UNK
Korreliert abgebildet

Eine neue Methode erlaubt es, mit inkohadrent gestreutem Licht
Strukturen auf atomarer Skala raumlich abzubilden.

ehen heif3t verstehen — daher

haben bildgebende Verfahren
in Forschung und Technik eine
herausragende Bedeutung. Um
kleinste Strukturen abzubilden, ist
seit vielen Jahrzehnten die Ront-
genkristallographie etabliert. Damit
ist es moglich, die Struktur kris-
tallisierter Molekiile abzubilden,
was etwa fiir die Entschliisselung
des menschlichen Erbguts entschei-
dend war. Viele biologisch relevante
Molekiile kristallisieren aber nicht.
Mithilfe des ,,Coherent Diffractive
Imaging® lassen sich dennoch ein-
zelne nanoskopische Objekte durch
Rontgenbeugung analysieren [1].
Kiirzeste Rontgenpulse erlauben es
nicht nur, einzelne Molekiile und
Nanokristalle abzubilden, sondern
auch chemische Prozesse zeitlich
aufgel6st darzustellen.

Um in Streubildern stabile Inter-
ferenzmuster zu erhalten, muss der
gesamte Prozess kohdrent ablaufen.
Die hohe Intensitiat der Rontgen-
strahlung, die fiir ein hinreichendes
Signal nétig ist, fiihrt aber zu
inkohérenter Steuung, z. B. durch
Fluoreszenzstrahlung oder zuneh-
mende Compton-Streuung. Kiirz-
lich haben Physiker aus Erlangen
und Hamburg ein komplementares
Abbildungsverfahren gefunden, das
genau dieses inkohérente Streulicht
ausnutzt (,,Incoherent Diffractive
Imaging®) [2, 3].

Das Prinzip lasst sich mit einer
Variante des Doppelspalt-Expe-
riments illustrieren, bei der Licht
an zwei Atomen streut (Abb.1). In
einem Detektor wird durch den
Unterschied As der Streupfade ein
Interferenzmuster nachgewiesen.
Die charakteristische rdumliche
Frequenz, mit der sich das Muster
in festen Abstdnden wiederholt,
héngt von der Anordnung der
Atome ab. Im Allgemeinen folgt
das gebeugte Licht der rdumlichen
Fourier-Transformation der zu
untersuchenden Struktur. Inkohé-
rente Streuung lasst sich durch eine
Phasenverschiebung ¢ in einem der
Streupfade modellieren, die das In-
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Abb.1 Streut Licht kohdrent an zwei
Atomen, ergibt sich ein Interferenzmus-
ter in der Intensitat (a). Eine Phasenan-
derung ¢ verschiebt das Interferenzmus-
ter (b). Fiir inkoharent gestreutes Licht
verschwindet beim Mitteln Uber ¢ die

terferenzmuster rdumlich versetzt.
Bei lingeren Messungen variiert ¢
zufillig, und das Interferenzmuster
geht verloren: Koharente Methoden
sind nicht mehr anwendbar.

Dabher ist beim ,, Incoherent Dif-
fractive Imaging“ die Belichtungs-
zeit so kurz, dass ¢ wahrenddessen
konstant bleibt. Dann zeigt jeder
Schnappschuss ein Interferenz-
muster, das jedoch abhéngig von ¢
zufillig verschoben ist. Ein Mitteln
aller Einzelaufnahmen loscht da-
her weiterhin die Interferenz aus.
Multipliziert man aber die Intensi-
taten an zwei Detektorpositionen
ri und r,, bleibt nach dem Mitteln
als Funktion des Abstands (r; - 1)
ein Interferenzmuster bestehen.
Bis auf eine Konstante entspricht
es dem Muster, das sich aus koha-
renter Streuung ergibt, weil in der
relativen Koordinate (r, - ;) die ab-
solute Verschiebung durch ¢ nicht
beitragt. Im Bild des Doppelspalt-
experiments ldsst sich das Muster
durch die Interferenz von zwei
moglichen Pfaden erkliren, welche
die von beiden Atomen emittierten
Photonen zuriicklegen konnen.

Die Idee, aus Intensitatskorre-
lationen Strukturinformationen
zu gewinnen, ist nicht neu. Vor
iiber 50 Jahren verwendeten Ro-
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Struktur aus dem Detektorsignal. Beim
sIncoherent Diffractive Imaging” nutzt
man das Korrelationssignal der Inten-
sitdten aus verschiedenen Detektoren
(). So bleibt auch nach dem Mitteln die
Strukturinformation erhalten.

bert Hanbury Brown und Richard
Q. Twiss analoge Ansdtze, um

den Durchmesser von Sternen zu
messen [4]. Diese Arbeiten waren
ein Ausloser fiir die folgende sys-
tematische quantenmechanische
Beschreibung von Lichtfeldern mit-
hilfe von Korrelationsfunktionen
durch Roy Glauber, ein Grund-
bestandteil der modernen Quan-
tenoptik [5]. Diese Konzepte auf
eine mehrdimensionale Abbildung
komplexer atomarer Anordnungen
zu erweitern, war jedoch heraus-
fordernd, weil dann viele rdumliche
Frequenzen zu schwer analysier-
baren Intensitatskorrelationen
fithren und die Messdaten von den
Koordinaten aller Detektoren ab-
héngen.

Um das neue Verfahren zu
demonstrieren, erzeugten die
Forscher die Phasenidnderungen
zwischen den ,,Schnappschiissen”
unter kontrollierten Bedingungen
[2]. Dazu verwendeten sie die Strah-
lung des Freie-Elektronen-Lasers
FLASH bei DESY in Hamburg mit
13,2 nm Wellenldnge und bildeten
eine Maske ab, deren Locher je
4 pm grof3 sind und eine zweidi-
mensionale hexagonale Struktur
darstellen. An der Maske findet
keine inkohédrente Streuung statt,



sodass die Strahlung keine Phasen-
anderung erfihrt. Stattdessen wur-
de die rdumliche Phasenstruktur
des einfallenden Lichts durch einen
Diffusor von Puls zu Puls zufillig
variiert. Eine CCD-Kamera zeich-
nete fiir jeden Puls einen ,,Schnapp-
schuss® auf, wobei die 300300
verwendeten Pixel der Kamera als
Matrix unabhéngiger Detektoren
dienten und somit die gleichzeitige
Messung von Intensitatskorrelati-
onen bei verschiedenen relativen
Abstanden erlaubten. Ausgewertet
wurden aber nur die Intensitaten
an den so genannten magischen
Positionen, an denen nur wenige
bekannte rdumliche Frequenzen
zur Intensititskorrelation beitragen
kénnen. Damit war es méglich, alle
Frequenzen der gesamten Struktur
in mehreren einfacheren Teilschrit-
ten zu bestimmen und die Struktur
der Maske exakt zu rekonstruieren.

In einer zeitgleich erschienenen
theoretischen Arbeit wird die Me-
thode auf verbliiffend einfache Art
fiir dreidimensionale Strukturen
verallgemeinert [3]. Die Autoren
nutzen aus, dass Kreuzkorrela-
tionen der Amplituden des ge-
beugten Lichts an verschiedenen
Detektorpositionen auch im in-
kohirenten Fall die gewiinschten
Strukturinformationen enthalten
(Abb.2). Zwar ergeben sich im Ex-
periment nur Intensititen - fiir das
an den Atomen gestreute Licht ent-
spricht das Betragsquadrat dieser
Kreuzkorrelation bis auf eine Kon-
stante aber gerade der Intensitts-
korrelation zweiter Ordnung. Diese
Beziehung gilt nicht fiir beliebige
Lichtquellen, ist aber als Siegert-Re-
lation bereits fiir thermisches Licht
wie das einer Glithbirne bekannt.
Weil aus dem ,,Incoherent Diffrac-
tive Imaging“ die Intensitatskorre-
lation zweiter Ordnung folgt, erhalt
man damit die gleichen Struktur-
informationen wie mit kohérenten
Methoden.

Auf atomarer Grofenskala steht
die experimentelle Demonstration
zwar noch aus. Die Methode nutzt
aber ideal die Eigenschaften von
Freie-Elektronen-Lasern, deren
Pulse sehr intensiv und kurz sind.
Weil das ,,Incoherent Diffractive
Imaging® nur inkohdrent streuende

Mono-
chromator

Abb.2 Monochromatisierte FEL-Strah-
lung streut inkohdrent an der Probe.
Eine CCD-Kamera detektiert das Interfe-
renzmuster, das von den zufélligen Pha-
sen der inkohdrenten Streuung abhangt

Atome abbildet, konnte es beispiels-
weise ermoglichen, die Funktion
von Metallatomen in Biomolekiilen
zu untersuchen. So spielen etwa
Eisen-Schwefel-Cluster bei der Um-
wandlung inerter Stickstoffmole-
kiile in eine biologisch verwertbare
Form eine wichtige Rolle [6], und
Mangan-Calcium-Cluster sind fiir
die Photosynthese relevant [7]. Bei
diesen Reaktionen treten subtile
Strukturdnderungen der Cluster
auf, die das neue Verfahren mog-
licherweise auflosen konnte, weil
der grole Wirkungsquerschnitt
fiir inkohéarente Streuung hohe
Signalraten verspricht. Schon die
einzelnen Bilder dieses Verfahrens
enthalten mehr Strukturinformati-
onen als bei kohdrenter Streuung,
THULLI

Korrelation
und Mittelung
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(a). Beim Mitteln der Intensitatskorrelati-
onen vieler Aufnahmen (b) ergibt sich
ein Bild der Fourier-Transformation des
Objekts (c). Aus diesem lasst sich die
Struktur des Objekts rekonstruieren (d).

weil sich die Detektoren unabhéin-
gig positionieren lassen und die
Intensitdt des gestreuten Lichts
rdaumlich gleichméfiger verteilt
ist — ein wesentlicher Fortschritt bei
der Rontgenstrukturanalyse.
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