkeln auf.

3.5.3 Streuung an einem Atom

Trifft ein Rontgenquant auf ein Atom, so kann es dort an jedem Ladungstriger gestreut werden.
Gemal Gleichung (3.62) ist der differentielle Streuquerschnitt eines freien Elektrons proportional zum
Quadrat des klassischen Elektronenradius g bzw. genauer

(Cj% xre = me;? ~ 7.8-10"%cm.
Der Wirkungsquerschnitt kann im Sinne einer mittleren freien Weglédnge interpretiert werden.
Fiir die typischen experimentellen Bedingungen am Strahlrohr P06 ist es verniinftig anzunehmen, dass
wenn eine Probe schmal genug ist, jedes gestreute Photon nur einmal gestreut wird.
Zur Abschitzung der Wahrscheinlichkeit von Mehrfachstreuung kann man z. B. eine Uranprobe heran-
ziehen. Uran ist unter typischen experimentellen Bedingungen das Element mit der hochsten Streukraft.
Laut der XCOM Photon Cross Section Database (Berger u. a., 2009) ist der Wechselwirkungskoeffizient
fiir kohérente (1) und inkohidrente Streuung () an nichtkristallinem Uran bei einer Rontgenenergie von

15keV

2 cm2

cm
te = 3,7 —— bzw. pu; = 0,057 —.

¢ g ' g
Die Wahrscheinlichkeit P fiir die Streuung eines Photons, an einer Probe der Dichte p und der Dicke d

ergibt sich aus

P=1l—exp|—(> pa)-p-d

T=cC,1

g

Verwendet man in der Experimentierhiitte eine Uranprobe (py &~ 19,2 >3

) mit einer Dicke von 10 pm,

so ist die Wahrscheinlichkeit einer einzelnen Streuung eins Photons
P~T7%.

Die Wahrscheinlichkeit fiir eine zweite Streuung P’ innerhalb der Probe lisst sich mit P? abschitzen
und tritt in diesem Beispiel nur in
P ~0,5%

aller Fille auf. Da Proben typischerweise deutlich diinner sind und eine geringere Streukraft aufweisen,
lasst sich in guter Niherung sagen, dass bei Energien um 15 keV lediglich einfache Streuungen an den

Proben auftreten. Diese Randbedingung wird auch als kinematische Nidherung oder Born’sche Ndherung
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bezeichnet.

Analog wie fiir das Elektron kann der Streuquerschnitt fiir ein Proton berechnet werden. Dazu wird die
Elektronenmasse m, durch die Protonenmasse m,, ersetzt. Damit ist der Streuquerschnitt eines Protons
rund 10° mal kleiner als fiir ein Elektron. Daher kann der Streuquerschnitt eines Atoms in guter Nihe-
rung als die Summe der Streuquerschnitte aller dem Atom zugehorigen Elektronen beschrieben und die

Streuung am Atomkern vernachlédssigt werden.

Die Streuung an einem Atom kann damit als die Streuung an seinen einzelnen Elektronen beschrieben
werden, wobei deren Verteilung durch die Elektronendichte p(7) gegeben ist. Die gemessene Intensitét
am Ort 7p im Detektor ist proportional zur Summe der Amplitudenquadrate jedes einzelnen Weges, den

ein Photon von der Quelle bis zum Detektor nehmen kann.

Eine Wellenfunktion die von der Quelle am Ort 7g zu einer Probe am Ort 7o propagiert, dort gestreut

wird, weiter zum Detektor am Ort i"p propagiert, ist gegeben mit

A~ ~

Yo(7D) = K(7p — 7o) - [=re - p(O)] - K (7o — 7q) - ¥(7Q), (3.68)

wobei der Propagationsoperator K in Fraunhofer-Niherung [vgl. Gleichung (3.45)] gegeben ist mit

Der Propagator K, rQ—To+; ist in Fraunhofer-Ndherung abzuschitzen mit K ro—To und einem zuséitzlichen
Phasenunterschied gegeben durch 7;
KFQ*FQ+7:3 ~ ’I:‘off’Q e

und analog gilt fiir KFD—FOM?J-
KFD—Fo-&-T_j ~ Ky, - €
Mit der Definition des Streuvektors

-

7=ky—k

ergibt sich die Wellenfunktion 1); fiir eine Streuung am Ort 7o + 7; und Detektion am Ort 7p

(") = K(fg — 7o) (—re - p(©)) - K (Fo — 7iq) - €477 - 1(7q) (3.69)
) - €T (3.70)

(7o) = Yo(b) / pelF5) - €77 dF 3.71)

= Yo(m) - F(pe)- (3.72)
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Die Fouriertransformierte F der Elektronendichte p. wird dabei auch als Atomformfaktor

fold) = pe(7) - €T A

Atom
bezeichnet.

Der differentielle Wirkungsquerschnitt fiir die Streuung am Atom kann dann mit dem Atomformfaktor

ausgedriickt werden als
do do 9
dQ N d€2 Thomson |f0(®’ .

Dieser Ausdruck ist abgeleitet fiir eine Verteilung freier Elektronen. In einem Atom sind die Elektronen
jedoch in Zustdanden gebunden. In der semiklassischen Ableitung des Atomformfaktors fithrt man dafiir
einen Dampfungsterm und ein Bindungspotential in die Oszillatorgleichung des angeregten Elektrons

ein. Damit wird Gleichung (3.54) zu
Me - (7 + 75 + wiFy) = eEge ™", (3.73)
dabei bezeichnet j ein Elektron im j-ten Zustand und y die Ddmpfungskonstante. Mit dem Losungsansatz
Fi(t) =7 et
ergibt sich

1 - .
Pi(t) = — By e, (3.74)

me 1 (2)7 4%

Klassisch ist w; als die Eigenfrequenz des j-ten elektronischen Ubergangs zu interpretieren.

Um in dieser Gleichung quantenmechanische Effekte zu beriicksichtigen, wird zusétzlich die Ubergangs-
wahrscheinlichkeit g;(w’) definiert. Sie entspricht der Ubergangswahrscheinlichkeit eines Elektrons im
Zustand j in den nichsten unbesetzten Zustand f. Nach Fermis Goldener Regel ist die Ubergangswahr-

scheinlichkeit proportional zum Uberlapp der Zustiinde
gi (&) ~ W' [(fIrli) .
Gemal des Pauliprinzips gilt aulerdem
gj(w") =0 firw' < w,.
Zudem gilt fiir das Integral aller Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir ein Elektron

/ dw'gj(w) = 1.
w;j

Dieser Zusammenhang wird auch als Thomas-Reiche-Kuhn-Summensatz bezeichnet.

Mit diesen Anpassungen ergibt sich der Atomformfaktor zu
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f(q—;w) _ Z <e—i§7/oo Ao’ g](w’) > ]

j s 1= ()i

J
Der Atomformfaktor ldsst sich in drei Anteile zerlegen

f(q,w) :Z <ei‘17/oo dw’gj(w')> (3.75)
“ j

J

. [© w/2(w2 _ w/2) o WZ,YQ
+ _lqr/ dw'g; (W' 3.76
zj: <e o, w'gj(w’) (@2 — w?)2 4 7202 ) (3.76)
. —igr [ wy
—1 Z <e q dw'g;j(w") TRt (3.77)
J wj .

J

Da die Ausdehnung der Atomorbitale mit Bindungsenergien im Bereich der Energien von Rontgenstrah-

lung sehr klein sind, kann der Vorfaktor im Term (3.76) und (3.77) genéhrt werden mit

e "~ 1.

Auf den Term (3.75) wird der Thomas-Reiche-Kuhn-Summensatz angewendet. Damit ergibt sich der

Atomformfaktor zu
f(§w) = fo(D) + f'(w) —if" (w).

Lediglich fo weist damit durch ¢ eine Winkelabhingigkeit auf, wihrend f’ und f” unabhingig vom
Streuwinkel sind.
Die mikroskopische Beschreibung der Streuung eines Photons an einem Atom ldsst sich mit dem makro-

skopischen Brechungsindex verkniipfen. Es findet sich der Zusammenhang (vgl. Schroer, 2008)

Gemal der Definition der Transmissionsfunktion in Gleichung (3.48) ldsst sich die Wechselwirkung
eines Objektes mit dem Rontgenstrahl als Multiplikation der Wellenfunktion vor dem Objekt mit der
Transmissionsfunktion des Objektes darstellen.

Abbildung 3.13 zeigt 5 und ¢ fiir Gold.

3.5.4 Schwachungskoeffizient

Experimentell ist eine direkte Messung der elektromagnetischen Wellenfunktion nicht méglich. Statt

dessen wird iiblicherweise die Intensitit I hinter der Probe detektiert, fiir die gilt

I=|ypl.
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Abbildung 3.13: Die Parameter 6 und ( fiir Gold bei verschiedenen Energien. Quelle: Chantler u. a.
(2009)
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Unter Verwendung von Gleichung (3.48) ergibt sich daraus fiir das Wellenfeld hinter einer Probe daraus

I = |T(ko) - thol? (3.78)
= |T'(ko)|? - [¢bo|* (3.79)
= [to|? - e~ kol (3.80)
— Iy e~ A (3.81)

Mit der Definition des linearen Schwichungskoeffizienten fiir Photoabsorption nach Beckhoff u. a. (2006)

4
Hph = 757

erhilt man so das Lambert-Beersche Gesetz

I =1y e Fon

Der Massenschwichungskoeffizient eines Elementgemisches ergibt sich aus der Summe der einzelnen

Hph = Z Ci * Hph,is

i

Massenschwichungskoeffizienten

wobei ¢; die relative Massenkonzentration des Elementes ¢ bezeichnet mit der Randbedingung

Zci =1.
i

3.6 Rontgenfluoreszenz

Rontgenfluoreszenz entsteht als Folge von Ionisationsprozessen. Im interessierenden Energiebereich
zwischen 2 — 100 keV fiihrt vorrangig die Photoabsorption von Rontgenquanten zur Ionisation von Ato-
men in der Probe.

Durch die Photoabsorption eines Rontgenquants wird Energie in das Atom eingetragen. Mit einer be-
stimmten Wahrscheinlichkeit wird diese Energie von einem Elektron in der Hiille des Atoms aufge-
nommen. Dadurch wechselt das Elektron aus seinem gebunden Zustand in einen hoheren, unbesetzten
Zustand. Dieser Prozess wird als Photoabsorption bezeichnet.

Der durch den Absorptionsprozess nunmehr unbesetzte Zustand wird durch ein Elektron mit geringe-
rer Bindungsenergie (aus einem elektronisch htheren Zustand) besetzt. Die Wahrscheinlichkeitsrate fiir
einen solchen Ubergang ist nach Fermis Goldener Regel durch den Uberlapp der Wellenfunktionen bei-
der Zusténde gegeben. Es folgt ein kaskadenartiger Prozess der Besetzung von freiwerdenden Zustinden.
Mit dem jeweiligen Ubergang zwischen zwei Zustinden wird entweder ein Roéntgenphoton oder ein
Auger-Elektron emittiert, dessen Energie gleich der Differenz der Bindungsenergien beider Zustinde ist.
Die Rontgenstrahlen werden dabei in beliebige Richtungen emittiert und sind in ihrer Energie charakte-
ristisch fiir jedes Element.

Die Emission von Rontgenstrahlen und Auger-Elektronen sind konkurrierende Prozesse. Beide variieren
mit der Ordnungszahl des Elementes und der (Sub-)Struktur der beteiligten elektronischen Zustinde. Fiir

die Wahrscheinlichkeiten ppoton und pauger, der Emission eines Rontgenquants bzw. der Emission eines
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Abbildung 3.14: Die intensivsten Rontgenfluoreszenzlinien fiir einen Primérstrahl von 15 keV fiir Gold,
Platin und Eisen. Die Linienbezeichnungen sind mit der [UPAC Notation bezeichnet.
Quelle: Bearden (1967)

Auger-Elektrons gilt

DPhoton T PAuger = 1.

Fiir Germanium (Z = 32) sind beide Wahrscheinlichkeiten bei einer Ionisation in der K-Schale etwa
50 % (Beckhoff u. a., 2006). Fiir schwerere Elemente dominiert die Emission von Photonen, fiir Elemen-
te mit niedrigerer Ordnungszahl die Emission von Auger-Elektronen. Die Wahrscheinlichkeit fiir die

Emission eines Rontgenquants fiir Kohlenstoff (Z = 6) betrigt beispielsweise etwa

PPhoton, Kohlenstoff ~ 0, 14 %7

was einer der Griinde ist, warum leichte Elemente mit Rontgenfluoreszenz nur schwer zu untersuchen
sind.

Abbildung 3.14 zeigt verschiedene Rontgenfluoreszenzlinien unterschiedlicher Elemente und deren re-
lative Intensitéten.

Die moglichen Ubergiinge eines Elementes bestimmen die Energieverteilung der charakteristischen Ront-

genfluoreszenz und sind durch die Auswahlregeln fiir elektrische Dipolstrahlung bestimmt. Es gilt
e An>1
o Al =+1
e AJ==1,o0der0

wobei n die Hauptquantenzahl, [ die Nebenquantenzahl und J die Gesamtdrehimpulszahl eines elektro-
nischen Zustands in einem Atom bezeichnet. Aus diesen GroBen lisst sich fiir mogliche Uberginge in
einem Atom ein Energieniveau-Schema formulieren. Eine Auswahl moglicher Uberginge ist in Abbil-

dung 3.15 gezeigt.
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Abbildung 3.15: Energieniveauschema eines Atoms. Die Pfeile bezeichnen mogliche Rontgenfluores-
zenziibergiinge. Oberhalb der Pfeile befindet sich die Bezeichnung des Ubergangs nach
IUPAC und unterhalb der Pfeile die Bezeichnung nach Siegbahn.

Die Bezeichnung der charakteristischen Rontgenfluoreszenzlinien erfolgt hdaufig noch nach dem histo-
risch gewachsenen Siegbahn-Schema. Aus Sicht des heutigen Verstindnisses tiber den Aufbau der Atome
besitzt es einige Inkonsistenzen. Daher wurde eine andere Notation von der International Union of Pure
and Applied Chemistry IUPAC) eingefiihrt (Jenkins u. a., 1991). Beide Varianten sind in Abbildung 3.15
dargestellt.

3.7 Detektion von Rontgenstrahlung

In der Experimentierkammer des Strahlrohrs PO6 stehen eine Vielzahl an Detektoren zur Verfiigung.
Fiir ptychographische Bildgebung und Rontgenfluoreszenz werden ein Pixeldetektor und ein energiedi-
spersiver Halbleiterdetektor verwendet. Der Photonenfluss wurde wéhrend der Experimente mit einer
Transmissionsdiode gemessen. Zwischen den Experimenten ldsst sich der absolute Photonenfluss mit
einer kalibrierten Photodiode bestimmen.

Alle diese Detektoren basieren auf dem selben Detektionsprinzip. Durch die Photoabsorption oder Comp-
tonstreuung eines Rontgenquants wird im Detektor ein Primirelektron freigesetzt. Das Primérelektron
erzeugt durch StoBprozesse im Festkorper u.a. weitere freie Ladungstrédger, die durch ein angelegtes du-
Beres Feld abgeleitet werden. Das Ereignis wird dann entweder als Spannungspuls oder Strom gemessen.
In einem Pixeldetektor besteht jedes Pixel aus einer eigenen Detektoreinheit mit eigener Ausleseelektro-
nik.

Im energiedispersiven Detektor wird die Hohe des Spannungspulses ausgewertet, da diese proportional
zur Energie des absorbierten Rontgenquants ist.

Ist der Rontgenfluss nicht zu hoch, sind die Spannungspulse im Detektor zeitlich so weit voneinander
entfernt, dass sie als einzelne Ereignisse gezdhlt werden. Ist der Fluss zu hoch, kommt es zu starker
Uberlagerung der Pulse. Je nach Detektor steigt so entweder die Totzeit oder das Detektorsignal wird

unbrauchbar.
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4 Rontgenfluoreszenzbildgebung

In der Rontgenfluoreszenzbildgebung wird mit einem Rontgenstrahl eine Probe schrittweise abgerastert
und an jedem Ort ein Fluoreszenzspektrum aufgenommen. Der Strahl des Undulators an P06 ist in ho-
rizontaler Richtung polarisiert. Da die Rontgenfluoreszenz der Probe gleichverteilt iiber alle Richtungen
abgestrahlt wird, positioniert man den Fluoreszenzdetektor orthogonal und horizontal zum Strahl (vgl.
Gleichung (3.57) und Abbildung 4.1). Durch die horizontale Polarisation des Rontgenstrahls streut die
Probe wie bei einem Hertz’schen Dipol (vgl. Abbildung 3.2) nicht orthogonal zum Strahl in horizontaler
Richtung, wodurch sich dort das beste Signal-Rausch-Verhiltnis fiir Rontgenfluoreszenz ergibt. Da die
detektierte Rontgenintensitét bei gegebener Detektorfliche mit dem Quadrat des Abstandes zur Probe

abnimmt, wird der Fluoreszenzdetektor so nahe wie moglich an die Probe herangefahren.

4.1 Das Faltungsproblem der Rontgenfluoreszenzbildgebung

Zur Formulierung des Faltungsproblems der Rontgenfluoreszenzbildgebung soll zunichst die Entstehung
des Rontgenfluoreszenzbildes beschrieben werden (vgl. Abbildung 4.2 und Schroer, 2001).

4.1.1 Rontgenfluoreszenz einer punktférmigen Beleuchtungsfunktion

Fiir eine zweidimensionale Deltafunktion als Beleuchtungsfunktion vy ergibt sich die Eingangsintensitt

I des Rontgenstrahls vor der Probe aus
_ 2
Io = [thol”.

Bei der Propagation des Rontgenstrahls durch die Probe wird dieser gemidll des Lambert-Beer’schen

Gesetzes abgeschwicht. Diese Abschwichung sei beschrieben mit der Funktion f, die gegeben ist mit

d
f = €xp |:_/ dx,“«(Evaaya Z)
0

Dabei bezeichnet F die Energie der einfallenden Rontgenstrahlung, d die Dicke der Probe und p den
Massenschwichungskoeffizienten der Probe.
An jedem beleuchteten Ort in der Probe wird vom Element 7 die Rontgenfluoreszenzintensitit p; emittiert
mit

Pi ~ PPhoton,i * Pi
wobei p; die Massendichte des Elementes im beleuchteten Volumenelement bezeichnet.
Von der emittierten Rontgenfluoreszenz kann nur diese detektiert werden, die in einen bestimmten Raum-
winkel €2 emittiert wird. Der Raumwinkel ergibt sich aus der sensitiven Detektorfliche und deren Ab-
stand zum Ort der Emission (vgl. Abbildung 4.2). Auf dem Weg vom Emissionsort der Rontgenfluo-

reszenz zum Detektor wird die Rontgenfluoreszenz durch die Probe und umgebende Atmosphire abge-
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Abbildung 4.1: Schemazeichnung der Positionierung von Fluoreszenzdetektor und Beugungsdetektor re-
lativ zum Rontgenstrahl am Strahlrohr PO6.
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Abbildung 4.2: Geometrie bei der Detektion von Rontgenfluoreszenz. Adaptiert von Schroer, 2001.
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schwicht. Diese Abschwéchung g; ergibt sich aus

1
gi = M;/Q exp [—/GdtM(Eiw’Uaya Z)] dQ.

Dabei bezeichnet F; die Energien der betrachteten Rontgenfluoreszenzlinien.

Mit diesen Funktionen lésst sich die detektierte Rontgenfluoreszenzintensitit I (y, z) angeben mit

d
Ii(y,z) = CDet'IO/ fpi-gidx,
0

wobei Cpe; die Quanteneffizienz der Detektion im Detektor bezeichnet.

Fiir die gegebenen experimentellen Bedingungen am Strahlrohr P06 lassen sich fiir eine 2D-Rontgen-
fluoreszenzbildgebung folgende Nidherungen machen. So wird angenommen, dass die Probe entlang
der optischen Achse nur eine sehr geringe Ausdehnung hat und den Priméirstrahl nicht wesentlich ab-

schwicht. Damit ldsst sich f abschétzen mit
f~1

Des weiteren wird angenommen, dass der vom Detektor aufgespannte Raumwinkel €2 sehr grof} ist und
die emittierte Fluoreszenzstrahlung somit kaum von der diinnen Probe absorbiert wird, die einen ver-
gleichsweise kleinen Raumwinkel abdeckt. Die Absorption der emittierten Fluoreszenzstrahlung durch
die umgebende Atmosphire wird vernachléssigt, da lediglich Rontgenfluoreszenzstrahlung ab einer Ener-
gie von 5 keV zur Auswertung herangezogen werden. Bei dieser Energie betrigt die Absorption bei ei-
nem typischen Probe-Detektorabstand von 1 cm in Luft unter Standardbedingungen etwa 3 % (berechnet

mit Daten von Berger u. a., 2009). Somit wird abgeschitzt
Mit der Definition einer Objektfunktion
d
O; = Cpet / DPhoton,i * Pi A, 4.1)
0
ist die detektierte Fluoreszenzintensitét

Ii(yv Z) = Io(yv Z) : Ol(y7 Z)'

Die so definierte Objektfunktion ist damit bis auf einen Faktor gleich der projizierten Massendichte des

Elementes 1.

4.1.2 Rontgenfluoreszenz einer ausgedehnten Beleuchtungsfunktion

Die Rontgenfluoreszenz einer ausgedehnten Beleuchtungsfunktion lésst sich als Integral der Rontgen-

fluoreszenz aller gleichzeitig beleuchteten Orte 7 = 7(y, z) beschreiben:

Ly — / Io(y,2) - Oily, 2) - dy dz.



46 4. RONTGENFLUORESZENZBILDGEBUNG

1000

750

500

250

Abbildung 4.3: Simulierte Rontgenfluoreszenzintensitit von Goldkugeln unterschiedlicher Grofle ohne
Rauschen.

Ein Rontgenfluoreszenzbild entsteht durch ein diskretes Abrastern der Probe. Verschiebt man dabei das
Objekt relativ zum Rontgenstrahl um 7, = 7, (Ay, Az) so ist die Rontgenfluoreszenz am Ort 7, gegeben
mit

Ii,exp(Fn) = /IO(’F) ' OZ(F—i_ ’Fn) - dr.

Bilden experimentell die abgerasterten Positionen 77, ein gleichformiges Gitter und diskretisiert man das
Objekt und die Beleuchtungsfunktion gemaB der Gitterabstinde so ldsst sich die ortsabhingige Rontgen-

fluoreszenzintensitit als Faltung von Objekt und Beleuchtungsfunktion darstellen:

Ii,exp = IQ * Oz (42)

Abbildung 4.3 zeigt ein simuliertes Testobjekt. Es zeigt die 2D-Projektion der Dichte zufillig verteilter,
dreidimensionaler Kugeln eines Elements. Die Kugeln weisen einen Radius von 1-20 Pixeln auf. Die
Intensititswerte sind diskretisiert und die maximale Intensitit in diesem Bild hat einen Wert von 1000.
Dieser Wert wurde gewihlt, da er etwa der Anzahl der maximalen Fluoreszenzereignisse entspricht die

unter typischen experimentellen Bedingungen erreicht werden.

Dieses Objekt wurde mit einer Gau3formigen Beleuchtung von 12 Pixeln (FWHM) gefaltet. Unter den
typischen experimentellen Bedingungen misst der Fluoreszenzdetektor einzelne Photonen und weist
selbst bei typischen Rontgenfluoreszenzenergien kein relevantes Rauschen auf. Daher ist die Varianz der
Messwerte gut durch eine Poissonstatistik zu beschreiben. Das gefaltete Objekt wurde deshalb zusétzlich
mit Poissonrauschen versehen, so dass sich damit ein typisches Fluoreszenzbild ergibt (vgl. Abbildung
4.4).

In einem ersten Analyseschritt werden alle aufgenommen Spektren aufaddiert. Abbildung 4.5 zeigt ein
Beispiel eines solchen Summenspektrums. Das Spektrum wurde mit einem energiedispersiven Halblei-

terdetektor aufgenommen.

Dieses Spektrum besteht aus einer Reihe von Ereignishédufigkeiten, die iiber dem Messkanal aufgetragen

werden. Der Messkanal ist proportional zur Energie der Photonen.
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Abbildung 4.4: Das Objekt (a) mit einem Maximalwert von 1000 wird im abgerasterten Bereich (wei3
gestrichelt) gefaltet mit der Beleuchtungsfunktion (b) und mit Poissonstatistik verrauscht
(c). Man erhilt das simulierte Fluoreszenzbild (d).
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Abbildung 4.5: Intensitit von Rontgenfluoreszenz einer Probe, aufgetragen iiber Kanilen ansteigender
Energie.
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4.2 Kalibrierung

Zur Kalibrierung der Messkanile werden bekannte Linien im Spektrum identifiziert und deren Positi-
on bestimmt. Diese Positionen werden der Energie der bekannten Linie zugeordnet und die Kanile so

kalibriert. Man erwartet etwa einen Zusammenhang von

Kanalnummer E

100 keV

Am Strahlrohr P06 ist die Probe i. d. R. unter Normalatmosphére, daher findet man meist die Rontgen-
fluoreszenzlinie K — Lo von Argon. Der energetisch hochste Peak im Fluoreszenzspektrum isti. d. R. die
Primirenergie des Rontgenstrahls. Diese liegt in Abbildung 4.5 bei 15,250 keV. Neben diesen beiden
Linien findet sich meist auch die Fluoreszenzlinie von Eisen K — Ly. Auf Basis dieser drei Linien wird

eine vorlaufige Energie-Kanal-Kalibrierung berechnet nach der Gleichung
E=a+b-K+c K2

wobei E die Energie und K die Kanalnummer bezeichnet. Fiir den Beispieldatensatz ergibt sich der

Zusammenhang

E = —0,029keV 4 0.010keV - K — 3.2-10 8 keV - K.

So ergibt sich fiir den Peak bei Kanal 636 eine Energie von £ = 6,404 keV, was der K-Lo Linie von

Eisen entspricht.

4.3 Analyse des Summenspektrums

Mit Hilfe dieser vorlaufigen Kalibrierung lassen sich die anderen Peaks identifizieren. Neben Eisen und
Argon findet sich die Rontgenfluoreszenz von Gold und Platin und in geringerer Intensitdt auch von
Chrom, Nickel, Kupfer und Zink.

Die zusitzlich identifizierten Peaks werden in die Berechnung der Energiekalibrierung einbezogen. Im

Beipieldatensatz dndert sich die Energiekalibrierung dadurch zu

E = —0.018keV + 0.010keV - K.

Der quadratische Term der Energiekalibrierung wurde hier fallengelassen, da er unerheblich fiir die Ge-
nauigkeit der Kalibrierung war.

Unmittelbar unter dem Primédrenergiepeak befindet sich das Maximum der Compton-Streuung des Pri-
mirstrahls, welche zu niedrigeren Energien hin langsam abfillt. Die Compton-Streuung einzelner Peaks
ist meist hauptverantwortlich fiir das Ansteigen der Nachweisgrenze, da sie oft den grofiten Beitrag zum
Untergrundrauschen liefern. Das Signal-Rauschverhiltnis lédsst sich dementsprechend durch Reduktion
der Compton-Streuung in den Detektor verbessern. Diese wird erreicht, indem ein konusférmiger Kol-
limator vor den Fluoreszenzdetektor gesetzt wird, um Streustrahlung aus anderen Raumbereichen, als
dem durch den Primérstrahl beleuchteten, zu absorbieren. Hat man die Moglichkeit dazu, wihlt man

auBlerdem eine Primérenergie, die 2 — 3 keV iiber der hochsten interessierenden Rontgenfluoreszenzlinie
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Abbildung 4.6: Logarithmische Intensitiit der Rontgenfluoreszenz einer Probe aufgetragen iiber die Ener-
gie. In Rot die gefittete Rontgenfluoreszenz und in Blau der angeniherte Untergrund.

liegt.

Nach der Identifizierung aller relevanten Elemente wird der Rauschuntergrund mit einem Polynom an-
gendhert und abgezogen. Dies ist wichtig, da verschiedene Linien eines Elements ein festes Verhiltnis
zueinander haben. Zusétzlicher Rauschuntergrund in den Energiebereichen der Linien wiirde das Ver-
hiltnis verfdlschen und zu ungenaueren Ergebnissen fithren. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.6 zu sehen.
In vielen Féllen ist die Selbstabsorption der Probe und Absorption der Rontgenfluoreszenz in Luft nicht
zu vernachlédssigen. Dadurch kommt es zu Abweichungen zwischen erwarteten und beobachteten Ver-
hiltnissen der Rontgenfluoreszenzlinien eines Elements. Energetisch niedrigere Fluoreszenzlinien wer-
den als weniger intensiv beobachtet, da sie eine stirkere Absorption erfahren als die energetisch hohe-
ren. Bei hinreichend guter Kenntnis der Probenumgebung kann dieser Effekt durch Modellierung der
Absorption auf dem Weg zum Detektor beriicksichtigt werden. Bleibt der Effekt unberiicksichtigt, gehen
der Analyse Informationen verloren. Im vorliegenden Beispiel ldsst sich aus der Qualitéit des Anpassung

jedoch schlieen, dass Selbstabsorption keinen relevanten Einfluss auf das Signal hat.

4.4 Auswertung der ortsabhangigen Spektren

Die Auswertung der Spektren erfolgte mit der Software PyYMCA (Solé u. a., 2007).

Fiir die Analyse der einzelnen lokalen Spektren wird der Analysebereich eingeschrinkt. Insbesondere
werden die niedrigsten Kanéle des Detektors bis zu einer Energie von etwa 1 — 2 keV ausgeschlossen, da
solche niedrigen Energien unter atmosphérischen Bedingungen sehr stark absorbiert werden und in die-
sen Bereichen verstirkt Detektorrauschen zu finden ist. Aulerdem werden Energiekaniéle mit Compton-
und Primidrenergiepeak ausgeschlossen sowie alle Linien, die oberhalb der Primérenergie liegen, da diese
nicht durch den Primirstrahl angeregt werden.

Die Software bestimmt auf Basis der im Summenspektrum identifizierten Elemente die Konzentrationen
der Elemente fiir jedem Rasterpunkt. In diese Anpassung flieBen eine Vielzahl an Parametern ein. Auf-
grund der hdufig schlechten Statistik in einem einzelnen Spektrum schligt diese Anpassung gelegentlich

fehl. Daher wurde eine Option der Software verwendet, simtliche Parameter zu linearisieren, um die
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Abbildung 4.7: Rasterelektronenmikroskopaufnahme der Probe in Falschfarbendarstellung. Der Bereich,
der im Experiment gescannt wurde, ist weill umrandet.

Analyse der Einzelspektren zuverldssiger zu machen.

Abbildung 4.7 zeigt die Probe in einer Aufnahme eines Rasterelektronenmikroskops (REM) und Abbil-
dung 4.8 die Fluoreszenzbilder einiger ausgewihlter Elemente. Das Objekt besteht offenbar vorrangig
aus Gold und Platin. In den Fluoreszenzbildern der anderen Elemente sind keine sinnvollen Struktu-
ren zu erkennen. Dieses Ergebnis entspricht im Wesentlichen auch den Erwartungen. Allerdings gibt es
zusitzlich Palladium in der Probe. Da die Rontgenfluoreszenzlinien von Palladium bei 3 keV stark mit
denen von Argon iiberlappen, besteht allerdings kein ausreichend gutes Signal-Rausch-Verhiltnis, um

die Palladiumverteilung sichtbar zu machen.

4.5 Raumliche Auflésung

Ein Rontgenfluoreszenzbild entsteht durch die Faltung von Objekt- und Beleuchtungsfunktion. Daher ist
die rdumliche Auflésung von Rontgenfluoreszenzbildern durch die Ausdehnung des Rontgenstrahls auf
der Probe beschrinkt. Ein weiterer begrenzender Faktor der Auflésung ist die zur Verfiigung stehende

Gesamtdosis an Rontgenstrahlung (vgl. Abbildung 4.4).

4.5.1 Ausdehnung der Beleuchtungsfunktion

Abbildung 4.9 zeigt die simulierte Fluoreszenzintensitét eines Linienscans fiir Beleuchtungsfunktionen
unterschiedlicher Durchmesser. Die Auflosungsgrenze kann auf unterschiedliche Weise definiert wer-
den. Eine Moglichkeit ist die Definition mit Hilfe der Modulations-Transfer-Funktion (MTF). Die MTF
bezeichnet die Antwortfunktion eines Bildgebungsverfahrens und bildet den Kontrast je Raumfrequenz

ab. Sie berechnet sich fiir Fluoreszenzbilder aus

MTF = F(|P)?),

wobei F die Fouriertransformation bezeichnet und P die komplexe Beleuchtungsfunktion am Ort der

Probe. Definiert man als Auflsungsgrenze die Frequenz, ab der der Kontrast auf 50 % absinkt, so ent-
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Abbildung 4.8: Die Intensititsverteilung der Rontgenfluoreszenz fiir verschiedene charakteristische Lini-
en ermittelt aus den Fluoreszenzdaten. Man beachte die unterschiedlichen Skalierungen.
Die einzelnen Bilder sind jeweils mit dem chemischen Symbol des Elementes bezeichnet
sowie der zugehorigen Linienfamilie. Dabei bedeutet K das Summensignal aller Fluores-
zenzlinien K-X nach IUPAC Notation.
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Abbildung 4.9: Darstellung der Faltung eines Objektes (blau dargestellt) mit Gauf3funktionen unter-
schiedlicher Halbwertsbreite (FWHM). Liegt die maximale Amplitude des gefalteten
Objektes zwischen den gestrichelten Linien, gelten die Strukturen als nicht mehr auf-
gelost. Die Auflosungsgrenze wird bei Abstidnden zwischen Objektstrukturen erreicht,
die der FWHM der zur Faltung verwendeten Gauflfunktion entsprechen.

spricht die Auflosung der Halbwertsbreite der Beleuchtungsfunktion. Im Sinne einer zeitokonomischen
Messung bei hoher Ortsauflosung wird daher beim Abrastern der Probe eine Schrittweite gewihlt, die

der Halbwertsbreite der Beleuchtungsfunktion entspricht.

4.5.2 Dosis

Ein Signal gilt als nachgewiesen, wenn es z. B. oberhalb der vierfachen Standardabweichung des Unter-
grunds liegt. Die Nachweisgrenze ist daher mit einem festen Signal-Rausch-Verhiltnis (SNR) verbunden.

Mit steigender Dosis D steigt das SNR mit

SNR ~ V/D.

Die Nachweisgrenze an einem Ort des Fluoreszenzbildes steigt also mit der Wurzel der Dosis (vgl.
Beckhoff2006).
Je nach experimentellen Bedingungen kann die Varianz des Untergrundes in einem Spektrum bei man-

chen Energien unterhalb von einem Ereignis/min liegen.
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Neben dem Rauschen des Untergrundes kann die lokale Auflosung auch durch die umgebenden Bereiche
beeinflusst werden. Bedingt durch die Faltung des wahren Objektes mit einer ausgedehnten Beleuch-
tungsfunktion, kann eine kleine Rontgenfluoreszenzquelle von einer benachbarten groferen iiberstrahlt
werden. Bezogen auf obiges Beispiel mit Goldkugeln, ist bei gegebener Dosis eine kleine Goldkugel
schlechter aufgelost, wenn sie sich in der unmittelbaren Nihe einer groen Goldkugel befindet. Signal

durch ein starkes Signal in der unmittelbaren Nihe tiberdeckt werden.
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5 Ptychographie

Die Methode der Ptychographie wurde bereits 1969 von Hoppe vorgestellt. Ihren Weg in die breite An-
wendung fand die Methode jedoch erst 1994 mit dem Artikel von Nellist u. Rodenburg. Sie zeigten, dass
im Gegensatz zu allen anderen bekannten Methoden der Phasenrekonstruktion die Ptychographie einen
entscheidenden Vorteil hatte: Sie erlaubt eine Losung des Phasenproblems auch fiir Objektausschnitte.
Das nachfolgende Kapitel beschreibt das allgemeine ptychographische Modell, die Kohédrenzanforde-
rungen an die Beleuchtungsfunktion und die Auflosung in der Ptychography. AnschlieBend werden die

modernen Umsetzungen des Modells als iterative Algorithmen dargelegt.

5.1 Das ptychographische Modell

Die Ptychographie ist eine Methode zur Rekonstruktion der Amplitude und Phase einer Projektion des
Objektes sowie der Amplitude und Phase der Beleuchtung. Damit ist iiber die Verkniipfung des komple-
xen Brechungsindex zum Atomformfaktor [vgl. Gleichung (3.75) - (3.77)] die Elektronendichtevertei-
lung des Objektes bekannt.

Fiir einen ptychographischen Datensatz wird ein Objekt mit einem Rontgenstrahl abgerastert und die
zweidimensionale Intensititsverteilung der Beugungsbilder im Fernfeld gemessen.

Zunichst definiert man eine komplexe Beleuchtungsfunktion P(7), sowie eine komplexe Objektfunktion
O(7) mit 7 = 7(y, z). Wihrend die Beleuchtungsfunktion einer elektromagnetischen Welle entspricht, ist
die Objektfunktion gleich der Transmissionsfunktion des Objektes [vgl. Gleichung (3.47)]. Dabei ist zu
beachten, dass die komplexe Objektfunktion O in keinem unmittelbaren Zusammenhang zur Definition
der Elementverteilung O; steht, wie sie mit Gleichung (4.1) definiert wurde. Die dhnliche Benennung
erfolgte, da es sich in beiden Féllen um das gesuchte Abbild des Objektes handelt.

Die transmittierte Welle () unmittelbar hinter dem Objekt ergibt sich analog Gleichung (3.48) aus

() = P() - O(7). (5.1)

Am weit entfernten Detektor ist die Wellenfunktion nach Gleichung (3.45)

Y(k) = F(p(7)).
Der Detektor misst die Intensitéit I der Welle mit
1=y

Damit ist die Amplitude der Wellenfunktion bekannt.
Erzeugt man dariiber hinaus weitere Beugungsbilder des Objektes mit iiberlappend beleuchteten Flachen

(vgl. Abbildung 5.1), l4dsst sich damit ebenfalls die Phase der gestreuten Wellenfunktion rekonstruieren.
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Abbildung 5.1: Schema eines ptychographischen Scans. Testobjekt von Giewekemeyer u. a. (2010).

Geht man zudem davon aus, dass die Beleuchtungsfunktion eines jeden Beugungsbildes gleich ist und
nur die Transmissionsfunktion des Objektes Variationen im Beugungsbild hervorruft, so lassen sich die
komplexe Objektfunktion und die komplexe Beleuchtungsfunktion aus der Kenntnis der komplexen ge-

streuten Wellenfunktion iterativ rekonstruieren.

Die verschiedenen, aktuell verwendeten ptychographischen Methoden unterscheiden sich im Wesentli-

chen in ihrer Vorgehensweise bei der iterativen Rekonstruktion.

5.2 Koharenz

Damit die Rekonstruktion von Objekt und Beleuchtung erfolgreich ist, miissen von experimenteller Seite

die Modellvoraussetzungen erfiillt werden.

Zu diesen Voraussetzungen gehort die Forderung, dass die Beleuchtungsfunktion eine feste Phasenbezie-
hung an jedem Ort aufweist. Eine feste Phasenbeziehung ist gegeben, wenn die Welle monochromatisch
ist und zusitzlich entweder deren Quelle punktférmig oder sie durch einen reinen Zustand zu beschreiben
ist.

Die feste Phasenbeziehung ist notwendig, damit Beugungsbilder mit einem hohen Kontrast aufgenom-

men werden konnen.

5.2.1 Longitudinale Koharenz

Monochromatische Wellen werden auch als longitudinal kohérent bezeichnet.

Um zu beurteilen, ob ein Rontgenstrahl ausreichende longitudinale Kohérenz fiir die Ptychographie be-
sitzt, wird zunéchst die longitudinale Kohérenzlinge definiert. Sie gibt an, nach welcher Propagations-
strecke zwei Wellenziige mit Wellenlédnge A und A + A\ einen Phasenunterschied von 7 aufweisen. Ver-
wendet man fiir diese Wellenziige die jeweils hochste und niedrigste Energie im Spektrum der Strahlung

lasst sich damit die Qualitit des Kontrastes des resultierenden Beugungsbilds ableiten. Die longitudinale
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Abbildung 5.2: Schemazeichnung der Wegliangenunterschiede bei der Streuung an einer Probe mit Breite
a und Dicke d.

Kohirenzlédnge fiir einen Rontgenstrahl mit Wellenldnge A\ und Bandbreite A\ /) ist

1)

;== (5.2)
1%
)\2
= 5A\ (5.3)

Fiir eine mittlere Rontgenenergie von 12keV und der relativen Bandbreite des Monochromators von

1,4-10~% ergibt sich am Strahlroh P06 in der Experimentierhiitte eine longitudinale Kohirenzlinge von

l; =~ 370 nm.

Beleuchtet man damit einen Probenbereich der transversalen Linge a, so ist die Beleuchtung der Pro-
be longitudinal ausreichend kohérent, wenn die Kohdrenzlinge grofer ist als die Weglidngendifferenz
zweier Wellen, die im Abstand a voneinander an der Probe gestreut wurden. Die transversale Weglin-
gendifferenz lédsst sich unter den experimentellen Bedingungen der Experimentierhiitte am Strahlrohr
P06 mit

Al = a- sin(©)

angeben, wobei O den Streuwinkel relativ zum einfallenden Strahl bezeichnet. Somit gilt fiir eine longi-
tudinal kohérente Beleuchtung (vgl. Als-Nielsen u. McMorrow, 2011 und Abbildung 5.2) die Bedingung
)\2

I = SAY ST sin(O) (5.4)

Fiir die Experimentierhiitte am Strahlrohr P06 ergibt sich der maximal detektierbare Streuwinkel © fiir
den typischen Abstand zwischen Probe und Detektor von 2 m und einer Detektionsfliche von 10 10 cm?
mit
© = arcsin 0
Damit ergibt sich die obere Grenze der Seitenldnge a einer longitudinal kohérent beleuchteten Fliche
mit
a <

!
~ 2 . .
e Opm (5.5

Zusitzlich ldsst sich eine maximale Dicke d der Probe angeben, die noch longitudinal kohirent be-

leuchtet wird. Der longitudinale Wegldngenunterschied zweier Wellen, die im longitudinalen Abstand d
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Abbildung 5.3: Beugungsbegrenzte Beleuchtungsfunktion im Fokus einer NFL mit begrenzter Apertur
in 2D- und 3D-Darstellung.

voneinander gestreut werden, ergibt sich aus
Ad=d—d- cos(©) <.

Die obere Grenze der Dicke einer Probe, die longitudinal kohirent beleuchtet wird (vgl. Abbildung 5.2),

ergibt sich demnach aus
l

1—cos®

Dies entspricht im angefiihrten Beispiel fiir die Experimentierhiitte einer Obergrenze der Probendicke

d< (5.6)

von
d < 400 pm. (5.7)

Vergleicht man diese Kohirenzlingen mit der iiblichen FokusgroBe von 100 x 100 nm? und einer typi-
schen Probendicke kleiner 10 pm, ist die longitudinale Kohérenz unter typischen experimentellen Be-

dingungen hinreichend gut.

5.2.2 Transversale Koharenz

Betrachtet man eine punktformige Rontgenquelle, so wird diese durch die fokussierenden Rontgenlinsen
(NFLs) in die Probenebene abgebildet. Durch Beugung an den Schlitzen, welche die Eingangsapertur
der Rontgenlinsen definieren, und das GauB3férmige Absorptionsprofil der NFLs ist die transversale Fo-
kusgrofe dj, einer Punktquelle nach Gleichung (3.51) bestimmt. Die resultierende Beleuchtungsfunktion
sieht im Fokus aus wie in Abbildung 5.3 gezeigt.

Reale Rontgenquellen sind nicht punkformig, sondern besitzen eine Ausdehnung. Die Ausdehnung der
Quelle fiihrt unabhingig von Beugungseffekten zur transversalen geometrischen FokusgroBe d, und ist
mit Gleichung (3.50) gegeben.

Ist die beugungsbedingte FokusgréBe dp, groBer als die durch die Quellausdehnung bedingte geometri-
sche FokusgroBe d,, bezeichnet man eine Beleuchtung als beugungsbegrenzt und damit als transversal
kohdrent.

Ist hingegen die geomterische FokusgroBe d, groBer als die beugungsbedingte FokusgroBe dy, so ist die
Beleuchtungsfunktion am Ort der Probe nicht mehr ausreichend transversal kohédrent. Fiir ausgedehnte
chaotische Quellen lassen sich diese Beleuchtungsfunktionen aber als inkohirente Uberlagerung der

Beleuchtungsfunktion einzelner Punktquellen beschreiben.
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Fokalebene NFL

Abbildung 5.4: Links: Schema der Abbildung einer Punktquelle auf der optischen Achse in die Fokalebe-
ne f (blauer Strahl) und Abbildung einer Punktquelle im Abstand D von der optischen
Achse in einen Abstand D’ in der Fokalebene (roter Strahl). Rechts die Uberlagerung
der Intensititen der Beugungsscheibchen der Fokusse zweier Punktquellen, die wie links
gezeigt, abgebildet werden. Beide Beugungsscheibchen sind in ihrer Phase genau um
7 entlang der y- und z-Richtung verschoben. Damit entspricht ihr Abstand gerade der
transversalen Kohérenzlidnge [; in y- bzw. z-Richtung.

Eine Punktquelle auf der optischen Achse mit Abstand L; zur fokussierenden Linse erzeugt hinter der
Linse ein Beugungsscheibchen, welches im Abstand Lo von der Linse zentriert auf die optische Ach-
se abgebildet wird. Eine Punktquelle, welche eine Distanz D von der optischen Achse entfernt ist und
den Abstand L; zur Linse hat, erzeugt durch Beugung an der Eingangsapertur der Linse ein dhnliches
Beugungsscheibchen, allerdings im Abstand D’ von der optischen Achse (vgl. Abbildung 5.4). Wenn
das Hauptmaximum des ersten Beugungsscheibchens auf das erste Minimum des zweiten Beugungs-
scheibchens fillt und beide Punktquellen statistisch unabhéngig voneinander Abstrahlen besitzen beide
Wellenfunktionen keine feste Phasenbeziehung. Wird ein Objekt gleichzeitig von beiden Punktquellen
beleuchtet, so reduziert sich in diesem Fall der Phasenkontrast des Objektes und kann im Extremfall
einer Phasendifferenz beider Funktionen von 7 sogar vollstandig verschwinden. Der transversale Ab-
stand D dieser beiden Punktuellen zueinander wird daher als die obere Grenze fiir die Ausdehnung einer
insgesamt kohédrente Beleuchtung definiert. Der Abstand zwischen den Hauptmaxima beider Beugungs-

scheibchen entspricht in diesem Fall auch der transversalen Kohédrenzlinge der Gesamtbeleuchtung.

Die transversale Kohérenzlinge gibt an, wie weit zwei Punkte eines Objektes voneinander entfernt lie-
gen konnen, damit sie von einer ausgedehnten Quelle noch kohirent beleuchtet werden. Sie ist fiir eine

GauBformige Quelle nach Als-Nielsen u. McMorrow, 2011 gegeben mit

_ 4In2 &
oo S’
wobei L den Abstand der Probe von der Quelle und S die Halbwertsbreite der Quelle angibt. Nach dieser
Gleichung steigt die transversale Kohirenzldnge mit grolerem Abstand zwischen Probe und Quelle.

Die QuellgroBe des Undulators an P06 (vgl. (DESY, 2013f)) ist in vertikaler Richtung bei einer Ront-

genenergie von 12 keV

t (5.8)
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S, = 14 um (FWHM)

und in horizontaler Richtung

Sp, = 85 um (FWHM).

In der Experimentierhiitte entspricht der Abstand zwischen Undulatorquelle und Priméroptik

L1 = 98 m.

Damit ergibt sich eine Kohérenzlidnge der Quelle am Ort der Priméroptik von

loy ~ 640 pm

und

lon A~ 105 pum.

Damit wird die Primiroptik mit einer typischen effektiven Apertur < 30 um vollstindig kohérent be-
leuchtet. Somit ist auch die Beleuchtungsfunktion in der Fokalebene transversal kohérent.

Durch die Verwendung der Vorfokussierungslinsen wird effektiv eine neue Quelle in einer anderen Ent-
fernung von der Priméroptik erzeugt. Die Grof3e dieser erzeugten Quelle ist mit Gleichung (3.52) gege-
ben. Durch die Vorfokussierung verdndert sich damit die Kohirenz des Rontgenstrahls an der Eingangs-
apertur der NFLs, wodurch die Beleuchtungsfunktion in der Fokalebene transversal inkohdrent werden

kann.

5.3 Auflosung in der Ptychographie

Die Ortsauflosung in der Ptychographie ist durch Eigenschaften des Detektors und die verfiigbare Dosis
an Rontgenstrahlung auf der Probe limitiert.

5.3.1 Auflésung und Detektoreigenschaften

Wie bereits in Abschnitt 3.3.3 gezeigt, ergibt sich die Intensitit I des gemessenen Beugungsbildes aus
dem Betragsquadrat der Fouriertransformierten der durch das Objekt transmittierten Funktion ). Das
gemessene Beugungsbild ist durch die PixelgroBe des Detektors diskretisiert. Die PixelgroBe Ar(y, 2)
des Ptychogramms ist mit der Pixelgroie Ap des Detektors verkniipft. Eine Distanz Ar im Realraum ist

allgemein mit einer Distanz Ag im reziproken Raum verkniipft mit
Ar=—— (5.9)

wobei IV die Anzahl der Pixel im Detektor entlang einer Dimension bezeichnet. Der kleinste auflosbare
Unterschied Ag im reziproken Raum hingt von der Wellenldnge der Strahlung, dem Abstand L von

Probe und Detektor, sowie der DetektorpixelgroBe Ap ab und ergibt sich aus
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1 A
Aq = 2kg - sin [2 arctan (Lp>] .

Da in der Experimentierhiitte der Abstand L zwischen Probe und Detektor sehr viel groBer ist als die

Gesamtausdehnung des Detektors, 14sst sich die Gleichung fiir kleine Winkel annéhern mit

Die PixelgroBe Ar im Realraum ist daher

AL

Ar = N Ay

(5.10)

Die Anzahl und GroBe der Detektorpixel beschrinkt das Gesichtsfeld zur Erfassung der Wellenfunktion
im Realraum. Bei N Detektorpixeln in einer Dimension hat das Gesichtsfeld im Realraum eine Ausdeh-
nung von L

N-AT:A—p. (5.11)
Um eine korrekte Rekonstruktion von Objekt- und Beleuchtungsfunktion zu ermoglichen, muss das
Gesichtsfeld im Realraum grofl genug sein, um die durch das Objekt transmittierte Wellenfunktion
1 = P-O zu erfassen. Die Ausdehnung der transmittierten Funktion ¢ wird im Wesentlichen durch
die Ausdehnung der Beleuchtungsfunktion P bestimmt. Es l4sst sich somit ein Kriterium definieren fiir
die maximale GroBe der Beleuchtungsfunktion bei der eine Rekonstruktion noch moglich ist.
Fiir Beugungsexperimente wird in der Experimentierhiitte am Strahlrohr PO6 aktuell hiufig ein Pixelde-
tektor mit einer Pixelgroe von 172 pum verwendet (vgl. Dectris, 2011). Davon wird fiir die Aufnahme der
Beugungsbilder ein Feld von 256 x 256 Pixeln verwendet. Der maximale Abstand zwischen Probe und
Detektor betrdgt in der Experimentierhiitte etwa 2 m. Bei einer Rontgenenergie von 12 keV entspricht
das einer Pixelgrofle von

Ar ~ 4,7nm

im Realraum [vgl. Gleichung (5.10)] bei einem Gesamtgesichtsfeld von etwa 1,2 x 1,2 p.m2.

5.3.2 Dosis und Auflésung

Die Auflosung in der Ptychographie ist durch den maximal messbaren Streuwinkel beschriinkt. Je hoher
dieser Streuwinkel ist, desto hoher ist die Auflosung der Rekonstruktion [vgl. Gleichung (5.9)].

Je nach Probe und Form der Beleuchtungsfunktion erwartet man, dass die Intensitit der Beugungsbilder
mit der 3-ten bis 4-ten Potenz des Streuvektors ¢ féllt (Shapiro u. a., 2005, Schropp u. Schroer, 2010).
Typischerweise ist die Auflosung nicht durch die Anzahl der Pixel und die PixelgroBe des Detektors
bestimmt, sondern durch die verfiigbare kohédrente Rontgendosis.

Beriicksichtigt man ein dosisunabhingiges Untergrundrauschen auf dem Detektor, verursacht z. B. durch
Ausleserauschen des Detektors, so muss zur Erhéhung der Auflosungsgrenze das Signal {iber das unab-
hingige Rauschen des Untergrundes gehoben werden. Fiir eine Erhhung der Auflosung um eine Gro-

Benordnung sind dann drei bis vier Gréenordnungen mehr Dosis notwendig.
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Bei der Verwendung eines Pixeldetektors wie dem Pilatus 300k wird kein relevantes dosisunabhingiges
Rauschen erwartet. Fiir einen solchen einzelphotonenzéhlenden Pixeldetektor ldsst sich fiir jedes gemes-
sene Ereignis ein Schwellwert fiir die Energie definieren. Im Vergleich zum thermischen Rauschen ist
die Energie eines einzelnen einfallenden Rontgenquants viele Grolenordnungen hoher. Die Wahrschein-
lichkeit, ein durch thermisches Rauschen erzeugtes Ereignis oberhalb des Schwellwertes der Energie F
zu detektieren, ist gegeben durch eine Boltzmann-Verteilung (Montgomery, 2013)
1 __E

P(E) = 1€ kBT
wobei A eine Normalisierungskonstante ist, kg die Boltzmann-Konstante bezeichnet und 7" die Tempera-
tur auf der Oberfliche des Pixels (typischerweise Umgebungstemperatur oder niedriger, da der Detektor
gekiihlt wird).
Legt man den Schwellwert auf die Hélfte der Energie des Primirstrahls, ist fiir alle praktischen Belange
die Detektionswahrscheinlichkeit von thermischem Rauschen Null.
Um eine bestimmte Auflosung zu erreichen, bendtigt man im entsprechenden Pixel eine hinreichend hohe
Auftreft- und Detektionswahrscheinlichkeit fiir jedes Beugungsbild. Um die Auflésungsgrenze um eine
GroBenordnung zu heben, ist dafiir eine drei bis vier GroBenordnungen hohere Dosisdichte notwendig
(Schropp u. Schroer, 2010).

5.3.3 Schrittweite eines ptychographischen Scans

Die Schrittweite in einem ptychographischen Scan muss so klein sein, dass eine signifikante Uberlappung
der beleuchteten Orte auf der Probe im Realraum besteht (Bunk u. a., 2008).

Der minimale Uberlapp der beleuchteten Orte im Realraum lisst sich abschiitzen. Jedes Beugungsbild
mit N Pixeln liefert maximal N Informationen. Bei n Beugungsbildern stehen insgesamt n - N Infor-
mationen zur Verfiigung. Je Beugungsbild wird eine komplexe transmittierte Funktion ) mit /N Pixeln
rekonstruiert, die wiederum in eine Beleuchtungsfunktion mit Np Pixeln und eine Objektfunktion mit

No Pixeln zerlegt wird. Fiir die Anzahl der Pixel der Beleuchtungsfunktion gilt allgemein

Np = N.

Die Pixel der transmittierten Funktion 1, der Beleuchtungsfunktion P und der Objektfunktion O ent-
sprechen komplexe Werten, wihrend die Pixel NV der Beugungsbilder lediglich ganze Zahlen enthalten.

Damit die Zerlegung der transmittierten Funktion v gelingt, muss gelten

2(NO+NP)§71N7
2-(No+N)<n-N
(

Der Faktor 2 auf der linken Seite ergibt sich aus dem Umstand, dass fiir Objekt- und Beleuchtungsfunkti-
on jedes Pixel zwei Informationen reprisentiert, den Real- und Imaginérteil der Funktion, wihrend jedes

Pixel im Beugungsbild lediglich eine Information enthilt.
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Abbildung 5.5: Intensititsverteilung bzw. Dosisdichteverteilung einer GauB3formigen Beleuchtungsfunk-
tion FWHM =100 nm mit Maximum 1 bei einem Scan mit einer Schrittweite von 40 nm.

Das rekonstruierte Objekt darf also hdchstens etwas weniger als halb so viele Pixel besitzen wie die
Gesamtpixelanzahl der Beugungsbilder. Daher sollte der Uberlapp der beleuchteten Flichen insgesamt
etwas mehr als 50 % betragen. Neben dieser oberen Abschitzung ergibt sich der experimentell opti-
male Uberlapp durch die Form der Beleuchtungsfunktion und die verfiigbare kohirente Rontgendosis
unter dem Gesichtspunkt, dass iiberlappend beleuchtete Bereiche des Objektes ein ausreichend hohes
Signal-Rausch-Verhiltnis aufweisen, um hinreichend prizise Zwangsbedingungen fiir das zu 16sende

Gleichungssystem zu liefern.

Das Gesichtsfeld im Realraum reicht iiber den abgerasterten Bereich hinaus. Daher konnen in einer pty-
chographischen Rekonstruktion auch Informationen aus der unmittelbaren Umgebung des abgerasterten
Bereichs rekonstruiert werden. Allerdings nimmt sowohl die deponierte Rontgendosis als auch der ge-
samte Uberlapp zwischen den Beugungsbildern ab. In Abbildung 5.5 ist die Dosisverteilung eines Scans
gezeigt, der mit einer gauBformigen Beleuchtungsfunktion FWHM = 100 nm und 40 nm Schritten ge-
macht wurde. Der hochste Wert der Beleuchtungsfunktion ist 1. Die maximal erreichte Dosis durch den
Uberlapp ist im abgerasterten Bereich etwa 20 und fillt nach auBen ab. Fiir die duBersten Pixel in den
Ecken des Objektes, liegt tatsiichlich gar kein Uberlapp mehr vor und das Gleichungssystem ist dort

unterbestimmt. Daher ist die Rekonstruktion des Objektes in den Randbereichen nicht eindeutig.

5.4 Ptychographische Rekonstruktion

Mittlerweile gibt es eine Vielzahl unterschiedlicher Algorithmen zur ptychographischen Rekonstruktion
eines Scans (Honig, 2010, Rodenburg u. Faulkner, 2004, Thibault u. a., 2008). Zunichst soll das Grund-
prinzip aller Algorithmen und anschlieBend verschiedene Umsetzungen dieses Prinzips vorgestellt wer-

den.
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5.4.1 Allgemeines Rekonstruktionsprinzip

Ein ptychographischer Datensatz besteht aus n Beugungsbildern, die an n verschiedenen Positionen auf
dem Objekt O immer mit der selben Beleuchtungsfunktion P aufgenommen werden.

Der Algorithmus beginnt mit einer initialen Schitzung der komplexen Beleuchtungsfunktion P und der
komplexen Objektfunktion O. Beide sind diskrete zweidimensionale Funktionen. Die Pixelgrofie im
Realraum von Objekt- und Beleuchtungsfunktion ergibt sich nach Gleichung (5.10). Die Anzahl der
diskreten Werte der Beleuchtungsfunktion entspricht der Anzahl der Pixel eines Beugungsbildes.

Die Rekonstruktion 14sst sich in fiinf Schritte unterteilen.

1. Berechnung der transmittierten Funktion

Fiir jede Verschiebung 7, wird aus dem geschitzten Objekt O und der Beleuchtungsfunktion P
die Wellenfunktion ¢, hinter der Probe berechnet mit

(7, 7)) = P(7) - O(T + ), (5.12)

wobei O(7 + 7,) eine Verschiebung des Objektes zum Ort 7, bezeichnet (vgl. Abbildung 5.1).
Fiir eine kiirzere Schreibweise zur Erhohung der Lesbarkeit der nachfolgenden Formeln wird die

Wellenfunktion abgekiirzt mit

2. Propagation ins Fernfeld

Die Wellenfunktion wird gemif Gleichung (3.45) mittels einer Fouriertransformation ins Fraunhofer-

Fernfeld propagiert

3. Aktualisierung der Amplitude

Die Amplitude der wahren Wellenfunktion z/?n,w am Detektor entspricht der Wurzel der Intensitit

I,, des gemessenen Beugungsbildes am Ort 77,

W;n,w| = \/Iin

Um die Schitzung von Objekt und Beleuchtung zu verbessern, wird die Amplitude der Wellen-
funktion durch die Wurzel der Intensitét I,, des Beugungsbildes ersetzt. Es ergibt sich die verbes-

serte Schitzung der Wellenfunktion ¢/, am Detektor mit

=1 &"|. (5.13)

4. Riickpropagation in den Realraum

Man erhilt aus dieser Wellenfunktion am Detektor die neue Schitzung der Wellenfunktion hinter

der Probe durch Riickpropagation mittels inverser Fouriertransformation

U =F ().
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5. Aktualisierung von Objekt- und Beleuchtungsfunktion

Mathematisch kann die Wellenfunktion hinter der Probe in die verbesserte Schiatzung der Beleuch-

tungsfunktion und der Objektfunktion zerlegt werden mit

P
P = o G194
bzw.
O/ (F+7) = on_ (5.15)

P(r)
Wurde dieser Prozess fiir alle n Beugungsbilder durchlaufen, ist eine Iteration des Algorithmus voll-
standig und eine neue Iteration beginnt erneut mit (1) der Berechnung der transmittierten Funktion der

aktualisierten Objekt- und Beleuchtungsfunktion. Der Ablauf einer Iteration ist in Abbildung 5.6 illus-

triert.

5.4.2 Verschiedene Implementierungen

Die Implementierungen dieses Algorithmus unterscheiden sich in der Aktualisierung der Amplitude (3)
und in der Aktualisierung von Objekt- und Beleuchtungsfunktion (5).

Ursache dieser Unterschiede sind verschiedene Abweichungen vom ptychographischen Modell, die in
unterschiedlichen experimentellen Bedingungen auftreten. Zu diesen Abweichungen gehoren eine be-
grenzte Signalstatistik, Positionsungenauigkeiten, Probendrifts sowie Instabilitdten des Strahls in Positi-

on und Intensitit.

5.4.2.1 Aktualisierung der Amplituden

Nachfolgende Ableitungen der Likelihood-Schitzer und resultierenden Aktualisierungsvorschriften wur-
den von Godard u. a. (2012) vorgestellt.

Die gewihlte Vorschrift zur Aktualisierung der Amplitude ergibt sich aus der Annahme einer bestimmten
statistischen Verteilung der Messwerte. Verwendet man Pixeldetektoren, so sind allgemein poissonver-
teilte Messwerte zu erwarten.

Entwickelt man eine Aktualisierungsvorschrift zur Maximierung der Log-Likelihood-Funktion einer
Poissonverteilung, ergibt sich die Aktualisierungsvorschrift wie in Gleichung (5.13) gezeigt (vgl. Go-
dard u. a., 2012).

Fiir Aufnahmen von CCD-Detektoren erwartet man ein poissonverteiltes Messsignal und ein normalver-

teiltes thermisches Rauschen. Die entsprechende Aktualisierungsvorschrift andert sich damit zu

" n \/Ijz
wn = wn . ~ .
|¥n]

Erwartet man hingegen ein Gauflverteiltes Messsignal ergibt sich die Aktualisierungsvorschrift zu

dn- (2= 22) v >0,

1[1” -1 sonst.

<
:\
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Riickpropagation
in den Realraum

n
Amplitudenupdate

Propagation
ins Fernfeld

Abbildung 5.6: Illustration des grundlegenden Ptychographiealgorithmus fiir eine Iteration.
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Diese Formulierung ignoriert alle Nullen des Beugungsbildes. Da diese aber Informationen enthalten und
eine sinnvolle Beschrinkung der Losung sind, kann die Verwendung dieser Aktualisierungsvorschrift zu

verrauschten Losungen fithren. Eine leichte Modifizierung der Vorschrift umgeht dieses Problem mit

i W - (2—%) VI, > 0,

0 sonst.

Fiir die experimentellen Bedingungen in der Experimentierhiitte an P06 ist fiir Messungen mit einem

einzelphotonenzihlenden Detektor ein Poissonmodell zu bevorzugen.

5.4.2.2 Aktualisierung von Objekt- und Beleuchtungsfunktion

Zur Berechnung der Aktualisierung von Objekt- und Beleuchtungsfunktion werden zunéchst die Glei-

chungen (5.14) und (5.15) umgeformt:

P = oFmsmy
_ owi = PO+ (7,
B GET A oofﬁ 7y TE®:
= PP+ Sy

und

O'(F+7) = Pw(?:’)’

- Pw(i;) _O(F+7) + O(F + 7o),
W e o
=P P + O(F+7h),

— O(F +7) + w%?;/’".

Zur Ausfithrung der komplexen Division in beiden Aktualisierungsvorschriften wird der Quotient mit

dem komplex Konjugierten des Divisors erweitert:

o W=t Ot
PO =P 57y 0t )
= PR+ T ey )

O + )P
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bzw.

U~ PP
P PR

=O(F+ 7y )+d’};( 1’@ P*(7).

O'(F+7) = O(F+ ) +

Aufgrund der begrenzten Statistik der Beugungsbilder sind fiir die Betragsquadrate von Objekt- und
Beleuchtungsfunktion Nullstellen zu erwarten, die durch die Division zur Divergenz des Algorithmus
fiihren konnen. Um dies zu vermeiden wird der Parameter « eingefiihrt, sodass die Aktualisierung mo-

difiziert wird zu

/ _ —5\ ’lzz);’[,_d}n . X [ = —
P'(F) = P(F) + OF+ 7P +a O*(F+Ty)
!/ - — _ — — Q;Z);L*@Dn % /=
O(T‘i‘rn)—O(T‘i‘rn)‘i‘mP(r)

Fiir einen stark fokussierten Rontgenstrahl weist die transmittierte Funktion v in ihrem Zentrum hohe
Intensititen auf, die zum Rand hin stark abfallen. Demnach ist auch zu erwarten, dass der statistische
Fehler der Aktualisierung von Objekt- und Beleuchtungsfunktion im Zentrum sehr gering ist und zum
Rand hin anwichst. Durch den Uberlapp der Aktualisierungen im Realraum ist es sinnvoll, keine voll-
standige Ersetzung der Objektfunktion an einem Ort, sondern eine statistische Gewichtung der verschie-
denen Aktualisierungen vorzunehmen. Fiir eine solche Gewichtung wird das Aktualisierungsgewicht 3

eingefiihrt:

- — . w%_d]n DX (@ —
Pi(r)=P()+ OF+AETa O* (7 + ), (5.16)
O+ 72) = O+ 1) + - L8 (i, (5.17)

|PI* +
Rodenburg u. Faulkner (2004) definieren die Aktualisierungsgewichte mit

1O(F + 7)) |2 + «

- 3. LA T . (5.18)
7= Ol 1O+ )+ 0
Die Gewichtsfunktion fiir die Aktualisierung der Objektfunktion definieren sie analog mit
[P
- (5.19)
T GIES
Damit ergeben sich die Aktualisierungen zu
PI(#) = P(7) + 5- Y = Yn O+ ) (5.20)
O] [max - [O(F + 7)| + o
ot s W, — o

O(F+7n) =0T +7)+ - - P*(7). (5.21)

[P [max - [ P(7)] +
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Sind die Daten stark beeintriachtigt durch andere Modellabweichungen, wie Positionsungenauigkeiten
0. 4., dann sind mitunter strengere Gewichtungen notwendig, sodass Aktualisierungen stédrker lokal be-
schriankt sind. Einige Jahre spiter wurde eine derartige Modifkation des Rodenburg und Maiden Algo-
rithmus vorgestellt (Maiden u. Rodenburg, 2009) mit der Gewichtung

O(F + ) ”

Bp=p- (5.22)

1O fhax

bzw. fiir die Ortsfunktion
o= . .

1P ax

Damit ergibt sich nachfolgende Aktualisierung
/
7 =P+ 6 o0 7,
101 lax +
U — %

| ’de

Hervorzuheben ist neben der Normierung die Verwendung der neuen Beleuchtungsfunktion P’ zur Ak-
tualisierung der Objektfunktion. Dieser Aspekt der Rekonstruktion ist nicht in der Veroffentlichung von
Maiden u. Rodenburg (2009) enthalten, wird so aber von Schroer und Kollegen verwendet wie in Honig
(2010) dokumentiert. Dadurch steigt die Konvergenzgeschwindigkeit des Algorithmus. Diese Variante
des Algorithmus soll nachfolgend als modifizierte Rekonstruktionsroutine bezeichnet werden.

Da jede Aktualisierung unmittelbar nach seiner Berechnung auf Objekt- und Beleuchtungsfunktion an-
gewendet wird, kann eine Randomisierung der Reihenfolge, in der die Beugungsbilder abgearbeitet wer-
den, niitzlich sein, um den Einfluss fehlerhafter Aufnahmen zu minimieren. Die Randomisierung ist

zudem auch aufgrund der speziellen Aktualisierungsvorschriften notwendig.

5.5 Anpassungen des ptychographischen Modells

Nachfolgend werde ich zwei eigene Modifikationen vorstellen. Dabei handelt es sich zum einen um eine
Anpassung der Aktualisierung von Objekt- und Beleuchtungsfunktion und zum anderen um eine Me-
thode zur Reduktion des Streuuntergrundes. Um nachfolgend diese Modifikationen bewerten zu konnen,

wird zunéchst ein Fehlermaf eingefiihrt.

5.5.1 Einfuhrung eines FehlermaBes

Man definiert ein Fehlermal zur quantitativen Bewertung der Giite der Rekonstruktion.
Das Fehlermal3 I wird definiert als

F= Z (VI = &)l (5.24)

Das Fehlermaf ist damit die Summe der absoluten Abweichung zwischen der Wurzel der Beugungsbilder

und der Amplitude der simulierten Beugungsbilder, d. h. Beugungsbilder berechnet aus der aktuellen
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Schitzung von Objekt- und Beleuchtungsfunktion.

Experimentell relevante Abweichungen vom ptychographischen Modell sind z. B.

Intensitidtsschwankungen des Rontgenstrahls wihrend eines Scans,

Luftstreuung an einem anderen Ort, die im Beugungsbild als Streubeitrag der Probe interpretiert

wird,

Compton-Streuung im Detektor, die auch dort detektiert wird,

partielle Kohérenz der Beleuchtung,
o Instabilitidten der Probe, der Optik oder von Teilen der Optik.

Diese Abweichungen lassen sich auch durch umsichtiges Experimentieren nicht vollstindig vermeiden.
Die minimale Fehlersumme, die mit dem ptychographischen Algorithmus durch Iteration zu erreichen

ist, wird neben rein statistisch bedingten Abweichungen durch Modellabweichungen bestimmt.

5.5.2 Anpassung der Aktualisierung

Mit obig definierten Aktualisierungsvorschriften ldsst sich beobachten, dass die Fehlersumme auch bei
erfolgter Konvergenz weiterhin stark schwankt. Die Beleuchtungsfunktionen am Ende zweier aufein-
ander folgender Iterationen unterscheiden sich mitunter noch deutlich voneinander. Ursache dafiir ist
moglicherweise, dass Objekt und Beleuchtung zu hiufig aktualisiert werden. Betrachtet man die Aktua-
lisierungshdufigkeit eines einzelnen Pixels in der Objektfunktion fiir einen typischen Scan, ergibt sich
der Wert 20 (vgl. Abbildung 5.5). Fiir die Beleuchtungsfunktion ist dieser Wert etwa die Anzahl der
Beugungsbilder, also in diesem Beispiel 2601. In anderen Worten werden Objekt und Beleuchtung in
jeder Iteration mehrfach vollstindig aktualisiert. Effektiv erhalten damit Beugungsbilder, die in einer Ite-
ration zuerst durchlaufen werden, ein niedrigeres Gewicht als Beugungsbilder die zum Ende der Iteration
durchlaufen werden. Dadurch ist das Aussehen der Beleuchtung hauptsichlich davon abhiingig, welches
Beugungsbild in der Iteration als letztes verarbeitet wird.

Modifiziert man die Aktualisierung der Objektfunktion so, dass jeder Ort auf der Probe gleich stark
und in einer Iteration insgesamt nur ein Mal aktualisiert wird und gewichtet nach den relativen Fehlern
der verschiedenen transmittierten Funktionen ¢ an diesem Ort, erreicht man ein variationsarmeres, wenn
auch langsameres Konvergenzverhalten. Dafiir definiert man zunéchst die Beleuchtungsdichte D p(7) als
die Summe der Amplituden der Beleuchtungsfunktion eines ptychographischen Scans (vgl. Abbildung
5.5)

Dp(F) =Y |P(F = 7). (5.25)

Mit der Beleuchtungsdichte passt man die Maximumsnorm der Beleuchtungsamplitude an, sodass sich

die Gewichte fiir die Aktualisierung der Objektfunktion zu

IGIE
1 Dplf;

max

Bo=8- (5.26)

ergeben. Da die Maximumsnorm der Beleuchtungsdichte aufler im trivialen Fall einer fehlenden Be-
leuchtung groBer Null ist, kann auf den Parameter o verzichtet werden [vgl. Gleichung (5.16) und (5.17)].

Die Aktualisierungsvorschrift wird damit zu
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Yy, — Un
||DP||max

Da die Dosisdichte a priori nicht bekannt ist, wird im Algorithmus die Dosisdichte der Beleuchtungs-

O(F + 7)) = O(F + 7o) + B+ <P (). (5.27)

funktion kontinuierlich an jeder Position aktualisiert. Die Aktualisierung der Dosisdichte der Beleuch-

tungsamplitude am Ort 7, ergibt sich zu

Y= ¥n
[[Dol|Zax

wobei hier Do die Objektdichte beschreibt. Sie ergibt sich analog der Dosisdichte der Beleuchtungs-

7)) =Y |0 +7)] (5.29)

Dp(7+7,) = Dp(F+ ‘ﬁ O (7' + )|, (5.28)

funktion mit

ergibt sich die Gewichtungsfunktion zu

O + )|

Bp=8- i (5.30)
[1Dol [frax
Die Aktualisierungsvorschrift wird damit nach Eliminierung des Parameters « zu
/(= — 1/}/ wn X [ = —
P(F)=P(F)+ - SO*(T+1). (5.31)
| |DO ‘ |max
Die Dosisdichte der Objektfunktion ist
D/ _ —\ ¢/ 17Z}'YL % [ —
o(F) = Do(r) + |B- PR (5.32)

HDPHmaX

In Abbildung 5.7 sind fiir einen Beispieldatensatz drei Rekonstruktionsvarianten gegeniibergestellt. Als
Testobjekt diente bei der Messung ein Siemensstern (NNT-AT, 2014). Es werden die Fehlerentwicklung
(vgl. Abbildung 5.8) iiber die Iterationen hinweg verglichen fiir die Aktualisierungsvorschriften von Ro-
denburg u. Faulkner (2004), der modifizierten Rekonstruktionsroutine (vgl. Honig, 2010) und das hier
erlduterte Prinzip nach der Dosis von Objekt- und Beleuchtungsfunktion. Fiir diesen Beispieldatensatz
sind die Rekonstruktionen mit den S-Gewichten der modifizierten Rekonstruktion denen von Rodenburg
und Maiden iiberlegen. Die Rekonstruktionen mit den 3-Gewichten der Dosis sind denen der modifizier-

ten Rekonstruktion dhnlich jedoch bei geringerer Fehlersumme.

5.5.3 Residuumsreduktion

Nachfolgend werde ich eine Methode zur Reduktion des Streuuntergrundes in einem Beugungsbild vor-
stellen. Dadurch sollen vor allem Beitrige von Compton-Streuung im Detektor sowie andere ungewollte
Streubeitrige aus der Umgebung eliminiert werden.

Die Modifikation des Modells geht von der Annahme aus, dass sich die Intensitit 7,, j, der Wellenfunktion

1/;71 vor dem Detektor fiir eine Beleuchtung am Ort 7, ergibt aus

Ly =1, —Ip. (5.33)
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Rodenburg & Maiden Schroer et. al
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Abbildung 5.7: Objekt- und Beleuchtungsfunktionen rekonstruiert mit den S-Gewichten von Roden-
burg und Maiden, der modifizierten Rekonstruktionsroutine und der beschriebenen

Dosisgewichtung.
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Abbildung 5.8: Fehlersumme verschiedener Aktualisierungsvorschriften in der Ptychographie.

Dabei bezeichnet I,, die gemessene Intensitdt im Beugungsbild und I den mittleren Streuuntergrund

aller Beugungsbilder.
Gemal diesem Modell modifiziert sich die Aktualisierung der Amplitude (vgl. Abschnitt 5.4.2.1) zu

R ey L (5.34)
|¢n]
Der Streuuntergrund wird zu Beginn einer Rekonstruktion mit Null initialisiert und dann nach folgender
Vorschrift aktualisiert:

1 -
Ip=1Ip+ 5 In = I = tn]?). (5.35)

Fiir die Umsetzung als lauffihiges Programm ist es effizienter, die Wurzeloperation zu Beginn der Re-

konstruktion einmalig auszufiihren. Mit einer Modifikation der Grundannahme zu

VIng = VI, — Ap (5.36)

ergibt sich die Aktualisierung der Amplitude zu

L

U= (VI — Ap) - == (5.37)
[¢n]
und die Aktualisierung des Residuums mit
1 ~
/B:AB_’_%(VITL—AB_‘U}HD‘ (5.38)

Mit dieser Modifikation ldsst sich der Untergrund effizient schitzen.

Der Zusammenhang beider Implementierungen zeigt sich durch Gleichsetzen der Gleichung (5.33) und
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Abbildung 5.9: Rekonstruktion mit Dosisgewichtung. Die Objektphase und -amplitude wurde jeweils
mit und ohne Residuum-Schitzer rekonstruiert. Daneben ist das im zweiten Fall erhaltene
Residuum auf dem Detektor abgebildet als Intensitit und logarithmische Intensitét.

dem Quadrat von Gleichung (5.36):

In_IB:(\/In_AB)2
I, —Ip=1I,+ A% — 21, A%

Ip =2/ I1,Ap — A%

Bei Leistungsvergleichen zeigt sich in der Fehlersumme kein signifikanter Unterschied zwischen beiden
Implementierungen.

Der Einfluss der Verwendung des Residuum-Schitzers ist in Abbildung 5.9 gezeigt. Das rekonstruierte
Residuum zeigt eine rechteckige Apertur im Zentrum, die von einem Ring hoher Intensitit umgeben
ist. Durch die Verwendung des Residuum-Schitzers sinkt der Fehlerwert der Rekonstruktion, wie in
Abbildung 5.10 zu sehen ist.

5.5.4 Beschrankung der L6sung

Um die physikalische Interpretierbarkeit der Rekonstruktionen zu vereinfachen, ldsst sich der Losungs-
raum der Rekonstruktionen auf physikalisch sinnvolle Bereiche beschrinken. So erwartet man fiir die
Amplitude des Objektes

0 <1,
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Abbildung 5.10: Fehlersumme der Rekonstruktion mit Dosisgewichtung nach verschiedenen Iterationen.
Ab Iteration 100 wird der Residuum-Schitzer hinzugeschaltet.

da das Objekt selbst keine Rontgenstrahlung mit der Energie der Primérstrahlung emittiert und fiir die

Phase eines hinreichend diinnen Objekts
$o <0,

da fiir Rontgenstrahlung der Phasenschub ¢ einer Probe negativ ist.

Um diese Beschriankung zu realisieren benotigt man eine Transformation der Objekt- und Beleuchtungs-
funktion, sodass die transformierte Objektfunktion O" obigen Beschrinkungen entspricht und mit der

transformierten Beleuchtungsfunktion P’ zudem die Bedingung
Y=0-P=0"P (5.39)
erfiillt.

Eine mogliche Transformation der Objektfunktion ist

0 = Wﬁ - gifGo—1gollm)
max

Damit weiterhin Gleichung (5.39) erfiillt ist, ergibt sich die Transformation fiir die Beleuchtungsfunktion

mit

P’ = |P|-[|O ey - /@100l

denn es gilt
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y=0-P

— \O[ .%o . ‘p‘ . P

- (0]
0

O] max

Hg”max . ’P’ . ei¢o . ei¢P . e_i||¢OHmax+iH¢OHmax
max

. ei(qﬁO_quOHmax) . |P| . HOHmax . ei(¢P+H¢O||max)

=0 P.
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6 Entfaltung von Rontgenfluoreszenzbildern

Die rdumliche Auflésung eines Rontgenfluoreszenzbildes ist durch die Ausdehnung der Beleuchtungs-
funktion bestimmt (vgl. Abschnitt 4.1). Die gemessene Rontgenfluoreszenz I; o, des Elementes 7 ergibt

sich aus der Faltung der Intensitit | P|? der Beleuchtungsfunktion und der Elementverteilung O; mit

Ii,exp = ‘P‘Q * Oy (6.1)

Die Beleuchtungsfunktion P ldsst sich mittels einer ptychographischen Rekonstruktion ermitteln. Mit
Kenntnis der Beleuchtungsfunktion lisst sich ein Rontgenfluoreszenzbild entfalten.
Aufbauend auf der Formulierung des Faltungsproblems (vgl. Abschnitt 4.1) sollen nachfolgend verschie-

dene Entfaltungsansitze vorgestellt werden (vgl. Jansson, 2012).

6.1 Entfaltungsansatze

GemiB des Faltungstheorems [vgl. Gleichung (3.41)] lésst sich die Faltung mittels einer Fouriertransfor-

mation darstellen:

Ii,exp - |P|2 * Oia
= FUF(IP?) - F(O:)],

= FU(PP 0.

Kennt man die Fluoreszenzintensitit I; ox, und die Beleuchtungsfunktion | P|2, ergibt sich das Objekt

aus

0;,=F"! i | (6.2)
P2

Unter experimentellen Bedingungen sind jedoch weder Fluoreszenzintensitit noch Beleuchtungsfunkti-
on genau bekannt. Vielmehr verfiigt man iiber eine Schitzung von beiden, wobei man die Schitzung der
Beleuchtungsfunktion aus einem ptychographischen Scan erhilt. Allgemein ldsst sich der Zusammen-
hang zwischen wahrer Fluoreszenzintensitit ; ¢y, und geschitzter Fluoreszenzintensitit I; s, darstellen

mit
Ii,exp = Ii,sim +€r (6.3)

bzw. fiir die Beleuchtungsfunktion

|P|> = |P|Z, + € pp2- (6.4)
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Dabei bezeichnet € die jeweilige Abweichung bzw. den Fehler der Schitzung. Bedingt durch diesen
Fehler ist die Schidtzung der Objektfunktion ebenfalls fehlerbehaftet. Insbesondere durch die Division im

Fourierraum ergibt sich eine instabile Losung.

Kann man verniinftige Annahmen iiber die Verteilung der Abweichungen e treffen, ldsst sich die Schit-

zung der Objektfunktion verbessern (Jansson, 2012).

6.1.1 Wiener-Algorithmus

Fiir eine Wiener-Entfaltung eines Fluoreszenzsignals geht man dhnlich vor wie bei der Zerlegung der
transmittierten Funktion v in Objekt- und Beleuchtungsfunktion in der Ptychographie. Man erweitert

zunéchst den Bruch in Gleichung (6.2):

0 — 71 (I @)*)
PP (IPP)
iexp - ([PP)"

= F!
rPP\

Um die Division insbesondere bei hohen Frequenzen zu stabilisieren, berechnet man nicht unmittelbar

das Objekt O sondern die Schitzung O} mit

O//L :.Fil leXP (’P| ) (65)
\\pp‘ S0 + S

wobei Sp und S, die spektrale Leistungsdichte der Objektfunktion O; und des Fehlers e bezeichnen (vgl.
Jansson, 2012).

Diese Gleichung ldsst sich umformen mit

O — 71 P2 Tiexp (|P]2)*-
T — )
Pl |P\\ S0+ S
B Sil?
_J—_'—l Il’,exp. ‘|P| ‘ ‘SO
_ . L ,
|P[? ‘|P|2’ -So + S
. Do l?
—r1 Iﬁgﬁp. ”P"
P2 |ippel® . s
|P| ‘|P|’ + &

Der Ausdruck s
20 (6.6)

Se
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lasst sich dabei als Signal-Rausch-Verhiltnis interpretieren und die Gleichung schreiben als
8 Sial?
o) = 1 | fiexo “P‘ ‘
(2

o “}72‘2 6.7)

1
T S\R
Fiir eine Anwendung auf Fluoreszenzbilder werden Schitzungen zur spektralen Leistungsdichte des Ob-

jektes und des Rauschens benétigt. Die spektrale Leistungsdichte des Objektes ist dabei im Fall diskreter

Daten als Haufigkeit des Auftretens einzelner Raumfrequenzen definiert:
So(F) = 31 F (O ©8)
o(k) = Ap i (7)]“. .

Dabei bezeichnet Ap die PixelgroBe im Fourierraum. Analog ist die spektrale Leistungsdichte des Rau-
schens definiert.

Da meist weder die spektrale Leistungsdichte des Rauschens noch des Signals bekannt ist, wird als
Niéherung stattdessen die spektrale Leistungsdichte der gemessenen Fluoreszenzintensitit verwendet.
Diese unterschitzt jedoch den Beitrag hoher Frequenzen und fungiert als Weichzeichner der Losung.
Daher ist es zweckmiBig, die Entfaltung iterativ durchzufiihren, um verbleibende Abweichungen weiter

zu reduzieren (Jansson, 2012).

6.1.2 Gradientenverfahren

Neben der klassischen Wiener-Entfaltung gibt es eine grole Anzahl weiterer Algorithmen.

So beschreibt Hyde (2008) Fluoreszenzbilder als ein allgemein zu 16sendes lineares Gleichungssystem
Liexp = |P|* % O;. (6.9)

Es wird eine erste Schitzung des Objektes O initialisiert und die quadratische Abweichung ¢ zum ge-

messenen Signal I berechnet mit

(0;) = ||(|P|? * O:) — L expl|*- (6.10)

Diese Abweichung wird auch als Residualnorm bezeichnet.
Ziel der Algorithmen ist nun, diese Funktion zu minimieren. Dies geschieht beispielsweise iiber die

steilste Gradienten-Methode fiir die man die Anderung von ® in Abhiingigkeit von O; mit

o |P|2 * 02 — Ii,exp

Vo(0;) = 6.11
berechnet. Die verbesserte Schitzung der Objektfunktion ergibt sich aus
0. =0; + a-AO;, (6.12)

wobei

AO; = —V®(0;).
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Der Parameter o wird auch als Schrittlinge bezeichnet und berechnet sich aus

1
PP # O = Liexp)|I*

a

Diese Methode wird auch als Residual-Norm-Steepest-Descent-Methode bezeichnet.
Im speziellen Fall von Fluoreszenzdaten gilt fiir das Objekt, dass es stets positiv sein muss, also Fluores-
zenz ausschlieBlich emittiert wird. Zur Absicherung der Positivitit schlagen Nagy u. Strakos (2000) eine

Parametrisierung der gesuchten Grée O vor. Mit der Ersetzung
Oi,ln = log Ol (613)

ist O; fiir alle O; 1, stets positiv. In Kombination mit einem Residual-Norm-Steepest-Decent Algorithmus
bezeichnen Nagy und Strakos die Methode als Modified Residual-Norm-Steepest-Decent(MRNSD)-
Algorithmus (Nagy u. Strakos, 2000).

6.1.3 Der Superresolution-X-Ray-Fluorescence-Algorithmus
6.1.3.1 Grundgedanke des Algorithmus

Der Superresolution X-ray-Fluorescence-Algorithmus (SXRF) wurde im Rahmen dieser Arbeit entwi-
ckelt. Das Konzept dieses Algorithmus weicht in zwei Aspekten wesentlich von den beiden vorher ge-
nannten ab.

Der Algorithmus verzichtet auf die Voraussetzung der zeitlichen Konstanz der Beleuchtungsfunktion und
der Gleichabstidndigkeit der Rasterpunkte, denn diese Voraussetzungen sind bei experimentellen Daten
oft nicht gegeben. Er liefert vielmehr eine Schitzung des Objektes, die nur im Spezialfall einer zeitlich
konstanten Beleuchtungsfunktion einer Entfaltung entspricht. Die zeitabhiingige Beleuchtungsfunktion
ist tiblicherweise nicht bekannt. Mit einer Erweiterung des ptychographischen Modells, wie sie spiter in
dieser Arbeit vorgestellt wird, ist die zeitabhingige Beleuchtungsfunktion jedoch rekonstruierbar.

Ein zweiter wesentlicher Unterschied des Algorithmus ist der Umgang mit fehlenden Informationen
auflerhalb des abgerasterten Bereichs. Anstatt Annahmen iiber die Form des Objektes in diesem Bereich
zu machen, gewichtet der Algorithmus die Information in jedem Pixel anhand der Rontgendosis, der
dieser Pixel ausgesetzt war (vgl. Abbildung 5.5). Pixel auBlerhalb des abgerasterten Bereichs erhalten
so nur ein geringes Gewicht in der Rekonstruktion. Diese Gewichtung impliziert die Annahme, dass
Bereiche die weniger Rontgendosis erhalten auch wenig Rontgenfluoreszenz emittieren. Die Gewichtung
sorgt so fiir eine physikalisch sinnvolle Beschrinkung der moglichen Lésungen ohne dafiir Annahmen

iber das Objekt treffen zu miissen.

6.1.3.2 Der Kernalgorithmus

Das allgemeine Rekonstruktionsprinzip basiert auf der Algebraic Reconstruction Technique (Gordon
u. a., 1970). Da experimentell die Fluoreszenzintensitét nur fiir diskrete Orte bekannt ist und die Beleuch-
tungsfunktion aus der ptychographischen Rekonstruktion ebenfalls diskretisiert ist, werden nachfolgende

Ausfiihrungen fiir diskrete Funktionen dargelegt.

1. Zu Beginn wird ein leeres Objekt initialisiert.
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2. Fiir jeden Rasterpunkt 77, des Fluoreszenzbildes wird die Fluoreszenzintensitit berechnet nach
L sim () = Zoi(F‘i‘ ) ]P(F)|2,

wobei 77, die Verschiebung des Objektes relativ zur Beleuchtungsfunktion beschreibt.

3. AnschlieBend wird die notwendige Aktualisierung fiir jede Position 7, berechnet und auf ein zu-

nédchst leeres Array AQO; nach der Vorschrift

3
S~—
|
&~
@,

E

—
il

N—

n —» n—1 |P(F>‘ Ii,exp( n
A7) = AT (T ) T B~ Dty

aufaddiert, wobei D die Dosisdichte auf dem Objekt bezeichnet mit
|P(7"— 7))
D =
Z 1P \max

Die spezielle Gewichtung des Algorithmus, in der er sich von den vorher genannten Algorithmen

unterscheidet, wird durch den Term

|P(m)]
[P [fnax

in der Aktualisierung realisiert.

4. Nachdem die Aktualisierung fiir jede der insgesamt /N Positionen beriicksichtigt wurde, ergibt sich

die verbesserte Schitzung des Objektes mit
Oi(F) = O4(7) + AO;Y (7).
5. AbschlieBend wird der Fehler F' berechnet nach

F Z |I’L exp - 151m(F )|

6. Vor Abschluss der Iteration lassen sich an dieser Stelle weitere Modellannahmen implementie-
ren, wie z. B. die Stetigkeit des Objektes. Eine hiufig verwendete Modellannahme ist die Nicht-
Negativitit des Objektes, d. h. dass Fluoreszenzstrahlung ausschlieBlich emittiert wird.

7. Die Iteration ist beendet und eine neue Iteration beginnt bei Punkt 2, bis der Algorithmus abgebro-

chen wird oder der Fehler F' unter einen vordefinierten Schwellwert sinkt.

6.1.3.3 Aktualisierung mit Maximum-Log-Likelihood-Schéatzer

Lassen sich verldssliche Annahmen iiber die zugrundeliegende Verteilungsfunktion der Daten machen,
z. B. poissonverteiltes Rauschen, bietet sich die Verwendung eines Log-Liklihood-Schitzers fiir die Be-

rechnung der Aktualisierung der Objektfunktion an.
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Allgemein formuliert man ein Modell, bei dem sich die experimentell gemessene Fluoreszenzintensitét
I; exp aus

Ii,exp = Ii,sim + €

ergibt, wobei I; i die wahre Fluoreszenzintensitit ist und e die Abweichung zwischen wahrer und ge-
messener Fluoreszenzintensitit.
Zur Ableitung eines Likelihood-Schitzers legt man fest, welcher Verteilungsfunktion f die Messdaten

folgen. Fiir eine Poissonverteilung und einen einzelphotonenzéhlenden Fluoreszenzdetektor ist dies

(7n) (Iz',sim(Fn))Ii,exp(Fn) |

f ,'? — e_li,sim —
( n) Ii,exp(rn)!

Die Likelihood-Funktion ergibt sich aus

und entspricht der Wahrscheinlichkeit, dass alle I; ¢xp die gemessenen Werte annehmen, wenn die zuge-
horigen Erwartungswerte I; im sind.

Héufig wird anstelle der Likelihood-Funktion die Log-Likelihood-Funktion verwendet:

N
L:=—logl= —Zlogf(f’n).

Diese ist im Gegensatz zur Likelihood-Funktion fiir eine Poissonverteilung linear, womit sie einerseits
okonomischer zu berechnen ist und andererseits ein stabileres Konvergenzverhalten aufweist.

Es ergibt sich fiir einen Poisson-Log-Likelihood-Schétzer

N
EP(Oz) = Zli,sim(oi) - Ii,exp log(li,sim(oi)> + IOg(Ii,exp!)-

Dasjenige Objekt O;, dessen I; im(O;) die Log-Likelihood-Funktion maximiert, entspricht der Losung
des Entfaltungsproblems [vgl. Gleichung (6.1)].
Eine Moglichkeit, diese Losung zu finden, besteht darin, den Gradienten der Log-Likelihood-Funktion
zum Verschwinden zu bringen, d. h.
0 I 2,eXp
“log Lp(O;) =1 — ——.
8OZ og L p ( 74)

Ii,sim

Damit ergibt sich die Aktualisierungsvorschrift fiir die Objektfunktion mit einem Maximum-Log-Likelihood-

Schitzer eines Poissonmodells zu

3

|P(F)|2 . 1 I (F ) <Ii,exp( n) . 1>
P2 D +70) P\ Ligim (70) ‘

Die Nichtnegativitit des Objektes 146t sich am einfachsten erreichen, indem jeder negative Wert des

!

AOT (7 +7,) = AOT M7+ 7)) +

<

6.1.3.4 Nichtnegativitat des Objektes

Objektes Null gesetzt wird (vgl. Kim u. Park, 1994). Dieses Vorgehen behindert jedoch die Konvergenz
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des Algorithmus. Zudem produziert dieses Vorgehen Artefakte in Form von hohen Raumfrequenzen an
Stellen des Objektes die nahe Null sind (vgl. Kim u. Park, 1994).

Als Alternative wihle ich eine Art Dampfung negativer Werte. Dafiir wird jeder Wert des Objektes
kleiner Null in jeder Iteration mit einem Faktor zwischen 0 und 1 multipliziert. Fiir alle nachfolgenden

Iterationen habe ich den Faktor 0,9 gewihlt:

Oi(F) =0,9-0;(7) V¥ mit O;(7) < 0. (6.14)

6.2 Vergleich der Ansatze an simulierten Daten

Nachfolgend sollen die im vorherigen Abschnitt vorgestellten Algorithmen Wiener-Algorithmus, MRNSD

und SXRF anhand eines simulierten Datensatzes verglichen werden.

6.2.1 Umsetzung

Der Wiener-Algorithmus und der MRNSD-Algorithmus wurden mit einer frei verfiigbaren Implemen-
tierung fiir die Analysesoftware ImageJ getestet (Wendykier u. Nagy, 2010). Die Implementierung des
SXRF Algorithmus erfolgte in Python.

6.2.2 Leistungsvergleich an simulierten Daten

Fiir die Algorithmen wurde als Mafl der Abweichung des entfalteten Objektes O; zum wahren Objekt
O; wanr die Fehlersumme

Fsim = Z ’Oi,wahr(m - OZ(F)‘

definiert. Fiir die Fehlersumme wurden ausschlieBlich Punkte innerhalb des abgerasterten Bereichs ge-

wihlt, da die Punkte auflerhalb in der Losung unterbestimmt sind.

6.2.2.1 Wiener-Algorithmus

Abbildung 6.2 zeigt die Wiener-Entfaltung des Fluoreszenzbildes, welches ein mittleres Signal-Rausch-
Verhiltnis von 15,4 hat [vgl. Gleichung (6.8)]. Das lokale Signal-Rausch-Verhiltnis schwankt im Bild
zwischen 1 und 30. Da die spektrale Leistungsdichte des Objektes unbekannt ist, ldsst sich das Signal-
Rausch-Verhiltnis fiir den Wiener-Algorithmus fiir experimentelle Daten nur schitzen. Diese Schitzung
beeinflusst das Ergebnis in erheblichem Malle. Abbildung 6.1 zeigt die Entfaltung mit dem Wiener-
Algorithmus fiir unterschiedliche SNR. Wird das SNR falsch geschitzt, wird die Losung schlechter,
insbesondere bei einer Uberschiitzung des SNR.

Im Vergleich mit dem Originalobjekt (sieche Abbildung 6.2) zeigt die Entfaltung sichtbar deformiert
Kugeln am Rand des abgerasterten Bereichs (vgl. grilne Rahmen in Abbildung 6.2). Die Abweichung
am Rand verindert sich etwas mit den Randbedingungen, sie ist im Wesentlichen jedoch die stérkste
Abweichung der Entfaltung vom Original.

Die besten Ergebnisse wurden unter der Randbedingung erzielt, dass sich das Objekt hinter dem abge-

tasteten Bereich spiegelsymmetrisch fortsetzt. Der Algorithmus erreichte eine minimale Fehlersumme
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1000
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Abbildung 6.1: (a) Rongtenfluoreszenzbild, mit dem Wiener-Algorithmus entfaltetes Rontgenfluores-
zenzbild fiir ein SNR von (b) unendlich, (c) 1000, (d) 100, (e) 10, (f) 1, (g) 0,1 und (h)
dem Originalobjekt. Abbildung (b) entspricht dem Fall in dem bei der Entfaltung effektiv
das SNR unberiicksichtigt bleibt. Abbildung (e) liegt dem wahren SNR am nichsten.

Faltung Original
1000 1000
750 | | 750
500 || 500
250 | 250
0 ™0
Entfaltung Differenz
Original - Entfaltung
1000 —1000
750 | |500
500 [ 0
250 [ -500
0 ™ -1000

Abbildung 6.2: Rontgenfluoreszenzbild, Originalobjekt, mit dem Wiener-Algorithmus entfaltetes Ront-
genfluoreszenzbild fiir ein bekanntes SNR und Differenz zwischen Original und Entfal-
tung. Die grilnen Rahmen deuten auf die am Rande des abgerasterten Bereichs deformiert
rekonstruierten Kugeln.
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Faltung Original
1000 1000
750 | | 750
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250 | 250
0 ™0
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500 {3 0
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0™ -1000

Abbildung 6.3: Rontgenfluoreszenzbild, Originalobjekt, mit dem MRNSD-Algorithmus entfaltetes
Rontgenfluoreszenzbild und Differenz zwischen Original und Entfaltung. Die griinen
Rahmen markieren markante Abweichungen zwischen dem Originalobjekt und der
Entfaltung.

von
Fsim, Wiener ~ 1855100.

6.2.2.2 MRNSD

Abbildung 6.3 zeigt die Ergebnisse der Entfaltung mit dem MRNSD-Algorithmus fiir verschiedene
Randbedingungen. Ahnlich wie bei der Wiener-Entfaltung erscheinen die Kugeln am Rand deformiert.
Das Bild erscheint zudem im Vergleich zur Wiener-Entfaltung weniger detailliert. Dies spiegelt sich auch

in der Fehlersumme wider, deren minimaler Wert
Fim, MrNsSD ~ 2696000

rund 45 % iiber dem Fehlerwert der Rekonstruktion mit dem Wiener-Algorithmus liegt. Im Differenzbild
zwischen entfaltetem Objekt und wahrem Objekt ist insbesondere die starke Abweichung der Maxima

der Kugeln augenfillig (vgl. grilne Rahmen in Abbildung 6.3).

6.2.2.3 SXRF

Zur Entfaltung wurde der SXRF Algorithmus mit einem Poisson-Maximum-Likelihood-Schitzer ver-
wendet, wie er in Abschnitt 6.1.3.3 beschrieben wurde. Die Ergebnisse der Entfaltung zeigt Abbildung
6.4. Der SXRF Algorithmus rekonstruiert das Objekt iiber den Rand hinaus. Da das Gleichungssystem
in diesem Bereich unterbestimmt ist, ist die Losung nicht eindeutig und es entsteht iiber den Rand hinaus

kein interpretierbares Bild. Dafiir erscheinen die Kugeln in der Ndhe des Randes weitestgehend unbeein-
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Abbildung 6.4: Rontgenfluoreszenzbild, Originalobjekt, mit dem SXRF Algorithmus entfaltetes Ront-
genfluoreszenzbild und Differenz zwischen Entfaltung und Original. Der eigentliche ab-
gerasterte Bereich ist im Objekt weill gestrichelt umrandet und die griinen Rahmen mar-
kieren am Rand rekonstruierte Kugeln.

trachtigt. Die Auflosung dieser Rekonstruktion erscheint hoher als die der beiden anderen Algorithmen.

Dies spiegelt sich auch in der Fehlersumme von
Fsim, SXRF ~ 1.564.000

wider, die im Vergleich zum Wiener-Algorithmus rund 15 % niedriger liegt. Der Unterschied ist auch
im Differenzbild in Abbildung 6.4 augenfillig in dem die Kugeln am Rand des abgerasterten Bereichs
keinen wesentlich hoheren Fehler aufweisen als in der Mitte des abgerasterten Bereichs.

Es ist anzumerken, dass die Fehlersumme kein gutes Maf fiir die Auflosung der Bilder darstellt, da die
korrekte Schitzung hoher Frequenzen und damit kleiner Objektelemente das Fehlermal nur um geringe

Beitrige senkt.

6.2.3 Modifikation flir Hochauflésung

Alle drei Algorithmen erzielen dhnliche Ergebnisse. Problematisch ist fiir den Wiener- und den MRNSD-
Algorithmus die starke Abhingigkeit von bestimmten Annahmen, wie iiber das vermutliche Rauschni-
veau (vgl. Abbildung 6.1) und die Fortsetzung des Objektes iiber den Rand hinaus (vgl. mit griinem
Rahmen Kugeln am Rand des Objektes in Abbildung 6.3). Der SXRF erfordert deutlich weniger Voraus-
setzung und rekonstruiert eine Losung fiir den problematischen Rand der Objekte.

Allerdings erreichen alle drei Algorithmen einen Punkt in der Rekonstruktion, ab dem die Abweichung
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zum Originalobjekt nicht mehr abnimmt, sondern zunimmt. Dieser Umstand ist moglicherweise eng mit
dem Grundproblem der Entfaltung von Fluoreszenzdaten verkniipft: Das zu l6sende Gleichungssystem
ist meist erheblich unterbestimmt.

Fiir einen Fluoreszenzbild von N x N Spektren und einer Beleuchtung der Grofie m x m mit identischer
PixelgroBe ist ein Objekt der GroBe (N + m) x (N + m) gesucht.

Geht man beispielsweise von einer GauBformigen Beleuchtung mit FWHM = 100 nm aus, ist die In-
tensitit der Beleuchtung auflerhalb eines Feldes von 1000 x 1000 nm nahezu Null. Méchte man nun
damit ein Fluoreszenzbild entfalten, das einen Abstand der Rasterpunkte von 100 nm besitzt und z. B.
aus 100 x 100 Messpunkten besteht, so hat die Beleuchtung mit gleicher Pixelgrofle eine Ausdehnung
von 10 x 10 Pixeln. Damit ist das Gleichungssystem fiir das Objekt mit 10100 gegebenen Informationen
zu 12100 gesuchten Informationen nur zu rund 83 % bestimmt. Die maximale Auflésungserhdhung ist
allerdings marginal.

Erhoht man die Auflésung bei gleich bleibenden 100 x 100 Positionen, indem der Abstand der Raster-
punkte im Fluoreszenzbild auf 10 nm verringert wird, so ist das Gleichungssystem nur noch zu 50 %
bestimmt.

Ublicherweise begegnen die Algorithmen dieser grundsitzlichen Unterbestimmung durch Annahmen

iber das Objekt auBerhalb des abgerasterten Bereichs. Zu diesen Annahmen gehéren z. B.
e periodische Randbedingungen,
e das Objekt verschwindet auBlerhalb des abgerasterten Bereichs, oder
o hinter dem Rand setzt sich das Objekt spiegelsymmetrisch zum Rand fort.

Die Performance des Wiener- und des MRNSD-Algorithmus héingt wesentlich von der Giiltigkeit der
getroffenen Annahme ab. Je unterbestimmter das Gleichungssystem ist, desto grofer ist auch der unbe-
kannte Bereich jenseits des abgerasterten Bereichs, liber den Annahmen getroffen werden miissen.

Fiir den SXRF-Algorithmus lassen sich jedoch verbesserte Rekonstruktionen erzielen, wenn das Rekon-
struktionsprinzip nach Erreichen der minimalen Fehlersumme modifiziert wird.

Grundgedanke der Modifikation ist es, Orte im Objekt anhand ihrer Bestimmtheit zu gewichten. Je niher
ein Objekt am Rand liegt, desto unbestimmter ist es. Ein einfaches MaB fiir die relative Bestimmtheit ist
die Dosis (vgl. Abbildung 5.5). Gewichtet man die Fehlersumme mit der Dosis, erhilt man statt eines
Mafles F' fiir die Abweichung der simulierten Fluoreszenz zur gemessenen Fluoreszenz ein modifiziertes

MaB Finoq, welches die Abweichung zwischen rekonstruiertem Objekt und wahrem Objekt schitzt:

Fmod = 2 |I'i,exp("?n) - Ii,sim(Fn)| D(Fn)

Tn

Der Algorithmus wird nun so modifiziert, dass er Anderungen ablehnt, welche den Fehler F,04 erhohen.
Damit dieses Ablehnen nicht die Rekonstruktionsroutine stoppt, muss die Aktualisierungsvorschrift va-
riiert werden. Dazu gibt es verschiedene Moglichkeiten. Einerseits konnen die Positionen, die in einer
Iteration aktualisiert werden, zufillig ausgewéhlt werden.

Andererseits kann man die Reichweite der Aktualisierung einer Position beschrinken, indem die Aktua-
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Abbildung 6.5: Originalobjekt, mit dem MSXRF Algorithmus entfaltetes Objekt und Differenz zwischen
Original und Entfaltung. Der eigentliche abgerasterte Bereich ist im Objekt weil} gestri-
chelt umrandet. Die grauen Rahmen kennzeichnen entfaltete Bildelemente die im Ver-
gleich zum SXRF Algorithmus sichtbar besser entfaltet wurden.

lisierungsvorschrift modifiziert wird zu

’P(F)P —\ |2 Ii exp(Fn) <Ii exp(Fn)
.O(|P L) b R
PRy OO nin) 55\ Dm0

AO(F + ) = AO(F + 7) + — 1>, (6.15)

wobei Iy, die Mindestintensitét der Beleuchtungsfunktion angibt, die beriicksichtigt wird und es gilt

1 V|P(7)]? = Iin > 1

@(‘P(FMZ - Imin) = 9
0 Y|PF)|? = Inin < 0.

Mit dieser Modifikation des Algorithmus, welche nachfolgend MSXRF genannt werden soll, wird mit

der Wahl von Iy, = 0.9 - || P||2,,, eine Fehlersumme von

Fim, Msxrr ~ 1432000

erreicht. Abbildung 6.5 zeigt die entsprechende Rekonstruktion. Der Auflésungsgewinn insbesondere

bei kleineren Kugeln ist auffallig.
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Abbildung 6.6: Rasterelektronenmikroskop-Aufnahme des Siemenssterns von NTT-AT (NNT-AT,
2014), Bildquelle: Giewekemeyer u. a. (2010).

6.2.4 Schlussfolgerungen

Der SXRF Algorithmus ist frei von Annahmen beziiglich der Fortsetzung des Objektes auflerhalb des
abgerasterten Bereichs. Damit ist er, anders als die Wiener-Entfaltung und der MRNSD-Algorithmus,
nicht auf Zusatzinformationen iiber das Objekt angewiesen. Dies ist insbesondere niitzlich, da diese
Zusatzinformationen experimentell meist nicht zur Verfiigung stehen.

Dariiber hinaus deutet die Simulation darauf hin, dass Objekte im Randbereich nicht nur mit dhnlicher
Genauigkeit wie in der Mitte des abgerasterten Bereichs rekonstruiert werden, sondern auch iiber kleine
Distanzen iiber den Rand hinaus korrekt entfaltet werden.

Allen drei Algorithmen ist gemein, dass sich die Entfaltungen ab einer bestimmten Iterationszahl wieder
vom wahren Objekt entfernt. Dieser Prozess wird durch die prinzipielle Unterbestimmtheit des Glei-
chungssystems hervorgerufen. Problematisch ist dabei insbesondere, dass dieser Punkt nur unter Kennt-
nis der wahren Objektfunktion bestimmt werden kann, unter experimentellen Bedingungen also nicht
bestimmbar ist. Durch die vorgestellte Modifikation des SXRF Algorithmus wird diese Verschlechte-

rung ohne Zusatzannahmen effektiv verhindert und eine noch hohere Auflésung erzielt.

6.3 Entfaltung von Rontgenfluoreszenzbildern

Zur Priifung der Leistungsfihigkeit des SXRF Algorithmus wurden eine Vielzahl an Experimenten in
der Experimentierhiitte am Strahlrohr PO6 durchgefiihrt. Von diesen Experimenten mochte ich zwei ex-

emplarisch vorstellen.

6.3.1 Die Proben

Als Proben wurde einerseits der Siemensstern (NNT-AT, 2014) verwendet und andererseits eine Nano-
partikelprobe. Der Siemensstern besteht aus einer 500 nm dicken, strukturierten Tantalflaiche (NNT-AT,
2014). Eine REM-Aufnahme des Testobjekts ist in Abbildung 6.6 gezeigt. Das Objekt ist ein starker
Streuer und liefert durch die dicken Tantalstrukturen intensive Rontgenfluoreszenz.

Die Nanopartikelprobe war eine Mischung aus Gold-, Platin- und Palladium-Nanopartikeln mit Durch-

messern von 10 — 100 nm. Die Nanopartikel sind auf einer Silizium-Nitrid-Membran aufgebracht. Ab-
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Abbildung 6.7: Rasterelektronenmikroskop-Aufnahme der Probe: Links iiberlagert mit dem Gold-
Fluoreszenzsignal der M-Linien (in rot), dem Platin-Fluoreszenzsignal der M-Linien (in
blau) und der Palladium-Fluoreszenzsignal der L-Linien (in griin). Rechts das Sekun-
dérelektronenbild der Probe in Falschfarbendarstellung. Der Bereich, der im Experiment
abgerastert wurde, ist weill umrandet.

bildung 6.7 zeigt eine Rasterelektronenmikroskopaufnahme dieser Probe und die gemessene Rontgen-
fluoreszenzintensitit, wie sie im REM gemessen wurde. Die Fluoreszenzintensitét ist sehr niedrig und
somit auch sehr verrauscht. Erst durch Uberlagerung mit dem Sekundirelektronenbild der Probe ist eine
Zuordnung der Elemente zu den Strukturen néherungsweise moglich.

Die zweite Probe ist auch fiir Rontgenstreuung ein schwacher Streuer und emittiert nur wenig Rontgen-
fluoreszenz. Bei der ausgewéhlten Rontgenenergie von 12 keV absorbiert ein Nanopartikel aus Gold mit
einem Durchmesser von 50 nm maximal 1,7 % der Rontgenstrahlung. Entsprechend geringer ist auch
die emittierte Rontgenfluoreszenz. Im Vergleich dazu betrigt die Absorption der umgebenden Luft auf

dem Weg zwischen Linsen und Detektor etwa 21 %.

6.3.2 Ptychographie

Der Siemensstern wurde in 50 x 50 Schritten abgerastert mit einer Schrittweite von jeweils 40 nm.
Dabei wurden insgesamt 2601 Beugungsbilder und Fluoreszenzspektren mit einer Belichtungszeit von
je 0, 5 s aufgezeichnet. Abbildung 6.8 zeigt die ptychographisch rekonstruierte Phase und Amplitude vom
Objekt, die Amplitude der Beleuchtungsfunktion und das Residuum. Die Halbwertsbreite der Intensitét
der Beleuchtungsfunktion ist

FWHMg,; = 82 x 86 nm?[h x v].

Die Nanopartikelprobe wurde in 63 x 130 Schritten abgerastert. Jeder Schritt hatte eine Linge von
10 nm. Dazu wurden 8320 Beugungsbilder und Fluoreszenzspektren aufgezeichnet. Die Messzeit fiir
einen Punkt betrug 0, 3 s. Neben Fluoreszenz- und Beugungsdaten wurde zusétzlich mit der Transmissi-
onsdiode die Intensitéit des Rontgenstrahls vor den Linsen gemessen. Abbildung 6.9 zeigt die normierte

Strahlintensitét hinter der Probe in Abhéngigkeit vom Ort. Aufgrund des niedrigen SNR ist in diesem
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Abbildung 6.8: Phasenbild und Amplitudenbild des Siemenssterns ausgeschnitten auf GroéBe des abge-
rasterten Bereichs.
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Abbildung 6.9: Absorptionsbild der Probe normiert auf die Intensitéit der Transmissionsdiode.

Absorptionsbild kaum etwas vom Objekt zu erkennen. Abbildung 6.10 zeigt die ptychographische Re-
konstruktion der Objektphase und der Objektamplitude. Abbildung 6.11 zeigt die Intensitit der Beleuch-
tungsfunktion. Die Halbwertsbreite der Intensitéit der Beleuchtung ist

FWHMp, = 77 x 70 nm?[h x v].

6.3.3 Fluoreszenzbildgebung und Entfaltung

Die Fluoreszenzintensitit der Ta-L-Linien ist in Abbildung 6.12 neben dem REM-Bild zu sehen. Der

maximale Wert der gemessenen Fluoreszenz betrigt 494 Ereignisse. Dort ist auch das entfaltete Objekt

Abbildung 6.10: Phasenbild und Amplitudenbild des Objektes ausgeschnitten auf GroBe des abgeraster-
ten Bereichs.
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Abbildung 6.11: Links die Intensitdt der Beleuchtungsfunktion in der ptychographischen Rekonstruk-
tion der Nanopartikel. Rechts die logarithmierte Intensitidt der Beleuchtungsfunktion.
Das Maximum der Intensitit der Beleuchtungsfunktion ist 1. Die Beleuchtungsfunkti-
on ist in ihrer GroBe gleich skaliert zum Absorptionsbild um einen Groenvergleich zu
vereinfachen (vgl. Abbildung 6.10).
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Abbildung 6.12: Die Abbildung zeigt eine REM-Aufnahme des Objektes, die gemessene Ta-L-
Fluoreszenz und das entfaltete Fluoreszenzbild. Das Ta-L-Fluoreszenzbild und die Ent-
faltung sind zur besseren Vergleichbarkeit identisch skaliert.

gezeigt. Fiir die Entfaltung wurden der Maximum-Likelihood-Schétzer und die Modifikation fiir Hoch-

auflosung verwendet.

Die Fluoreszenzdaten fiir die Nanopartikelprobe sind identisch mit denen, die in Kapitel 4 beschrieben
wurden. Thre Analyse und Vorverarbeitung erfolgte wie dort beschrieben (vgl. Abbildung 4.8). Um ein
moglichst hohes SNR zu erhalten, wurden von den Fluoreszenzlinien aulschlielich die Lz-Linien von
Gold und Platin verwendet. Der maximale Wert der Goldfluoreszenz (L3-Linien) im Rontgenfluores-
zenzbild ist 68 Ereignisse und der fiir Platinfluoreszenz (L3-Linien) 44 Ereignisse. Fiir die Rekonstrukti-
on wurde der Maximum-Likelihood-Schitzer verwendet sowie die Modifikation fiir Hochauflésung. Die
Rekonstruktion war nach 10000 Iterationen konvergiert. Abbildung 6.13 zeigt verschiedene Schritte in
der Entfaltung des Rontgenfluoreszenzbildes fiir die Au-Ls-Linien nach unterschiedlich vielen Iteratio-

nen.

In Abbildung 6.14 sind verschiedene Schritte der Entfaltung des Pt-L3-Rontgenfluoreszenzbildes zu se-

hen.
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Abbildung 6.13: Die Abbildung zeigt (a) das originale Fluoreszenzbild fiir die Au-L3-Linien, das ent-
faltete Objekt nach (b) der ersten Iteration, (c¢) 100, (d) 1000, (e) 5000 und (f) 10000
Iterationen. Die Bilder sind identisch skaliert.
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Abbildung 6.14: Die Abbildung zeigt (a) das originale Fluoreszenzbild fiir die Summe aus Au-L3- und
Pt-L3-Linien, das entfaltete Objekt nach (b) der ersten Iteration, (c) 100, (d) 1000, (e)
5000 und (f) 10000 Iterationen. Die Bilder sind untereinander identisch skaliert, aller-
dings etwas anders als in der Rekonstruktion der Au-L3-Linien.
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Abbildung 6.15: Die Abbildung zeigt (a) das entfaltete Objekt fiir die Au-L3-Fluoreszenz, (b) eine halb-
transparente Uberlagerung der Entfaltung und des Phasenbildes aus der Ptychographie
und (c) das Phasenbild der Ptychograhpie ohne Uberlagerung.

Abbildung 6.16: Die Abbildung zeigt (a) das entfaltete Objekt fiir die Pt-L3-Fluoreszenz, (b) eine halb-
transparente Uberlagerung der Entfaltung und des Phasenbildes aus der Ptychographie
und (c) das Phasenbild der Ptychograhpie ohne Uberlagerung. Das Phasenbild wurde
farblich invertiert.

6.3.4 Diskussion der Ergebnisse

Die Entfaltung des Siemenssterns stimmt gut mit dem Originalobjekt iiberein. Leichte Verzerrungen der
Stege sind vermutlich auf Positionierungsfehler zuriickzufiihren. Aufgrund fehlender Normierungsdaten
ist die Varianz im entfalteten Objekt erhoht. Insgesamt ist iiber das ganze Objekt bis hin zu den kleinsten
Strukturen eine deutliche Kontrastverbesserung zu beobachten. Da Strukturen bis zu einer Gro3e von
50 nm zu erkennen sind, ist die Aufldsung vorrangig durch die Absténde der Rasterpunkte beschrinkt.
Die Abbildung 6.15 zeigt eine Uberlagerung des Phasenbildes aus der ptychographischen Rekonstrukti-
on des Objektes mit dem entfalteten Rontgenfluoreszenzbild der Au-Ls-Linien und Abbildung 6.16 eine
Uberlagerung mit dem entfalteten Rontgenfluoreszenzbild der Pt-L3-Linien. Eine Vielzahl von Kugeln
kann in der Uberlagerung eindeutig identifiziert werden (vgl. Abbildung 6.17). Von den eindeutig zu-
geordneten Kugeln haben die kleinsten einen Radius von 30 nm. Da diese aufgeldst werden, sollte die
Auflosung der Entfaltung besser als 15 nm sein. Diese Auflosung wird jedoch nur bei weitestgehend
isolierten Kugeln erreicht. Sehr eng beieinander liegende Kugeln werden deutlich schlechter aufgelost.
Resiimierend ldsst sich feststellen, dass fiir die erzielte Auflosung in der Rekonstruktion der Nanopartikel
die niedrige Zahlstatistik beschriankend wirkt, die Auflosung aber deutlich hoher ist als im urspriinglichen
Rontgenfluoreszenzbild.

Die Validierung der Entfaltungen durch Vergleiche mit dem Phasenbild der Ptychographie und der REM-
Aufnahme bleibt qualitativ. Im Phasenbild lassen sich die einzelnen Elemente nicht identifizieren und
das REM-Bild unterscheidet sich sowohl von den entfalteten Rontgenfluoreszenzbildern als auch vom
Phasenbild der ptychographischen Rekonstruktion. Mogliche Ursachen dafiir konnten Alterungseffekte

der Probe oder Strahlenschaden sein.
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Abbildung 6.17: Die Abbildung zeigt Zuordnungen von einzelnen Partikeln zwischen der Fluoreszenz-
aufnahme aus dem REM und der entfalteten Rontgenfluoreszenz von Gold und Platin
vom Strahlrohr PO6. Das REM-Bild ist eine Uberlagerung eines Riickstreuelektronen-
bildes und eines Rontgenfluoreszenzbildes. Dabei kodiert die Farbe das jeweilige Ele-
ment. Rot entspricht Gold und Blau Platin.
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7 Ptychographische Rekonstruktion gemischter
Zustande

Wie im vorherigen Abschnitt diskutiert, ist ein limitierender Faktor fiir hoch-aufgeloste Fluoreszenzent-
faltung die Ziahlstatistik bzw. der Rontgenfluss. Da Messzeit an einer Synchrotronstrahlungsquelle be-
schrinkt ist, wire es wiinschenswert, den Fluss auf der Probe zu erhohen. Mit der Vorfokussierung am

Strahlrohr P06 lésst sich eine Flusserhohung auf der Probe um bis zu zwei GréBenordnungen erreichen.

Dieser Prozess verringert jedoch auch die Kohirenz der Beleuchtungsfunktion. Mit abnehmender Ko-
hirenz verschlechtert sich die ptychographische Rekonstruktion, da das allgemeine ptychographische
Modell von einer perfekt kohdrenten Beleuchtung ausgeht (vgl. Abschnitt 5.2). Dadurch wird eine Er-

weiterung des ptychographischen Modells notwendig.

7.1 Erweiterung des ptychographischen Modells

Das ptychographische Modell basiert auf der Annahme, dass sowohl die Beleuchtungsfunktion als auch
das Objekt unverinderlich sind. In diesem Sinne sollten Objekt- und Beleuchtungsfunktion immer im

gleichen Zustand vorliegen.

Experimentell ist diese Voraussetzung jedoch schwer zu realisieren. Thibault u. Menzel (2013) klassifi-
zieren die experimentell relevanten Abweichungen als zeitlich konstante Anderungen der Zustinde der

Beleuchtungsfunktion, des Objektes und der Punktantwort des Detektors.

Die Zustandsénderung der Beleuchtungsfunktion wird meist unter dem Konzept der partiellen Kohirenz
subsumiert. Ursache dafiir sind alle Prozesse, welche die Konstanz der rdaumlichen Phasenbeziehung der
Beleuchtungsfunktion aufheben. Speziell am Strahlrohr PO6 gehoren zu diesen Ursachen u.a. die Vorfo-

kussierung, optische Elemente, die sich wihrend einer Messung bewegen und Intensitdtsschwankungen.

Relevante Zustandsidnderungen des Objektes liegen vor, wenn die Probe beispielsweise wihrend der

Messung vibriert, die Probe driftet oder relativ zum Strahl falsch positioniert wird.

Der Einfluss der Punktantwort des Detektors wurde bereits in Abschnitt 5.3.1 dargestellt. Sind die Pixel
des Detektors nicht hinreichend klein, kann die Beleuchtungsfunktion im Realraum nicht vollstdndig

erfasst werden.

Jede dieser Abweichungen senkt den Kontrast im Beugungsbild und fiihrt zu einer Verschlechterung der
Rekonstruktion. Thibault u. Menzel (2013) konzeptualisieren diese Abweichungen im Rahmen des pty-
chographischen Modells als eine Zustandsmischung. Die Intensitit I,, des gemessenen Beugungsbildes

ergibt sich damit aus der inkohédrenten Summe der verschiedenen Zustidnde 7 mit
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wobei p(i) die Zustandsdichte beschreibt.

Damit lassen sich verschiedene Zustandsénderungen im ptychographischen Modell beschreiben, wie z.B.
schnelle Vibrationen der Probe oder partielle Kohérenz durch Vorfokussierung. Eine wichtige Beschrin-

kung dieses Ansatzes ist, dass er gleiche Zustandsdichten fiir alle Rasterpunkte verlangt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde dieser Ansatz weiterentwickelt und die Zustandsdichte mit einer Ortsab-
hingigkeit versehen, so dass jedes Beugungsbild mit einer anderen Zustandsmischung dargestellt werden

kann. Damit gilt

i

=3 pli,n)- 1P

()

Durch diese Erweiterung lassen sich experimentelle Abweichungen wie Positionsfehler, Probendrifts

und Intensitdtsschwankungen erfassen.

An dieser Stelle ist anzumerken, dass mir zum Zeitpunkt der Entstehung dieser Arbeit nicht bekannt war,
wie eine solche inkohidrente quadratische Aktualisierung umzusetzen wére. Daher wurde das Modell in

einer linearisierten Form verwendet:

Vini= Y otim) /I
= 3" ol (G

Damit ist eine unmittelbare physikalische Interpretierbarkeit der einzelnen Wellenfunktionen 1% im Sin-
ne von Beleuchtungsmoden erschwert. Dieser Umstand beeintrachtigt jedoch nicht die Rekonstruktion

der Objekt- und Beleuchtungsfunktion.

Beide nachfolgend beschriebenen Modelle sind unmittelbar kompatibel mit dem in Abschnitt 5.5.3 vor-
gestellten Residuum-Schitzer. Dafiir muss lediglich die Wurzel der gemessenen Intensitét des Beugungs-
bildes v/ I,, mit der korrigierten Intensitit /I,, — A g ersetzt werden und der Residuums-Schitzer in jeder

Iteration aktualisiert werden.
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7.1.1 Modell der transversal partiell koharenten Beleuchtung durch
Vorfokussierung

Grundannahme dieses Modells ist, dass sich die ausgedehnte Rontgenquelle als eine Verteilung von
Punktquellen darstellen ldsst. Jede dieser Punktquellen beleuchtet die Apertur der Rontgenlinse und er-
zeugt einen beugungsbegrenzten Fokus (vgl. Abbildung 5.3). Mit zunehmendem mittleren Abstand der
Punktquellen zueinander (d. h. zunehmender Ausdehnung der Quellverteilung) steigt auch der mittlere
Abstand der Beugungsscheibchen der Punktquellen im Fokus (vgl. Abbildung 5.4). Dadurch werden ef-
fektiv unterschiedliche Probenbereiche durch die Punktquellen beleuchtet. Die durch jede Punktquelle
erzeugten Beugungsbilder unterscheiden sich damit zunehmend, weshalb der Kontrast des inkohédrent
aufsummierten Beugungsbildes abnimmt. Bezeichnet man die Verschiebung der Beugungsscheibchen

relativ zur optischen Achse mit 7; so ergibt sich der gemischte Zustand zu

VI =3 pin) /13,
= plin) -1
=D _plin)- 17 (vn)

- Z |F [p(i,n) P{(7) - O(F + 7 + 75)] |

Nimmt man nun an, dass die Herstellungsfehler der Linsen ausreichend gleichmifig verteilt sind, so dass
jede der Punktquellen effektiv den gleichen beugungsbegrenzten Fokus erzeugt, so ist P* = P und das

Modell vereinfacht sich zu:

VI =3 |F [p(in) - P(7) - O + 7 + 7)) | (7.1)

In diesem Modell beschreibt die Zustandsdichte p(i,n) die in die Probenebene abgebildete Quellvertei-
lung. Durch die Verschiebungen 7; im Realraum steigt auch die GroBe des Gesichtsfeldes der Beleuch-
tungsfunktion. Damit wird eine ptychographische Rekonstruktion auch mit Beleuchtungsfunktionen er-
moglicht, die fiir die kohédrente Ptychographie zu grofl wiren. Der scheinbare Informationsgewinn dieses
erweiterten Modells speist sich aus den redundanten Informationen, die sich durch die starke Uberlap-

pung der beleuchteten Orte auf der Probe ergeben (vgl. Abbildung 5.1).

1. Berechnung der transmittierten Funktion

Die Rekonstruktion beginnt mit der Berechnung der Wellenfunktion hinter dem Objekt. Mit der
Beleuchtungsfunktion P und dem Objekt O werden fiir die Verschiebungen 7; die transmittierten

Funktionen v berechnet:
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2. Propagation ins Fernfeld

Durch Fouriertransformation ergeben sich die Wellenfunktionen im Fernfeld zu
U = F(7,):

3. Aktualisierung der Amplitude

Es wird die Differenz A1, zwischen der inkohidrenten Summe der Wellenfunktionen im Fernfeld

und dem gemessenen Beugungsbild berechnet:
Aty = (x/fn -3 lzﬁigl) : (7.2)
Jede der ¢ Wellenfunktionen wird aktualisiert nach der Vorschrift

T WH 7 "%L 70
VYp = —Atpy | ==+ iy,
<Zjlw%| ) |3

Ay, -
= n1) o
<Zj |¢n] )

4. Aktualisierung der Zustandsdichte

Die Zustandsdichte p(i,n) wird aktualisiert durch eine Least-Square-Regression ! mit der Rand-

bedingung p(i,n) >= 0. Die zu minimierende Funktion ist

F- (@— S plin) wm) .

5. Riickpropagation

Die Riickpropagation erfolgt fiir jede der ¢ Wellenfunktionen separat mit

- (),

6. Aktualisierung der Objekt- und Beleuchtungsfunktion

Die Aktualisierung der Beleuchtungsfunktion ergibt sich aus

P(7) = P+ 30 B ™ O+ 7 4 7) 73

mit Do der Dosisdichte der Objektfunktion als

Do(7) =YY pli,n) - [O(F + 7y + 7)) (7.4)

!Zur Umsetzung wurde das Pythonmodul scipy.optimzie.leastsq verwendet (Jones u. a., 2001)
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und der zugehorigen Aktualisierung

Pi(r) = Do(r) + |3 5 ffw% PP (1.5)

Die Aktualisierung der Objektfunktion ist

O (7 + 7 + 7) = O(F + +Zﬁ HDPH . P"(7) (7.6)
max
mit Dp der Dosisdichte der Beleuchtung als

Dp(f) =Y pli;n) - [P(F =7 = 7)) (7.7)

und der zugehorigen Aktualisierung

Dy (7) Zﬁ U — U O*(F + 7 + 7). (7.8)

|DO||max

7.1.2 Modell der variierenden Beleuchtungsfunktionen

Dieses Modell stellt gegeniiber dem obigen Modell einer transversal partiell kohdrenten Beleuchtungs-
funktion eine Verallgemeinerung dar. Jede Beleuchtungsfunktionen P? ist in diesem Fall vollstindig
unabhingig von allen anderen Beleuchtungsfunktionen. Damit besitzt dieses Modell deutlich mehr Frei-
heitsgrade als das vorherige.

Die Rekonstruktion mit diesem Modell unterscheidet sich zum vorherigen Modell in der Berechnung
der transmittierten Funktion und der Aktualisierung von Objekt- und Beleuchtungsfunktion. Alle an-
deren Schritte sind identisch inklusive der Aktualisierung der Zustandsdichte durch eine Least-Square-

Regression.

1. Berechnung der transmittierten Funktion

Die Rekonstruktion beginnt mit der Berechnung der Wellenfunktion hinter dem Objekt. Mit allen

Beleuchtungsfunktion P’ und dem Objekt O werden die transmittierten Funktionen ¢)* berechnet:

Uy, = pliyn) - P(7) - O(F + 7).

2. Aktualisierung der Objekt- und Beleuchtungsfunktion Nach der Propagation der Wellenfunktionen
! ins Fernfeld, der Aktualisierung der Amplituden und der Riickpropagation wie in Abschnitt

7.1.1 beschrieben, erfolgt die Aktualisierung der Beleuchtungsfunktion abweichend mit

1/1/2 wl

PO =P+ o[,

-O* (T4 ) (7.9)

mit Do der Dosisdichte der Objektfunktion als
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Do () =3 > pli;n)-[OG + 7)) (7.10)

und der zugehorigen Aktualisierung

w/z 7’/}1

D (7) = Do(7) + Zﬁ Dol P (7.11)
max
Die Aktualisierung der Objektfunktion ist
O'(F+7,) = +Zﬁ HDPH n. pli*(7) (7.12)
max

mit Dp der Dosisdichte der Beleuchtung als

) =33 plin) - [P - 7l (7.13)

und der zugehorigen Aktualisierung

w’L

Dp(7) = Dp(7) + Zﬁ HD 2

L0 (F+ 7). (7.14)

7.2 Ptychographie mit Vorfokussierung

Die nachfolgend beschriebenen Experimente wurden am Strahlrohr PO6 bei einer Rontgenenergie von
15,25 keV durchgefiihrt. Als Probe diente ein Siemenstern von NTT-AT. Es wurden insgesamt sieben
Scans durchgefiihrt iiber eine Fliche von 1 x 1 um? in 10 x 10 Schritten bei einer Belichtungszeit von
0, 3 s pro Position.

Fiir jeden Scan wurde eine andere Kombination von Vorfokuslinsen verwendet. Die Primiroptik (NFLs)
blieb jeweils gleich. Tabelle 7.1 zeigt die einzelnen Linsenkombinationen der jeweiligen Scans mit dem
erwarteten und dem experimentell beobachteten Fluss sowie die Kohirenzldnge der Beleuchtung an der
Eingangsapertur der NFLs. Die Kohérenzldnge an den NFLs wurde berechnet, in dem mit Gleichung
(3.50) zunichst die durch Vorfokussierung erzeugte Quellgrofle berechnet wurde. Mit dieser Quellgrofie
und ihrem zugehorigen Abstand L zur Primidroptik wurde dann die transversale Kohédrenzlidnge an der
Eingangsapertur bestimmt.

Aus den Werten der Tabelle ergibt sich, dass bei einer Apertur der Primiroptik von < 30 pm fiir Scan 2
bis 6 keine ausreichend kohidrente Beleuchtung der Eingangsapertur erwartet wird, und dass somit auch
die Probe nicht kohirent beleuchtet wird. Das in Abschnitt 5 beschriebene allgemeine ptychographische

Modell sollte in diesen Fillen also versagen.

7.2.1 Koharente Rekonstruktion

Abbildung 7.1 zeigt die rekonstruierten Intensititsverteilungen der Beleuchtungsfunktion sowie die Am-

plituden und Phasen der einzelnen Objekte. Das klassische ptychographische Modell liefert zufrieden-



7.2. PTYCHOGRAPHIE MIT VORFOKUSSIERUNG 103

Tabelle 7.1: Verwendete Linsenkombinationen zur Vorfokussierung, resultierende Flussinderung und die
transversale Kohdrenzlinge am Ort der Eingangsapertur der NFLs.

Scan | Linsen- | Linsen- | Abstand | erwarteter | gemessener Kohirenzlinge
Nr. code | pakete | Lj [m] Fluss Fluss transversal vx h [um?]

1 0 keine 98 1,4E7 1,4E7 618 x 102

2 8 4 -111 2,1E7 4,5E8 187 x 31

3 9 1+4 -29 1,2E9 9.8E8 97 x 16

4 10 2+4 -8 3,9E9 7,6E8 36 X 6

5 12 3+4 7 3,8E9 4,9E8 41 x 7

6 13 1+3+4 13 1,0E9 1,7E8 87 x 14

7 16 5 27 1,5E8 5,7E7 270 x 44

* Abstand zwischen Quelle und Mitte der Primiroptik (NFL).

Scan Nummer und Beleuchtungsintensitat

§ . § . ; . X . i . i . i .

Objektphase

Objektamplitude

Abbildung 7.1: Die Abbildung zeigt fiir jeden der Scans aus Tabelle 7.1 die rekonstruierten Intensitéts-
verteilungen der Beleuchtungsfunktion sowie das Phasen- und Amplitudenbild des Ob-
jektes. Die Rekonstruktion erfolgte mit dem in Kapitel 5.4.1 beschriebenen Algorithmus.

stellende Ergebnisse fiir Scan 1 und Scan 7. Wie erwartet ist die Rekonstruktion von Scan 2 bereits deut-
lich schlechter als die Rekonstruktion von Scan 1. Die gemessene Abweichung zwischen dem erwarteten
und tatsédchlichen Fluss hinter der Primiroptik fiir Scan 2 (vgl. Tabelle 7.1) deutet darauf hin, dass die

Vorfokussierung stirker war als vermutet und somit die Kohirenzlidngen vermutlich bereits geringer.

Die Objektamplituden weisen zudem mit steigender Vorfokussierung zunehmende Fluktuationen auf.
Die Ursache dafiir war vermutlich die zeitliche Variation des Synchrotronstrahls. Mit zunehmender Vor-
fokussierung wurde die zeitliche Variation des Synchrotronstrahls verstirkt. Bereits leichte Schwankun-
gen, verursacht z. B. durch Vibrationen des Monochromators, fiihren zu starken Intensititsschwankun-
gen hinter der Priméroptik. Die Transmissionsdiode liefert das Normierungssignal. Da die Diode jedoch
einen etwas groleren Raumwinkel abdeckt, als die Primiroptik, ist das Normierungssignal weniger sen-

sitiv auf Intensitdtsschwankungen und geniigt daher nicht zur Korrektur der Abweichungen.

Die Ausdehnung der rekonstruierten Intensitétsverteilungen des Rontgenstrahls wird kleiner mit zuneh-

mendem Rontgenfluss. Ein solches Verhalten ist auch theoretisch fiir den kohéarenten Anteil einer inko-
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Scan Nummer und Beleuchtungsintensitat

(1). (2). (3). (4). ’

Kohérente Einzelbeleuchtung

Objektphase

N
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Abbildung 7.2: Die Abbildung zeigt fiir jeden der Scans aus Tabelle 7.1 die rekonstruierten inkohérenten
Intensititsverteilungen der Beleuchtungsfunktion sowie das Phasen- und Amplitudenbild
des Objektes. Die Rekonstruktion erfolgte mit dem im Abschnitt 7.1.1 beschriebenen
Algorithmus.

hirenten Beleuchtung zu erwarten (vgl. Tabelle 7.1). Die rekonstruierten Beleuchtungen sind fiir eine
Entfaltung von Fluoreszenzbildern nicht zu gebrauchen, da ihre Abweichung zur tatséchlichen inkoha-

renten Beleuchtungsfunktion mit zunehmendem Fluss steigt.

7.2.2 Rekonstruktion mit dem Modell der transversal partiell kohdarenten
Beleuchtung durch Vorfokussierung

Abbildung 7.2 zeigt die Ergebnisse der Rekonstruktion des Modells einer transversal partiell kohédrenten
Beleuchtung durch Vorfokussierung.

Die Rekonstruktion ergibt sich neben der inkohdrenten Beleuchtungsfunktion auch unmittelbar die ko-
hirente Beleuchtungsfunktion. Der Kohédrenzgrad einer Beleuchtung ldsst sich aus dem Verhiéltnis der
Intensititen von kohidrenter und inkohérenter Beleuchtung schitzen.

Die rekonstruierten Objektamplituden sind teilweise invertiert, so dass Objektbereiche, welche eigent-
lich stédrker absorbieren sollten, weniger Absorption aufweisen. Ursache dafiir war die Notwendigkeit,
die Beugungsbilder zu normieren. Mangels eines geeigneten Normierungssignals von der Transmissi-
onsdiode wurden die Beugungsbilder anhand ihrer Gesamtintensititen normiert.

Generell ldsst sich bei diesem Algorithmus beobachten, dass die erzielten Rekonstruktionen wesentlich
von den gewihlten Anfangsparametern abhéngen. So spielt bspw. die Anfangsverteilung der Faktoren fiir
die verschiedenen Positionen der kohdrenten Beleuchtung eine tragende Rolle. Die Losung scheint auch
zu divergieren, beginnt man vor dem Erreichen einer gewissen Rekonstruktionsqualitét die Parameter fiir

die Beleuchtungsfunktion anzupassen. Zudem wurde in diesen Rekonstruktionen die Zwangsbedingung
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Scan Nummer und Beleuchtungsintensitét
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Abbildung 7.3: Die Abbildung zeigt fiir jeden der Scans aus Tabelle 7.1 die rekonstruierten inkohérenten
Intensititsverteilungen der Beleuchtungsfunktion sowie das Phasen- und Amplitudenbild
des Objektes. Die Rekonstruktion erfolgte mit dem im Abschnitt 7.1.2 beschriebenen
Algorithmus.

eingefiihrt, dass die Verteilung der Parameter der Beleuchtungsfunktion zunichst an jeden Ort gleich ist.
Erst nach einigen hundert Iterationen wurde diese Randbedingung aufgehoben. Aktuell scheint es, dass
je inkohérenter die Beleuchtungsfunktion ist, desto hiufiger bleibt der Algorithmus in lokalen Losungen
stecken. Vermutlich sind daher weitere Untersuchungen und Weiterentwicklungen dieser Algorithmus-

variante notwendig.

7.2.3 Rekonstruktion mit dem Modell der variierenden Beleuchtungsfunktion

Abbildung 7.3 zeigt die Ergebnisse der Rekonstruktion mit variierenden Beleuchtungsfunktionen. Die
Rekonstruktion erfolgte mit jeweils 10 unabhingigen Beleuchtungsfunktionen. Um die Ubersichtlichkeit
der Darstellung zu erhohen wurde anstelle aller einzelnen Funktionen die mittlere Intensitétsverteilung
der inkohdrenten Summe der Beleuchtungen gezeigt. Wie theoretisch erwartet, sind die inkohérenten
Beleuchtungsfunktionen bei steigendem Fluss auch deutlich ausgedehnter als im kohirenten Fall von
Scan 1. Die Qualitit der Rekonstruktionen ist in der Objektphase qualitativ kaum noch vom kohérenten
Fall in Scan 1 zu unterscheiden. Insgesamt sind sogar ausgesprochen hochaufgeloste Rekonstruktionen
gelungen. Die kleinsten Strukturen der Probe sind auf den Bildern 50 nm grof} (ausgenommen Scan 7)
und werden scharf abgebildet. Aufler in Scan 3 sind auch alle Amplituden deutlich besser rekonstruiert.
Ursache fiir die qualitativ hochwertigen Rekonstruktionen ist die Fihigkeit des Algorithmus, neben In-
kohirenzen, Positionsfehler zu korrigieren und Beugungsbilder iiber die Anpassung der Zustandsdichte
p(i,n) zu normieren.

Es gibt weitere Auffilligkeiten bei den Rekonstruktionen zu Scan 1, Scan 3 und Scan 7. Bei Scan 1 und
Scan 7 ist die rekonstruierte Beleuchtung an den Rand des Gesichtsfeldes gewandert. Dadurch erscheint
das Objekt in Scan 1 zweigeteilt. Wie in der Beleuchtung verldsst ein Teil des Objektes das Bild nach
oben und schiebt sich von unten erneut in das Bild. Selbiges gilt fiir Scan 7. In diesem Scan fiihrt die

Verschiebung jedoch zu keinen sichtbaren Artefakten im Objekt da dieses vorrangig aus vertikalen Struk-
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turen besteht. Der in Scan 1 und Scan 7 beobachtete Effekt kann prinzipiell immer auftreten, unabhéngig
vom Rekonstruktionsalgorithmus. Ursache dafiir ist, dass jede Losung plus einer beliebigen konstanten
Phase ebenfalls eine Losung ist. Die Addition einer konstanten Phase zum simulierten Fernfeldbild am
Detektor entspricht einer Verschiebung im Ortsraum. Ist der Rasterbereich des Objektes dhnlich grof3
oder kleiner als das Gesichtsfeld der Beleuchtungsfunktion im Realraum, kann dieser Verschiebungsef-
fekt auftreten. Der Effekt wird iblicherweise unterdriickt, indem die Beleuchtungsfunktion regelmifig
wihrend der Rekonstruktion zentriert wird. Diese Moglichkeit besteht fiir diesen Algorithmus jedoch
nicht, da verschobene Beleuchtungsfunktionen durchaus gewiinscht sind.

Die rekonstruierte Phase des Objektes in Scan 3 ist bereits deutlich schéarfer als in der kohidrenten Rekon-
struktion. Die Objektamplitude ist jedoch weiterhin sehr uneben. Ursache der schlechten Rekonstruktion
ist vermutlich ein sehr schlechtes SNR. Experimentell musste der Rontgenstrahl mit Absorbern um zwei
GroBenordnungen abgeschwicht werden, damit der Rontgenfluss nicht den dynamischen Bereich des
Beugungsdetektors verldsst. Durch den verwendeten Absorber ist die Gesamtintensitit in einem Beu-
gungsbild in diesem Scan fast zwei Gréenordnungen kleiner als in den anderen Scans und die Rekon-

struktion daher schlechter.

7.2.4 Diskussion der Ergebnisse

AbschlieBend lasst sich sagen, dass mit der Erweiterung der Ptychographie auf partiell kohidrente Be-
leuchtungsfunktionen eine Ptychographie mit bis zu zwei Groenordnungen mehr Fluss durch Vorfo-
kussierung moglich ist. Es ist jedoch unklar, inwiefern unter gegebenen experimentellen Bedingungen
die ptychographische Rekonstruktionsqualitit von diesem Mehr an Fluss profitiert. Abbildung 7.4 zeigt
noch einmal die verschiedenen Rekonstruktionsergebnisse fiir Scan 5 im direkten Vergleich. Die Er-
weiterung der Rekonstruktionsmethode auf mehrere Beleuchtungen liefert trotz der Vorfokussierung ein
exzellentes Bild, welches selbst mit Aufnahmen unter besten experimentellen Bedingungen und maxi-
mal erreichbarer Kohédrenz konkurrieren kann. Die Rekonstruktion sollte sich somit auch unmittelbar fiir
eine Rekonstruktion der Fluoreszenzobjekte eignen. Die Aufnahme von Rontgenfluoreszenzbildern mit
bis zu zwei Groenordnungen mehr Fluss lédsst sich damit zukiinftig direkt in noch hthere Auflésungen

oder verbesserte Statistik der Fluoreszenzbilder iibersetzen.
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Objektphase
(a)

Objektamplitude
(a)

Abbildung 7.4: Die Abbildung zeigt im direkten Vergleich die Rekonstruktion der Objektphase und -
amplitude von Scan Nr. 5 mit der (a) kohédrenten Ptychographie, (b) der inkohéren-
ten Erweiterung mit mehreren Beleuchtungen und (c) der inkohérenten Erweiterung bei
Vorfokussierung.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

8.1 Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war die Entwicklung eines Algorithmus zur Entfaltung von Rontgenfluoreszenzbildern,
um deren rdumliche Auflosung von der Grofle des Rontgenstrahls zu entkoppeln. Dafiir bendtigt man
eine prizise Kenntnis der ausgedehnten Beleuchtungsfunktion. Die Beleuchtungsfunktion wurde mit
Hilfe einer ptychographischen Rekonstruktion ermittelt. Die Schwerpunkte dieser Arbeit waren daher

die Entfaltung von Rontgenfluoreszenzbildern und die Ptychographie.

8.1.1 Entfaltung von Rontgenfluoreszenzbildern

Ein grundlegendes Problem der Entfaltung ist die Tatsache, dass das zu 16sende Gleichungssystem bei
ausgedehnten Beleuchtungsfunktionen grundsitzlich unterbestimmt ist. Dieser Mangel an Informati-
on ist besonders bei kleinen, aber hochaufgelosten Rontgenfluoreszenzbildern enorm, wie sie z.B. am
Strahlrohr PO6 an PETRA III entstehen. Mdchte man einen Auflosungsgewinn von einer Groflenord-
nung erzielen, so liegen fiir das zu 16sende Gleichungssystem eines solchen Bildes nur etwa 50% der

notwendigen Informationen vor.

Um diesem Problem Rechnung zu tragen, wurde in dieser Arbeit der SXRF-Algorithmus vorgestellt. Im
Gegensatz zu den meisten Entfaltungsalgorithmen, die Annahmen iiber die Form des Objektes aulerhalb
der abgerasterten Bereiche machen, schitzt dieser Algorithmus die fehlenden Informationen auf Basis

der Beleuchtungsfunktion.

Der Algorithmus lieferte im Vergleich zu einer Wiener-Entfaltung und dem Modified-Residual-Norm-
Steepest-Decent-Algorithmus die genauste Rekonstruktion des Objektes bei einem Test an simulierten
Daten. Damit ergab sich eine Verbesserung der Qualitit der Entfaltung von Rontgenfluoreszenzbildern

gegeniiber der von Vine u. a. (2012) vorgeschlagenen Methode.

Der SXRF-Algorithmus konnte auf Daten eines Siemenssterns und einer Probe von Nanopartikeln erfolg-
reich angewendet werden und zeigte substantielle Auflosungsverbesserungen. Damit konnte die Auflo-
sung in Rontgenfluoreszenzbildern effektiv von der Groe der Beleuchtungsfunktion entkoppelt werden.
Beschrinkend wirken damit fiir die Auflosung eines Rontgenfluoreszenzbildes vorrangig nur noch der

Abstand der Rasterpunkte und die verfiigbaren Rontgendosis.

Einschrinkend ist jedoch festzuhalten, dass die Rekonstruktionen nicht artefaktfrei waren und zum ge-
genwirtigen Zeitpunkt unklar ist, wie prizise die Rekonstruktion der Nanopartikel war. Mit einiger Si-
cherheit 1dsst sich jedoch sagen, dass mit hoheren Auflosungsverbesserungen auch die Anforderungen

an die Qualitét der experimentellen Daten enorm steigen.
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8.1.2 Erweiterung des ptychographischen Modells

Die Qualitit der Entfaltung eines Rontgenfluoreszenzbildes hidngt unmittelbar von der Prézision der
Kenntnis der Beleuchtungsfunktion und somit von der Qualitédt der ptychographischen Rekonstruktion
ab. Daher war auch die Weiterentwicklung der Ptychographie ein Schwerpunkt dieser Arbeit.

In dieser Arbeit wurden zwei Modifikationen der Ptychographie mit kohérenter Beleuchtungsfunktion
eingefiihrt: eine Aktualisierungsvorschrift und ein Residuums-Schitzer. Sie sollten dazu dienen, rauschér-
mere Rekonstruktionen zu ermdglichen und ungewollte Streubeitrige aus den Beugungsbildern zu entfer-
nen. Beide Modifikationen verbesserten die Rekonstruktionsqualitét bei einem Testdatensatz gegeniiber
dem Algorithmus von Rodenburg u. Faulkner (2004) und der modifizierten Rekonstruktionsroutine (vgl.
Honig, 2010). Eine ausfiihrliche Uberpriifung der Modifikationen an einer breiten Vielfalt von Testdaten
steht jedoch noch aus.

Im Gegensatz zur Rontgenfluoreszenzbildgebung bendtigt die Ptychographie eine kohirente Beleuch-
tungsfunktion. Diese Voraussetzung reduziert die verfiigbare Rontgendosis enorm. Am Strahlrohr PO6
an PETRA III steht eine vorfokussierende Optik zur Verfiigung, die bis zu zwei Groflenordnungen mehr
Rontgenfluss auf der Probe ermoglicht, jedoch die Kohérenzeigenschaften des Strahls so sehr verschlech-
tert, dass eine ptychographische Rekonstruktion mit dem Modell der kohérenten Beleuchtung unméglich
wird. Daher sollte das ptychographische Modell so erweitert werden, dass auch bei starker Vorfokussie-
rung eine Rekonstruktion der Beleuchtungsfunktion moglich ist. Aufbauend auf dem von Thibault u.
Menzel (2013) vorgestellten Algorithmus fiir die ptychographische Rekonstruktion gemischter Zustin-
de, wurde in dieser Arbeit ein Modell fiir die Ptychographie mit einer transversal partiell kohédrenten
Beleuchtung durch Vorfokussierung abgeleitet. In einem zweiten Schritt wurde das Modell einer vari-
ierenden Beleuchtungsfunktion eingefiihrt. Beide Modelle lieferten erfolgreiche Rekonstruktionen von
Daten, die mit unterschiedlich starker Vorfokussierung aufgenommen wurden.

Beide hier vorgestellten Modellerweiterungen gehen iiber den Ansatz von Thibault und Menzel hin-
aus, indem sie eine ortliche Variation der Zustandsdichte erlauben. Damit kompensieren sie Intensitits-
schwankungen, Positionsfehler und Probendrifts. Dadurch werden sie als Standardrekonstruktionsme-
thode fiir ptychographische Experimente interessant und vergrofern gleichzeitig den Bereich experi-

menteller Bedingungen unter denen Ptychographie moglich ist.

8.2 Ausblick

8.2.1 Anwendungen der Modellerweiterungen der Ptychographie

Zum Zeitpunkt des Abschlusses dieser Arbeit haben die vorgestellten Erweiterungen des ptychographi-
schen Modells bereits erste wesentliche Verdnderung erfahren. Aus physikalischer Sicht ist die Addition
der Amplituden der verschiedenen transmittierten Funktionen v; nicht sinnvoll interpretierbar [vgl. Glei-
chung (7.2)]. Mittlerweile ist es gelungen eine stabile Implementierung fiir eine Addition der Intensitéiten

zu erreichen, sodass gilt

b= 3 0li)- 14

Da die Zustandsdichte p(i,n) nicht normiert ist, erfasst der Algorithmus Intensititsschwankungen der
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Beugungsbilder. Um diese Schwankungen in der Aktualisierung des Residuum-Schitzers und der Am-

plitude richtig zu bilanzieren, wird zunichst eine Variable c; zur Skalierung der Intensitét definiert:

2_i(p(5,n) = po(i,n)) - !1/32\2.
2ipolisn)) - [¥7?

Dabei bezeichnet pg (i, n) die Zustandsdichte zu Beginn der Rekonstruktion.

cr: =1+

Damit wird zundchst die Abweichung Al zwischen gemessenem und geschitztem Beugungsbild be-

rechnet:

_ . _ ) 7 2
Cr 2-N

Mit dieser Abweichung ergibt sich die Aktualisierung der Amplitude zu

- AJ .
n = =5 t1] ¥
20 [Ynl? +e

wobei ¢ eine Konstante zur Absicherung der Quotientenbildung ist und allgemein gleich 0, 001 gesetzt

wird.

Die Aktualisierung des Residuum-Schitzers ist
Ip=1Ip+ L a1
BTIBT g NTT

Zur Aktualisierung der Zustandsdichte wird die Funktion
cr 2-N

Gegeniiber der vorherigen Implemenierung ist neben der unmittelbaren physikalischen Interpretierbar-

minimiert.

keit auch die Rekonstruktionsqualitit gestiegen. Abbildung 8.1 stellt die Rekonstruktion aus Abschnitt
5.5 der Rekonstruktion mit dem neuen Algorithmus gegeniiber. Der Qualitdtsgewinn ist augenscheinlich.
Die Auflosung dieser Rekonstruktion iibersteigt moglicherweise die Auflosung in Schropp u. a. (2012),
obgleich die Ausgangsdaten von deutlich schlechterer Qualitdt waren. Damit konnten die vorgestell-
ten Erweiterungen der Ptychograhpie die Grundlage legen, die bisher bestehende Auflésungsgrenze fiir

Rontgenabbildungen von 1 nm zu iiberwinden.

8.2.2 Validierung und Weiterentwicklung des SRXRF-Algorithmus

Mit den Erweiterungen des ptychographischen Modells und dem SRXRF-Algorithmus besteht nun die
Moglichkeit, Rontgenfluoreszenzaufnahmen mit Vorfokussierung zu machen und die Daten gleichzeitig
ptychographisch zu rekonstruieren. Damit konnten in einem nichsten Schritt Rontgenfluoreszenzaufnah-
men einer bekannten Probe mit ausreichender Statistik gemacht werden, um die Entfaltungen quantitativ
validieren zu kénnen.

Dariiber hinaus ist eine Weiterentwicklung des SRXRF-Algorithmus denkbar, mit der anstelle der Ob-

jektfunktion die Beleuchtungsfunktion rekonstruiert wird. Dazu wiirde man Fluoreszenzbilder einer be-
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SR

Abbildung 8.1: Rekonstruierte Objektphase eines Siemenssterns mit (a) kohédrenter Ptychographie, (b)
der Erweiterung auf fiinf variierende Beleuchtungsfunktionen und (c) kohirente Rekon-
struktion einer anderen Messung des selben Siemenssterns aus Schropp u. a. (2012).

kannten Objektfunktion, z. B. des Siemenssterns benotigen. Mit der rekonstruierten Beleuchtungsfunk-
tion wiren dann auch die Fluoreszenzdaten unbekannter Proben zu entfalten. Die Methode wiirde so
unabhingig von der Ptychographie und z.B. auch an Rontgenrohren einsetzbar.

AuBerdem lieBe sich das Entfaltungsprinzip unmittelbar auf eine dreidimensionale Entfaltung verallge-
meinern, so dass damit auch Fluoreszenztomogramme entfaltet werden konnten.

Mit steigender Qualitédt ptychographischer Rekonstruktionen, wird auch die Rekonstruktion der Fluores-
zenzobjekte besser. Durch die Verwendung der ortlich variierenden Beleuchtungen zur Rekonstruktion,
wiirde sich eine Positionskorrektur oder Normierung der Fluoreszenzdaten eriibrigen und die Qualitéit der
Entfaltung sollte steigen. In diesem Zusammenhang wiirde man dann nicht mehr von einer Entfaltung

sprechen, sondern von einer verallgemeinerten Rekonstruktion.
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Anhang

Pythonimplementierung des SXRF-Algorithmus

# —x— coding: cpl252 —x—

import os

import scipy.interpolate

import numpy as np

from matplotlib import pyplot as plt
import EdfFile

import random

import edf

from scipy.ndimage import gaussian_filter as blur

def change_grid(image, demand_res, given_res, accuracy=’cubic’):

nmnn

interpolates_an_image_to_the_required_resolution

[T

nmnn
[T

evalpoints= np.array ([(i*demand_res, j*demand_res) for i in range(
int (image.shape[0O]* given_res/demand_res+0.5)) for j in range(
int (image.shape[l]*xgiven_res/demand_res+0.5))])

points=np.array ([(l.xixgiven_res ,l.xjxgiven_res) for i in range(
image .shape [0]) for j in range(image.shape[1])])

values = np.ndarray. flatten (image)

grid = scipy.interpolate.griddata(points ,values, evalpoints ,
method=accuracy , fill_value=0)

help_grid = np.reshape(grid, (int(image.shape[0]*given_res/
demand_res+0.5) ,int (image.shape[l]*given_res/demand_res+0.5)))

return help_grid

def pixel_size(wavelength, distance, dim, pixel_size_det):

returns _pixelsize _of_ptycho_recon_in_real_space_with_wavelength,

[T

distance ,_,dimension_of_cropped_diffraction _pattern_and_pixel_size_

L)

of _,detector

nmnn
[T

return wavelengthxdistance/(dim*pixel_size_det) #pixel size in

real space
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HAHHHB BB BB HHHHHHAHHHHHH
#Parameters

HAHABABABAB AR AR ARG AG AR AR

wavelength = 1240. / 11930 #in [nm]
distance = 2080. #in [mm]
dim =100 #size of illumination in one direction

pixel_size_det = 0.172 # size of detector pixels in [mm]

fluo_res = 10. #step size of fluorescence scan in nm

itteration = 60000 #number of itterations

ordner = ’im’

folder = ’testdata’ + os.sep + 10nm_pt/illu_vergleich’+os.sep + ’pt’
#folder for saving results

illu_file = “testdata’ + os.sep + ’10nm_pt’ + os.sep+ illu_inco2.edf’
#path and name of illumination

fluo_file = ’testdata’ + os.sep + ’10nm_pt/gold2.edf’

fluo_file2 = ’testdata’ + os.sep + ’10nm_pt/gold_pt2.edf’

norm_file = “testdata’ + os.sep + “10nm_pt/scan_0014.dat’

plotting = True #show live plot of reconstruction

norm_column = 7 #column for norm values

use_highres = True #use high resolution reconstruction

S —

pixel_size = wavelengthxdistance /(dim*xpixel_size_det)

illum_res = pixel_size

print(illum_res)

mean_res = illum_res

print( ’initializing_’)

illu_init = 1. % edf.read(illu_file)

illumination = (illu_init)
illumination = change_grid(illumination , fluo_res, illum_res)
illumination[illumination < 0] = 0

illumination /= np.sum(illumination)
edf.write(’illu_used.edf’, illumination, append = 0)
dim = illumination .shape[0]
print(’loading_and_norming_fluodata’)

len_border = illumination.shape[0]

fluomap=(edf.read (fluo_file2))—(edf.read(fluo_file))
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edf. write (folder+’fluomap_used.edf’, fluomap, append=0)
datafile = open(norm_file, "r"

norm

[(line.split(’_, ) [norm_column]) for line in datafile]

norm [float(norm[i]) for i in range(l,len(norm) ,1)]
datafile .close ()
norm = np.array (norm)
norm/=np . mean (norm)
fluomap = ((fluomap. flatten ()/norm[:—5]).reshape (fluomap.shape))
data = [[fluomap[y_pos, x_pos],.[(y_pos).(x_pos)],[y_pos, x_pos]]
for x_pos in range(fluomap.shape[1]) for y_pos in range(
fluomap .shape[0]) ]
fluoguess = np.zeros(fluomap.shape)
objectmap = np.ones ((fluoguess.shape[0O]+1xlen_border, fluoguess.shape
[1]+1x1len_border), dtype=float)

objectmap #*= np.mean(fluomap)

print( ’starting_itteration ’)

if plotting == True:
plt.ion ()
coord_list = np.arange(len(data))

plotter = []
change_map = 1. % objectmap

dose = np.zeros(objectmap.shape)

for j in coord_list:

y_pos = data[j][1][0]
x_pos = data[j][1][1]
dose[y_pos : y_pos + dim, x_pos : x_pos + dim] += illumination

dose[dose == 0] =1
err_old =np.sum(fluomap)
count2 = 0

count = 0

for k in xrange(itteration):
change_map *= 0.
random . shuffle (coord_list)
if count != O:

illu = np.zeros(illumination.shape)
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illu[count:—count,count:—count] = illumination[count:—count,
count:—count |
else:
illu = 1.x illumination
dim = illu.shape[0]
for j in coord_list[count2:]:
y_pos = data[j][1][0]
x_pos = data[j][1][1]
y = data[j][2][0]
x = data[j][2][1]
fluo = data[j][0]
fluoguess[y,x] = np.sum(illu % objectmap[y_pos : y_pos + dim,
X_pos : x_pos + dim])
if fluoguess[y,x] > 0 and fluo > O:
diff2 = fluox(np.sqrt(fluo/fluoguess[y,x]) — 1)
else:
diff2 = —fluoguess|[y,x]
change_map[y_pos : y_pos + dim, x_pos : x_pos + dim] += diff2

* 1llu

err=np.sum(abs(fluomap—fluoguess)*dose[dim/2: —dim/2,dim/2: —dim
/21)

if use_highres == True and err_old—err<0 and k>10:
print ’applying_highres’
if 2xcount< illumination.shape[0]—2:
count+=1
else:
count2 += 1

if count2 == len(coord_list):
count=0
count2=0
else:
err_old = 1l.xerr

change_map /= dose
objectmap += change_map

objectmap[objectmap < 0] *= 0.9

if plotting == True and k%10 == O:
print ’plot_aktualisiert’
plt.clf ()

plt.subplot(221)
plt.imshow ((objectmapx*dose))
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plt.subplot(222)

plt.imshow (fluomap)
plt.subplot(223)

plt.imshow (fluomap—fluoguess)
plt.subplot(224)

plt.imshow (change_map=*dose)
plt.draw ()

print "au_’, k, np.sum(abs(fluomap — fluoguess)), err, err_old

if k%100 == 0:
EdfFile . EdfFile (folder + “high_object_’ + str(k) + ’.edf’).
WriteImage ({}, objectmap, Append = 0)
EdfFile . EdfFile (folder + “high_object_res_’ + str(k) + ’_.edf
>) . Writelmage ({}, fluomap — fluoguess, Append = 0)
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Pythonimplementierung der Ptychographie

Die Implementierung basiert auf der urspriinglichen Umsetzung der kohédrenten Ptychograhpie in Python

von Susi Honig.

import edf

import EdfFile

from matplotlib import pyplot as plt
import numpy as np

import gauss

import cmath

import os

import random

import time

import scipy

import scipy.ndimage as blur

def init_illumination (size=256, sigma=5):
gauss_image = gauss.gauss(sigma, size)
Beleuchtungsfkt = np.zeros(gauss_image.shape, dtype = complex)
Beleuchtungsfkt += gauss_imagexrandom.random ()

return Beleuchtungsfkt

def constrain (ODb):
Ob_abs=abs (Ob)
Ob_phase=np.angle (Ob)
Ob_abs[Ob_abs>1.]=1
Ob_abs[Ob_abs <0.8]=0.8
Ob_phase [ Ob_phase >0]=0
return Ob_abs*np.cos(Ob_phase)+1j+*Ob_absxnp.sin (Ob_phase)

def normit2 (f):

return np.max(np.abs(f)) %2

def fitfunc (faktor ,data, Trans_abs):
faktor[faktor <0.0001]=0.0001
difference=np.sqrt(abs(data—np.sum([ faktor[n]*Trans_abs[n] for n
in range(len(Trans_abs))], axis=0)))
return difference . flatten ()

def amplituden_updatend2 (Beugungsbild , Trans_FFT, trash ,j,n,bs, faktor)

Trans_abs = [(abs(Trans_FFT[a])*%2) for a in range(len(Trans_FFT)
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)1

if j>10 and j%10==0
summe=np.sum ([ Trans_abs[a]x faktor[a] for a in range(len (

Trans_FFT))], axis =0)
int_fak=np.sum(Trans_abs)/len(Trans_FFT)/np.sum(summe)
bb=(Beugungsbild—trash/int_fak)
faktor= scipy.optimize.leastsq (fitfunc , faktor ,args=(bb,
Trans_abs), maxfev=10)[0]

faktor[faktor <0.0001]=0.0001
Transmissionsfkt_FFT_neu=Trans_FFT

summe=np.sum ([ Trans_abs[a]xfaktor[a] for a in range(len(Trans_FFT
))], axis =0)

int_fak=np.sum(Trans_abs)/5/np.sum(summe)

diff = (Beugungsbild — summe — trash/int_fak)

diff x= int_fak

diff*=bs

trash+= 0.5/nx(diff)

trash[trash <0]=0

diff x=(1—-0.5/n)

for a in range(len(Trans_FFT)):
ud=(diff/(summe+0.0001)+1)
ud [ud<0.000001]1=0.000001
Trans_FFT[a]+*=np.sqrt(ud)

return Trans_FFT, np.sum(np.absolute(diff)), trash,h faktor_new,
stderr

t_init = time.time ()

HAH A A A A A A A A
#BEGIN OF PARAMETER SECTION
#HAHAH AR A HHHHHHHAHAH A
input_path = "Testdaten" +os.sep + "testdatensatz5" + os.sep + "ccd_"
#absolute or relative path to data including file prefix (example
"data/scan_0004/pilatus01 /ccd_")
output_path = "Testdaten" +os.sep + "testdatensatz5" + os.sep + "rek/
Con2int_inco_rek_"
#absolute or relative path to data including file prefix (example
“data/scan_0004/pilatus01 /ccd_ ")
display=False
file_type = "_00000.edf" # typ of data
flip_horizontal = False #flips diffraction pattern in
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horizontal direction

flip_vertical = False #flips diffraction pattern in
vertical direction

posx_O = 249 # Mittelpunkt der Beugungsbilder in x—Richtung

posy_O = 324 # Mittelpunkt der Beugungsbilder in y—Richtung

no_of_itterations = 2000 #number of itterations

no_steps_x = 50 #number of steps of ptychographic scan
in x direction

no_steps_y = 50 #number of steps of ptychographic scan
in y direction

length_x=0.0015 #total length of scan in x direction
in [mm]

length_y=0.0015 #total length of scan in y direction in
[mm]

distance = 2080. # Abstand Probe—Detektor in mm
wavelength= 0.0000000825 #in mm

pixel_size_det = 0.172 # Pixelgroesse des Detektors in mm
Beta = 1. #strength of update function

Alpha = 0.002 #convergence parameter, higher values make

reconstruction more stable

dim=256

no_1ll=5

sigma = 30x1.xdim/256

beamstop_file = "Testdaten" +os.sep + "testdatensatz5" + os.sep +’

beamstop .png’

HAHABAB ARG AB AR AR AR AR AR
#END OF PARAMETER SECTION
HAHABABABABAH AR AR AR AR

Beugungsbilder =[]
illno=no_1ll
coords =[]

2

print ’“reading _files’,

for k in range(0,no_steps_x+1,1):
for 1 in range(0,no_steps_y+1,1):
if k%fak==0 and 1%fak==0:
Beugungsbilder.append (np. fft. fftshift (((1.*xedf.read(
input_path + str(k).zfill(4) + *_° + str(l).zfill(4) +
file_type)[posy_O—dim/2:posy_O+dim/2,posx_O—dim/2:
posx_O+dim/2]))))
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bs=np. fft. fftshift (plt.imread(beamstop_~file)[posy_O—dim/2:posy_O+dim
/2 ,posx_O—dim/2:posx_O+dim/2])

bs[bs!=0]=1

n=len(Beugungsbilder)

range_1ld = 5%40+dim2

if flip_horizontal == True:
for i in arange(len(Beugungsbilder)):

Beugungsbilder[i]=np. fliplr (Beugungsbilder[i])

if flip_vertical == True:
for i in arange(len(Beugungsbilder)):

Beugungsbilder[i]=np. flipud (Beugungsbilder[i])

pixel_size = wavelengthxdistance /(dim*pixel_size_det)

Objektfkt=np.ones ((int(1.5xdim2 + length_y/pixel_size+0.5)+4xrange_1d
,int (1.5%xdim2 + length_x/pixel_size+0.5)+4xrange_1d), dtype=
complex)

faktor=np.ones ((len(Beugungsbilder), no_ill), dtype=float)

faktor=np.array ([ faktor[n,:]/np.sum(faktor[n,:]) for n in range(len (
faktor))])

Beleuchtungsfkt = [init_illumination (dim, sigma) for i in range(
no_ill)]

plotter = []

coord_list = arange (0,len(Beugungsbilder))

trash =np.zeros(Beugungsbilder [0].shape, dtype = float)

dose=np.ones (Objektfkt.shape, dtype=float)

dose2=np.ones(Beleuchtungsfkt [0].shape, dtype=float)

pos_dif=np.array ([np.copy ([0.,0.]) for t in range(len(coord_list))])

step_size_x = fakxl.xlength_x/(no_steps_x)/pixel_size

step_size_y = fak=xl.xlength_y/(no_steps_y)/pixel_size

positionen = [[int(range_ld+dim2+1+y*xstep_size_y+0.5),int(range_1d+
dim2+1+xxstep_size_x+0.5), y, x] for y in xrange(0,no_steps_y/fak
+1,1) for x in xrange(0,no_steps_x/fak+1,1)]

data =[[positionen[k],1.x Beugungsbilder[k]] for k in range(len (
Beugungsbilder))]

norm = 1./dim
norm_inv = 1.x(dim)
error_map = np.zeros (((no_steps_y+1) ,(no_steps_x+1)))

if display==True:
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plt.ion ()

print ’time_to_initialize:’, time.time()—t_init, ’_start_of_
reconstruction’
for i in arange(no_of_itterations):
print i,
t_rec_start = time.time ()
random . shuffle (coord_list)

Objektfkt=constrain (Objektfkt)
if i<l1:
for k in coord_list:

""" Funktion_die_die_,geupdatete _Objekt—_ und

Beleuchtungsfunktion_zurueck gibt"""

pos_y = data[k][O][O]+ pos_dif[k][O]

pos_x = data[k][O][1]+ pos_dif[k][1]

y = data[k][O0][2]

x = data[k][0][3]

ObjektfktSub = [Objektfkt[pos_y:pos_y+dim, pos_x:pos_x+dim
11

Transmissionsfkt = [Beleuchtungsfkt[t]«ObjektfktSub[0]
for t in range(len(Beleuchtungsfkt))]

Transmissionsfkt_FFT = [normxnp. fft. fft2 ( Transmissionsfkt
[t]) for t in range(len(Beleuchtungsfkt))]

Transmissionsfkt_FFT_Phase , error_map[y,x], trash,
faktor_update , info = amplituden_updatend2(data[k][1],
Transmissionsfkt_FFT , trash, i, len(coord_list) ,bs,
faktor[k,:])

faktor[k,:]=1.x faktor_update

for a in range(len(Beleuchtungsfkt)):

diff_trans=norm_invsnp. fft.ifft2 (
Transmissionsfkt_FFT_Phase[a]) —Transmissionsfkt[a
]

ud_bel=faktor[k,a]*Beta/(normit2 (ObjektfktSub [0]) +
Alpha) «(ObjektfktSub [0]. conjugate () ) *(diff_trans)

Beleuchtungsfkt[a] += ud_bel

ud_ob=faktor[k,a]«Beta/(normit2 (Beleuchtungsfkt[a])+
Alpha)*(Beleuchtungsfkt[a].conjugate () ) *(
diff_trans)
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else:

ObjektfktSub [0] +=ud_ob

if 1i==0:
dose2+=abs (ObjektfktSub [0]) *%2
dose[pos_y:pos_y+dim, pos_x:pos_x+dim]+=abs(
Beleuchtungsfkt[a]) xx2

nnn Funktionudieudiel_,geupdatete,_,Objekt—uundu
Beleuchtungsfunktion_zurueck_gibt"""

pos_y data[k][O][O]+ pos_dif[k][O]

pos_x = data[k][O][1]+pos_dif[k][1]

y = data[k][0][2]

x = data[k][O0][3]

ObjektfktSub = [Objektfkt[pos_y:pos_y+dim,pos_x:pos_x+dim

]1+[ Objektfkt [ pos_y+axdim2:pos_y+dim+axdim2, pos_X+bx
dim2:pos_x+dim+(b)*dim2] for a in [—1,1] for b in
[—1,11]

Transmissionsfkt = [Beleuchtungsfkt[t]*«ObjektfktSub[t]
for t in range(len(Beleuchtungsfkt))]

Transmissionsfkt_FFT = [normx*np. fft. fft2 ( Transmissionsfkt
[t]) for t in range(len(Beleuchtungsfkt))]

Transmissionsfkt_FFT_Phase , error_map[y,x], trash,
faktor_update , info = amplituden_updatend2(data[k][1],
Transmissionsfkt_FFT , trash, i, len(coord_list),hbs,
faktor[k,:])

faktor[k,:]=1.x faktor_update

for a in range(len(Beleuchtungsfkt)):

diff_trans=norm_invxnp. fft.ifft2 (
Transmissionsfkt_FFT_Phase[a]) —Transmissionsfkt[a
1

ud_bel=Beta/(np.max(dose2) +Alpha)*(ObjektfktSub[a].
conjugate () ) x(diff_trans)

Beleuchtungsfkt[a] += ud_bel

dose[pos_y:pos_y+dim, pos_x:pos_x+dim]+=abs(ud_bel) xx2

ud_ob=Beta/(np.max(dose)+Alpha)«(Beleuchtungsfkt[a].
conjugate () )x(diff_trans)

ObjektfktSub[a] +=ud_ob

dose2+=abs (ud_ob) xx*2




130 Literaturverzeichnis

t_rec_stop = time.time ()
plotter .append(np.sum(error_map))

>

print ’“time_=_’, round(t_rec_stop—t_rec_start ,2), ’_mean_error,
sum’ ,round( plotter[i],0), faktor[k,:],info#, round(np.sum(
trash[0])),round(np.mean(std) ,4), round(np.std(faktor) ,4)
if 1%5==0:
EdfFile . EdfFile (output_path + ’objekt_phase’+str(i)+’ .edf’).
Writelmage ({}, np.angle(Objektfkt), Append = 0)
EdfFile . EdfFile (output_path + ’trash.edf’).Writelmage({}, np.
fft. fftshift(trash), Append = 0)
EdfFile . EdfFile (output_path + “objekt_abs’ ’+str(i)+’.edf’).
WriteIlmage ({}, abs(Objektfkt), Append = 0if i>0:
EdfFile . EdfFile (output_path + ’plot.edf’). WriteImage({}, np.
array (plotter), Append = 0)
for u in range(len(Beleuchtungsfkt)):
EdfFile . EdfFile (output_path + str(u)+ illu_abs +str(i)+’.
edf’). Writelmage ({}, abs(Beleuchtungsfkt[u]), Append =
0)
EdfFile . EdfFile (output_path + str(u)+’illu_faktor +str (i)
+’ .edf’). Writelmage ({}, faktor[:,u].reshape((51,51)),
Append = 0)
EdfFile . EdfFile (output_path + str(u)+ illu_phase ’+str(i)+
>.edf’). WriteImage ({}, np.angle(Beleuchtungsfkt[u]),
Append = 0)
if display==True:
plt.clf ()
plt.subplot(330)
plt.imshow (abs(Objektfkt), interpolation='nearest’)
plt.subplot(331)
plt.imshow (np.angle (Objektfkt), interpolation="nearest’)
plt.subplot(332)
plt.imshow ((abs(Beleuchtungsfkt[0])), interpolation="nearest’
)
plt.subplot(333)
plt.plot(plotter)
if len(Beleuchtungsfkt)>1:
plt.subplot(334)
plt.imshow ((abs(Beleuchtungsfkt[1])), interpolation=’
nearest’)
if len(Beleuchtungsfkt)>2:
plt.subplot(336)
plt.imshow ((abs(Beleuchtungsfkt[2])), interpolation="
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nearest’)
plt.draw ()
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