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Einleitung

Das Ziel dieser Arbeit ist die Entwicklung und Charakterisierung von verbesserten
Quellen und Optiken fiir weiche Rontgenstrahlung. Mikroskopische Untersuchungen mit
Rontgenstrahlung sind in den letzten Jahrzehnten immer bedeutender geworden. Lange
Zeit war diese Technologie an die Grofsforschungsanlagen zur Synchrotronstrahlungser-
zeugung gebunden. Laborstrahlungsquellen sind hingegen einer grofieren Gemeinschaft
von Forschern zugénglich und machen diese gleichzeitig unabhéingiger von den Grof-
forschungsanlagen. Wenngleich die Brillanzen dieser Strahlungsquellen hinter der Syn-
chrotronstrahlung zuriickbleiben, bieten sie durch ihre permanente Verfiigbarkeit eine
attraktive Alternative zu den begrenzt zuginglichen und seltenen Grofforschungsein-
richtungen. Im Folgenden soll eine kurze Motivation und ein Ausblick auf die Arbeit
gegeben werden.

Als weiche Rontgenstrahlung bezeichnet man den Spektralbereich von weniger als 5
bis hin zu etwa 0,5nm Wellenldnge. Abbildung 0.1 illustriert den Spektralbereich von
infraroter (IR) bis zur harten Réntgenstrahlung (XR) und gibt einen Uberblick iiber die
Nomenklatur und einige ausgewihlte Energien darin.

Wellenlange
1um 100 nm 10 nm 1nm 0.1nm=1A
T T T

T
# a ———
uv extremes UliEfaviolett harte RoRtgeNStrahlung

T O O L
leVv 10eV 100 eV 1 keV 10 keV

Photonenenergie

Abbildung 0.1:

Das elektromagnetische Spektrum vom Infraroten bis hin zur harten Réntgenstrahlung. Unter einer Wellen-
lange von 50 nm spricht man von extrem ultravioletter Strahlung (EUV), deren prominenteste Wellenlinge bei
13 nm liegt, ndmlich der Wellenlédnge der Next-Generation-Lithography der Halbleiterindustrie. Die weiche
Rontgenstrahlung (SXR - englisch: soft X-ray) oder ebenfalls auch extrem ultraviolette Strahlung (XUV)
genannt, schlieBt unterhalb an und reicht bis etwa 0,5 nm Wellenldnge. Auf sie folgt die harte Rdntgen-
strahlung. Innerhalb der weichen Réntgenstrahlung liegt das Wasserfenster, ein Wellenlangenbereich, der
besonders interessant fiir die Untersuchung organischer und biologischer Proben ist. Fiir einige ausgewdhlte
Elemente sind die Energien der K- und L-Schalen-Absorptionskante dargestellt [Attwood, 1999].

Die Bedeutung der Rontgenstrahlung zur medizinischen Untersuchung wurde bereits
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direkt bei ihrer Entdeckung durch Wilhelm Conrad Réntgen [1896] offenbar. Die ein-
zigartigen physikalischen Eigenschaften ermdoglichten bald einen vielseitigen Einsatz bei
der Analyse von Materie. Zum einen hat weiche Réntgenstrahlung eine kurze Wellen-
lange, was theoretisch Experimente mit hoher rdumlicher Auflésung ermoglicht [J. W.
Strutt, 3rd Baron Rayleigh, 1879|. Zum anderen durchdringt Réntgenstrahlung optisch
dichte Materie und ldsst so Beobachtungen in sonst unzuginglichen Bereichen zu. Durch
ihre stark energie- und elementabhéngigen Absorptions- und Dispersionseigenschaften
liefert sie dabei Informationen iiber die innere Zusammensetzung der Materie. Dabei
liegen spezifische Absorptionskanten beinahe aller hiufig vorkommenden Elemente in
diesem Wellenldngenbereich.

Die Untersuchung organischer und biologischer Proben mit weicher Rontgenstrahlung
ist besonders im Bereich des Wasserfensters, das zwischen 2,28 nm und 4,38 nm Wellen-
lénge liegt, interessant. Eine Auftragung der elementspezifischen Absorptionsldngen von
Kohlenstoff und Sauerstoff, die das Wasserfenster aufspannen, aber auch einiger anderer
Elemente ist in Abbildung 0.2 dargestellt.

Fiir mikroskopische Untersuchungen bendtigt man effektive Optiken fiir diese Wel-
lenléngen. Aufgrund der starken Absorption der XUV-Strahlung existieren innerhalb
einer Absorptionslinge keine effektiven brechenden Optiken. Daher miissen stattdessen
Spiegel oder diffraktive Optiken verwendet werden. Deren Herstellung ist mit erhebli-
chem Aufwand verbunden und Gegenstand aktueller Forschung und Entwicklung, wobei
die rdumliche Auflésung der Réntgenmikroskope immer weiter verbessert werden kann
[Sakdinawat und Attwood, 2010].

Fiir bildgebende und andere Experimente ist die Kohérenz der Strahlung ein zuneh-
mend wichtiges Kriterium. Die rdumliche Kohérenz wurde durch die Verbesserung der
Synchrotronstrahlungsquellen immer weiter verbessert und kann durch kleinste Aper-
turen noch weiter erhoht werden. Auf diese Weise wird neben der Intensitdt auch die
Phase der elektromagnetischen Welle als Informationstréger zugénglich.

Die Verfiigbarkeit hochwertiger weicher Synchrotronstrahlung war lange auf Speicher-
ringe begrenzt. Durch fortschreitende Entwicklung von Laborquellsystemen gelingt es
jedoch zunehmend auch im kleinen Mafistab immer brillantere Strahlung zu generieren,
die mittlerweile ein Niveau erreicht, dass Mikroskopie im Wasserfenster mdoglich macht.

Im Rahmen dieser Arbeit wird in Kapitel 1 ein Uberblick iiber die verwendeten
Grundlagen gegeben. Dabei wird die Physik eines laserinduzierten Plasmas zur XUV-
Strahlungserzeugung eingefiihrt. Anschlieffend werden verschiedene Quellsysteme fiir
weiche Rontgenstrahlung vorgestellt und dabei ein Schwerpunkt auf die Laser-Plasma-
Quellen gelegt. Danach werden die Prinzipien der hergestellten und charakterisierten
Optiken dargestellt.

In Kapitel 2 werden die verwendeten Laborquellen vorgestellt. Zur Erzeugung hoch-
brillanter Strahlung wird ein Argon-Fliissigtarget benutzt und dessen Betriebsparame-
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Abbildung 0.2:

Auftragung einiger Absorptionslédngen im Wasserfenster. Bei 2,28 nm (oder 543 V) wird Sauerstoff, der den
Hauptbestandteil der natiirlichen wassrigen Umgebung vieler biologischer und organischer Proben bildet,
relativ transparent fiir XUV-Strahlung. Dadurch entsteht ein natiirlicher Kontrast zwischen Lésungsmittel
und der kohlenstoffhaltigen Probe. Da viele Elemente in diesem Bereich Absorptionskanten besitzen, kdnnen
beispielsweise Zellen, Proteine, Substanzen aus der Umwelt, wie Bodenproben und andere Systeme, ele-
mentensensitiv untersucht werden. Herausgegriffen sind in der Auftragung die Absorptionskanten von Titan,
Stickstoff und Kalzium (Daten entnommen aus Henke u.a. [1993]).

ter zur XUV-Strahlungserzeugung untersucht. Anschliefend wird die Integration dieser
Quelle in ein Experiment zur Rontgenmikroskopie demonstriert. Es wird ein bichroma-
tischer Ansatz verfolgt, der iiber die Referenzierung zweier mikroskopischer Aufnahmen,
einer unter und einer iiber der spezifischen Absorptionskante des Kalziums eine genaue
Lokalisation kalziumhaltiger Strukturen ermdoglicht.
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Die Herstellung leistungsfahiger diffraktiver Optiken ist aufgrund der gewiinschten
Strukturgrofen im Nanometerbereich eine grofse Herausforderung. Ein neuer Ansatz
zur Herstellung von Optiken fiir weiche Rontgenstrahlung ist der Einsatz sogenannter
Multischicht-Laue-Linsen (MLL), deren Herstellung und Charakterisierung an Labor-
und Synchrotronstrahlungsquellen in Kapitel 3 diskutiert wird. Die aus den Experi-
menten gewonnenen Strahlparameter einer solchen Linse werden mit Simulationen der
Strahlpropagation verglichen.

Die Herstellung und Charakterisierung ultra-kleiner Lochblenden zur Anwendung in
der linsenlosen Bildgebung wird in Kapitel 4 gezeigt. In zwei Experimenten am BESSY 11
Speicherring am Helmholzzentrum in Berlin wurden diese durch Beugungsexperimen-
te und im linsenlosen Bildgebungsverfahren der Ptychographie in ihren Eigenschaften
analysiert und mit Simulationen verglichen.

Die Arbeit schliefst mit einer Zusammenfassung und einem Ausblick in Kapitel 5.



Kapitel 1

Grundlagen

Einleitung

In diesem Kapitel wird eine Ubersicht der in dieser Arbeit verwendeten Grundlagen
gegeben. Dazu wird zunichst eine knappe Zusammenfassung der Plasmaphysik, die
fiir die Beschreibung einer laserinduzierten Plasmaquelle fiir Rontgenlicht notwendig
ist, vorangestellt. Im zweiten Abschnitt folgt ein Uberblick iiber die Eigenschaften von
Rontgenstrahlung und die Moglichkeiten ihrer Erzeugung. Anschlieffend werden die in
dieser Arbeit untersuchten Optiken vorgestellt.

1.1 Grundlagen der Plasmaphysik

Heifle und dichte Plasmen sind Quellen fiir extrem ultraviolette Strahlung. In erster N&-
herung konnen sie als schwarze Strahler betrachtet werden, deren Strahlungsmaximum
durch das Wiensche Verschiebungsgesetz gegeben ist. Damit ein schwarzer Kérper im
Bereich der weichen Rontgenstrahlung emittiert, muss er eine Temperatur von einigen
100 eV besitzen. Diese Energie liegt deutlich iiber der Ionisationsenergie aller Elemente,
sodass die Quelle im Plasmazustand vorliegen muss. In diesem Kapitel wird iibersichts-
artig in die Physik von Plasmen durch wichtige Kenngrofien eingefiihrt.

1.1.1 Plasmaprozesse und -eigenschaften

Die Beschreibung eines Plasmas ist ein Vielteilchenproblem, das in seiner vollstdndi-
gen Beschreibung auf wenige Teilchen beschrénkt ist, bei dem alle Geschwindigkeiten,
Orte sowie elektrische und magnetische Felder erwogen werden. Alternativ muss die
Darstellung mit makroskopischen Parametern vereinfacht werden.

Man kann in einem Plasma zwischen kurzreichweitigen Wechselwirkungen, wie Stof-
prozessen und Bremsstrahlung durch Coulombkrifte, und langreichweitigen Wechselwir-
kungen, wie Plasmaoszillationen, bei denen geladene Plasmateilchen kollektiv an einem
Prozess teilnehmen, unterscheiden.
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Ein wichtige Kenngrofe fiir das Abschétzen, ob lang- oder kurzreichweitige Wechsel-
wirkungen dominieren, ist die Debyesche Abschirmlénge \g:

JeokpTe
A = . 1.1
d e2n, (L.1)

Dabei bezeichnet ¢ die elektrische Feldkonstante, k; die Boltzmannkonstante, T, die

Elektronentemperatur, e die Elementarladung und n, die Elektronendichte. Fiir Plas-
men zur Erzeugung weicher Rontgenstrahlung, wie sie in dieser Arbeit zum Einsatz
kommen, liegt die Debysche Abschirmlidnge typischerweise bei etwa 5nm [Attwood,
1999]. Innerhalb der Abschirmlénge dominieren Effekte der geladenen Ionen und der
freien Elektronen. Bei groferen Lingenskalen wird die elektrische Wirkung der Ionen
durch die Elektronen abgeschirmt und das Plasma verhalt sich elektrisch quasineutral.
Im Fliissigkeitsmodell haben die Elektronen die natiirliche Eigenfrequenz, mit der das
Plasma kollektiv schwingt, die Plasmafrequenz w,. Es gilt mit m, als der Ruhemasse
des Elektrons:

e2n,
= 1.2
“p €0Me (1.2)
1 [kTs
= __ . 1.
AV Mme (1.3)

Der Brechungsindex eines Plasmas kann aus der Dispersionsrelation fiir die Ausbrei-
tung elektromagnetischer Wellen in Plasmen als Zusammenhang der Plasmafrequenz w,
und der sich ausbreitenden Welle der Frequenz w angegeben werden [Attwood, 1999].

2

w
] 1.4
n “ (14
= J1-"e (1.5)

Ne

Diese makroskopische Grofse ist fiir laserinduzierte Plasmen von besonderer Bedeu-
tung, da nur fiir eine Laserfrequenz hoher der Plasmafrequenz w > w, die Strahlung
zum Heizen in das Plasma eindringen kann. Andernfalls wird die Strahlung vom Plasma
zuriick reflektiert. Zusammen mit der Gleichung (1.3) ldsst sich die kritische Elektro-
nendichte n. angeben (w, = w), bis zu welcher sich die eindringende elektromagnetische
Welle noch im Plasma ausbreiten kann:

60mew2

(1.6)

Ne =
62
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Abbildung 1.1:

Elektronendichteverlauf eines laserinduzierten Plasmas. Das Laserlicht wird besonders effektiv nahe der kri-
tischen Elektronendichte absorbiert. Durch Energietransport in das Innere des Plasmas entsteht ein Bereich
intensiver Réntgenemission [Attwood, 1999].

Fiir die zur Plasmaerzeugung oft verwendeten, gepulsten Nd: YAG-Laser ergibt sich fiir
die fundamentale Wellenldnge von A = 1064 nm eine kritische Plasmadichte von 1021C#.
Wird ein Laserpuls auf ein Target zur Plasmaerzeugung fokussiert, so wird bereits
beim Ansteigen der Laserintensitit das Targetmaterial ionisiert, wobei Multiphotonen-,
Tunnel- und Feldionisation in Abhéngigkeit von der eingestrahlten Energie auftreten
[Morgan, 1975|. Die weitere Autheizung des Plasmas geschieht iiberwiegend bei mittle-
ren Intensitéiten (I < 10® W) durch den Prozess inverser Bremsstrahlung. Dabei werden
die freien Elektronen beschleunigt und ionisieren durch Stofe weitere Targetatome [Kru-

er, 1988|.

Ein Plasma dehnt sich mit hoher Geschwindigkeit aus, wobei die Geschwindigkeit
auch von der Masse und dem mittleren Ionisationsgrad der Atome abhingt [Attwood,
1999|:

/ Z’ykae
Uexp = T . (1 7)

~ bezeichnet dabei den Adiabatenexponent. Ein zehnfach ionisiertes Argonplasma bei
500 eV expandiert mit etwa 0,14%. Diese Expansion fiihrt zu der Ausprigung einer
sich selbst regulierenden Heizzone, in der die Strahlung um den Kern des Plasmas nahe
der kritischen Elektronendichte effektiv umgesetzt wird (sieche Abbildung 1.1).
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Abbildung 1.2:
Emissionsspektrum eines heifen und dichten Plasmas. Die Linien beruhen auf verschiedenen lonisierungszu-
standen der Plasmaatome [Attwood, 1999].

1.1.2 Plasmaemission

Ein, wie in Kapitel 1.1.1 beschriebenes Laserplasma, kann in seiner Emissionseigen-
schaft in erster Ndherung als ein Korper mit gleich verteilter Temperatur beschreiben
werden, sodass die Abstrahlcharakteristik ndherungsweise die eines schwarzen Strah-
lers ist. Der schwarze Strahler ist ein oberes Limit fiir die spektrale Leistungsdichte
des Plasmas, das sich nicht vollsténdig im thermischen Gleichgewicht befindet. Dariiber
hinaus kommt es zu einem nicht-thermischen Kontinuum, in welchem hochenergetische
Photonen emittiert werden, die aufgrund von nichtlinearen Elektronenprozessen, wie
Resonanzabsorption und stimulierter Raman-Streuung hohere Energiezustiande als die
Temperatur des Plasmas besitzen |Attwood, 1999; Griem, 2005]. In Abbildung 1.2 ist
das Emissionsspektrum eines heifen und dichten Plasmas dargestellt.

Die Emission eines Plasmas setzt sich aus verschiedenen Prozessen des Plasmas zu-
sammen. Zum einen werden freie Elektronen im Coulombfeld der lonen abgebremst.
Dabei entsteht ein breitbandiges Energiespektrum, die Bremsstrahlung, das von der Ge-
schwindigkeitsverteilung und mittleren Energie der Elektronen abhingt. Dariiber hinaus
koénnen die Elektronen mit den Ionen rekombinieren, wobei auch diese Rekombinations-
strahlung kontinuierlich ist und von der kinetischen Energie der Elektronen abhéngt.
Die Linienstrahlung wird bei dem Ubergang eines in eine hoher angeregten Elektrons in
eine niedrigeren Energiezustand in Linien emittiert, deren Photonenenergie der Uber-
gangsenergie entspricht. Diese diskreten Energien lassen sich mit dem empirischen Mo-
seleyschen Gesetz berechnen [Mayer-Kuckuk, 1997]:

%:Roo (Z — o)’ <nl2—ri2> (1.8)
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Dabei bezeichnet Z die Kernladungszahl, R, die Rydbergkonstante, 04 die Abschirm-
konstante des Kerns durch Elektronen in niedrigeren Schalen und m sowie n die Haupt-
quantenzahlen des Anfangs- und Endzustandes des Prozesses.

Die spektrale Linienbreite gibt direkten Riickschluss auf Temperatur und Dichte des
Plasmas. Thre Breite hingt dabei von verschiedenen Prozessen innerhalb des Plasmas
ab: Von der natiirlichen Linienbreite, die durch die Lebensdauer der Niveaus definiert
wird, der Dopplerverbreiterung durch thermische Bewegung der lonen, der Starkver-
breiterung, der durch Coulomb-Wechselwirkung induzierten Deformation von Elektro-
nenwolken und der damit verbundenen Verschiebung energetischer Niveaus bei hohen
(Ladungs-)Dichten. Dariiber hinaus von der Stoffverbreiterung durch Stofe angeregter
Tonen, welche die Lebensdauer des angeregten Zustandes verkiirzen.

Je nach Ordnungszahl sind diese Prozesse verschieden dominant, sodass bei leich-
ten Elementen vor allem wenige Spektrallinien und praktisch keine Bremsstrahlung
emittiert wird. Bei schweren Atomen hingegen fiihrt eine Vielzahl stark verbreiterter
Emissionslinien bei einem gleichzeitig hohen Untergrund an Bremsstrahlung zu einem
quasi-kontinuierlichen Spektrum.

1.2 Extrem ultraviolette Strahlung

In diesem Kapitel wird ein Uberblick iiber die Eigenschaften der Strahlung und der ver-
flighbaren Quellen in diesem Wellenldngenbereich gegeben. Aufgrund der starken Wech-
selwirkung von extrem ultravioletter (EUV) oder weicher Rontgenstrahlung
(XUV/SXR) mit Materie — die freie Weglénge liegt bei wenigen Millimetern unter Nor-
maldruck — kommt sie auf der Erdoberflache nicht natiirlich vor, obwohl die Sonne auch
in diesem Spektralbereich ein starker Emitter ist.

Dies stellt auch an die Erzeugung im Labor und am Speicherring die Bedingung,
dass die Experimente im Vakuum erfolgen. Die Erzeugung ist dabei auf einer Vielzahl
von Wegen mdglich. Einige der vorgestellten Methoden sind auf Grofforschungsanlagen
angewiesen, wahrend andere auch im Labor realisierbar sind.

1.2.1 Wechselwirkungen extrem ultravioletter Strahlung mit Materie

Die Wechselwirkung zwischen weicher Rontgenstrahlung und Materie, sind besonders
stark von der Wellenldnge der Strahlung abhingig. Der Absorptionsquerschnitt ist, be-
trachtet iiber das ganze elektromagnetische Spektrum, hier beinahe maximal, da die
Photonenenergie im Bereich der Bindungsenergien der K- und L-Schalen-Elektronen
der Elemente niedriger und mittlerer Ordnungszahl Z liegen [Bearden und Burr, 1967].
Durch diese Eigenschaft, gepaart mit der kurzen Wellenlénge, ist sie fiir sensitive Un-
tersuchungen bei hoher rdumlicher Auflésung sehr geeignet.
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Brechungsindex

Die Dispersion und Absorption in einem Medium wird durch den komplexen Brechungs-
index n gegeben, der im Wellenldngenbereich der Rontgenstrahlung als Abweichung von
der Wellenausbreitung im Vakuum angegeben wird:

n=1-6+if. (1.9)

Der Realteil des Brechungsindex beschreibt dabei die Brechung und der Imaginéarteil die
Absorption durch das Medium. Beide sind abseits von Resonanzen deutlich kleiner als
eins.

Der atomare, komplexe Streufaktor (f) ist bei Vorwartsstreuung direkt mit dem ma-
kroskopischen Brechungsindex verbunden [Attwood, 1999]. Real- und Imaginérteil sind
iiber die Kramers-Kronig Relation verkniipft [Als-Nielsen und McMorrow, 2001].

Reflexion

Aufgrund der Tatsache, dass der Realteil des Brechungsindex Re(n) < 1 ist, kommt
es zur totalen duferen Reflexion von weicher Rontgenstrahlung an Grenzflichen von
Vakuum zu Materie. Fiir spekulére Reflexion kann der kritische Winkel, unter dem die
Strahlung gerade noch total reflektiert wird, aus dem Snelliusschen Brechungsgesetz

NWakuum * €08 (Oeinfallend) = MMaterie - €08 (Pausfallend) (1.10)

abgeleitet werden. Fiir den Grenzfall, dass der ausfallende Winkel 8, stallend = 0 wird, ist
der einfallende Winkel 8eipfajlend gleich dem kritischem Winkel .. Unter Nichtbeachtung
der Absorption liisst sich mit cos (f.) = 1 — /2 - §2 dieser entwickelt als

f. = V26 (1.11)

darstellen. Der kritische Winkel 6. kann fiir einige Wellenlénge grofte Werte von mehre-
ren Grad — mitunter auch deutlich mehr als 10° — annehmen. Zum Beispiel liegt bei einer
Photonenenergie von 92 eV der kritische Winkel von Gold bei 25,7°. Aufgrund der ho-
hen Absorption in diffraktiven und brechenden Optiken der weichen Rontgenstrahlung
in Medien wird dieser Effekt oft dazu genutzt, die Strahung effektiv zu sammeln und
bei geringen Verlusten zu reflektieren. Haufig eingesetzte Optikanordnungen sind die
Kirkpatrick-Baez-Spiegel |Kirkpatrick und Baez, 1948], Wolter Teleskope [Wolter, 1952]
sowie Mono- und Polykapillare [Bilderback und Thiel, 1995; MacDonald und Gibson,
2003]. Fiir eine detaillierte Beschreibung der Reflektivitit nach den Fresnel-Gleichungen
sei an dieser Stelle auf die Darstellung von Attwood [1999] verwiesen.

Die Reflektion von Réntgenstrahlung unter Normaleinfall ist ungleich ineffektiver und
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betrdgt oft nur den Bruchteil von Prozenten. Durch das Einsetzen von Vielschicht-
systemen kann die Reflektivitdt jedoch erhéht werden. Dazu werden abwechselnd Ma-
terialien einer niedrigen und einer hohen Ordnungszahl Z auf ein Substrat aufgebracht.
An jeder Grenzfliche kommt es durch die stark unterschiedlichen Elektronendichten zur
Streuung der einfallenden Strahlung, die konstruktiv interferiert und so die Reflektivi-
tét fiir eine bestimmte Wellenldnge und einen zugehorigen Winkel erhoht. Die Dicke
der Schichten muss also so gewidhlt sein, dass es zu der notwendigen Phasenanpassung
kommt. Bei senkrechtem Einfall muss diese »/2 betragen. Das bedeutet fiir die Einzel-
schicht eine Dicke von /4. Soll eine Reflektivitit unter einem bestimmten Winkel erzielt
werden, so ergibt sich die optimale Periode der Schichten aus der Bragg-Bedingung
[Attwood, 1999].

Die Forderung von Schichtdicken im Nanometerbereich stellt extrem hohe Anforderun-
gen an den Herstellungsprozess. Die Schichtsysteme miissen nicht nur eine hohe theore-
tische Reflektivitdt aufweisen, sondern auch eine Dicke im Bereich von etwa 1 nm haben.
Dieses entspricht nur wenigen Atomlagen. Im Energiebereich des Wasserfensters (284,1
- 543,1eV) haben Chrom/Scandium und Eisen/Scandium-Schichtsysteme bei Photo-
nenenergien von 120 - 399 eV die hichste erwartete Reflektivitdt von etwa 50% unter
Normaleinfall [Schéfers u.a., 1998]|. Aufgrund der Rauigkeiten der Schichten, die bei-
spielsweise bei Beschichtung oder spéater durch Interdiffusion entstehen, sind jedoch die
erreichten Reflektivitdten deutlich geringer. Dazu siehe beispielsweise:

o 7% Reflektivitéit bei 395eV und senkrechtem Einfall [Schifers u. a., 1998],
e 5,5% Reflektivitit bei 367 eV und Einfall unter 76° [Birch u.a., 2003],
e 11,5% Reflektivitit bei 398.6 eV und Einfall unter 80° [Ghafoor u. a., 2008].

Aufgrund ihrer kleinen spektralen Bandbreite eignen sich diese Spiegel auch als Mono-
chromatoren.

Absorption

Die stéirkste Wechselwirkung zwischen weicher Rontgenstrahlung und Materie ist die
Absorption. Aus der geringen Reflexion der Strahlung oberhalb des kritischen Winkels
ergibt sich, dass ein Grofsteil der Strahlung in das Medium eindringt und absorbiert wird.
Dieser Prozess setzt sich aus verschiedenen Komponenten zusammen, dem photoelek-
trischen Effekt sowie der kohérenten und inkohérenten Streuung, wobei letztere bei der
weichen Rontgenstrahlung kaum eine Rolle spielt. In Abbildung 1.3 werden die Beitré-
ge der einzelnen Prozesse zum Gesamtwirkungsquerschnitt beispielhaft fiir Kohlenstoff
aufgetragen. Quantitativ beschreibt das Lambert-Beersche Gesetz die Absorption iiber
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Abbildung 1.3:
Wechselwirkungsquerschnitt von Kohlenstoff (Z = 6). Fiir niedrige Photonenenergien dominiert der Photoef-
fekt als Wechselwirkungsursache. Kohérente Streuung wird erst zu héheren Energien relevanter. Inkohérente

Streuung dominiert die Wechselwirkung hochenergetischer Strahlung (Daten aus Henke u. a. [1993]; Berger
u.a. [2010]).

den Absorptionskoeffizienten p und die Eindringtiefe z:

I(z)=1Iy-e M. (1.12)

Es besteht ein direkter Zusammenhang zwischen dem Absorptionskoeffizient p und dem
Wechselwirkungsquerschnitt das Atoms [Als-Nielsen und McMorrow, 2001]:

(1.13)

W= TNg0g

_ (pmNA> o
= 1 o

Dabei bezeichnet n, die atomare Dichte, p,, die Massendichte, N4 die Avogadro-Zahl

(1.14)

und A die atomare Massenzahl. Zum makroskopischen Imaginérteil des Brechungsindex
besteht folgender Zusammenhang [Attwood, 1999]:

A
B_*M

= -, 1.1
21 2 ( 5)
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Bei senkrechtem Einfall in ein Medium sind fiir weiche Rontgenstrahlung im Wasserfens-
ter typische Eindringtiefen fiir Festkorper, bei denen die Intensitét auf 1/e abgefallen ist,
im Bereich unter 100 nm. Fiir Gold sind dies 37nm und fiir Silizium 29 nm bei 2,88 nmn
Wellenldnge [Henke u.a., 1993|. Obwohl die Absorptionsléngen fiir Gase aufgrund der
geringeren Atomdichte grofer sind, sind sie dennoch fast immer im Bereich von einigen
hundert Mikrometern. Um die Strahlung im Experiment nutzen zu kénnen, muss es
daher unter ausreichend gutem Vakuum durchgefiihrt werden.

1.2.2 Brillanz

FEine Kennzahl, um die vielen verschiedenen Rontgenquellen miteinander zu vergleichen
ist die Brillanz. Durch sie erreicht man eine Vergleichbarkeit der Strahlungsquellen, die
sich mitunter erheblich in ihren Abstrahlungseigenschaften wie Wellenldnge und deren
Spektrum, Divergenz, Kohdrenz und Pulsdauer unterscheiden. Die Brillanz ist definiert
als die Anzahl der Photonen pro Sekunde bezogen auf den Raumwinkel, die Quellfiiche
und die spektrale Bandweite [Als-Nielsen und McMorrow, 2001]:

Photonen/s ekunde

Brill = .
A = R aumwinkel [mrad?| - Quellfiiche [mm?| - Bandweite [0,1%)]

(1.16)

Die erreichten Brillanzen verschiedener Rontgenquellen in Abhéngigkeit der Photo-
nenenergie sind in Abbildung 1.4 aufgetragen. Einerseits werden die Spitzenbrillanzen
(Abbildung 1.4(a)), die die Brillanzen bezogen auf einen Puls angeben, andererseits die
mittlere Brillanzen (Abbildung 1.4(b)), die jene tiber einen lingeren Betrieb der Quelle
angeben, dargestellt.

1.2.3 Rontgenrchren

Réntgenrohren haben sich seit der Entdeckung der Rontgenstrahlung durch W. C. Rént-
gen in ihrem grundsétzlichen Aufbau kaum veréndert [Rontgen, 1896]. Eine Rontgenrsh-
re besteht aus einer Glithkathode, die Elektronen freisetzt, welche anschlieffend durch
ein elektrisches Feld zu einer Anode hin beschleunigt werden. Die Elektronen treten
beim Auftreffen auf die Anode in heftige Wechselwirkung mit den Elektronenschalen
der Atome des Anodenmaterials und werden dabei stark abgebremst. Dadurch ent-
steht die sogenannte Bremsstrahlung, welche durch elementspezifische charakteristische
Emissionslinien ergdnzt wird, die durch lonisations- und Rekombinationsvorgénge inne-
rer Schalen hervorgerufen werden. Zur Steigerung der Leistung von Rontgenrohren, die
im Wesentlichen nur durch die aufnehmbare thermische Last der Anode begrenzt wird,
wurden Rotationsanoden und fliissige Anoden eingefiihrt. Eine Rontgenrohre strahlt
kontinuierlich, daher wird fiir sie keine Spitzenbrillanz angegeben. Weil die Effizienz der
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Abbildung 1.4:

Vergleich verschiedener Rontgenquellen in ihrer Spitzen- (a) und ihrer mittleren Brillanz (b). Die hdchsten
Brillanzen erreicht man zur Zeit mit den Freie-Elektronenlasern [Peth, 2008].

Rontgenrohre proportional zur Beschleunigungsspannung ist, findet sie fiir die nieder-
energetische weiche Rontgenstrahlung bisher aufgrund ihrer geringen Effizienz wenig
Anwendung |Krieger, 2001].

Skoglund u. a. [2010] jedoch zeigen eine hochbrillante Labor-Rontgenquelle auf Basis
einer Wasserjet Anode, die Sauerstoff-Linienemission bei 2,36 nm Wellenldnge erzeugt

(Helligkeit von 3-10° - qul-DS};?E?IrllieeIrllbrei te) und erfolgreich in ein Labormikroskop integriert

wurde.

1.2.4 Synchrotronquellen

In Synchrotron- und Speicherring-Einrichtungen werden leichte, geladene Elementar-
teilchen auf relativistische Geschwindigkeiten beschleunigt und durch Magnete auf eine
geschlossene Bahn gezwungen. Durch die erzwungene Richtungsdnderung strahlen die
bewegten Teilchen die sogenannte Synchrotronstrahlung ab (siehe beispielsweise [Kim,
1989; Als-Nielsen und McMorrow, 2001]).

Nach der Reihenfolge ihres Auftretens unterscheidet man grob drei Arten von Syn-
chrotronstrahlung. Die Quellen erster Generation sind Ablenkmagnete, die den Strahl
auf einen geschlossenen Orbit zwingen. Die Anderung der Bewegungsrichtung fiihrt zum
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Entstehen der Strahlung. Bei den Quellen der zweiten Generation befinden sich in den
geraden Passagen der Teilchenstrahlfiihrung alternierende Magnetfelder, die Wiggler, die
die geladenen Teilchen auf eine oszillierende Bahn zwingen, wobei sich die Amplituden
der entstehenden Strahlung jeder Oszillation inkohérent addieren. Die dritte Generati-
on der Synchrotronstrahlquellen sind Undulatoren, die wie Wiggler alternierende Ma-
gnetfelder erzeugen, die jedoch eine geringere Feldstérke und eine hohere Periodenzahl
haben. Die Amplituden der abgestrahlten Synchrotronstrahlung sind phasengleich und
addieren sich mit der der nichsten Oszillation des geladenen Teilchens. So wird nur die
selektierte Wellenldnge (und ihre Harmonischen) kohérent verstérkt. Die Strahlung eines
Undulators ist quasi monochromatisch, extrem brillant und im gesamten Rontgenspek-
tralbereich verfiigbar. In Abbildung 1.4 sind die Brillanzen einiger Synchrotronquellen
aufgefiihrt.

1.2.5 Freie-Elektronenlaser

Der Freie-Elektronenlaser (FEL) basiert auf den im Synchrotron der dritten Generation
gewonnen Erkenntnissen. Es kommt ein linearer Teilchenbeschleuniger zum Einsatz und
der vom Elektronenpaket durchlaufene Undulator ist besonders lang. Durch den ,,SASE-
Effect” (SASE, englisch: Self Amplified Stimulated Emission - Selbstverstirkte angeregte
Emission) kommt es darin zu Wechselwirkungen zwischen den Elektronen untereinander,
die kohé#rent miteinander in Mikropaketen zu schwingen beginnen [Derbenev u. a., 1982;
Murphy und Pellegrini, 1985]. Die so erzeugte Strahlung ist noch brillanter als die eines
Undulators und kann mittlerweile bis in den Bereich des Wasserfensters hinunter erzeugt
werden |[Ackermann u.a., 2007; Faatz u.a., 2011|(vergleiche Abbildung 1.4).

1.2.6 Rontgenlaser

Aufgrund der geringen Reflektivitdt von Rontgenstrahlen ist es schwierig, einen Ront-
genlaser zu konstruieren, der das Prinzip des Lasers im optisch Sichtbaren nur iibertrégt.
Da die notwendigen Energien des laseraktiven Mediums nicht durch Ionisationszusténde
der duferen Schale erreicht werden kénnen, sondern hohere lonisationsgrade erfordern,
kommen Plasmen zum FEinsatz, die durch einen Laser oder eine schnelle Gasentladung
erzeugt werden. Die kurze Lebensdauer eines Plasmas als laseraktives Medium erzwingt
einen kurzen Resonator, der aber rdumlich getrennt oder widerstandsfihig gegeniiber
dem Plasma sein miisste. Dariiber hinaus wéren die Reflektivitdten der Resonatorspie-
gel unter Normaleinfall sehr niedrig. Der Strahl wird daher im Normalfall im Plasma
durch Amplified Spontaneous Emission bei einem einzigen Durchlauf erzeugt [Janulewicz
u. a., 2004].

Besonders hohe Spitzenbrillanzen bei 32,6 nm von 2 - 1

026 Photonen die
s-mm?2-mrad?.0,01% BW’
auch durch die extrem kurzen Pulse bedingt sind, sind mit Titanfestkdrpertargets er-
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reicht worden [Wang u. a., 2006]. Lange Arbeitszeitraume konnten bei Rontgenlasern auf
Basis von Plasmen in Gastargets demonstriert werden, da das Targetmaterial permanent
nachgefiithrt werden kann |Fiedorowicz u. a., 2001]. Noch sind diese Quellen jedoch recht
experimentell und fiir Anwendungen nur eingeschriankt nutzbar (beispielsweise Guilbaud
u.a. [2010]).

1.2.7 Erzeugung hoher Harmonischer

Durch nichtlineare Prozesse hochenergetischer Laserpulse in Materie konnen hohe Har-
monische der eingestrahlten Laserstrahlung anschwingen. In einem vereinfachten Bild
wird dabei eine bestimmte Anzahl Photonen absorbiert und ein einzelnes Photon mit all
ihrer Energie reemittiert. Ein anderer Erklarungsansatz ist das ,,Simple-Man-Model“, wie
es Corkum [1993] beschreibt. Durch das starke elektromagnetische Feld eines Laserpul-
ses wird das elektrische Feld, welches die Elektronen an ihre Kerne bindet, geschwécht,
sodass durch Tunnel- und Feldionisation die Atome ionisiert werden. In diesem Feld
werden die Elektronen vom Atom weg- und anschliefsend wieder zum Ion zuriick be-
schleunigt, wobei sie kinetische Energie aufnehmen. Bei der Rekombination mit dem
Ion kommt es zur Aussendung von Rontgenstrahlung.

Durch das Fokussieren von Femtosekundenlasern in einem Gas kénnen Rontgenstrah-
len tiber einen grofien Spektralbereich erzeugt werden (siehe beispielsweise [Sommerer
u.a., 1998; Seres u.a., 2005]). Hohe-Harmonische Quellen wurden bei 29 nm Wellen-
lange erfolgreich zur diffraktiven Bildgebung eingesetzt. Die dabei erreichte raumliche
Auflosung der kompakten Anlage liegt bei 214 nm [Sandberg u. a., 2007].

1.2.8 Gasentladungsquellen

Mittels elektrischer Gasentladung, wie beispielsweise durch einen Blitz, kann sehr effek-
tiv ein Plasma erzeugt werden. Unter Ausnutzung des Pinch-Effektes [Bennett, 1934]
kann das so erzeugte, gewohnlich kalte, Plasma durch das azimutale Eigenmagnetfeld
des axialen Entladungsstroms zu einem zylinderférmigen heiffen und dichten Plasma
komprimiert werden.

Gasentladungsquellen sollen vor allem bei Strahlungsquellen der EUV-Lithographie,
aber auch in der Erzeugung von Strahlung im Wasserfenster [Bergmann u.a., 2008|
Anwendung finden. Diese Quelle mit einer Brillanz von 4,3 - 109%?1 bei 2 ,88 nm

wurde erfolgreich zur mikroskopischen Bildgebung eingesetzt [Benk u. a., 2008].

1.2.9 Laserplasmaquellen

Eine weitere Methode ein heifes und dichtes Plasma zu ziinden, ist das Fokussieren
eines hochenergetischen Laserspulses auf ein Targetmaterial. Multiphotonenabsorption,
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Tunnel- und Feldionisation [Morgan, 1975] erméglichen eine hohe Ionisation des Ma-
terials, wenngleich die Photonenenergie des eingestrahlten Laserlichts vergleichsweise
gering ist. Der Energiebereich, in dem das Plasma emittiert, kann durch die Intensi-
tdt und Pulsdauer des Laserfokus sowie durch die Wahl des Targetmaterials in einem
grofen Bereich skaliert werden. Die notwendigen hohen Pulsenergien weniger Nanose-
kunden Linge werden gewthnlich mit Nd:YAG-Laser erreicht [Kruer, 1988|.

Die Wahl des Targetmaterials erfolgt sowohl nach den Anforderungen der Abstrahl-
charakteristik als auch nach experimentellen Anforderungen wie der Repetitionsfre-
quenz, der geforderten Brillanz, der Zufiihrbarkeit unter Vakuumbedingungen und der
Sauberkeit der Quelle (Erzeugung von Debris, englisch: Debris - Triimmer). Je nach
Aggregatzustand unterscheidet man zwischen drei verschiedenen Targetarten.

Bei einem Gastarget wird Gas unter hohem Druck gepulst oder kontinuierlich durch
eine Diise als gerichteter Strahl in das Vakuum geleitet. Durch geeignete Verfahren
lasst sich die Starke der Expansion des Gasstrahls in das Vakuum verzogern, sodass ein
Plasma effektiv geziindet werden kann. Obwohl es ein sehr sauberes und storungsarmes
Target ist, sind durch die geringe Teilchen- und damit Elektronendichte die erreichba-

ren Brillanzen relativ gering. Wachulak u. a. [2010] zeigen ein EUV-Argon-Gastarget mit

(10 Photonen in 47
Puls

dichten erzeugt, die fiir lithographische Experimente ausreichen, bei denen weniger die
Brillanz als mehr der Photonenfluss entscheidend ist. Peth [2008] demonstriert ein Ga-

starget und dessen Charakterisierung mit verschiedenen Targetgasen, so beispielsweise

einem Photonenfluss von 8,8 -1 bei 13,8 nm Wellenlénge, das Leistungs-

Stickstoff als schmalbandigen Emitter im Wasserfenster mit einem Photonenfluss von
5. 101 Photonen 1,6; 9 88 nm Wellenlinge.

Puls-sr
Die am Laserlabor entwickelten Laserplasmaquellen auf Basis eines Proch-Trickl-
Photonen
Puls-sr *
Das entspricht auf die Quellfliche von 0,071 mm? bezogen einer Spitzenbrillanz von
8,8-101 hotonen —. Es wurden Repetitionsraten bis zu 30 Hz realisiert.
s-mrad®-mm-<-Linienbreite

Eine Erhohung der Teilchen- und Elektronendichte lasst sich durch die Verwendung

Ventils erzeugen bei einem Stickstofftarget einen Photonenfluss von 5 - 10'2

von Flissigtargets realisieren. Bei ihnen wird eine Fliissigkeit iiber eine Diise als Strahl
oder als Tropfen in die Vakuumkammer gefiihrt, in der anschlieffend das Laserplasma
geziindet wird. Solche Targets fithren zu deutlich brillanteren Quellen als die Gastargets
und kénnen wegen der hohen Fliefgeschwindigkeit des Targets (bis zu 100 %) bei hohen
Repetitionsraten betrieben werden. Wird das gesamte Targetmaterial in das Plasma
iiberfiihrt, spricht man von einem massenlimitierten Target, bei dem die Erzeugung von
Debris minimiert ist. Eine Uberfiihrung des Targetmaterials in die fliissige Phase kann
allerdings experimentell herausfordernd sein und starke Kiihlung (sogenannte Kryotar-
gets), Heizung oder Verfliissigung in einer Losung erfordern.

Mit Festkorpertargets lassen sich die hochsten Konversionseffizienzen und Brillanzen
erzeugen. Bei einer Plasmaziindung wird das Targetmaterial ablatiert, sodass zum einen
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Debris in der Vakuumkammer freigesezt wird und zum anderen ersetzt werden muss.
Zumeist kommen dabei ein Band oder eine Folie, sogenannte Tape-Targets, oder ein ro-
tierender Zylinder zum Einsatz. Hohe Repetitionsraten verbrauchen entsprechend viel
Targetmaterial, sodass diese nur schwer realisierbar sind. Eine Mdéglichkeit, ein sich re-
generierendes Festkorpertarget herzustellen, ist ein Gas oder eine Fliissigkeit auf einem
Festkorper kontinuierlich auszufrieren [Amano u.a., 2010]. Die Kondensationsrate do-
miniert dann die mogliche Repetitionsrate.

1.3 Rontgenoptiken

Die Herstellung effektiver brechender Optiken ist im Wellenléngenbereich der weichen
Rontgenstrahlung innerhalb einer Absorptionsldnge nicht realisierbar, da das Verhalt-
nis des Real- und Imaginérteils des Brechungsindex ausreichend nahe 1 ist [Attwood,
1999]. Dies erfordert alternative Strahlformungsmethoden, die die Beugung oder Re-
flexion ausnutzen. Die in dieser Arbeit untersuchten, fiir bildgebende Verfahren mit
weicher Rontgenstrahlung wichtigen optischen Elemente werden iibersichtsartig vorge-
stellt.

1.3.1 Blenden

Eine Blende im klassischen Sinn ist eine Maske, bei der das einstrahlende elektromagne-
tische Feld durch eine Maske transmittiert und ansonsten vollstindig absorbiert wird.
Das austretende elektrische Feld ist praktisch identisch mit dem eintretenden. Diese Art
von Blenden, wie Spalte und Lochblenden, sind in der Literatur ausgiebig beschrieben
(siehe beispielsweise [Born und Wolf, 1997]). Insbesondere ist die Intensitdtsverteilung
des Fernfelds hinter einer Lochblende gegeben durch

J1 (27r) 2
I(r)=1Iy- (m’) : (1.17)
Dabei bezeichnet Iy die eingestrahlte Intensitdt der Strahlung, » den Abstand zur op-
tischen Achse und J; ist die Besselfunktion erster Art. Die Anforderung nach immer
kleineren Blenden fiir Rontgenmikroskopie und Rontgenlithographie, die aufgrund der
notwendigen Absorption eine endliche Dicke haben miissen, erh6ht das Aspektverhéltnis
von Durchmesser zu Tiefe. Es ist anzunehmen, dass das optische Verhalten der Blende
durch Eigenschaften beeinflusst wird, wie man sie bereits aus der Betrachtung unend-
lich langer Wellenleiter kennt [Fuhse und Salditt, 2006b|. Eine geschlossene analytische
Losung fiir sichtbares Licht und Aperturen kleiner der Wellenldnge wurde durch Bethe
[1944] gegeben. Numerische Simulationen von sehr diinnen, wenige Wellenldngen dicken

und breiten, ultra-kleinen Blenden fiir EUV-Lithographie wurden von Goldberg u.a.
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[1996] durchgefiihrt. Fiir die mit weicher Rontgenstrahlung untersuchten ultra-kleinen
Blenden mit einem Durchmesser d deutlich grofer als der Wellenldnge A erwartet man
ebenfalls ein von der klassischen Lochblende abweichendes Verhalten, das mit abneh-
mendem Durchmesser immer stirker ausgepragt ist.

Bei einer Simulation des erwarteten Verhaltens kann der hohe numerische Aufwand
die Wellengleichung zu berechnen durch Approximation mit der parabolischen Wellen-
gleichung deutlich reduziert werden [Kopylov u.a., 1995, 1996]. Es gibt einen Ubergang
zu einem Wellenleiter, der sich in drei Abschnitte einteilen ldsst [Fuhse und Salditt,
2006b]:

e Bei einem Verhiltnis von Durchmesser d zu Tiefe [, das verglichen mit dem kri-
tischen Winkel grofs ist (¢/i > 6.), kann das Feld bis auf kleinere Stérungen am
Rand durch das einfallende Feld beschrieben werden. Das Fernfeld wird gut durch
die klassische Beschreibung der Beugung wieder gegeben.

e Ist das Verhéltnis kleiner als der kritische Winkel d/i < 6., kommt es zu wellen-
leitenden Effekten innerhalb der Blende, bei der die an einem Rand unter dem
kritischen Winkel gebrochene Welle den gegeniiberliegenden anderen Rand trifft
und sich eine aus der Wellenleitung bekannte Modenstruktur auszupragen beginnt.

e Iiir einen Durchmesser im Bereich der sogenannten kritischen Weite, die fiir ei-
ne Transmission der Strahlung erforderlich ist [Bergemann u.a., 2003|, kommt es
zur Ausprigung eines Wellenfeldes, das von der einzelnen, fundamentalen Schwin-
gungsmode dominiert wird. Die Strahlung wird mit kleiner werdendem Durchmes-
ser zunehmend stark geddmpft.

Die Erzeugung kleinster Aperturen fiir weiche Rontgenstrahlung wird zum jetzigen Zeit-
punkt durch die durch einen fokussierten lonenstrahl geschaffene Strukturen realisiert.
Abhiéngig vom Aspektverhéltnis kénnen Lochblenden eines Durchmessers von 200 nm
in 700nm Goldfolie realisiert werden [Eisebitt u.a., 2004; Barth u.a., 2010]. Bedingt
durch den Strukturierungsprozess sind in dickeren Filmen von etwa 1,5 um die kleinsten
erreichbaren Lochgrofen etwa 400 nm und werden in dieser Arbeit vorgestellt.

1.3.2 Fresnelsche Zonenplatten

Bei Wellenlidngen im Bereich von 1 bis 5nm, also dem Bereich des Wasserfensters, ha-
ben sich diffraktive Optiken, wie Fresnelsche Zonenplatten, fiir Abbildungen mit hoher
Auflésung als sehr interessante Moglichkeit bewéhrt, die sich immer weiter der Beu-
gungslimitierung nidhern [Thieme u. a., 1998].

Eine Fresnelsche Zonenplatte ist so konstruiert, dass die durch eine Absorptions- oder
Phasenmaske transmittierte Rontgenstrahlung in einem Fokuspunkt konstruktiv inter-
feriert. Diese Bedingung ist in Abbildung 1.5 illustriert und lasst sich durch den Satz
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Abbildung 1.5:

Konstruktion einer Fresnelschen Zonenplatte. Die weilen Schichten seien transparent, wihrend die schwarzen
opak seien. Durch konstruktive Interferenz entsteht ein Fokus. Eine kiirzere Wellenlinge bewirkt eine groRere
Brennweite. Es entstehen auch Brennpunkte héherer Beugungsordnungen und negative Ordnungen, die einen
divergenten Strahl bewirken. Eine ordnungssortierende Apertur (OSA) kann die gewiinschte fokussierende
Ordnung selektieren und den Hintergrund minimieren.

des Pythagoras im Zonenplattenbildungsgesetz formulieren:

nA\ 2
P = <f+2> : (1.18)
f ist dabei die Brennweite, r, der Radius der n-ten Zone und A die Wellenldnge der

Strahlung. Fiir f > nA/2 vereinfacht sich der Ausdruck zu

r2 = \/n\f. (1.19)

Von den Anforderungen und der Herstellungstechnik abhéngig werden solche Geome-
trien zur Erzeugung eines Linien- oder Punktfokus produziert. Um die Effizienz einer
solchen Zonenplatte zu erhohen, kann die in Abbildung 1.5 opake Zone durch eine um
A/2 phasenschiebende ersetzt werden.

Die Breite einer einzelnen Zone kann durch

dn =Tpn+1 —Tn
=VAf(n+1)—/Afn

Af
o (1.20)

berechnet werden. Die kleinste Zonenbreite a, ein fiir die Herstellung wichtiger Para-
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meter, bestimmt die Zahl der strukturierbaren Zonen und damit auch die Apertur und
das Auflosevermogen der Optik, das in der kleinsten Zonenbreite d, = 1,22 a angegeben
wird.

Die Effizienz 7, einer abwechselnd absorbierenden und transparenten Zonenplatte in
der jeweiligen Ordnung ist gegeben durch [Attwood, 1999]:

1/4 fiirm=0
Nm = { U/m2x2  fiir m ungerade (1.21)
0 flir m gerade.

Eine Steigerung der Effizienz der meist mit einer bindren Maske hergestellten Zonen-
platten kann durch eine Anndherung an die Kinoform der Fresnel-Linse erreicht werden,
die jedoch noch héhere Anforderungen an den Herstellungsprozess stellt |Tamura u. a.,
2009; Alianelli u. a., 2011].

Nicht alle Zonenplatten haben eine vollstdndige Apertur. So kann beispielsweise ein
experimentell bedingter Mittenstopp die innere Apertur verdecken oder aufgrund von
Limitierungen des Herstellungsprozesses werden nicht alle Zonen strukturiert. Solche
Zonenplatten haben eine eingeschrinkte Apertur und analog zu klassischen refrakti-
ven Optiken nimmt das rdumliche Auflésevermégen ab. Es ist dann gegeben durch die
Wellenldnge A und die numerische Apertur N A [Vinogradov und Mitrofanow, 2009]:

A

(57~Zm.

(1.22)
Fiir weiche Rontgenstrahlung wurden stetig kleinere Zonenbreiten demonstriert, die
heute bis zu 12nm klein sind. Dazu siehe beispielsweise fiir weiche Réntgenstrahlung:

e 20 nm Auflgsevermogen bei 2,07 nm Wellenlédnge [Chao u. a., 2003],
e 15nm Auflgsevermogen bei 1,52nm Wellenlédnge [Chao u. a., 2005],
e 12nm Auflgsevermdgen bei 1,75 nm Wellenldnge [Chao u. a., 2009a,b]

und fiir harte Rontgenstrahlung:

500 nm Auflésevermogen bei 100 keV Photonenenergie [Kamijo u. a., 2003,

30nm Auflésevermogen (Fokus 3. Ordnung) bei 8 keV Photonenenergie
[Yin u. a., 2006,

e 40nm Auflgsevermogen bei 8 keV Photonenenergie [Chu u. a., 2008],

e 15nm Auflgsevermogen bei 6,2keV Photonenenergie [Vila-Comamala u. a., 2010].

Bei der Herstellung kommen zumeist lithografische oder holografische Belichtungs- und
Atzverfahren zum Einsatz.
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Ein alternativer Ansatz ist die Deposition von transparenten sowie absorbierenden
oder phasenschiebenden Schichten auf ein ebenes oder rundes Substrat. In die entspre-
chende Linge geschnitten lésst es hohere Aspektverhéltnisse zu, wie sie fiir harte Ront-
genstrahlung wegen der geringeren Wechselwirkung notwendig sind und dabei hohere
Effizienzen zulassen. Diese Multischicht-Laue-Linsen erzeugen je nach Art des Substrats
einen Linien- oder Punktfokus. Auch bei ihnen werden fiir harte Rontgenstrahlung im-
mer kleinere Foki demonstriert. Dazu siehe beispielsweise:

¢ 30nm Linienfokus bei 19,5keV Photonenenergie [Kang u. a., 2006],

e 16 nm Linienfokus bei 19,5keV Photonenenergie [Kang u. a., 2008],

e 28nm Linienfokus bei 20 keV Photonenenergie [Takenaka u. a., 2009],

e 13,1 nm Linienfokus bei 20 keV Photonenenergie [Koyama u. a., 2011a],

300 — 400 nm Punktfokus bei 15,5keV Photonenenergie [Tamura u. a., 2002],
e 280nm Punktfokus bei 20 keV Photonenenergie [Koyama u. a., 2011b)].

Fiir weiche Rontgenstrahlung wurden vergleichbare Optiken noch nicht demonstriert
und werden in Liese u.a. [2011] und Reese u.a. [2011] und dieser Arbeit vorgestellt.



Kapitel 2

Targetkonzepte und deren Anwendung

Einleitung

Viele Experimente mit XUV-Strahlung sind auf brillante Quellen und einen hohen Pho-
tonenfluss angewiesen, wie man ihn vor allem an Elektronenspeicherringen findet. So
bietet die Rontgenmikroskopie im Wellenldngenbereich des Wasserfensters (2,2 — 4,4nm)
die Moglichkeit, mikroskopische Bilder mit hoher rdumlicher Auflésung von anorgani-
schen, organischen und biologischen Probesystemen in wéssriger Umgebung anzufer-
tigen. Diese sich stark entwickelnde Technologie ist inzwischen an den meisten Syn-
chrotronstrahlungsquellen der Welt vertreten und hat sich dabei als Standardmethode
in vielen Anwendungsbereichen etabliert [Quitmann u.a., 2009]. Ihre Verfiigharkeit ist
jedoch durch den aufwendigen Betrieb der Speicherringe begrenzt. Fiir den laborge-
stiitzten Einsatz der Rontgenmikroskopie im Wasserfenster, der einer gréfseren Zahl von
Nutzern zugénglich ist, bedarf es daher geeigneter Laborstrahlungsquellen.

Zu diesem Zweck wurden verschiedene, relativ brillante Strahlungsquellsysteme mit
hohem Photonenfluss fiir das Wasserfenster entwickelt, darunter Gasentladungsquellen

mit einem

e Photonenfluss ~ 4 - 10'32hotonen hej 9 881y Wellenléinge und 1175 x 1175 pm?

sr-Puls

Quellfliche [Benk u. a., 2008|.
Dariiber hinaus Laserplasmaquellen mit verschiedenen Targetkonzepten:

e cin Ethanoltropfchentarget mit = IOIQM%% bei 3,37nm Wellenldnge

und 25 x 25 um? Quellfliche (FWHM) [Berglund u. a., 2000],

e cin kryogenes Stickstoff-Fliissigstrahl-Target mit ~ 1012“”5252% bei 2,48 nm
Wellenléinge und 20 x 20 um? Quellfliche (FWHM)
[Jansson u. a., 2005; Takman u. a., 2007],

’Der von Firma Microliquids entwickelte und aufgebaute Kryostat wurde in gemeinsamer Arbeit mit
Dr. Anton Kalinin und Dr. Christian Peth (Firma Microliquids) im Rahmen des Projektes ,Labra-
tory X-ray Microscope” in den Versuchsaufbau integriert und charakterisiert.
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Photonen
sr-Puls

e cin gasformiges Stickstoff-Target mit 5 - 10!
[Peth, 2008],

e und ein gasférmiges Argon-Target mit 1,7 - 1013% bei 2,25 - 4,5nm Wellen-

linge und 221 x 105 pum? Quellfliche (FWHM) [Peth, 2008].

bei 2,88 nm Wellenldnge

Auch von einer Wasserstrahlanode zur ,klassischen“ Rontgenstrahlungserzeugung im
Wasserfenster mit

9 Phot . .
e (3-10 < um2-sr(~)L?rrllizrrllbreite bei 2,36 nm Wellenldnge und

15 x 15 um Quellfliche (FWHM) [Skoglund u. a., 2010])
wurde demonstriert.

In diesem Kapitel werden zwei Targetkonzepte fiir Laserplasmaquellen fiir die Er-
zeugung von schmal- wie breitbandiger weicher Rontgenstrahlung im Labor diskutiert.
Erstens eine Quelle auf Basis eines Gastargets (Kapitel 2.1) und zweitens eine auf Basis
eines fliissigen kryogenen Argonstrahls, wobei die Entwicklung einer Quelle mit mog-
lichst hoher Brillanz das Ziel ist. Ferner wird der Aufbau eines Wasserfenstermikroskops
vorgestellt, in dem eine solche hochbrillante und breitbandige Laborquelle elementspe-
zifische Kontrastmikroskopie an der Kalzium-Absorptionskante bei 3,56 nm Wellenlénge
ermoglichen soll.

2.1 Gastarget

Zur Erzeugung eines Gastargets unter Vakuumbedingungen bedarf es eines gerichteten
Gasstrahls, in dem Materialdichten erreicht werden, die zur hinreichenden Absorption
des Laserstrahls fithren und damit zum Ziinden eines Plasmas ausreichen. Dieses wird
durch eine Diise mit vereinfachter Lavalform erreicht, sodass der Gasstrom mit Uber-
schallgeschwindigkeit gerichtet in die Kammer tritt und sich dort zunéchst fortsetzt,
bis er schliefslich frei in das Vakuum expandiert. Durch Synchronisation von Laser- und
Gaspuls wird ein Plasma geziindet und gleichzeitig der Gasballast in der Vakuumkam-
mer auf ein Minimum reduziert.

Der Einsatz eines Gastarget ist — trotz seiner relativ geringen Teilchendichte und
der daher geringen zu erwartenden Brillanz — im Betrieb mit Vorteilen behaftet, denn
es handelt sich hierbei um ein sauberes Plasma, welches keine groferen Partikel oder
schnelle Ionen in der Kammer freisetzt, die Beschddigungen an verschiedenen Teilen des
Experiments — insbesondere den empfindlichen Optiken — verursachen kénnen. Dariiber
hinaus kann durch die Wahl des Targetgases die Abstrahlcharakteristik des Laserplasmas
einfach angepasst werden. Eine Vielzahl kompakter und schneller Ventile sind fiir diese
und dhnliche Anwendung bereits entwickelt worden [Cross und Valentini, 1982; Proch
und Trickl, 1989; Even u. a., 2000; Nugent-Glandorf u. a., 2002; Té6ttger, 2007].
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N

(a) Geschlossen (b) Gedffnet

Abbildung 2.1:

Schematische Darstellung des Proch-Trickl-Ventils und dessen Schaltzustinde. Unter Spannung (b) gesetzt
verformt sich das System aus Piezo und Substrat und &6ffnet so das Ventil. Das umgebende Gas stémt durch
eine Diise in vereinfachter Laval-Geometrie gerichtet in die Vakuumkammer [GroRmann, 2009].

In vielen der durchgefiihrten Experimente kam ein Gastarget fiir das zu induzierende
Plasma wegen seiner grofsen Vielseitigkeit und Stabilitdt zum Einsatz. Dessen Funktions-
weise wird deshalb hier erldutert. Ein an die Bedingungen zur Erzeugung eines gepulsten
Gasjets im Vakuum angepasstes Proch-Trickl-Ventil wurde optimiert [Grofmann, 2009].

Ein Proch-Trickl-Ventil basiert auf einem Piezo-Disk-Translator, der unter Spannung
verformt. Dadurch 6ffnet in Folge das Ventil wodurch das Einstrémen des Targetga-
ses in die Vakuumkammer ermdoglicht wird. Die beiden Schaltzustdnde des schematisch
dargestellten Ventils sind in Abbildung 2.1 zu sehen. Wegen der kurzen Offnungszeit
des Ventils bei einer sin?-férmigen Ansteuerspannung (maximal 750 V) von etwa 800 us
[Groffmann, 2011] und dem gleichzeitig geringem Totvolumen liegen die Vorteile dieses
Ventilsystems — gegeniiber den zuvor verwendeten elektromagnetischen Ventilen — vor
allem in seinem geringen Gasverbrauch und damit auch in der Verringerung des Gas-
ballasts in der Vakuumkammer. Damit ist die mogliche Repetitionsfrequenz des Ventils
hoher.

Um einen in das Vakuum gerichteten Gasstrom zu erzeugen, wird das Gas {iber eine
vereinfachte Laval-Diise in das Vakuum geleitet. In einer Entfernung von etwa 500 pm
wird durch den Laserfokus von 60 wm Durchmesser ein heiffes und dichtes Plasma in
der Kammermitte geziindet. Fiir die Experimente im Wasserfenster werden dazu ein
breitbandiger Emitter (Argon) und ein schmalbandiger Emitter (Stickstoff) gewahlt.

Zur Charakterisierung der Form und Grofse der erzeugten Plasmen wurden Lochka-
meraaufnahmen der Plasmen und Spektren der beiden Targetgase aufgenommen. Diese
sind in Abbildung 2.2 dargestellt. Zum Ziinden des Plasmas kam ein Innolas YMRS800
(ausgewéhlte Parameter in Tabele 2.1) zum Einsatz. Das Spektrometer wurde durch
Peth [2008] vorgestellt. Durch Filterung mit Titanfolie kann bei dem Stickstoffplasma
eine einzelne Emissionslinie im Wasserfenster isoliert werden (Abbildung 2.2(d)).
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Tabelle 2.1:
Parameter der in den Laborexperimenten verwendeten Laser. Der Spitlight Hybrid wurde umgebaut um eine
hohere Pulsleistung bei niedrigerer Repetitonsrate zu erzielen.

Coherent InnoLas InnoLas InnoLas Quantel
Infinity YMRS800 Spitlight Spitlight YG980
40 - 100 Hybrid 600
Wellenlénge 1064 nm, 1064 nm 1024 nm 1024 nm 1024 nm,
532 nm 532 nm,
355 nm
Pulsdauer 3ns 71s 9ns 6 ns 71ns
Repetitionsrate  1-100 Hz 1Hz 1-100 Hz 10Hz 1-10Hz
1-30Hz
maximale 600 mJ 900 mJ 300mJ 700 mJ 1600 mJ
Pulsenergie 590 mJ

Gasformige Lasertargets haben jedoch im Wesentlichen zwei grofse Nachteile. Zum
einen lassen sie sich wegen des hohen Gasballasts nicht bei einer hohen Repetitionsrate
betreiben. Zum anderen hat das Targetmaterial nur eine geringe Dichte, wodurch die
Absorption der Laserstrahlung weniger effektiv ist. Resultierend ist das induzierte Plas-
ma weniger brillant und erzeugt einen geringeren mittleren Photonenfluss als es von den
deutlich dichteren festen oder fliissigen Targets zu erwarten wire.

Gegeniiber dem Vorgangerventil [Peth, 2008] konnte die Photonenzahl pro Puls und

hotonen

Steradian mit dem Proch-Trickl-Ventil um eine Gréfenordnung auf 5 - 102 Psr,Puls
einem Stickstoff-Gastarget bei 2,88 nm Wellenldnge erhoht werden, die mogliche Repe-

mit

titionsfrequenz erhéhte sich von 1 Hz auf 30 Hz.
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(c) Spektrum eines Stickstoffgastargets, einige  (d) Spektrum eines Stickstoffgastargets, gefil-

der Uberginge sind detailliert angegeben [GroR-  tert durch eine 200nm Titanfolie. Die einzel-

mann, 2011]. ne 2,88 nm Spektrallinie wird dabei freigestellt.
[Reese u. a., 2011].

Abbildung 2.2:

Spektren der verwendeten Targetgase bei Verwendung eines Proch-Trickl-Ventils. Einige der Elementen-
iiberginge sind zur Ubersicht eingezeichnet. Es werden die lonisierungszustinde nach Konvention in der
Spektroskopie angegeben, in der beispielsweise Arl Argonatome und ArIX achtfach ionisiertes Argon bezei-
chet. [Attwood, 1999].
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Abbildung 2.3:

Spektrum eines Gastarges verglichen mit einem kryogenen Festkorpertarget [Peth u.a., 2007].

2.2 Fliissiges Argon als Targetmaterial

Da gerade mikroskopischen Verfahren zur Erzeugung von Bildern mit hoher rdumli-
cher Auflosung eine Quelle mit hoher Brillanz voraussetzen, werden massenlimitierter
Festkorper- oder Fliissig-Targets eingesetzt um die Brillanz der Laserplasmaquelle ent-
scheidend zu erhohen. Mit solchen Laborquellen konnten mikroskopische Aufnahmen mit
einer Auflésung bis unter 50 nm bei Belichtungszeiten von wenigen Minuten realisiert
[Berglund u. a., 2000; Takman u.a., 2007; von Hofsten u.a., 2009] und auch kryotomo-
graphische Bilder angefertigt werden Bertilson u.a. [2011].

Abbildung 2.3 zeigt das Spektrum eines kryogenen massenlimitierten Laserplasmas.
Man sieht die deutliche Steigerung der Intensitéit des Plasmas und die effektivere Toni-
sationsrate, die sich in hoheren Photonenenergien ausdriickt. Die Brillanz dieser Quelle
liegt beinahe beim Hundertfachen, verglichen mit der des Gastargets |[Peth u.a., 2007;
Peth, 2008].

Eine solch brillante und breitbandige Quelle soll in einem Experiment zur Spektromi-
kroskopie im Wasserfenster verwendet werden. Dazu wurde ein kryogenes und fliissiges
Argontarget entwickelt, dessen breitbandiges Spektrum erst spéater durch geeignete Op-
tiken monochromatisiert werden soll.
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2.2.1 Aufbau des Argonkryostaten

Zur Erzeugung eines kryogenen und fliissigen Argonstrahls als Target fiir den Laser
wurde ein Kryostat in Zusammenarbeit mit der Firma Microliquids entwickelt und op-
timiert. Der schematische Aufbau ist in Abbildung 2.4 dargestellt.

Die Zuleitung von Argon der Reinheit 4.8 findet iiber ein Stahlrohr statt. Das Gas wird
zunéchst in einem Aktivkohlefilter von moglichen Verunreinigungen befreit. In einem Va-
kuumbehélter, der iber der Quellkammer montiert ist, befindet sich eine Kiihlwendel in
einem Bad aus fliissigem Stickstoff. Mechanisch wird der Behélter durch einen Ring von
Teflonstében stabilisiert. Das Argon wird in die Kiihlwendel geleitet und kondensiert
dabei. Zwei Partikelfilter von 15 um und 2 um Porengrofe filtern das fliissige Argon von
etwaigen Verunreinigungen. Danach tritt es in eine sich zur Diise verjiingende Glaska-
pillare (Fa. Microliquids, Austrittséffnung etwa 30 um &) und fliefst daraufhin als Strahl
von etwa 30 pum Durchmesser durch die Vakuumkammer. Dort wird es von dem Skimmer
aufgefangen. In diesem verdampft das Argon wieder und wird differentiell abgepumpt.
Der gesamte Kryostat ist so auf zwei Platten gelagert, dass der Argonstrahl zum La-
serfokus hin justiert werden kann. Auch der Skimmer kann entsprechend in xz-Ebene
justiert werden.

Der Kryostat wird unter einem Druck von 2,3 bar betrieben um die Siedetemperatur
des Stickstoffs zu erhéhen. Hierdurch wird eine stabile Arbeitstemperatur von 85K
zur Verfliissigung des Argons erreicht. Die Phasendiagramme der beiden Gase mit dem
markierten Arbeitspunkt sind in Abbildung 2.5 gegeben.

2.2.2 Betrieb des Argonkryostaten

Abbildung 2.6 zeigt den Betrieb eines stabilen Argonstrahls. Der Abstand der Kapillare
zum Skimmer wurde auf 45 mm festgelegt. Dieses sind 15mm mehr als durch die ab-
schattungsfreie XUV-Strahlfiihrung bedingt ist. Jedoch wird so der Einfluss von Debris,
Thermik und Schockwellen auf den empfindlichen Kapillarausgang minimiert.

Die Eigenschaften der Kapillare sind entscheidend fiir die Qualitdt und die Stabi-
litdt des erzeugten Argonstrahls. McCarthy und Molloy [1974] beschrieben fiinf aus-
schlaggebende, geometrischen Parameter (siehe Abbildung 2.7), die das Strahlverhalten
beeinflussen:

e Das Verjiingungsverhéltnis 8 = /D,

e das Diisenaspektverhéltnis AR = L/d,

der Kontraktionswinkel c,

die Stromlinienform der Diise und

die Glattheit der Diiseninnenseite.
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Diese Parameter sind experimentell nicht zuginglich, sodass keine verléssliche Vorher-
sage liber die Qualitdt des Argonstrahls getroffen werden kann. Lediglich die Form der
Diisenaustrittsoffnung, der Winkel zwischen der Diisenaustrittsebenennormalen zur Ka-
pillarachse und die Unversehrtheit der Kapillaren- und Diisenwand kénnen mit dem
Lichtmikroskop inspiziert werden. Beispiele verschiedener Kapillare im Betrieb und un-
ter dem Mikroskop sind in Abbildung 2.8 dargestellt.

Durch Verdampfen von Argon von der Strahloberfliche wird der Arbeitsdruck in der
Kammer erhéht. Durch das differentielle Abpumpen des abdampfenden Argonstrahls
und den Einsatz von zwei Turbomolekularpumpen wird ein Vakuum in der Kammer von
weniger als 5- 1073 mbar erreicht. Das ist ausreichend um iiber die gesamte Linge von
165 cm der Strahlfithrung im spéteren Versuchsaufbau (Kapitel 2.3.1) eine Transmission
von mehr als 90 % der XUV-Strahlung zu gewéhrleisten (Abbildung 2.9).
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Abbildung 2.4:

Schematischer Aufbau des Argonkryostaten. Das im fliissigen Stickstoffbad verfliissigte Argon wird durch eine
Kapillare in die Vakuumkammer gefiihrt und als Target fiir das Laserplasma verwendet. Fiir die Integration
im Gesamtaufbau siehe Abbildung 2.14 auf Seite 43
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Abbildung 2.5:

Phasendiagramm von Stickstoff und Argon. Der Arbeitspunkt des Kryostaten ist durch ein Kreuz gekenn-
zeichnet.
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(a) Foto des gesamten Argonstrahls (b) Detailaufnahme des Strahlaustritts aus
durch die Kammer. der Kapillare.

Abbildung 2.6: Fotos des kryogenen Argonstrahls in der Quellkammer bei verschiedenen VergréBerungen.

Abbildung 2.7: Geometrische Parameter einer beliebigen Diise [McCarthy und Molloy, 1974].
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(a) Diisenaustritts-  (b) Sauber und gera- (c) Der resultierende
ebenennormale liegt de gebrochene Diisen-  Argonstrahl verhilt sich
parallel zur Kapillaren-  6ffnung, etwa 30 um @.  wie gefordert.

achse.

(d) Diisenaustritts-  (e) Sauber, aber schrag  (f) Argonstrahl verlduft

ebenennormale gebrochene Diisen-  schrdg durch Kammer.
abweichend zur  Offnung, etwa 30um
Kapillarenachse. .

(g) Durch Partikel  (h) Beschidigung des (i) Gestorter Argon-

verdreckte und infolge-  Diisenaustritts. strahl.
dessen verstopfte
Kapillare.

Abbildung 2.8:

Betrieb des Argonkryostaten mit verschiedenen Kapillaren und deren lichtmikroskopische Eigenschaften.
Zusétzlich sind mit dem Lichtmikroskop identifizierbare Storfaktoren dargestellt.
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Abbildung 2.9:

Transmission von XUV-Strahlung (Daten aus Henke u.a. [1993]) im Versuchsaufbau unter einer angenom-
menen Argonatmosphdre, wie er in Kapitel 2.3.1 dargestellt ist. Die beiden durch den bichromatischen
Cr/Sc-Spiegel reflektierten Wellenldngen sind gesondert gekennzeichnet. Beim erreichten Arbeitsdruck von
5- 1073 mbar ist eine Transmission von mehr als 90 % iiber die Strahlfiihrung im Réntgenmikroskop von
165 cm gewahrleistet.
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2.2.3 Lagestabilitat des Kryostaten und des Argonstrahls

Die Eigenschaften des im Betrieb befindlichen Kryostaten, insbesondere die Lagesta-
bilitdt des Argonstrahls, werden néher untersucht. Diese ist besonders wichtig, da der
Uberlapp von Laserfokus und Argonstrahl fiir die erfolgreiche Ziindung eines Plasmas
im Mikrometerbereich liegen muss. Dazu wurde ein Mikroskop mit sehr weitem Ar-
beitsabstand (Questar QM100, 15 — 35c¢m Arbeitsabstand) durch ein Fenster in der
Vakuumkammer auf den Strahl und die Kapillare gerichtet und jeweils deren Schwer-
punkt mit einer Kamera (Toshiba Teli CS8620, 768 x 494 Pixel, 8,4 x 9,8 um?) unter
Einsatz der Analysesoftware MrBeam [Liibbecke und Schifer| verfolgt. Die Ergebnisse
dieser Messungen sind in Abbildung 2.10 aufgetragen.

Auffillig ist die starke Lageverdnderung der Kapillare beim Abkiihlen des Kryostaten,
die in dessen thermischen Spannungen begriindet sind. In y-Richtung sind diese beson-
ders ausgepragt und auch nach mehreren Stunden nicht in einem Gleichgewicht befind-
lich (Abbildung 2.10(b)). Allerdings ist die horizontale Lage der Kapillare wihrend des
Betriebs des Argonstrahls weitgehend konstant und verandert sich nur wenig (Abbildung
2.10(a) - Detail). Beobachtungen der Strahllage bei verschiedenen Abstanden einer typi-
schen Kapillare iiber jeweils einige Minuten zeigen, dass der Strahl normalerweise nicht
permanent auf der gleichen Achse durch die Kammermitte liegt. Ferner wird der Strahl
mit zunehmendem Abstand zur Diisenéffnung instabiler (Abbildung 2.10(c)). Bei einem
Arbeitsabstand von 45 mm scheint die Lageinstabilitdt jedoch immer noch vertretbar.
Sie macht dort etwa 40 % des Strahldurchmessers aus. Bei Beobachtung der Lagesta-
bilitét iiber einen léngeren Zeitraum zeigt sich jedoch, dass der Strahl sich fortlaufend
um etwa den doppelten Strahldurchmesser verschieben kann (Abbildung 2.10(d)). Diese
Dejustage durch thermische Effekte im Kryostaten wéhrend des Betriebs muss durch
Nachjustage des Kryostaten korregiert werden.

All diese Untersuchungen wurden am Argonstrahl ohne Plasmaziindung vorgenom-
men, da an der Oberfliche des Strahls gestreute und reflektierte Laserstrahlung die Ka-
mera beschidigen wiirde. Somit kann wihrend der Strahlungserzeugung keine Strahl-
lageniiberwachung vorgenommen werden. Experimentell stellte sich heraus, dass bei
hoherer Repetitionsrate des plasmaziindenden Lasers (Coherent Infinity 40 - 100, aus-
gewahlte Parameter in Tabelle 2.1 auf Seite 26) die Argonstrahllage zunehmend instabil
wurde, was héufig dazu fiihrte, dass kein Plasma geziindet wurde. Eine md&gliche Ur-
sache hierfiir sind Schockwellen, die bei der Plasmaziindung durch den Strahl und die
Kammer laufen und seine Lage destabilisieren.
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(d) Langzeitlagestabilitdit des Schwerpunktes des
Argonstrahls.

Lage der Kapillare und des Argonstrahls iiber einen Betriebszyklus des Kryostaten. Die Zeitmarken in Abbil-
dung (a) und (b) zeigen: Bei 50 min ist der Druck im Stickstoffbehalter auf den Arbeitsdruck angestiegen, bei
150 Minuten ist die Temperatur im ganzen Kryostaten konstant, sodass der Argonstrahl eingeschaltet werden
kann. Die Lage der Kapilare und des Strahls werden in getrennten Experimenten beobachtet. Bei 300 Minuten
wird der Strahl abgeschaltet und die Kapillarenposition nach etwa neun Stunden wieder gemessen.
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(a) Kapillarenéffnung  vor  Debris-  (b) Kapillarendffnung  nach  Debris-
Exposition Exposition

Abbildung 2.11:
Beschidigung der Kapillare im Betrieb des Plasmas durch Debris. Durch Erosion der Oberfliche nahe des
Disenaustritts kann die Entstehung des freien Argonstrahls gestort werden.

2.2.4 Debris-Erzeugung wihrend des Betriebes

Obwohl Edelgasatome nur schwer auf einer Oberfliche deponiert werden konnen, weil
sie keine chemischen Bindungen eingehen und auf einer Oberfliche bei Raumtemperatur
sofort in die Gasphase iibergehen, kann Debris in Form von gefrorenen Argoneisfragmen-
ten und schnellen Tonen durch Stofiprozesse empfindliche Beschichtungen und Optiken
beschédigen [Kubiak u. a., 1995; Amano u. a., 2010|. Beide Arten von Debris wurden im
Betrieb des Kryostaten beobachtet.

lonisches Debris

Bei Betrieb des Argonstrahls mit Ziindung des Plasmas zeigt sich bereits nach wenigen
Stunden, dass Erosionseffekte nahe des Diisenaustritts auf der Glaskapillarenoberflé-
che auftreten. Dieses kann dazu fiithren, dass der Austritt des fliissigen Argons aus der
Diisendffnung gestort wird und der resultierende Argonstrahl verstérkt Debris erzeugt
(sieche Abbildung 2.8(i)) oder ganz zusammenbricht. Abbildung 2.11 zeigt die Oberfl-
che einer Kapillare nach einigen Stunden des Betriebs im Kryostaten, bei der bereits
deutlich Erosionsschéden zu erkennen sind.

Um diese Erosionseffekte zu minimieren, muss der Abstand der Kapillare zum Plas-
ma moglichst grof gewéhlt werden, damit durch vorhandenes Restgas die Argonionen
weiter abgebremst werden. Die Standzeit der Kapillaren konnte so deutlich erhoht wer-
den, obwohl dabei eine vergroferte Lageinstabilitdt des flilssigen Argonstrahls in Kauf

genommen wird.
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AN

(a) Foto des Argonstrahls bei Ziindung ei-  (b) Aufnahme des Argonstrahls durch ein

nes Plasmas. Mikroskopobjektiv (Questar QM100, To-
shiba Teli CS8620, 8 ms Belichtungszeit).
Rot gekennzeichnet sind Debristeilchen,
die auch bei ungestortem Betrieb des
Strahls entstehen kdnnen.

Abbildung 2.12: Foto des Betriebs des kryogenen Argonstrahls.

Schneebille

Insbesondere beim Ein- und Ausschalten der Argongasversorgung entstehen, bevor es
zu einem stabilen Argonstrahl kommt, Cluster gefrorenen Argons. Diese sogenannten
Schneebdlle schiefen in die Anlage hinein und kénnen durch ihre kinetische Energie Be-
schidigungen hervorrufen. Durch Blenden und Verschliisse werden wéhrend dieser Phase
die empfindlichen Bauteile des Experiments geschiitzt. Dennoch kénnen jederzeit spon-
tan durch Rayleigh-Oszillationen [J. W. Strutt, 3rd Baron Rayleigh, 1878|] vereinzelt
oder durch Storung des aus der Kapillaren austretenden Argons erhebliche Mengen an
Schneebéllen entstehen. Solche Storungen werden durch Verunreinigungen verursacht,
die mit dem fliefsenden Argonstrom in die Kapillare gespiilt werden und diese am Dii-
senaustritt blockieren (siehe Abbildung 2.8(g)). Abbildung 2.12(a) zeigt ein Foto des im
Betrieb befindlichen Argonstrahls bei Ziindung eines Plasmas. Unter Gegenlicht kon-
nen durch Beobachtung des Argonstrahls ohne Plasmaziindung in der Kammer durch
ein Mikroskop (Questar QM100) auch gestreutes Licht von Debris-Teilchen beobachtet
werden (Abbildung 2.12(b)).

Um den beschidigenden Einfluss auf empfindliche Optiken zu untersuchen, wurden
im Versuchsaufbau an Siliziumnitrid SigNs-Membranen von 100 nm Stérke montiert und
der Kryostat willentlich zum Erzeugen von Schneebéllen manipuliert. Auf solchen Mem-
branen sind typischerweise diffraktive XUV-Optiken wie Zonenplatten aufgebracht, wie
sie im spéteren Rontgenmikroskop verwendet werden sollen. Es zeigt sich, dass bereits
nach wenigen Minuten die Membran durch den Einschlag von Schneebillen vollsténdig
zerstort werden kann (Abbildung 2.13).
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(a) Membran vor der Exposition. (b) Membran nach der Exposition.

Abbildung 2.13: Beschidigung von Siliziumnitrid-Membranen durch Schneebille.

Durch Einfiihren eines Kreuzgitters mit 25 pm Gitterkonstante (15 pm frei und 10 pm
Stegbreite) auf Hohe des Mittenstopps kann gewéhrleistet werden, dass grofe Argon-
cluster nicht mehr in den hinteren Versuchsaufbauteil gelangen konnen. Eine Besché-
digung der Membranen wird nicht mehr beobachtet. Dennoch wird der Hauptteil der
XUV-Strahlung transmittiert. Kleinere Schneebille dringen jedoch hinter das Gitter und
verursachen Beschidigungen an den Beschichtungen der CCD-Kameras.
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2.3 Aufbau des Laborrontgenmikroskops

Der kryogene Argonstrahl dient als Targetmaterial fiir eine hochbrillante Strahlungs-
quelle eines Laborrontgenmikroskops. Mit zwei genutzten Wellenléngen im Wasserfens-
ter verfolgt das Experiment einen bichromatischen Ansatz, indem die elementspezifische
Absorption des Kalziums ausnutzt wird. Im Folgenden wird der Aufbau des geplanten
Gesamtexperiments geschildert.

2.3.1 Design

Der Aufbau des Gesamtsystems ist streng modular, sodass alle Aufbausegmente durch
Vakuumverschliisse voneinander getrennt sind. Eine schematische Zeichnung findet sich
in Abbildung 2.14, ein Foto des Gesamtaufbaus in Abbildung 2.15.

Laserplasmaquelle

Breitbandige XUV-Strahlung wird in der Quellkammer (2) durch Ziinden eines Plasmas
durch den auf 30 pm fokussierten Strahl eines Coherent Infinity 40-100 (ausgewihlte
Parameter in Tabelle 2.1 auf Seite 26) im massenlimitierten, kryogenen Argontarget er-
zeugt (siehe Kapitel 2.2). Abbildung 2.3 auf Seite 28 zeigt ein vergleichbares Spektrum
eines kryogenen Argonfilamenttargets. Die so erzeugte Strahlung wird in alle Raumrich-

tungen emittiert.

Kollektorspiegel

Zum Monochromatisieren der einfallenden Strahlung, zum Nutzen eines moglichst
groken Raumwinkels des von der Plasmaquelle emittierten Lichts und zum Abbilden
der Plasmaquelle auf die Probe kommt ein sphérischer Vielschichtspiegel (Substrat:
LLG e.V., Spiegelradius 550 mm, 75 mm optisch genutzter Durchmesser, 0,0824 quell-
seitige numerische Apertur, Vergroferungsfaktor der Abbildung 1,73; Fraunhofer IOF:
Cr/Sc-Beschichtung) zum Einsatz, welcher iiber drei Vakuumdurchfithrungen justierbar
in der Optikkammer (1) gehaltert ist. Der Spiegel hat eine fiir diesen Wellenléngenbe-
reich hohe Reflektivitat von 1% bei 3,435 nm.

In einem spéter geplanten Ausbauschritt des Mikroskops wird er durch einen in
vier Beschichtungs-Quadranten geteilten Vielschichtspiegel ersetzt (Fraunhofer IOF:
Cr/Sc-Beschichtung). Jeweils die beiden gegeniiberliegenden Quadranten sind fiir die
Reflexion derselben Wellenldnge beschichtet. Durch eine Blende direkt vor dem Spiegel
werden jeweils zwei gleichbeschichtete Quadranten zur Beleuchtung der Probe ausge-
wihlt. Die Beschichtungen besitzen eine Reflektivitat von etwa 4% bei 3,435 nm und
3,760 nm.
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Probenkammer

Die Probe in der Probenkammer (3) wird durch den Kondensorspiegel mit einem vergro-
ferten Bild der Plasmaquelle am Ende des Beleuchtungsstrahlgangs beleuchtet. Diese
befindet sich auf dem ersten von zwei mit Piezomotoren (3x Mechonics CU30 und 3x
Mechonics CU30CL, 8 mm Hub, 50 nm Positioniergenauigkeit, CU30CL mit Léngen-
messsystem zur Positionskontrolle) in allen drei Raumrichtungen verfahrbaren Tiirmen.
Der zweite dient der Aufnahme und Justage der abbildenden Zonenplatte. Die sich
verdandernde Brennweite der Zonenplatte (siehe Kapitel 1.3.2) bei Beleuchtung bei un-
terschiedlicher Wellenldnge wird durch Translation kompensiert.

Zonenplatte

Das Herzstiick des Abbildungsstrahlengangs bildet die Zonenplatte (ZonePlates Ltd.,
932 um Brennweite bei 3,435 nm Wellenlédnge, 80 pm Durchmesser, 500 Zonen, duferste
Zonenbreite 40 nm, integrierter Mittenstopp der direktes Licht auf die CCD blockiert),
deren grofite numerische Apertur der des Spiegels bei 3,760 nm Wellenléinge angepasst
ist. Die im Versuch gewidhlten Dimensionen ermdglichen eine Vergroferung um den
Faktor 500 bei einer rdumlichen Auflésung von etwa 50 nm. Die sich chromatisch ver-
andernde Brennweiten der Zonenplatte (siehe Kapitel 1.3.2) wird durch Translation des
Zonenplattenturms entlang der optischen Achse kompensiert. Da der Abstand zwischen
Probe und Detektor konstant bleibt, wird die sich dadurch ergebende Verianderung des
Vergroferungsmafstabs nachtraglich numerisch korrigiert.

Detektor

Das vergroferte Bild der Probe wird von einer riickseitig gediinnten CCD-Kamera (Ro-
per Scientific PI-SX:1k, 10242 Pixel, 13 x 13 um? Pixelgrofe) detektiert. Ihr Abstand
zur Probe bestimmt den Vergréfserungsmafistab, der mit 500-fach geplant ist. Bei dieser
Vergroferung entspricht ein Pixel 26 nm in der Probenebene. Ein Auflésungsvermégen
von 50 nm ist angestrebt.
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Abbildung 2.14:

Schematische Zeichnung des Designs des Laborrontgenmikroskops. Der Aufbau ist modular entworfen, sodass
die einzelnen Versuchsteile durch Verschliisse getrennt werden kdnnen. In der Optikkammer (1) befindet sich
der sphéarische Kondensorspiegel, in der Quellkammer (2) wird das XUV-Strahlung erzeugende Plasma im
kryogenen Argonstrahl geziindet (vergleiche Abbildung 2.4 auf Seite 31). In der Versuchskammer (3) befinden
sich auf zwei motorisierten Tiirmen zum einen die Probe und zum anderen die Zonenplatte, die die Probe
auf die CCD-Kamera (4) abbildet.

Abbildung 2.15:
Foto des Aufbaus zur Laborréntgenmikroskopie. Die einzelnen Module sind wie in Abbildung 2.14 dargestellt
angeordnet.
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Abbildung 2.16:

Auftragung der Transmission der verwendeten Ti- und LiF-Filter im extrem ultravioletten und weichen Rént-
genspektrum (Daten aus Henke u.a. [1993]).

2.3.2 Erste Detektion von XUV-Strahlung

Nach erfolgter Inbetriebnahme des Kryostaten und des Laserplasmas wird zunichst die
Art der erzeugten Strahlung eindeutig identifiziert. Hierzu dienen zwei Titanfilter (Ti-
tanfolie auf einem Stiitzgitter) von je 200 nm Dicke (Ti-Folie: Jochen Herbst, Institut
fiir Rontgenphysik, Universitit Gottingen), der fiir Wellenldngen oberhalb von etwa
10 nm undurchléssig ist, und ein Lithium-Fluorid-Filter (Kristall von 1 mm Dicke), der
fiir Wellenléngen im tiefen ultravioletten opak, im Optischen und nahen Infrarot jedoch
transparent ist. Gemeinsam genutzt erlauben sie weder die Transmission von Réntgen-
strahlung noch von sichtbarem und infrarotem Licht. Fiir den ultravioletten und weichen
Rontgenbereich ist dies in Abbildung 2.16 dargestellt. Zur Begrenzung der Beleuchtungs-
fliche wurde eine Lochblende von 2mm Durchmesser in die Probenebene gebracht und
durch diese sowohl das direkte, als auch das vom Kondensorspiegel reflektierte Licht
durch eine CCD-Kamera (Toshiba Teli CS8620, 768 x 494 Pixel, 8,4 x 9,8 um?) mit
Quantenkonverter (P43 Phosphorbeschichtung) direkt hinter der Lochblende detektiert.

XUV-Strahlung kann das Titanfilter passieren, muss aber durch den dann eingefah-
renen Lithium-Fluorid-Filter absorbiert werden. So kann ausgeschlossen werden, dass
es sich bei der detektierten Strahlung um Streustrahlung oder andere Storungen han-
delt. In ersten Experimenten zeigten sich transmittiertes Licht durch beide Filter so-
wie Beugungserscheinungen, die am Stiitzgitter des Titanfilters auftraten. Diese konnen
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(a) Bild einer einzelnen Plasmaziindung mit (b) Wie (a), jedoch iiber 25 Pulse gemit-
Ti-Filter. telt.
(c) Wie (b), mit Ti- und LiF-Filter. (d) Wie (b), mit Ti- und LiF-Filter und Um-

ristung des Lasers auf 532 nm Wellenlénge.

Abbildung 2.17:

Detektion von XUV Strahlung (3,45 nm Wellenldnge) durch den Beleuchtungsstrahlgang (Toshiba Teli
CS8620 mit P43 Phosphorbeschichtung). Durch Titan- und Lithium-Fluorid-Filters lassen sich komplementa-
re Spektralbereiche filtern, sodass sich die detektierte Strahlung als XUV-Strahlung identifizieren l4sst (siehe
Text).

als Laserstreulicht, reflektiert am Argonstrahl und aufgrund seiner hohen Intensitét in
geringem Anteil durch das Titanfilter transmittiert, identifiziert werden. Durch Um-
riistung des Coherent Infinity 40 — 100 mit einem Frequenzverdoppler konnte dieses
Licht durch die geringere Reflexion von Licht an Argon bei 532 nm unterdriickt werden.
Abbildung 2.17 zeigt die erfolgreiche erste Detektion von XUV-Strahlung.
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Abbildung 2.18:
Foto des Aufbaus zur Laborréntgenmikroskopie wihrend der Justage des Beleuchtungsstrahlengangs.

2.3.3 Justage des Beleuchtungsstrahlgangs

Zur Beleuchtung der Probe muss zunéchst der Beleuchtungsstrahlgang justiert werden.
Dazu wird mit Hilfe eines Justagelasers eine optische Achse in der Kammermitte aufge-
spannt. Zum Festlegen des Ortes des Quellplasmas wird ein Luftplasma in der Kammer
geziindet, das exakt auf der optischen Achse liegt. Mit Hilfe der Justageschrauben wird
der Kondensorspiegel durch Abmessen des Abstands vom Luftdurchbruch positioniert
und so justiert, dass sowohl das Licht des Justagelasers direkt zuriickreflektiert wird,
als auch das gesammelte, sichtbare Licht des Luftdurchbruchs auf der optischen Achse
liegt. Anschlieffend wird der Aufbau abgepumpt und der Argonstrahl iiber den Laser-
fokus gefahren. Das nun auf der optischen Achse geziindete Plasma emittiert sowohl
sichtbares Licht als auch XUV-Strahlung. Mit Hilfe des sichtbaren Lichts kann eine Vor-
justage durchgefiihrt werden. Das Einfahren eines Titanfilters von 200 nm Dicke in den
Strahlengang filtert alle Strahlung des Plasmas, die nicht im XUV-Bereich liegt. An
der Stelle der Probe wurde anschlieftend eine CCD-Kamera (Toshiba Teli CS8620) mit
Quantenkonverter (P43 Phosphorbeschichtung) gebracht, um den Beleutungsfleck zu
detektieren. Ein Foto des Aufbaus wihrend der Justage des Beleuchtungsstrahlengangs
ist in Abbildung 2.18 gegeben.

Waihrend der Justage des Beleuchtungsstrahlgangs wurde deutlich, dass zum einen
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(a) —500 um (b) optimale Justageposition (c) +500 pm (d) +1000 pm

Abbildung 2.19:

Justage des Kondensorspiegels. Die Plasmaquelle und der Detektor stehen fest, wihrend der Kondensor-
spiegel verfahren wird. Bei einer guten Vorjustage mit sichtbarem Licht I3sst sich die optimale Position des
Kondensorspiegels mit minimaler Bewegung des Spiegels auffinden. Der in (b) dargestellte Beleuchtungsfleck
(3,45 nm Wellenlinge, Ti-gefiltert) misst 60 x 95 um? (FWHM).

die Lagestabilitdt des kryogenen Argontargets bei Ziinden eines Plasmas nicht stabil
genug ist, da der Beleuchtungsfleck um mehrere 10 pm auf der x-Achse springt. Zum
anderen ist das Debris-Problem noch nicht abschlieffend gelést, da nach einiger Zeit
der Justage die Phosphorbeschichtung der CCD-Kamera vollstdndig erodiert. Dennoch
konnten Bilder vom Beleuchtungsfleck an der optimalen Spiegelposition 2.19(b) einer
Groke von 60 x 95 um? aufgenommen werden (Designparameter 50 x 50 um?).

2.3.4 Photonendichte

Die Photonenzahl pro Mikrometerquadrat und Sekunde ist eine entscheidende Kenngro-
fse fiir die Rontgenmikroskopie, denn man braucht etwa 108% fiir eine erfolgreiche
Belichtung [Guttmann u.a., 2003; Benk u.a., 2008]. Zur Bestimmung der durch das
Plasma generierten und vom Kondensorspiegel eingesammelten Photonenzahl pro Puls
wurde eine Photodiode (International Radiation Detectors Inc., AXUV-100) mit einer
Quanteneffizienz von etwa 100%
CCD-Kamera (vergleiche Kapitel 2.3.3) in den Versuchsaufbau gebracht. Deren Signal

wurde in Abhéngigkeit der Laserpulsenergie gemessen. Dabei wurde erstens das direkte

bei 3,435 nm Strahlungswellenléinge anstelle der

Licht durch eine 650 um Lochblende und zweitens (nach Installation des Mittenstopps)
die schmalbandige von Kondensorspiegel reflektierte XUV-Strahlung gemessen, die der
spéteren Beleuchtung der Probe dienen soll. In Abbildung 2.20 sind die Ergebnisse dieser
Messungen dargestellt.

In der Tabelle 2.2 sind die gemessenen und die daraus bestimmten Parameter aufgetra-
gen. Insbesondere stehen fiir die schmalbandige Beleuchtung der Probe 2,9-108 Photonen
pro Laserpuls bei senkrechtem Einfall auf eine Fliche von 60 x 95um? (FWHM) zur
Verfiigung. Nach einer Belichtung iiber 2000 Pulse wére damit eine Mindestzahl von
Photonen zur Erzeugung eines mikroskopischen Bildes erreicht.
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Abbildung 2.20:
Messung der Photonendichte an der Probenposition mit einer kalibrierten AXUV-100-Photodiode (IRD Inc.)

Tabelle 2.2:
Photonenfluss der Laserplasmaquelle mit kryogenen Argonstrahl als Target an der Probenposition mit einer
kalibrierten AXUV-100-Photodiode (IRD Inc.).

Direktes Licht des
Plasmas durch ein
650 um Pinhole

Reflektiertes Licht
des Cr/Sc-Spiegels

Mittlere Diodenspannung (Mittel 200-1079Vs 1000 - 10~9Vs
iiber 5 Pulse)

Resultierender Diodenstrom (Mittel 2-1071%9As 1-107%As
iiber 5 Pulse)

Elektronenanzahl 1,25 - 10° 6,25 - 10°

Quanteneffizienz AXUV-100 Diode Photon Photon
Resultierende Photonenanzahl 1,25 - 107 2,9-108
Beobachteter Raumwinkel 3,344 - 1076 sr 0,027 sr
Photonenanzahl in 47 45 - 1013% 1,3 1013%
Photonenfluss 3,6 - 1012% 1,0- 1012%

~ 100 Elektronen

~ 100 Elektronen
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2.4 Fazit

Das Quellkonzept eines fliissigen Argonstrahls als Laserplasmatarget fiir den Aufbau
eines Laborrontgenmikroskops erreicht einen Photonenfluss, der in der gleichen Grofsen-
ordnung liegt wie andere aktuelle schmalbandige und hochbrillante XUV-Strahlungs-
quellen (siehe beispielsweise [Bertilson u.a., 2011|). Durch den Einsatz eines breitban-
dig emittierenden Targets ldsst sich jedoch durch die Kondensoroptik eine oder mehrere
Wellenléngen selektieren, sodass iiber die Absorptionskanten elementspezifische Mikro-
skopie moglich wird.

Die experimentellen Herausforderungen, die ein so aufwendiges Targetkonzept be-
dingt, sind jedoch erheblich. Diese sind vor allem Verschmutzung und Verstopfung der
Kapillaren, Lagestabilitdt des Argonstrahls wihrend der Plasmaziindung und Besché-
digungen empfindlicher Experimentteile durch Debris-Teilchen. Der Einsatz eines opti-
mierten, debris-freien Gastargets, bietet aufgrund seiner Zuverldssigkeit und Lagesta-
bilitat, trotz geringer Repetitionsrate und Brillanz, zum derzeitigen Entwicklungsstand
eine Alternative zu dem kryogenen Argontarget.
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Kapitel 3

Charakterisierung von
Multischicht-Laue-Linsen

Einleitung

Um hochaufgeloste mikroskopische Bilder zu erzeugen, bedarf es leistungsfahiger Opti-
ken, die eine sehr kleine minimale Strahltaillenbreite ermdoglichen. Die dazu notwendige
Charakterisierung der ein- und zweidimensionalen Strahltaillen und Foki im Bereich von
10 — 100 nm soll an einer Laserplasmaquelle (gasformiges Stickstofftarget A = 2,88 nm)
fiir weiche Rontgenstrahlung durchgefithrt werden. Als eine solche Optik wurde die
Strahlcharakteristik einer Multischicht-Laue-Linse (MLL, englisch: ,Multilayer Laue
Lens*) vermessen. Eine Simulation dieses Experiments liefert detaillierten Einblick in
die Strahlausbreitung und wird mit Messergebnissen und Designparametern verglichen.

3.1 Herstellung

Das Design und die Herstellung der Multischicht-Laue-Linse wurde von Tobias Liese
am Institut fiir Materialphysik der Universitdt Gottingen durchgefiihrt. In dieser Arbeit
soll nur ein Uberblick iiber den Herstellungsprozess gegeben werden. Eine ausfiihrliche
Darstellung findet sich in Liese u.a. [2010, 2011]. Zur Herstellung der Probe wurde eine

3Die Herstellung der Multischicht-Laue-Linsen wurde von Tobias Liese am Institut fiir Materialphysik
der Universitat Gottingen (UMP) geplant und durchgefiihrt. Die Proben wurden anschliefend im
Rahmen dieser Arbeit am Laser-Laboratorium Géttingen e.V. (LLG) charakterisiert und simuliert.
Die Messungen zur Bestimmung des Divergenzwinkels am BESSY II Speicherring wurden von Dr.
Dong-Du Mai in Kooperation mit der Arbeitsgruppe Dr. Rosenhahn der Universitdt Heidelberg
durchgefiihrt.

Im Rahmen des Projektes C4 innerhalb des Sonderforschungsbereichs 755 ,Nanoscale Photonic
Imaging“ entstanden neben dieser Arbeit zum Thema der Herstellung und Charakterisierung von
Multischicht-Laue-Linsen die folgenden Publikationen: Herstellungsverfahren der MLL durch das
UMP [Liese, Radisch und Krebs, 2010], Publikation erster Ergebnisse zur Entwicklung (UMP) und
Charakterisierung (LLG in Kooperation mit dem UMP) [Liese, Radisch, Knorr, Reese, Grofmann,
Mann und Krebs, 2011] und ausfiihrliche Charakterisierung (LLG mit Unterstiitzung durch das
UMP) [Reese, Schifer, Grofmann, Bayer, Mann, Liese und Krebs, 2011].
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neue Kombination von gepulster Laserdeposition (PLD, engl. ,pulsed laser deposition®)
und fokussiertem Ionenstrahl (FIB, engl. focussed ion beam®) verwendet. Die dabei an-
gewendeten Techniken werden im Folgenden vorgestellt anschliefend wird die Fertigung
der eigentlichen Proben prisentiert.

3.1.1 Motivation

Die Erzugung immer kleinerer Strukturen bei der Fertigung von Fresnel’schen Zonen-
platten (Kapitel 1.3.2) fiir weiche Rontgenstrahlung gestaltet sich mit den klassischen
Herstellungsmethoden zunehmend schwieriger. Mittels eines Verfahrens, welches Elek-
tronenstrahllithografie, Ioneniitzen und Uberlagerungstechniken verbindet, kinnen die
bisher kleinsten Strukturen im Bereich von 12nm erzeugt und damit Abbildungsleis-
tungen der gleichen Grofenordnung erzeugt werden [Chao u.a., 2005, 2009a]. Diese
Technologie der Herstellung scheint allerdings mehr und mehr an die Grenzen der tech-
nischen Machbarkeit zu stoften, da die notwendigen zu erreichenden Aspektverhéltnisse
zwischen Spalten und Stegen immer gréfier werden.

Als alternativer Ansatz kann zur Erzeugung solcher diffraktiver Optiken stattdessen
ein Vielschichtsystem hergestellt, geeignet geschnitten, geschliffen und poliert werden
um damit die gewiinschten diffraktiven Eigenschaften zu erzeugen [Tamura u. a., 2002].
Diese Technik hat den Vorteil, dass die Zonenplatten in praktisch beliebiger Dicke herge-
stellt werden kénnen, um das notwendige Aspektverhéltnis fiir die erforderliche Absorp-
tion oder den bendétigten Phasenschub zu erreichen. Ferner konnen die Effizienzen der
Optik durch geeignete Deposition, Materialwahl und Fertigung zusédtzlich durch keilfor-
mige Ausfithrung der Schichten |Conley u.a., 2008] oder das Nachbilden der Kinoform
der Fresnellinse [Tamura u.a., 2009] optimiert werden. Das Aufbringen von Schichten,
die deutlich diinner sind als die Strukturen aus elektronenstrahllithographischer Herstel-
lung, ist mittels Pulsed Laser Deposition mdéglich, wobei das systematische Gliatten von
kumulativen Rauigkeiten geeigneter Schichtsysteme ausgenutzt wird [Réder, 2009; Ro-
der u.a., 2010]. Anstelle des mechanischen Schneidens und Polierens des Schichtpakets
[Kang u. a., 2007] kommt hier ein fokussierter Ionenstrahl zum Einsatz, der deutlich we-
niger Storungen in den Schichtpaketen verursacht. Durch die Kombination dieser beiden
Techniken kénnen die Limitierungen der lithographischen Herstellung von Zonenplat-
ten in Strukturgrofe und Aspektverhéltnis umgangen werden. Multischicht-Laue-Linsen
wurden bisher fiir harte Rontgenstrahlung demonstriert und WSis /Si-Multischichten er-
reichen einen Linienfokus von 16 nm bei 19,5keV [Kang u. a., 2008].

3.1.2 Pulsed Laser Deposition

Zum Auftragen der Schichten der Multischicht-Laue-Linse wurde das PVD-Verfahren
(PVD, englisch: physical vapour deposition — physikalische Gasabscheidung) der gepuls-
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ten Laserdeposition (PLD, englisch: pulsed laser deposition) angewendet, das hier kurz
erlautert werden soll. ,Die gepulste Laserdeposition [...] ist eine vielseitige Diinnschicht-
methode, mit der sich nicht nur Metalle, Keramiken oder Oxide deponieren lassen,
sondern auch so komplexe Materialien wie Polymere. Ein Vorteil dieser Methode ist
ein im Allgemeinen stochiometrischer Materialiibertrag zwischen Substrat und Target.“
[Roder, 2009] Dazu wird ein Laser auf einen Festkorper fokussiert, welcher sich dadurch
lokal stark erhitzt und abgetragen wird. Bei dem fiir die Herstellung der Schichtpa-
kete verwendeten PLD-Standardaufbau [Krebs und Bremert, 1993] wurde der Strahl
eines Excimer-Lasers (Lambda Physik LPX 110i, 248 nm Wellenlinge, 30 ns Pulsdauer,
) C# Energiedichte bei 10 Hz) in einer Vakuumkammer auf das zu deponierende Sub-
stratmaterial bei Zimmertemperatur fokussiert. Der dabei erreichte Arbeitsdruck in der
Vakuumkammer lag stets unter 10”8 mbar. Das Substratmaterial wird dabei so stark
erhitzt, dass eine ,Plasmakeule entsteht, deren Materialstrom das Target trifft und sich
dort ablagert. Auf diese Weise kann das Material in sehr homogenen, diinnen und ebenen
Schichten aufgetragen werden.

3.1.3 fokussierter lonenstrahl

Zur Bearbeitung und Analyse der hergestellten Vielschichtsysteme kam ein fokussierter
Tonenstrahl (FIB, englisch: focussed ion beam) zum Einsatz. Mit dem dabei eingesetzten
Gallium-Ionenstrahl 14sst sich eine grofe Spannweite von Materialien vergleichbarer oder
leichterer Massenzahlen bis in den Bereich der Nanometerskala abbilden und bearbeiten
[Hayles u. a., 2009]. Der Aufbau eines solchen Gerits ist, bis auf den wesentlichen Unter-
schied, dass statt der Elektronenkanone eine fliissige Metallquelle und anstelle der sonst
iiblichen magnetischen Linsen elektrostatische Linsen verwendet werden, weitgehend
analog zu den bekannten Elektronenstrahlmikroskopen. Diese Variation ist notwendig,
da die Lorenzkraft nur schwach auf die relativ langsamen lIonen wirkt. Durch die Gréfe
der Ionen - verglichen mit der Masse der Elektronen - treten sie in intensive Wechselwir-
kung mit dem Material, auf das sie fokussiert werden. Durch die vergleichbare Masse der
verwendeten Gallium-Atome mit den Atomen des Targets konnen diese aus ihrer Matrix
gestofien und anschlieffend im Vakuum desorbiert werden. Ein geringer Anteil der bei
diesem Prozess zusétzlich ionisierten Targetatome kann dabei zur Erzeugung eines Bildes
eingesetzt werden. Durch Kontrolle der Bestrahlungsdauer und des Bestrahlungsstroms
kann sehr genau Material abgetragen und so auch sehr kleine Strukturen erzeugt werden.
Durch Einleiten von Methyl-cyclo-pentadienyl-Pt(IV)-tri-methyl (CH3)3Pt(CpCHs) in
den Gallium-Ionen- oder Elektronenstrom lédsst sich gezielt in kleinen Bereichen Platin
deponieren. Das bei der Herstellung genutzte Geriit FEI Nova Nanolab© verfiigt aufer-
dem {iiber ein Rasterelektronenmikroskop und einen Mikromanipulator (Omniprobe©),
mit dem sich die Probe im Gerdt bewegen lésst.
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3.1.4 Fertigung der Multischicht-Laue-Linse

Mit den beiden oben beschriebenen Verfahren wurden die Proben aus einem Vielschicht-
system hergestellt und anschliefend so bearbeitet, dass sie als Optik fiir weiche Ront-
genstrahlung benutzt werden kénnen. Ein Ti/ZrOy Schichtsystem wird dazu mit dem in
Kapitel 3.1.2 beschriebenen Versuchsaufbau auf ein Silizium(111)-Substrat aufgetragen.
Als Schichtsysteme kamen Titan oder Magnesiumdioxid als transmittierendes und Zir-
koniumoxid als optisch absorbierendes und gleichzeitig schichtglattendes Material zum
Einsatz. Die Depositionsraten der Materialien wurden mit einem Profilometer bestimmt.
Die Fertigung unter dem fokussierten Ionenstrahl ist in Abbildung 3.1 dargestellt.

Die hergestellten Multischichten wurden unter einer diinnen Schicht Platin, aufge-
bracht mittels des Elektronenstrahls, geschiitzt. Anschliefend wurde diese Schicht unter
Einsatz des groberen lonenstrahls auf eine Schicht von 5,1 pm vergréfert. Danach wurde
das Schichtpaket in einer Dicke von 1 um freigestellt. Dieses Paket wurde herausgelost,
durch den Mikromanipulatur an eine Kupferlamelle befestigt und dort mit deponier-
tem Platin fixiert. Ebenso wurde mit einem zweiten Paket verfahren, das, um 180°
Grad gedreht, gegeniiber dem ersten Paket befestigt wurde. Mit Hilfe des Rasterelek-
tronenmikroskops wurde der Abstand der Schicht exakt ausgerichtet. Die notwendige
Genauigkeit liegt dabei im Bereich der kleinsten Zonenbreite. Bei der ersten hergestell-
ten Probe mit zwei gegeniiberliegenden Schichtpaketen wurde diese Genauigkeit jedoch
aus apparativen Griinden noch nicht erreicht und lag etwa 1 um von der optischen Ach-
se entfernt. Der hierbei belassene Spalt wurde durch Deposition von Platin geschlossen,
welches spiter auch als Strahlstopp verwendet wurde. Diese Multischicht-Laue-Linse
wurde anschliefsend durch einen geringen lonenstrom auf die korrekte Dicke gediinnt
und anschliefsend poliert. Zuletzt wurde sie in eine Streulicht unterbindende Apertur-
blende gelegt, die ebenfalls mittels des Ionenstrahls in eine mit 530 nm Gold bedampfte
SizNy-Folie (Silson Ltd.) gebohrt wurde.

Bei der hergestellten Dicke der Multischicht-Laue-Linse von etwa 200 nm bei Probe 1
und etwa 150nm bei Probe 2 werden 85 % beziehungsweise 77 % der XUV-Strahlung
in der absorbierenden ZrOs-Schicht abgefangen, wahrend 72 %, respektive 88 % in der
Ti-/MgO2-Schicht transmittiert werden. Die durch beide Schichten transmittierte XUV-
Strahlung hat einen Phasenversatz von 0,95 rad bei Probe 1la/b und 0,55 rad bei Pro-
be 2. In erster Ndherung handelt es sich in beiden Féllen um eine absorbierende Zonen-
platte. Durch die endliche Dicke der Zonenplatte und die phasenverschobene Transmissi-
on im absorbierenden Material kann eine Abnahme der Effizienz der Multischicht-Laue-
Linse erwartet werden [Kopylov u. a., 1995]. In der Tabelle 3.1 werden die Parameter der
beiden hergestellten Proben zusammengefasst. Zusétzlich ist eine simulierte, aber nicht
hergestellte Linse aufgefiihrt. Die fertige Multischicht-Laue-Linse in ihrer Aperturblende
ist in Abbildung 3.2 als Bild unter dem Rasterelektronenmikroskop dargestellt.
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Tabelle 3.1:

Designparameter der in den Experimenten verwendeten Multischicht-Laue-Linse. Es handelt sich dabei um
Schichtpakete, die einen Linienfokus erzeugen. Die hergestellten Proben sind ,Off-Axis Zonenplatten®, die
nur ein Teilbereich der Fresnelschen Zonenplatte sind. Die Volllinse ist nicht gefertigt worden, wird aber in
Kapitel 3.3.7 simuliert.

Wellen- Brenn- kleinste grofste Abstand
lénge A weite f Zone # 74 Zone # Zo zur
optischen
Achse m
MLL Probe 1a 2,88 nm 250 pm 29 113 4568 nm
2 Schichtpakete
MLL Probe 1b 2,88 nm 250 pm 29 113 4568 nm
1 Schichtpaket
MLL Probe 2 2,88 nm 100 pm 605 705 13197 nm
MLL Volllinse 2,88 nm 250 pm 1 200 Onm
diinnste dickste Dicke Apertur Material-
Schicht Schicht axb system
MLL Probe 1a 40 nm 79,5 nm ~200 nm 3980 nm Ti/ZrOo
2 Schichtpakete X 16 um
MLL Probe 1b 40 nm 79,5 nm ~200 nm 3980 nm Ti/ZrO,
1 Schichtpaket x 16 um
MLL Probe 2 10,11 nm 10,91 nm ~150 nm 1005 nm MgOs/ZrO4
2 Schichtpakete x 19 um

MLLVolllinse 30nm 848 nm 23994 nm
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Abbildung 3.1:

Probe 1: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen der einzelnen Schritte des Herstellungsprozesses der
Multischicht-Laue-Linse unter dem fokussiertem lonenstrahl durch Liese u.a. [2010]. (a) Unter Platin ver-
borgenes und anschlieBend freigestelltes Schichtpaket, (b) Herauslésen eines Schichtpakets mit dem Mikro-
manipulator, (c) auf einer Kupferlamelle befestigtes Schichtpaket, (d) verbleibendes zweites Schichtpaket,
(e) halb rotiertes zweites Schichtpaket, (f) zueinander zum Doppelpaket ausgerichtete Schichtpakete.
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Abbildung 3.2:

Probe la: Die mit Platin zusammengefiigten und in eine Aperturblende eingebetteten Schichtpakete. Durch

diesen Probenaufbau wird verhindert, dass im Experiment Streulicht an der Optik vorbei gelangt und die
Messung stort. [Liese u.a., 2010]
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Abbildung 3.3:

Der Aufbau des Divergenzwinkelexperiments. Der Laserstrahl (1) ziindet ein Plasma in der Quellkammer
(2). Das emittierte Spektrum des Stickstoffplasmas wird durch einen Titanfilter monochromatisiert und
fallt auf die Multischicht-Laue-Linse in der Probenkammer (3). Die Beugungsordnungen der Linse werden
anschlieRend von der verfahrbaren CCD-Kamera (4) in verschiedenen Absténden registriert.

3.2 Experimentelle Strahlcharakterisierung

Im Folgenden werden die Experimente zur Bestimmung der optischen Eigenschaften der
Schichtpakete beschrieben. Hierzu wurden ein Divergenzwinkel- und eine Schneidblen-
denrastermessung durchgefiihrt.

3.2.1 Divergenzwinkelexperiment

Als erster Ansatz wurde ein Experiment zur Bestimmung des Divergenzwinkels der Beu-
gungsordnungen durchgefiihrt. Eine schematische Zeichnung zum Versuchsaufbau findet
sich in Abbildung 3.3. Wegen der hohen Absorption von weicher Réntgenstrahlung durch
Luft muss sich der Aufbau in einer evakuierten Kammer befinden. Die in Kapitel 2.1
auf Seite 24 beschriebene Laserplasmaquelle wurde mit einem Nd:YAG-Laser (Innolas
YMRS800, ausgewidhlte Parameter finden sich in Tabelle 2.1 auf Seite 26) betrieben.
Als Plasmatargetmaterial kam dabei gasférmiger Stickstoff zum FEinsatz, der ein Lini-
enspektrum emitiert. Das Targetgas wurde durch ein Proch-Trickl-Ventil synchronisiert
zum Laserstrahl in die Kammer geleitet [Proch und Trickl, 1989]. Durch Filterung die-
ser Strahlung mit einer 200nm Titanfolie kann eine einzelne Wellenldnge von 2,88 nm
isoliert werden. Diese monochromatisierte Strahlung des isotropen Kugelstrahlers kann
bei dem grofen Quellabstand von 80cm und der kleinen Aperturgrofe (Tabelle 3.1)
als anndhernd paralleles Strahlenbiindel mit einer beinahe ebenen Wellenfront ange-
sehen werden. Da der Quellabstand verglichen mit der Brennweite f des fokussieren-
den Schichtpakets sehr grof ist, wird sie praktisch exakt in den Fokus abgebildet. Der
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Abbildung 3.4:

Beispiele der beim Divergenzwinkelexperiment aufgenommenen Detektorbilder. Der Abstand von Probe 1
wurde an Hand des extrapolierten Schnittpunkts der Beugungsordnungen bestimmt. Mit den roten Einkrei-
sungen sind die zur Strahlbreitenbestimmung ausgewerteten relevanten Bildbereiche gekennzeichnet. Es zeigt
sich, dass die Beugungsordnungen auseinanderlaufen und sich in sich verbreitern.

Verkleinerungsmafistab ist dabei so groft, dass die nominelle Bildpunktgréfte die Abbil-
dungsleistung der Proben 1 und 2 unterschreitet. Hinter dem Bildpunkt divergiert der
Stahl wieder. In einer geringeren Entfernung von 2 — 10 cm hinter dem Schichtpaket wur-
den die verschiedenen Beugungsordnungen von einer riickseitig gediinnten CCD-Kamera
(Roper Scientific PI-SX:1k, 10242 Pixel, 13 x 13 um? Pixelgroke) detektiert. Diese kann
mit einem Verfahrtisch und einem Faltenbalg entlang der optischen Achse positioniert
werden. Durch Integration der Detektorereignisse iiber 1200 Pulse bei 1 Hz Repetiti-
onsrate wurde ein gut ausgesteuertes Signal auf dem Detektor erreicht. Exemplarisch
sind einige der Detektorbilder in Abbildung 3.4 dargestellt. Dabei ist die transmittierte
0. und die fokussierende 1. Beugungsordnung besonders deutlich zu erkennen. Die auch
im Fernfeld zu erkennende starke Feinstrukturierung des Strahlprofils deutet schon zu
diesem Zeitpunkt auf einen stark aberrierten Strahl hin. Eine genauere Untersuchung
dieser Strahlcharakteristik wird in der Simulation in Kapitel 3.3.5 erfolgen.

Bestimmung der Brennweite aus der Lage der Beugungsordnungen

Zur Bestimmung der Strahlparameter kann die Lage der 0. und der 1. Beugungsordnung
zueinander, aber auch die Verbreiterung der fokussierenden 1. Beugungsordnung, dem
Divergenzwinkel, ausgewertet werden. In Abbildung 3.5 sind zwei Betrachtungen der
geometrischen Strahloptik dargestellt, mit denen sich die Brennweite der Multischicht-
Laue-Linse aus den Messwerten und den Probenparametern berechnen lasst.

Aus ihnen lassen sich unter der Annahme kleiner Winkel, wie sie im Experiment
vorliegen, die folgenden beiden Zusammenhénge fiir die Brennweite f herleiten:

xr  m+af2
=7 ~ta (8) (3.1)
= f= M, (3.2)

X



60 Kapitel 3 Charakterisierung von Multischicht-Laue-Linsen

0. Beugungsordnung

Abbildung 3.5:

Strahloptische Uberlegung zum Divergenzwinkelexperiment. Hinter einem einzelnen Schichtpaket breiten sich
die einzelnen Beugungsordnungen in verschiedene Richtungen aus. Von besonderem Interesse sind hierbei
die transmittierte 0. und die fokussierende 1. Beugungsordnung. Aus den Winkelbeziehungen der beiden
zueinander, aber auch der Divergenz der 1. Ordnung lasst sich iiber einfache geometrische Beziehungen die
Brennweite berechnen.

“jf _ wc/;—ﬁ (3.3)
d-af2
= f= m (3.4)

Die Grofe des sich im Abstand m von der optischen Achse befindlichen Schichtpakets
der Aperturgrofe a und die zu iiberpriifende Brennweite f werden bei der Herstellung
des Schichtpakets festgelegt. Der Abstand der Beugungsmaxima x zueinander und die
Breite der fokussierten Beugungsordnung w in Abhéngigkeit des Abstands d des CCD-
Detektors von dem Schichtsystem werden im Experiment bestimmt. Zur Auswertung
der Strahlbreiten kommt die Software ImageJ zum Einsatz [Rasband, 1997 — 2011;
Abramoff u. a., 2004].

Aus den ermittelten Strahlbreiten lasst sich durch Regression auch der Divergenzwin-
kel ©, in Abbildung 3.6 dargestellt, genau bestimmen. Die Ergebnisse dieser Auswerung
sind in Tabelle 3.4 auf Seite 71 zusammengefasst und zeigen eine gute Ubereinstim-
mung mit dem Vergleichsexperiment am BESSY II (Kapitel 3.2.3) beziehungsweise der
Simulation einer fehlerbehafteten Probe.
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Abbildung 3.6:

Uber die im Divergenzwinkelexperiment gemessenen Strahlbreiten {iber dem Abstand zur Multischicht-Laue-
Linse l3sst sich durch lineare Regression der Divergenzwinkel © der fokussierenden Beugungsordnung be-
stimmen.

Strahlparameterbestimmung mit Gaullstrahloptik

Die Grundlage fiir einen alternativen Ansatz zur Bestimmung der Brennweite f bildet
die Gaufssche Strahloptik (Anhang A). Hierbei wird diese aus dem Divergenzwinkel
und der zweiten Momentenbreite der Aperturgrofe wapertur iber die Rayleighlénge zr
bestimmt. Dabei wird auch hier vorausgesetzt, dass sich der Strahl symmetrisch vor und
hinter dem Bildpunkt ausbreitet und nur gering aberriert ist:

w A
© = arctan (;) = arctan <7TU)0> (3.5)
A
= Wy = 77‘( tam (@) (3.6)
oo wg (3.7)

1+

ZZR)Q (3.8)
\/ (wA;Z““ —1 (3.9)
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Tabelle 3.2:

Ergebnisse der Divergenzwinkelmessung und Abschitzungen der Brennweiten. Fiir MLL 1 zeigen sich groRe
Abweichungen der Methoden, die allerdings durch die herstellungsbedingten Aberrationen erklart werden. Die
Breite des fokussierenden Beugungsmaximums von MLL 2 konnte aufgrund ihres sehr schwachen Signals nur
schlecht bestimmt werden. Daher wurde die Brennweite nicht aus der Verbreiterung der 1. Beugungsordnung
oder der Methode der GauRstrahloptik bestimmt.

Design- Brennweite Divergenz- Brennweite Brennweite
brennweite aus Beu- winkel 6 aus Strahl- aus  Gauf-
gungswinkel optik strahl
B
MLL Probe 1 250 pm 177 pm 204 £ 0,3 224um 220 pm
mrad
MLL Probe 2 100 pm 98 um

Die Ergebnisse dieser Berechnungen werden zusammenfassend in Tabelle 3.2 darge-
stellt. Zu beachten gilt, dass die angegebenen Ergebnisse sehr sensibel auf einige der be-
obachteten Aberrationen der Schichtpakete reagieren und somit nur eine Abschitzung
fiir die Strahlparameter nahe der Strahltaille darstellen kénnen. Fiir Probe 2 konnte
aufgrund des durch die geringe Effizienz schwachen Signals keine Brennweite aus der
Strahldivergenz errechnet werden.

Dennoch ldsst sich aus den Strahlparametern eines angenommenen Gaufistrahls auch
eine erwartete Strahltaille berechnen. Diese wird bei Probe 1 mit 180 nm bestimmt. Eine
experimentelle Methode die Strahlbreite direkt zu vermessen, wird die Schneidblenden-
rastermessung in Kapitel 3.2.2 liefern. Bei Probe 1 handelt es sich um ein Doppelsystem
zweier gegeniiber angeordneter identischer Schichtpakete. Die optischen Eigenschaften
beider Schichtpakete wurden untersucht. Ein Unterschied der beiden konnte im Experi-
ment nicht beobachtet werden.
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3.2.2 Schneidblendenrastermessung

Aufgrund der beobachteten Aberrationen und um die Strahltaille hinter der Multi-
schicht-Laue-Linse direkt zu vermessen, wurde eine Schneidblendenrastermessung (eng-
lisch: Moving Knife Edge) durchgefithrt. Die Strahlbreite wird dabei nicht direkt, son-
dern integriert iiber verschiedene Grade der Strahlabschattung gemessen. Daher wird
zunéchst eine Methode, die gewonnen Daten bei einem Linienfokus auszuwerten, vorge-
stellt. Anschliefend wird das Experiment erldutert und die Ergebnisse der vermessenen
Proben présentiert.

Bestimmung der Strahlbreite aus der Schneidblendenrastermessung mittels der
Methode der zweiten Momente

Die Strahlbreite des zu vermessenden Strahls soll an verschiedenen Stellen nahe der
Strahltaille untersucht werden. Die Messdaten liefern hierbei nicht direkt das Strahlpro-
fil, sondern dessen diskretisierte Stammfunktion. Da die Gesamtzahl an Detektorereig-
nissen bei verschiedenen Strahlabschattungen gemessen wird, bedarf es eines Verfahrens
aus diesem integrierten, gegebenenfalls feinstrukturierten Strahlprofil, die Strahlparame-
ter zu bestimmen, denn eine einfache numerische Ableitung der geglatteten Messwer-
te fithrt aufgrund der Fehlerfortpflanzung zu wenig robusten Resultaten bei Vergleich
verschiedener Messpunkte und -reihen. Mit diesem Verfahren soll direkt die optimal
angepasste zweite Momentenbreite des Strahls aus den Messwerten bestimmt werden.

Die rdumliche Ausdehnung gerichteter elektromagnetischer Strahlung ist definiert als
die Breite senkrecht zur Ausbreitungsrichtung, an der die maximale Intensitat auf 1/e
abfallt. Dieses ist auch die relevante Grofse bei der Anwendung der Formeln des Gaufs-
strahls. Allerdings ist diese Definition bei strukturierten Strahlen mit eventuellen Neben-
maxima problematisch, da beispielsweise das Intensitéitsniveau mehrfach den 1/e2-Abfall
durchlaufen kann. Eine einheitliche Methode, die Breite auch von solchen strukturierten
Stahlen zu bestimmen, bildet die Methode der Bildmomente [ISO11146, 1999|. Hierbei
sind die Bildmomente analog zu den Momenten in der Statistik definiert, sodass das
nullte Moment der Gesamtintensitét, das erste Moment dem Schwerpunkt des Strahls
und das zweite zentrierte Moment seiner Breite entspricht. Im Falle eines Strahlprofils,
das der Dichtefunktion der Gaufsschen Normalverteilung folgt, entspricht diese Breite
gerade dem 1/e2-Abfall. Die Strahlbreite d,, eines beliebigen Strahls in x-Richtung wird
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definiert als

doy (2) =404 (
ff x—7T)" -e(x,y, z)dedy (3.10)
(z,y,2) dzdy ’ '
wobei T = fx'e (2,9,2) dz. (3.11)
Je(x,z)dz

Dabei bezeichnet T den Schwerpunkt des Strahlprofils und e (z,y, z) die Intensitit des
Strahls. Analog lésst sich auch die dazu orthogonale Strahlbreite dy, angeben. Im Falle
einer eindimensionalen Strahlgeometrie, wie in den folgenden Experimenten und Simu-
lationen beschrieben, vereinfacht sich das Integral um eine Dimension zu

=4 \/f r—T)°- :L‘Z)d.f, (3.12)

e(x,z)dx

[z e(x,2)dx
Je(z,z)de

wobel T =

(3.13)

Bei einer Strahlbreitenbestimmung mittels der Schneidblendenrastermessung, bei dem
der Strahl graduell immer stdrker durch eine scharfe Kante abgeschattet wird, misst
man die Intensitatsverteilung des Strahls nur indirekt, da lediglich die integrierte Inten-
sitdtsverteilung F (x, z) tiber das eigentliche Strahlprofil e (z, z), also eine Stammfunk-
tion, gemessen werden kann. Das Konzept des Riemann-Stieltjes-Integrals [Schlittgen,
1996, Anhang A], das den Riemann-Integralbegriff verallgemeinert und den Integrator
als eine Gewichtungsfunktion auffasst, erlaubt dennoch eine direkte Berechnung der
Strahlbreite aus den Messwerten. So kann auf eine numerische Ableitung der diskreten
Funktion E (x,z) verzichtet werden. Diese ist aufgrund der wenigen und verrauschten
Messwerte weniger robust als dieser direkte Rechenweg. Es gilt:

f x—x ) (:L‘,Z))
)=4- \/ )) , (3.14)

fx d (z,2))
fd(Ea:z '

Die aufgenommenen Daten haben die Struktur einer Treppenfunktion, da sie nur an

wobel T =

(3.15)

diskreten Messpunkten erhoben werden konnen, somit gilt
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Abbildung 3.7:

Grafische Darstellung der zur Modellierung der Messwerte der Schneidblendenrastermessung verwendeten
Treppenfunktion. Die Differenz der zwischen zwei Messpositionen z; und ;41 aufgenommenen Daten ist
die Sprunghthe h;. Die Zahl der Stufen ist s, n = > h; die absolute Hohendifferenz, also die Gesamtintensitét
des Strahls.

wobei x; mit ¢ = 1,...,s die Sprungstellen dieser Treppenfunktion und damit die
verschiedenen Positionen der Schneidblendenrastermessung beschreibt. h; ist dann die
Sprunghohe an einer solchen Position und 1y, <, die Indikatorfunktion, die fiir alle
x; < x gleich 0 ist und 1 sonst. Abbildung 3.7 illustriert die verwendeten Grofen. Es gilt
somit fiir das nullte Bildmoment, welches der detektierten Gesamtintensitit entspricht:

JICCE /d<zh{}) (.17)

Aus der Linearitét des Stielties-Integrals im Integrator ([ f (z) - d(ag (z) + Sh(z)) =
af f(z)-dg(z)+ B [ f(z)-dh(z)) [Schlittgen, 1996] folgt

/ dE (z) =) " hi
=1
=n, (3.18)

wobei n der Gesamtzahl der registrierten Detektorereignisse bei nicht abgeschattetem
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Strahl entspricht. Fiir das erste Bildmoment gilt dann:

/ 2dE () = / vd (; hy - n{xigx}>

— N b (3.19)
=1

Eine intuitivere Interpretation dieses Ergebnisses, welches der Schétzung des Erwar-
tungswertes durch den Mittelwert entspricht, gewinnt man durch eine andere Darstel-
lung der Summe iiber die Detektorereignisse an einer Messpositionen. Diese kann als die
Summe aller einzelnen Detektorereignisse an einer Messposition ausgedriickt werden.

s  h;
/xdE (x) = Z Zwl (3.20)

i=1 j=1
_ Z‘T’f (3.21)
k=1

Daraus folgt zusammen mit dem nullten Bildmoment in Gleichung (3.18):

J2dE (x)
JdE (z)

1 n
==Y a. (3.22)
n
k=1

€T =

T ist somit das erste normierte Bildmoment und gibt den Strahlschwerpunkt an. Analog
lésst sich auch das zweite Bildmoment darstellen:

[ = [@-n?a (Z i ﬂ{xigm}>

= ES: (ZL‘Z — T)Q h;
=1

1 & 9
= _ — . 2
"2 (xx — ) (3.23)

Das zweite zentrierte und normierte Bildmoment und damit die Breite des Strahls
ergibt sich dann durch den Quotienten der Terme aus Gleichung (3.23) und Gleichung
(3.18) sowie dem Strahlschwerpunkt aus Gleichung (3.22). Sie ldsst sich anschaulich als
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Abbildung 3.8:

Aufbau des Schneidblenden-Experiments. Der Aufbau ist modular in verschiedenen Kammern gestaltet. Das
Plasma wird durch den Laser (1) in der Quellkammer (2) geziindet. Die entstandene XUV-Strahlung fillt in
einigem Abstand iiber ein System von Aperturen und Blenden, gefiltert durch eine Titanfolie, auf die Probe
in der Experimentierkammer (3). In der Experimentierkammer befindet sich auch die Schneidblende, die mit
zwei Piezomotoren an die Messposition gefahren wird. Eine CCD-Kamera (4) unter fixem Abstand detektiert
das Beugungsbild hinter der Probe.

Standardabweichung der Strahlintensitdtsverteilung beschreiben.

d —4 ZZZ]_ (xk - f)2
D=l

- 4\/27’21 (i’“ il (3.24)

Experiment

Das Experiment zur Bestimmung der Strahlparameter nahe der Strahltaille ist sche-
matisch in Abbildung 3.8 illustriert. Der Aufbau &hnelt in wesentlichen Punkten dem
Divergenzwinkelexperiment, das in Kapitel 3.2.1 beschrieben wird. Wegen der hohen
Absorption der extrem ultravioletten Strahlung muss der Versuch unter Vakuum statt-
finden. Dazu wurde in einem gasférmigen Stickstofftarget mit einem Laser (Innolas Spit-
light 600, ausgewéhlte Parameter in Tabelle 2.1 auf Seite 26) ein Plasma geziindet. Aus
der schmalbandigen Abstrahlcharakteristik in Kombination mit Filterung durch eine
Titanfilterfolie resultiert eine monochromatische Beleuchtung bei 2,88 nm Wellenldnge.

Hinter einem System von Aperturen befindet sich in einem Abstand von 83 cm das
Schichtpaket. Direkt hinter diesem ist ein gespannter Metalldraht von 10 um Durch-
messer montiert. Dieser wird zu dem Linienfokus der Multischicht-Laue-Linse erst grob
mit einem Mikroskopobjektiv mit langem Arbeitsabstand (Questar QM100) ausgerich-
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Abbildung 3.9:
Multischicht-Laue-Linse 1b: Auszug von den in der Schneidblendenrastermessung gewonnenen Rohdaten.
Entlang der optischen Achse wurde an verschiedenen Positionen die Strahlbreite durch zunehmende Ab-
schattung der auf dem CCD Detektor gemessenen extrem ultravioletten Strahlung (2,88 nm) bestimmt. Die

Messreihen wurden jeweils bei maximaler Intensitdt gestartet, bis zu einer vollstindigen Abschattung des
Strahls durchgefiihrt und sind auf die maximale Intensitat normiert [Reese u.a., 2011].

tet. Spater kann diese Vorjustage mit Resten von durch die Aperturblende tretender
XUV-Strahlung genau korrigiert werden. Der Draht kann durch zwei Piezomotoren (Me-
chonics PS30CL, 8 mm Verfahrweg, 50 nm Positioniergenauigkeit) lings und senkrecht
zur optischen Achse bewegt werden. Das Bild auf dem CCD-Detektor (Roper Scientific
PI-SX:1k, 10242 Pixel, 13x13 pun? Pixelgrofe) entspricht dem des Divergenzwinkelexpe-
riments bei einem fixierten Detektorabstand (siehe Abbildung 3.4 auf Seite 59). Durch
Integration der Detektorereignisse iiber 1200 Pulse bei 10 Hz Repetitionsrate wird ein
gut ausgesteuertes Signal auf dem Detektor erreicht. Ein Einzelpuls entspricht dabei
etwa 2400 Photonen auf der Apertur der Multischicht-Laue-Linse. Durch schrittweises
Abschatten des Strahls durch den Draht als Schneidblende entlang verschiedener Posi-
tionen der optischen Achse kann die Strahltaille gefunden und vermessen werden.

Im Experiment zeigte sich, dass die Herstellung der Multischicht-Laue-Linse la/b
fehlerbehaftet war. Da beide Schichtpakete keinen gemeinsamen Bildpunkt erzeugen,
ist fiir die weitere Analyse nur die fokussierende Beugungsordnung eines Schichtpakets
beriicksichtigt. Der Strahl hinter Probe 1b wurde wie beschrieben vermessen. Ein Teil der
Messkurven eines solchen Experiments ist in Abbildung 3.9 aufgetragen. Ein Unterschied
der optischen Eigenschaften der beiden einzelnen Schichtpakete konnte nicht festgestellt
werden.
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Der Nullpunkt der Messung ist experimentell bedingt und kein absoluter Abstand
zur Probe. Jeder dieser Messreihen ldsst sich nach der Momentenmethode aus Kapitel
3.2.2 eine Strahlbreite zuordnen. In Abbildung 3.10 sind diese Breiten gegen die Posi-
tion der Schneidblende entlang der optischen Achse aufgetragen. Die Strahltaille zeigt
dabei anndhernd einen Verlauf, wie er fiir einen Gaufsstrahl charakteristisch wére. Es
ldsst sich deshalb, der Mathematik eines Gaufsstrahls folgend, eine hyperbolische An-
passung an die Strahltaille vornehmen. Aus dieser Anpassung lassen sich alle relevanten
Gaufistrahlparameter ableiten.

Die Messung des Strahlprofils, die der Strahltaille am néchsten ist, ist in Abbildung
3.11 aufgetragen. Neben den Messdaten ist auch die Normalverteilungsfunktion mit
den aus der Momentenmethode gewonnenen Parametern dargestellt, die dem zugeho-
rigen Profil eines Gaufstrahls entsprechen (siehe Anhang B). Zu dieser korrespondiert
eine Dichteverteilung, die dem zugehorigen Strahlprofil entspricht. Es ergibt sich eine
Strahlbreite des entsprechenden Gaufstrahls an der Strahltaille von 375 4+ 30 nm Halb-
wertsbreite.

Die experimentell bestimmten Strahlparameter hinter der Multischicht-Laue-Linse,
wie in Reese u.a. [2011] vertffentlicht, werden in Tabelle 3.3 zusammenfassend angege-
ben. Da der Divergenzwinkel im Divergenzwinkelexperiment mit hoherer Genauigkeit
bestimmt wurde, wird der dort gewonnene Wert gewahlt und in die Brechnungen ein-
bezogen.

Weil Probe 2 ein zu geringes Signal in der ersten Beugungsordnung liefert, konn-
te hier keine Messung mit der Schneidblende durchgefiihrt werden. Die bestimmbaren
Strahlparameter beschrinken sich daher auf den Beugungswinkel aus dem Divergen-
zwinkelexperiment.

Tabelle 3.3:
Eigenschaften des Strahls hinter der Multischicht-Laue-Linse 1b, bestimmt aus einer Kombination der
Schneidblendenrastermessung und des Divergenzwinkelexperiments. [Reese u. a., 2011]

Divergenzwinkel 20,4 + 0,3 mrad
(Divergenzwinkelexperiment)

Halbwertsbreite der Strahltaille 375 + 30 nm
(Schneidblendenrastermessung)

Rayleighlénge 31,3+ 2,5um

Brennweite 205 £+ 24 pm




70 Kapitel 3 Charakterisierung von Multischicht-Laue-Linsen

0,90

0,75

0,60 |-

0,45 |-

Strahlbreite (Halbwertsbreite) [pm]

0, 30 1 ' 1 ' 1 ' 1 ' 1

Position des Moving-Knife-Edge entlang der optischen Achse [um]

Abbildung 3.10:

Multischicht-Laue-Linse 1b: Die aus den Einzelmessreihen bestimmten Strahlbreiten. Das Profil der Strahl-
taille ist vergleichbar mit dem eines GaulBstrahls. Daher wurde eine hyperbolische Anpassung der Strahltaille
mit 95 %-Konfidenzbandern (Origin 8.5) aufgetragen [Reese u.a., 2011].
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Abbildung 3.11:

Multischicht-Laue-Linse 1b: Auftragung des Strahlprofils, das am nichsten der Strahltaille gelegen ist. Die
Normalverteilung wurde mit den aus der zweiten Momentenmethode gewonnen Parametern dargestellt.
Die zugehdrige Dichtefunktion dieser Normalverteilung représentiert das Strahlprofil eines angenommenen
Gaulstrahls, seine Halbwertsbreite ist mit 374 + 30 nm bestimmt [Reese u. a., 2011].
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3.2.3 Messung am Synchrotron

Um die aus dem Laborexperiment gewonnenen Daten zu verifizieren, wurden an der Syn-
chrotronstrahlquelle BESSY II in Berlin durch Dong-Du Mai in Kooperation mit Prof.
Dr. Hans-Ulrich Krebs und Tobias Liese sowie der Arbeitgruppe Dr. Axel Rosenhahn
der Universitéit Heidelberg durchgefiihrte Messungen (August 2010) zur Bestimmung des
Beugungs- und Divergenzwinkels ausgewertet. Das Experiment war dabei weitgehend
identisch mit dem an der Laborstrahlungsquelle durchgefiihrten Divergenzwinkelexperi-
ment, wobei die inkohdrente Plasmaquelle durch den kohérenten Synchrotronstrahl bei
einer Wellenléinge A von 2,88 nm ersetzt wurde.

Genutzt wurde dazu der Ptychographie-Versuchsautbau HORST der Universitat Hei-
delberg [Mancuso u.a., 2010; Beckers u.a., 2011]. Die Multischicht-Laue-Linse wurde
hinter einer Lochblende in den Synchrotronstrahl gestellt und das entstehende Beu-
gungsbild mit einer riickseitig gediinnten CCD-Kamera aufgenommen (Andor Techno-
logy, 20482 Pixel, 13,5 um? Pixelgréfe). Eines der detektierten Bilder ist beispielhaft
in Abbildung 3.12 gezeigt. Wie bereits in Kapitel 3.2.1 fiir die Laborstrahlungsquelle

Abbildung 3.12:

Beispiel der Aufnahmen am BESSY II. Die Ahnlichkeit zu den Experimenten an der Laborstrahlungsquelle
(Abbildung 3.4) ist klar zu erkennen. Eine genaue Position hinter der CCD-Kamera ist nicht bekannt, kann
aber aus den voraussichtlichen Schnittpunkten von 1. und 0. Beugungsordnung mit 14cm abgeschitzt
werden. Das Auftauchen einer 2. Beugungsordnung deutet auf Aberrationen hin, die durch nicht optimale
Zonenabsténde oder die endliche Dicke [Kurokhtin und Popov, 2002] hervorgerufen sein kénnten.

durchgefiihrt, 1dsst sich aus den Momentenbreiten des Strahls ein Divergenzwinkel aus
der linearen Regression der Auftragung der Strahlbreiten iiber den relativen Detekto-

Tabelle 3.4:

Der Beugungswinkel § bestimmt aus dem Divergenzwinkelexperiment und deren Vergleich mit den Simula-
tionsergebnissen. Es findet sich insgesamt eine gute Ubereinstimmung. Bei Probe 1a/b sind jeweils auch die
Divergenzwinkel aus den Simulationen der mit linearen Schichtdickenfehler behafteten Multischicht-Laue-
Linse angegeben.

Beugungswinkel Beugungswinkel 5 Beugungswinkel 8 Divergenzwinkel 6
aus Simulation  Plasmaquelle BESSY II

MLL Probe la/b  1,61° 1,83° 1,76° 20,44 0,3 mrad
(1,80° mit
Fehler)

MLL Probe 2 7,78 8,29°
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Abbildung 3.13:
Probe 1b: Bestimmung des Divergenzwinkels 6 aus den Strahlbreiten eines Schichtpakets gemessen am
BESSY II. Die lineare Regression ergibt eine Strahldivergenz von 30,5 mrad.

rabstand bestimmen. Diese ist in Abbildung 3.13 gezeigt.

Der Divergenzwinkel wird mit 30,6 £ 2,1 mrad bestimmt. In Tabelle 3.4 befindet sich
eine Zusammenstellung der verschiedenen bestimmten Winkel. Unter der Annahme ei-
nes Gaufstrahls, trotz der Beobachtung von starken Aberrationen, kann eine minimale
Strahltaillenbreite von 111 nm errechnet werden. Wie schon an der Laborquelle beobach-
tet, zeigt sich eine ausgeprigte Feinstrukturierung des 1. Beugungsmaximums. Da diese
qualitativ identisch auch bei der hochmonochromatischen Synchrotronstrahlung beob-
achtet wird, kann ausgeschlossen werden, dass es sich um einen Effekt der Laborquelle
handelt. Ein direkter Vergleich findet sich in Abbildung 3.14. Auch das Erscheinen der
zweiten Beugungsordnung im Detektorbild deutet auf Aberrationen durch ungleichma-
Big strukturierte Schichten und die endliche Dicke der Multischicht-Laue-Linse hin, da
diese bei einer optimalen Zonenplatte unterdriickt sind.
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Abbildung 3.14:

Probe 1b: Die starke Feinstrukturierung des 1. Beugungsmaximums wird bei Labor- wie Synchrotronquelle
beobachtet. Da die Messabsténde der Probe zum CCD-Detektor der jeweiligen Messungen nicht identisch
sind, wurden die Einheiten beliebig gewahlt, um die Ahnlichkeit der Feinstrukturierung zu betonen. Der
CCD-Detektor befindet sich in der Labormessung bei den aufgetragenen Strahlprofilen 80 mm hinter der
Multischicht-Laue-Linse in der Messung am BESSY Il etwa 140 mm.
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3.2.4 Farbzentrenerzeugung

In diesem Kapitel wird ein kurzer Uberblick iiber eine Methode zur Strahlcharakterisie-
rung mit Hilfe der Erzeugung von Farbzentren gegeben. Farbzentren in Lithium-Fluorid-
Kristallen wurden bereits erfolgreich zur Charakterisierung des Strahls von Réntgenla-
sern [Tomassetti u. a., 2003] und als Detektor zur Rontgenmikroskopie an Laborquellen
eingesetzt [Reale u. a., 2008].

Durch Bestrahlung von geeigneten nichtleitenden Ionenkristallen mit hochenergeti-
schen XUV-Photonen lassen sich Fehlstellen im Ionengitter erzeugen [Lammel, 2003]. Als
Farbzentren bezeichnet man das Ersetzen eines oder mehrerer fehlender Anionen durch
ein oder mehrere Elektronen. Diese Elektronen kénnen sichtbares Licht absorbieren und
zur Fluoreszenz angeregt werden. Zur Erhéhung der rdumlichen Aufldsung bei mikro-
skopischer Analyse der belichteten Flachen kann stimulierte Emissions-Loschung aus-
genutzt werden (STED englisch: stimulated emission depletion). ,Das STED-Mikroskop
arbeitet mit zwei synchronisierten Laserpulsen: ein ,blauer‘ Laserpuls regt die Molekiile
zur Fluoreszenz an, ein kurz darauf folgender ,roter’ Puls mit einem Minimum in der
Mitte des Brennflecks 16scht die Fluoreszenz am Randbereich des Fokus wieder ab. Je
intensiver der Loschpuls, desto kleiner wird der iibrig gebliebene Fluoreszenzfleck, sodass
der Brennfleck theoretisch - trotz der Beugung des Lichts - bis auf Molekiilgrofe verklei-
nert werden kann. Damit konnte Hell ein physikalisch schliissiges Verfahren angeben,
mit dem die Auflésung von der Wellenlénge entkoppelt werden konnte.“[Hell, 2003] Der
fiir die Messung verwendete Mikroskopieaufbau ist bei Pezzagna u. a. [2010] beschrieben.

Ziel ist es, durch Belichtung mit kleinsten Strahltaillen von wenigen 10 nm und die
anschliefende Analyse der erzeugten Farbzentren mit STED-Mikroskopie die Kaustik
um den Fokus in einer, verglichen mit den Schneidblendenrastermessungen, kurzen Zeit
mit hoher rdumlicher Auflésung zu detektieren.

Um die Eignung von LiF-Kristallen hierzu zu iiberpriifen, wurde ein Kristall (Korth
Kristalle 10mm @, 1 mm Dicke) in 40 cm Abstand zu einer Laserplasmaquelle (Stick-
stoffgastarget, 200nm Ti-Filter, 5 Hz Repetitionsrate, Quantel YG980), in allen drei
Raumrichtungen verfahrbar (Mechonics PS30CL, 8 mm Hub, 50 nm Positioniergenauig-
keit), hinter einer Lochblende (50 um @) montiert. Ein direkt aufliegendes TEM-Gitter
(4,5 um Stegbreite) soll eine klar definierte Struktur im beleuchteten Bereich mit schar-
fen Kanten erzeugen.

Die Belichtung mit XUV-Strahlung iiber 20, 10 und 2 Minuten erzeugt fluoreszen-
te Farbzentrenbereiche auf dem Kristall, die bereits mit einem Fluoreszenzmikroskop
(Leica DM6000, RGB-Filter, Abbildung 3.15(a)) detektierbar sind. Die im LiF-Kristall
erzeugbaren Farbzentren mit ihren Absorptions- und Emissionsenergien sind in Abbil-
dung 3.15(b) dargestellt.

Die beleuchteten Bereiche wurden in einem STED-Mikroskop (Anregungswellenlénge
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(a) Fluoreszenzmi- (b) Anregungs- und Abregungsenergien fiir verschiedene LiF-

kroskopaufnahme, Farbzentren [Bonfigli u.a., 2004]. Die Zahl indiziert die im

20x VergroRerung, Farbzentrum fehlenden Anionen und das Vorzeichen die relative

RGB-Filter, der Balken Zahl ersetzender Elektronen. Die im Fluoreszenz- und STED-

entspricht 20 um. Mikroskop untersuchten Farbzentren sind mit einem blauen
Kreis gekennzeichnet.

Abbildung 3.15:

Mittels monochromatischer XUV-Strahlung von 2,88 nm Wellenldnge werden in einem LiF-Kristall Farbzen-
tren erzeugt. Die Belichtungen hinter einer Lochblende (@ 50 um) und einem TEM-Gitter (4,5 um Stegbreite)
wurden tber 20, 10 und 2 Minuten ((b) - von oben nach unten) durchgefiihrt. Die entstandenen Farbzentren
fluoreszieren im sichtbaren Spektralbereich.

430nm, STED-Wellenldnge 755 nm) auf ihre Eignung fiir das STED-Verfahren unter-
sucht. Dazu wurde zunéchst ein Fluoreszenzbild (Abbildung 3.16(a)) aufgenommen und
anschliefsend eines nach Hinzuschaltung des STED-Lasers (Abbildung 3.16(b)). Die Gro-
fse der belichteten Struktur liegt nicht in dem Bereich, in dem eine Auflésungserhéhung
durch die STED-Methode zu erwarten ist, sodass lediglich die detektierte Intensitit
durch die stimulierte Abregung der Farbzentren geringer wird. Es zeigt sich ein Blei-
chen der Farbzentren bei der Exposition mit dem starken Laserlicht des Anregungs-
und STED-Lasers. Bei erneuter konfokaler Betrachtung der untersuchten Stelle zeigt
sich daher ein deutlicher Signal- und Kontrastverlust (Abbildung 3.16(c)).

Um ein genaueres Bild von der Anwendbarkeit der Methode zu gewinnen, wird eine so-
genannte Leerungskurve (englisch: depletion curve) aufgenommen, um die Effektivitit
der STED-Methode quantitativ abschétzen zu konnen. Dazu wird das Fluoreszenzsi-
gnal erzeugt durch den Anregungslaser, durch den Anregungslaser zusammen mit dem
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(a) Fluoreszenzmikroskopi- (b) STED Fluoreszenzmi- (¢) Fluoreszenzmikroskopi-
sche Aufnahme (Bildbereich kroskopische Aufnahme sche Aufnahme (Bildbereich
10 x 10 um?). (Bildbereich 10 x 10 pm?). 10 x 10 um?).

Abbildung 3.16:

STED-Mikroskopie der LiF-Farbzentren. Der belichtete Kristall wird im STED-Mikroskop untersucht, wobei
(a) - (c) nacheinander an gleichet Stelle aufgenommen wurden. Aufgetragen sind die relativen Intensitdten
zum Maximum des jeweiligen Bildes. Die Probe ist zwar mit der Methode untersuchbar, allerdings zeigt sich
ein starkes Bleichen der Farbzentren. Die vertikalen Streifen riihren von einem Flackern des Anregungslasers
her.

STED-Laser und durch den STED-Laser alleine aufgenommen. Diese Messung wurde fiir
steigende Leistungen des STED-Lasers wiederholt. In Abbildung 3.17(a) sind Fluores-
zenzsignal des Anregungslasers und Fluoreszenzsignal bei Bestrahlung mit Anregungs-
laser und STED-Laser abziiglich des Signals bei Beleuchtung nur mit dem STED-Laser
dargestellt. Aus der relativen Fluoreszenz zueinander ergibt sich eine Senkung des Fluo-
reszenzsignals um 75 % bei maximaler STED-Intensitdt (Abbildung 3.17(b)). Dieser
Wert ist, verglichen mit anderen mit dieser Methode untersuchten Materialsystemen,
nicht sehr hoch. Dennoch kann eine héhere rdumliche Auflésung als mit konfokaler Mi-
kroskopie erwartet werden.

Diese Methode ist nicht auf die Charakterisierung von Réntgenoptiken beschrénkt.
Lithiumfluorid oder ein anderer geeigneter Kristall als Detektor und die STED-Mikros-
kopie als Analysemethode kénnten mikroskopische Untersuchungen an Laborquellen mit
Auflésungen unter 100 nm méglich machen.

3.3 Simulationen

Um ein tieferes Verstdndnis der Strahlpropagation und um genauere Aussagen iiber
die zu erwartende Abbildungsleistung und die Strahlkaustik zu erhalten, entstand im
Rahmen dieser Arbeit ein Programm zur Simulation des Experiments in Matlab©
[MathWorks Inc., 2009]. Zunéchst wird dazu der Programmcode (siehe Anhang C) er-
lautert und anschliefsend die Ergebnisse der Simulation diskutiert. Hierbei wird gezeigt,
dass das erreichbare Auflosungsvermogen entscheidend von der Zahl der Zonen, also der
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Abbildung 3.17:

Untersuchung des Fluoreszenz-Signals als Funktion der relativen Intensitdt des STED-Lasers. Die Abnahme
des Signals bei steigender STED-Energie bestatigt die erfolgreiche Abregung des Signals durch den STED-
Laser.

numerischen Apertur der diffraktiven Optik, abhingt. Die Simulationen geben sowohl
die optimalen Eigenschaften der hergestellten Proben als auch modellierte Herstellungs-

und Experimentierfehler wieder.

3.3.1 Das Kirchhoffsche Beugungsintegral

Die Ausbreitungseigenschaften der elektromagnetischen Wellen der Plasmaquelle und
deren Interaktion mit der Multischicht-Laue-Linse werden im Folgenden beschrieben.
Die Propagation einer elekromagnetischen Welle kann durch das Kirchhoffsche Beu-
gungsintegral vollstdndig beschrieben werden. Dazu wird an einem beliebigen Punkt
im Raum das komplexe Feld aller infinitesimal kleinen Beleuchtungspunkte aufaddiert.
Diese Vorgehensweise ist als das Huygens’sche Elementarwellen-Prinzip bekannt und
wird in Abbildung 3.18 illustriert. Die von links einstrahlende, vollstdndig beschriebene
Welle wird durch eine ebenfalls bekannte Transmissionsfunktion 7 (x1,y1,0) moduliert.
Ausgehend von den entstehenden Elementarwellen an den Punkten (g, 39, 0) kann {iber
den Abstandsvektor r auf jedem Punkt (x1,y1, 2) einer Ebene E (x1,y1, z) das resultie-
rende Feld durch die festen Phasenbeziehungen berechnet werden. Es ergibt sich das
Kirchhoffsche Beugungsintegral, wie es beispielsweise bei Lauterborn und Kurz [2003,
Kapitel 9.1] beschrieben ist:

etk

1 o0 | .
E (z1,11,2) = Y // E (20,y00) T cos (nir)dzdy. (3.25)
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Abbildung 3.18:

Mit dem Kirchhoffschen Beugungsintegral lasst sich ausgehend von Huygensschen Elementarwellen das elek-
trische Feld in einer beliebigen Ebene z berechnen, dessen Verteilung von einer Transmissions- und Phasen-
verteilung in der Ebene z = 0 abhingt. Hierbei wird fiir jede infinitesimale Flacheneinheit der Feldbeitrag
aller bestrahlten Flacheneinheiten berechnet [Lauterborn und Kurz, 2003].

Dabei bezeichnet A die Wellenldnge der Strahlung und k die Wellenzahl. Der Fak-
tor cos (nr), der den Winkel zwischen Abstandsvektor r und der Flichennormalen 1
beschreibt, kann bei der im Experiment vorliegenden Geometrie durch die paraxiale
Néherung gleich 1 angenommen werden. Das Beugungsintegral ist nicht auf die Beschrei-
bung einer Ebene beschrinkt, sondern lasst sich fiir beliebige Geometrien beschreiben.
Dabei miissen stets alle Beleuchtungspunkte beriicksichtigt werden. Im zweidimensiona-
len Fall vereinfacht sich das Beugungsintegral um eine Dimension (siehe zum Beispiel
Kalbfleisch |2006]). Dabei werden die elementaren Kugelwellen durch Zylinderwellen er-
setzt:

1 00 eik‘ﬂ
E(xl,z):/ B(,0) S —da. (3.26)
Vit ) NG
Die Propagation des Wellenfelds kann damit sukzessiv in mehreren Ebenen berechnet
werden.
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3.3.2 Modellierung des Experiments

Das Experiment wird mit einem in Matlab geschriebenem Progamm numerisch simuliert.
Dabei wurden zum Betrachten der Einhiillenden stark oszillierender Intensitatsvertei-
lung und der Bestimmung ihrer Halbwertsbreiten zwei Subprogramme verwendet |Wang,
2003; Egan, 2006]. Ferner werden zwei weitere zum graphischen Export der Rechener-
gebnisse nach LaTeX [Wagenaars, 2006; Schlomer, 2008] verwendet. Das Programm soll
dabei nicht nur die optimalen Eigenschaften der Proben wiedergeben, sondern auch die
Auswirkungen moglicher Fehler der Probenherstellung und Justage beriicksichtigen. Die
optisch relevanten Elemente miissen dazu geeignet modelliert und diskretisiert werden.
Da durch die Multischicht-Laue-Linse eine Fokussierung nur in einer Raumrichtung er-
reicht wird, kann das Problem als zweidimensional betrachtet werden. Abbildung 3.19
stellt die verwendeten Parameter in der Simulation dar. Durch Diskretisierung wan-
delt sich das eindimensionale Kirchhoff-Integral in Gleichung 3.26 in eine numerisch zu

berechnende Sumine:

E(z1,2) WZE ;0 \/r-' (3.27)

Damit lasst sich das Wellenfeld an allen Stellen nahe der optischen Achse berech-
nen. Um den Strahlengang aus Kapitel 3.2 zu simulieren, wird zuerst die Rontgen-
plasmaquelle modelliert. Diese besteht aus einem heifsen und dichten Plasma, das in
alle Raumrichtungen Strahlung emittiert. Die Quelle wird durch eine zweidimensionale
xz-Matrix von typischerweise 1000 - 10 Punkten diskretisiert. Dabei wird der Beitrag
der einzelnen Quellpunkte in jeder Raumrichtung diskret, nach einer Normalverteilung
gewichtet, modelliert. Die Phasen der Felder der einzelnen Quellpunkte werden dabei
zufillig bestimmt, sodass die Strahlcharakteristik einer inkohdrenten Quelle Eq (z, 2)
entsteht. Da bei einer so zufillig generierten Phasenverteilung in der Quelle dennoch
feste Phasenbeziehungen bestehen, wird die gesamte Simulation nicht nur {iber eine,
sondern fiir eine Vielzahl solcher zufélligen Phasenverteilungen des Wellenfelds berech-
net. Abschlieffend werden die resultierenden Intensitéten der Einzelrealisationen addiert.
All diese Figenschaften entsprechen in guter Ndherung den Eigenschaften der experi-
mentell verwendeten Quelle. Damit lasst sich das beleuchtende Feld Eg an der Stelle
der Multischicht-Laue-Linse, die sich in grofer Entfernung befindet, berechnen:

L J
1
Ep(xzp,zp) = ZZEQ x],Aszl)

(3.28)
Vi 1=0 j=0 Vi

>/

Adg., bezeichnet die Position der Diskretisierungsebenen entlang der optischen Achse,
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wie in Abbildung 3.19 illustriert, und L und J die Anzahl der Diskretisierungspunkte
in x und z. Die Multischicht-Laue-Linse wird in dquidistante Punkte diskretisiert. De-
ren Anzahl bestimmt sich aus der Zahl der Zonen, die hinreichend gut wiedergegeben
werden miissen und mit bis zu 15000 Punkten gew#hlt wurden. Anschlieflend werden
die Amplituden des beleuchtenden Teils des Felds, die sich vor der absorbierenden Zone
befinden, auf Null gesetzt. Somit ergeben sich die diffraktiven optischen Eigenschaften
der Multischicht-Laue-Linse. Die Maskenfunktion der Multischicht-Laue-Linse kann da-
bei nicht nur optimal modelliert werden, sondern auch durch mogliche Herstellungsfehler
verdndert. Das kdnnen ungenau strukturierte Schichtdicken, Drift der Schichtdicken und
Justagefehler wie Verkippen sein. Anschliefend wird das Wellenfeld der Multischicht-
Laue-Linse in mehreren Ebenen Er um den erwarteten Bildpunkt berechnet. Aus diesen
Ebenen ergibt sich ein genaues Bild des Strahlverlaufes und der Giite der Abbildungs-

leistung:
y Ly
Er (zp,2r1) = —= > Epumrr(zj,2B) : (3.29)
1=0 Vi =0 VTi

Zusammenfassend ist der Rechenweg in Abbildung 3.20 noch einmal grafisch veran-
schaulicht. Die komplexen Feldstérken werden als Intensitdten durch Multiplikation mit
ihrem komplex Konjugiertem dargestellt.

Zur Bestimmung der Strahlparameter kann die Kaustik aus den Strahlbreiten mit
verschiedenen Methoden bestimmt werden. Dazu z#hlen eine einfache Anpassung der
Normalverteilung und die Methode der zweiten Momente, die bei stark feinstrukturier-
ten Strahlen verwendet wurde.

In der Literatur befassen sich Kopylov u.a. [1995, 1996] und Kurokhtin und Popov
[2002] ebenfalls mit der Simulation von Zonenplatten. Ihr Ansatz mit Hilfe der para-
bolischen Wellengleichung ermdglicht, das Feld innerhalb einer rdumlich ausgedehnten
Zonenplatte ndher zu untersuchen und so die Zonenplattengeometrie zu optimieren. Bei
einer modellhaften Zonenplatte fiir 2,4 nm Wellenldnge kommen sie zu dem Ergebnis,
dass insbesondere die Effizienz der Optik durch die rdumliche Ausdehnung der Zonen-
platte beeintriachtigt wird [Kopylov u. a., 1995].
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Abbildung 3.19:

Benennungen der in dem Simulationsprogramm (Anhang C auf Seite 135) verwendeten GréRen. Der Ver-
suchsaufbau kann zweidimensional modelliert werden. Die rdumlich ausgedehnte Quelle wird in einer Matrix
aus Einzelquellpunkten diskretisiert. Die ebenfalls diskretisierte Beleuchtung der Optik wird in der Ebene
der Zonenplatte berechnet und von dort weiter in eine Matrix propagiert, die um den erwarteten Bildpunkt
gelegt ist.
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Abbildung 3.20:

Prinzipieller Berechnungsweg des diskretisierten Kirchhoff’schen Beugungsintegrals im Simulationspro-
gramm. Zunachst wird das Feld fiir alle Punkte in der Beleuchtungsebene aus den Quellpunkten berechnet.
Diese kann dabei die optische Achse in einem beliebigen Winkel schneiden. AnschlieRend setzt eine Masken-
funktion die Amplitude aller nicht transmittierenden Bereiche der Optik auf Null. In einem zweitem Schritt
wird die Kirchhoff-Summe fiir die verschiedenen Ebenen hinter der Zonenplatte berechnet.
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Tabelle 3.5:
Ablenkwinkel des als Teststruktur gerechneten Gitters. Es zeigt sich eine sehr gute Ubereinstimmung mit
den analytisch berechneten Werten.

1. Ordnung 3. Ordnung
Simulation 0,92° 2,747
Gittergleichung 0,92° 2,14°

3.3.3 Simulationsergebnisse eines Gitters als Teststruktur

Um die Leistungsfahigkeit der Simulation und ihre physikalische Richtigkeit zu iberprii-
fen, wird zunéchst die Strahlpropagation eines einfachen Gitters berechnet um dieses
Simulationsergebnis mit dem in diesem Fall bekannten analytischen Ergebnis zu verglei-
chen. Dazu wurden mit dem Experiment vergleichbare Parameter gewahlt, eine ausge-
dehnte gaukverteilte Quelle (300nm 1/¢2) bei 2,88 nm Wellenldnge und 80 cm Abstand
von dem 2 um breiten Gitter.

Bei einem optischen Gitter unter senkrechtem Strahlungseinfall ergeben sich die Beu-
gungsmaxima durch ganzzahlige Vielfache der Wellenldnge A und der Gitterkonstanten
g, die mit 200 nm gewadhlt wird, wobei Stege und Spalten jeweils 100 nm breit sind. Die
Lage der Maxima wird dann durch die Gittergleichung gegeben:

n-\

sin(¢) =

(3.30)
In Abbildung 3.21 sind die Intensitdten der Propagation des Wellenfelds iiber 5 mm
aufgetragen, die die fiir ein Gitter typische Beugungserscheinung zeigen. Die darauf fol-
gende Abbildung 3.22 zeigt die Lage der Maxima und deren Intensitdten auf einem
virtuellen Schirm in eben dieser Entfernung. Werden die Ablenkwinkel aus den Schwer-
punkten der Beugungsmaxima berechnet, so ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit
den analytisch berechneten Werten. Wie bei dieser Anordnung erwartet, verschwindet
dabei die zweite Beugungsordnung (siehe beispielsweise Barkusky u. a. [2007]) durch das
Minimum der die Gittergleichung einhiillenden Spaltfunktion. Die Ablenkwinkel aus Si-
mulation und Berechnung sind fiir die ersten Beugungsordnungen in Tabelle 3.5 zusam-
mengefasst. Auch der Abfall der Intensitit des ersten Beugungsmaximums auf 40 % des
Niveaus des nullten Beugungsmaximums entspricht der Erwartung [Attwood, 1999]. Die-
se Simulation zeigt, dass von einer guten Validitit des Programms ausgegangen werden
kann. Es ist geeignet fiir eine qualitative und quantitative Simulation der Wellenfelder
hinter den Multischicht-Laue-Linsen.
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Abbildung 3.21:

Auf das Maximum normierte Intensititen des Wellenfelds hinter einem optischen Gitter iiber eine Realisation.
Da Stege und Spalten gleich breit sind, wird die 2. Beugungsordnung unterdriickt.
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Abbildung 3.22:

Lage der Beugungsordnungen auf einem 5 mm weit entfernten Schirm. Aus den Schwerpunkten der abge-
lenkten Beugungsordnungen werden die Ablenkwinkel bestimmt.
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3.3.4 Simulationsergebnisse fiir Multischicht-Laue-Linse 1a

Die Simulation wird fiir die verschiedenen hergestellten Proben durchgefiihrt. Dabei
ist die zuerst untersuchte Probe 1 ein System zweier identischer Schichtpakete, welche
gegeniiber liegend einen gemeinsamen Linienfokus erzeugen sollen. Sie ist eine eindimen-
sionale Zonenplatte, die nur einen Teilbereich der theoretisch berechneten Zonenplatte
darstellt. Da die transmittierenden Schichten nicht auf der optischen Achse liegen han-
delt es sich um eine ,off-axis“-Zonenplatte. Die kleinste und grofite strukturierte Schicht
sowie die Apertur und Brennweite sind in Tabelle 3.1 zusammengefasst.
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Abbildung 3.23:

Intensitaten des Wellenfelds aus der Simulation hinter der Multischicht-Laue-Linse 1a in einer einzelnen
Realisation. Deutlich zu erkennen ist die transmittierte und nicht gebeugte 0. Beugungsordnung sowie die
sich in einem gemeinsamen Bildpunkt treffenden fokussierenden Beugungsordnungen. Eine Abschitzung der
mittleren Intensitdt in der Zonenplattenebene und der maximalen Intensitdt im Fokus zeigt eine Intensi-
tatsverstarkung von 1 zu 4. Ferner sind auch die divergenten Beugungsordnungen und Bildpunkte hdherer
Beugungsordnungen zu erkennen.

Mit dem im Kapitel 3.3.2 beschriebenen Programm wird das Feld hinter der Multi-
schicht-Laue-Linse 1a iiber die Lange der doppelten Brennweite berechnet. Die Parame-
ter der Simulation werden dabei so gewéhlt, dass sie dem durchgefiihrten Experiment
moglichst exakt entsprechen. Die Ergebnisse fiir die aus den Simulationen bestimmten
minimalen Strahlbreiten sind in Tabelle 3.7 zusammenfassend abgebildet.
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Tabelle 3.6:
Modellierungsparameter der MLL Simulationen. Diese sind so gewdhlt, dass sie den experimentellen Para-
metern entsprechen. Die Linsenparameter sind entsprechend Tabelle 3.1 gewahlt.

Grofe Plasma z Grofse Plasma, z Abstand

(1/82) (1/62) QUQHG-MLL d01
MLL Probe 1 300 pum 300 pm 40, 80, 120cm
2 Schichtpakete
MLL Probe 1 300 pm 300 pm 80 cm
1 Schichtpaket
MLL Probe 2 300 um 300 pm 80cm
MLL Voll 300 pm 300 pm 80 cm

Die aus dem Wellenfeld berechnete Intensitétsverteilung von Probe 1 ist in Abbil-
dung 3.23 dargestellt. Dabei kdnnen alle in der Theorie erwarteten und bekannten Ei-
genschaften beobachtet werden: Neben der transmittierten 0. Beugungsordnung erkennt
man deutlich die 1. Beugungsordnungen. Die beiden fokussierenden Beugungsordnungen
treffen sich an ihrer schmalsten Stelle in einem gemeinsamen Punkt. Gleiches gilt fiir
die Bildpunkte der htheren Beugungsordnungen, die in kiirzeren Absténden hinter der
Optik liegen. Die divergenten Beugungsordnungen werden von der optischen Achse weg-
gebeugt. Durch die Uberlagerung der beiden fokussierenden Beugungsordnungen ergibt
sich durch Interferenz im Bildpunkt ein feinstrukturiertes Bildpunktprofil, wie es in der
Detailsimulation in Abbildung 3.24 gezeigt wird. Die Breite dieses Strahlprofils wurde
mit der Methode der zweiten Momente bestimmt. Dabei werden alle Intensitdten mit
weniger als 5% der Intensitit des Hauptmaximums unterdriickt, um den Auswertungs-
bereich rdumlich zu begrenzen. Die Ergebnisse dieser Auswertung sind in Abbildung
3.25 aufgetragen. Die Strahltaille hat ihr Minimum von 139,8 nm bei 250,5 um Bild-
punktweite. Das entspricht beinahe dem Designparameter.

Um ein tieferes Verstédndnis der gewonnenen Messdaten, die mit 375 + 30 nm deutlich
iiber dem in der Simulation bestimmten Wert liegen, zu erlangen, werden Storeinfliisse
und Abweichungen vom optimalen Experiment simuliert. Zun#chst wird, da es sich bei
dem durchgefiihrten Experiment um eine Abbildung handelt, iiberpriift, ob der Abstand
des ausgedehnten Quellplasmas einen Einfluss auf die im Experiment bestimmte Grofe
des Bildpunkts hat. Die Grofe des Quellplasma von 300 nm wird dabei so parametri-
siert, wie es mit einer Lochkamera [Kranzusch u. a., 2003; Reese u. a., 2011] beobachtet
wurde. Ein Lochkameraaufnahme eines im Experiment typischen Plasmas ist bereits in
Abbildung 2.2(a) auf Seite 27 gezeigt.
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Abbildung 3.24:

Detailsimulation des Bildpunkts hinter der Multischicht-Laue-Linse 1a iiber 1000 Realisationen. Deutlich zu
erkennen ist eine Feinstrukturierung des Bildpunkts, die durch eine relativ geringe Anzahl von Zonen und
Uberlagerung der Teilstrahlen hervorgerufen wird.
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Abbildung 3.25:

Strahlbreiten nahe des Bildpunkts bei der Multischicht-Laue-Linse 1a. Die Breiten des Strahls sind wegen
seiner starken Strukturierung nach der Methode der zweiten Momente aus der Kaustik in Abbildung 3.24
bestimmt. Die geringe Abweichung der Taillenlage von 500 nm wird infolge der durch die Simulation noch
nicht vollstdndig randomisierten Phasenzusammenhange verursacht.
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Zunéchst werden die Profile der Bildpunkte dreier identischer Simulationen ledig-
lich unter verschiedenen Abstédnden einer kohédrenten Punktquelle in Abbildung 3.26
gezeigt. Um die Amplituden dieser Kurven miteinander vergleichen zu koénnen, wird
ein Korrekturfaktor fiir den Quellabstand dp; von 1/dy; eingefiihrt, der beriicksichtigt,
dass die Plasmaquelle als 47 Strahler in alle 3 Raumrichtungen emittiert, wobei eine
in der Simulationsgeometrie nicht beriicksichtigt wird. Die Optik ist auf eine minima-
le Fokussierung von etwa 128 nm begrenzt. Die Intensitédt féllt wie erwartet mit dem
Quadrat des Abstands ab. In der anschlieffenden Simulation wird die Punktquelle durch
die ausgedehnte, inkohdrente Quelle ersetzt. Die Bildpunktprofile dieser Simulation sind
in Abbildung 3.27 aufgetragen. Neben der nun verschmierten und leicht verschobenen
Feinstruktur des Strahlprofils ist deutlich erkennbar, dass bei einem kleinen Quellab-
stand von 40 cm der Betrag der minimalen Strahltaillenbreite vergrofert wird. Bei einem
Abstand von 80 cm entspricht die minimale Strahltaillenbreite beinahe der bei Punkt-
quellenbeleuchtung. Unter einem groferen Quellabstand von 120 cm tritt keine weitere
Verkleinerung ein, lediglich die Intensitdt des Fokus nimmt weiter ab. Eine Zusammen-
stellung aller minimalen Strahltaillenbreiten findet sich in Tabelle 3.7. Die Ausdehnung
des Quellplasmas hat in diesem Experiment also keine negative Auswirkung auf die mi-
nimalen Strahltaillenbreite. Ein grofserer Quellabstand dp; fiihrt zu keiner Verbesserung
der Abbildungsleistung.

Die Untersuchung weiterer Fehlerquellen soll das optische Verhalten der Probe 1a bes-
ser erkldren. Eine detailierte Zusammenfassung aller bekannten experimentellen Fehler
findet sich in Kapitel 3.4 auf Seite 99.

Die bisher als optimal hergestellt und justiert angenommene Probe 1 wird durch die
Simulation mit verschiedene Storungen, wie sie im Experiment auftreten kénnen, ver-
falscht. Ein moglicher Justagefehler wird mit dem Programm durch Verkippen der Optik
simuliert. Die Wahl der Grofe des Verkippungswinkels mit 2° und 4° orientiert sich dabei
an einer Abschétzung, die am Versuchsaufbau durch die gegebenen Justagemaglichkeiten
gemacht wurde. Die fokussierenden Eigenschaften der Linse &ndern sich dabei nur wenig:
Die Breite des Bildpunkts bleibt weitgehend konstant. Im Detail kann beobachtet wer-
den, dass sich die Brennweite um einige 100 nm verkiirzt. Dies ist darauf zuriickzufiihren,
dass die Projektion der Zonen auf die Ebene senkrecht zur optischen Achse die Schichten
der Multischicht-Laue-Linse kleiner erscheinen lésst. Auch verlagert sich der Bildpunkt
einige 100 nm leicht von der optischen Achse weg und verdndert dabei geringfiigig sei-
ne Feinstruktur. Beide Effekte sind unter inkohérenten Beleuchtungsbedingungen nicht
eindeutig auszumachen. Allerdings sind sie unter kohérenter Punktquellenbeleuchtung
deutlich zu erkennen. Zusammengefasst hat diese Form der Dejustage keinen entschei-
denden Einfluss auf die fokussierenden Eigenschaften der Multischicht-Laue-Linse. Die
Ergebnisse fiir verschiedene Verkippungswinkel sind mit den anderen Ergebnissen in
der Tabelle 3.7 zusammengefasst. Das Auflésungsvermogen der Multischicht-Laue-Linse
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wird demnach nicht durch die Konzeption oder Justage des Experiments limitiert. Den-
noch wird im Experiment eine deutlich grofere als die simulierte Strahltaillenbreite
gemessen. Daher werden verschiedene Fehler, wie sie in der Herstellung der Proben
nach Krebs [2011]| aufgetreten sind, in der Modellierung der Zonen zusétzlich bertick-
sichtigt. Aufnahmen der Probe mit dem Rasterelektronenmikroskop zeigen, dass die
Schichten kontinuierlich in aufsteigender Ordnungszahl diinner strukturiert wurden als
im Probendesign vorgesehen. Die innerste Schicht ist etwa 11 % diinner als vorgesehen,
in Abbildung 3.29 ist dieses illustriert.

Der Herstellungsfehler wird durch eine lineare Zonenbreitenverdiinnung modelliert.
Die innerste Schicht der Multischicht-Laue-Linse entspricht dabei einer Brennweite von
200 um, wahrend die dufserste einer Brennweite von 250 um entspricht. Der Abstand der
Schichtpakete zueinander ist somit nicht mehr klar nach dem Zonenplattenbildungsge-
setz definiert und wurde bei der Herstellung an der diinnsten Zonenbreite orientiert.
Die Abbildung 3.28 zeigt die massive Verschlechterung der Abbildungsleistung nahe des
designten Bildpunkts. Am Schnittpunkt der fokussierenden Beugungsordnungen wird
eine gemeinsame Strahltaillenbreite von etwa 1,7 um bestimmt, das verglichen mit der
optimal modellierten Probe einer Verbreiterung um den Faktor 13 entspricht. Die linea-
re Verfilschung der Zonenbreiten verursacht also eine extreme Aberration und wird fiir
ein einzelnes Schichtpaket in Kapitel 3.3.5 ndher untersucht, da, wie im Experiment,
die minimale Strahltaillenbreite, nicht mit der des gegeniiberliegenden Schichtpakets
zusammenfillt und somit allein zu betrachten ist.
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Abbildung 3.26:

Vergleich der Breite und der Intensitdt der Bildpunkte in Abhangigkeit des Abstands der Optik von einer
angenommenen koh&renten Punktquelle. Die zu den Momentenbreiten assoziierte Normalverteilung ist mit
aufgetragen. Deren Halbwertsbreiten finden sind in Tabelle 3.7. Die Intensitaten fallen, wie zu erwarten ist,
mit dem Abstandsquadrat ab.
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Abbildung 3.27:

Vergleich der Breite und der Intensitdt der Bildpunkte in Abhdngigkeit des Abstands der Optik von der Plas-
magquelle. Die einzelnen Maxima der Feinstruktur, die aus der Uberlagerung der beiden Teilstrahlen herriihrt,
schieben abhidngig von der inkohdrenten Phasenverteilung die Lage der Quelle leicht. Die zu den Momen-
tenbreiten assoziierte Normalverteilung ist mit aufgetragen, ihre Maxima sind Ubereinander dargestellt. Die
Halbwertsbreiten finden sind in Tabelle 3.7.
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Abbildung 3.28:

Simulation des Wellenfelds hinter einer fehlerbehaften Probe 1. Die bekannten Herstellungsmangel der Probe
wurden in dieser Simulation bestmdglich beriicksichtigt.

Beschichtungsrichtung

max(Ar) = 79,5 nm <————— min(Ar) =40 nm
a=45um

> [l 011

max(Ar) = 70,8 nm <—— min(Ar) =40 nm
a=3,5um

Abbildung 3.29:

In Strukturierungsrichtung weisen die Zonen einen zunehmenden Fehler auf und werden zunehmend diinner.
In der Simulation wird diese Abnahme als linear angenommen. (a) Zonenplatte nach Designparametern. (b)
Die diinnste Zone stimmt mit dem Designparameter iiberein, wahrend die dickste stark davon abweicht.
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3.3.5 Simulationsergebnisse fiir Multischicht-Laue-Linse 1b
(Einzelschichtsystem)

Die beiden Schichtpakete von Multischicht-Laue-Linse la erzeugen wegen der starken
Aberration keinen gemeinsamen Bildpunkt. So wird, wie auch schon bei der Auswertung
der Experimente (Kapitel 3.2.2), die fokussierende Beugungsordnungen fiir ein einzelnes
Schichtpaket (Multischicht-Laue-Linse 1b) untersucht. Es werden also die Strahlpara-
meter der einzelnen fokussierenden Beugungsordnung néher bestimmt. Die zunéchst
optimalen optischen Eigenschaften eines solchen Schichtpakets im Experiment sind in
Abbildung 3.30 dargestellt. Sie verhalten sich analog zu den Ergebnissen der Simulati-
on der Doppelschichtpakete. Der Bildpunkt weist jedoch keine derart stark ausgeprigte
Feinstruktur auf (Abbildung 3.24), da die Uberlagerung mit dem Strahl des zweiten
Schichtpakets entfillt. Eine Analyse des Strahlprofils (Abbildung 3.32) zeigt, dass die
Fokussierung des Strahls etwa iiber einen Bereich von 20 pm beinahe konstant ist. An
seiner schmalsten Stelle hat die Strahltaille (Profil in Abbildung 3.33) eine Momenten-
breite von 182 nm.

Bei einer Simulation eines Einzelschichtsystems der fehlerbehafteten Probe 1b werden
die starken Aberrationen endgiiltig offenbar (Abbildung 3.34). Die Strahltaille liegt nicht
mehr in der Ndhe der vorgesehenen Brennweite von 250 um, sondern bei etwa 120 pm.
Dieses verdeutlicht eine Analyse der Strahlbreiten nach Momentenmethode in Abbil-
dung 3.35. Eine genaue Darstellung des Strahlprofils an der Strahltaille in Abbildung
3.36 zeigt einen stark feinstrukturierten Strahl. Dessen genaue Parameter konnen nicht
durch eine Anpassung der Normalverteilungsfunktion beschrieben werden. Die Strahl-
breite wird daher mittels der Methode der zweiten Momente bestimmt. Dabei werden
zur Begrenzung des auszuwertenden Bereichs Intensitdten von weniger als 5% der In-
tensitdt des Hauptmaximums unterdriickt. Die zu diesen Parametern korrespondierende
Normalverteilung ist zur Veranschaulichung neben dem Strahlprofil aufgetragen. Es zeigt
sich, dass die zugehorige Halbwertsbreite des Strahls mit 456 nm deutlich iiber der der
Strahltaille einer optimalen Probe und im Bereich der Schneidblendenrastermessung von
375 £ 30 nm liegt.

Zusammenfassend lésst sich feststellen, dass Probe 1 durch die umfangreichen Simula-
tionen gut verstanden ist. Wenngleich die bekannten Fehler im Herstellungsprozess nur
ndherungsweise modelliert sind, reproduzieren sie qualitativ und auch quantitativ gut
die Messwerte der Schneidblendenrastermessung und des Divergenzwinkelexperiments.
Eine genauere Ubereinstimmung ist angesichts von Messungenauigkeiten und Detail-
wissen um die exakten einzelnen Schichtdicken unwahrscheinlich, da die Modellierung
mit einer linearen Abweichung nur eine Naherung darstellt. Dennoch erklért schon diese
lineare Abweichung die im Experiment erhobenen Messdaten gut, sodass davon ausge-
gangen werden kann, dass die Abweichung von den erwarteten Werten fiir eine optimale
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Multischicht-Laue-Linse im Wesentlichen auf Schwierigkeiten bei der Schichtdickenrea-
lisation zuriickzufiiren ist.

3.3.6 Simulationsergebnisse fiir Multischicht-Laue-Linse 2

Die Herstellung der Probe 2 (Parameter siehe Tabelle 3.1) erfolgte mit dem Ziel, ein
besonders genau definiertes Schichtpaket herzustellen, um die Leistungstahigkeit der
Methode auch fiir kleine Zonen im Bereich von 10 nm zu demonstrieren. Dieses geschieht
auf Kosten der Aperturgrofe und damit des Auflosungsvermdogens der Optik [Vinogradov
und Mitrofanow, 2009]. Die Intensitaten des Wellenfelds nahe der Strahltaille hinter der
optimalen Probe sind in Abbildung 3.37 aufgetragen.

Die theoretisch zu erwartende Breite der Strahltaille (Abbildung 3.38) ist wegen oben
genannter Griinde grofer als die bei Probe 1 und betrigt etwa 252nm im Abstand von
66 wm hinter der Probe. Sie liegt damit deutlich vor dem vorgesehenem Bildpunkt bei
100 wm, bei dem die Strahlbreite bei 308 nm liegt. Dies kann, wie Vergleichssimulationen
zeigen, mit der relativ geringen Zahl der Zonen und der Aperturgréhe erklart werden.

Das Verhalten bei Verkippen der Linse zur optischen Achse ist weitgehend analog zu
dem Verhalten von Probe 1 und beeintriachtigt das Auflosungsvermogen kaum.

3.3.7 Simulationsergebnisse fiir Multischicht-Laue-Linse, Volllinse

Mit dem Simulationsprogramim sollten die Anforderungen an ein Laborexperiment er-
mittelt werden, mit dem eine Beleuchtung von deutlich weniger als 100nm erreicht
werden kann. Zu beachten ist dabei der Abbildungsmafstab des Plasmas, der das Auf-
losungsvermogen limitiert. Bei der Plasmagrofe des Gastargets von 210 pm (FWHM)
Durchmesser und 80 cm Abstand einer Multischicht-Laue-Linse mit 250 um Brennweite
von der Quelle ist das Auflosungsvermogen auf 65 nm begrenzt. Um die Strahltaille wei-
ter zu verkleinern, muss die Plasmagrofe durch geeignete Targetkonzepte verkleinert,
die Distanz des Plasmas erhdht oder die Brennweite verkiirzt werden. Eine einfache Er-
hohung des Quellabstands auf 200 cm verkleinert den méglichen Bildpunkt auf 26 nm.
Die Kaustik der Intensitdten des Wellenfelds einer fiktiven Vollzonenplatte mit 200 Zo-
nen ist in Abbildung 3.39 dargestellt. Abbildung 3.40 zeigt eine Detailsimulation des
Bildpunkts. Der Bildpunkt dieser Abbildung misst nur 40 nm nach der Momentenme-
thode in der Halbwertsbreite. Ein Schnitt durch die Strahltaille des simulierten Strahls
ist in Abbildung 3.41 dargestellt.
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Abbildung 3.30:

Simulation der Intensitdt hinter einem einzelnen, idealen Schichtpaket von Multischicht-Laue-Linse 1b iiber
1000 Realisationen. Eine Abschitzung der mittleren Intensitdt in der Zonenplattenebene und der maximalen
Intensitdt im Fokus zeigt eine Intensitdtsverstarkung von 1 zu 0,8. Deutlich erkennbar ist die transmittierten,
fokussierten und divergierenten Beugungsordnungen sowie die Bildpunkte mehrerer Beugungsordnungen.
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Abbildung 3.31:
Detailsimulation der Strahltaille aus Abbildung 3.30 iiber 1000 Realisationen. Der Strahl verjiingt sich um
die vorgesehene Bildpunktweite von 250 um.
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Abbildung 3.32:
Auswertung der Strahlbreiten der fokussierenden Beugungsordnung hinter Probe 1b. An ihrer engsten Stelle
misst sie 182 nm.
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Abbildung 3.33:

Simulation der Intensitét in Bildebene von Multischicht-Laue-Linse 1b. Aus der Intensitdtsverteilung (blau)
werden die Bildmomente berechnet. Die Halbwertsbreite der zu diesen Parametern assoziierten Normalver-
teilung (rot) betrdgt 182 nm.
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Abbildung 3.34:

Intensitdtsverteilung des Wellenfelds um die Strahltaille der fehlerbehaftet simulierten Multischicht-Laue-
Linse 1b. Die Strahltaille zeigt ein GauBstrahl untypisches Profil und erscheint aberriert. Die Position der
geringsten Strahltaillenbreite nach Momentenmethode liegt bei etwa 123 um hinter der Multischicht-Laue-
Linse und betragt 456 nm.
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Abbildung 3.35:
Breite des Strahls hinter einer fehlerbehafteten Multischicht-Laue-Linse 1b. Die Strahlbreite wurde an ver-

schiedenen Ebenen hinter der Multischicht-Laue-Linse berechnet. Dabei zeigt sich die starkste Verjiingung
des Strahls 456 nm hinter der Probe 1.
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Abbildung 3.36:

Strahltaille der fehlerbehaftet simulierten Multischicht-Laue-Linse 1b. In der Strahltaille (blau) zeigt sich

eine ausgepragte Feinstruktur, die der experimentell beobachteten dhnelt. Die Halbwertsbreite der aus den
Bildmomenten bestimmten Normalverteilungskurve (rot) betragt 396 nm.
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Abbildung 3.37:
Auftragung der Intensitdten des Wellenfelds hinter der Multischicht-Laue-Linse 2. Aufgrund der kleinen
Apertur ist keine deutliche Strahltaille zu erkennen.
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Abbildung 3.38:

Strahlbreiten der fokussierenden Beugungsordnung bei Multischicht-Laue-Linse 2. Durch die kleine Apertur
und die geringe Zonenanzahl findet sich die Stelle der starksten Verjiingung des Strahls vor dem vorgese-
henem Bildpunkt. Eine Abschdtzung der mittleren Intensitdt in der Zonenplattenebene und der maximalen
Intensitdt im Fokus zeigt eine Intensitdtsverstarkung von 1 zu 8. Die minimale Strahltaille, bestimmt durch
Momentenmethode, betrdgt bei einem Abstand von 66 um hinter der Probe 253 nm. In der designten Bilde-
bene von 100 um sind es 308 nm.
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Abbildung 3.39:

Simulation des Wellenfelds hinter einer Vollfeld Multischicht-Laue-Linse mit 200 Zonen iber eine Reali-
sation. Die Beugungsordnungen der Schichten fallen auf einem gemeinsamen Bildpunkt zusammen. Eine
Abschdtzung der mittleren Intensitdt in der Zonenplattenebene und der maximalen Intensitdt im Fokus
zeigt eine Intensitdtsverstdrkung von 1 zu 15. Die relative Intensitét ist so hoch, dass, damit verglichen, die
transmittierte 0. Beugungsordnung nur noch zu einem geringen Untergrund beitrigt.
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Abbildung 3.40:
Detailsimulation des Bildpunkts des Wellenfelds aus Abbildung 3.39 iiber 2500 Realisationen.

= = =
> (=2} [og)
T T T

relative Intensitat | |

=
[\
T

e

e

i

%02 —015 —01 =005 0 005 01 015 02

Position senkrecht zur optischen Achse [pm)]

Abbildung 3.41:
Intensitatsverteilung (blau) in der Bildebene einer Vollfeld Multischicht-Laue-Linse mit 200 Zonen. Der zu

denen aus der Momentenmethode gewonnenen Strahlparametern gehdrige GauBstrahl ist zur Anschauung
mit aufgetragen (rot) und hat eine Halbwertsbreite von 40 nm.
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3.4 Vergleich und Diskussion der Ergebnisse

Abschliefend soll ein Uberblick iiber die gewonnenen Ergebnisse gegeben werden. Ferner
werden bis jetzt noch nicht erwogene Fehlerquellen diskutiert.

3.4.1 Multischicht-Laue-Linse 1a/b

Die Simulationen geben einen guten Aufschluss iiber das optische Verhalten der Multi-
schicht-Laue-Linse im Experiment. Das doppelte Schichtsystem von Probe 1 ist dabei
qualitativ und quantitativ gut beschrieben und verstanden. Die Abbildungsleistung der
Einzelschicht von 375 4+ 30nm Strahltaillenbreite bleibt hinter den Erwartungen aus
den Simulationen zuriick. Dies liegt im Wesentlichen an einem Fehler der Schichtdicken
bei der Herstellung der Probe. Thr im Experiment beobachtetes optisches Verhalten,
némlich eine starke Feinstrukturierung des Strahls und keine gemeinsame Strahltaille
der beiden Schichtpakete kann durch numerische Simulation ndherungsweise beschrie-
ben werden. Der Ansatz eines linear zunehmenden Schichtdickenfehlers hat sich als mit
der Beobachtung im Experiment und Inspektion unter dem Rasterelektronenmikroskop
iibereinstimmend herausgestellt. Die Schichten der Multischicht-Laue-Linse werden in
Auftragungsrichtung zunehmend diinner als die Sollwerte. Daher ist die beobachtete
Verkiirzung der Bildpunktweite und des grofer werdenden Divergenzwinkels nicht iiber-
raschend. Die Abschétzung der Brennweite und des Fokusdurchmessers allein aus der
Verbreiterung des fokussierenden Beugungsmaximums — des Divergenzwinkels also —
ist, vor dem Hintergrund der beobachteten und simulierten Aberration, problematisch.
Erst ein Vergleich der Divergenz von 0. zu der fokussierenden Beugungsordnung liefert
eine verldsslichere Abschitzung fiir die mittlere Brennweite der Probe. Aufschluss auf
die tatsdchliche Breite der Strahltaille kann nur aus der Schneidblendenrastermessung
zuverléssig gewonnen werden.

Ein Vergleich der integrierten Intensitéten der fokussierenden zur 0. Beugungsordnung
zeigt ein Verhéltnis von 3 zu 10. Das ist nur 25 % weniger als die theoretisch maximale
Effizienz einer Absorptionszonenplatte (siehe [Attwood, 1999]).

3.4.2 Multischicht-Laue-Linse 2

Da durch die geringe Effizienz der Probe nur wenige Messdaten erhoben werden konn-
ten, ist das Verhalten von Probe 2 nur eingeschrinkt zu erkliren. Die Simulation be-
schreibt mit den simulierten Parametern nicht, aus welchem Grund Probe 2 kein fiir eine
Divergenzwinkelmessung oder eine Schneidblendenrastermessung ausreichend intensives
Signal liefert. Lediglich die Brennweite der Multischicht-Laue-Linse konnte aus der Lage
des 0. zum 1. Beugungsmaximums bestimmt werden.
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Mogliche Ursachen oder Beitrige dieses Problems sind nicht in der Simulation erfasst.
Méglich ist die, eventuell fehlerbehaftete, endliche Dicke der Multischicht-Laue-Linse,
die keinen ausreichenden Kontrast zwischen den Zonen bietet. Auch eine Verdrillung
des Schichtpakets beim Einbetten in die Aperturblende wurde beobachtet und ist eine
mogliche Ursache fiir die Abnahme der Effizienz der Zonenplatte.

3.4.3 Einfluss experimenteller Fehlerquellen

Im Folgenden sollen mogliche experimentelle Fehlerquellen untersucht werden, die bei
der Vermessung der Optiken aufgetreten sein kdnnen.

Der Draht, der als Schneidblende verwendet wird, kdnnte einen nicht {iber die Lange
der Multischicht-Laue-Linse konstanten Durchmesser und Oberfliche haben. Er wurde
vor dem Einsatz daher mikroskopisch untersucht. Es konnten keine Stérungen an Durch-
messer oder Oberfliche sowie durch Montage auf den Halter identifiziert werden. Eine
Abschitzung der maximalen Storeinfliissse des Drahts liegt bei wenigen 10 nm.

Relevanter ist die genaue Ausrichtung der Zonenplatte zu der Schneidblende. Die-
se wird mittels Markierungen auf der Aperturblende vorjustiert und spéter im Ex-
periment durch Vergleich der Beugungsrichtung der Multischicht-Laue-Linse und des
Schattenwurfs von Resten der durch die Aperturblende transmittierten Strahlung iiber-
priift. Die Ausrichtung lasst sich dabei auf einen Pixel iiber den Diinnungsbereich des
SizNg-Membran von 1,5mm genau bestimmen, sodass es iiber die Breite der Optik zu
einer maximalen Dejustage von bis zu 100 nm kommen kann.

Vibrationen, verursacht durch die notwendigen Vakuumpumpen, erschiittern den Auf-
bau. Ihr Einfluss auf das Experiment wird mit ebenfalls bis zu 100 nm abgeschétzt.

Eine Verkippung der Linsen um bis zu 4° wurde in der Simulation nachgestellt, konnte
aber bei dem Auflésungsvermdégen der vorhandenen Proben nicht als Fehlerquelle iden-
tifiziert werden. Die simulierten Bildpunktbreiten sind in Tabelle 3.7 zusammengefasst.

Die piezogetriebenen Lineartische wurden ferner mittels eines Vibrometers
(SIOS SP-S 120) auf ihre Stellgenauigkeit untersucht. Da die Motoren wéhrend einer
Belichtung abgeschaltet sind, verursachen sie keine zusdtzlichen Bewegungen wéhrend
der Messung. Thre reproduzierbare Stellgenauigkeit lag im Bereich der Herstellerangabe
von 50 nm. Allerdings zeigte sich, dass Temperaturschwankungen die Schneidblende um
bis zu 1= bewegen konnen. Dieses wurde als stérkste Fehlerquelle identifiziert und der
Versuch daher unter klimatisierten Bedingungen und ldngeren Akklimatisierungszeiten
nach Beliiften des Aufbaus oder héufigen und weiten Verfahren der Piezomotoren durch-
gefithrt. Beinahe alle diskutierten experimentellen Fehler des Schneidblenden-Aufbaus
wiirden zu einer zu grofsen Strahlbreite fiihren. Das Messergebnis wird daher als obere
Grenze der Strahltaille angesehen.
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3.4.4 Fazit

Das Simulationsprogramm geht von transmittiven und opaken Schichten aus. Noch be-
riicksichtigt es nicht das Kontrast- und Phasenverhéltnis der aus der Multischicht-Laue-
Linse austretenden Strahlung. Auch ein mégliches Beeinflussen der Felder innerhalb der
absorptiven- und transmittiven Zonen wird nicht beriicksichtigt [Kopylov u.a., 1995].
Das Aspektverhélnis der einzelnen Zonen ist dabei vergleichbar mit den ultra-kleinen
Blenden, deren Eigenschaften im folgenden Kapitel 4 untersucht werden. Dennoch wer-
den die experimentellen Beobachtungen in guter Naherung wiedergegeben.

Die Simulationen und Messungen sowie die Fehlerbetrachtungen des Experiments ge-
ben eine gute Beschreibung der Ergebnisse fiir Probe 1. Die Abweichung vom minimal
zu erwartenden Fokus kann durch eine Kombination von Herstellungsfehlern, die durch
Aberration in Strahltaillennihe und Detektorebene offenbar werden sowie durch ex-
perimentelle Storquellen erkldrt werden. Die Aberrationen sind in der Simulation gut
beschrieben, wobei die Annahme des linearen Schichtfehlers nur eine Nidherung ist. Die
meisten experimentellen Fehler konnen nur abgeschétzt werden, sodass eine Trennung
in die Beitrige, die die einzelnen Fehler leisten, nicht mdglich ist.

Probe 2 konnte aufgrund der geringen Effizienz experimentell nur wenig charakteri-
siert werden. Die beobachteten Eigenschaften entsprechen jedoch den Erwartungen und
Simulationen.

Um das angestrebte Ziel einen Bildpunkt von unter 100nm Breite an einer Labor-
rontgenquelle im Wasserfenster zu erreichen, wurde ein geeignetes Experiment simuliert
und die prinzipielle Machbarkeit durch die durchgefiihrten Experimente demonstriert.
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Tabelle 3.7: Aus Simulation und Messungen gewonnene minimale Strahltaillenbreiten

minimale Strahltaillenbreite

Quellabstand kohédrente Punkt- 40 cm 80 cm 120 cm
quelle, Ganzlinse 128 3nm 128 3nm 128 4nm
Quellabstand ausgedehnte, inko- 40 cm 80 cm 120 cm
hérente Quelle, Ganzlinse 171,7 nm 139,8 nm 131,9nm
Verkippung, Ganzlinse 0 2 4
139,8 nm 139,4 nm 139,6 nm
linearer Herstellungsfehler, 1700 nm bei =240 pm
Ganzlinse
Verkippung, Halblinse 0 2 4
182,0nm 181,8 nm 181,4nm
linearer Herstellungsfehler, Halb- 456 nm
linse
Schneidblenden- Divergenzwinkel
rastermessung

Messwert, Halblinse
375 + 30 nm 180 nm




Kapitel 4

Ultra-kleine Lochblenden

Einleitung

Weiche Rontgenstrahlung bietet bei der Untersuchung kleinster Strukturen von organi-
schen aber auch anorganischen Proben eine Vielzahl experimenteller Anséitze wie Mi-
kroskopie, Spektroskopie oder Lithografie. Zur Erzeugung hoher rdumlicher Kohérenz
und hoch definierter Beleuchtung von Proben kommen kleinste Aperturen zum Ein-
satz, die auch entscheidend das Auflosevermogen des Experiments bestimmen [Eisebitt
u. a., 2004; Knaack u.a., 2004; Barth u.a., 2010; Lim u. a., 2011]. In diesem Abschnitt
werden die genauen optischen Eigenschaften solcher Aperturen im Wellenldngenbereich
des Wasserfensters durch Simulation und Experiment untersucht. Es zeigen sich dabei
einsetzende wellenleitende Eigenschaften, die das klassisch erwartete Verhalten verdn-
dern, bei dem man eine planare Absorptionsmaske erwartet, deren transmittierter Teil
unverdndert bleibt. Durch die Propagation in einer im Raum relevant ausgedehnten
Apertur werden Anderungen des Wellenfeldes erwartet, die auch die Charakteristik der
transmittierten Strahlung im Fernfeld beeinflussen [Fuhse und Salditt, 2006b].
Dariiber hinaus wird die Einsatzfahigkeit dieser ultra-kleinen Lochblenden in der ko-
hérenten Bildgebung in einem Experiment der sogenannten Resonanzptychographie de-

monstriert.

4.1 Herstellung

Die Herstellung von ultra-kleinen Lochblenden (UNH, englisch: ultra-narrow holes —
nach Fuhse und Salditt [2006b| wltra-narrow slits) sollte in einem gut absorbierenden

‘Die Herstellung der ultra-kleinen Lochblenden wurde an der Universitit Gottingen durchgefiihrt,
wobei Christian Denker und Volker Radisch die Gerétezeit an Bedampfungsanlage und fokussier-
tem Ionenstrahl betreuten. Die Lochblenden wurden am Laser-Laboratorium Géttingen e.V. und
am BESSY II Speicherring in Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe Rosenhahn der Universitit
Heidelberg charakterisiert und fiir ptychographische Rontgenmikroskopie verwendet. Die Rekon-
struktionen wurden von Mike Beckers (Universitdt Heidelberg) angefertigt.

Im Rahmen dieser Zusammenarbeit entstand die Verdffentlichung: Beckers, Senkbeil, Gorniak,
Reese, Giewekemeyer, Gleber, Salditt und Rosenhahn [2011].
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und reflektierenden Material erfolgen sowie das Material in diinnen Schichten aufzutra-
gen und mit fokussiertem Ionenstrahl gut zu bearbeiten sein. Dazu wurde Gold gewiéhlt,
das liber den untersuchten Wellenlédngenbereich einen kritischen Winkel von stets mehr
als 5° und eine Absorptionslénge von stets weniger als 100 nm hat. Eine kurze Absorp-
tionslédnge ist entscheidend dafiir, dass der beleuchtende Synchrotronstrahl ausreichend
geddmpft wird, damit der CCD-Detektor nicht {ibersteuert. Ein hoher kritischer Win-
kel bewirkt neben einem hohen Aspektverhiltnis das frithe Einsetzen wellenleitender
Eigenschaften (siehe Kabitel 1.3.1). Zur Herstellung der in dieser Arbeit untersuchten
ultra-kleinen Lochblenden wurde eine Kombination aus Bedampfung zum Auftragen
der diinnen Schichten auf SisNg-Membranen und fokussiertem Ionenstrahl eingesetzt.
Dieser ist auch in der Literatur ein hiufiges Werkzeug zur Erzeugung solcher kleinen
Strukturen. Barth u.a. [2010] strukturierten eine ultra-kleine Lochblenden mit einem
Durchmesser von 205 nm zur Rontgenbildgebung in 700 nm starke Goldfolie. Sannomi-
ya u.a. [2011] erzeugt Lochblenden mit einem Durchmesser von 150 nm in Masken zur
Oberflichenplasmonenresonanzspektroskopie in 50 nm starker Goldfolie.

4.1.1 Aufdampfen

Zur Herstellung diinner Goldfolien auf SigN4-Membranen kam das PVD-Verfahren (eng-
lisch: physical vapour deposition - physikalische Gasabscheidung) des thermischen Ver-
dampfens zum Einsatz. Dieses wird im Folgenden iiberblicksartig erldutert. Bei dem
Herstellungsprozess wird das zu deponierende Material durch Erhitzen mit einer elektri-
schen Heizung in die Gasphase {iberfiihrt. Es migriert unter Vakuumbedingungen durch
eine geeignete geometrische Anordnung vorzugsweise in Richtung des zu beschichtenden
Substrats, an dem es schlieflich kondensiert. Die Methode eignet sich gut zum Uber-
trag grofker Materialmengen, so dass auch Goldschichten von 1 — 2 um Stérke deponiert
werden konnen. Nachteilig ist, dass im Allgemeinen und im Gegensatz zur pulsed laser
deposition (Kapitel 3.1.2) kein stochiometrisch konstanter Materialiibertrag bei Mate-
rialgemischen erfolgt. Dies ist in dem hier durchgefithrten Experiment, in dem reine
Metalle iibertragen werden, ohne Relevanz.

Goldschichten verschiedener Dicken wurden so in einer Bedampfungsanlage (Balzers
BAE 250, 4. physikalisches Institut der Universitiat Gottingen) auf SigNy-Membrane
(Silson Ltd.) aufgebracht. Diese Substrate besitzen einen gediinnten Bereich von lediglich
100nm Stérke, so dass die aufgetragene Schicht als Folie betrachtet werden kann. Als
Haftvermittler wurde eine 3 nm starke Schicht Chrom eingesetzt, die eine gute Bindung
und Abriebfestigkeit zwischen Substrat und Goldschicht sicherstellt. Die Schichtdicke
wurde wihrend der insgesamt sechs Depositionsvorginge mit einem Schwingquarz in
situ iiberpriift und anschlieffend mit einem Profilometer (Veeco DekTak 6M) genau
bestimmt. Eines der gemessenen Oberflichenprofile ist in Abbildung 4.1 dargestellt. Die
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Abbildung 4.1:

Messung des Oberflachenprofils einer Goldfolie. Der Sprung von 1160 nm in der Profilhdhe ist zwischen der

nicht beschichteten Rahmen der SizNs-Membran und der aufgetragenen Goldschicht und gibt daher ihre
Dicke an.

fiir die Herstellung der ultra-kleinen Lochblenden verwendeten Folien messen 550, 980,
1160, 1470 und 1860 nm Dicke.

4.1.2 fokussierter lonenstrahl

Ein Uberblick iiber die Funktionsweise des fokussierten lonenstrahls wird in Kapitel
3.1.3 gegeben. Die mit Gold beschichteten SigN4-Membranen wurden mit dem lonen-
strahl von der Membranseite aus bestrahlt. Eine Reihe rasterelektronenmikroskopischer
Aufnahmen zur Illustrierung der Lochblenden und des Herstellungsprozesses findet sich
in Abbildung 4.2. Dabei wird bei kleinen Lochblenden erst auf einem grofen Areal von
2 um die SigNy4-Schicht abgetragen (30 pA Ionenstrom, 76 s Strahlzeit, 0,1 us Dwell Time,
sieche Abbildung 4.2(b)). Anschliefend wird ein zentrales Loch bei einem Ionenstrom von
10 pA gebohrt. Bei den grofseren und tieferen Lochblenden wird bei hohem Ionenstrom
(0,3nA) ein Loch gebohrt, das circa 90% des angestrebten Durchmessers besitzt. Danach
wird die ultra-kleine Lochblende bei einem geringeren Ionenstrom bis zum gewiinsch-
ten Radius erweitert. So kann eine Redeposition (Abbildung 4.2(c)) von abgetragenem
Material weitgehend unterdriickt werden. Nicht jede Bohrung - insbesondere solche mit
hohem Aspektverhéltnis - war erfolgreich. Durch die Inspektion der Riickseite mit dem
Rasterelektronenmikroskop kann dariiber Klarheit gewonnen werden.
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(a) 3um Lochblende in  (b) 160nm Lochblende  (c) In der Lochblende wah-
1,86 um starker Goldfolie in 550nm Goldfolie. Im  rend der Strukturierung
(FEI Nova Nanolab, 2kV  Bereich um das UNH ist  redeponiertes Material.
Spannung, 34915x Ver- auch das SizNs-Substrat  (Zeiss LEO Supra 35,
groRerung). abgetragen. (FEI Nova  20kV Spannung, 100000 x
Nanolab, 5kV Spannung,  VergroRerung) .
50000 VergroRerung).
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(d) Anordnung der Lochblenden (e) Anordnung der Lochblenden
bei der ersten Messzeit am BESSY bei der zweiten Messzeit am BES-
[l (Undulator UE52-SGM) in 1470 SY 1l (Undulator U49/2-PGM1) in
und 1860 nm starker Folie. 1860 nm starker Folie.

Abbildung 4.2:

Herstellung der ultra-kleinen Lochblenden. Dargestellt sind elektronenmikroskopische, exemplarische Bilder
einer kleinen und einer groBen Lochblende, strukturiert in Goldfolie. Die Anordnung der Lochblenden ist in
(d) und (e) dargestellt, wobei die schwarzen Zahlen die Blendendurchmesser und die roten deren Abstande
angeben.
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4.2 Experimentelle Charakterisierung

Um die ultra-kleinen Lochblenden optisch zu charakterisieren, wurden sie mit ver-
schiedenen Quellen und Wellenlédngen bestrahlt. Zunédchst wurden Teststrukturen der
Lochblenden an einer EUV-Laborquelle untersucht und dabei auf beginnende wellen-
leitende Figenschaften getestet. Die anschlieffenden Experimente am BESSY IT wurden
mit verschiedenen Wellenléngen durchgefiihrt (Undulator UE52-SGM). Es wurden Beu-
gungsbilder der Proben aufgenommen sowie ptychographische Mikroskopaufnahmen ei-
ner Wellenléinge angefertigt. Aus letzteren wird das Wellenfeld in Probenebene und
durch Propagation auch am Blenden-Ausgang rekonstruiert und mit Simulationen der
Wellenausbreitung in der Lochblende verglichen.

4.2.1 Voruntersuchung der ultra-kleinen Lochblenden an einer
EUV-Laborquelle

Zur Voruntersuchung der ultra-kleinen Lochblenden wurden Proben verschiedener
Aspektverhéltnisse und Durchmesser mit einer Laborstrahlungsquelle bestrahlt, die in
der Dissertationsschrift bei Barkusky [2010] ausfiihrlich beschrieben ist. An dieser Stel-
le wird eine Zusammenfassung des Versuchsaufbaus und der verwendeten Komponen-
ten gegeben. Zur Erzeugung von EUV-Strahlung kam bei dieser Laserplasmaquelle
(Innolas Spitlight 600, ausgewihlte Parameter in Tabelle 2.1 auf Seite 26) ein Gold-
Festkorpertarget zum Einsatz, das durch die grofere Teilchendichte eine weitaus hohere
Energiedichte als ein Gastarget ermoglicht. Das Targetmaterial ist dabei auf einem Zy-
linder aufgebracht, der nach jedem Laserpuls leicht gedreht wird, so dass das Plasma in
neuem Material an gleicher Stelle ziindet.

Um viel der in einem grofem Raumwinkel abgestrahlten EUV-Strahlung zu nutzen,
sammelt ein modifiziertes Schwarzschildobjektiv mit grofser objektseitiger Apertur die
Strahlung und bildet die Plasmaquelle stark in 530 mm Entfernung im Mafistab 10:1
verkleinert ab. Dabei wirken eine Zirkoniumfolie und die Vielschichtspiegel als spektrale
Filter, so dass nur monochromatische Strahlung von 13,5nm Wellenlinge den Belich-
tungspunkt von 3,8 x 4,5um? (FWHM) Groke bei etwa 100nJ Pulsenergie erreicht.

Die so erzeugte Strahlung traf als eine Hohlkegelbeleuchtung auf den Lochblenden-
Eingang, wobei die Strahlung unter einem Winkel von 12,7° — 26,6° einfiel. Die die
Lochblende passierende Strahlung wurde anschliefend mit einer CCD-Kamera (Toshiba
Teli CS8620, 768 x 494 Pixel, 8,4 x 9,8 um?) mit Quantenkonverter (P43 Phosphorbe-
schichtung) unter einem Abstand von etwa 1 mm in Einzelpulsmessung detektiert. Der
Versuchsaufbau ist in Abbildung 4.3 dargestellt. Eine Auswahl an aufgenommenen Bil-
dern verschiedener Aspektverhéltnisse ist in Abbildung 4.4 gegeben. Es zeigt sich, dass
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Abbildung 4.3:

Der Aufbau des Experiments zur Voruntersuchung von ultra-kleinen Lochblenden. Der fokussierte Laserstrahl
(1) zindet in der Quellkammer (2) im Gold-Festkdrpertarget ein Plasma. Das aus diesem emittierte Licht wird
durch eine Zirkonium-Folie in der Optikkammer gefiltert (3) und von einem modifizierten Schwarzschildob-
jektiv stark verkleinert aus dem Eingang der Lochblende abgebildet. Eine phosphorbeschichtete CCD-Kamera
(4) registriert die durch sie transmittierte EUV-Strahlung.

die Hohlkegelbeleuchtung (Abbildung 4.4(a)) bei zunehmend kleineren und tieferen Lo-
chern zunichst an der duferen Apertur abgeschnitten wird. Bei noch weiter erhhtem
Aspektverhiltnis wird auch die innere Apertur gefiillt und es zeigt sich schliefslich ein
beinahe homogenes Beleuchtungsniveau (Abbildungen 4.4(b) — 4.4(d)). Da immer weni-
ger Strahlung in die kleiner werdenden Locher eingekoppelt werden kann, ist die durch
die Lochblende transmittierte Strahlung dann entsprechend gering.
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Intensitat [beliebigs
Intensitat [beliebige Einheiten

(a) Beleuchtungskegel hinter einer 5 um groBen (b) Beleuchtungskegel hinter einer 1 um groRen
Lochblende in einer 550 nm starken Folie. Lochblende in einer 550 nm starken Folie. Die du-
RBere Apertur wird leicht abgeschnitten.

=D

Intensitét [beliebige Einheiten]
Intensitét [beliebige Einheiten]

(c) Beleuchtungskegel hinter einer 1 um groBen (d) Beleuchtungskegel hinter einer 0,4 pum

Lochblende in einer 1160 nm starken Folie. Die groBen Lochblende in einer 1160 nm starken

innere, eigentlich dunkle Apertur beginnt sich zu Folie. Die &uBere Apertur wird deutlich ab-

fillen. geschnitten und die innere Apertur fillt sich
hingegen mit EUV-Strahlung.

Abbildung 4.4:

Bei den an der Laborquelle bestrahlten Proben zeigen sich mit zunehmendem Aspektverhéltnis (illustriert
durch gelbe Zylinder im Hintergrund) Phidnomene, die mit Totalreflexion innerhalb der ultra-kleinen Loch-
blenden erklart werden. Dies wird als einsetzende Wellenleitung interpretiert. Der weiRe Balken in den Bildern
zeigt eine Linge von 1 mm auf dem CCD-Chip an.
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4.2.2 Wellenleitende Eigenschaften der ultra-kleinen Lochblenden

Die Vorexperimente legen nahe, dass die ultra-kleinen Lochblenden Eigenschaften zeigen,
die als wellenleitende Phéanomene gedeutet werden kénnen. Die Beugungserscheinungen
hinter den Lochblenden sollen genauer untersucht werden. Wie theoretisch fiir planare
Wellenleiter, den ultra-narrow slits durch Fuhse und Salditt |[2006b] und Fuhse [2006]
untersucht, wird das Beugungsbild auf Abweichungen von einer mathematischen Blende
untersucht. Eine solche Lochblende ist unendlich diinn und das absorbierende Mate-
rial tilgt die Strahlung vollstindig. Die radialsymmetrische Intensitdtsverteilung ihres
Beugungsbildes ist durch

I(r)=1Io - (‘]1(27”"))2 (4.1)

wr

gegeben. Dabei bezeichnet Iy die eingestrahlte Intensitéit der Strahlung, r den Abstand
zur optischen Achse und .J; ist die Besselfunktion erster Art. Eine ultra-kleine Loch-
blende ist hingegen von endlicher Tiefe, die das Beugungsverhalten der Lochblende be-
einflusst. Eine Abschitzung fiir das Aspektverhéltnis, bei dem die Mindesttiefe fiir eine
Abweichung von der mathematischen Blende erreicht ist, kann durch einen kritischen
Lochdurchmesser angegeben werden, bei der die gebrochene Welle die gegeniiberliegen-
de Seite der ultra-kleinen Lochblende trifft [Bergemann u. a., 2003; Fuhse und Salditt,
2006b]:

de =1-tanf, (4.2)

Dabei bezeichnet [ die Lange der ultra-kleinen Lochblende und 6. den wellenldngenab-
héngigen kritischen Winkel der &uferen Totalreflexion, wie sie neben anderen Material-
eigenschaften durch Henke u. a. [1993] tabelliert sind. In den Tabellen 4.1 und 4.2 werden
diese Abschétzungen fiir die im Experiment verwendeten Proben angegeben. Dariiber
hinaus findet sich dort auch der dimensionslose Wellenleiterparameter D, der den Quo-
tienten aus kritischer Weite W = /2.9, und ultra-kleinen Lochblenden-Durchmesser
angibt.

Diese Analyse zeigt bei einer Photonenenergie von 92 eV eine starke Zunahme des kri-
tischen Durchmessers d., der im Bereich der tatséchlich strukturierten Lochgrofen liegt.
Fiir diese Energien erwartet man ein von der mathematischen Blende abweichendes op-
tisches Verhalten. Zum Priifen dieser Hypothese wurden die ultra-kleinen Lochblenden
an der Synchrotronstrahlungsquelle BESSY II in Berlin bei verschiedenen Energien be-
strahlt (Undulator UE52-SGM) und das Beugungsfeld in einem Abstand von 49,6 cm
von einer riickseitig gediinnten CCD-Kamera aufgenommen (Andor Technology DX436,
20482 Pixel, 13,5? um? Pixelgrofe). Die gewonnenen Detektorbilder zeigen hochsymme-
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Tabelle 4.1:

Parameter der in 1470 nm starker Folie gebohrten, ultra-kleinen Lochblende. Bei den jeweils verschiedenen
Photonenenergien verdndern sich die Materialparameter mitunter stark, so dass bei niedrigen Energien der
kritische Durchmesser fiir das Eintreten von wellenleitenden Eigenschaften stark ansteigt.

Energie ' Kritischer B/s Kritische  Kritischer Wellenleiterparameter D
Winkel 0. Weite W.  Durchmes-
ser d.

@ 3000nm @ 1023nm @ 437nm

92eV 25,7° 0,51 15,02 nm 707 nm 200 68 29

260 6V 6,96° 1,44  19,63nm 179 nm 153 52 22

361 eV 6,36° 1,31 15,47 nm 163 nm 194 66 28

500 eV 5,65° 0,98 12,57 nm 145 nm 239 81 35
Tabelle 4.2:

Parameter der in 1860 nm starker Folie gebohrten, ultra-kleinen Lochblende.

Energie & Kritischer B/s Kritische Kritischer Wellenleiterparameter D
Winkel 6. Weite W,  Durchmes-
ser d.

@ 3000nm @ 2040nm @ 905nm

926V 25,7° 0,51  15,02nm 880 nm 200 136 60
260 eV 6,96° 1,44  19,63nm 223 nm 153 104 46
361 eV 6,36° 1,31 15,47nm 203 nm 194 132 58

500 6V 5,65° 0,08  12,57nm 181 nm 239 162 72
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(c) Beugungsbild bei 361eV (Undulator  (d) Beugungsbild bei 500eV (Undulator
UE52-SGM), bei 49,6 cm Abstand und 6s  UE52-SGM), bei 49,6cm Abstand und
Belichtungszeit. 0,25 s Belichtungszeit.

Abbildung 4.5:
Zusammenstellung der Rohdaten von Beugungsbildern einer ultra-kleinen Lochblende (siehe Abbildung
4.6(e)) bei verschiedenen Photonenenergien.

trische Kreise, wie man sie von den Airyscheibchen einer Lochblende erwartet. Mit Hilfe
einer Matlab-Routine (Anhang D auf Seite 145) wird das Detektorbild eingelesen und
dessen Mittelpunkt festgelegt. Um die stark verschiedenen Intensitéiten der verschie-
denen Beugungsringe gemeinsam darzustellen, werden die Messwerte logarithmiert. In
Abbildung 4.5 und 4.6 sind die Daten verschiedener Lochblenden bei mehreren Photo-
nenenergien dargestellt. Ausgehend hiervon werden die Lage der Minima und Maxima
auf Strahlen vom Mittelpunkt aus bestimmt und die Ergebnisse gemittelt. Diese Punk-
te werden mittels ,spline“-Interpolation verbunden. Ein Vergleich mit der theoretischen
Lochblendenfunktion in Abbildung 4.7(b) zeigt die qualitativ gute Wiedergabe der so
bestimmten Lage der Minima und Maxima sowie des Funktionsverlaufs.
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(e) REM-Bild der 1um Lochblende (f) Beugungsbild von (a) bei 260eV (Un-
(Zeiss LEO Supra 35, 5kV Spannung, dulator UE52-SGM), bei 49,6 cm Abstand
82220 VergroRerung). und 9s Belichtungszeit .

Abbildung 4.6:
Zusammenstellung der Rohdaten von Beugungsbildern ultra-kleiner Lochblenden bei verschiedenen Durch-
messern und vergleichbarer Photonenenergie.
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(a) Auswertung der g-Raumlage (b) Auftragung des durch Bestimmung der Mittelwerte der Mini-
der Minima zwischen zwei Beu- ma und Maxima interpolierten Schnitts durch das Intensitatsprofil
gungsringen einer ultra-kleinen des Beugungsbildes.

Lochblende (exemplarisch fiir
Abbildung 4.6(e), 1 um Durch-
messer bei 260eV- Undulator
UE52-SGM). Griin gekennzeich-
net sind die Winkel im g-Raum
(in 3/ um) der 1470 nm starken
Folie, blau die der 1860 nm star-
ken Folie.

Abbildung 4.7:

Die Auswertung der Beugungsringe hinter einer ultra-kleinen Lochblende erfolgt iiber die Lagebestimmung
der Minima und Maxima zwischen den Beugungsringen. Sie kdnnen mit den Erwartungswerten der erwarteten
Intensitatsverteilung aus den Herstellungsparameter verglichen werden. Diese sind ebenfalls aufgetragen.

Da aus experimentellen Griinden fiir die ultra-kleinen Lochblenden 500 nm Durchmes-
ser keine aussagekraftigen Daten bei 92eV erhoben wurden, werden sie in die weitere
Betrachtung nicht mit einbezogen. Fiir die Datenanalyse kommen die Programme R
[R Development Core Team, 2011] und Statistica® [StatSoft, Inc., 2011] zum Einsatz.
Abbildungen 4.8 und 4.9 zeigen die g-Raum-Lage des Radius des 1. Beugungsrings.
Durch die Berechnung der Lage der Minima in g-Koordinaten werden die Daten um
den Einfluss der Wellenlénge bereinigt. Diese Darstellung erlaubt somit einen direkten
Vergleich der abweichenden Eigenschaften einer ultra-kleinen Lochblende bei verschie-
denen Wellenldngen, denn das Beugungsfeld der Airyscheibchen einer Lochblende ist in
g-Koordinaten fiir alle Wellenléngen gleich.

Systematische Unterschiede bei verschiedenen Wellenldngen in den Beugungsbildern
deuten auf einen Zusammenhang mit der relevanten Tiefe und den Materialeigenschaften
hin. Der kritische Durchmesser bei 92eV, der die notwendige Beachtung wellenleitender
Eigenschaften anzeigt [Fuhse und Salditt, 2006b], ist bei der 1 um-Lochblende in der
gleichen Grofenordnung wie der tatsdchliche Durchmesser. Man beobachtet dort eine
deutliche Verdnderung der Beugungsbilder im Vergleich mit den anderen Energien.
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Abbildung 4.8:

g-Raumlage des ersten Beugungsminimums der 1 um groRen ultra-kleinen Lochblende. Die blauen Daten-
punkte sind die in der 1,86 um starken Folie, die griinen die in der 1,47 um starken Folie. Die rote Linie
zeigt die g-Raum-Lage des Designparameters an. Es zeigt sich eine signifikante Abweichung in der Lage des
1. Beugungsminimums bei 92eV Photonenenergie. Dies deutet auf einen wellenldngigen Effekt hin, der das
Beugungsbild verdndert, und wird als einsetzende wellenleitende Eigenschaft interpretiert /1 = 0.

Eine alternative Betrachtungsweise besteht darin, die Beugungsbilder der ultra-
kleinen Lochblenden als Beugungsbilder von einer klassischen Lochblende, also einer
Absorptionsmaske, zu interpretieren, da diese in Art und Ausprigung eng verwandt
sind. Zu einem beobachteten Beugungsbild wird der Durchmesser der mathematischen
Lochblende bestimmt, die dieses Beugungsbild verursacht hitte. Da stets die gleichen
ultra-kleinen Lochblenden mit verschiedenen Photonenenergien beleuchtet wurden, sind
verschiedene resultierende Radien auf eine von der Wellenlénge abhingige Eigenschaft
der Locher zuriickzufiihren.

Die starkere Beugung ldsst sich iiber die mathematische Beschreibung einer Loch-
blende in einem effektiven Lochblendendurchmesser angeben, wie in Abbildung 4.10
dargestellt. Es zeigt sich, dass der resultierende Durchmesser bei den héheren Pho-
tonenenergien beinahe konstant ist. Bei 92€eV erscheinen jedoch die Lochdurchmesser
jeweils um etwa 40 nm kleiner.

Bei geeigneter Photonenenergie zeigen beide etwa 1 pm grofie ultra-kleinen Lochblen-
den einsetzende wellenleitende Eigenschaften und kénnen nicht mehr als reine Loch-
blenden gesehen werden. Wie erwartet zeigen die 3 pm-Lochblenden diese Eigenschaft
nicht.
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Abbildung 4.9:

g-Raumlage des ersten Beugungsminimums der 3 pm groRen Lochblende. Die blauen Datenpunkte sind die
in der 1,86 um starken Folie, die griinen die in der 1,47 um starken Folie. Die rote Linie zeigt die g-Raum-
Lage des Designparameters an. Die Abweichung der Lagen der 500V Beugungsminima erklart sich aus
der Transmission des Synchrotronstrahls durch die Folie. Da sich diese groReren Lochblenden wie reine
Absorptionsmasken verhalten (4/t > 0.), treten keine Abweichungen auf.
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Abbildung 4.10:

Effektiver Durchmesser der 1 um ultra-kleinen Lochblende bei vier verschiedenen Photonenenergien. Die
blauen Datenpunkte sind die der Locher in der 1,86 um starken Folie, die griinen gehéren zu der 1,47 um
starken Folie. Die aus den Ablenkwinkeln bestimmten Durchmesser stimmen bei groBen Photonenenergien
gut mit rasterelektronenmikroskopisch bestimmten Durchmessern iiberein. Bei 92 eV zeigt sich bei dersel-
ben ultra-kleinen Lochblende eine Abweichung von der erwarteten Beugungsfeldintensitdtsverteilung einer
Lochblende. Diese Darstellung entspricht der in Abbildung 4.8.



4.3 Ptychographic Coherent Diffractive Imaging 117

4.3 Ptychographic Coherent Diffractive Imaging

Die Ptychographie ist eine neue Methode zur vollstdndigen Charakterisierung komple-
xer Wellenfelder, die dabei eine sehr hohe raumliche Auflésung erzielt [Rodenburg und
Faulkner, 2004; Rodenburg u.a., 2007; Thibault u.a., 2008; Maiden und Rodenburg,
2009; Giewekemeyer u.a., 2010b; Dierolf u.a., 2010|. Zur Erzeugung eines ptychogra-
phischen Datensatzes werden die Fernfelder einer beugenden Probe ohne jegliche opti-
schen Elemente hinter der Probe unter verschiedenen, jeweils mit Uberlapp verschobener
Beleuchtung aufgenommen. Die Namesgebung der Methode (griechisch: w7v€ - falten)
stammt aus der diffraktiven Elektronenmikroskopie von Kristallen, bei der das beob-
achtete Fernfeld eines ausgedehnten Kristalls mit dem Fernfeld der Beleuchtung gefaltet
wird. Aus der Uberlagerung der verschiedenen ,Bragg-Peaks* kann die Phaseninforma-
tion an diesen aus den Beugungsbildern zuriick gewonnen werden |[Hoppe, 1969|. Eine
iterative Implementation durch Rodenburg und Faulkner [2004] (PIE - Ptychographic
Iterative Engine) ermoglicht den Einsatz in der diffraktiven Bildgebung. Durch seine
hohe Uberbestimmtheit bei stark iiberlappend beleuchteten Bereichen der Probe weist
dieser sehr gute Rekonstruktionseigenschaften auf. Da die Beleuchtung der Probe im-
mer wieder verschoben wird, ist die Groéfse der untersuchten Probe nicht durch den
Algorithmus limitiert.

Unter genauer Kenntnis der beleuchtenden Funktion P(r), wobei r den Abstand von
der optischen Achse und R die Verschiebung der Beleuchtungsfunktion beschreibt, kann
das komplexe Wellenfeld ¥(r, ﬁ) hinter einem streuenden Objekt mit Transmissions-
funktion O(r) prinzipiell durch

—

U(F,R) = O(F)P(f — R) (4.3)

berechnet werden. Thibault u.a. [2008| erweitern den Algoritmus neben dem Auffinden
der komplexen Objektfunktion auf das gleichzeitige Auffinden der komplexen Beleuch-
tungsfunktion, die in dieser Arbeit zur Betrachtung der optischen Eigenschaften der
ultra-kleinen Lochblenden niher untersucht wird. Zudem soll ebenfalls ein kurzer Uber-
blick der Ergebnisse der mikroskopischen Auswertung der untersuchten Probe gegeben
werden. Die Methode wurde bereits zuvor erfolgreich auf verschiedene andere Ront-
genoptiken angewandt [Thibault u.a., 2008; Schropp u.a., 2010; Kewish u.a., 2010;
Giewekemeyer u. a., 2010a].

Eine gute Schétzung der Beleuchtungsfunktion fiir den Algorithmus ist dabei fiir eine
schnelle und hochwertige Rekonstruktion von schwach streuenden biologischen Proben
sehr hilfreich, da sie eine vorherige Bestimmung mit einer stark streuenden Struktur,
wie die eines Siemenssterns [Dierolf u.a., 2010, unnotig macht. Die wohldefinierten
ultra-kleinen Lochblenden erlauben eine genaue Schétzung der Beleuchtungsfunktion
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und eignen sich dadurch besonders fiir den Einsatz in der ptychographischen Mikroskopie
mit weicher Rontgenstrahlung.

4.3.1 Algorithmus

Fiir die Rekonstruktion wird der Algorithmus, wie er von Thibault u.a. [2008] vorge-
stellt wurde, angewandt. Die wesentliche Stirke dieses Algorithmus liegt darin, dass
er neben der komplexen Objektfunktion O(r) auch die komplexe Beleuchtungsfunktion
P(r) rekonstruiert (Gleichung 4.3). Dabei wird das resultierende Wellenfeld an jedem
Aufnahmepunkt durch die Objektfunktion und die verschobene Beleuchtungsfunktion
modelliert. Da das Wellenfeld nur im Fernfeld detektiert werden kann, wird unter Ver-
lust der Phaseninformation an einer Position j die Intensitit der zweidimensionalen
Fouriertransformation F {¥(r)} gemessen, wobei der Streuvektor g die Koordinate im
reziproken Raum bezeichnet:

I;(q) = |F {w;()}*. (4.4)

Der Algorithmus findet dann mit Hilfe eines geschétzten Startwerts iterativ eine Lo-
sung zu Gleichung 4.3 an jeder Position j. Wahrend der Iterationen wird immer wieder
die Konsistenz zwischen Messung und Modell erzwungen, indem die Amplitude des ge-
messenen Wellenfeldes durch die Wurzel der gemessenen Intensitétsverteilungen ersetzt
wird. Dabei wird die Phaseninformation iterativ zuriickgewonnen. Fiir eine genauere
Rekonstruktion miissen aufserdem Storfaktoren wie Datenrauschen in Betracht gezogen
werden |Giewekemeyer, 2011].

Das so rekonstruierte komplexe Wellenfeld mit k als der Wellenzahl und n als dem
komplexen Brechungsindex gehorcht der Wellengleichung

(V2 + k*n?) U, (F) = 0, (4.5)

wobei ¥, (F) dabei ein stationdres monochromatisches Feld bezeichnet. In der paraxia-
len Ndherung kann sie nach dem Superpositionsprinzip fiir beide Raumrichtungen ni-
herungsweise gelost werden [Paganin, 2006; Giewekemeyer, 2011]:

U, (ry,2) = b2 FT! [exp (_ZZ:QL) FiL(Wy(ri, 0))} . (4.6)

k1 bezeichnet hier die Fourierraumkoordinate. Mit Hilfe dieser Gleichung lisst sich das
komplexe Wellenfeld in verschiedene Ebenen propagieren, so dass Rekonstruktion und
spater die Simulation (Kapitel 4.4) einfach miteinander verglichen werden kénnen.
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4.3.2 Versuchsaufbau

Die ptychographischen Datensétze wurden bei zwei Messzeiten am Speicherring BES-
SY II des Helmholzzentrums in Berlin an den Undulatorstrahlungsquellen U49/2-PGM1
(September 2009) und UE52-SGM (Juni 2010) durchgefiihrt. Dazu wurde eine einzelne
der ultra-kleinen Lochblenden belichtet. In einer geringen Entfernung von 0,7 — 1,0 mm.
Dahinter befand sich die Probe. Deren Beugungsfeld wurde im Fernfeld von einer riick-
seitig gediinnten CCD-Kamera (Andor Technology DX436, 20482 Pixel, 13,5% um? Pi-
xelgrofe) in einem Abstand von 18 beziehungsweise 28 cm detektiert.

In diesen Experimenten wurde ein 2,04 um im Durchmesser messende ultra-kleine
Lochblende bei 530,8eV charakterisiert, indem eine ptychographische Mikroskopauf-
nahme eines Modellsystems aus Polymethylmethacrylat (PMMA)- und Siliziumdioxid
(SiO2)-Kugeln von 2 pm Durchmesser angefertigt wurde. Es wurden 18 x 15 Beugungs-
bilder mit jeweils 800 nm Abstand aufgenommen. Ein Beispiel dieser Aufnahmen findet
sich in Abbildung 4.11(a).

4.3.3 Ergebnis Rekonstruktion

Die ptychographisch rekonstruierte komplexe Beleuchtungsfunktion wurde mit Hilfe der
Fresnelpropagation in Gleichung 4.6 um 0,68 mm riickpropagiert. Nach Propagation um
diese Entfernung erreicht man das komplexe Wellenfeld am Ausgang der ultra-kleinen
Lochblende, die in Abbildung 4.11(b) dargestellt ist. Es zeigt sich ein kreisformiges
Wellenfeld mit konstanter Phase. Ein Vergleich mit einer in Abbildung 4.11(c) darge-
stellten elektronenmikroskopischen Aufnahme des Ausgangs der Lochblende zeigt, dass
die Durchmesser der beiden gut iibereinstimmen. Die aus den Beugungsbildern einer
schwach streuenden Probe rekonstruierte Beleuchtungsfunktion ist also sehr plausibel
und stimmt gut mit den Erwartungen iiberein.

4.3.4 Chemischer Kontrast in der Ptychographie mit weicher
Réntgenstrahlung

Die eigentliche Zielsetzung des ptychographischen Experiments war nicht das Auffinden
der komplexen Beleuchtungsfunktion, sondern der komplexen Objektfunktion. Deshalb
wird an dieser Stelle ein Uberblick iiber die in dieser Kooperation und durch Beckers u. a.
[2011] veroffentlichten Ergebnisse der ptychographischen Mikroskopaufnahmen gegeben.

Eine herausragende Eigenschaft von weicher Rontgenstrahlung ist die Moglichkeit,
iiber die Transmissions- und Phaseninformation der bei verschiedenen Wellenldngen
Probeneigenschaften, wie deren chemische Zusammensetzung zu untersuchen [Thieme
u.a., 1998]. Auch in der Ptychographie kann diese Methode angewandt werden und
wird dort als Resonanz-Ptychographie bezeichnet. In dem durchgefiihrten Experiment
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(a) Logarithmische Auftra-
gung der zentralen 512x512
Pixel eines der 270 Beu-
gungsbilder von der mit der
Lochblende  bei  530,8eV
beleuchteten Probe.

(b) Um 0,68mm riickpropa-
giertes Wellenfeld der rekon-
struierten Beleuchtungsfunkti-
on. Die Darstellung ist im
HSV-Farbraum kodiert. Die
Amplitude ist durch Farbin-

(c) Elektronenmikroskopische
Aufnahme des Ausgangs der
ultra-kleinen Lochblende.

tensitdt und die Phase durch
die Farbe dargestellt.

Abbildung 4.11:

Rekonstruktion des komplexen Wellenfeldes am Ausgang der ultra-kleinen Lochblende. Es zeigt sich eine sehr
gute Ubereinstimmung der GroRe der praktisch ebenen Wellenfront der rekonstruierten und riickpropagierten
Beleuchtungsfunktion mit der elektronenmikroskopischen Voruntersuchung [Beckers u.a., 2011].

wurden die Resonanzen der NEXAFS-K-Kante von Sauerstoff genutzt, um in einem
Modellsystem zwei verschiedene, sauerstoffhaltige Proben zu unterscheiden (zur Ver-
suchsdurchfithrung siehe 4.3.2). Dabei wurden Datensétze bei fiinf Photonenenergien
zwischen 530,0eV und 533,4eV aufgenommen. Die rekonstruierten Objektfunktionen
sind in Abbildung 4.12 aufgetragen.

Man beobachtet unterschiedliches Verhalten der PMMA- und SiO»-Kiigelchen in Ab-
sorption und Phasenschub. Unphysikalische Spriinge der Phase bei Phasendifferenzen
grofser m werden durch geeignete Entfaltungsalgorithmen verhindert. So ist eine eindeu-
tige Zuordnung der Kiigelchen trotz der gleichen Struktur und Grofe moglich ist. Die
Auflosung der Rekonstruktionen wird nach Betrachtung einer Gausschen Punktspreiz-
funktion mit einer Halbwersbreite von 0,5 und 1,5 Pixeln in dem Bereich einer Pixelgrofie
angegeben und liegt bei 96 nm.

Als eine mogliche Anwendung dieser Methodik wurde eine organische Probe, ndm-
lich das Bakterium Deinococcus radiodurans mikroskopiert. Diese Bakterien haben die
bemerkenswerte Eigenschaft ionisierender Strahlung in hohen Dosen widerstehen zu
konnen, da sie in der Lage sind, Schdden an der Desoxyribonukleinsiure (DNS) her-
ausragend gut zu reparieren. Diese Resistenz scheint mit der Anreicherung schiitzender
Mangankomplexe um die DNS in Zusammenhang zu stehen [Levin-Zaidman u. a., 2003;
Daly, 2009]. Ein einzelnes Bakterium wurde hinter einer 1 pm Lochblende platziert und
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[bel. Einheiten]

Phasenschub

Photonenenergie [eV]

Abbildung 4.12:

Rekonstruktion der Objektfunktionen des SiO2-/PMMA-Modellsystems in Amplitude und (entfalteter) Pha-
se bei fiinf verschiedenen Photonenenergien um das Absorptionsmaximum von PMMA. Die Kugeln lassen
sich einfach durch den Phasenschub von PMMA in diesem Wellenldngenbereich unterscheiden. Zur Ab-
schitzung der rdumlichen Auflésung ist der Schnitt durch eine Kugel (schwarz) und der Schnitt mit einer
Punktspreizfunktion mit Halbwertsbreiten von 0,5 (rot) und 1,5(blau) Pixeln aufgetragen gefaltet. [Beckers
u.a., 2011]

ein ptychographischer Datensatz von 22 x 24 Bildern bei 600 nm Schrittweite und 517 eV
Photonenenergie aufgenommen. Die Rekonstruktion der inneren 15 x 19 Bilder ist in Ab-
bildung 4.13 gezeigt.

Die rekonstruierte Objektfunktion ist konsistent mit der lichtmikroskopischen Auf-
nahme. Unter Annahme eines Modellproteins (H50C390NgO10S1), das ein Drittel des Vo-
lumens der Zelle ausmache, ldsst sich die Dicke der Zelle anhand des Phasenschubs
mit 1-2 um abschédtzen. Diese ptychographische Mikroskopaufnahme einer biologischen
Probe mit Strahlung innerhalb des Wasserfensters ist die erste ihrer Art.
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(a) Lichtmikroskopische Auf-  (b) Rekonstruktion der Objektfunktion
nahme des untersuchten Bak-  (Amplitude).

teriums. Der ptychographisch

untersuchte Bereich ist mar-

kiert.

(c) Rekonstruktion der Ob-  (d) Rekonstruktion der Objektfunktion
jektfunktion (entfaltete Pha-  (entfaltete Phase) im Detail.
se).

Abbildung 4.13:
Rekonstruktion der Objektfunktionen eines Deinococcus radiodurans-Bakteriums [Beckers u.a., 2011].
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4.4 Simulation

Um die optischen Eigenschaften der ultra-kleinen Lochblenden ndher zu untersuchen und
zu iiberpriifen, inwiefern und bei welchen Wellenldngen wellenleitende Eigenschaften eine
Rolle spielen, werden eine Reihe von Simulationen durchgefiihrt und insbesondere die
Rekonstruktion aus Kapitel 4.3.3 mit den simulierten Ergebnissen verglichen.

4.4.1 Das finite-Differenzen Programm Planar Wave Guide

Zur Simulation des Wellenfelds wird das Programm Planar Wave Guide von Christian
Fuhse und Markus Osterhoff eingesetzt [Fuhse und Salditt, 2006b; Fuhse, 2006; Osterhoff
und Salditt, 2009].

Um die Wellengleichung (Gleichung 4.5) numerisch fiir einen Réntgenwellenleiter zu
berechnen, bedarf es einer geeigneten Approxmation, da aufgrund der kurzen Wellen-
lénge ein nicht realisierbar grofses Stiitzgitter angelegt werden miisste. Bei einer Welle,
die sich nahe der optischen Achse in z-Richtung ausbreitet, kann das sich ausbreitende
Feld durch ein Produkt von e~%% und einer Funktion u(x,y, 2) ausgedriickt werden.

U(z,y,2) = u(z,y,2)e " (4.7)

Da diese Funktion u deutlich langsamer oszilliert, 1dsst sich das Stiitzgitter grober und
damit numerisch beherrschbar gestalten. Unter Vernachlédssigung der Ableitungen zwei-
ter Ordnung, eingesetzt in die Wellengleichung (Gleichung 4.5), ergibt sich die parabo-
lische Wellengleichung:

ok <82> u+k*(n* —1)u=0. (4.8)
Ox Oy?

Diese wurde in IDL@ [ITT Visual Information Solutions| fiir ein in einer Raumrich-
tung eingeschlossenen Wellenleiter implementiert und auf ihre Genauigkeit erfolgreich
tiberpriift [Fuhse und Salditt, 2006a; Fuhse, 2006]. Eine Reprogrammierung in der Pro-
grammiersprache C erfolgte durch Osterhoff und Salditt [2009].

4.4.2 Simulation der ultra-kleinen Lochblenden

Fiir verschiedene Wellenldngen werden Simulationen der Wellenfelder in den ultra-
kleinen Lochblenden durchgefiihrt. Dabei wird gepriift, ob einsetzende Wellenleitung
fiir die in Kapitel 4.2.2 aufgefundenen Eigenschaften verantwortlich ist. Die Simulatio-
nen werden in erster Naherung fiir eine eindimensionale Geometrie durchgefiihrt.
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Abbildung 4.14:

Simulation mit dem von Osterhoff und Salditt [2009] in C verfasstem Programm Planar Wave Guide. Es
werden verschiedene ultra-kleine Lochblenden unter Variation von Durchmesser, Tiefe und Photonenenergie
untersucht. Wie aus den Messungen in Kapitel 4.2.2 vermutet, sind die wellenleitenden Eigenschaften fiir
kleine, tiefe Locher bei geringer Photonenenergie, das heillt einem groRen kritischen Winkel, am starksten.
Hinter allen simulierten Lochblenden bildet sich ein sogenannter ,Pseudofokus” aus [Fuhse und Salditt,
2006b].
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Abbildung 4.15:

Simulation der ultra-kleinen Lochblenden aus dem Ptychographie-Experiment. Die wellenleitenden Eigen-
schaften sind nur gering. Dennoch zeigen sich starke Modulationen der Intensitdt des Wellenfeldes an der
inneren Wand.

In Abbildung 4.14 sind die Simulationen fiir eine Auswahl verschiedener Durchmesser,
Tiefen und Wellenldngen in der ultra-kleinen Lochblende selbst und dem Ausbreitungs-
bereich dahinter gezeigt, in dem eine sogenannte ,Pseudo-Fokussierung“ stattfindet, die
interessante Anwendungen in Bildgebung oder Lithografie haben koénnte |Fuhse und Sal-
ditt, 2006b]. Das einfallende Rontgenlicht des Synchrotron wurde dabei als ebene Welle
angendhert.

Fiir einen genaueren Vergleich der Simulationen mit den rekonstruierten Feldern wird
auch der aus den ptychographischen Rekonstruktionen gewonnene Datensatz mit der
Simulation verglichen. Die zugehorige Simulation einer 2,04 pm groffen Lochblende bei
530,8 €V ist in Abbildung 4.15(a) dargestellt.

Um diesen Vergleich durchzufiihren, wird das simulierte Wellenfeld am Ausgang des
Wellenleiters 4.15(b) um 0,78 mm propagiert und dort mit einem Schnitt durch das
Zentrum der praktisch rotationssymmetrischen, rekonstruierten Beleuchtungsfunktion
verglichen. Diese beiden Kurven sind in Abbildung 4.16 dargestellt.

Es zeigt sich ein gute Ubereinstimmung zwischen Simulation und Experiment. Die
Abweichungen bei den hoheren Beugungsordnungen kénnen im Wesentlichen durch die
eindimensionale Simulation der ultra-kleinen Lochblenden sowie mogliche, nicht exakt
bekannte Ungenauigkeiten in der Herstellung und Modellierung der Lochblende erklirt

werden.
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rekonstruierte Beleuchtungsfunktion.

Abbildung 4.16:

Vergleich der aus der ptychographischen Rekonstruktion und den Wellenleitersimulationen nach einer Pro-
pagation liber 0,78 mm gewonnenen Probenfunktion. Zur besseren Vergleichbarkeit wurden die Amplitu-
den der Kurven zueinander skaliert. Es zeigt sich eine sehr gute Ubereinstimmung, die bei groReren Ab-
stdnden von der optischen Achse leicht schlechter wird. Eine Abschitzung iiber den Fresnelparameter
F = d2/z,\ = 2W“2/o,7 mm-24nm = 2,4 &~ 1 zeigt, dass die Probenebene in 0,7mm Entfernung im Be-
reich der Fresnel-Beugung befindet.
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4.5 Vergleich der Ergebnisse

Die durchgefiihrten Experimente und Simulationen zeigen, dass in engen und tiefen
Lochblenden bei geringer Photonenenergie wellenleitende Eigenschaften beobachtet wer-
den koénnen. Durch ihre genau definierte Form und Grofe eignen sie sich hervorragend
fiir die ptychographische Rontgenmikroskopie von schwach streuenden Proben.

Die Simulationen liefern ein sehr dhnliches Beugungsverhalten wie das im Experi-
ment durch ptychographische Rekonstruktion beobachtete, wobei die in Simulation und
Rekonstruktion verwendeten Propagationsdistanzen vergleichbar sind. Das Experiment
kann vollstdndig theoretisch beschrieben und erklirt werden.
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Kapitel 5
Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurden die Entwicklung und Herstellung von Laborquellen und Opti-
ken zur Erzeugung und Formung von Rongtenstrahlung beschrieben. Die Experimente
konzentrierten sich dabei auf den Wellenldngenbereich des Wasserfensters von 2,28 nm
bis 4,38 nm Wellenlédnge.

Ein kryogenes und fliissiges Argontarget fiir eine Laserplasmaquelle wurde vorgestellt,
die ein hochbrillant strahlendes, breitbandiges Plasma bei hoher Repetitionsrate ermog-
lichen soll. Die Parameter des Targets im Betrieb wurden untersucht und optimiert. Der
Beleuchtungsstrahlgang eines Aufbaus zur Réntgenmikroskopie wurde justiert. Dieses
Mikroskop verfolgt einen bichromatischen Ansatz und soll elementspezifische Wasser-
fenstermikroskopie um die Kalziumkante ermdglichen. Ein Photonenfluss von 2,9 - 10%
monochromatischer Photonen von 3,45nm Wellenlinge wurde am Ende des Beleuch-
tungsstrahlgangs mit einer kalibrierten XUV-Diode auf einem Beleuchtungsfleck von
60 x 95um? pro Puls gemessen. Bei einer entsprechenden Repetitionsrate wiren dies
ausreichend viele Photonen fiir experimentell realistische Belichtungszeiten. Im Betrieb
des Kryostaten zeigte sich jedoch wegen der Debris-Emission und der Lageinstabilitét
des Argonstrahls und seiner Operationsinstabilitit im Betrieb noch weiterer Entwick-
lungsbedarf.

Multischicht-Laue-Linsen fiir weiche Rontgenstrahlung wurden in Kooperation mit
dem Institut fiir Materialphysik der Universitit Gottingen entworfen und dort in einem
kombinierten Verfahren von gepulster Laserdeposition und fokussiertem Ionenstrahl her-
gestellt. Diese wurden mit einer Laserplasmaquelle (Ti-gefiltertes gasformiges Stickstoff-
spektrum, einzelne Emissionslinie bei 2,88 nm Wellenldnge) und am BESSY 1T Speicher-
ring des Helmholzzentrums in Berlin charakterisiert. Dazu wurde der Divergenzwinkel
der XUV-Strahlung hinter der Linse bestimmt und die Strahltaille vermessen. Dabei
wurde eine Datenauswertungsmethode vorgestellt, die aufbauend auf der Definition der
Strahlbreite nach ISO11146 [1999] eine relativ robuste Auswertung von Schneidblenden-
rastermessungen erlaubt, auch im Fall von wenigen und verrauschten Datenpunkten. Es
wurden alle relevanten Strahlparameter der Multischicht-Laue-Linse — insbesondere eine
Strahltaille von 375 + 30nm — bestimmt. Dabei lag das Verhéltnis der Intensitdt von
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1. zu 0. Beugungsordnung bei etwa 30 %. Sowohl an der Laborquelle als auch am Spei-
cherring wurde eine starke Aberration des Strahls beobachtet. Damit konnte die Ursache
quellseitig ausgeschlossen und im Herstellungsprozess identifiziert werden. Umfangreiche
Simulationen kénnen in Ubereinstimmung mit elektronenmikroskopischen Aufnamen die
spezielle Natur der Aberration erkléren.

Zur Erzeugung hoher rdumlicher Kohérenz und hoch definierter Beleuchtung wurden
ultra-kleine Lochblenden in diinnen Goldfolien mit fokussiertem lonenstrahl struktu-
riert. Dazu wurden Vorexperimente an einer Laserplasmaquelle (Gold-Festkorpertarget)
bei EUV-Strahlung von 13,5 nm Wellenldnge durchgefiihrt. Die Strahlung traf durch ein
modifiziertes Schwarzschildobjektiv fokussiert als Hohlkegel auf die ultra-kleine Loch-
blende. Dabei wird bei zunehmend grofser werdendem Aspektverhéltnis der Lochblen-
dentiefe zum -durchmesser die innere Apertur der Beleuchtung gefiillt. Dieser Effekt
ergibt sich aus der Strahlpropagation innerhalb der tiefen ultra-kleinen Lochblende.
Wellenldngenabhingige Beugungsexperimente am BESSY II Speicherring konnten die
Abweichung der Strahleigenschaften vom idealen Grenzfall einer ebenen Lochblende
quantifizieren. Die ultrakleinen Lochblenden werden dariiber hinaus erfolgreich fiir pty-
chographische Mikroskopieaufnahmen eingesetzt. Die neben der Objektfunktion aus den
Rekonstruktionen der Beugungsbilder gewonnene Beleuchtungsfunktion wurde zuriick
propagiert und mit dem elektronenmikroskopischen Bild des Ausgangs der Lochblende
verglichen. Es zeigte sich eine gute Ubereinstimmung. Ebenso lief sich eine gute Uber-
einstimmung zwischen Simulationen des Wellenfelds und dem Ergebnis der ptychogra-
phischen Rekonstruktion erzielen. Damit erscheint die Beschreibung des elektromagne-
tischen Felds im Experiment sehr plausibel.

In weiterfithrenden Experimenten sollen fiir die Charakterisierung von Strahltaillen
mit Laborquellen andere Ansétze getestet werden. So wurden bereits erste Experimente
durchgefiihrt, die Taille der XUV-Strahlung mit Fotolacken der Elektronenstrahllitho-
grafie oder durch die Erzeugung von Farbzentren in Lithium-Fluorid-Kristallen zu detek-
tieren. Bei letzterer Methode wurde bereits erfolgreich die Erzeugung solcher Farbzen-
tren und deren mogliche Vermessung in der Nanometerskala durch STED-Mikroskopie
in ersten Experimenten gezeigt. So kdnnte ein komplettes Abbild der Strahltaille in einer
einzigen Belichtung registriert werden, welches den Zeitbedarf und die Genauigkeit der
Strahlcharakterisierung deutlich verbessern konnte.



Anhang A

Ausbreitung eines Gaulischen
Strahlenbiindels

Die Betrachtung einer sich ausbreitenden elektromagnetischen Welle als Gaufisches
Strahlenbiindel bietet den Zugang zu vielen relevanten Strahlparametern. Der soge-
nannte Gaukstrahl wird in der Literatur ausfiihrlich beschrieben (siehe beispielsweise
[Born und Wolf, 1997; Alda, 2003; Saleh und Teich, 2008]), so dass an dieser Stel-
le nur ein Uberblick auf die in dieser Arbeit relevanten Formeln gegeben werden soll.
Der Gaufstrahl ist eine Losung der Helmholz Gleichung in paraxialer Naherung [Saleh
und Teich, 2008]. Dariiber hinaus seien keine Polarisationseffekte berticksichtigt und die
Ausbreitung der Welle nur in einer Komponente betrachtet.

Die Amplitudenverteilung A in z-Richtung eines sich in z-Richtung ausbreitenden
Gaufsschen Strahls mit Wellenzahl k = 27/ ist gegeben durch [Alda, 2003]:

2 woefi(¢0*¢(z)) i ka2 o2
A = A/ - —m4M8M8MM . 2R(z) w2(z) Al
(z,2) 0\/; o02) e (A.1)

wo bezeichnet die minimale Strahltaillenbreite und A die Wellenldnge. Die Funktionen
R(z), w(z) und ¢(z) definieren das Verhalten des Strahls.
Die Weite des Strahls (und entsprechend auch die Intensitiat) senkrecht zur Ausbrei-
tungsrichtung folgt der Proportionalitét
22
Ar,2) x e «?) (A.2)

222

I(z,2) = |A(z,2)? x e *®). (A.3)

Betrachtet man die Grenze des Strahls als jene, an dem seine Intensitit auf 1/e2 abfillt,
so entwickelt sich der Strahl in seiner Breite geméaf

w(z) = woy |1+ <ZA2)2 (A4)

Wy
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wobei sein Profil an jeder Stelle die Form der Dichtefunktion der Normalverteilung hat.
Diese Gleichung nahert sich fiir grofe Abstinde z einer Asymptote an, so dass der

Divergenzwinkel im Fernfeld lautet:

A
0 ~ tan (§) = —. (A.5)
TWo
Der Krimmungsradius der Wellenfront des Gaufsstrahls ist durch den Imaginérteil der

Exponentialfunktion in Gleichung (A.1) gegeben. Er folgt:

o= (o= (=) "

Alle drei dieser Parameter werden von wg und A charakterisiert. Somit definiert man
die fiir einen Gaufsschen Strahl charakteristische Rayleighlinge:

2
TWy

PR= (A.7)

Der letzte Phasenterm in Gleichung (A.1) driickt die Guoy Phase aus, eine Phasenén-
derung an der Strahltaille, die einen Sprung um 7 bewirkt (verglichen mit einer ebenen
Welle, die die gleiche Strecke durchlduft):

ZR

¢(2) = arctan (Z> (A.8)



Anhang B

Ubertragung der Momentenbreite in
Halbwertsbreite bei einer Gauldischen
Normalverteilung

Die im Schrifttum h&ufig zu findenden Angaben einer Halbwertsbreite oder FWHM
(engl. full width half maximum) konnen, im Falle eines Strahls, dessen Profil der Gaufs-
schen Normalverteilungsfunktion folgt, mittels eines linearen Zusammenhangs in den
1/e2-Abfall umgerechnet werden. Das ist insbesondere wichtig, da dieser Abfall bei ei-
nem solchen Strahlprofil identisch mit dem zweiten Bildmoment ist. Dadurch lassen sich
die Ergebnisse der Momentenauswertung in dieser gebréuchlichen Konvention darstellen.
Das Intensitdtsprofil I eines Gaufs’schen Strahls folgt:

2
_9mz”
I=1I-¢ 2w

N

(B.1)

Hierbei bezeichnet = den Abstand von der Strahlmitte und w? die halbe Strahlbreite
am 1/e2-Abfall, also die doppelte Varianz o2 der zugehdrigen Normalverteilungsfunktion.
Daher kann der Abfall auf die Hélfte der maximalen Strahlintensitit ausgedriickt werden
durch:

( EW HM )2

1 _
10210'62 w2

.
2
(L EWHME <1> — (2
2

= FWHM?=2-1n(2) - w?

= FWHM =+/2-In(2) - w

~ 1,386 - w. (B.2)

2 w
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Anhang C

Simulation der Experimente mit
Multischicht-Laue-Linsen

Das Programm zur Simulation der Experimente mit den Multischicht Laue Linsen ist im
Folgenden dargestellt. Wichtige Schritte sind durch Kommentare im Quelltext hervor-
gehoben. Das Programm gliedert sich in zwei Teile, erstens der Berechnung des Wellen-
feldes hinter der MLL und zweitens der Auswertung und Darstellung der Berechnung.

clear all; close all;

d_0Ox = x_si ~ 5; um Ausdehnung Simulationsbereich Quelle x

datapath = './Pfad/';

fileprefix = 'Dateiname';

tic;

disp ('Versuchsparameter anlegen');

$Wellenldange

lambda = 2.8787 x1E—9; % nm Wellenldnge

$Abstéande

d0l = 80 *1E—2; % cm Quelle—MLL

dl2K = 600 *1E—6; % um MLL—Simulationsebene (Zentrum Kaustik)
%Quelle

N_Qx = 1000; % # x—Stltzpunkte Quelle

N_Qz = 10; % # z—Stltzpunkte Quelle

N_INK = 2500; % # Realisationen Inkohdrenz

x_mu = 0 *1E—6; % um Plasma verschoben von Optischer Achse
x_si = 80 *1E—6; % um GroRe Plasma (sigma)

z_si = 80 *1E—06; % um GroRe Plasma (sigma)

d Qz = z_si * 2; um Ausdehnung Simulationsbereich Quelle z

$1D Multilayer Laue Linse
f = 250 *1E—6; % Brennweite
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z1 = 29; % # erste Zone

72 = 113; % # letzte Zone

%% Var = 0.1 *1E—2; % % Schichtabstandungenauigkeit (optional)

%7_Lin = =11 *1E—2; % % Brennweitenverldngerung (optional)

Z_Off =0 *1E—6; % Positionierungsgenauigkeit Doppelschicht

%$Beleuchtungsfunktion

N_B = 10000; % # Stiltzpunkte Beleuchtung

Zone = sqrt([Z1l:1:Z2]«fxlambda); % Zonenplattenbildungsgesetz 1. Ordnung

$Zone = sqrt([Z21:1:Z22]+xfxlambda + ([21:1:Z22]."2*xlambda”2/4)); %
Zonenplattenbildungsgesetz 2. Ordnung

%d_B wird automatisch durch Apertur bestimmt % um Ausdehnung
Simulationsbereich Beleuchtung

alpha = 0 *pi/180; % Verkippung MLL in °

$Kaustik

N_XK = 400; % Stiitzpunkte Kaustik

N_ZK = 399; % # Ebenen Kaustik um dl12;

z_K =1 *1E—6; % um Abstdnde Kaustik;

dK = 10 *1E—6; % um Simulationsweite;

d_K_Off = —6.0 *1E—6; % um Offset;

save ([datapath, fileprefix, ' Parameter.mat']);

disp('Initialisierung Quelle');

x_Q = —d_0x/2 + [1:1:N_0Ox]' » d_Qx/N_Qx + x_mu;

z_Q =—d_0Qz/2 + [1:1:N_Qz]"' * d_Qz/N_Qz;

E_Qz = repmat (normpdf(z_Q,0,z_si),1,N_OQOx); % Normalverteilung 2D in z
E_QOx = repmat (normpdf (x_Q,x_mu,x_si),1,N_Qz); % Normalverteilung 2D in x

E_Q =E_QOx .x E_Qz'; %Ausgedehnte Quelle

$E_Q =1 % Punktquelle

$E_Q = ones (N_Q+1,1); % Flat—Top

I Q=E_Q .x conj(E_Q);

disp('Initialisierung Beleuchtungsfunktion');

$Zone = zZone .x (1:Z_Lin/ (length(Zone)—1):Z_Lin+1); %Herstellungsfehler 1

%$Zone = Zone + Zone.x (Z_Varx*(rand(l,length(Zone))—0.5));
%$Herstellungsfehler 2

d_B = max (Zone) — min (Zone);

Xx_B = min(Zone) + [1:1:N_B]' % d_B/N_B; %einfaches Schichtpaket
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o

X B = sort([—1.%(min(Zone) + [1:1:N_B/2]' % 2xd_B/N_B + 7Z_0ff/2);
(min (Zone) + [1:1:N_B/2]"' * 2+«d_B/N_B + Z_0ff/2)]); %doppeltes
Schichtpaket

z_B = d01 % ones(N_B,1);

z_B_alpha = z_B + sin(alpha) .x x_B;

x_B = cos(alpha) .* x_B;

%$Zone = sort([Zone'; Zone'.x—1])'; %einfligen fiir doppeltes Schichtpaket

disp('Initialisierung Maskenfunktion');

E_B = zeros(l,N_B); E_temp = zeros(l,N_B); Maske = zeros(N_B,1);

for j=2:2:1length (Zone)
Maske (x_B < Zone(]j) & x_B > Zone(j—1)) = 1;
end

disp('Initialisierung Kaustikberechnung');
X_FK = —d_K/2 + [1:1:N_XK]' * d_K/N_XK + d_K_Off;
E_K = zeros (N_XK,N_ZK); I_K = zeros(N_XK,N_ZK); z_FK = zeros(l,N_ZK);

z_F_alpha?2 = —sin(alpha) .* x_B;

R = zeros(N_B, N_XK, N_ZK); % Erzeugt Matrix aller Abstandsvektoren
for z=1:N_ZK

z_FK(z) = dl2K + ((z x z_K) — ((N_ZK+1)/2 * z_K));
R(:,:,2) = sqrt((kron(ones(1l,N_XK),x_B) —
kron(x_FK',ones (N_B,1))).”2 + (kron(ones(1l,N_XK),z_F_alpha2) +
z_FK(z))."2);
end
vor = (x_FK(2) — x_FK(1)) / (sgrt(li = lambda));

Rvor = vor .* exp(li*x2+«pixR / lambda) ./ sqgrt(R);
clear R; clear vor;

o\
o\°

ink = 1;
for ink = 1:1:N_INK
disp (['Berechnung Kaustik, Realisation: ', num2str(ink), ' von ',

num2str (N_INK) ]);
E_Q_INK = E_Q .* exp(lixrand(N_Qx,N_Qz)*2+pi—1i*pi);
I_K_temp = zeros (N_XK,N_ZK);

for k=1:1:N_B % Berechnung der Beleuchtungsfunktion
for j=1:1:N_0Qz
vor = (x_B(2)—x_B(1l))/ (sqrt(lixlambda));
r = sqgrt ((x_B(k) — x_Q)."2 + (z_B_alpha(k) — z_0(3))."2);
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e_ikr = exp(lix2*pi*r/lambda);

E_temp (k) = vor » sum(E_Q_INK(:,j) .* e_ikr ./sqgrt(r));
E_B(k) = E_B(k) + E_temp (k);
end

end
clear E_temp; clear E_Q_INK;

Trans = E_B' .x Maske;

for z=1:N_ZK

E_K(:,z) = Trans' % Rvor(:,:,z); %Berechnung der diskretisierten
Kirchhoff Integrale

end

I_K temp = E_K .*x conj(E_K);
I K= 1IK + I_K temp;
end

clear Rvor;
I_K=1I_K ./ ink;

o\°
o\°

disp ('Ausgabe speichern');

figure(1l);

imagesc (z_FK.+1000000, x_FK.x1000000, (I_K / max(max(I_K))), [0 0.25]);

xlabel ('Entfernung von der Multilayer Laue Linse \lbrack $\upmu$ m
\rbrack"');

ylabel ('Position senkrecht zu optischer Achse \lbrack $\upmu$ m \rbrack');

colorbar;

saveas (1, [datapath, fileprefix, ' Kaustik.fig']);
saveas (1, [datapath, fileprefix, ' Kaustik.jpg'l);

disp('Programmlaufzeit: '); toc;

toc = toc;
save ([datapath, fileprefix, ' Ergebnis.mat']);
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Es folgt der zweite Programmteil zur Analyse der simulierten Felder:

Ausgabe der Strahlpropagation Quelle—MLL (auch off—axis)—Matrix
mittels diskretisiertem Kirchhoff—Integral in paraxialer Naherung
01.08.2011

o° o° oo

Michael Reese,

clear all;
close all;

o\©
o\°

disp('Simulationsergebnis einlesen');
datapathload = './Pfad/';
fileprefixload = 'Dateiname';

load([datapathload, fileprefixload, '_Ergebnis.mat']);
datapath = './Pfad/";

fileprefix = 'Dateiname';

disp ('Versuchsparameter und Ergebnisse anzeigen');
disp('Wellenldnge:"');

disp(['lambda = ',num2str (lambdax1E9), ' nm']);
disp ('Abstédnde:");

disp(['d0l = ', num2str(d0lx1E2), cm']);
disp(['dl2K = ', num2str (dl2x1E6), ' um']);

disp('Quelle:");

disp (["'N_0Ox
disp(['N_Qz

', num2str (N_Qx)]);
', num2str (N_Qz)]);

(

(
disp(['x_mu = ', num2str (x_muxlE6), um']);
disp(['x_si = ', num2str(x_six1E6), ' um']);
disp(['z_si = ', num2str(z_six1E6), ' um']);
disp(['d Ox = ', num2str(d_Qxx1E6), ' um']);
disp(['d 0Oz = ', num2str(d_Qzx1E6), ' um']);
disp('1lD Multilayer Laue Lens:');
disp(['f = ', num2str(f«1E6), ' um']);
disp(['Z1l = "', num2str(z1l)]);
disp(['Z2 = ', num2str(z2)1])

disp ('Beleuchtungsfunktion:");

disp(['N_B =
disp(['alpha

disp ('Kaustik:

disp (['N_XK =
disp (['N_ZK =
disp(['d_K =
disp (['d_K_Of
disp(['z_K =

o

o
°
o
°

', num2str (N_B)1);

= ', num2str(alpha/ (pi/180)), '°'1);
")
', num2str (N_XK)1);
', num2str (N_ZK)1);

", num2str (d_K+1E6), ' um']);

f ="', num2str (d_K_Off*1E6) um']);

’
', num2str (z_K+1E6), ' um']);

Darstellungs— und Auswertungsparameter
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o)

Untergrund = 0.05; % Untergrundkorrektur
I_K korr = I_K; I_K korr(I_K_korr < Untergrundsmax (max(I_K)))=0;

Pixel ROI
Pixel ROI
Ebene der Kaustik floor (N_ZK/2)

Anfang = 1;
Ende = 400;
Position = floor (N_ZK/2);

o° o° oP

Beginn = 50; Startebene der Kaustik
kurz = 15;
Schluss = 350;
Anfang2 = 1;

Ende2 = 400;

Ubersprungene Ebenen
Endebene der Kaustik
Pixel ROI
Pixel ROI

o0 o° o° o° o

upperscale = 1; bei Kaustik (7) imagesc

o° o

momsc = 0.9; Skalierung Hohe Momentenstrahl
figure(l); plot (I_K_korr(:,Position)/max(I_K(:,Position)));
figure (2); imagesc(I_K_korr / max (max(I_K)), [0 upperscale]);

o
°
o
°

Moment in Ebene auswerten
close all;

momO_F = sum(I_K_korr (Anfang:Ende,Position));

moml_F = sum((x_FK(Anfang:Ende)) .x I_K_korr (Anfang:Ende,Position)) /
momO_F';

mom2_F = sum((x_FK(Anfang:Ende)—moml_F) ."2 .x
I_K_korr (Anfang:Ende,Position)) / momO_F;

Strahlbreite = 4 x sqgrt (mom2_F);

StrahlbreiteFWHM F = Strahlbreite/0.8493218/2;

Fit_F_einzel = fit(x_FK(Anfang:Ende), I_K_korr (Anfang:Ende,Position),
'gaussl');

StrahlbreiteGauss = coeffvalues (Fit_F_einzel);

StrahlbreiteGaussFWHM = StrahlbreiteGauss (3)*2/0.8493218;

figure(2);

plot (x_FKx1000000, I_K(:,Position) / max(I_K(:,Position)), '—', 'color',
[0 0 1]);

hold on;

plot (x_FK*1000000, (normpdf (x_FK,moml_F, StrahlbreiteGauss (3)) /
max (normpdf (x_FK,moml_F,StrahlbreiteGauss (3)))) momsc, 'color', [O
01);

plot (x_FK+1000000, (normpdf (x_FK,moml_F,sgrt (mom2_F)) /

max (normpdf (x_FK,moml_F, sqrt (mom2_F)))) *momsc, 'color', [1 0 0]);
grid on;
xlabel ('Position senkrecht zur optischen Achse [um]');
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ylabel ('Intensitdt [beliebige Einheiten]');
hold off;

disp (['Momentenbreite FWHM Fokus ', ...
num2str (StrahlbreiteFWHM_F+«1000000000), ' nm']);
disp(['Gaussfit FWHM Fokus ', num2str (StrahlbreiteGaussFWHM»1000000000),

''nm']);

Momente der Kaustik auswerten

close all;

Fit_F = zeros(l,N_ZK); Fit_FI = zeros(l,N_ZK); Fit_FG = zeros(l,N_ZK);
Fit_FIG = zeros(1,N_ZK); Fit_MOM = zeros(1l,N_ZK); I_FG = zeros (N_XK,N_ZK);

for z=Beginn:kurz:Schluss
Fit_templ = fit (x_FK%x1000000,I_K_korr(:,z), 'gaussl');

[I_FG(:,2z),trash] = envelope(x_FK,I_K_korr(:,z),'"'spline'); clear trash;
Fit_temp2 = fit (x_FK%«1000000,I_FG(:,z), 'gaussl');

coefficentl = coeffvalues (Fit_templ);

coefficent2 = coeffvalues (Fit_temp?2);

Fit_F(z) = coefficentl(3)*2/0.8493218;

Fit_FI(z) = coefficentl(1l);

Fit_FG(z) = coefficent2(3)*2/0.8493218;

Fit_FIG(z) = coefficent2(l);

momQ = sum(I_K_korr (Anfang2:Ende2,z));
moml = sum( (x_FK(Anfang2:Ende2)) .x I_K_korr (Anfang2:Ende2,z)) / momO;
mom2 = sum( (x_FK(Anfang2:Ende2)—moml) ."2 .«

I_K_korr (Anfang2:Ende2,z)) / momO;
Strahlbreite = 4xsqrt (mom2); StrahlbreiteFWHM = Strahlbreite/0.8493218/2;
Fit_MOM(z) = StrahlbreiteFWHM;

clear coefficentl; clear Fit_templ; clear coefficent2; clear Fit_temp2;
end

a = [z_FK; Fit_F; Fit_FI; Fit_MOM; Fit_FG; Fit_FIG]; b = any(a==0,1);
a(:,b)=[1; z_FK kurz = a(l,:); Fit_F_kurz = a(2,:); Fit_FI_kurz = a(3,:);
Fit_MOM_kurz = a(4,:); Fit_FG_kurz = a(5,:); Fit_FIG_kurz = a(6,:);

clear a; clear b;

MinStrahlbreiteGauss = [z_FK_kurz; Fit_F_kurz; l:kurz:length(z_FK_kurz)
* kurzl;

b = all (MinStrahlbreiteGauss # min(Fit_F_kurz),1);

MinStrahlbreiteGauss (:,b)=[]; clear b;

disp(['Strahltaille aus Gauss (in FWHM): ',

num2str (MinStrahlbreiteGauss (2)*1000), ' nm bei ',
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num2str (MinStrahlbreiteGauss (1) «x1000000), ' um (',
num2str (MinStrahlbreiteGauss (3)), ') '1);

figure(l); plot(Fit_MOM_kurz, 'o'); title('Strahltaillensuche Momente');
figure(2); plot(Fit_F_kurz,'o'); title('Strahltaillensuche Gauss');

figure(3); plot(z_FK_kurz,Fit_F_kurz,'o','color',[1 0 0]);
title('Strahlbreiten Gaussfit [r], Gaussfit (gegldttet) [g], Momente [b]');
hold on; plot (z_FK_kurz,Fit_FG_kurz,'o', 'color', [0 1 0]);
plot (z_FK_kurz,Fit_MOM_kurz+x1000000, 'o', 'color', [0 O 11);

figure(4); plot(z_FK_ kurz,Fit_FI_kurz,'o','color',[1 0 0]);
title('maximale Intensitdt Gaussfit [r], Gaussfit (gegldttet) [gl');
hold on; plot (z_FK_kurz,Fit_FIG_kurz,'o','color', [0 1 0]);

o\

% Ausgabe speichern;
close all;

figure(1l);

plot (x_Q%x1000,I_0Q);

plot (x_Q*1000, (I_Q / max(I_Q)));

axis ([min (floor (x_Q*1000%2)/2) max(ceil (x_Q*1000%2)/2) 0 1.11);
grid on;

imagesc (z_Q*1000,x_Q+1000,I_Q/max (max (I_Q)), [0 11);

xlabel ('Position senkrecht zur optischen Achse \lbrack mm\rbrack');
ylabel ('Position entldngs zur optischen Achse \lbrack mm\rbrack');
colorbar;

matlab2tikz ([datapath, fileprefix, ' Quelle.tikz']);

figure(2);

plot (x_Bx1000000,Maske) ;

axis ([min(floor (x_Bx1000000%2)/2) max(ceil (x_Bx1000000%2)/2) 0 1.11);
grid off;

xlabel ('Position senkrecht zur optischen Achse \lbrack $\upmu$m\rbrack');

ylabel ('Transmission');

figure (4);
plot (x_FK+1000000,I_K(:,Position)/max(I_K(:,Position)),'—"', 'color', [0 0 11);
hold on;
plot (x_FKx1000000, (normpdf (x_FK,moml_F,sqgrt (mom2_F)) /

max (normpdf (x_FK,moml_F, sgqrt (mom2_F)))) * momsc, 'color', [1 0 0]);
axis([2.0 4.2 0 1.11);
grid on;
xlabel ('Position senkrecht zur optischen Achse \lbrack $\upmu$m\rbrack');
ylabel ('Intensitdt \lbrack beliebige Einheiten\rbrack');
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figure (5);

imagesc (z_FK.x1000000, x_FK.x1000000, (I_K / max(max(I_K))), [0 upperscale]);
xlabel ('Position senkrecht zur optischen Achse \lbrack $\upmuSm\rbrack');
ylabel ('Intensitdt \lbrack beliebige Einheiten\rbrack');

colorbar;

matlab2tikz ([datapath, fileprefix, ' Kaustik.tikz']);

figure (6);

plot (z_FK_kurzx1000000,Fit_F_kurzx1000, 'o');

grid on;

xlabel ('Entfernung von der Multilayer Laue Linse \lbrack $\upmu$m\rbrack');

ylabel ('Strahlbreite in FWHM \lbrack nm\rbrack');

axis ([min (floor (z_FK_kurz+1000000/1))*1 max (ceil (z_FK_kurz+x1000000/1)*1)
100 max(ceil (Fit_F_kurz*1000/100)x100)1]);

figure(7);

plot (z_FK_kurz+1000000,Fit_MOM_kurzx1000000000, 'o");

grid on;

xlabel ('Entfernung von der Multilayer Laue Linse \lbrack $\upmu$m\rbrack');

ylabel ('Strahlbreite in FWHM \lbrack nm\rbrack');

axis ([min(floor (z_FK_kurz+1000000/1))*1 max (ceil (z_FK_kurz+1000000/1)*1)
400 max (ceil (Fit_MOM_kurz+1000000000/100)«100)1);

saveas (1, [datapath, fileprefix, ' Quelle.jpg']);

saveas (2, [datapath, fileprefix, ' Maskenfunktion.jpg']);

saveas (4, [datapath, fileprefix, ' _Fokusfunktion_ausKaustik.Jjpg']l);
saveas (5, [datapath, fileprefix, ' Kaustik.jpg']);

saveas (6, [datapath, fileprefix, ' StrahlbreiteGauss.jpg']);

saveas (7, [datapath, fileprefix, ' _StrahlbreiteMom. jpg']) ;

Fokus = [x_FK, ones (N_XK,1).xd1l2, I_K, E_K];

Strahlbreiten = [z_FK kurz, Fit_F_kurz, Fit_MOM_kurz];

x1lswrite ([datapath, fileprefix, ' Fokusfunktion.xls'], Fokus);
x1lswrite ([datapath, fileprefix, ' _Strahlbreiten.xls'], Strahlbreiten);

matfig2pgf ('filename', [datapath,fileprefix,' Maskenfunktion.pgf'],
'fignr', 2, 'converttexttolatex', false, 'figwidth', 12);
matfig2pgf ('filename’,
[datapath, fileprefix, ' _Fokusfunktion_ausKaustik.pgf'], 'fignr', 4,
'converttexttolatex', false, 'figwidth', 12);
matfig2pgf ('filename', [datapath,fileprefix,' StrahlbreiteGauss.pgf'],
'fignr', 6, 'converttexttolatex', false, 'figwidth', 12);
matfig2pgf ('filename', [datapath,fileprefix,' StrahlbreiteMom.pgf'],
'fignr', 7, 'converttexttolatex', false, 'figwidth', 12);
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disp(['Momentenbreite FWHM Fokus: ', ..
num2str (StrahlbreiteFWHM_F*1000000000), " nm']);
disp(['Strahltaille aus Gauss (in FWHM): ',
num2str (MinStrahlbreiteGauss (2) *1000), ' nm bei ',
num2str (MinStrahlbreiteGauss (1) x1000000), ' um (',
num2str (MinStrahlbreiteGauss(3)), ') '1l);
dlmwrite ([datapath, fileprefix, ' Strahlbreiten.txt'], ['Momentenbreite
FWHM Fokus: ', num2str (StrahlbreiteFWHM_F*1000000000), ' nm; .
Gaussfit FWHM Fokus: ', num2str (MinStrahlbreiteGauss (2)*1000), '
nm'], 'delimiter', ''");

This program is free software: you can redistribute it and/or modify
it under the terms of the GNU General Public License version 3 as

o o° o

published by the Free Software Foundation.

This program is distributed in the hope that it will be useful,
but WITHOUT ANY WARRANTY; without even the implied warranty of
MERCHANTABILITY or FITNESS FOR A PARTICULAR PURPOSE. See the
GNU General Public License for more details.

o0 o° oo o°
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Anhang D

Analyse der Minima und Maxima von

Beugungsbildern ultra-kleiner
Lochblenden

Das Programm zur Analyse der Minima (und Maxima) von Beugungsbildern ultra-
kleiner Lochblenden ist im Folgenden angegeben. Wichtige Schritte sind durch Kom-
mentare im Quelltext hervorgehoben.

Auswertung der Lage der Minima (und Maxima) der Beugungsbilder der
ultra—kleinen Lochblenden. Beispielhaft fiir das erste
Beugungsminimum.

Michael Reese, letzte Anderung 25.10.2009

o° d° oo o

$clear all; close all;

o\
o\

disp ('Versuchsparameter und Arbeitspfad definieren');

datapath = './Pfad/';
fileprefix ='Datei';
hold on;

% Versuchsparameter eingeben

o° oo

Binning der Kamera
B =1;

%$desired number of pixels
Nx 2048/B;
Ny 2048/B;

%$energy in keV
E = 0.260;

$wavelength in m
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146 Anhang D Analyse der Beugungsbilder der ultra-kleinen Lochblenden

lambda = 12.394/Ex1E—10;
$k = 2xpi/lambda;

%$estimated distances detector <—> pinhole
z12 = 0.496;

$Durchmesser des Loches
D=1%x1E—6;

%% Koordinatensystem festlegen usw.
disp ('Koordinatensystem festlegen')

%$pixel dimensions
d2x = Bx13.5%x1E—6;
dzy B*13.5x1E—6;

D2x = Nxxd2x;
D2y = Ny=*d2y;

%% Aufbereiten und Sortieren der Messdaten

Koordinatensystem anlegen
data =

imresize (double (imread ([datapath, fileprefix, '.tif'])), [2711/B,2711/B]);

$Mittelpunkt und Maximum festlegen

[maxspalte, indexspalte] = (max(data));
[maxdata, indexzeile] = max(maxspalte);
indexspalte = indexspalte (indexzeile);

indexzeile=1023; %manuelle Nachkorrektur
indexspalte=1060;

%Achsen definieren, zentriert um die mitttels max gefundene Mitte
X2 = d2x/2 + [0:1:Nx—1]%d2x — (indexzeile)*d2x;
y2 = d2y/2 + [0:1:Ny—1]%d2y — (indexspalte) *d2y;

%$Abstandsmatrix definieren

[X_2, Y_2] = meshgrid(x2, y2); $Matlab Steuerbefehl

%$imagesc (log(data)); %Ausschnittangucken (bei neuen Daten etwa)

[PHI, R] = cart2pol(X_2 ,Y_2); %Kartesisches Koordinatensystem in
Polarkoordinaten ibertragen

r = R(:); %$Wertevektoren anlegen (Zeilen
untereinander anlegen)

grad =

4xpi/lambda*sin (0.5%atan((1/(2%xz12))*r)) .*xcos(0.5xatan ((2xz12)"(—1)*r));

%$g—Raum
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phi = PHI(:);

phi = round(70%phi) /70; %$Runden (damit d&hnliche Winkel
zusammenfassbar werden)

Sr=round (10000xr) /10000;

clear PHI; clear R;

%% Auswertebereiche definieren

disp('Daten vorbereiten')

%$imagesc (x2,vy2,log(data)) ; %$Ausschnittangucken (bei neuen Daten etwa)
data = data(:);

phil=phi (gqrad<0.5%x1e+007); %$Auslesung der Phi—Komponenten zu den
entsprechenden g—Vektoren

rl=r (grad<0.5+x1e+007); %$Auslesung der r—Komponenten zu den
entsprechenden g—Vektoren

datal=data (grad<0.5x1e+007) ; %$Auslesung der Daten—Komponenten zu den
entsprechenden g—Vektoren

82
83
84
85
86
87
88
89
90
91
92
93
94
95

phi2=phi (0.5x1e+007 < grad & grad < 0.9x1e+007);
r2=r (0.5x1e+007 < grad & grad < 0.9x1e+007);
data2=data(0.5x1e+007 < grad & grad < 0.9x1e+007);

phi3=phi (0.9e+007 < 2xgrad & 2xgrad < 2.3x1e+007);
r3=r(0.9e+007 < 2xgrad & 2xgrad < 2.3x1e+007);
data3=data(0.9e+007 < 2xgrad & 2+grad < 2.3%x1e+007);

phid=phi (2.5e+007 < 2xgrad & 2xgrad < 3x1e+007);
r4=r (2.5e+007 < 2xqrad & 2xgrad < 3x1e+007);
datad4=data(2.5e+007 < 2xgrad & 2*grad < 3x1e+007);

disp('Daten sortieren 1"')

Cl = [rl phil datall;
Al = sortrows (Cl,2);
clear C1l;

rl = Al(:,1);

phil = Al(:,2);

datal = A1 (:,3);
clear Al;

104
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disp('Daten sortieren 2'")
C2 = [r2 phi2 data2];

A2 = sortrows (C2,2);
clear C2;

r2 = A2(:,1);

phi2 = A2 (:,2);

data2 = A2(:,3);
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148 Anhang D Analyse der Beugungsbilder der ultra-kleinen Lochblenden

clear A2;

disp('Daten sortieren 3'")
C3 = [r3 phi3 data3];

A3 = sortrows(C3,2);
clear C3;

r3 = A3(:,1);

phi3 = A3(:,2);

data3 = A3 (:,3);

clear A3;

disp('Daten sortieren 4'")
C4 = [r4 phid datad];

A4 = sortrows(C4,2);
clear C4;

rd = Ad(:,1);

phid4 = A4 (:,2);

datad4 = A4 (:,3);

clear A4;

disp('Suche erstes Minimum')

mini = datal(1l);
rzwischen = rl1(1);
i=2;
j=1;
while 1 < length(phil)+1;
if phil(i—1) == phil (i)
if mini > min(mini,datal (1))
mini = min (mini,datal (i));
rzwischen = rl(i);
end;
i = 1i+1;
else
ergl(j) = mini;
rergl (j) = rzwischen;
phiergl (j) = phil(i-1);
mini = datal(i);
rzwischen = rl(i);
j = 3+1;
i = 1i+1;
end

end

disp('Suche zweites Minimum')
mini = data2(l);

rzwischen = r2(1);

i=2;
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J=1;
while 1 < length(phi2)+1;
if phi2 (i—1) == phi2 (1)
if mini > min (mini,data2(i))
mini = min(mini,data2(i));
rzwischen = r2(i);
end;
i = 1i+1;
else
erg2(j) = mini;
rerg2 (j) = rzwischen;
phierg2(j) = phi2(i-1);
mini = data2(i);
rzwischen = r2(i);
Jj o= J3+L;
i = 1+1;
end
end
disp ('Suche drittes Minimum')
mini = data3(1l);
rzwischen = r3(1);
i=2;
j=1;
while 1 < length(phi3)+1;
if phi3(i—1) == phi3 (1)
if mini > min (mini,data3(i))
mini = min(mini,data3(i));
rzwischen = r3(i);
end;
i = 1i+1;
else
erg3(j) = mini;
rerg3(j) = rzwischen;
phierg3(j) = phi3(i—-1);
mini = data3(i);
rzwischen = r3(i);
o= 3tL;
i = 1i+1;
end
end
disp('Suche viertes Minimum')
mini = datad(l);
rzwischen = r4(1);
i=2;
j=1;
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while i1 < length(phid)+1;

if phid4(i—1) == phi4d (i)
if mini > min (mini,data4d (1))
mini = min (mini,datad4 (i));
rzwischen = r4(i);
end;
i = 1i+1;
else
erg4 (j) = mini;
rerg4 (j) = rzwischen;
phierg4 (j) = phid(i-1);
mini = datad(i);
rzwischen = r4d(i);
j = j+1;
i = 1i+1;
end
end

disp('Bestimme zugehdrige g—Vektoren')
gradl =

4xpi/lambda*sin (0.5%atan((1/(2%xz12))*rergl)) .xcos(0.5xatan ((2%xz12) " (—1)+rergl));

grad2 =

4xpi/lambda*sin (0.5*atan((1/(2%xz12))*rerg2)) .xcos(0.5xatan ((2+«z12) " (—1)+xrerg2));

grad3 =

4xpi/lambda*sin (0.5%atan((1/(2%xz12)) *rerg3)) .+xcos(0.5xatan ((2+«z12) " (—1)xrerg3l3));

grad4 =

4xpi/lambda*sin (0.5*atan((1/(2%xz12))*rergd)) .xcos(0.5xatan ((2+«z12) " (—1)+rrergd));

%$Ausgabe

disp ('Ausgabe der Ergebnisse')
Sfigure();

$boxplot (grad) ;

Sfigure();

$SUBPLOT (1,2,1)

$plot (phierg,gqrad, 'o');
$SUBPLOT (1, 2,2)

%$hold on;

figure();

% polar (phierg4,qgrad4, 'b.");
polar (phierg3, grad3, 'g.");

hold on;
polar (phiergl, gradl, 'g.");
polar (phierg2,qrad2, 'g.");

theol = 3.8318e+006;

o\
[y

minimum der besselfkt



249
250
251
252
253
254
255
256
257
258
259
260
261
262
263
264
265

266

268
269
270
271
272

151

kreisl = phierglx0 +1;

kreisl = theolxkreisl;
theo2 = 7.0154e+006; %2 . minimum der besselfkt
kreis2 = phierg2x0 +1;
kreis2 = theo2xkreis2;
theo3 = 1.0173e+007; %$3. minimum der besselfkt

kreis3 = phierg3x0 +1;

kreis3 = theo3xkreis3;

theod = 1.3323e+007; %$4. minimum der besselfkt

kreis4 = phierg4x0 +1;

kreisd4 = theodxkreisi4;

hold on;

set (polar (phiergl, kreisl, 'red—"), 'LineWidth', 2.2);

'), 'LineWidth"', .2);

2)

set (polar (phierg2, kreis2, 'red— 2
set (polar (phierg3, kreis3, 'red—"'), 'LineWidth', 2.
(

’

set (polar (phierg4, kreisd4, 'r'), 'LineWidth', 2.2);

disp('Anzahl der Datenpunkte pro Auswertungswinkel')
/length (ergl)
/length (erg2)
/length (erg3)
/length (erg4)

anzahlprophil = length(datal
anzahlprophi2 = length(dataz2

(
anzahlprophi3 = length(data3
anzahlprophi4 = length(data4
hold off;
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