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1 Einleitung

Die Weiterentwicklung der Wissenschaft im Bereich Magnetismus in Theorie und Experiment im 20.
Jahrhundert fithrte Entdeckung und zur theoretischen Erklarung der Magnetisierungsverteilung in
Festkorpern auf mikroskopischem Niveau. So kénnen zum Beispiel alternierende lokale Magnetisie-
rungen (magnetische Domdnen) aufgrund von konkurrierenden Wechselwirkungen entstehen. Zur
Bildung der magnetischen Domé&nen und deren Charakteristiken tragen zahlreiche Faktoren bei,
wie die Zusammensetzung und innere Struktur des Materials sowie Probentemperatur und dufieres
angelegtes Magnetfeld.

Heutzutage werden statische und dynamische Eigenschaften der Doménenbildung in Festkorpern
und insbesondere in Diinnschichtsystemen in Bezug auf die Variation der dufteren Bedingungen
erforscht. Solche Prozesse kénnen innerhalb von einigen Pikosekunden ablaufen. Daher sind Mess-
methoden mit einer entsprechenden zeitlichen Auflésung gefragt [1], um die Dynamik des Prozesses
zu untersuchen.

Unter anderem betragen die charakteristischen Doménengrofien je nach Diinnschichtsystem einige
10 Nanometer bis zu Mikrometern. So ist die rdumliche Auflésung in Hohe von einigen Nanome-
tern gefragt. Es gibt mehrere Messverfahren, die den Zugang zur Erforschung der magnetischen
Effekte auf solchen Zeit- und Langenskalen ermdéglichen. Ich moéchte mich allerdings auf diejenigen
fokussieren, denen die magneto-optischen Wechselwirkungen zugrunde liegen, und zwar auf die Beu-
gungsmethoden. Solche Untersuchungsmethoden sind sehr praktisch, da sie den direkten physischen
Kontakt mit der Probe vermeiden und dadurch eine bessere Anpassung der Experimentalbedingun-
gen ermoglichen.

Zum Durchfiihren der Beugungsexperimente an Diinnschichtsystemen wird weiche Rontgenstrah-
lung verwendet, weil die Resonanzenergien der oft benutzten Ubergangs- und Seltenerdmetallatome
wie Fe, Co, Pt und Gd in diesem Teil des Spektrums liegen. Aufserdem ist eine Wellenldnge der
Strahlung dieser Grofsenordnung fiir die gewiinschte rdumliche Auflésung erforderlich. Die Anforde-
rungen an die Kohérenz und Brillanz der Quelle konnten bisher nur mithilfe von speziellen Anlagen
wie Synchrotronstrahlungsquellen oder Freie-Elektronen-Lasern (FEL) erfiillt werden.

Im Gegensatz zu der guten rdumlichen Auflésung, welche die Synchrotronstrahlungsquellen anbie-
ten, ist die zeitliche Auflésung fiir die Pikosekunden-Prozesse nicht hoch genug. So betragt die
Rontgenpulsdauer, also die Zeitauflosung, am Synchrotron PETRA III 100 ps (FWHM) und wird
mit einer Frequenz von ca. 5-125 MHz emittiert [2].

Die wesentlich kiirzeren Pulsdauern sind mit einem FEL erreichbar. Als Beispiel einer der modern-
sten FELs wird der European XFEL betrachtet. Die Pulsdauern konnen in unterschiedlichen Be-
triebsmodi von 25 fs bis zu 10 fs (FWHM) eingestellt werden [3]. Die Pulsfrequenz betrégt 4,5 MHz.
So eine hohe Frequenz ist fiir manche Prozesse nicht erforderlich und kann zur unerwiinschten Ver-
dnderung durch zu hohe Energiezufuhr oder eben zur Zerstorung der zu untersuchenden Probe
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fihren.

Ein grofer Nachteil liegt an den stark limitierten Messzeiten an FELs, was die Anpassung der
experimentellen Umgebung erschwert und die Moglichkeit der haufigen, regelméfigen Messungen
ausschliefst.

Eine bevorzugte Alternative wire, diese Art von Experimenten im Labor durchzufiihren. Im Rah-
men dieser Arbeit wird eine Rontgenquelle benutzt, in der Réntgenstrahlung aus dem mit einem
Pikosekundenlaser angeregten Plasma erzeugt wird. Sie bietet eine mit FEL vergleichbare Zeitauf-
16sung mit der Pulsdauer in Hohe von 10 ps (FWHM) und viel niedrigerer Pulsfrequenz von 100 Hz
[4], wodurch die dynamischen Messungen auf dem lédngeren Zeitintervall ohne Probenzerstérung
moglich sind. Nichtsdestotrotz hat so eine Rontgenquelle deutlich geringeren Photonenfluss, was
viele technische Herausforderungen beim Mess- und Auswertungsverfahren mit sich bringt.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, experimentell nachzupriifen, ob ein Beugungsexperiment an einer
Diinnschichtsystemprobe mit der gegebenen Roéntgenquelle realisierbar ist. Im Hinblick auf den
extrem geringeren emittierten Photonenfluss der Réntgenquelle wird ein Prototyp des MONCH-
Detektor eingesetzt |5], dessen hohe Bildrate synchronisierte Aufnahmen der gestreuten Photonen
jedes einzelnen Rontgenpulses ermdglicht. So ist ein Mess- und Auswertungsverfahren zu entwickeln,
in dem die einzelnen Photonen in der Einzelpulsaufnahme mit bestmoglicher Selektivitéit in Bezug
auf das Detektorrauschen erkannt werden koénnen.

Alle benutzten .ipynb Auswertungsscripte sowie der I ITEX-Quellcode dieses Dokuments werden in
die entsprechenden GitHub-Repositories* hochgeladen.

*https://github.com/lrlunin/bachelorarbeit_python_notebooks_and_data
https://github.com/lrlunin/bachelorarbeit_lunin_tu_berlin


https://github.com/lrlunin/bachelorarbeit_python_notebooks_and_data
https://github.com/lrlunin/bachelorarbeit_lunin_tu_berlin

2 Prinzipien der resonanten Rontgenstrahlung

Die in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente basieren auf den Effekten der resonanten Ront-
gentreuung. Die Darstellung der Zusammenhénge orientiert sich hauptséchlich an [6].

Die resonante Rontgenstreuung wird durch den elementspezifischen atomaren Streufaktor
f(hv) = (&F - €0)fc —i(€F X &o) - Mfp1 + ... (2.1)

beschrieben, wobei & und &g - die einfallenden und auslaufenden normierten Polarisationsvektoren,
m - der Einheitsvektor entlang der Magnetisierungsachse und f.(hv), fi1(hv), fme(hv) € C - die
energieabhingigen Streukoeffizienten des Atoms. Letztere werden auch hiufig durch die Paare von
reellen Koeffzienten

fe(hv) = fei(hv) +ifea(hv)

Frt (W) = frn1 (W) + i fn 2 (hv) (22)

gegeben.

Die normierten Polarisationsvektoren sind in der Basis von Jones- Vektoren gegeben. D.h., dass der
Wellenvektor der einlaufenden Welle kg = e, ein z-Einheitsvektor ist und die lineare Polarisation
in z- bzw. y-Richtung durch die Vektoren

N 1 N 0
€lin x — (0) bZW. €lin y = (1> (2.3)

beschrieben wird, wobei die rechts bzw. links zirkulare Polarisation sich durch die Vektoren

&, = \2 C@) baw. & = \}Q <_11> (2.4)

darstellen lasst. Unter anderem gilt die folgende Beziehung zwischen den Vektorenpaaren:

€linz = E(é+ + é_) bzw. &, y = = 6L — é_) (2.5)

Die Streukoeffizienten lassen sich nach der physikalischen Natur der Streuung voneinander unter-
scheiden. Der Streuung, die mit dem Koeffizienten f. beschrieben wird, liegt die Streuung an den
gebundenen Elektronen des Atoms zugrunde. Fiir die Beschreibung der Streuung, die auf den ma-
gnetischen Effekten basiert, dienen die Koeffizienten f,,1 und fy,s.

Fiir die Photonenfrequenz vypichtresonant, die weit von der Resonanzabsorptionsfrequenz der Elektro-
nen im Atom entfernt liegt, ist der magnetische Streukoeffizient f,,; annéhernd gleich Null. Aus
diesem Grund héangt der Streufaktor f(hvnichtresonant) lediglich vom ersten Summand in Gl (2.1)
ab.
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Im Photonenfrequenzbereich vyesonant, der nah an der Resonanzabsorptionsfrequenz der Elektronen

im Atom liegt, nimmt der Streukoeffizient f,,,; zu und leisten einen wesentlichen Beitrag zum Ge-
samtwert des Streufaktors f. Es ist auch wichtig zu beachten, dass der Streufaktor f(Alyesonant) DUN
sowohl von den Polarisationsvektoren &¢ und &g, als auch von der raumlichen Ausrichtung der Atom-
magnetisierungsachse m in Bezug auf éf und &g abhingt. Dieser Effekt heifit Rontgenzirkulardichroismus
(XMCD, engl. X-ray magnetic circular dichroism) und wird grundsétzlich fiir zirkular polarisiertes
Licht beobachtet.

Fiir diese Arbeit wird insbesondere der Fall betrachtet, wenn die Magnetisierung in der Probe lateral
periodisch ist, und zwar mikroskopische magnetische Doménen senkrecht zur Probenfliache bildet.

Die Transmissionsgeometrie der Streuung an einer Probe mit der senkrechten Ausrichtung der ma-
gnetischen Doménen ist in Abb. 1 dargestellt.

ko, €9

Abbildung 1: Der einlaufende Wellenvektor ko mit dem Polarisationsvektor éo und der auslaufende Wellenvektor
ks mit dem Polarisationsvektor &¢, sowie der Streuvektor q.

Die vektorielle Differenz zwischen den auslaufenden und einlaufenden Wellenvektoren kg und kg
wird zunéchst als Streuvektor q bezeichnet.

Betrachtet man den Fall von zirkular polarisierter ein- und auslaufender Strahlung, ergibt sich aus
den Gleichungen (2.1) und (2.3) die Beziehung

f:l:(h’/) :fcxkOﬁlfml :fc$mj_fm1 (2.6)

Nach der Bornschen Niherung lasst sich die Streuamplitude an den N-Atomen als die Summe
phasen der Streuungen an jedem n-ten Atom darstellen. Die Streuung am n-ten Atom, das am
Ort ry, liegt, wird als Produkt dessen Streufaktors f7 mit dem Phasenfaktor ‘@ bezeichnet. Die
Streuintensitét berechnet sich dann aus dem Betragsquadrat der Amplitude:

2
(2.6)

X

2

N
D (& F i fuy el (2.7)

n

N

3 e

n

IL

Man fiihrt die Strukturfaktoren F, und F;, ein, die als

N

F(q) =Y freie

n

" | (2.8)
Fr(q) = Y i} frrpe'@
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definiert werden. Somit lésst sich Gl. (2.7) wie folgt umschreiben:
Iy < |F. F Fpl’ = |F.]” F 2Re(F} Fn) + | Fl”, (2.9)
wobei Re(z) der reelle Teil der komplexen Grofse ist.

Nach GI. (2.5) kann die Intensitiat der Streuung des linear polarisierten Lichtes Iy, als die Summe
Din o< Iy + I_ o |ELJ> + | By | (2.10)

bestimmt werden, wobei die Mischterme +2Re(FF),) einander ausgleichen. Das Ergebnis, dass
der XMCD-Effekt sowohl fiir zirkular als auch fir linear polarisierte Strahlung zu beobachten ist,
ist insbesondere im Kontext dieser Arbeit wichtig, weil die benutzte Rontgenquelle Strahlung ohne
bevorzugte Polarisation emittiert.

Das Betragsquadrat vom Strukturfaktor |F,,|* kann in Hinblick auf die Gleichungen (2.2) und (2.8)

umgeschrieben werden:
2

N
|Fm(Q)|2 = Zmﬁ [f;)’LLl,l + ifﬁn,z] e'dr (2.11)
n

Wird die Streuung unter der Resonanzbedingung fiir ein chemisches Element betrachtet, kénnen
die Koeffizienten f,,; ;/o anderer chemischer Elemente als vernachlédssigbar klein weggelassen wer-
den, wenn diese spektral weit genug voneinander entfernt liegen. In dieser Arbeit werden somit
die resonanten Photonenenergien der Fe L3-Absorptionslinie hvge, 13 = 706,97eV und Gd M5-
Absorptionslinie hvgg, ms = 1184,79 eV unabhéngig voneinander betrachtet. Diese Annahme

721,1/2 = fm1,1/2 = konst. Vn € N (2.12)

lasst Gl. (2.11) weiter vereinfachen zu

2

|Fn(q))* = | fmi1 + ifm12)? = ( 72nl,1 + f72n1,2) Sm(a), (2.13)

N
S it i
n

wobei S, (q) das Betragsquadrat der Fourier-Transformierten der magnetischen Struktur der Probe
ist.

Schlieflich ergibt sich der folgende Zusammenhang fiir die Streuintensitét:
Lin o |Fu(@)|” + ( 72nl,1 + f72nl,2) Sm(q) (2.14)

Analog zur Proportionalitit des Betragsquadrats des Strukturfaktors |Fm(q)|2 der Fourier-Trans-
formierten der magnetischen Struktur S,,(q) ist das Betragsquadrat des Strukturfaktors |F.(q)|?
proportional zur Fourier-Transformierten des Kristallgitters S.(q). Die magnetische Struktur veran-
dert sich jedoch typischerweise auf einer Skala von 10 nm Mikrometer, wobei typische Atomabstédnde
innerhalb eines Kristallgitters einige Angstrom betragen. So ist der Beitrag von Sc(q) zur gesamten
Streuintensitat nur bei deutlich groferen Betriigen von Streuvektoren ¢ (groferen Streuwinkeln) zu
beobachten.

So beschreibt der Faktor S,,(q) die rdumliche Streuintensititsverteilung bei den kleinen Streuwin-
keln. Im néchsten Abschnitt wird dariiber diskutiert, wie sich der Faktor S,,(q) in Bezug auf die
Zusammensetzung der Probe verandert.
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2.1 Magnetische Diinnschichtsysteme

In diesem Abschnitt werden physikalische Grundlagen betrachtet, die zur Bildung der magnetischen
Domaénen in Festkorpern, und zwar in Diinnschichtsystemen, fiihren. Solche Systeme bestehen haufig
aus Dutzenden von alternierenden Schichten von 3d-Ubergangsmetallen und schweren Metallen
Seltenen Erden, die bis einige Angstrom dick sind. In dieser Arbeit wird das Beispiel von einem
Diinnschichtsystem aus Eisen und Gadolinium betrachtet.

Die Doménenbildung lasst sich auf die Balance von drei dominierenden Wechselwirkungen zuriick-
fithren: Austauschwechselwirkung, uniaxiale magnetische Anisotropie und magnetische Streufelder
[7], [8]. Thre Beitrage zur Gesamtenergie werden zunéchst einzeln erfasst.

Die Austauschwechselwirkung ist sehr kurzreichweitig und ist zur Ausrichtung der Elektornenspins
(Kopplung) entscheidend. Sind die Elektronenspins zueinander antiparallel orientiert, nennt man
diese Art der Kopplung antiferromagnetisch (AFM). Sind sie parallel orientiert, heiftt diese Kopplung
ferromagnetisch (FM). Die Art der Kopplung wirkt sich unmittelbar auf die Gesamtmagnetisierung
der Probe aus. Dies ist schematisch in Abb. 2 dargestellt. In einem Diinnschichtsystem aus Fe und
Gd sind die magnetischen Momente innerhalb einer Schicht FM gekoppelt, wobei die benachbar-
ten Schichten AFM gekoppelt sind. Die resultierende Magnetisierung des Diinnschichtsystems lasst
sich als die Summe der Fe/Gd-Doppelschichtmagnetisierung darstellen, wobei die Doppelschicht-
magnetisierung die Differenz der magnetischen Momente von Fe und Gd ist. Diese ist durch die
AFM Kopplung relativ klein, aber nicht null, da der absolute Betrag des magnetischen Momentes
von Gd bei Raumtemperatur hoher als der von Fe ist [9]. Daher soll die Schichtenzahl sehr hoch
sein, um eine héhere Gesamtmagnetisierung zu erhalten, welche durch die héheren Streufelder die
Ausbildung von magnetischen Doménen begiinstigt.

AAF
Gd

Fe

z
Gd
Fe

Yy T

Abbildung 2: schematisch dargestellte AFM-gekoppelte Doménen zwischen den benachbarten Schichten am Bei-
spiel von Gd/Fe. Die charakteristische Domé&nenbreite ist mit Aar bezeichnet. Im vergrofierten
Bereich (rechts) ist die rdumliche Drehung der Doménen dargestellt. Eine solche Anordnung heifit
Bloch-Wand.

Die Anisotropie fiihrt zum Entstehen der Vorzugsachsen der Magnetisierung innerhalb eines Medi-
ums. Typischerweise liegen die Vorzugsachsen in der Materialebene. Im Falle des Mehrschichtsystems
aus Schwermetallen, wo die Schichten nur wenige Ansgtrém dick sind, {iberwiegen die Grenzschicht-
effekte, wobei die Bahnmomenten, als auch die Spinmomenten aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung,
an der Grenzschicht senkrecht zur Ebene ausrichten. Dies fiihrt zur Ausbildung einer senkrechten
Anisotropie.

Die Magnetisierung senkrecht zur Ebene erhoht jedoch die Streufeldenergie. Diese kann minimiert
werden, indem sich Doménen mit entgegengesetzter magnetischer Polarisation innerhalb des Sys-
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tems bilden. Die Periodizitdt der Doménen und ihre Breite hiangen von den Schichtdicken und der
Schichtenzahl ab.

Die Bildung eines bestimmten Systemzustandes héngt von mehreren inneren und dufteren Faktoren
ab. Zu denen gehoren die bereits oben erwidhnten Schichtdicken und Schichtenzahl, sowie die Tempe-
ratur, die Stirke des externen Magnetfeldes und dessen Historie. Auch Anregungen mit ultrakurzen
Laserpulsen kénnen zur Ausbildung von charakteristischen Doménenstrukturen fiithren [10].

2.2 Probenherstellung

Zur Optimierung des zu erwartenden Streusignals wurden zwei Multilagenproben hergestellt. Mit-
hilfe des Programmpakets ,,udkm1Dsim* [11] wird die Transmission und der magnetische Kontrast
in Bezug auf die Wiederholungszahl N der [Fe(0,41 nm)/Gd(0,45 nm)| Doppelschicht in einer Probe
bei den Photonenenergien hvpe 1,3 = 706,97eV und hrgq, ms = 1184,79 eV untersucht. Die Wahl
dieser zwei Elemente wird spater in Kapitel 3 thematisiert. Die Werte der Koeffizienten f,,1 1 und
fm1,2 von Fe und Gd wurden jeweils aus [12, Abb. 4] und [13, Abb. 2] abgeleitet. In der Zusammen-
setzung der Probe miissen auch ein 200 nm SiN-Substrat und zwei 3 pm bzw. 2nm Schichten aus
Tantal, die als Haft- bzw. Deckschicht dienen, mitberechnet.

Mit dem Programmpaket werden die Transmissionen T und T_ fiir das rechts und links polarisierte
Licht berechnet. Die Transmissionsrate T und der magnetische Kontrast P werden ermittelt iiber

T

T, —T_
potr_t
2

T
T

(2.15)

und zur Bestimmung der Giitezahl der Streuungsintensitit TP? verwendet. Die Giitezahl TP? ist
ein Mafs fiir die Streuungsintensitit und muss maximiert werden. Die verfliighbare Herstellungstech-
nologie von mehrschichtigen Systemen limitiert die maximale Schichtenzahl einer Probe. Ohne allzu
grofe technische Herausforderungen konnte eine Probe mit 200 Wiederholungen erstellt werden.
Aus diesem Grund wird das Maximum von TP? im Bereich der Wiederholungszahl N von 1 bis 200
gesucht.
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25 50 75 100 125 150 175 200
Wiederholungszahl N der Probe SiN(200 nm)/Ta(3 nm)/[Fe(0,41 nm)/Gd (0,45 nm)]xx/Ta(2 nm)

N =116| —— hug, 13 = 706,97 eV
hVGd7 M5 — 1184,79 eV

Transmis-
sionsrate T

magnetischer
Kontrast P

Giitezahl TP?

Abbildung 3: Die Abhingigkeit der Transmissionsrate T und der Giitezahl TP? einer Probe ist in Bezug auf die
Wiederholungszahl N abgebildet. Die Maxima der Giitezahl TP? werden bei dem Wert Nre, 1.3 =
72 fiir die Photonenenergie hvpe, 1.3 = 706,97 eV (orange Linie) bzw. bei dem Wert Nga, m5 = 52
fiir die Photonenenergie hvgd, ms = 1184,79 eV (blaue Linie) erreicht.

In Abb. 3 sind die Ergebnisse aufgetragen. Die Extrema der Giitezahl TP? liegen bei den Werten
Nre, 1.3 = 72 bzw. Ngq, M5 = 52 fiir die Photonenenergien hvpe 1,3 = 706,97eV bzw. hvga, M5 =
1184,79eV. Auferdem ist es wichtig, dass der absolute Betrag des Giitezahlmaximums TP? bei der
Photonenenergie hrgq, M5 ca. doppelt so grofs ist wie bei der Photonenenrgie hvpe 1.3

Als Schlussfolgerung werden insgesamt zwei Proben hergestellt: die erste Probe, die weiter unter
dem Namen DS211221 bezeichnet wird, wurde auf 200 pm SiN-Substrat gewachsen und besteht
aus 61 Doppelschichten [Fe(0,41 nm)/Gd(0,45nm)| mit einer Haftschicht aus Ta(3nm) und einer
Deckschicht aus Ta(2nm). Die Wiederholungszahl N = 61 wurde als mittlerer Wert zwischen den
Werten Nge, 1.3 = 72 und Ngq, M5 = 52 genommen.

Die zweite zu produzierende Probe, die folgend unter dem Namen DS220126 bezeichnet wird, wur-
de auf demselben Substrat gewachsen und besteht aus 116 Doppelschichten [Fe(0,41 nm)/Gd (0,45 nm)].
Die Haft- und Deckschicht sind jeweils Ta(3 nm) und Ta(2nm). Fiir die Wahl der Wiederholungszahl
N =116 wurde [14, Abschnitt ,Sample Preparation“| als Referenz genommen.

2.3 Probencharakterisierung

Eines der Messgerite, das die magnetische Struktur dinner Schichten mit nm-Auflésung abbil-
den kann, ist ein Magnetkraftmikroskop (MFM, engl. magnetic force microscope). Die mit dem
MFM aufgenommenen Doménenmuster der beiden Proben und das Betragsquadrat der Fourier-
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Transformierten in logarithmischer Darstellung sind in Abb. 4 dargestellt.

(a) (b) () (d)
NEECYEEN e — Y= — S TEArT =
N 2 om | 5 ym~! =o L S 1pm| B 10 !
e b ) o —
e fwi{ &X#A F > — i _JT-;_I ;
g&i“,"}{} R SEW
R oY § 2 - 3 ;
h\ 7“‘:— A !, ; " :‘ - ; “ . i y :\:.
i LNy ' £ir i £ ‘:’I;. ; I N
-1 0 1 -t 102 -1 0 1 -t 102
Magnetisierung m Sm(Q) Magnetisierung m Sm(Q)

Abbildung 4: Die aufgenommenen Doménenmuster der Probe (a) DS211221 und (¢) DS220126, und (b),(d)
- die absoluten Betrédge der Fourier-Transformierten von gegebenen Mustern in logarithmischer
Skala. Die Doméinenmuster wurden mit dem Bruker Dimension Icon® Rastermikroskop im MFM-
Modus aufgenommen. Die hellere Farbe entspricht dem groferen Signalwert. Die Farbskala kann
nicht in die absoluten physikalischen Werte umgerechnet werden. Die absoluten Magnetisierungs-
starken verschiedener Proben sind nicht miteinander vergleichbar.

Es ist leicht zu sehen, dass die Doménenbreite der Probe DS211221 in Abb. 4a wesentlich grofier
als die Doménenbreite der Probe DS220126 in Abb. 4c¢ ist. Dariiber hinaus ist die Periodizitét
von Doménen in der Probe DS211221 deutlich niedriger als in der Probe DS220126. Das spiegelt
sich in den Fourier-Transformierten der Doménenmuster beider Proben (Abb. 4b und 4d) wider, die
proportional dem S, (q) sind. In der Fourier-Transformierten des Doménenmusters von DS220126
ist ein viel schirferes Ringmuster zu sehen, das im Endeffekt bei dem Streuexperiment an der
gegebenen Probe zu erwarten ist. Die Doménenbreite der Probe DS220126 ldsst sich mit 300 nm
abschitzen, die ca. 20 pm~! im reziproken Raum entsprechen.

Fiir das Streuexperiment wurde die Probe DS220126 wegen der stabilen Doméanenperiodizitat
gewihlt, obwohl sie der anderen Probe in der erwarteten Transmissionsrate T und Giitezahl TP?
unterlegen ist. Fiir die Probe wurde zusétzlich eine Hysteresekurve mit Hilfe des magnetooptischen
Kerr-Effekts (MOKE) aufgenommen. Das Messgerét bietet keinen Zugang zur Doménenstruktur,
da weder eine optische Abbildung der Probe gemacht wird, noch die Strahlgréfse klein genug ist,
um die sub-pm-Strukturen aufzulésen. Die Hysteresekurve x(upH) in Abb. 5 lasst anhand ihres
Kurvenverlaufs - ohne nachweisbare Remanenz - erwarten, dass die Doménen in der Probe ohne
duferes magnetisches Feld prasent sind. Bei magnetischen Feldern mit Betragen grofier als 120m'T
ist die Probe gesattigt und es existieren keine Doméanen mehr.
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Abbildung 5: Die Hysteresekurve der Probe DS220126, aufgenommen mit MOKE. Das magnetische Feld poH
wird senkrecht zu der Probenflache angelegt.



3 Laser-getriebenes Instrument fiir resonante
Streuung mit weichen Rontgenstrahlen

Typischerweise werden resonante Streuexperimente an Synchrotronstrahlungsquellen oder FELs
durchgefiihrt. Wegen der kleinen magnetischen Streuquerschnitte wird ein hoher Photonenfluss be-
notigt. Die Photonenenergie muss frei durchstimmbar sein und eine Kontrolle iiber die Polarisation
ist vorteilhaft. Die Strahllinie PO4 an der Synchrotronstrahlungsquelle PETRA III soll hier als
Beispiel solcher Rontgenquellen dienen [15].

Scheibenlaser Detektorsensor

Linse Spalt

Laserplasma

\ ‘
Wolfram- —

. Reflexionszonenplatte
zylinder

Abbildung 6: Schematische Skizze zur Versuchsgeometrie. Rontgenstrahlung (blauer Strahl) wird erzeugt, in-
dem ein scharf fokussierter Laserstrahl (roter Strahl) auf einen Wolframzylinder gerichtet wird.
Die erzeugte Rontgenstrahlung wird mit einer Reflexionszonenplatte gebiindelt, wobei die Photo-
nenenergien entlang der vertikalen Achse aufgelost werden. So dient ein horizontaler Spalt zum
Durchlass bestimmter Photonenenergien, die auf die Probe abgebildet werden. Der an der Probe
gestreute Strahl wird mit einem Detektorsensor aufgenommen. Eine zu klein eingestellte SpalthShe
kann jedoch unerwiinschte Beugungseffekte an den Spaltkanten erzeugen, welche sich am Detek-
torsensor beobachten lassen.

Als Quelle der weichen Rontgenstrahlung dient hingegen eine Laser-getriebene Plasma-Rontgen-
quelle (PXS, engl. plasma X-ray source), deren Aufbau und Eigenschaften in [4] detailliert be-
schrieben sind. Threm Funktionsprinzip liegt die Emission von Wolfram im weichen Réntgenbereich
zugrunde, die durch die hochenergetischen Laserpulse getrieben wird [16]. So wird auch die Ront-
genstrahlung an der PXS in Form von Pulsen emittiert. Im Vergleich zu PETRA III, wo die typische
Pulsdauer 100 ps (FWHM), und Pulsperiode 192 ns betragen, ist die Pulsdauer der PXS mit 10 ps
(FWHM) wesentlich kiirzer, wobei ihre Pulsperiode mit 10 ms viel grofer ist.

11
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Abbildung 7: Das Spektrum der benutzten PXS. Unter der Abkiirzung ,BB* ist die Bandbreite zu verstehen.
Die schwarzen Hilfslinien mit den Titeln entsprechen den Photonenenergien hipe, 1.3 = 706,97 eV
bzw. hvgd, ms = 1184,79eV. Adaptiert von [4], mit Genehmigung von D. Schick.

Im Gegensatz zur hoch kollimierten Strahlung an der Strahllinie P04 strahlt die PXS die Photonen
in einem breiten Spektrum (s. Abb. 7) und in alle Raum-Richtungen aus.

Nichtsdestotrotz ist es moglich, die Strahlung zu biindeln und einen bestimmten Photonenenergiebe-
reich zu selektieren. Dafiir wird die emittierte Strahlung mithilfe einer Reflexionszonenplatte (RZP,
engl. refection zone plate) fokussiert. Zur Verfiigung stehen zwei RZP, die fiir die Zielphotonenener-
gien von Fe (705eV) und Gd (1189eV) konstruiert wurden. Der mit der RZP fokussierte Strahl
wird in Form einer Sanduhr auf der Detektorfliche (s. Abb. 8) abgebildet, wobei die Zielphotonen-
energie in der Sanduhrtaille liegt und die benachbarten Photonenenergien entlang der vertikalen
Achse energetisch aufgelost werden.


https://orcid.org/0000-0001-7988-6489

Kapitel 3. Laser-getriebenes Instrument fiir resonante Streuung mit weichen Rontgenstrahlen 13

(a) (b)

RZP-Zielphotonen- RZP-Zielphotonen-

. energie von Gd energie von Gd
]
i

L

0 3,7-10° 7.3-10° 1,1-107 0 250 500 750 1000 1250
Intensitat in ADU Intensitiat in ADU

Abbildung 8: Das direkte Strahprofil auf dem Detektor, das mit der RZP fiir Gd fokussierst wurde. Abgebildet
sind (a) die Summe von 26026 Pulsen und (b) ein einzelner Puls. Der hellste Bereich liegt um
1189 eV; die Photonenenergie nimmt von unten nach oben ab. Die Bereiche, in den die Photonen-
energie hvgd, ms = 1184,79eV bzw. die Zielphotonenenergie der RZP 1189 eV, abgebildet wurden,
sind mit dem rotem bzw. hellgriinen Viereck markiert.

Es ist schwer, den Photonenfluss der PXS genau anzugeben, weil er nicht nur von der Wahl der
RZP abhéngt, sondern auch der Photonenenergie und der Bandbreite.

Es kann beispielsweise der Photonenfluss der PXS an der Photonenenergie hvgq, ms abgeschitzt
werden. So werden ca. 617 Photonen pro Puls innerhalb des roten Vierecks in Abb. 8 detektiert. In
Hinblick auf die Pulsperiode 10 ms ergibt sich der Photonenfluss in Hohe von ca. 6,2-10% Photonen /s,
wobei der Photonenfluss an der Strahllinie P04 héher als 102 Photonen/s ist.

Fiir die Detektion des Streusignals an der PXS werden also erheblich ldngere Belichtungszeiten des
Detektors bendtigt. In diesem Fall gibt es zwei Strategien fiir das Aufnahmeverfahren:

Die Belichtungszeit wird hoch gesetzt, sodass eine Aufnahme das Streusignal erzeugt von mehreren
Pulsen der PXS enthélt. In diesem Fall miissen sowohl das Detektordunkelrauschen, das typischer-
weise mit der Zunahme der Belichtungszeit steigt, als auch das Ausleserauschen klein gegeniiber
dem Streusignal sein.

Die andere Methode basiert auf der Trennenung des Hintergrundrauschens vom Streusignal. Die
Belichtungszeit wird moglichst klein gewahlt, sodass jeder Puls der PXS einzeln aufgenommen
wird und das Detektordunkelrauschen gesenkt wird. In diesem Fall ist das Ausleserauschen nun
dominierend und muss klein gegeniiber dem Signal eines einzelnen detektierten Photons sein. Dann
lassen sich einzelne Photonen-Ergebnisse vom Rauschen trennen.
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Die beiden Methoden haben jeweils gewisse Vor- und Nachteile. Die erste Aufnahmemethode ist ein-
fach zu realisieren. Der Dynamikumfang des Detektors muss jedoch idealerweise groft genug sein, da-
mit das gemessene Signal innerhalb des gesamten Sensors linear abgebildet wird. In der Wirklichkeit
ist das oft schwer realisierbar. So werden typischerweise potenziell {iberbelichtete Sensorbereiche des
Detektors vom Rontgenstrahl abgeschirmt, was die Normierung des Streusignal auf die einfallende
Intensitdt erschwert. Die zweite Aufnahmemethode ldsst sich gut mit einem Anregungs-Abfrage-
Experiment (engl. pump-probe experiment) kombinieren und bietet besseren Dynamikumfang. Die
Photonenerkennung kann jedoch Artefakte verursachen.

In dieser Arbeit wird die zweite Methode verwendet. Dazu wurde ein neuartiger Detektor an der
Laborquelle in Betrieb genommen, wie im néchsten Kapitel beschrieben. Eine besondere Heraus-
forderung war die Entwicklung und Uberpriifung von nummerischen Verfahren zur Erkennung von
Einzelphotonen-Ereignissen in den Detektorbildern.



4 Rontgen-Detektor

Um das Kleinwinkelstreusignal moéglichst effizient aufzunehmen, werden heutzutage fast ausschliefs-
lich Flachendetektoren verwendet. Ein photonenempfindlicher Sensor ist das wichtigste Bauteil aller
Detektoren. Die einfallenden Photonen erzeugen Ladung durch den inneren Fotoeffekt in den Fo-
todioden der Sensorflache. Fiir den weiteren Ladungstransport und die Datenverarbeitung gibt es
grundséatzlich zwei Primértechnologien, wonach sich alle Sensoren aufteilen lassen.

4.1 CCD-Sensor

Die erste Sensorfamilie heiftt CCD-Sensor (CCD, engl. charge-coupled device). Bei diesem Sensortyp
wird zuerst die von Fotodioden erzeugte Ladung an einen Leiter iibertragen. Danach werden die
Ladungen im Leiter durch die koordinierte zeitliche Anderung des lokalen elektrischen Potentials der
Reihe nach verschoben. Typischerweise erfolgt die Verschiebung vertikal (entlang der Spalten) bis
zu einem einzigen horizontalen Leiter. Dieser wird auch Schieberegister genannt und erméglicht den
weiteren Ladungstransport zum Verstérker. Dieses Verfahren ist genauerer in Abb. 9 dargestellt.

(d)

Abbildung 9: Die prinzipiellen Schritte des Ausleseprozesses am Beispiel eines 2px x 2px CCD-Sensors. Die
hellblauen Bereiche sind als einzelne Fotodioden zu verstehen, die gelben und braunen Tafeln
entsprechen den Leiterbereichen, in denen der Ladungstransport vertikal bzw. horizontal erfolgt.
Der horizontale Leiter wird auch Schieberegister genannt. Das griine Dreieck stellt einen Verstérker
dar. Die Ladung wird (a) zuerst durch den inneren Fotoeffekt an den Fotodioden erzeugt und
(b) dann an den vertikalen Leiter iibertragen. Die Ladungen von Fotodioden der untersten Zeile
(c) werden auf dem Schieberegister zuerst ankommen, wihrend von oben nachgeriickt wird. Im
Laufe der Zeit (d) werden die Ladungen im Schieberegister weiter nach rechts zum Verstarker
verschoben, wo die Ladung in eine Spannung umgewandelt wird. Wahrend die Ladungen der
untersten Zeile verarbeitet werden, wiederholen sich die Schritte (c) und (d) bis zum Ende der
vertikalen Sensorauflésung.

Die Ladungen werden seriell mit einem einzigen Verstérker zuerst in eine Spannung und dann
mit einem Analog-Digital-Umsetzer (ADC, engl. analog-to-digital converter) in das digitale Signal
umgewandelt. So wird das Gesamtbild auf dem Sensor der Reihe nach ausgelesen.

Die Dauer dieses Verfahrens héngt von der Sensorauflosung (Pixelanzahl) ab und kann relativ lang

15
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sein. Als Beispiel eines im Rontgenbereich aktiv benutzten CCD-Detektors kann ein Princeton
Instruments PI-MTE: 2048B® dienen. Im Falle der héchsten Ausleserate von 1 MHz dauert das
Auslesen des gesamten Sensors mit 2048 px x 2048 px 4,2s [17, s. 81, Readout-Charakterstik]. Die
Auslesezeit kann durch die Auslese eines kleineren Sensorbereichs verkiirzt werden und betragt im
Falle eines 400 px x 400 px Sensorunterbereichs 160 ms. Hauptvorteil und Grund fiir grofse Verbrei-
tung von CCD-Detektoren im wissenschaftlichen Kontext sind das sehr geringe Hintergrund- und
Ausleserauschen, die im Falle von PI-MTE: 2048B® 0,12 ¢~ /(Pixels). Fiir eine Belichtungszeit von
3s wiirde es das Rauschen ca. 15e~ (RMS) betragen.

4.2 CMQOS-Sensor

Die zweite grofe Sensorfamilie heiftt CMOS-Sensor (CMOS, engl. complementary metal-ozide-semi-
conductor). Sie wird auch héufig als aktiver Pixelsensor (APS, engl. active pizel sensor) bezeichnet.
Bei diesem Sensortyp besitzt jede Fotodiode einen eigenen Verstéirker und die Ladung wird un-
mittelbar an der Fotodiode ohne weiteren Ladungstransport in die Spannung umgewandelt. Die
Digitalisierung der Spannung einer bestimmten Fotodiode erfolgt durch das Schliefen der entspre-
chenden Schalter fiir die Zeile und Spalte des Pixels, wobei alle anderen Schalter offen bleiben.
Dieses Verfahren ist in Abb. 10 schematisch dargestellt.

(a) (b) (c)

/ / / / /

o »ir © P+ i ks P | P
O P © P+ Pik Bk P B

Abbildung 10: Die prinzipiellen Schritte vom Ausleseprozess am Beispiel eines 2 px x 2 px CMOS-Sensors. Die
hellblauen Bereiche sind als einzelne Fotodioden zu verstehen. Jedes griine Dreieck ist ein Ver-
starker. Die Ladung wird (a) zuerst durch den inneren Fotoeffekt an den Fotodioden erzeugt
und (b) dann durch den Verstérker an jedem Pixel in eine Spannung umgewandelt. Die Schalter
entsprechender Zeilen und Spalten (c) werden geschlossen. Durch ihre Permutationen werden die
Spannungen jedes Pixels iibertragen. Im Gegensatz zu einem CCD-Sensor kann das Auslesen von
verschiedenen Spalten simultan laufen.

Dadurch kénnen die Spannungen parallel in Spalten mit mehreren ADCs parallel in allen Spalten
digitalisiert und Auslesezeiten somt wesentlich verkiirzt werden. Die typische Auslesezeit einer Zeile
liegt im ps-Bereich, was im Falle eines 2048 px x 2048 px Bildes einige ms fiir den ganzen Sensor
ergibt.

Diese Sensorfamilie ist allerdings nicht frei von Nachteilen. Der entscheidende Faktor, warum CMOS-
Sensoren die CCD-Sensoren nicht in allen Bereichen verdréngt haben, ist der wesentlich hohere
Rauschpegel. Die Wahl des geeigneten Detektors héngt von der verfiighbaren Zeit, gewiinschten
Auflésung und Art der Messung ab.
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4.3 MONCH-Detektor

Der MONCH-Detektor ist ein Réntgendetektorprototyp, der am Paul Scherrer Institut (PSI) ent-
wickelt wurde. Dieser stellt einen Hybrid-Detektor dar, dessen Sensor seinem Aufbau nach haupt-
sachlich einem CMOS-Sensor &hnelt. Die technischen Nachbesserungen (Abb. 11) ermdoglichen, den
Verstarkungsgrad zu variieren und, durch den Einbau eines zuséatzlichen Kondensatorspeichers, die
Auslesezeit zu beschleunigen.
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Lanle = —T
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Abbildung 11: schematischer Aufbau eines Pixels des MONCH-Sensors. Quelle: [18]

Fiir die Messungen in dieser Arbeit stand die dritte Generation des MONCH-Detektors (MONCHO03)
zur Verfiigung, die eine Auflésung von 400 px x 400 px und eine verbesserte Rauschcharakteristik
im Vergleich zu vorherigen Generationen hat. Die Pixelgrofte betrégt 25 pm. Der gesamte Sensor ist
10mm x 10 mm grof. Um eine unerwiinschte Belichtung der Pixel mit sichtbarem Licht wahrend
der Messung zu verhindern, hat die Sensorfléche eine ca. 500 nm dicke Al-Beschichtung.

Die Belichtungszeit 7 des MONCHO3 kann minimal bis auf 100 ns gesetzt werden. Die Totzeit des
Detektors nach einer Aufnahme betrigt 250 ps. Der Aufnahmevorgang des Detektors kann mit
einem externen Triggersignal gestartet werden, was die zeitliche Synchronisation mit der Rontgen-
quelle ermoglicht. Die gemessenen Intensitatswerte werden vom Detektor in spezifischen Einheiten
zur Verfiigung gestellt und werden als Analog-Digital-Einheiten (ADU, engl. analog-digital untis)
bezeichnet.

4.3.1 Rauschcharakteristik

Das Detektorsignal des Hintergrundrauschen folgt gut einer Gaufs-Verteilung. Der Mittelwert z und
die Standardabweichung ¢ vom Hintergrundrauschen héngen direkt von der Belichtungszeit 7 ab.
Der Wert jedes Pixels hat einen fiir eine bestimmte Belichtungszeit 7 konstanten Offset, der durch
den Abzug der gemittelten Dunkelbilder bei der Datennachbearbeitung eliminiert werden kann.
Aus diesem Grund ist die Standardabweichung o die entscheidende Grofe, die Auskunft iiber das
Signal-zu-Rausch-Verhéltnis (SNR, engl. signal to noise ratio) des Detektors gibt.

Da der Rauschpegel des Detektors von den einzelnen Bauelementen abhéngt und sich innerhalb
einer Baureihe unterscheiden kann, wurde fiir diese Arbeit die Rauschcharakteristik des eingesetzten
Detektormoduls bestimmt.
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Abbildung 12: Die Rauschcharakteristik des MONCHO3 in Bezug auf die Belichtungszeit 7 ist in (a) in ADU und
logarithmisch bzw. (b) in den erzeugten Elementarladungen e~ linear aufgetragen. Die entspre-

chenden Messungen (blau) wurden am 2. Mirz 2022 unmittelbar mit dem MONCHO03 durchge-

fithrt. Die Koeffizienten fiir den Referenz-Fit (b) o(7) stammen aus [5] und lauten a = 0,2 e Pps!

und b = 34,3 e~ . Im Vergleich dazu weist die Messreihe einen vergleichbaren Rauschpegel-Offset
im Bereich der minimal erreichbaren Belichtungszeiten auf; fiir grofere 7 zeigt sich ein propor-
tional stdrkeres Rauschen beim verwendeten Detektor.

Die Ergebnisse einer Untersuchung des Detektorrauschens in Abhéngigkeit von der Belichtungszeit 7
sind in Abb. 12 dargestellt. Deutlich ist die Abhéngigkeit des Rauschpegels von der Belichtungszeit
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zu erkennen, insbesondere fiir Belichtungszeiten oberhalb von 0,1 ms. Generell sollte die Belich-
tugnszeit so kurz wie moglich gewahlt werden.

In Abb. 12b wird die Standardabweichung des Rauschens vom verfiigharen MONCHO3, die von ADU
in die dquivalente Zahl der erzeugten Elektronen umgerechnet wurde, mit der Rauschcharakteristik
vom Referenzblatt des PSI verglichen [5|. Dafiir wird das gemessene Detektorsignal anhand der
bekannten Responsecharakteristik von ADU in eV (siche Umrechnung nach Gl. (4.2) spéter in
diesem Kapitel) und dann in der dquivalenten Zahl der in Si erzeugten Elektronen-Loch-Paare
(3,66 eV pro Paar) [19] dargestellt.

Obwohl die Rauschcharakteristik des verfiigharen MONCHO3 zeigt eine deutlich hohere Standard-
abweichung bei den groferen Belichtungzeiten 7, ndhert die Rauschcharakteristik bei der kiirzesten
Belichtungszeit von 100ns dem Referenzwert. Bei der hier verwendeten Belichtungszeit von 1ps
ergibt sich ein Rauschen von 36 e~ /Pixel.

4.3.2 Responsecharakteristik

Das Detektorsignal eines Pixels in ADU héngt unmittelbar von der Energie hr des einfallenden
Photons ab. Der Zusammenhang dieser Grofen nennt sich Responsecharakteristik. Diese hingt
auch von der Einstellung des Verstiarkungsgrades am Detektor ab. Bei der Aufnahme der Respon-
secharakteristik und im Laufe der Messungen zu dieser Arbeit wurde der héchste Verstéarkungsgrad
(G4_HIGHGAIN) benutzt, um ein moglichst hohes Einzelphotonsignal zu erhalten, das sich weit
vom Rauschen absetzt. Die Elektronik des Detektors wurde mithilfe eines dufseren Wasserdurch-
laufkiihlers auf eine Temperatur von 17 °C gekiihlt.

Die Responsecharakteristik des verfiigharen MONCHO03 wurde bei der Physikalisch-Technischen
Bundesanstalt (PTB) an den kalibrierten Synchrotronstrahlungsquellen MLS und BESSY II ver-
messen. Die Messung wurde im Vorfeld dieser Arbeit durchgefiihrt. Die Photonenenergie wurde
jeweils im Bereich von 30eV bis 70eV und von 400 eV bis 1900V frei durchgestimmt. Der Ener-
giebereich zwischen 70eV und 400eV oberhalb der L-Kanten von Al und Si wurde ausgelassen,
weil die Quanteneffizienz des Detektors in diesem Bereich extrem gering ist. An beiden Synchro-
tronstrahlungsquellen waren der Strom am Beschleuniger in A und die Leistung in Photonen/(A s)
bekannt und liefen somit den Photonenfluss in Photonen/s ermitteln. Die Belichtungszeit wurde
dem Photonenfluss so angepasst, dass die Uberbelichtung der Pixel auszuschliefen und dadurch
die Abhéngigkeit des Detektorsignals von der Photonenenergie moglichst linear gendhert werden
konnte. Das Detektorsignal in ADU wurde iiber den detektierten Strahlquerschnitt aufsummiert
und durch die Photonenzahl, die sich als Produkt von Belichtungszeit und Photonenfluss ergibt,
geteilt. Dieser Photonenfluss wurde iiber der Photonenenergie aufgetragen.

Wie bereits erwdhnt wurde, hat der Sensor eine 500 nm Al-Beschichtung. Wahrend diese die Al-
Beschichtung niederenergetische Strahlung (z.B. sichtbares Licht) vollsténdig blockt, miissen fiir

weiche Rontgentstrahlung Verluste geméfs den Absoprtions-Koeffizienten in Kauf genommen werden.

Die Messpunkte werden mit der Funktion

R(hv,r,{dmn}) = hv -1 -exp !— Z ,um(hl/)dm] (4.1)

Transmissionsfaktor
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angepasst, wobei r - konstanter Responsekoeffizient in ADUeV~! pro Photon, tm (hv) - material-
spezifischer energieabhingiger, Absorptionskoeffizient fiir m € {Al, Si, Al;O3}, d,,, - entsprechende

Materialdicke. Die Absorptionskoeffizienten ji,,(hv) stammen aus [20]. Die gesuchten Koeffizienten
sind r und {d,, }.

Die Messpunkte sowie die Fit-Funktion sind in Abb. 13 dargestellt.
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Abbildung 13: Die Sensorresponse (orange Linie) und die berechnete Quanteneffizienz (rote Linie) des MONCH-
Detektors in Bezug auf die Photonenenergie hv. Die entsprechenden Messungen an der kalibrierten
Rontgenquelle der PTB wurden am 8. Oktober 2020 durchgefiihrt. Der starke Knick von Sensor-
response und Quanteneffizienz bei der hv ~ 1559 eV entspricht der K-Absorptionskante von Al.

Die Anpassung ergab die Werte r = 1,51 - 107! ADU/(eV Photon), ds; = 26,2nm, da; = 454nm,
dal,05 = 4,74nm, die mit der gegebenen Dicke der Al-Beschichtung plausibel scheinen.

Die in Abb. 13 dargestellte Responsecharakteristik bezeichnet die durchschnittliche Sensorresponse.
Das heifst, dass das Responsesignal gleichméfhig auf die gesamte Photonenzahl geteilt wird, ungeach-
tet dessen, ob das Photon tatsdchlich detektiert wird oder in der Al-Beschichtung absorbiert wird
und den Sensor nicht erreicht.

Wenn es um das Responsesignal eines einzelnen, tatsdchlich detektierten Photons geht, muss der
Transmissionsfaktor in Gl. (4.1) der Fit-Funktion R weggelassen werden. So ergibt sich die Propor-
tionalitat

Raetek(hv) = hv -1 (4.2)

zwischen dem detektierten Signal eines tatsédchlich detektierten Photons und seiner Photonenenergie
hv, wobei derselbe Koeffizient r = 1,51 - 1071 ADU/(eV Photon) eingesetzt werden kann. Somit
lassen sich die erwarteten ADU-Werte W fiir tatséchlich detektierte Photonen mit den Enenergien
hvge, 1.3 = 706,97 eV und hrgq, ms = 1184,79 eV ermitteln. Diese ergeben sich zu:

Wre, 13 = (107 + 1) ADU

(4.3)
Waa, M5 = (180 + 1) ADU
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4.4 Detektion einzelner Photonen

Der MONCHO3 stellt einen Detektor dar, der sich aufgrund seines Auslesezeit-Rausch-Verhiltnisses
insbesondere fiir die Detektion von einzelnen Photonen gut geeignet ist [21]. Das Triggerinterface des
MONCHO03 in Kombination mit der Totzeit von ca. 250 s, die deutlich kiirzer als die Pulsperiode
Tpxs = 10ms ist, ermdglicht, die von der PXS ausgelosten Pulse einzeln aufzunehmen. Die Stan-
dardabweichung des Detektorrauschens o = 19 ADU bei der kiirzesten Belichtungszeit 7 = 100 ns,
das grundlegend Ausleserauschen ist, ist signifkant kleiner als die erwarteten Wre 1,3 und Wgq, ms.

Der Photonenfluss der PXS liegt bei ca. 617 Photonen pro Puls (s. Kap. 3) und wird in Hinblick
auf die niedrige erwartete Transmissionsrate der Probe (s. Abb. 3) stark abgeschwicht. So ist es
entscheidend, die einzelnen Photonen in einer Aufnahme zu erkennen und sie, als das gewiinschte
Signal, von ungewiinschtem Hintergrundrauschen zu trennen. Fiir die bessere Effizienz der Nach-
bearbeitung soll die Differenz zwischen den ADU-Werten von Rauschen und Ein-Photon-Signal
maximiert werden. Daher ist die Photonenenergie hvgq, ms mit dem Wert Wgq M5 = 180 ADU
gegeniiber der Photonenenergie hvge, 1,3 mit Wre, 1,3 = 107 ADU bevorzugt.

Die Erkennung der einzelnen Photonen (in der Literatur oft als engl. single-photon counting bezeich-
net) ist eine besondere nummerische Herausforderung, weil ein Kompromiss zwischen Sensitivitét
und Spezifitdt gefunden werden muss. Es existieren zahlreiche Algorithmen fiir diese Aufgabe und
es wird weiter nach besseren Losungen gesucht. Die Effizienz der Algorithmen hingt von der De-
tektorauflosung, dem Photonenfluss, dem SNR und weiteren Parametern der Messdaten ab. In
folgenden Unterabschnitten werden die Grundlagen der einzusetzenden Algorithmen dargestellt.

4.4.1 Schwellenwert-Algorithmus

Eine der einfachsten Losungen ist die Anwendung des Schwellenwert-Filters fiir die Pixelwerte. So
werden die Pixel, deren ADU-Werte grofser als der Schwellenwert sy sind, als Pixel mit einem
Photon bezeichnet. Andernfalls werden die Pixel als Rauschen identifiziert und auf null gesetzt.

Der Algorithmus hat trotz seiner einfachen Anwendung oft eine gute Selektivitit. Es ergibt sich aber
ein entscheidender Nachteil: Bei realen Sensoren tritt héufig der Effekt auf, dass die Ladung (als Wol-
ke) iiber einander benachbarten Pixeln verteilt wird. So wird auch der ADU-Wert dementsprechend
verteilt. Das Ein-Photon-Signal kann so stark iiber die Pixel-Nachbarschaft verteilt werden, dass
keines der Pixel den Schwellenwert sy iiberschreitet und das eingefallene Photon nicht als solches
identifiziert wird. Die Charakteristik, die die Starke der Ladungsverteilung beschreibt, ist spezifisch
fiir Detektor und Photonenenergie und heifst Punktspreizfunktion (PSF, engl. point spread functi-
on). Ein Algorithmus, bei dem dieser Mangel behoben sein soll, wird im néchsten Unterabschnitt
beschrieben.

4.4.2 Clustering-Algorithmus

Der Clustering-Algorithmus wurde entwickelt, um die mehrere Pixel vreteilte Ladung zusammen-
zufassen. Die Funktionsfihigkeit dieses Algorithmus wurde mit einem MONCHO3 in [22] bewiesen.
Abweichend wurde dabei eine Photonenenergie von 8 keV genutzt. Photonen dieser Energie erzeu-
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gen ein deutlich stérkeres Signal als Photonen an den Absorptionskanten, die fiir XMCD-basierte
Messungen interessant sind.

Die Grundidee dieses Algorithmus ist die Abbildung jedes i, j-ten Pixels in seiner Summe mit den
benachbarten Pixeln. Als Nachbarbereich wird typischerweise ein Rechteck mit den Seiten M und L
gewahlt. Die Form und die Grofle des Nachbarbereichs kann dem Detektor entsprechend angepasst
werden, um die Genauigkeit des Algorithmus zu erhéhen.

In anderen Worten wird zur Gesamtbildmatrix V eine Clustermatrix Q zugeordnet. Dieses Verfahren
ldsst sich formal wie folgt aufschreiben:

] 4[5

ViKyxr=Q& Qij = Z Z Vim, (4.4)

wobei V - Auslesewerte des Detektors (Gesamtbild), dargestellt als Matrix, Kjsx 1, - Cluster-Kern,
mit * wird die Faltungs-Operation gekennzeichnet. Der Cluster-Kern gleicht im Allgemeinen

1 -+ 1

Kuyxr = e ZM*L mit Ky =Kyxn (4.5)

Im nédchsten Schritt werden die Eintrége der Clustermatrix @); ; mit dem Schwellenwert
sQ(M,L,0,c) =covML (4.6)

verglichen, wobei ¢ - Standardabweichung des Hintergrundrauschens und c - freier Parameter. Die
Eintrige, die groker als der Schwellenwert sg sind, werden behalten und als Cluster mit einem
Photon bezeichnet. Diejenigen Eintrége, die der Ungleichung nicht geniigen, werden als Hinter-
grundrauschen identifiziert und auf null gesetzt.

Anschliefsend wird nach den lokalen Maxima in der Matrix Q gesucht und diese behalten. Es ist
wichtig zu beachten, dass der ADU-Wert jedes Pixels in M - L Clustern auftaucht. Das kann dazu
fiihren, dass ein detektiertes Photon mehr als einmal gezdhlt wird. Um diese Fehlinterpretation
zu vermeiden, muss eine Nebenbedingung gestellt werden, dass der Mindestabstand zwischen den
lokalen Maxima grofer als max{M, L} sein muss.

Fiir den MONCHO3 mit der Auflssung 400 px x 400 px ist V € Z400%400  Dje sinnvollen Cluster-
Kerne fiir den Detektor sind rechteckig M = L = N (vgl. Gl. (4.5)) mit N = 2 oder 3 [22, Abschnitt
4]. So wurden die Cluster-Kerne

11 111
K2 = |:1 1:| bzw. K3 =11 11 (47)
111

bei der Datenauswertung benutzt.

In der Referenzarbeit wurde der Parameter ¢ von 3 bis 5 variiert. Der Schwellenwert sg = cNo
mit ¢ = 5 und N = 2 gleicht dem Wert 200 ADU, was bereits hoher als der erwartete ADU-Wert
eines Photons mit Photonenenergie hvgq, ms ist. Daher muss der Schwellenwert sg im Falle der
niedrigeren Photonenenergien genauer angepasst werden.



5 Experimenteller Aufbau

Die mit der PXS erzeugte Strahlung wird mit der RZP in einer Entfernung von 4 m von RZP fokus-
siert. Die PXS und Versuchskammer sind mit einem Rohr verbunden, in dem der Strahl propagiert.
In dem gesamten System wird ein Druck von ca. 2-10% mbar aufrecht erhalten. In der Versuchskam-
mer werden der horizontale Spalt mit verstellbarer Spalthohe, der Probenhalter und der MONCHO3
im Strahlengang installiert.

Die Probe im Strahlengang wird 160 mm hinter dem Fokuspunkt der RZP positioniert. Der Detektor
wird [ = (607 £ 7)mm von der Probe entfernt befestigt. In Hinblick auf die Sensorgrofe von
10mm x 10mm des MONCHO03 kénnen die Streuwinkel 26 bis 0,47° beobachtet werden, welche

vermessen lasst.

mit der Agq ;M5 = 1,045 nm die Streuvektoren bis 49,5 pm~!

Abbildung 14: Die Skizze des Messaufbaus. Die Einzelbauteile sind farbig kodiert. Das Rohr (gelb) verbindet
die Vakuumkammer (blau) mit der PXS. Der horizontale Spalt (fuchsia) dient zum Abschneiden
des gewiinschten Bereichs der Strahlsanduhr. Der Probenhalter (pink) ist senkrecht zum Strahl
linear verfahrbar sowie um die vertikale Achse rotierbar. Offnungsweite und Position des Spaltes
sind ebenfalls motorisiert. Der MONCH-Detektor (rot) ist an der dem Strahlgang (gelb) gegen-
iiberliegenden Wand der Versuchskammer befestigt.

Mit Riicksicht auf hoheres Ein-Photon-Signal im Vergleich zur Photonenenergie hvp,, 1,3 werden die
Messungen im Rahmen dieser Arbeit lediglich an der Photonenenergie hvgq, ms durchgefiihrt.

Die Dunkelbilder, die spéter aus den Aufnahmen subtrahiert wurden (s. Abschnitt 4.3), wurden
alle 30 Minuten in Stiickzahl 10000 aufgenommen, um die zeitliche Entwicklung des Hintergrund-
rauschens mitzunehmen. Ein kontinuierlicher Aufnahmevorgang der PXS kann hochstens bis 20s
dauern. Die Pulsfrequenz fpxg ist konstant und betrdgt 100 Hz. So werden 2000 Pulse innerhalb

23
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eines 20 s Aufnahmevorgangs emittiert. Jedem Puls geht ein Triggersignal voraus, das 1 ms vor dem
Puls generiert wird.

Der MONCHO3 hat eine einstellbare Verzogerung zwischen dem Aufnahmestart und dem Triggersi-
gnaleingang. Diese wird so konfiguriert, dass der 10 ps Puls der PXS vollstédndig in das Belichtungs-
zeitfenster 7 hineinpasst. Gleichzeitig muss aber ein gewisser Jitter zwischen dem Triggergenerator
und dem MONCHO3 von einigen 10 ns beachtet werden. Aus diesem Grund konnte die Belichtungs-
zeit 7 unter der Bedingung, dass jeder Puls vollstindig in jeder Aufnahme aufgenommen wird,
hochstens bis auf 1 ps heruntergesetzt werden.

Durch die Verkleinerung der Spalthdhe lésst sich ein kleinerer Energiebereich um die Resonanz-
energie selektieren und die nichtresonanten Energien abschneiden, wodurch die Uberlagerung des
Direktstrahls mit dem Streuring vermieden werden soll und eine bessere Energieauflésung erreichbar
ist. Die Beugung an den Spaltkanten kann sich jedoch mit der Beugung an der Probe iiberlagern
und nicht davon trennbar sein. Aus diesem Grund wurden die Experimente mit dem weit getffne-
tem Spalt durchgefiihrt, so dass nur der Teil des Strahls, der die Ober- und Unterseite des Sensors
erreicht und dabei die Probe und den Probenhalter umgeht, abgeschnitten wurde.

Neben der Strahlung im Rontgenspektrum treten bei der PXS auch Strahlung im sichtbaren Spek-
trum, Streuung des einfallenden Laserlichts und Elektronenemission auf. Obwohl der Sensor von
MONCHO03 eine 500 nm Al-Beschichtung hat, scheint der Detektor vom Rand her ungeschiitzt zu
sein. So wurden die Pixel am Rand des Detektors sténdig belichtet. Es wurde daher zusétzlich
im Strahlengang eine Mylar-Folie mit 200 nm Al-Beschichtung installiert, die die Intensitéit des
sichtbaren und infraroten Lichtes deutlich abschwichte. Obwohl die Elektronen mit einem star-
ken Magneten grofiteils vom Strahlengang grofsteils abgelenkt werden, konnten einige Elektronen
auf dem MONCHO03 detektiert werden. In den Experimenten hat sich gezeigt, dass der installierte
Filter ihre Anzahl jedoch reduzierte.

Die resonante magnetische Streuung tritt am stédrksten nur im schmalen Bereich um die Resonan-
zenergien huge, 1,3 bzw. hvgq, ms auf. Diese Energien sind aber nicht die Zielenergien der RZP fiir
Fe und Gd. Aus diesem Grund muss der Strahl mit dem Fokuspunkt vertikal verschoben werden,
damit die Resonanzenergie mittig auf dem Detektor liegt. Die Effizienz und die Abbildungsschérfe
der RZP, also die Energieauflésung pro Léngeneinheit entlang der Energieachse, sind jedoch an der
Zielenergie maximal und nehmen mit dem Abstand zur Zielenergie ab.

In Abschnitt 3 wurde der detektierte Photonenfluss ohne Probe der PXS abgeschéitzt. In Hinblick auf
die niedrige erwartete Transmissionsrate der Probe DS220126 (Abb. 3) wurde der Photonenfluss,
der schliefslich nach der Streuung an der Probe detektiert wird, erneut experimentell bestimmt.
Dieses Verfahren ist in Abschnitt 6.4 detailliert dargelegt.

Der detektierte Photonenfluss an der Probe konnte mit (60 = 5) Photonen pro Puls abgeschétzt
werden, wobei ca. (45 &+ 5) Photonen im Direktstrahl liegen und die restlichen gestreut werden. Es
werden insgesamt von 40 000 bis 50 000 Aufnahmen Pulse aufgenommen, um ausreichend Streusignal
in der 1. Ordnung des Streumusters zu detektieren.



6 Ergebnisse

Der zentrale Aspekt dieser Arbeit war die Durchfiihrung und Auswertung eines Laborversuches zur
resonanten Rontgenkleinwinkelstreuung an einer Probe, die magnetischen Doménen mit einer Grofe
im Nanometerbereich aufweist. Die weiche Rontgenstrahlung wird von der bereits beschriebenen
PXS geliefert. Die Vorbereitungen zu diesem Versuch wurden in den vorherigen Kapiteln im Detail
beschrieben. Zusammengefasst beinhalteten diese Arbeiten:

e Herstellung und Charakterisierung einer geeigneten Probe

Charakterisierung des MONCH-Detektor-Moduls

Installation des Detektors am Diffraktionsinstrument an der PXS

Elektronische Synchronisation des Detektors mit der Quelle und Einbinden des Detektors in
die Datenerfassung am Instrument

Erstellen von Analysesoftware zur Auswertung der Streumuster.

Die Streuung wird an der Fe/Gd-Multilagenprobe mit einer Breite der magnetischen Doménen
von ca. 300nm beobachtet. Der MONCH-Detektor wird in (607 4= 7) mm Abstand von der Pro-
be in Transmissionsgeometrie befestigt. Mit der 10 mm x 10 mm Sensorgrofse kann der maximale
Streuwinkel 20 = 0,47° detektiert werden. Dem maximalen Streuwinkel entspricht der Betrag des
Streuvektors 99 pm !, wenn Photonen mit der Wellenlinge Aad, M5 = 1,045 nm gestreut werden. So
kann das erwartete ringférmige Streumuster der Probe mit Radius 20 pm™?, der sich als die Fourier-
Transformierte des Doménenmusters ergibt, in dem vorhanden experimentellen Aufbau beobachtet
werden.

Im Laufe des Experiments werden zuerst 10 000 Dunkelbilder mit dem MONCH-Detektor aufgenom-
men, die zur Bestimmung des konstanten Offsets jedes Pixels und der mittleren Standardabweichung
des Detektorrauschens benutzt werden. Als Nachstes wird das Absorptionsspektrum aufgenommen,
um die Korrelation zwischen der Kippung der Reflexionszonenplatte und der auf dem Detektor
abgebildeten Photonenenergie festzustellen. Im Anschluss wird der Versuch der Detektion der ma-
gnetischen Streuung an der resonanten und nicht-resonanten Photonenenergie durchgefiihrt.

Die Auswertung der Messreihen wird durch die hohe Zahl an Aufnahmen erschwert. So nehmen
50000 Aufnahmen, wie sie fiir ein Streubild mit hohem SNR benétigt werden, insgesamt ca. 180 GB
an Speicherplatz ein. Jede Aufnahme wird einzeln, also von anderen Aufnahmen unabhéngig, ausge-
wertet. So ist der Auswertungsvorgang leicht parallelisierbar. Benutzt wird die high-level API Biblio-
thek dask-image 23], die die parallelisierte und optimierte Ausfithrung der eingegebenen Funktionen
ohne groften technischen Aufwand ermoglicht.

25
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6.1 Dunkelbild-Analyse

Die 10000 aufgenommenen Dunkelbilder werden gemittelt und als ein einzelnes Bild gespeichert.
Die Mittelung verringert das Rauschen um einen Faktor /10000 = 100. So wird im gemittelten Bild
im Wesentlichen nur der zeitlich konstante Offset in jedem Pixel behalten. Das gemittelte Bild ist in
Abb. 18b dargestellt und wird vor der weiteren Analyse von jeder einzelnen Aufnahme subtrahiert.

Exemplarisch soll hier die Rauschcharakteristik des Detektors fiir die im Experiment gewéahlte Be-
lichtungszeit 7 = 1ps gezeigt werden. Dazu wird das gemittelte Bild von jedem der 10000 Dun-
kelbilder subtrahiert. Die Pixelwerte, die sich als Differenzen ergeben, werden in ein Histogramm
eingetragen und diese Verteilung wird mit der Funktion

G(W, 1,05, A) = (W_“)T (6.1)

|
————exp |— 5
2 20
2rog R
angepasst, welche eine auf die Fldche A normierte Gauf-Funktion mit dem Mittelwert g und Stan-
dardabweichung op ist.
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Abbildung 15: Histogramm von 10000 Dunkelbildern, das mit Fit G(W, p, 0, A) mit p = (—0,32 £+ 0,02) ADU,

or = (19,94 0,1) ADU und A = 1,59 - 10° angepasst wird.

So wurde die Standardabweichung des Rauschens
or = (19,9+0,1) ADU (6.2)

ermittelt und wird in der weiteren Analyse benutzt.
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6.2 Energiekalibration

Zuerst muss die Photonenenergie kalibriert werden. Die RZP dispergiert das PXS Spektrum ent-
lang der vertikalen Richtung. Das Einstellen der Photonenenergie am Experiment erfolgt iiber eine
Kippung der RZP mithilfe eines Schrittmotors, der mit dem Namen @grzp bezeichnet wird. Die
Motorpositionen sind in Schritten angegeben.

Um die Motorpositionen dem auf die Probe abgebildeten Photonenenergiebereich zuzuordnen, wird
das Absorptionsspektrum der Probe iiber die Motorposition ¢grzp im Intervall von —115 bis —50
Schritten aufgenommen. Diese Messung wird mit einer CCD-Kamera durchgefiihrt, die bereits in
die Labor-Steuerungssoftware integriert ist und somit die Aufnahmen ermdéglicht, die mit der Ver-
dnderung der Motorposition synchronisiert sind.

Zu jeder Motorposition wird eine Aufnahme gemacht. In jeder Aufnahme werden zwei rechteckige
Bereiche von Interesse (ROI, engl. ,region of interest”) festgelegt. Die Hohe der ersten ROI ist
moglichst klein gewédhlt, um eine moglichst hohe Energieauflésung von ca. 1eV zu erhalten. Die
zweite ROI deckt hingegen den ganzen Strahl ab, um die Intensitét in dem ersten ROI zu normieren.

Das gemessene Absorptionsspektrum wird mit dem Referenzabsorptionsspektrum von Gd im wei-
chen Rontgenstrahlungsbereich [13, Abb. 2] verglichen. In dem Energieintervall nimmt das Spektrum
zwei Maxima an den Gd M4 und Gd M5 Absorptionslinien an. Der Absoprtionskoeffzient fiir linear
polarisierte Strahlung j3 ergibt sich als Mittelwert von Absoprtionskoeffzienten fiir links bzw. rechts
zirkular polarisierte Strahlung.

Die Energieachse wird linear zur Motorposition przp angepasst, indem die Absorptionslinien Gd
M5 und Gd M4 den beiden Peaks im gemessenen Spektrum zugeordnet werden. Das gemessene
Spektrum und die Referenz werden in Abb. 16 iiber der Energieachse aufgetragen.

Motorposition ¢grzp in Schritten
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Abbildung 16: Absorptionsspektrum nahe der Resonanzphotonenenergien von Gd (blau) der zu untersuchenden
Probe und (orange) Referenzwert fiir Gd.
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Die Streubilder werden somit an der Motorposition przp = —67 aufgenommen, wo der hochste
XMCD-Kontrast erwartet wird. An der Motorposition przp = —52 wird eine Kontrollmessung mit
der Photonenenergie hrgq, ofi-Res = 1163 eV gemacht, die nachweislich weit von beiden Resonanz-
energien hvgq, Ms und hrgq, ma entfernt liegt und demzufolge keine resonante magnetische Streuung
beobachtet werden soll. Das erwartete Ein-Photon-Signal an der Photonenenergie hvgq, off-Res

Wad, oftRes = (176 = 1) ADU (6.3)

ergibt sich nach Gl. (4.2) und unterscheidet sich lediglich um 2 % von Wgq, M5 = (180+£1) ADU, was
im Endeffekt dieselben Parameter des Auswertungsverfahrens fiir die Photonendetektion zulésst.

6.3 Punktspreizfunktion einzelner Photonen-Ereignisse

Um die Punktspreizfunktion eines isolierten Photons zu untersuchen, werden einzeln detektier-
te Photonen in einem Gebiet auf dem Detektor von 100 px x 100 px gesucht, in dem der direkte
transmittierte Strahl detektiert wurde. Zunéchst werden diejenigen Pixel betrachtet, deren Intensi-
tatswerte im Intervall von 80 ADU bis 200 ADU liegen. (Zur Erinnerung: Wgq, M5 = 180 ADU). Um
eine Uberlagerung der Ladungsverteilung benachbarter Photonen-Ereignisse auszuschlieken, werden
nur diejenigen Photonen-Ereignisse erfasst, die keine Photonen-Ereignisse im 5 px-Umkreis haben.
Um die Fehldetektion von Pixeln mit statistisch sehr hohen Rauschwerten mdoglichst zu verringern,
wird die zusétzliche Nebenbedingung auferlegt, dass die Summe iiber die 3 px x 3 px-Umgebung um
ein Photonen-Ereignis im Intervall von (Wgq, M5 — 303x3) bis (Wad, M5 + 303x3) liegen muss, wobei
o3x3 die Standardabweichung dieser Summe ist und sich als o3x3 = V90 = 30k berechnet.

Zum Schluss werden 5 px x 5 px-Bereiche um diejenigen Pixel, welche die Bedingungen oben erfiillen,
ausgeschnitten. Die 5 px x 5 px-Bereiche werden tiber die Anzahl der Bereiche gemittelt und die Stan-
dardabweichung jedes Pixels ogr im 5 px x 5 px-Bereich wird berechnet. Die Standardabweichung
os+r enthélt allerdings die Standardabweichung des Detektorrauschens or und die Standardabwei-
chung der Verteilung des Ein-Photon-Signals og. Diese sind voneinander unabhéngig. Daher kann
die Standardabweichung og wie folgt ermittelt werden:

I _ [ 2
O5+p =05+ 0= 05 =4/05,r — 0g (6.4)
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Abbildung 17: (a) Beispiele der isolierten einzelnen Photonen und wie ihre Gesamtintensitét {iber die benachbar-
ten Pixel verteilt wird. Als Bedingung fiir die Einzelphotonendetektion wurde der Schwellenwert
90 ADU von unten und 180 ADU von oben festgelegt. Aufierdem wird die Nebenbedingung aufer-
legt, dass die Intensitét iiber einen 3 px x 3 px-Bereich mehr als 161 ADU und weniger als 200 ADU
betrégt, um lediglich einzelne Photonen zu betrachten. Das iiber 2944 5px X 5 px-Bereiche ge-
mittelte Bild (b) zeigt, dass die Intensitdt hauptséchlich innerhalb des Kreuzes verteilt wird.
Die Gesamtintensitit des Zentralpixels und des Kreuzes betragt 179,6 ADU, was gut mit dem
Erwartungswert fiir ein Photon mit der Energie hvaa, M5 tibereinstimmt. In (c) ist die Standard-
abweichung jedes Pixelwertes os gezeigt, wobei die Standardabweichung des Detektorrauschens
or = 19,94 ADU nach Gl. (6.4) abgezogen wird.

Es wurden insgesamt 2944 Photonen-Ereignisse gefunden und gemittelt. Zehn Beispiele davon sind
in Abb. 17a dargestellt. Der resultierende gemittelte 5px x 5px-Bereich in Abb. 17b zeigt, dass
der ADU-Wert eines Photons schliefslich iiber das zentrale Pixel und auf die angrenzenden Pixel in
vertikaler bzw. horizontaler Richtung verteilt wird, wobei der ADU-Wert im zentralen Pixel relativ
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konstant bleibt und
Wad, M5, reel = (116 +4) ADU (6.5)

betréigt. Die dargestellten Beispiele der 5 px x 5 px-Bereiche in Abb. 17a und die Standardabweichung
der Ladungsverteilung og in Abb. 17c ldsst ablesen, dass das gesamte Ein-Photon-Signal in einem
einzelnen Photonen-Ereignis nicht gleichméfig iiber alle benachbarten Pixel verteilt wird, sondern
nur in einem davon.

In Anbetracht der Tatsache, dass das hellste Pixel nur (116 £4) ADU von dem erwarteten gesamten
Ein-Photon-Signal Wap, ms = (180 &= 1) ADU enthélt, wiirde die weitere Erhohung des Schwellen-
wertes sy iber 116 ADU zum signifikanten Verlust der Anzahl detektierter Photonen (und folglich
von Signal) fiithren.

Aus diesem Grund wird der Schwellenwert syy = 100 ADU in der Auswertung benutzt. Die Absen-
kung des Schwellenwertes verringert hingegen die Selektivitét des Algorithmus.

6.4 Auswertung der Streubilder mit Schwellenwert-Algorithmus

Die Messdaten wurden zuerst mit dem Schwellenwert-Algorithmus verarbeitet, dessen Funktions-
prinzip in Abschnitt 4.4.1 beschrieben wurde. Die einzelnen Anwendungsschritte werden exem-
plarisch in Abb. 18 am Beispiel eines aufgenommenen Streubildes mit dem Schwellenwert sy =
100 ADU demonstriert.

(a) (b) (<) (@)

5000 5200 5400 5600 5800 6000  -100 0 100 0 1
Auslesesignal in ADU Auslesesignal in ADU Photonen

Abbildung 18: (a) Eine Einzelaufnahme der gestreuten Photonen, (b) ein gemitteltes Bild {iber 10 000 Dunkelbil-
der. Die resultierende Differenz (c) der ersten beiden Bilder und (d) der angewandte Schwellenwert
100 ADU.

Von dem mit dem MONCHO03 aufgenommenen Streubild (Abb. 18a) wird der konstante Offset
(Abb. 18b), der sich als Mittelung von 10000 Dunkelbildern ergibt, subtrahiert. Die Pixelwerte in
der resultierenden Differenz (Abb. 18c) sind erheblich geringer als in der urspriinglichen Aufnahme
des Streubild, was die Wichtigkeit dieser Korrektur des konstanten Offsets unterstreicht. Diejenigen
Pixel, deren Werte den Schwellenwert sy liberschreiten, werden in Abb. 18d dargestellt. Wie man
erkennt, werden nur sehr wenige Photonen pro Aufnahme (also pro Rontgenpuls) registriert.
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Im néchsten Abschnitt wird das resultierende Signal-zu-Rausch-Verhéltnis in Bezug auf den Schwel-
lenwert sy diskutiert.

6.4.1 Signal-zu-Rausch-Verhiltnis

Um Signal und Rauschen quantitativ auszuwerten, werden einige Begriffe und Hilfsgréfsen definiert
und ermittelt. Die Zahl der erfassten Aufnahmen wird mit N4 bezeichnet, die Anzahl der Detek-
torpixel, die fiir die Auswertung genutzt werden, mit Np. Weiterhin werden die analoge und die
digitale Photonenzahl definiert. Die analoge Photonenzahl in einem Bereich der Aufnahme ergibt
sich als Quotient aus der Summe aller Pixelwerte in einem Bereich und des Ein-Photon-Signals (in
ADU). Diese wurde folgendermafen ermittelt: Es werden N4 = 300 Streubilder gemittelt, um das
Detektorrauschen zu verringern. Die Pixelwerte im Bereich Np = 100 px x 100 px des transmittierten
Strahls werden aufsummiert und durch das Ein-Photon-Signal 180 ADU geteilt. Der Photonenfluss
(PF) in einem bestimmten Bereich der Aufnahmen ist dann:

analoge Photonenzahl
NsNp

PF = (6.6)

Die digitale Photonenzahl in einem Bereich ergibt sich als die Gesamtzahl von Photonen, die mit
dem Schwellenwert-Algorithmus mit einem bestimmten Wert sy in dem Bereich detektiert werden.
Diese wurde folgendermafsen ermittelt: Es werden dieselben 300 Streubilder genommen und einzeln
mit Schwellenwert-Algorithmus ausgewertet. Als néchstes wird die Zahl der detektierten Photonen
in demselben 100 px x 100 px-Bereich gezihlt. Dieses Verfahren wird fiir syy im Intervall von 50 ADU
bis 160 ADU mit Schrittweite 5 ADU wiederholt.

Ein Pixel kann falschlicherweise als von einem Photon getroffen bezeichnet werden, wenn das De-
tektorrauschen in dem Pixel den entsprechenden Schwellenwert sy iiberschreitet. Die Zahl von
fehldetektierten Photonen pro Pixel pro Aufnahme (FDPA) wird als digitale Photonenzahl in Dun-
kelbildern in Bezug auf sy ermittelt. Diese wurde folgendermafen ermittelt: Es werden 5000 Dunkel-
bilder genommen und einzeln mit Schwellenwert-Algorithmus ausgewertet. Alle detektierten Pho-
tonen werden als falsch detektiert betrachtet, da es sich ja um Dunkelbilder handelt. Die gesamte
Zahl der fehldetektierten Photonen wird auf die gesamte Pixelzahl 400 px x 400 px sowie die Zahl
der Aufnahmen normiert. Dieses Verfahren wird fiir sy im Intervall von 50 ADU bis 160 ADU mit
der Schrittweite 5 ADU wiederholt.

Basierend auf diesen Hilfsgrofsen wird ein Maf fiir die Giite des Schwellenwert-Algorithmus definiert,
das die Quanteneffizienz (QE) des Schwellenwert-Algorithmus genannt werden soll:

_ digitale Photonenzahl(sy) — NANp - FDPA(sy)
N analoge Photonenzahl

QE(sv)

(6.7)

Im Prinzip gibt die QE das Verhéltnis zwischen der Anzahl der Photonen, die mit dem Schwellenwert-
Algorithmus gefunden wurden, und der tatsdchlichen Zahl an detektierten Photonen aus dem ana-
logen Signal an. Da die Zahl der im Mittel fehldetektierten Photonen bekannt ist, wird die digitalen
Photonenzahl noch dahingegen korrigiert. Die QE und die FDPA sind in Abb. 19 dargestellt. Die
Zahl der fehldetektierten Photonen sinkt mit dem Schwellwert erwartungsgeméfs rapide ab. Im in-
teressanten Bereich ab einem Schwellenwert von 100 ADU, erreicht man Werte von 107° falschen
Photonen pro Pixel und Aufnahmen. Dieser Wert erscheint zuerst recht klein, kann aber bei Anzah-
len von Pixeln und Aufnahmen von jeweils einigen Zehntausend, {iber die ein Signal gemittelt wird,
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schnell zu einem erheblichen Untergrund fiihren. Mit dem Wissen um die Hohe dieses Untergrunds
kann dieser aber leicht korrigiert werden.

Auch die Quanteneffizienz nimmt mit gréfserem Schwellenwert ab, da immer mehr Photonen-Ereignisse
mit zu kleinem Signal im zentralen Pixel verloren gehen. Idealerweise sollte die QE bei eins liegen.
Interessanterweise ist sie aber bei einem Schwellenwert unterhalb von 100 ADU gréfer als eins, was
darauf hindeutet, dass viele Photonen mehrfach gezéhlt wurden, da auch die zum zentralen Pixel
benachbarten Pixel den Schwellwert iiberschreiten. Oberhalb eines Schwellenwertes von 100 ADU
sinkt die QE dann unter eins und erreicht schon fiir sy, > 150 ADU einen Wert von fast null.

Bei der Auswertung mit dem Schwellenwert-Algorithmus wird das Schrotrauschen wegen des nied-
rigen detektierten Photonenflusses als die primére Rauschquelle betrachtet. Die Erwartungswerte
des detektierten Signals Sgw und des dazugehorige Schrotrauschens Ngw lassen sich dann folgen-
dermafen ausdriicken:

Sew(sv, Na, Np) = NaNp [PF - QE(sv)] (6.8)

New (sv, Na,Np) = v/NaNp [PF - QE(sy) + FDPA(sy)] (6.9)

Die Erwartungswerte hingen u.a. vom Photonenfluss ab, der sich je nach Bereich in der Aufnah-
me unterscheiden kann. So ist das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis in der Aufnahme ortsabhéngig. In
Abb. 19 sind auch die Erwartungswerte des Signals und des Schrotrauschens exemplarisch fiir den
zentralen Bereich des Direktstrahls (siehe auch Abb. 20) dargestellt. Die Erwartungswerte Sgw und
Ngw betragen im interessanten Bereich von sy = 100 ADU-125 ADU beide ca. 1 Photon, wenn das
Signal in einem Pixel (Np = 1) iiber 300 Aufnahmen (N4 = 300) gemittelt wird. Damit ist fiir
diesen ausgewdhlten Fall das SNR auch ungeféhr eins. Das SNR kann verbessert werden, in dem
iiber eine grofere Anzahl von Pixeln oder Aufnahmen gemittelt wird. Spéter wird diese Methode
auch zur Bestimmung des SNR des Streusignals genutzt.
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Abbildung 19: In Bezug auf den Schwellenwert sy sind (oben links) Quanteneffizienz und (oben rechts) Zahl der
fehldetektierten Photonen aufgetragen. Somit werden Erwartungswerte von Signal (unten links)
und Rauschen (unten rechts) iiber der Summe von 300 Aufnahmen S/New(sv, N4 = 300, Np =
1) aufgetragen. Man kann sehen, dass Signal und Rauschen fiir den Schwellenwert sy im Intervall
100 ADU-125 ADU vergleichbar sind.

6.5 Resonante Rontgenkleinwinkelstreuung

Fiir die Messung der resonanten Rontgenkleinwinkelstreuung der Fe/Gd-Probe wurden 50 000 Auf-
nahmen mit dem Schwellenwert-Algorithmus einzeln ausgewertet und aufsummiert. In Abb. 20
sind die Summen der ausgewerteten Aufnahmen auf einer logarithmischen Skala dargestellt. Fiir
die Auswertung wurde der Schwellenwert sy im Intervall von 50 ADU-260 ADU variiert, um einen
Uberblick iiber die Abhéingigkeit der Ergebnisse vom Schwellenwert zu geben.

Der helle rechteckige Bereich im Zentrum ist der Direktstrahl, welcher durch das SiN-Fenster mit
der Probe transmittiert wird. Das Fenster schneidet einen sehr breitbandigen Bereich aus dem
von der RZP fokussierten Strahl heraus. Die Photonenenergie ist weiterhin entlang der vertikalen
Richtung dispergiert. Deutlich erkennbar ist die Gd M5 Absorptionslinie im Zentrum des Fensters.
Nur Photonen aus diesem Bereich sollten resonant zur XMCD-basierten Streuung beitragen.
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Abbildung 20: Anzahl der detektierten Photonen mithilfe des Schwellenwert-Algorithmus mit dem Schwellenwert
sv (a) 50 ADU, (b) 100 ADU, (c¢) 125 ADU, (d) 150 ADU, (e) 170 ADU, (f) 180 ADU, (g) 200 ADU,
(h) 220ADU und (g) 260 ADU. Aufsummiert wurden jeweils 50000 Aufnahmen. Die dunklere
horizontale Linie im Zentrum des direkten Strahls entspricht der Gd M5 Absorptionskante.

In Abb. 20b, ¢ und d kann eindeutig das ringférmigen Streumuster beobachtet werden, das dem
erwarteten Streuring der magnetischen Doménen entspricht. Beim Einsatz héherer Schwellenwerte
sy = 150ADU, 170 ADU und 180ADU (Abb. 20d, e und f) wird zwar weniger Rauschen als
Photonen fehldetektiert, aber auch die Streuring sind wesentlich kontrastdrmer. Fiir die weitere

Auswertung wird ein Schwellenwert von sy = 100 ADU genutzt.
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6.5.1 Auswertung des Streusignals

Wichtig zu beachten ist, dass die Summen der Aufnahmen lge, die mit dem Schwellenwert-Algo-
rithmus ausgewertet sind, die fehldetektierten Photonen enthalten. Daher gilt:

Ies = NANp [PF - QE + FDPA] = Ny Np [PF - QE] + NpN, - FDPA (6.10)

S

So muss die FDPA (vgl. Gl. (6.8)) von jedem Pixel als Offset abgezogen werden, um das eigentliche
Signal S zu erhalten:

S = Iges — N4y - FDPA(sy) (6.11)

N— ———
AfFppa

Es konnen die Pixel in den Aufnahmen (Abb. 21) gefunden werden, in denen sich die Photonen bei
der Erhéhung von sy bis zu 600 ADU detektieren lassen. Solche Pixel werden aussortiert, weil es sich
dabei um hochenergetische kosmische Strahlung oder um die von der PXS emittierten Elektronen
handelt.

(a) (b) (c)
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Abbildung 21: Die Summe der 50000 ausgewerteten Aufnahmen mit Schwellenwert sy (a) 180 ADU, (b)
450 ADU und (c) 600 ADU. Diejenigen Photonen, die mit allen Schwellenwerten detektiert wur-
den, sind griin eingekreist.

Die ausgewertete Summe von 50 000 Aufnahmen wird in Polarkoordinaten transformiert. Dafiir ist
es notig, den Mittelpunkt der Transformation des Koordinatensystems festzulegen. Die resonante
magnetische Streuung ist sehr energieselektiv und findet {iberwiegend an der Resonanzfrequenz
statt, welche sich in den Streubildern als eine schmale, horizontale, dunklere Linie im Direktstrahl
identifizieren lasst. Die Absorptionslinie bestimmt also die vertikale Position des Mittelpunktes. Die
horizontale Koordinate des Mittelpunktes wird durch die Anpassung eines elliptischen Umrisses
ermittelt (Abb. 22a).
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Abbildung 22: (a) Die Summe von 50000 ausgewerteten Aufnahmen, die sowohl mit dem Schwellenwert sy =
100 ADU als auch mit der oberen Grenze 600 ADU ausgewertet wurden. Davon wird der Offset
Arppa = 1,7 Photonen/Pixel abgezogen. Der griine Punkt bezeichnet den Mittelpunkt des ellip-
tischen Umrisses, der fiir die Transformation zwischen den Koordinatensystemen benutzt wird.
Im Bild (b) ist der direkte Strahl ausmaskiert. Das Pfeilende entspricht dem Winkel ¢ = 0°, die
Pfeilrichtung entspricht der positiven Richtung der Azimutalwinkelkoordinate. In Unterabb. (c)
ist die in Polarkoordinaten transformierte Unterabb. (b) zu sehen.

Der direkte Strahl wird vor der Transformation ausmaskiert (Abb. 22b), damit er nicht zur Streuin-
tensitédt des Streurings im Uberlappbereich beitragt.

Der Betrag des Streuvektors ¢ kann aus dem Ringradius r berechnet werden iiber
4
q(r) = — " Sin (arctan f) . (6.12)
AGd, M5 l

Die Intensitét in Polarkoordinaten (Abb. 22¢) wird iiber den Azimutwinkel ¢ aufintegriert. Die radia-
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le Intensitat wird zunéchst {iber dem Streuvektorbetrag q aufgetragen. Das resultierende Spektrum
der Kleinwinkelstreuung wird mit der Gamma-Funktion

¢’ exp [ {]

a’T(8)

angepasst. Diese Verteilungsfunktion eignet sich gut fiir die Beschreibung der Streuung von magne-
tischen Wurmdoménen [24]. Das Maximum der Funktion g(q, 8, a, A) liegt an der Stelle ¢max = af.
Das Spektrum der Kleinwinkelstreuung sowie die Fit-Funktion sind zusammen mit dem Betrags-
quadrat der Fourier-Transformierten des MFM-Scan der Probe (Abb. 4d), der als Referenz dient,
in Abb. 23 dargestellt.

9(q,B,a,4) = A (6.13)

o 3,07 Betragsquadrat der Fourier-Transformierten
£ vom MFM-Scan der Probe (Abb. 4d)
é; ermitteltes Signal
S mit maskiertem Direktstrahl (Abb. 22b)
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Abbildung 23: azimutal (hellblaue Punkte) aufintegrierte Streuintensitit und (orange Linie) die Fourier-
Transformierte der magnetischen Struktur der Probe (Abb. 4d) mit dem Maximum bei ¢ =
(18 + 1) pm ™!, Die radiale Streuintensitiit wird mit (blaue Linie) Fit g(q) mit den Parametern
B=1(95+0,5), a = (1,93 +0,09) und A = (39,4 + 0,8) angepasst. Das Maximum des Fits liegt
bei gmax = (18 & 2) pm ™.

Die MFM-Daten und die Streudaten liegen im ¢-Spektrum sehr nah bei einander. Die gemes-
sene Intensitétsverteilung hat eine grofere radiale Ausdehnung des Streurings als die Fourier-
Transformierte des MFM-Scan der Probe. Dieses Phéanomen lésst sich mit der grofen Breite des
Strahlprofils erkliaren. Uber die Faltung des Streusignals mit dieser Ausdehnung des Strahls kommt
es auch zur Verbreiterung des Spektrums der Kleinwinkelstreuung. Das Maximum der Fourier-
transformierten MFM-Daten liegt innerhalb des Fit-Vertrauensbereiches der Rontgenstreuung.

In Analogie zu Abschnitt 6.4.1 werden die Erwartungswerte Sgw und Ngw je Pixel (Np = 1) fiir
die ausgewerteten Summen von N4 = 50000 Aufnahmen im Bereich des Streuringes bestimmt.

Sew = 1,97 Photonen

(6.14)
Ngw = 1,91 Photonen

Damit ist das SNR je Pixel ungefédhr eins und SNR ~ +/Np, wenn iiber Np Pixel gemittelt wird.
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Der mittlere Umfang des Streurings betragt ca. 27 - 75 px. So wird das SNR mit der azimutalen
Integration von eins auf ca. 22 fiir jeden Datenpunkt im Durchschnitt in Abb. 23 erhoht.

6.5.2 Nicht-resonante Messung

Es wird eine Kontrollmessung bei einer nicht-resonanten Photonenenergie hvgq, offres =~ 1163 eV
durchgefiihrt, um zu beweisen, dass ein resonanter magnetischer Effekt der beobachteten Intensi-

tatsverteilung zugrunde liegt.

Es werden ebenfalls 50 000 Aufnahmen aufgenommen und mit dem Schwellenwert-Algorithmus aus-
gewertet, wobei die Schwellenwerte sy im Intervall von 50 ADU-180 ADU variiert werden, damit
sich die Ergebnisse mit den Ergebnissen an der resonanten Photonenenergie (Abb. 20) vergleichen

lassen.
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Abbildung 24: Anzahl der detektierten Photonen, ausgewertet mithilfe des Schwellenwert-Algorithmus bei den
Schwellenwerten sy (a) 50 ADU, (b) 100 ADU, (c) 125 ADU, (d) 150 ADU, (e) 170 ADU und (f)
180 ADU. Aufsummiert werden jeweils 50 000 Aufnahmen; aufgenommen bei der Photonenenergie
hvad, ofi-Res ~ 1163 eV.

Bis zu einem Schwellenwert von 125 ADU wird eine fast homogene Intensitatsverteilung beobachtet,
die auf die Probentopographie (Rauigkeit und Kristallinitdt von Diinnschichten und Substrat) so-
wie fehldetektierte Photonen zuriickzufiihren ist. Oberhalb dieses Schwellenwertes wird kaum noch
Intensitdt auferhalb des Direktstrahls detektiert. Ein Streuring ist bei keinem Schwellenwert er-

kennbar.
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6.6 Auswertung mit Clustering-Algorithmus

Die Analyse der Punktspreizfunktion eines isolierten Photons (siche Abschnitt 6.3) demonstriert,
dass bis zu 36 % des Ein-Photon-Signals auferhalb des zentralen Pixels liegt. In dem Fall kann der
Ansatz des Clustering-Algorithmus, der in Abschnitt 4.4.2 beschrieben wurde, vorteilhaft sein, um
die Gesamtladung eines Photons zuriickzugewinnen und dadurch die Sensitivitdt der Photonener-
kennung zu erhohen.

Unter Berticksichtigung der Ergebnisse der durchgefithrten Analyse und zwar, dass der gesamte
ADU-Wert eines Photons grundsétzlich innerhalb zweier benachbarter Pixel verteilt wird, wird der
Cluster-Kern
11
K, = [1 1] (6.15)
benutzt.

Die Einzelschritte der Anwendung des Clustering-Algorithmus sind exemplarisch in Abb. 25 am
Beispiel desselben Streubildes dargestellt, das zur Demonstration der Einzelschritte des Schwellen-
wert-Algorithmus in Abb. 18 benutzt wurde.

(c) (d) (f) (g)

EET ) S S (e

-100 0 100 -250 0 250 0 200 0 1
Auslesesignal in ADU Auslesesignal in ADU Auslesesignal in ADU Photonen

Abbildung 25: Die Differenz (c) des aufgenommenen Streubildes und des konstanten Offsets stimmt mit Abb. 18¢c
iiberein. Diese Differenz wird mit dem Cluster-Kern K, gefaltet (d). Es werden nur lokale Maxima
(f) in 2 px x 2 px-Umgebungen behalten. Zum Schluss (g) wird der Schwellenwert sq = 150 ADU
angewendet.

Die ersten beiden Schritte, in denen der konstante Offset vom aufgenommenen Streubild abgezogen
wird, ist zum Schwellenwert-Algorithmus identisch (Abb. 18a und b) und werden daher in Abb. 25
weggelassen. Die resultierende Differenz (Abb. 25¢) wird mit dem Cluster-Kern Ky gefaltet (Abb.
25d). Als Néchstes werden die lokalen Maxima in 2 px x 2 px-Nachbarschaft gesucht und behalten
(Abb. 25f). Zum Schluss werden diejenigen Punkte, die den Wert sg itiberschreiten, als Photonen
bezeichnet (Abb. 25g). Mit dem Einsatz des Clustering-Algorithmus kénnen in demselben Streubild
mehr Photonen detektiert werden als mit dem Schwellenwert-Algorithmus (vgl. Abb. 18d).

Auf diese Weise werden 50 000 Aufnahmen einzeln ausgewertet und aufsummiert. In Abb. 26 sind die
Summen der ausgewerteten Aufnahmen in log-Skala dargestellt. Fiir die Auswertung aller Summen
wird ein Schwellenwert sg aus dem Intervall von 150 ADU-250 ADU genommen.
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Abbildung 26: Anzahl der detektierten Photonen mithilfe des Clustering-Algorithmus mit Cluster-Kern Ky und
den Schwellenwerten sg (a) 150 ADU, (b) 170 ADU, (c) 180ADU, (d) 200ADU, (e) 220ADU
und (f) 250 ADU. Aufsummiert wurden jeweils 50 000 Aufnahmen. Aufgenommen an der Gd M5

Resonanzfrequenz.

Man kann in der Auswertung der an der resonanten Photonenenergie aufgenommenen Daten das
ringdhnliche Muster erkennen. Jedoch ist es notig, zundchst einen Blick auf die Messdaten an der

nicht-resonanten Photonenenergie hvgq, off-Res 21 Werfen.
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Abbildung 27: Anzahl der detektierten Photonen mithilfe des Clustering-Algorithmuses mit Cluster-Kern Ko
und dem Schwellenwert sq (a) 150 ADU, (b) 170 ADU, (c) 180 ADU, (d) 200 ADU, (e) 220 ADU
und (f) 250 ADU. Aufsummiert werden jeweils 50000 Aufnahmen. Aufgenommen an der Photo-
nenenergie hvgd, off-Res ~ 1163 eV.

Die Anzahl an fehldetektierten Photonen ist so hoch, dass sich die vergleichbaren Photonenzahlen
im Bereich des Streurings bei den resonanten und nicht-resonanten Photonenenergien ergeben. Dazu
konnen am wahrscheinlichsten zwei Aspekte beitragen.

Der erste Faktor ist Detektorrauschen mit der Standardabweichung og = 19,94 ADU, die vergleich-
bar mit dem Ein-Photon-Signal Wgq, M5 = 180 ADU ist. Wird die Summe eines 2 px x 2 px-Clusters
erfasst, ist die Standardabweichung dieser Summe o9y9 = Vior = 20R.

Als Néchstes geht man davon aus, dass das gesamte Ein-Photon-Signal 180 ADU eines Photons
innerhalb des 2 px x 2 px-Clusters liegt und der Schwellenwert s bis auf 170 ADU oder 180 ADU
erhoht werden kann.

Da die Verteilung des Detektorrauschens gut einer Gauk-Verteilung G(W, u, o, A) folgt, kann die
Zahl der fehldetektierten Photonen in Bezug auf den eingesetzten Schwellenwert sy,o und die
bekannte Standardabweichung des Detektorrauschens o wie folgt ermittelt werden:

FDPARw, sy, = / G(W,0,0, A) dW = g [1 —erf (igf)] (6.16)
Sv/Q

Im Falle eines 2 px x 2 px-Clusters mit der resultierenden Standardabweichung gayo erhilt man bei
dem Schwellenwert sg = 170 ADU den folgenden Erwartungswert fehldetektierter Photonen:

FDPAgw, 170ApU = 1,014 -107° (6.17)
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Wird der Wert sg bis auf 180 ADU erhoht, dann verringert sich der Erwartungswert der fehldetek-

tierten Photonen:
FDPAgw, 180 ADU = 3,194 - 107° (6.18)

Wird der Schwellenwert-Algorithmus mit dem Wert sy = 100 ADU eingesetzt, ist die Standardab-
weichung 01«1 = or und der Erwartungswert der fehldetektierten Photonen gleich:

FDPAgw, 110ApU = 2,654 - 1077 (6.19)

Man sieht, dass die erwartete Zahl der fehldetektierten Photonen beim Ansatz des Clustering-Al-
gorithmus selbst unter den besten Bedingungen ca. 10 mal hoher ist als ohne Clustering.

Es werden Histogramme iiber die Pixelwerte und Summen von 2px X 2 px-Clustern von 10000
Dunkel- und Streubildern in Abb. 28 aufgetragen. In der Regel kénnen mehrere Peaks in einem
Histogramm iiber die Pixelwerte identifiziert werden. So liegt typischerweise der erste Peak bei
0ADU und entspricht dem Detektorrauschen. Weiter sollen die dquidistanten Peaks folgen, die
einem, zwei oder mehreren Photonen-Ereignissen entsprechen.
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Abbildung 28: Histogramme der (a) direkten Pixelwerte und der mit (b) Ko-Clustering-Kern gefalteten Pixelwer-
te, wobei nur die lokalen Maxima im 2 px X 2 px-Umgebungen behalten werden. In den eingefiigten
Graphen sind die Bereiche detailliert dargestellt, in denen sich die Schnittpunkte (vertikale Li-
nien) der Dunkelbilder- und Streubilder-Histogramme befinden. Fiir jedes Histogramm wurden
10000 Dunkelbilder sowie Streubilder verwendet.

In beiden Histogrammen konnen keine erkennbaren Peaks beobachtet werden, die den Photonenen-
Ereignissen entsprechen wiirden. Allerdings existieren Intervalle in den beiden Histogrammen, wo



Kapitel 6. Ergebnisse 43

die Streubilder mehr Pixel bzw. 2 px x 2 px-Cluster als Dunkelbilder enthalten. Im Histogramm von
den nicht-geclusterten Pixeln (Abb. 28a) beginnt das Intervall mit dem Wert 72 ADU, obwohl das
hellste Pixel ca. 116 ADU pro Photon enthélt. Die Asymmetrie des ersten Peaks im Histogramm
der Streubilder konnte bisher nicht erkldrt werden. Im Histogramm von den geclusterten Pixeln
(Abb. 28b) beginnt das Intervall mit dem Wert 172 ADU, was mit dem erwarteten Ein-Photon-
Signal 180 ADU gut korreliert.

Der zweite Faktor ist der konstante Offset, der sich aus der Mittelung der Dunkelbilder ergibt und
von jedem Streubild subtrahiert wird. Es scheint so zu sein, dass der statische Hintergrund sich im
Laufe der Zeit verdndert. Dariiber hinaus hingt die Veranderung vom Photonenfluss ab. So wird
ein zusatzlicher Offset WA zu jedem Pixel addiert.

Dieser Offset taucht wohl bei der Anwendung des Schwellenwert-Algorithmus auf, scheint aber ver-
nachléssighar klein gegeniiber dem einzelnen Pixelwert zu sein. Bei der Anwendung des Clustering-
Algorithmus mit dem 2 px X 2 px vervierfacht sich der Offset WA und erhéht die Zahl der fehlde-
tektierten Photonen.

Der Cluster-Kern kann in Bezug auf die vorliegende Gesamtladungsverteilung, die grundlegend
zwischen zwei benachbarten Pixeln stattfindet, angepasst werden. Zum Beispiel konnen jeweils die
Cluster-Kerne

1
Kax1 = [J bzw. Kixo = [1 1] (6.20)

benutzt werden. So wird die Standardabweichung eines Clusters von 20g auf /20p verringert.
Ebenso wird der gesamte Offset nur 2Wa statt 4Wa sein. Der Offset Wa kann durch die haufigere
Aufnahme von Dunkelbildern gesenkt werden.



7 Diskussion und Zusammenfassung

Das Ziel dieser Arbeit war es, ein Experiment zu entwerfen und durchzufiihren, welches nachweist,
dass die Detektion resonanter Kleinwinkelstreuung von einer magnetisch lateral heterogenen Probe
an einer Laborquelle fiir weiche Rontgenstrahlen moglich ist. Als Rontgenquelle wurde eine Laser-
getriebene Plasmaquelle eingesetzt, in der die Rontgenstrahlung aus dem breiten Emissionspektrum
mit einer Reflexionszonenplatte nahe um die Gd-Resonanzenergie fokussiert wird. Das Experiment
sollte zeigen, ob die zu erwartende geringe Kohérenz der Quelle fiir den Streuversuch ausreichend ist
und ob magnetischer Streukontrast auch fiir unpolarisierte Strahlung moglich ist. Grofste Herausfor-
derung war aber die Detektion des zu erwartenden extrem kleinen Streusignals in der Gréfsenordung
von nur einigen wenigen Photonen pro Puls.

Die wesentliche Neuerung des durchgefithrten Experiments ist die Einzelpuls-basierte Detektion
des Signals. Diese Art der Detektion in Verbindung mit Algorithmen zum Auffinden einzelner
Photonen-Ereignisse in jeder Einzelaufnahme des Detektors sollte es ermdglichen, das Signal-zu-
Rausch-Verhéltnis (SNR, engl. signal to noise ratio) so zu verbessern, dass auch extrem kleine
Signale wie die Kleinwinkelstreuung gemessen werden kénnen. Fiir dieses Detektionsschema war es
notig, die Rontgenquelle und einen neuartigen schnellen Flachendetektor elektrisch zu synchronisie-
ren und den Detektor in das Datenerfassungssystem der Laborquelle zu integrieren. Die Algorithmen
zum Trennen von Photonen-Ereignissen und Hintergrundrauschen wurden im Zuge dieses Experi-
ments genau analysiert.

Der verwendete MONCH Detektor wurde hierfiir vorab ausfiihrlich getestet und charakterisiert.
Dabei wurde eine hohe Quanteneffizienz von iiber 90 % bei einer Photonenenergien an den Gd M-
Kanten (ca. 1200eV) gemessen. Auch das Rauschverhalten als Funktion der Belichtungszeit wurde
als wichtige Kenngrofte bestimmt. Dabei hat sich gezeigt, dass das Rauschen generell recht hoch im
Vergleich zum Photonensignal ist. Dieses Signal verteilt sich zu dem auf mehrere Pixel. So enthélt
der hellste Pixel nur ca. 64 % des gesamten Signals. Das Detektorrauschen kann aber durch Absenken
der Belichtungszeit deutlich reduziert werden. Um diesen Vorteil nutzen zu konnen, ist aber eine
genaue Synchronisation zwischen Quelle und Detektor erforderlich.

Bei der Bestimmung der Rauschcharakteristik ist aber auch offenbar geworden, dass das hier einge-
setzte Modul die verdffentlichte Spezifikation [5] nicht erreicht (siche Abb. 12). Wihrend bei einer
Belichtungszeit unterhalb von 10 s die Abweichungen noch klein sind (<10 %), erreichen sie bei 1 ms
Belichtungszeit fast 50 %. Moglicherweise gibt es hier iiber eine Optimierung der Detektorparameter
mit Unterstiitzung des Herstellers noch Raum fiir Verbesserungen.

Der MONCH-Detektor wurde mit der Laser-getriebenen Réntgenlaborquelle so synchronisiert, dass
jeder Puls der Rontgenquelle mit dem Detektor als einzelne Aufnahme aufgezeichnet werden konn-
te. Die Belichtungszeit lief sich bis zu 1ps reduzieren. Die kiirzeste Belichtungszeit des MONCH-
Detektors von 100 ns konnte aufgrund des Jitters zwischen dem Trigger-Generator und dem Detektor
nicht eingestellt werden, was im Endeffekt aber nur zu einer geringen Verbeserung des Detektor-
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rauschens gefiihrt hitte. Der Rauschabstand zum zentralen Pixel eines Photonenereignisses (an der
Gd Mb-Kante) betrug 5,80 (7,6 dB). Wie in dieser Arbeit gezeigt wurde, reicht dieser Abstand zur
Detektion von einzelnen Photonen bei der verwendeten Photonenenergie tiber einen Schwellenwert-
Algorithmus aus. Wegen des extrem niedrigen detektierten Photonenflusses von nur ca. 60 Photonen
pro Puls, ist die Beobachtung eines Streumusters beim Aufsummieren einzelner Streubilder ohne
diese Auswertung unmoglich.

Es wurden zwei Algorithmen zur Auswertung der aufgenommenen Streubilder implementiert. Im
Schwellenwert-Algorithmus wird das Signal in einem Pixel als ein Photon bestimmt, wenn dieses
einen vorgegebenen Schwellenwert {iberschreitet. Im Clustering-Algorithmus werden zunéchst die
Summen von Pixel-Clustern abgebildet, die mit dem vorgegebenen Schwellenwert verglichen wer-
den. Beiden Algorithmen waren in der Lage, einzelne gestreute Photonen durch Diskreditierung
vom Hintergrundrauschen zu trennen. Obwohl der Clustering-Algorithmus fiir den Fall der starken
Spreizung des Ein-Photon-Signals entwickelt wurde, wurde eine grofse Anzahl an fehldetektierten
Photonen beobachtet. Der Einsatz des Schwellenwert-Algorithmus war hingegen effizienter als der
Clustering-Algorithmus und ermdéglichte, das erwartete Streumuster zu beobachten, obwohl weniger
gestreuten Photonen detektiert wurden.

Aus den Ergebnissen dieser Arbeit lassen sich mehrere Schlussfolgerungen hinsichtlich des gesam-
ten Mess- und Auswertungsverfahrens ziehen. So wurde mit dem Experiment nachgewiesen, dass
die XMCD-basierte Streuung sich auch mit unpolarisierter Strahlung beobachten lasst. Durch die
erfolgreichen Streuexperimente konnte auferdem gezeigt werden, dass mindestens {iber die Linge
der Doménenperiode (600nm) die Laser-getriebene Quelle geniigend kohérent ist, um ein Inter-
ferenzmuster zu erzeugen. Natiirlich setzt sich bei einer gesamten Beleuchtungsgrofse von einigen
hundert Mikrometern das Streubild inkohédrent aus vielen kohérent beleuchteten lokalen Bereichen
zusamimen.

PXS-Laborquellen fiir weiche Rontgenstrahlung wurden bisher hauptséchlich fiir Untersuchungen
mit Rontgenabsorptionsspektroskopie eingesetzt [25, 26, 27]. Kiirzlich wurde gezeigt, dass sich auch
Rontgendiffraktionsexperiemente an magnetischen Proben an diesen Quellen realisieren lassen [4].
Dabei wurden auch magnetische Multilagenschichten verwendet und rdumliche Information tiber die
magnetische Ordnung dieser Schichten in die Probentiefe gewonnen. Die Kleinwinkelstreuversuche,
die in dieser Arbeit durchgefiihrt wurden, erméglichen Zugang zur rdumlichen Struktur von magne-
tischen Proben in der lateralen Richtung, also zu magnetischen Texturen in der Probenebene. Die
hier gezeigte Messung ist nach meinem Wissen die erste Labormessung eines resonanten Kleinwinkel-
streusignals mit weichen Rontgenstrahlen (also im Bereich von Photonenenergien 300 eV-2000¢eV).
Dieser Energiebereich ist wissenschaftlich von hoher Bedeutung, da er viele spektroskopisch inter-
essante kern-nahe resonante Uberginge fast aller chemischen Elemente enthilt, darunter eben auch
die Ubergéinge mit dem stirksten XMCD-Kontrast. Bisher wurden diese Experimente ausschlieflich
an Synchrotronstrahlungsquellen und XFELs durchgefiihrt.

Der verwendete Aufbau ermoglicht bereits zeitlich hoch-aufgeloste Messungen (zeitliche Auflosung
ca. 10ps [4]) nach Laseranregung, Messungen im angelegten Magnetfeld und Messungen bei ver-
schiedenen Temperaturen (iiber einen Kryostaten) der Probe. Diese Moglichkeiten lassen sich jetzt
direkt mit der rdumlichen Auflésung im Nanometerbereich, die die Kleinwinkelstreuung bietet,
kombinieren. Die Aufnahme des dargestellten Streumusters aus der Summe von 50 000 Aufnahmen
dauerte ca. 10 Minuten in Echtzeit. Dadurch und durch die lange Betriebsdauer der Quelle von meh-
reren Stunden iiber Tage hinweg konnen somit zum ersten Mal ganze Messreihen zur resonanten
Kleinwinkelstreuung im Labor aufgenommen werden.
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Das Messverfahren bietet damit aussichtsreiche Moglichkeiten zum Beispiel fiir die Untersuchung
der Ausbildung von magnetischen Texturen nach Laseranregung. Kiirzlich wurde die Erzeugung
einer Phase von magnetischen Skyrmionen in Co-basierten Mehrschichtsystemen beobachtet [10].
Die Prozesse spielen sich im Zeitbereich von einigen 100 Pikosekunden ab und kénnen derzeit nur
am XFEL beobachtet werden. Wie in dieser Arbeit gezeigt, lassen sich die Streuinformationen sogar
mit spektroskopischen Informationen kombinieren. Diese Informationen kénnen z.B. hilfreich fiir die
Normierung der Streuintensitét sein.

Es konnen einige Schritte unternommen werden, um den aktuellen experimentellen Aufbau sowie die
Auswertungsverfahren zu verbessern. Die Probe kann kleiner gemacht werden, um die Uberlagerung
des Streurings mit dem Direktstrahl zu vermeiden. Die hohe Zahl der fehldetektierten Photonen beim
Clustering-Algorithmus, die den Algorithmus nicht zur Anwendung kommen liefs, kann dadurch
gesenkt werden, dass kleinere Clustering-Kerne benutzt werden. Die Dunkelbilder, die gemittelt
werden und von jedem Streubild subtrahiert werden, kénnen viel hdufiger aufgenommen werden.
Dafiir kann z.B. die Leerlaufzeit des Detektors zwischen den Rontgenpulsen ausgenutzt werden.
Mit der Auslesezeit von ca. 250 ps und der Belichtungszeit von 1 s kénnten bis zu 30 Dunkelbilder
innerhalb der 10 ms Periode zwischen zwei Streubildern aufgenommen werden.

Messungen an einer Fe L3 Resonanzenergie wiren ebenfalls von grofem Interesse. Der Photonen-
fluss der Quelle ist bei diesen niedrigeren Energien fast dreimal so hoch. Dariiber hinaus ist die
Reflexionszonenplatte fiir Fe ca. vier Mal effizienter als die Reflexionszonenplatte fiir Gd. Allerdings
ist das Ein-Photon-Signal von Fe L3 im Vergleich mit Gd M5 um 60 % niedriger, was es nummerisch
komplizierter macht, die Photonen effizient zu erkennen.

Zusammengefasst wurde in dieser Arbeit das erste resonante Kleinwinkelstreusignal von einer ma-
gnetischen Probe mit einer Laborquelle im weichen Rontgenbereich aufgenommen. Als Probe dienten
magnetische Doménen in einem Fe/Gd-Mehrschichtsystem. Technisch méglich gemacht wurde diese
Messung durch die Implementierung eines schnellen Detektors zur Erfassung des Streusignals einzel-
ner Rontgenpulse und die nachfolgende numerische Detektion einzelner Photonenereignisse in den
Aufnahmen. Die Quelle erméoglicht zeitaufgeloste Messungen mit einer Auflésung von 10 ps. Messun-
gen von Magnetisierungsdynamik mit dieser Kombination aus rdumlicher und zeitlicher Auflésung
waren bisher nur am XFEL moglich und koénnen jetzt in einer flexiblen Probenumgebung im Labor
durchgefiihrt werden.
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