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Kurzfassung

Ziel dieser Doktorarbeit ist ein Transmissions-Rontgenmikroskop mit Laborquellen
fiir den harten Rontgenbereich zu entwickeln. Mit einem neuartigen Beleuchtungs-
verfahren, hebt sich dieses Mikroskop von den existierenden Transmissionsmikrosko-
pen fiir harte Rontgenstrahlung ab. Die mit den etablierten Projektionsmikroskopen
im harten Rontgenbereich erreichbare Auflésung von etwa einem Mikrometer, wird
mit diesem Mikroskop deutlich verbessert.

Als Lichtquellen werden Mikrofokusréhren mit stationdrem Target, bzw. einem
fliissigen Metalltarget (charakteristische Strahlung bei 8,05keV bzw. 9,25keV) ver-
wendet. Das Mikroskop benutzt einen neuartigen Roéntgenkondensor - eine Poly-
kapillaroptik - als Beleuchtungsapparat. Mit dieser Optik ist es moglich die Pro-
be auf kohler-dhnliche Weise und damit homogen zu beleuchten. Weiterhin haben
die hier verwendeten Kondensorsysteme eine hohere numerische Apertur als das
Objektiv. Somit ist neben der Hellfeld- auch die Dunkelfeldbildgebung moglich.
Als Objektiv wird eine Zonenplatte aus Wolfram verwendet. Dazu werden zwei
Mittenstop-Konzepte realisiert die ein Objektfeld von 30 pm, bzw. 50 pm ermogli-
chen. Mit der Kombination aus geeigneten Kondensoreigenschaften und dem Mit-
tenstopkonzept wird zum ersten Mal die Dunkelfeldbildgebung mit einem Labor-
Transmissionsmikroskop mit harter Rontgenstrahlung realisiert. Das Detektionssys-
tem ist ein Rontgen-CCD mit hoher Effizienz. Das Mikroskop in seiner derzeitigen
Konfiguration ist detektor-limitiert. Es wird eine Auflésung von etwa 200 nm in bei-
den bildgebenden Verfahren erzielt. Im Vergleich zum Hellfeldmodus wird im Dun-
kelfeldmodus die selbe Auflosung mit deutlich geringerer VergroBerung und kiirzerer
Belichtungszeit erreicht. Im Verlauf dieser Arbeit wird die Entwicklung und die Cha-
rakterisierung aller verwendeten Komponenten beschrieben. Die Anwendbarkeit des
Mikroskops wird anhand der Lokalisierung von Osteozyten-Lakunen in Hithnerkno-
chen demonstriert.



Abstract

The aim of this thesis is the development of a transmission x-ray microscope with
laboratory sources in the hard x-ray region. This microscope differs from existing
transmission hard x-ray microscopes due to a novel illumination method. The reso-
lution of the well established projection microscopes in the hard x-ray region is in
the micro meter scale, which has been clearly enlarged with this setup.

As x-ray sources, micro focus tubes with a stationary target and a liquid-metall
target (characteristic line at 8,05keV and 9,25keV respectively) are used. The mi-
croscope uses a novel x-ray condenser - a poly capillary - as illumination device. With
this kind of optic, one is able to illuminate the sample in a Kohler-like way and the-
refore homogeneously. In addition, the condenser systems supply a higher numerical
aperture than the objective lens. This leads to the possibility for dark-field imaging.
The objective lens is a tungsten zone plate and two central stop concepts have been
realized. This enables an object field of view of 30 pm and of 50 pm accordingly. The
combination of condenser properties and with a suitable central stop concept leads
for the first time to dark-field imaging in the lab with a transmission hard x-ray
microscope. The detector system is a high efficient x-ray CCD. The microscope in
current configuration is detector-limited. A resolution of about 200 nm is achieved in
both imaging modes. Compared to bright-field imaging, dark-field imaging enables
the same resolution power at much lower magnification and shorter exposure time.
Within this work, the development of the microscope and the characterisation of all
used components is described. The applicability of the microscope is demonstrated
with the localisation of ostecyte-lacunae in chicken bone.
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Kapitel 1

Einleitung und Motivation

Das wichtigste optische Instrument ist unser Auge. Doch nur mit Hilfe der kon-
tinuierlichen Bildverarbeitung des Gehirns, kénnen wir uns im Raum orientieren,
Gegenstéande erkennen oder Entfernungen schétzen. Aufgrund der Fahigkeit der Ak-
kommodation sind wir in der Lage, sowohl sehr weit entfernte Objekte, als auch sehr
nahe gelegene Gegenstinde zu betrachten. Dazu dndert sich der Krummiingsradius
unserer Linse, je nach dem unter welchen Sehwinkel das Objekt betrachtet wird. Je
ndher man sich am Gegenstand befindet, umso grofler ist der Sehwinkel und um-
so feinere Details konnen noch unterschieden werden. Bei einem durchschnittlichen
Erwachsenen betrédgt der minimale Abstand, bei dem ein Objekt mit entspanntem
Auge betrachtet werden kann, in etwa 250 mm [41]. In dieser Entfernung konnen zwei
Punkte mit einem Abstand von ca. 75 pm noch getrennt voneinander wahrgenom-
men werden [82]. Die Detailerkennbarkeit héngt zusétzlich stark vom Objektkontrast
und von der Lichtsituation ab. Ohne optische Hilfsmittel ist es uns nicht moglich,
beliebig kleine Objekte zu sehen. Das einfachste Hilfsmittel ist eine Lupe, also eine
Sammellinse. Befindet sich der Gegenstand in einem Abstand kleiner als die Brenn-
weite von der Linse entfernt, so entsteht ein vergroflertes, virtuelles Bild, das mit
dem Auge betrachtet werden kann. Die Lupe erhcht dabei den Sehwinkel auf das
Objekt und damit auch die Detailerkennbarkeit. Fine deutlich bessere Auflosung
kann mit Hilfe eines Mikroskops realisiert werden.

Ein klassisches Lichtmikroskop basiert auf einer Vergréflerung in zwei Stufen
[41]. Die Probe wird zunéchst von einer Sammellinse abgebildet. Das Objekt befin-
det sich in einem Abstand grofler als die Brennweite, jedoch kleiner als die doppelte
Brennweite von der Linse und das erzeugte Abbild ist vergroflert und reell. Die-
ses Bild wird mit einer Lupe (dem Okular) ein weiteres Mal vergroflert. Das nun
virtuelle Bild kann mit dem Auge betrachtet werden. Ein Mikroskop besitzt neben
diesen Hauptkomponenten zusétzliche Optiken, die eine gezielte Beleuchtung der
Probe ermoglichen und dadurch die Qualitdt der Abbildung verbessern. Diese Op-
tikeinheit wird als Kondensor bezeichnet und besteht im einfachsten Fall aus einer
Sammellinse, die die Lichtquelle in die Objektebene abbildet. In einem verbesser-
ten Verfahren besteht die Beleuchtungseinheit aus einem Satz von Linsen, um eine
gleichméBigere Probenbeleuchtung zu erzielen. Eine homogene Objektbeleuchtung
ist notwendig, da schon geringe Intensitédtsschwankungen bei der Betrachtung des
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mikroskopischen Bildes, stérend wirken. Zusétzlich muss sichergestellt sein, dass
eine hohe Photonendichte auf dem Objekt vorherrscht. Doch auch in einem Mikro-
skop ist die Auflésungsleistung begrenzt. Zunéchst bestimmt die Optik der ersten
Vergroflerungsstufe, das Objektiv, die Abbildungsqualitédt. Selbst bei nahezu per-
fekten, lichtstarken Linsen, ist das auflosungsbegrenzende Element das Licht selbst.
Das Abbe-Limit besagt, dass die Auflosung in einem Mikroskop durch die Wel-
lenldnge des verwendeten Lichts bestimmt wird und im Groéflenbereich der halben
Wellenlénge liegt!. Das System ist in diesem Fall beugungsbegrenzt. Dieser Theorie
folgend, kann man mit Rontgenstrahlung, aufgrund der sehr kurzen Wellenlénge,
eine hohere Auflésung erzielen als mit sichtbarem Licht. Der Bereich des elektroma-
gnetischen Spektrums, der als Rontgenlicht bezeichnet wird, ist relativ grof. Man
unterscheidet zwischen Extrem-Utravoiletter Strahlung (EUV), der sog. weichen und
der harten Rontgenstrahlung. Genaue Grenzen gibt es dabei nicht und die Uberginge
zwischen diesen Bereichen sind flieBend. Die Silizium L-Absorptionskante liegt bspw.
im EUV-Bereich bei 12,5 nm bzw. 99 eV, die Kohlenstoff K-Absorptionskante befin-
det sich im Ubergang zwischen EUV- und weicher Réntgenstrahlung bei 4,37 nm
bzw. 284 eV, wohingegen z.B. die Kupfer K-Absorptionskante bei 0,138 nm bzw.
8,98keV im Bereich harter Rontgenstrahlung liegt [6]. Eine weitere Moglichkeit
der hochauflésenden Bildgebung findet man in der Elektronenmikroskopie (Raster-
Elektronen-Mikroskopie, REM und Transmissions-Elektronen-Mikroskopie, TEM).
Aufgrund der extrem kurzen de-Broglie Wellenldnge von Elektronen bei sehr hohen
Spannungen, wird mit solchen Mikroskopen eine Auflésungen in atomarer Grofien-
ordnung erzielt. Rontgenstrahlen haben gegeniiber sichtbarem Licht und einem REM
den Vorteil, dass sie Materie durchdringen kénnen und somit ein Blick ins innere
der Probe ermoéglicht wird. Dies ist zwar auch in einem TEM moglich, die Probe
darf, aufgrund der geringen Eindringtiefe der Elektronen, nur wenige 100 nm dick
sein. Die Objektpréaparation ist somit sehr aufwéindig und nicht alle Objekte sind
dafiir geeignet. Die Mikroskopie mit Rontgenstrahlung findet sich in der Auflosungs-
leistung zwischen der klassischen Lichtmikroskopie und der Elektronenmikroskopie
wieder. Die Auflosung ist besser als in einem konventionellen Lichtmikroskop und
im Gegensatz zu REM oder TEM, kénnen dicke und auch nasse Proben untersucht
werden [88].

Ein Transmissions-Rontgenmikroskop (TXM) gleicht in seinem prinzipiellen Auf-
bau einem Transmissionsmikroskop fiir sichtbares Licht. Eine Kondensor-Optik sam-
melt das Licht der Quelle, beleuchtet das zu untersuchende Objekt und das dahin-
ter liegende Objektiv bildet die Probe vergréflert ab. Da das menschliche Auge
vollstdndig unempfindlich gegeniiber Rontgenstrahlung ist, fallt hier die zweite Stu-
fe der VergroBerung durch das Okular weg und die Abbildung des Objekts erfolgt
direkt auf einem zweidimensionalen Detektor. Das Fehlen der Nachvergroflerung
durch ein Okular erfordert daher eine deutlich héhere Vergroflerung, als es in einem
Mikroskop fiir sichtbares Licht erforderlich ist. Die Vergroflerung wird nur durch
das Objektiv bestimmt. In der Rontgenmikroskopie ist dies eine diffraktive Optik,
die sog. Zonenplatte. Dieses konzentrische Kreisgitter mit zum Rand hin kleiner

'Die sog. STED-Mikroskopie (engl.: Stimulated Emission Depletion) erzielt eine Auflosung die
deutlich kleiner ist als die verwendete Wellenléinge des Lichts [45].)
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werdender Gitterkonstante erfiillt die Abbildungsgleichung und agiert als Linse.

Eine ausschlaggebende Komponente im Mikroskop ist das Kondensorsystem und
muss an die Gegebenheiten der Rontgenquelle angepasst sein. Aufgrund des sehr in-
tensiven und schmalbandigen Lichts von Synchrotronanlagen existieren dort viele
TXM, denn die Mikroskopie fordert einen hohen Photonenfluss durch die Probe.
Bezogen auf das Kondensorsystem ist der dort sehr haufig vorhandene hohe Grad
an rdumlicher Kohérenz eher nachteilig, da eine derartige Beleuchtung eine beu-
gungsbegrenzte Abbildung der Quelle mit sich zieht. Der Kondensorspot sollte eine
Grofle von etwa 20 - 50 pm Durchmesser besitzen, da die zu untersuchenden Proben
in der Regel diese Grofle besitzen. Das Problem der zu hohen rdumlichen Kohérenz
kann mit einem sog. Gitter-Kondensor umgangen werden [110, 112]. Am National
Synchrotron Research Center in Taiwan wird ein TXM bei einer Photonenenergie
zwischen 8 und 11keV betrieben. Das eingesetzte Kondensorsystem ist eine Mo-
nokapillare, die das Licht auf die Probe fokussiert [101]. Am Gottinger Rontgen-
mikroskop wird eine Kondensor-Zonenplatte eingesetzt [88]. Aufgrund der enormen
Strahlungsleistung von Synchrotronanlagen, sind sehr hohe Auflésungen moglich.
Es konnen Objektdetails bis zu einer GréBe von 10 nm visualisiert werden [24]. Auf-
grund der hohen Eindringtiefe in Materie von harter Rontgenstrahlung ist es schwie-
riger, geeignete Materialien fiir Kondensoren und Zonenplatten zu finden. Trotzdem
ist auch die Rontgenbildgebung im harten Rontgenbereich sehr weit fortgeschritten
und Synchrotron-Mikroskope erzielen eine 2D-Auflésung von 40 nm [27] oder sogar
weniger als 30nm [26, 119] und eine 3D-Auflésung in tomographischen Aufnah-
men nahe 60 nm [120]. Der einzige Nachteil dieser Mikroskope ist die eingeschrinkte
Verfiighbarkeit. Um an diesen Geréten Untersuchungen durchfithren zu diirfen, muss
ein langwieriges und kompliziertes Antragsverfahren durchlaufen werden. Dabei ist
nicht garantiert, ob eine Forschergruppe die Erlaubnis erhilt, fiir eine bestimmte
Zeit an einem Synchrotron-Mikroskop arbeiten zu kénnen. Falls eine Gruppe eine
Strahlzeit zugewiesen bekommt, steht man unter Druck, das Experiment innerhalb
eines sehr kurzen Zeitfensters erfolgreich abzuarbeiten. Bei eventuellen Problemen,
Komplikationen oder Misserfolgen muss das Antragsverfahren erneut durchlaufen
werden.

TXM fiir den weichen Réntgenbereich im Labor haben sich bereits seit den frithen
1990er Jahren etabliert, da die erforderlichen Photonenzahlen durch Laser-Plasma-
Quellen oder Gasentladungslampen erreichbar sind. Auch dort sind Auflésungen
nahe dem theoretischen Limit der Zonenplatte erreicht worden [12; 55, 91]. Die
Belichtungszeiten sind zwar nicht so kurz wie an Synchrotronstrahlquellen, man
bewegt sich trotzdem im Bereich weniger Minuten [61]. Gerade das Wasserfenster
(der Wellenléigenbereich zwischen 2,3 nm und 4,4 nm) ist sehr attraktiv, da es bestens
zur Untersuchung biologischer Proben in deren natiirlichen Umgebung geeignet ist.
An diesen Rontgenquellen werden meist Zonenplatten oder Multi-Layer-Spiegel als
Kondensoren eingesetzt. Die Entwicklung solcher Labormikroskope ist bereits so
weit fortgeschritten, dass empfindliche Proben mit Hilfe der Kryotechnik schock-
gefroren und in dieser Umgebung auch mikroskopiert werden kénnen. Dadurch lésst
sich ebenfalls die Dosis und somit die Strahlenbelastung reduzieren. Tomographische
Aufnahmen sind ebenfalls moglich [14, 47].
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Da harte Rontgenstrahlung eine hohere Eindringtiefe in Materie besitzt, kann
man in diesem Wellenléngenbereich deutlich dickere Proben untersuchen als im
EUV- oder weichen Rontgenbereich. Schwere Elemente kénnen durchleuchtet wer-
den und z.B. technische oder geologische Objekte liegen im Anwendungsbereich der
harten Rontgenstrahlung. Die etablierten Labormikroskope im harten Rontgenbe-
reich sind sog. Projektionsmikroskope. Sie werden mit Mikrofokus-Réntgenrohren
betrieben und arbeiten ohne abbildende Optiken. Ein solches System besteht aus
einer sehr kleinen, punktformigen Quelle und einem Rontgendetektor. Zwischen die-
sen beiden Komponenten wird die zu untersuchende Probe platziert und abhéngig
vom Abstand Quelle-Objekt und Objekt-Detektor ein vergroflerter Schattenwurf des
Objekts am Detektor registriert [43]. Mit diesem System kann auf vergleichsweise
einfache Art die Phasenkontrastbildgebung umgesetzt werden [66]. Wird zusétzlich
die tomographische Bildgebung implementiert, so werden diese Systeme als Mikro-
Computertomographen (Mikro-CT’s) bezeichnet. Die Auflosung dieser Mikroskope
ist im Wesentlichen durch die Gréfle der Rontgenquelle bestimmt. Aus einer rein geo-
metrischen Betrachtung wird deutlich, dass Strukturen kleiner als die Rontgenquelle
nicht scharf abgebildet werden konnen. Die Herstellung von Réntgenrchren mit sehr
kleinen QuellgréBen ist jedoch mit viel ingenieur-technischem Aufwand verbunden.
AuBlerdem ist der Photonenfluss der Quelle bei kleinen Spots niedrig, da zu hohe
Rohrenstrome auf einer kleinen Quellfliche das Targetmaterial schmelzen wiirden.
Eine technisch noch relativ gut realisierbare Quellgréfie liegt in besten Fall bei ca.
1pm und somit auch die maximale Auflosung. Zwar gibt es eine Moglichkeit die
Auflésung eines Projektionsmikroskops verbessern [11], bessere Auflosungen kénnen
jedoch mit Hilfe von Transmissionsmikroskopen mit einer Zonenplatte als Objektiv-
linse realisiert werden. Die einzige bekannte Firma die zur Zeit TXM’s im harten
Rontgenbereich fiir eine Laborumgebung herstellt, ist die Firma Zeiss-Xradia. Sie
verwenden eine leistungsstarke Rontgenrohre mit rotierender Anode, eine Zonenplat-
te als Mikroobjektiv und einen hochauflésenden Rontgendetektor [105]. Das Kon-
densorsystem ist eine elliptisch geformte Monokapillare aus Glas [123]. Der Vorteil
dieses Kondensors ist der sehr hohe Wirkungsgrad von ca. 80%. Nachteilig ist, dass
eine elliptisch geformte Optik dem Abbildungsgesetz gehorcht und die Rontgenquelle
in die Objektebene abbildet. Mogliche Unregelméfigkeiten in der Intensitatsvertei-
lung werden ebenfalls transferiert und eine ungleichméflige Objektbeleuchtung ist
die Folge. Ein weiterer Nachteil von Monokapillaren ist die extreme Empfindlichkeit
gegeniiber Positionsdnderungen. Schon ein relativ geringer Versatz der Optik bzgl.
der Quelle fithrt zu Abbildungsfehlern. Die von Monokapillaren erzeugte Hohlkegel-
beleuchtung erschwert zusétzlich die Positionsbestimmung bei dejustierter Optik.
Nichtsdestotrotz besitzt dieses Labormikroskop eine sehr gute rdaumliche Auflésung
von etwa 50 nm und ist ebenfalls in der Lage, tomographische Aufnahmen zu erstel-
len. Wegen der dhnlichen Auflosungsleistung dieses TXM (im Vergleich zu denen
an Synchrotroneinrichtungen), ist die Anschaffung mit enormen Kosten verbunden
und viele Universitdten oder Forschergruppen kénnen dieses Gerét finanziell nicht
stemmen.

Diese Doktorarbeit hat das Ziel, ein Transmissions-Rontgenmikroskop mit La-
borquellen fiir den harten Rontgenbereich zu entwickeln. Mit Mikrofokus-Ront-
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genrohren, einem neuartigen Beleuchtungskonzept, einer hochauflésenden Zonen-
platte aus Wolfram und einer benutzerfreundlichen Bedienung, hebt sich dieses
Rontgenmikroskop von den bisher verfiigharen Labormikroskopen in diesem Wel-
lenldgenbereich ab. Ein geeigneter Ort fiir ein solches Mikroskop ist das BLiX (Berlin
Laboratory for innovative X-ray Technologie) in Berlin. Dort ist bereits ein TXM fiir
das Wasserfenster fester Bestandteil der Einrichtung [93]. Das hier entwickelte Mi-
kroskop soll das schon bestehende ergénzen und erweitert die Untersuchungsmoglich-
keiten aufgrund des Unterschieds in der Photonenenergie. Als Rontgenquellen stehen
einerseits eine 30 W-Rohre mit stationdrem Target (Kupfer, 8,05keV) und anderer-
seits eine 200 W-Rohre mit einem fliissigen Metall-Jet als Target (Gallium, 9,25 keV)
zur Verfiigung. Fin wichtiges Merkmal des Mikroskops ist ein neuer Réntgenkonden-
sor, eine Polykapillaroptik [9]. Polykapillaroptiken kénnen Rontgenstrahlung sam-
meln und an einem bestimmten Ort mit hoher Intensitét biindeln. Da sie nicht in
der Lage sind, ein Bild eines Objekts nach dem Abbildungsgesetz zu erzeugen und
zusétzlich sogar eine kohler-adhnliche Beleuchtungsgeometrie aufweisen, verspricht
man sich eine gleichméflige Objektbeleuchtung. Da Polykapillaroptiken meist eine
hohere numerische Apertur als Zonenplatten besitzen, konnte es moglich sein, ver-
schiedene bildgebende Verfahren mit einem einzigen Kondensor zu implementieren.
Neben der klassischen Hellfeldbildgebung sollte damit die Dunkelfeldmikroskopie in
einer Laborumgebung moglich sein. Diese Art der Bildgebung ermoglicht es, leichte
Elemente oder auch sehr diinne Proben mit ausreichend Kontrast abzubilden. In
dieser Arbeit wird nach den Grundlagen der Réntgenmikroskopie (Kapitel 2) die
gesamte Entwicklungsphase sowie die Charakterisierung der einzelnen Komponen-
ten (Kapitel 3 - 6) beschrieben und die Leistungsfihigkeit des Mikroskops anhand
von Testobjekten (Gitter, Siemenssterne) dargestellt (Kapitel 7). In Kapitel 8 wird
die Anwendbarkeit des Mikroskops demonstriert. Fragmente eines Hithnerknochens
werden mit dem Ziel untersucht, die Osteozyten-Lakunen zu lokalisieren.






Kapitel 2

Grundlagen der
Rontgenmikroskopie

Zur Vorbereitung auf das in dieser Doktorarbeit entwickelte Mikroskop behandelt
dieses Kapitel einige grundlegende Zusammenhénge der Mikroskopie, die Entste-
hung von Rontgenstrahlung und deren Wechselwirkung mit Materie. Das Kapitel
schlieft mit einer theoretischen Betrachtung von optischen Elementen fiir den Ront-
genbereich.

2.1 Transmissions-Rontgenmikroskopie

Ein Transmissions-Rontgenmikroskop (TXM) gleicht in seinem prinzipiellen Aufbau
einem Mikroskop fiir sichtbares Licht. Dabei wird in seiner Art und Weise zunéchst
nicht unterschieden ob es sich um ein Labormikroskop oder ein Synchrotron-Mi-
kroskop handelt. In der Betrachtung der einzelnen Komponenten und speziell im
Beleuchtungssystem, dem Kondensor, muss darin sehr wohl unterschieden werden.
Der grundlegende Aufbau eines solchen optischen Instruments ist in Abbildung 2.1.1
schematisch dargestellt. Die wesentlichen Komponenten des Mikroskops sind: Ront-

Quelle Kondensor Probe Objektiv Detektor

Abbildung 2.1.1: Schematische Darstellung eines TXM.

genquelle, Beleuchtungssystem, Objektiv und Detektor. Das Beleuchtungssystem
hat die Aufgabe, so viel Licht wie moglich aus der Quelle zu sammeln und auf dem
zu untersuchenden Objekt erneut zu fokussieren. Die Objektbeleuchtung soll da-
bei moglichst homogen sein. Zusétzlich wird das Auflésungsvermégen des Objektivs
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verbessert, wenn die Probe aus unterschiedlichen Winkeln beleuchtet wird [6]. Um
eine Abbildung der Probe auf einem zwei-dimensionalen Detektor zu erhalten, muss
das durch das Objekt transmittierte Licht auf das Objektiv treffen. Das Objektiv
erzeugt ein vergrofertes Bild der Probe nach dem Abbildungsgesetz auf der Ka-
mera. Das analoge Bild wird dadurch digitalisiert und kann zu jedem beliebigem
Zeitpunkt erneut betrachtet und analysiert werden. Ein wesentlicher Unterschied
zu einem Transmissionsmikroskop fiir sichtbares Licht ist die Verwendung eines sog.
Mittenstops (in Abbildung 2.1.1 innerhalb des Kondensors dargestellt). Ein sehr gut
geeignetes Objektiv im Rontgenbereich ist eine diffraktive Linse. Die dabei auftre-
tende nullte Beugungsordnung muss jedoch geblockt werden, da diese das eigentliche
Bild der Probe aufgrund ihrer hohen Intensitét {iberstrahlen wiirde. Der Mittenstop
erzeugt dazu einen Schatten auf dem Detektor. Innerhalb dieses Schattens proji-
ziert das Objektiv das vergroflerte Abbild des Objekts und das so entstandene Bild
ist nun frei von unerwiinschter Hintergrundintensitit. Ein weiterer Unterschied ist
das Fehlen eines Okulars. Im klassischen Lichtmikroskop wird damit das reelle Zwi-
schenbild vergrofiert mit dem Auge betrachtet. Aufgrund der vollsténdigen Unemp-
findlichkeit des menschlichen Auges gegeniiber Rontgenstrahlung, muss das reelle
Bild mit hoher VergroBerung auf einem Rontgen-Detektor abgebildet werden. Erst
durch die anschliefende Darstellung auf einem Bildschirm kann das Rontgenbild
betrachtet werden. Im weiteren Verlauf dieses Abschnitts wird die Bildentstehung
im Mikroskop anhand der Abbe’schen Theorie erldutert und anschlieend auf die
Kontrast-Transferfunktion (CTF) und die Auflésung des abbildenden Systems ein-
gegangen.

2.1.1 Bildentstehung im Mikroskop

In ,Die Lehre von der Bildentstehung im Mikroskop“ beschreibt Ernst Abbe erst-
mals den Zusammenhang zwischen Bildentstehung und Auflésung im Mikroskop
[1, 20]. Er behandelt das abzubildende Objekt als eine Ansammlung von beugenden
Gittern. Anhand eines einfachen einzelnen Gitters wird im Folgenden seine Theorie
dargestellt. Abbildung 2.1.2 zeigt den sog. 4f-Aufbau. Ein Gitter mit der Gitterpe-
riode g steht in der objektseitigen Brennweite der ersten Linse und wird mit ebenen

Linse 1 Linse 2

\
/
T
/Bild

>

Abbildung 2.1.2: Bildentstehung nach Abbe im 4f-Aufbau.



Wellen beleuchtet. Dadurch entstehen neben der nullten Beugungsordnung héhere
Ordnungen m unter einem Winkel «,, entsprechend der Bedingung:

sin oy, = m—)\, (2.1)

g

m reprisentiert dabei die verschiedenen Beugungsordnungen und A die Wellenlénge.
Die Ordnungen, die von Linse 1 erfasst werden, werden in die hintere Brennebene
der Linse transformiert. Diese Ebene ist die Fourierebene! der Linse und man findet
dort das Fraunhofer-Beugungsmuster des beleuchteten Objekts. Dort befinden sich
nun einzelne Punktquellen, die durch Linse 2 zuriick in ebene Wellenfronten trans-
formiert werden. Am Bildort iiberlagern sich nach Formel 2.1 diese Wellenfronten
und erzeugen ein Gitter mit der Gitterkonstanten g (das Bild des Objekts im MafB-
stab 1:1). Anders ausgedriickt, ist das von einem optischen System erzeugte Bild,
die Fouriertransformierte der Fouriertransformierten des Objekts. Linse 1 transfor-
miert das Objekt in den Frequenzraum und Linse 2 fiihrt eine Riicktransformation in
den Ortsraum durch. Aufgrund der anschaulichen Darstellung wird diese Tatsache
anhand zweier Linsen verdeutlicht. All diese Uberlegungen gelten ebenso fiir eine
einzelne Linse. Abbildung 2.1.2 beinhaltet zusétzlich die zweite Beugungsordnung,
welche aufgrund des grofleren Winkels von Linse 1 nicht erfasst werden kann. Die
zugehorige Raumfrequenzdarstellung fehlt in der Fourierebene und somit ebenfalls
im Bild des Objekts. Da eine Linse aufgrund ihrer endlichen Ausdehnung nicht alle
am Objekt gebeugten Wellen erfassen kann, ist die Abbildung eines Objekts durch
jegliche Art optischer Systeme nie perfekt.

2.1.2 Kontrast und Auflésung

Obige Uberlegungen fithren nun zu der Frage, wie die Abbildungsqualitit eines op-
tischen Systems charakterisiert werden kann. In der Signaltheorie im Allgemeinen
werden Systeme mit der sog. Impulsantwort-Funktion beschrieben. Diese Funktion
ist die Antwort des Systems auf einen Dirac-Impuls. Fiir optische Systeme entspricht
ein Dirac-Impuls einer unendlich kleinen und unendlich hellen Punktquelle. Nach
[42] ldsst sich das Bild eines inkohédrent beleuchteten Objekts durch ein beugungs-
begrenztes System (ohne Abbildungsfehler) {iber ein Faltungsintegral beschreiben:

Ty(u,v) = / / i — €0 — )| 1,(€, m)dedn (2.2)

—+o00
A — 72 (uz+v
hlu,v) = AZ.// P, y)e 7350 gy, (2.3)

Die Terme I, und I, beschreiben die Intensitdtsverteilung in der Bild- bzw. in der
Objektebene. |h(u,v)|2 stellt die Intensitéts-Impulsantwort dar. Die Variablen wu

!Bei Beleuchtung mit ebenen Wellen ist die Brennebene zugleich die Fourierebene der Linse.
Allgemeiner ausgedriickt ldsst sich dieser Zusammenhang folgendermaflen beschreiben: Die Fou-
rierebene einer Linse ist in der Regel in der Ebene in der sich das Bild der Quelle befindet [42].
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und v, bzw. £ und 7, entsprechen den Bild- bzw. Objektkoordinaten. Die Pupillen-
funktion der Linse wird durch P(x,y) beschrieben. Bei genauerer Betrachtung von
Formel 2.3 wird deutlich, dass die Intensitédts-Impulsantwort das Betrags-Quadrat
der Fouriertransformierten der Pupillenfunktion der Linse ist. Sie ist das Fraunhofer-
Beugungsmuster der Pupillenfunktion und in den meisten Féllen die Airy-Funktion.
Jeder Objektpunkt findet sich somit im Bild als Airy-Scheibchen wieder. Die Impul-
santwort wir oft als Punkt-Spreiz-Funktion (PSF) bezeichnet, da sie ausdriickt, in
welchem Maf die Systemantwort von einem Dirac-Impuls abweicht. Somit lésst sich
die Intensitéatsverteilung in der Bildebene durch eine Faltung der Objektintensitét
mit der PSF beschreiben:

I, = PSF «1, (2.4)

Fiir optische Instrumente ist es niitzlich zu wissen, mit welchem Kontrast einzelne
Raumfrequenzen iibertragen werden. Der Begriff der Raumfrequenz lésst sich sehr
gut iiber Abbildung 2.1.2 beschreiben. Raumfrequenzen f werden in der Einheit
[m™!] dargestellt. Die Nebenmaxima (blau) (+f und — f) in der Fourierebene in Ab-
bildung 2.1.2 représentieren die Gitterperiode des beugenden Objekts in der ersten
Beugungsordnung. Die Raumfrequenz eines sinus-formigen Gitters entspricht 1/g.
Ein Gitter mit einer kleineren Periode wiirde Nebenmaxima erzeugen, die weiter von
der optischen Achse entfernt sind und stellt somit eine hohere Raumfrequenz dar.
Ein beliebiges Objekt kann als gewichtete Uberlagerung von Gittern unterschiedli-
cher Gitterkonstante und Orientierung beschrieben werden. Im Fourierspektrum des
Objekts findet man alle darin vorhandenen Raumfrequenzen wieder. Fiir die Mikro-
skopie ist entscheidend, mit welchem Kontrast (bzw. welcher Qualitét) die einzelnen
Raumfrequenzen des Objekts durch das optische System ins Bild iibertragen wer-
den. Der Kontrast K ist durch die minimale und maximale Intensitét definiert als:

Lnaw — I
K — max min 2.5
Imaa: + Imzn ( )
Die sog. Kontrast-Transferfunktion stellt den Bildkontrast fiir jede Raumfrequenz
dar und ist definiert als:

CTF = 7 {PSF} (2.6)

Das Operator .# symbolisiert die Fouriertransformation.

Mit oben beschriebenem Ansatz kann das gesamte optische System charakteri-
siert werden. Dazu sind Testobjekte mit optimalem Objektkontrast (K = 1) not-
wendig. Im Rontgenbereich ist dessen Herstellung jedoch kaum moglich, siche Ab-
schnitt 7.6. Eine sehr weit verbreitete Methode, ein optisches System zu charakte-
risieren, ist das sog. Rayleigh-Kriterium. Es besagt, dass zwei zueinander rdumlich
inkohérente Punkte genau dann im Bild noch aufgelost werden kénnen, wenn das
Minimum der ersten Airy-Scheibe im Maximum der zweiten Airy-Scheibe liegt. Der
Abstand ¢ der beiden Maxima betrigt in diesem Fall genau die erste Nullstelle einer
Airy-Funktion und lésst sich nach Formel 2.7 berechnen:

A
= 1—. 2.
0=0,6 VA (2.7)
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Dabei entspricht der Term N A der numerischen Apertur der abbildenden Optik:
NA =n-sin(a). (2.8)

Der Winkel o stellt den halben Offnungswinkel der Linse im Medium mit dem
Brechungsindex n dar. Dieses Kriterium ist ein sehr guter Anhaltspunkt fiir das
Auflésungsvermdogen des Systems. Aus dem Rayleigh-Kriterium ist erkennbar, dass
neben der verwendeten Wellenldnge die numerische Apertur der Optik das Auflo-
sungsvermogen des Systems bestimmt. Das Rayleigh-Kriterium findet man in der
CTF bei der Raumfrequenz die noch mit 10% Kontrast abgebildet wird [92].

2.1.3 Hell- und Dunkelfeldmikroskopie

Im weiteren Verlauf dieser Arbeit werden zwei bildgebende Verfahren umgesetzt:
Hellfeld- und Dunkelfeldmikroskopie. Der Unterschied dieser beider Methoden liegt
in der Art und Weise der Beleuchtung.

In einem Hellfeldmikroskop beleuchtet der Kondensor zunéchst das Objekt. Die
NA des Kondensors ist idealerweise so gewihlt, dass sie der NA des Objektivs ent-
spricht oder eine leicht grofere NA aufweist [20]. Sowohl das durch die Probe trans-
mittierte Licht, als auch das am Objekt gestreute Licht, trifft auf die Objektivlinse.
Aufgrund der Dampfung des Lichts an verschiedenen Objektpunkten (im einfachs-
ten Fall durch ein absorbierendes Objekt) entsteht ein ortsabhéngiger Kontrast im
Bild und dadurch ein Abbild der Probe. Auch ohne Objekt erzeugt das Objektiv ein
Bild der Objektbeleuchtung. Der Hintergrund ist daher hell und aus diesem Grund
wird diese Art der Bildgebung als Hellfeldmikroskopie bezeichnet.

Bei der Dunkelfeldbildgebung muss die NA des Kondensors grofler als die der
abbildenden Linse sein. Zusétzlich muss durch geeignete Ringblenden oder Strahl-
blocker sichergestellt sein, dass kein direktes Licht von der Beleuchtungsoptik auf die
Objektivlinse fallt. Nun trifft ausschliellich das am Objekt gestreute Licht auf die
Linse. Objektkanten oder ein steiler Ubergang zwischen verschiedenen Materialien
mit unterschiedlichen Brechungsindizes werden durch eine helle Umrandung abge-
bildet. Da ohne streuendes Objekt kein Licht auf die Linse fllt, ist der Hintergrund
dieser Methode dunkel. Daher die Bezeichnung Dunkelfeldmikroskopie. Dieses Ver-
fahren gleicht einem Hochpassfilter, da nur hohe Raumfrequenzen in der Abbildung
beriicksichtigt werden.

Abbildung 2.1.3 zeigt schematisch beide Verfahren. Im Hellfeldmodus tragen
auch die gestreuten Photonen zur Abbildung bei. Die Hintergrundbeleuchtung ist
jedoch deutlich heller und {iberstrahlen das gestreute Licht im Vergleich zum Dunkel-
feldmodus. In Kapitel 7 wird das hier entwickelte Mikroskop in beiden bildgebenden
Verfahren vorgestellt und hinsichtlich der erzielbaren Auflésung gegeniibergestellt.
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Kondensor Objekt = + Objektiv Bild

o\
Abbildung 2.1.3: Schematische Darstellung eines Mikroskops in a) Hellfeld- und b)
Dunkelfeldkonfiguration.

2.2 FErzeugung von harter Rontgenstrahlung mit
Laborquellen

Dieser Abschnitt beschreibt die Erzeugung von Rontgenstrahlung durch eine Ront-
genrohre anhand von Absorptions- und Emissionsprozessen. Der Aufbau einer Ront-
genrohre beschrénkt sich im Wesentlichen auf eine Kathode (Elektronenquelle) und
eine Anode (Elektronentarget) in einer Vakuumumgebung. Die Elektronen aus der
Kathode werden beschleunigt, treffen auf das Target und erzeugen in den Atomen
des Targets elektromagnetische Strahlung. Es wird dabei zwischen charakteristischer
Strahlung und Bremsstrahlung unterschieden.

Trifft ein einfallendes Elektron aus der Kathode (Primérelektron) mit ausreichender
Energie auf ein gebundenes Elektron im Atom, so kann das Atom ionisiert wer-
den. Um diesen Ionisierungsprozess zu ermoglichen, muss die kinetische Energie des
Priméarelektrons mindestens so grof3 sein wie die Bindungsenergie des Elektrons. Eine
nun freie Stelle im Atom wird von einem Elektron eines htheren Energieniveaus wie-
der besetzt. Quantenmechanisch betrachtet oszilliert das Elektron beim Ubergang in
ein anderes Energieniveau zwischen Ausgangs- und Endzustand fiir eine bestimmte
Zeit At [6]. Die Frequenz v dieser Oszillation ist dabei proportional zur Energiediffe-
renz AF zwischen Ausgangs- und Endzustand und das erzeugte Wellenpaket besitzt
genau diese Frequenz. Der Energieunterschied wird von der Kernladungszahl Z des
Atoms bestimmt somit vom Anodenmaterial und wird als charakteristische Strah-
lung bezeichnet. Die Breite dieser Linienstrahlung héngt von der Dauer des Uber-
gangs zwischen den beiden Energiezustinden ab. Je linger der Ubergang andauert,
umso langer ist das emittierte Wellenpaket und umso schmaler ist die Linienbreite,
bzw. umso monochromatischer ist die Strahlung [6]. Die charakteristischen Linien
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sind z.B. die K,- und Kg-Linien. Bei den Linien der K-Serie werden die Elektronen-
Locher des 1s-Orbitals nach den Auswahlregeln der Quantenmechanik von einem
Elektron einer anderen Schale befiillt. Die K,,- und die K,,-Linie werden durch
den Ubergang eines Elektrons aus dem 2p3- bzw. aus dem 2p1 -Orbital erzeugt.
Der Elektroneniibergang von der M-Schale erzeugt die K 5-L1n1en [33]. Neben den
charakteristischen Linien wird in einer Rontgenrdhre die sog. Bremsstrahlung er-
zeugt. Treffen die Primérelektronen auf das Targetmaterial, so erfahren diese beim
Durchgang durch ein Atom aufgrund des Coulombfeld des Atomkerns eine negative
Beschleunigung und werden dabei abgelenkt, bzw. gebremst. Das Priméarelektron
gibt dabei Energie in Form von elektromagnetischer Strahlung ab, die nun nicht
mehr diskret, sondern kontinuierlich ist. Die Energie des erzeugten Rontgenphotons
wird durch die Stéarke der negativen Beschleunigung bestimmt. Im Roéntgenspektrum
ist dies als breite Verteilung der Photonenenergie sichtbar. Die maximal erzeugbare
Photonenenergie wird von der kinetischen Energie der Primérelektronen bestimmt
und somit von der Beschleunigungsspannung der Rontgenrohre [30]:

1
Emax:h'yma:czﬁ'me'vzze'U- (29)

Abbildung 2.2.1 skizziert das Spektrum einer Rontgenrohre mit den charakteristi-
schen Linien und der Bremsstrahlung.

™~

Charakteristische Linien

Intensitit

Photonenenergie

Abbildung 2.2.1: Schematische Darstellung eines Rontgenspektrums mit Brems-
strahlung und charakteristischen Linien.
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2.3 Wechselwirkung von Rontgenphotonen mit Ma-
terie

Tritt ein Rontgenphoton mit einem Atom in Wechselwirkung, so kann es entwe-
der gestreut oder absorbiert werden [52]. Dieser Abschnitt erldutert diese beiden
Prozesse im Hinblick auf den daraus resultierenden komplexen Brechungsindex, der
die Phasenéinderung einer elektromagnetischen Welle sowie deren Absorption fiir
jedes chemische Element in Abhéngigkeit der Photonenenergie beschreibt. Im Fol-
genden wird das Streuverhalten eines Rontgenphotons mit Hilfe des sog. Streu-
Wirkungsquersschnitts zunéchst an einem freien Elektron und im weiteren Verlauf
anhand eines einzelnen, bzw. an mehreren gebundenen Elektronen beschrieben.
Der Streuwirkungsquerschnitt o ist definiert als das Verhéltnis von mittlerer gestreu-
ter Leistung P,, zur einfallenden Leistung pro Fliche |S;| [6]. Trifft eine elektro-
magnetische Welle auf ein Elektron, frei oder gebunden, so wird das Elektron zur
Dipolschwingung angeregt. Im zunéchst einfacheren Fall eines freien Elektrons, ist
das erzeugte elektrische Feld proportional zur Beschleunigung des Elektrons. Der
Streuwirkungsquerschnitt o und der Streuwirkungsquerschnitt pro Raumwinkelein-
heit do/dS) lassen daraus sich wie folgt darstellen [52]:

FStreu 8IT 2
=—=—=—r 2.10
do 9
— =r2p 2.11
= (2.11)
1
P= 5(1 + cos® ©) (2.12)

wobei r, = 2.82 * 107 ¥cm dem klassischen Elektronenradius, P dem Polarisations-
faktor einer unpolarisierten Quelle und © dem Streuwinkel entspricht.

Der Streuwirkungsquerschnitt an einem freien Elektron, die sog. Thomson-Streuung,
ist unabhéngig von der Frequenz der einfallenden Strahlung und somit fiir das gesam-
te elektromagnetische Spektrum gleich. Wird der Streuprozess an einem im Atom
gebundenen Elektron betrachtet, so muss die Bindungsenergie bzw. die Riickstell-
kraft jedes einzelnen Elektrons beriicksichtigt werden. Diese Riickstellkraft dampft
die Oszillation des Elektrons. Die Streuantwort des Elektrons hingt sehr stark von
der Resonanzfrequenz w, des gebundenen Elektrons und der Frequenz der einfallen-
den Welle w;, bzw. von deren Differenz w; —w, ab. Fiir den Streuwirkungsquerschnitt
eines gebundenen Elektrons gilt [52]:

8T, wi

L 2.13
3 a2 () (2.13)

g

wobei v die Ddmpfungskonstante représentiert. Im Falle das w; < w, und v — 0 geht
der Streuwirkungsquerschnitt in die Rayleigh-Streuung iiber [52]. Betrachtet man
ein Atom mit Z Elektronen und einer bestimmten Elektronendichte p(r), miissen
die Beitriage jedes einzelnen Volumenelements im Atom phasenrichtig aufsummiert
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werden, um die Streueigenschaften des Atoms bzgl. der einfallenden Welle darstellen
zu konnen. Die gesamte Streulédnge eines Atoms lésst sich iiber ein Volumenintegral
folgendermaBen darstellen [52]:

—r.f2(Q) = —re/p(r)eiQrdr, (2.14)

wobei ) = (k; —k;) die Differenz der Wellenvektoren von einfallender und gestreuter
Welle darstellt. Der Term f°(Q) wird als atomarer Formfaktor bezeichnet. Jedes Vo-
lumenelement dr liefert durch phasenrichtiges Addieren mit e’?" einen Beitrag zur
gestreuten Welle. Aus Gleichung 2.14 wird auflerdem ersichtlich, dass die Streuléinge
eines Atoms durch die Fouriertransformierte der Ladungsverteilung des Atoms gege-
ben ist [6, 52]. Der atomare Formfaktor ist daher eine reelle Zahl. Sind die Richtungs-
vektoren von einfallender und gestreuter Welle gleich, so spricht man von Vorwértss-
treuung und alle Volumenelemente addieren sich phasengleich. f°(Q = 0) entspricht
in diesem Fall der Kernladungszahl Z. Im umgekehrten Fall, bei Photonenenergien
deutlich oberhalb der Bindungsenergien im Atom, ist f°(Q — oc) = 0 aufgrund
gegenphasig gestreuter Wellen [52]. Die Antwort eines Atoms bei Wechselwirkung
mit einem &ufleren elektromagnetischen Feld ist sehr stark von dessen Photonen-
energie abhingig. Der atomare Formfaktor benotigt daher einen Korrekturterm f’,
der die frequenzabhéngige atomare Streulénge, insbesondere in der Umgebung der
Resonanzfrequenz, beriicksichtigt. In Analogie zum harmonischen Oszillator liegt es
nahe, einen Dampfungsterm und somit einen Imaginérteil f” im Korrekturterm zu
beriicksichtigen. Dieser Term représentiert die Absorption. Der atomare Formfaktor
lautet nun [52]:
F(Q,hw) = f(Q) + f'(hw) +if" (hw) (2.15)
Ein Prozess, der bei der Wechselwirkung eines Photons mit Materie entsteht, ist
die photoelektrische Absorption. Ein Photon mit einer Energie grofler als die Bin-
dungsenergie eines Elektrons der innersten Schalen des Atoms kann das Elektron
aus dem Atom entfernen. Die kinetische Energie dieses freien Elektrons entspricht
der Differenz zwischen der Energie des Rontgenphotons und der Bindungsenergie
des Elektrons. Die entstandene Elektronenliicke wird von einem Elektron der dufle-
ren Schalen besetzt und ein Fluoreszenzphoton freigesetzt oder ein weiteres sog.
Auger-Elektron erzeugt [6]. Wie oben erldutert, kann neben der photoelektrischen
Absorption Streuung auftreten. Dabei muss man zwischen elastischer und inelasti-
scher Streuung unterscheiden. Bei der elastischen bzw. kohérenten Streuung besitzt
das erzeugte Photon die gleiche Energie wie das Photon welches die Streuung ver-
ursacht, z.B. die Rayleigh- oder Thomson-Streuung. Die sog. Compton-Streuung
gehort zu den inelastischen Streuprozessen. Das initiale Photon gibt dabei seine
Energie nur teilweise an das gestreute Photon. Das gestreute Photon besitzt eine
niedrigere Photonenenergie. Der Energieunterschied ist vom Winkel zwischen ein-
fallender und gestreuter Welle abhéingig [68].

2.3.1 Brechungsindex, Phasenschub, Absorption

Die Uberlegungen zum atomaren Formfaktor im vorherigen Abschnitt sind die Ba-
sis fiir eine allgemeine Definition des frequenzabhéngigen Brechungsindex n(w) im
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Rontgenbereich. Im Vergleich zu sichtbarem Licht gibt es einen nicht vernachléssig-
baren Imaginérteil 3, welcher den Absorptionsgrad der Welle innerhalb des durch-
leuchteten Mediums beschreibt. Aufgrund der hohen Energien von Rontgenphotonen
(typischerweise grofer als die Resonanzfrequenzen der meisten Materialien) ist der
Realteil von n(w) um einen sehr geringen Betrag § kleiner als Eins. Die allgemeine
Form des Brechungsindex lautet [6]:

n(w)=1-3§+1ib. (2.16)

Das zeitlich veranderliche monochromatische Wellenfeld im Medium mit dem Bre-
chungsindex n(w) lésst sich wie folgt beschreiben [6]:

E(T t) — EO . efi(wtfn(w)kr) _ EO . efi(wtfk:r) . efik&" . efkﬁr (217>
’ e —~—
Vakuum Phasenschub Absorption

Der erste Term in Gleichung 2.17 stellt die Ausbreitung der Welle im Vakuum dar,
der zweite Term beschreibt den Phasenschub und der letzte Term die Absorption
des Wellenfeldes. Da nun der Phasenschub mit den Streueigenschaften und die Ab-
schwichung mit der Absorptionseigenschaften des Materials verkniipft sind, lassen
sich 6 und § mittels des atomaren Formfaktor aus Gleichung 2.15 darstellen [52]:

27pa fO(0) 7
5= ”Pk—Q()T (2.18)
2 a’ e "
B=—(T5f" =2 (2.19)

Der Term p, stellt hier die Atomdichte, also die Zahl der Atome pro Volumenein-
heit dar und p représentiert den material- und frequenzabhéngigen Absorptions-
koeffizienten. Nach einer Propagationsstrecke von p~! durch ein Medium, wird ein
Intensitétsabfall auf 1/e der Eingangsintensitit registriert und es folgt das Beer-
Lambert’sche Gesetz:

I(r) = Ipe ™. (2.20)

Aufgrund der Tatsache, dass § positiv ist, ist der Realteil des Brechungsindex kleiner
Eins. Vakuum ist fiir Rontgenstrahlung daher das dichtere Medium, im Gegensatz
zu Festkorpern oder Gasen. Totalreflexion findet in Folge dessen an der Grenzfliache
zwischen Vakuum (oder Luft) und Materie statt. Der Grenzwinkel der Totalreflexion
berechnet sich aus [6]:

Or = V26. (2.21)

Aufgrund der sehr kleinen Werte von ¢ im Bereich 107°, betriigt dieser Grenzwinkel
nur einige Milliradiant. Trotzdem ist es dadurch moglich, optische Elemente auf
Basis von Totalreflexion zu nutzen, wie in dieser Arbeit im weiteren Verlauf noch
gezeigt wird.

2.4 Optische Elemente

In diesem Abschnitt werden die physikalischen Grundlagen der optischen Elemen-
te behandelt, die fiir das in dieser Arbeit entwickelte Rontgenmikroskop relevant
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Abbildung 2.4.1: Schematische Darstellung einer Zonenplatte in Front- und Seiten-
ansicht.

sind. Im konkreten Fall sind dies reflektive und diffraktive optische Elemente. Eine
detaillierte Beschreibung und Charakterisierung dieser Optiken findet im weiteren
Verlauf dieser Arbeit jeweils in einem eigenen Kapitel statt. Zunéchst soll das dazu
notwendige Basiswissen dieser Elemente abgehandelt werden.

2.4.1 Zonenplatten

Linsen die auf dem Prinzip der Lichtbrechung basieren sind in der Labor-Ront-
genmikroskopie nicht sehr verbreitet. Der Grund liegt darin, dass der Realteil des
Brechungsindex sehr nahe bei Eins liegt und nur eine geringe Brechkraft vorliegt.
Die Folgen daraus sind sehr lange Brennweiten (~ 1m), die es im Labor aus Platz-
griinden zu vermeiden gilt. Solche Linsen sind an Synchrotron-Einrichtungen zu
finden [62]. Aus diesem Grund werden als bildgebene Elemente die sog. Fresnel’sche
Zonenplatten verwendet, die auf dem Prinzip der Beugung basieren. Sie bestehen aus
konzentrischen Amplituden- oder Phasengittern, deren Gitterkonstante nach auflen
hin abnimmt. Die Beugungswinkel nehmen zum Rand der Linse kontinuierlich zu
und fokussieren die auftreffende Strahlung in einem Punkt. Benachbarte Steg-Liicke-
Paare weisen einen Gangunterschied von n- A auf, so dass die gebeugten Strahlen im
Fokus konstruktiv interferieren kénnen. Im Gegensatz zu Amplitudenzonenplatten,
die die Hélfte der Strahlung absorbieren, drehen Phasenzonenplatten in jeder zwei-
ten Zone die auftreffende Strahlung um einen Betrag von 7 in der Phase, so dass
jede Zone einen konstruktiven Beitrag zum Fokus liefert. Die Effizienz solcher Zo-
nenplatten ist deutlich hoher als die von Amplitudenzonenplatten. Abbildung 2.4.1
zeigt schematisch die Vorder- und Seitenansicht einer Zonenplatte. Die Radien der
einzelnen Zonen berechnen sich iiber den Satz des Pythagoras.

7i‘;=(f+"§>2—f2

=12 =n\f +n*\*/4
=1y =/ nAf (2.22)

Der Term n%\?/4 beschreibt die sphérische Aberration und ist sehr viel kleiner als
die Brennweite und kann fiir Zonenplatten mit sehr kleinen numerischen Aperturen
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vernachlissigt werden [6, 96]. Uber die Anzahl der Zonen N lisst sich die Breite der
aulersten Zone dry berechnen, indem die Zone mit dem Radius 7y und der Radius
der Zone ry_; subtrahiert werden. Fiir die Brennweite f der Zonenplatte ergibt sich
daraus folgende Néherung:

D -dr N
wobei D dem Durchmesser der Zonenplatte entspricht. Da die Zonenplatte ein dif-
fraktives Element darstellt, ist sie mit einer ausgepriagten chromatischen Aberration
behaftet. Diese Eigenschaft hat Auswirkungen bzgl. der benétigten Monochromasie
der verwendeten Strahlung. Ein entscheidendes Kriterium in diesem Zusammenhang
ist die Schérfentiefe (engl.: Depth of Focus, DOF) der Zonenplate. Die Intensitét im
Fokus reduziert sich bei einem Abstand von
1 4-dr

Az ~ +—
TEETN

nur geringfiigig und die Auflésung der Abbildung bleibt erhalten. Die chromatische
Bandbreite der Beleuchtung hingegen ist nun so zu wéhlen, dass die verschiedenen
Fokusldngen die DOF nicht iiberschreiten. Ein anderer Ansatz die Monochromasie-
Bedingung zu beschreiben ist, fehlerhafte Beitrédge im Fokus anderer Wellenléngen
zu betrachten. Eine Wellenldnge, die sich um 1% von der Design-Wellenldnge der
Zonenplatte unterscheidet, liefert bereits nach 50 Zonen einen destruktiven Beitrag
zum Fokus [96]. Die spektrale Bandbreite der Beleuchtung darf deshalb nur so grof3
sein, dass an der duflersten Zone ein destruktiver Beitrag von weniger als 180° ent-
steht. Es lédsst sich zeigen, dass mit einer relativen spektralen Bandbreite von

AN 1

=<«

A TN’

das Monochromasie-Kriterium erfiillt ist [6]. Besitzt eine Zonenplatte mehr als 100
Zonen, so kann der diskrete Phasenhub jeder Zone iiber die gesamte Zonenplatte als
kontinuierlich angenéhert werden und die Linse erfiillt das Abbildungsgesetz [6]:

L2 + ! (2.26)

fog b '
mit der Gegenstandsweite g und der Bildweite b. Aufgrund der Tatsache, dass das
diffraktive Element sowohl positive, als auch negative Beugungsordnungen erzeugt,
ist eine Zonenplatte Sammel- und Zerstreuungslinse zugleich. Weiterhin erzeugt sie
Foki bei +f/2,+f/3, ... aufgrund der hoheren Beugungsordnungen. Die Effizienz in
den hoheren Ordnungen ist im Vergleich zur ersten Ordnung deutlich geringer und
bei Laboranwendungen meist nicht relevant. Ein weiterer Unterschied zu konventio-
nellen Linsen ist, dass eine nullte Beugungsordnung existiert. Der grofite Teil des
auftreffenden Lichts passiert ungehindert die Optik. Eine Zonenplatte besitzt somit
die Eigenschaften einer plan-parallelen Platte. Uber die Fourierzerlegung findet man
einen Ausdruck, der die Verhéltnisse der Intensitét in den einzelnen Beugungsord-
nungen I, zur einfallenden Intensitét Iy beschreibt [6]. Das Verhéltnis:

(2.23)

(2.24)

(2.25)

_[m_ 2 ?
nm___‘cm‘ -

Iy

sin(mm/2)

(2.27)
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wird als Beugungwirkungsgrad 7,, bezeichnet. Fiir ein rechteckiges Zonenplatten-
profil und abwechselnd vollstéindig transparente und absorbierende Zonen folgt fiir
den Beugungswirkungsgrad (BWG) [6]:

1/4 m=0
T = { 1/m?x? m = £1,+3, .. (2.28)
0 m = 42,44, .

Der BWG in den ersten Ordnungen (m==1) ist ca. 10% und sinkt mit steigenden
Beugungsordungen um den Faktor 1/m?. Verwendet man an Stelle der absorbie-
renden Zonen ein Material, das in der einfallende Welle einen Phasenschub um \/2
erzeugt, so kann der BWG in der ersten Ordnung auf 40% erhoht werden.

Das Auflosungsvermogen einer Zonenplatte ist durch das Rayleigh-Kriterium
gegeben und vereinfacht sich ndherungsweise zu [6]:

0,61\

5Rayleigh = W ~ 1, 22 - d?"N (229)
A

it: VA ~ 2.30

o 2d’f’]\[7 ( )

wobei N A fiir den Ausdruck der numerischen Apertur der abbildenden Optik steht.
Die Auflosung liegt im Bereich der Grofle der duflersten Zone der Zonenplatte. Die
Herstellung von Zonenplatte mit einem kleinen dry ist folglich der Schliissel zur
hochauflésenden Rontgenmikroskopie. Dies setzt gerade im Bereich der harten Ront-
genstrahlung hohe Aspektverhéltnisse voraus (das Verhéltnis von Zonenhohe zu Zo-
nenbreite), um eine ausreichende Effizienz zu erreichen. In dieser Arbeit werden
Zonenplatten mit einem Aspektverhélniss von 20:1 verwendet. Die duflerste Zone ist
im konkreten Fall 20 mal hoher als breit und erfordert ein hohes Mafl an Stabilitét.
Bei geringeren Photonenenergien sind aufgrund der deutlich héheren Absorptions-
koeffizienten, kleinere Aspektverhéaltnisse ausreichend und es kénnen Zonenplatten
mit feineren duBersten Zonen hergestellt werden [25]. Mehr zu diesem Thema und
speziell zum Herstellungsverfahren der in dieser Arbeit verwendeten Zonenplatte ist
in Kapitel 5 zu finden.

2.4.2 Polykapillaroptiken

Wird ein Photon an der Grenzfliche zwischen zwei Medien reflektiert, so inver-
tiert sich die Komponente des Wellenvektors k parallel zur Grenzflaichennormale.
Die Komponenten parallel zur Grenzfliache bleiben erhalten. Diese Tatsache wird im
Brechungsgesetz von Snellius festgehalten. Analog zu den physikalischen Prinzipi-
en des sichtbaren Lichts werden die Reflexionskoeffizienten von Réntgenstrahlung
durch die Fresnel’schen Formeln beschrieben. Da der Brechungsindex fiir sehr hohe
Energien einen Absorptionsterm aufweist (siche Kapitel 2.3), ist die Reflektivitat an
einer einzelnen Grenzschicht im senkrechten Einfall sehr viel kleiner als Eins [6, 96].
Eine Ausnahme stellt dabei der Grenzfall der Totalreflexion im streifenden Einfall
dar. Totalreflexion tritt auf, wenn Licht unterhalb des sog. kritischen Winkel von
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n2

Abbildung 2.4.2: Darstellung der Totalreflexion bei streifendem Einfall an der
Grenzfliche zwischen Vakuum mit dem Brechungsindex n; und einem Medium mit
dem Brechungsindex ns. Totalreflexion tritt unterhalb des kritischen Winkels auf.

Abbildung 2.4.3: Schematische Darstellung des Intensitatstransports mittels mehr-
facher duBerer Totalreflexion an einer gebogenen Glaskapillare nach [18].

einem optisch dichteren zu einem optisch diinneren Medium propagiert (siehe Ab-
bildung 2.4.2). Mit Hilfe der Fresnel’schen Formeln lasst sich die Reflektivitéit im
kritischen Winkel berechnen [6]:

V20

1= 575
Ry, = . (2.31)
V208
1+ %575

Diese physikalische Eigenschaft nutzen einige Optiken im Réntgenbereich. Dazu
gehoren u.a. Spiegel im streifenden Einfall, Spiegel in Kirkpatrick-Baez-Anordnung
und elliptisch oder parabolisch-geformte Monokapillaren [123, 56]. Diese Systeme
basieren auf einer Einzel-Reflexion. Es ist jedoch moglich, Strahlung innerhalb einer
hohlen zylindrischen Glaskapillare auf Basis mehrerer Reflexionen zu transportieren
(sieche Abbildung 2.4.3). Dadurch ist nicht nur ein Transport von Réntgenstrahlung
moglich, sondern, durch eine leichte Kriimmung der Kapillare, auch eine Anderung
der Ausbreitungsrichtung. Solange der Winkel zwischen Roéntgenstrahl und Kapil-
larwand kleiner als der kritische Winkel der Totalreflexion ist, kann der Strahl durch
Mehrfachreflexion durch die Kapillare gefithrt werden. Diese Bedingung beschrénkt
den Durchmesser der Kapillare und den maximalen Kriimmungsradius, bzw. die
Kombination aus beiden [63]. Fiir 5 - 30 keV Photonen kann der kritische Winkel
bei Reflexion an einer Glasoberfliache iiber folgende Beziehung genéhert werden [73]:

30keV
ElkeV]
Werden nun sehr viele solcher Kapillaren zu einem Biindel gefasst und gekriimmt,
spricht man von einer monolithischen Polykapillare. Einer der Vorteile dieser Anord-
nung ist, dass der globale Ablenkwinkel, den die Rontgenphotonen erfahren, in erster
Néaherung nicht mehr durch den kritischen Winkel der Totalreflexion bestimmt wird,
sondern durch die Kriimmung der Kapillaren [5]. Je nach Anwendungszweck gibt

Ormrad] ~ (2.32)
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es kollimierende Optiken, die paralleles Rontgenlicht sammeln und in einem Punkt
konzentrieren und umgekehrt. In dieser Arbeit werden ausschliellich fokussierende
Optiken verwendet. Die Kapillaren sind dabei so gekriimmt, dass die einzelnen Ka-
pillaren am Eingang auf die punktférmige Réntgenquelle und die Kapillarenden am
Ausgang auf den Spot zeigen und sich dort {iberlappen. An dieser Stelle sei erwahnt,
dass in der Literatur oft von Polykapillarlinsen gesprochen wird. Diese Art der Optik
ist jedoch nicht in der Lage, ein Bild eines Objekts nach dem Abbildungsgesetz zu
erzeugen. Grund dafiir sind die unterschiedlichen optischen Weglédngen innerhalb der
einzelnen Kapillaren und die damit verbundene, nicht korrelierte Phasenbeziehung
zueinander. Um Zweideutigkeiten zu vermeiden, wird hier in diesem Zusammenhang
nur der Begriff der Polykapillaroptik verwendet.

Die charakteristischen Eigenschaften einer Polykapillaroptik werden in den fol-
genden Parametern ausgedriickt: Eingangsarbeitsabstand f;, Kapillarlange L, Aus-
gangsarbeitsabstand fy, Eingangsdurchmesser D;,, und Ausgangsdurchmesser D,,;.
Anhand dieser Werte lésst sich ndherungsweise der erfasste Raumwinkel am Eingang
bestimmen sowie der fiir die Mikroskopie wichtige Wert der numerischen Apertur
am Ausgang der Kapillare. Im weiteren Verlauf werden einige dieser charakteris-
tischen Werte genauer spezifiziert. Zwischen dem Eingangsarbeitsabstand und der
GroBe der verwendeten Rontgenquelle Asg sowie dem Ausgangsarbeitsabstand und
der GroBe des Kapillarspots Asg besteht folgender Zusammenhang [18, 74]:

ASQ = 20kf1 + DK (233)
ASK/ASQ = fg/fl, (235)

wobei D dem Durchmesser der einzelnen Kapillaren entspricht und im Vergleich
zum dominanteren ersten Term vernachléssigt werden kann. Gleichung 2.35 be-
stimmt die optimalen Parameter fiir die Herstellung einer Polykapillaroptik bei
gegebener Quellgrofie, Photonenenergie und Spotgrofie [18]. Aufgrund des energie-
abhéngigen kritischen Winkels der Totalreflexion nimmt die Quellgrofle mit steigen-
der Photonenenergie ab. Der Ausgangsarbeitsabstand ist fiir alle Energien gleich,
so dass am selben Ort fiir die unterschiedlichen Wellenléngen unterschiedlich grofe
Kapillarspots entstehen. Da hinter jeder einzelnen Kapillare ein divergenter Strahl
vorliegt, steigt mit zunehmendem Ausgangsarbeitsabstand f, die Spotgrofle Asg.
Eine Polykapillaroptik mit langem Ausgangsarbeitsabstand hat daher einen grofieren
Spotdurchmesser als Kapillaren mit geringerem Ausgangsarbeitsabstand. In Abbil-
dung 2.4.4 wird eine Polykapillaroptik schematisch dargestellt.

Die Hauptanwendungsgebiete von Polykapillaroptiken sind z.B. Rontgen-Fluo-
reszenz-Messungen [16, 18, 65] oder XANES Messungen (engl.: X-ray absorption ne-
ar edge spectrometry) [109]. Bei all diesen Experimenten ist die Qualitdt der Messung
davon abhéngig, wie viel Photonenfluss auf einer bestimmten Fliche auf der Probe
erzeugt werden kann. Bei derartigen Versuchen ohne Optik wird ein Kollimator-
Pinhole in der Ndhe des Objekts verwendet, um das Material ortsaufgelost anzure-
gen. Mit Hilfe von z.B. Fluoreszenzmessungen kann damit die Materialzusammen-
setzung bestimmt werden. Aufgrund mechanischer Gegebenheiten ist ein gewisser
Abstand zur Anregungsquelle (z.B. Rontgenrohre) notig. Mit steigendem Abstand

21



Dln Dout
-
I gy — = L
—_———

f1 L 2

Abbildung 2.4.4: Schematische Darstellung einer Polykapillaroptik mit den charak-
teristischen Werten f1, L, fo, Dy und Dy Mit freundlicher Genehmigung von Review
of Scientific Instruments, American Institute of Physics [10].

stinkt der Photonenfluss auf der Probe und lingere Messzeiten sind die Folge. Eine
Polykapillaroptik nutzt den notwendigen Abstand, um mit einer darauf angepassten
Optik das Licht der Quelle zu sammeln, dieses auf einen wenige Mikrometer grofien
Spot auf dem Objekt zu konzentrieren und die Intensitét auf der Probe zu erhohen.
Aus diesem Zusammenhang heraus hat sich eine weitere charakteristische Grofie ent-
wickelt, der Intensitédts-Gain. Dieser definiert das Verhéltnis von Intensitédt auf der
Probe im Spot der Polykapillaroptik zur Intensitét bei einer Pinhole-Kollimation im
selben Abstand. Der Pinholedurchmesser entspricht dabei der Grofle des Kapillar-
spots. Nach [64] ldsst sich dieser Gain folgendermafien berechnen:

2 2
Gain = (Di”> T (M> . (2.36)

f1 Asg

Der Wert T' entspricht dabei der Transmission der Optik und ist definiert als das
Verhéltnis der Anzahl der Photonen am Ausgang der Optik zur Anzahl der Pho-
tonen, die auf die Eingangsfliche der Optik treffen. Dieser Wert lésst sich expe-
rimentell relativ gut bestimmen. Fiir die Ermittlung des Intensitét-Gains hat sich
keine einheitliche Norm durchgesetzt und aus diesem Grund sollte bei der Angabe
des Gains zwingend die zugehorige Messmethode erwihnt werden. In dieser Arbeit
werden die Gain-Berechnungen nach Gleichung 2.36 durchgefiihrt. Die Transmission
der Optik wird experimentell bestimmt. Eine genauere Beschreibung des Messvor-
gangs ist in Kapitel 6 zu finden. Die Transmission einer Polykapillaroptik sinkt fiir
steigende Photonenenergien aufgrund des kleiner werdenden kritischen Winkels der
Totalreflexion. Besonders an den stérker gekriimmten &ufleren Kapillaren kénnen
hochenergetische Photonen diese nicht komplett passieren. Die Optik kann somit
als Energiefilter verwendet werden, um z.B. die hohen Photonenenergien aus dem
Bremsstrahlungsspektrum zu unterdriicken, ohne die charakteristische Linie zu blo-
ckieren. Von diesem Standpunkt aus betrachtet ist eine Polykapillaroptik ein spek-
traler Tiefpassfilter [64].

Die oben erwéhnten typischen Parameter einer Polykapillaroptik werden in Ka-
pitel 6 an den in dieser Arbeit verwendeten Optiken experimentell untersucht und
gegeniibergestellt.
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Kapitel 3

Detektoren fiir Rontgenstrahlung

Gleichzeitig mit der Entdeckung der Rontgenstrahlung wuchs der Bedarf nach geeig-
neten Detektoren. Die damals iibliche Methode, um ionisierende Strahlen sichtbar
zu machen, waren lumineszierende Materialien, die Rontgenlicht in sichtbares Licht
umwandelten. Der gravierende Nachteil dieser Schirme war, dass das Bild nicht
konserviert, bzw. gespeichert werden konnte. Ausnahmen bildeten sog. Speicher-
phosphore, die zwar erst viel spater entwickelt wurden, in der Réntgenmikroskopie
jedoch keine Anwendung gefunden haben [113]. Schon am Abend der Entdeckung
der X-Strahlen, verwendete W.C. Rontgen einen photographischen Film, um seine
Ergebnisse zu dokumentieren. Zwar besitzen Photoemulsionen aufgrund ihrer gerin-
gen Korngrofle eine sehr gute Auflésung, die Dynamik bzw. die Schwérzungskurve
ist dabei stark nicht-linear. Die nass-chemische Entwicklung des Films wiirde aufler-
dem zu immensem technischen Aufwand fithren und eine Betrachtung der Aufnahme
wére erst lange nach der Belichtung moglich [92, 113]. Als geeignete Detektoren ha-
ben sich daher sehr viel spiater Rontgen-CCDs und Phosphore bzw. Szintillatoren
in Kombination mit CCDs fiir sichtbares Licht durchgesetzt. Beide haben gute Ei-
genschaften, sowohl in der rdumlichen Auflésung (geringe Pixel- bzw. Korngrofe),
als auch zeitlichen Auflésung (schnelle Abklingzeit des Phosphorleuchtens) sowie im
Rauschverhalten und in der Dynamik.

Eine weitere Art von Detektoren bilden energie-dispersive Halbleiter. Sie werden in
der Spektroskopie und Rontgenanalytik eingesetzt, um z.B. Fluoreszenzstrahlung
einer bestimmten Photonenenergie zuzuordnen. Die element-spezifische Zusammen-
setzung der zu untersuchenden Probe kann damit analysiert werden. In dieser Arbeit
wird dieser Detektor verwendet, um die spektrale Verteilung von Rontgenrohren zu
bestimmen. Im folgenden Abschnitt werden die genannten Detektionssysteme kurz
vorgestellt.

3.1 Ortsaufgeloste Detektoren

3.1.1 Rongten-CCDs

Erste wissenschaftliche Veroffentlichungen zu CCDs (engl.: charged coupled device)
gab es Anfang der 1970er Jahre von W. Boyle and G. Smith [21, 22]. CCD-Chips
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bestehen aus mehreren MOS-Bauteilen (engl.: metal ozide semiconductor). Darin
kann ein einfallendes Photon aufgrund des photoelektrischen Effekts, Elektronen-
Loch-Paare erzeugen und diese in sog. Potentialtopfen sammeln. Die systematische
Aneinanderreihung solcher MOS-Bausteine in mehrere Reihen und Spalten, ergibt
schlieBlich eine groflere lichtempfindliche Flédche. Die ist in der Lage, fiir jede Ein-
heit die gespeicherten Elektronen in einen Helligkeitswert zu iibersetzen und letzt-
lich ein Bild zu erzeugen. Eine Einheit wird daher als pixel (engl.: picture element)
bezeichnet. In Abbildung 3.1.1 ist der schematische Aufbau eines MOS-Bausteins

Abbildung 3.1.1: Schematische Zeichnung eines MOS-Bauteins.

dargestellt. Er besteht aus einem metallischen Kontakt (Gate), einer isolierenden
Oxid-Schicht aus Si0O, und Silizium als Halbleitermaterial. Ein einfallendes Photon
mit einer Wellenlédnge <1 pm bricht die kovalente Bindung zwischen benachbarten Si-
liziumatomen und erzeugt Elektronen-Loch-Paare in der p- oder n-dotierten Schicht
[2]. Die Bandliicke, d.h. der Abstand zwischen Valenz- und Leitungsband, betrigt
fiir Silizium 1,1 eV. Jedoch miissen fiir Rontgenstrahlung auch z.B. StofSprozesse auf
Sekundéarelektronen mitberiicksichtigt werden und es ist eine mittlere Energie von
3,7eV notwendig, um ein Elektronen-Loch-Paar zu erzeugen [113, 83, 54]. Somit
gilt:
h-v

Nmazr = 3,76\/7
wobei n,,, der maximal erzeugten Elektronen-Loch-Paare im Silizium, h dem plank’-
schen Wirkungsquantum und v der Frequenz des Photons entspricht. Die anliegende
Gate-Spannung erzeugt eine Potentialbarriere, in der die Photoelektronen gesam-
melt werden. Durch geeignete Anderung der Spannungen an benachbarten MOS-
Bausteinen, entsteht ein Ladungstransport, der ein Auslesen der einzelnen Speicher-
zellen ermoglicht. Dieses Prinzip des Ladungstransport wird als Ladungskoppelung
(engl.: charge coupling) bezeichnet, und daher der Name CCD [98]. Zum Ausle-
sen eines gesamten Bildes werden dabei zunéchst zeilenweise die Pixelinformationen
in ein serielles Register geschoben. Aus diesem Register kann anschliefend jeder
einzelne Potentialtopf nach einander ausgelesen werden. Die rdumliche Zuordnung
der Pixelwerte zum Gesamtbild erfolgt durch das Nummerieren der Potentialtopfe
beim Auslesen. Um einen Drift der Elektronen aus den Potentialtopfen wéhrend
des Auslesens zu verhindern, wurden sog. buried channel CCDs entwickelt. Hier be-
findet sich zwischen n-dotiertem Halbleiter und der Oxid-Schicht ein zusétzliches

(3.1)
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p-dotiertes Material, welches das Potentialminimum lokal herab senkt, und deshalb
weniger Photoelektronen in benachbarte Pixel driften konnen.

Das oben beschriebene Verfahren gilt fiir CCDs im sichtbaren Wellenlédngenbe-
reich, als auch fiir Rontgen-CCDs. Leichte Unterschiede sind bei CCDs fiir den EUV-
und weichen Rontgenbereich vorhanden. Da in diesem Energiebereich der Absorp-
tionsterm sehr stark ist, wiirde ein Grof3teil des Lichts schon auf der Gatestruktur
sowie der Isolationsschicht absorbiert werden, bevor es in die Verarmungszone trifft.
Aus diesem Grund hat man riickseitig-gediinnte CCDs entwickelt. Die Silizium-
schicht ist dabei auf wenige Mikrometer gediinnt und der Chip wird von hinten
beleuchtet [113]. Fiir CCDs im harten Rontgenbereich muss, aufgrund der hohen
Photonenenergie, die Verarmungsschicht sehr grofl sein, damit das Rontgenphoton
eine geniigend lange Stecke im Silizium zuriicklegen kann, um den photoelektrischen
Effekt auszulosen. Mit Hilfe von epitaxialem Silizium ist es moglich die Dotierungs-
konzentration zu senken und die Verarmungsschicht zu erh6hen. Diese CCDs werden
als Deep Depletion CCDs bezeichnet.

3.1.2 Lumineszenzschirme

Eine weitere Moglichkeit Rontgenstrahlung zu detektieren, ist die Verwendung eines
Lumineszenzschirms (Phosphor oder Szintillator). Wird ein solcher Schirm mit hoch-
energetischen Teilchen (Rontgenphotonen, Elektronen, Ionen...) beschossen, so wird
die Anregungsenergie mittels Lumineszenz (Fluoreszenz und/oder Phosphoreszenz)
in Form von sichtbarem Licht wieder abgegeben. Phosphore gibt es in verschiede-
nen Zusammensetzungen, die sich in Effizienz, abgestrahltem Wellenléingenmaxi-
mum oder der Abklingzeit unterscheiden. Tabelle 3.1.1 gibt einen kleinen Uberblick

Tabelle 3.1.1: Standard Phosphor-Typen und deren Charakteristika.

Typ Chem. Verbindung Wellenldngenmaximum Abklingzeit

P43 GdyO3S : Th 545 nm 1ms
P46 YE;AZ5012 : Ce 530 nm 300ns
P47 Y5510 : Ce, Th 400 nm 100ns

iiber einige Standard Phosphor-Typen. Die Effizienz eines Phosphorschirms héngt
neben dem Typ, von Parametern wie der Korngrofle oder der Schichtdicke ab. Beide
Parameter beeinflussen das rdaumliche Auflosungsvermogen. Eine dicke Phosphor-
schicht von mehreren 10 pm liefert bspw. eine gute Effizienz, hat jedoch ein schlech-
tes Auflosungsvermogen aufgrund von Streu- und Re-Lumineszenzprozessen, die zu
einer Verbreiterung der Impulsantwort des Systems fithren. Es hat sich herausge-
stellt, dass der Phosphor-Typ P43 fiir viele bildgebende Anwendungen passende
Eigenschaften besitzt. Er hat eine sehr gute Effizienz auch bei diinneren Schichten
und das abgestrahlte Licht mit einer mittleren Wellenldnge von 545 nm passt zur
Empfindlichkeitskurve vieler Detektoren [107]. Wegen der sehr geringen Abklingzeit,
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sollte hingegen fiir zeit-aufgeloste Experimente Typ P46 oder P47 in Erwigung ge-
zogen werden. Eine etwas andere Art von Leuchtschirmen sind sog. Szintillatoren
die in kristalliner Form vorliegen. Sehr diinne, nadelartige Kristallstdbchen erzeugen
sichtbares Licht in der selben Art und Weise wie Phosphore. Die Auflésung eines
Scintillators wird durch den Durchmesser der Stdbchen bestimmt. Ein géngiges und
erprobtes Szintillator-Material ist Thallium dotiertes Céasium-lodid (CsL:T1). Mit
sehr hoher Effizienz und einem Wellenldngenmaximum von 550 nm ist es ebenfalls
gut geeignet fiir die meisten VIS-Detektoren.

Um die Intensitatsverteilung auf dem Leuchtschirm zu digitalisieren, wird der
Schirm optisch auf einen CCD oder CMOS-Chip abgebildet. Dies kann entweder mit
Hilfe eines Objektives erfolgen, welches die Intensitétsverteilung des Leuchtschirms
in die Chipebene abbildet, oder der Schirm wird mit dem Chip gekoppelt, so dass
die Fluoreszenzphotonen direkt auf die lichtempfindliche Flidche des Sensors gelenkt
werden.

3.1.3 Dynamik, Effizienz, Rauschen, Auflésung

Die Anzahl der Photoelektronen, die in einem Pixel gespeichert werden konnen, ist
proportional zur Pixelfliche. Entsprechend ist die Dynamik und die Empfindlichkeit
des Detektors bei grofien Pixeln hoher als bei kleinen Pixeln [113]. Der Dynamik-
umfang ist gegeben durch [113]:

Smaac
)
Smin

Dynamik = (3.2)
wobei Syq. der sog. Full-Well-Capacity also dem maximal und S,,;, dem minimal de-
tektierbaren Signal entspricht. S,,,;, muss grofler oder gleich dem Rauschsignal sein.
Bei Detektoren fiir den sichtbaren Wellenldngenbereich gleicht S,,.;,, dem Rausch-
signal. Fiir Detektoren im Rontgenbereich ist die Anzahl der Rauschelektronen in
einem Pixel kleiner als die Zahl der Elektronen, die pro einfallendes Photon gene-
riert werden. S,,;,, ist hier die Anzahl der Elektronen, die durch ein einzelnes Photon
erzeugt und erfasst werden. In dieser Grofe sind daher sowohl Rauschquellen (siehe
unten), als auch die Konversionsrate des Sensors enthalten, da nicht alle erzeug-
ten Elektronen im Silizium erfasst werden kénnen. Eine weitere wichtige Grofie ist
die sog. Detective Quantum Efficiency (DQE). Sie beschreibt das Verhéltnis des
Signal-Rausch-Verhéltnisses (SNR) des Detektors zum SNR der Quelle [122].

SNRDetektor ) 2

DQE =
Q ( SNRQuelle

(3.3)
Eine Aufnahme mit einem Detektor mit einer DQE = 1 ist nur durch das Pho-
tonenrauschen der Strahlungsquelle limitiert. Die Einfiihrung des DQE-Werts hat
einen praktischen Vorteil, da verschiedene Detektorsysteme miteinander verglichen
werden konnen. Wie schon erwéhnt, wird das minimal detektierbare Signal auch
durch Rauschen bedingt. Die dominantesten Rauschquellen sind das Ausleserau-
schen und das Dunkelrauschen. Ersteres ist fiir jede Aufnahme konstant und wird
durch den Ladungstransfer, die Elektronik und den AD-Wandlern bestimmt. Das
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Dunkelrauschen hingegen ist das vom Detektor erzeugte Signal, bedingt durch ther-
mische Bewegungen im Silizium. Die kovalente Bindung der Siliziumatome kann
durch thermische Strahlung gebrochen werden. Daher werden ohne Belichtung des
Chips Elektronen in den einzelnen Pixeln erzeugt. Die Anzahl der so generierten
Elektronen steigt mit der Belichtungszeit. Dieser Effekt kann durch starke Kiihlung
des Detektors geschwicht werden. Aulerdem wird im Anschluss an jede Belichtung
ein sog. Dunkelbild mit der selben Belichtungszeit aufgenommen. Durch Subtrak-
tion des Dunkelbilds vom Signalbild wird der Einfluss des thermischen Rauschens
eliminiert. Trotzdem fiihrt ein Detektor mit schlechtem (also hohem) Dunkelsignal
dazu, dass die Empfindlichkeit stark reduziert wird, da ein schwaches Nutzsignal
nicht vom Rauschsignal unterschieden werden kann. An diesem Punkt sei aulerdem
erwahnt, dass bei CCDs, gerade im Bereich der harten Rontgenstrahlung, der Effekt
der Strahlenschéden nicht vernachlissigt werden darf. Nach [67] entstehen Strah-
lenschdden an CCDs z.B. durch das positive Aufladen der SiO,-Isolationsschicht
des MOS-Bausteins. Dies fiihrt zu Ladungsverschiebungen im Silizium und infolge
dessen steigt das Dunkelsignal.

Eine wichtige Grofle von Detektoren ist die rdumliche Auflésung des Systems.
Fiir jeden diskreten Detektor gilt das Nyquist-Theorem:

FA——— (3.4)

2-A
Die hochste darstellbare Raumfrequenz fx auf dem Detektor ist durch den Kehrwert
der doppelten Pixelgrofle A gegeben. Bei der mikroskopischen Anwendung muss
zusitzlich der Abbildungsmafistab M beriicksichtigt werden und aus Gleichung 3.4
wird:

M
fNeff - ﬂ (35)

Aus diesem Grund spricht man von einer effektiven Nyquistfrequenz, bzw. von einer
effektiven PixelgroBe A.;; = A/M. Daher muss die VergroBerung des Objekts so
angepasst werden, dass der Detektor die kleinste Objektstruktur entsprechend der
Nyquist-Bedingung noch auflésen kann.

3.2 Energieaufgelste Detektoren

Fiir die Messung von Rontgenspektren konnen zwar oben beschriebene CCDs ver-
wendet werden [4], zur Bestimmung der spektralen Verteilung des Lichts einer Ront-
genrohre werden i.d.R Silizium-PIN Photodioden verwendet. Entsprechend der Be-
zeichnung besteht der Detektor aus einer Siliziumschicht mit einer p- und n-dotierten
Schicht sowie einer intrinsischen Zone. Wie im vorherigen Abschnitt schon erlautert,
muss eine mittlere Energie von 3,7eV aufgebracht werden, um ein Elektron-Loch-
Paar im Silizium zu erzeugen. Ein einfallendes Réntgenphoton mit einer Energie
von 8keV erzeugt im Mittel 8000eV/3,7¢eV = 2162 Elektronen. Mit Hilfe einer an-
gelegten hohen Spannung (100V - 200 V) am Halbleiter werden diese Elektronen
sehr schnell ausgelesen, verstiarkt und einer Photonenenergie zugeordnet [31]. Pho-
tonen, die wahrend des Ausleseprozesses auf den Detektor treffen, werden ignoriert.
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Im Gegensatz dazu kénnen zwei simultan erfasste Photonen nicht voneinander un-
terschieden werden und es wird eine sog. pile-up Linie (pile-up, engl.:ansammeln)
erzeugt. Treffen bspw. zwei 8 keV Photonen gleichzeitig auf den Detektor, so wird
ein einzelnes Photon mit einer Energie von 16 keV registriert, da doppelt so viele
Elektronen erzeugt werden. Fiir die Messung an einer Rontgenrchre mit den inten-
siven charakteristischen Linien konnen diese Linien zur Energieachsenkalibrierung
verwendet werden. Mit diesem Detektionsverfahren kénnen Energieauflésungen im
Bereich von ca. 150 eV, z.B. beim 5Fe-Nuklid erzielt werden [31].

3.3 Verwendete Detektoren

In dieser Arbeit wird als Mikroskopkamera ein Rontgen-CCD der Firma Princeton
Instruments Typ PI-LCX-1300 mit einer Pixelgrofle von 20 pm x 20 pm verwendet.
Mit Hilfe eines thermoelektrischen Peltier-Elements wird der Chip auf ca. —50°C
gekiihlt und so das Dunkelrauschen reduziert. Die Kamera wird in einer Hochva-
kuumumgebung installiert, um zu verhindern, dass Wassermolekiile in der Luft am
CCD gefrieren. Der Chip besitzt eine groBe Verarmungszone (Deep-Depletion), um
eine hohe Effizienz fiir harte Rontgenphotonen zu erzielen. Er hat eine DQE von ca.
45% fiir 8keV und von ca. 35% fiir 9,25 keV [116]. Fiir alle réntgen-mikroskopischen
Aufnahmen dieser Arbeit wird diese Kamera verwendet. Zur Charakterisierung der

Vakuumflansch

CCD + Elektronik

: & Steuerungs
T T }t(abel

Abbildung 3.3.1: Foto der Princeton Instruments PI-LCX-1300 Roéntgen-CCD-
Kamera.

Kondensoroptik wird in dieser Arbeit ein Flatpaneldetektor (Szintillatorkristall di-
rekt gekoppelt mit einem CMOS-Chip) der Firma Hamamatsu Typ C7921CA-02
verwendet. Der Sensor hat 1024 x 1024 Pixel mit einer Pixelgréfie von 50 pm X
50pm. Da sich die Spotgroflen der Kondensoren sehr stark unterscheiden, reicht
die Auflésung des Hamamatsu-Detektors fiir das zweite Kondensorsystem nicht aus.
Dazu wird ein eigens erstelltes hochauflosendes Detektorsystem aus feinkérnigen
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P43 Phosphor, einem Mikroskopobjektiv mit hoher Apertur und einer gekiihlten
CCD (Photometrics Slow Scan) fiir sichtbares Licht eingesetzt. Spektroskopische
Messungen werden im Verlauf der Arbeit mit dem energie-dispersiven Detektor XR-
100CR der Firma Amptek durchgefiihrt. Abbildungen 3.3.1 und 3.3.2 zeigen Fotos
der verwendeten Detektoren.

2) ' b)

c7ez1ca-02

MOS Image Sensor for X-Ray ‘

HAMAMATSU

Abbildung 3.3.2: Detektoren fiir Charakterisierungsmessungen. a) Hamamat-
su Flatpanel Szintilator, b) Amptek Si-PIN Photodiode, ¢) Phosphor-CCD-
Detektorsystem.

3.3.1 Detektor-Charakterisierung

Das Detektorsystem Phosphor-CCD wird in der Arbeit verwendet, um eine Polyka-
pillaroptik bzgl. ihrer SpotgroBle zu untersuchen. Um das Auflosungsvermogen des
Systems zu bestimmen, projiziert eine Mikrofokus Rontgenrshre ein Auflésungsob-
jekt aus Gold mit verschiedenen Linienbreiten auf den Phosphor. Das Target ist
dabei ndherungsweise in Kontakt mit dem Phosphor, so dass ein Abbildungsmaf}-
stab von Eins vorliegt. Ein Mikroskopobjektiv mit einer numerischen Apertur von
0,28 bildet den Phosphor mit 15,5-fachen Vergroferung auf den CCD mit einer
Pixelgrole von 24 um ab. Es ergibt sich eine effektive Pixelgréfle von 1,5pm. Der
Phosphor besitzt eine mittlere Korngréfle von ca. 3 pm. Die Schichtdicke ist nicht
bekannt und das Auflésungsvermogen wird iiber die Abbildungsqualitét experimen-
tell bestimmt. In Abbildung 3.3.3 ist das Resultat der Auflésungsmessung inklusive
des gemessenen mittleren Bildkontrastes zu sehen. Sind die 5 pm breiten Linien noch
mit einem Kontrast von 10% deutlich zu erkennen, so kénnen die 3 pm Linien mit
einem Kontrast von 4% gerade so noch aufgelost werden. Hier sei erwihnt, dass die
Grofle der Rontgenquelle im Bereich von ca. 3 pm liegt und damit das Messprinzip an
seine Grenzen stolt. Da sich die gemessene Auflésung der mittleren Korngrofle des
Phosphors nédhert, wird kein besseres Auflosungsvermogen erwartet. Ein Kontrast
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Abbildung 3.3.3: Ergebnisse der Auflésungsmessung am Detektorsystem Phosphor-
CCD mit zugehorigem Bildkontrast K. Linienbreiten: a) 12,5pum, b) 7,5um, ¢) 5pm
und d) 3 pm.

von 10% bei einer Linienbreite von 5pum reicht aus, um die angekiindigte Charak-
terisierungsmessung der Polykapillaroptik durchzufiihren. Die Messung zeigt, dass
die Auflosung des Systems durch den Phosphor bestimmt wird und die Kombi-
nation aus Objektiv und Kamera mit einer effektiven Pixelgréfie von 1,5pm die
Gesamtauflosung nicht limitiert.

Da fiir den Hamamatsu Flatpaneldetektor die Pixelgréfie und demnach die Auf-
16sung bekannt ist, ist hier keine Charakterisierungsmessung notwendig. Die Prin-
ceton Instruments Rontgen-Kamera fiir das in dieser Arbeit entwickelte Mikroskop
wird im Gesamtaufbau charakterisiert, bzw. die erzielbare mikroskopische Auflésung
durch den Vergréflerungsmafistab bestimmt. Die Ergebnisse dazu werden in Kapitel
7 vorgestellt. In Tabelle 3.3.1 erhélt man zusammenfassend einen Uberblick iiber die
charakteristischen Daten der verwendeten Detektoren.

Tabelle 3.3.1: Daten der verwendeten Detektoren.

Detektor Pixelanzahl Pixelgrofie DQE
PI LCX 1300 1340 x 1300 20 pm 45% (8 keV) 35%(9keV)
Hamamatsu Flat-Panel 1024 x 1024 50 pm k.A.
Phosphor-CCD-System 612 x 612 1,5 pm k.A.
Detektor Typ Fléche Auflésung @ 5,9 keV
XR~100CR Si-PIN 6 mm? ca. 150eV
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Kapitel 4

Laborrontgenquellen

Die ersten kommerziell erhéltlichen Réntgenrohren am Ende des 19. Jahrhunderts
sind sog. lonenréhren mit einer Kathode und Anode in einem evakuierten Glaskol-
ben. Aufgrund eines nur geringen Vakuums sind ionisierte Teilchen im Glaskolben
vorhanden, die durch das elektrische Feld beschleunigt werden und auf der Ka-
thode Elektronen herausschlagen. Treffen diese Elektronen auf die Anode, werden
dort Rontgenstrahlen erzeugt. Die wesentlichen Probleme dieser Anordnung liegen
in der nur schwer regulierbaren Hochspannung, sowie des Rohrenstroms. Zusétzlich
entsteht ein Abtrag des Kathodenmaterials und eine dadurch verbundene Ablage-
rung an der Glaswand [13]. Erst durch W.D. Cooligde im Jahr 1912 wird die Ront-
genrohre technologisch modernisiert. Elektronen werden nun durch Glithemission
aus einem Wolframdraht freigesetzt, indem das Filament bzw. die Kathode, durch
einen angelegten Strom beheizt wird. Der wesentliche Vorteil dieser Anordnung ist
die Moglichkeit der getrennten Regulierung von Hochspannung (Bremsstrahlungs-
maximum) und Rohrenstrom (Strahlungsintensitét) [52, 71]. Zusétzlich ist um den
Gliihfaden eine zylindrische Metallkappe mit negativem Potential angebracht, der
sog. Wehneltzylinder. Die Feldlinien dieses Potentials biindeln die Elektronen in
Richtung Anode. Im Grunde wird die von Coolidge entwickelte Technik bis heute
verwendet. Der limitierende Faktor, damals wie heute, ist die Warmeentwicklung
im Anodenmaterial. Die kinetische Energie der Elektronen wird nur zu einem sehr
geringen Teil (ca. 1%) in Rontgenphotonen umgewandelt. Ein besserer Abtransport
der Wiarme wird durch Kiithlung der Anode erreicht, dennoch schmilzt auch hier das
Anodenmaterial bei zu hohen Stromen. Das Warmeproblem verstarkt sich zusétz-
lich bei sehr kleinen Elektronenstrahlspots und erst mit dem Goetze-Linienfokus sind
kleinere Rontgenspots moglich, ohne die Rohrenleistung zu verringern. Ein weiterer
technischer Fortschritt gelang mit der Erfindung der rotierenden Anode durch die
Firma Philips im Jahr 1929. Durch fortlaufende Rotation der Anode wird die Hitze
kontinuierlich vom Elektronenstrahl weg transportiert und dadurch eine deutliche
Erhchung der Rohrenleistung bei gleichzeitig kleinem Réntgenspot ermoglicht. Erst
in diesem Jahrtausend gelang eine weitere grundlegende Erneuerung der Rohren-
technik mit der Fliissig-Metall-Quelle. Anstelle eines Festkorpertargets wird nun ein
fliilssiger Metall-Jet verwendet. Der Elektronenstrahl trifft stédndig auf neues, rege-
neriertes, fliisssiges Metall. Rontgenspots von wenigen Mikrometern bei gleichzeitiger
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Réhrenleistung von ca. 200 W konnen mit diesem System erzeugt werden [46].

Dieses Kapitel beschreibt zunéchst die Funktionsweise der Hauptkomponenten
einer Rontgenrohre (Elektronenstrahlerzeugung und -fokussierung) und stellt an-
schlieend die zwei verwendeten Rontgenquellen (iMOXS Mikrofokus und Excillum
Metall-Jet) vor. Beide Strahlungsquellen werden bzgl. Spotgrofie, Rontgenspektrum
und Brillanz charakterisiert und schliefSlich gegeniibergestellt.

Alle dargestellten gemessenen Spektren werden mit dem XR-100CR X-ray De-
tektor der Firma AmpTek in groBem Abstand zur Quelle gemessen. Ein Blei-Pinhole
mit 1,0mm bzw 0,2mm Durchmesser, direkt vor dem Detektor, verkleinert dabei
den aufgefangenen Raumwinkel und ermdoglicht eine Messung mit nur ca. 1% Totzeit
des Detektors.

4.1 Elektronenkanone

Ein elementarer Bestandteil einer Rontgenrohre ist die Erzeugung von freien Elek-
tronen und daher der erste notwendige Schritt zur Erzeugung von Rontgenstrahlen.
Ublicherweise werden freie Elektronen erzeugt in dem z.B. ein Wolframdraht oder
ein Lanthanhexaborid-Kristall (LaBg) geheizt wird. Bei gentigend hoher thermischer
Energie konnen Elektronen aus dem Fermi-Niveau ins Vakuum-Niveau angehoben
werden und die Kathode verlassen. Die thermische Anregung muss so hoch sein,
dass die Elektronen die Austrittsarbeit iiberwinden kénnen. Mit Hilfe eines elektri-
schen Feldes zwischen der Kathode und der Anode konnen diese freien Elektronen
yabgesaugt® werden. Dieser Effekt wird Glithemission, Thermionische Emission oder
Richardson-Effekt genannt. Die Richardson-Gleichung [86, 106],

J = AT?c~ WK (4.1)

gibt dabei den Zusammenhang zwischen Kathodentemperatur 7" und der Strom-
dichte J an, wobei A fiir eine Materialkonstante, k£ fiir die Boltzmannkonstante
und W fiir die Austrittsarbeit steht. In Abbildung 4.1.1-Links ist die Fermi-Dirac-
Verteilung bei unterschiedlichen Temperaturen von 0 — 3000 K dargestellt. An der
Stelle £ — Erermi = 0, der Fermi-Energie, ist die Besetzungswahrscheinlichkeit fiir
alle Fermionen (hier Elektronen) gleich % und mit steigender potentieller Energie
fallt die Besetzungswahrscheinlichkeit sehr schnell gegen Null. Betrachtet man den
Bereich oberhalb des Vakuum-Niveaus (gestrichelte Linie in Abbildung 4.1.1-Links),
so fillt auf, dass mehr freie Elektronen existieren, je grofler die Temperatur ist. Eine
hohe Stromdichte erreicht man kurz unterhalb der Schmelztemperatur des Mate-
rials. Ein typischer Wert fiir die Temperatur eines Wolframdrahtes liegt zwischen
2500 — 3000 K, die Schmelztemperatur liegt bei 3650 K. LaBg-Kristalle besitzen eine
geringere Austrittsarbeit und es reicht eine Temperatur von 1400 — 2000 K fiir die
Anregung der Elektronen ins Vakuum-Niveau [86]. Abbildung 4.1.1-Rechts zeigt die
Stromdichte-Verteilung fiir Wolfram und LaBg, in Abhéngigkeit der Temperatur.
Neben der oben besprochenen Heifl)kathoden-Emission kénnen freie Elektronen
iiber die sog. Feldemission, den Kaltkathodenrchren, erzeugt werden. Eine Wolf-
ramspitze mit einem Kriimmungsradius von wenigen 100 nm emittiert Elektronen
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Abbildung 4.1.1: Links: Fermi-Dirac-Verteilung bei unterschiedlichen Temperatu-
ren. Rechts: Stromdichte fiir Wolfram und La Bg bei steigender Temperatur. Berechnet
nach Formel 4.1.

durch ein angelegtes elektrisches Feld. Elektronen kénnen aus dem Fermi-Niveau
mit Hilfe des Tunneleffekts austreten, da das angelegte Feld die zu iiberwindende
Potentialbarriere verringert. Weitere Informationen zu Rontgenréhren mit Feldemis-
sionskathoden findet man in [8, 53].

4.2 Elektronenoptik

Um die freien Elektronen abzulenken, zu formen bzw. zu fokussieren, wird eine
Elektronenoptik benotigt. Im Gegensatz zu Photonen besitzen Elektronen eine elek-
trostatische Ladung. Ein elektrisches Feld ist daher in der Lage die Elektronen in
eine andere Bahn zu lenken. Aufgrund der Tatsache, dass sich die Elektronen zusétz-
lich bewegen, induziert der Elektronenstrahl einen Strom, der sich mit Hilfe eines
magnetischen Feldes ablenken ldsst [34]. Die einfachste Form einer Elektronenoptik
ist eine elektrostatische Linse, z.B. ein Wehneltzylinder. Diese zylindrische Kappe
mit einer zentralen Apertur umschlieft das Filament und besitzt ein zusitzliches
negatives Potential. Das elektrische Feld bewirkt dabei, dass Elektronen, welche
sich nicht auf der optischen Achse bewegen, eine riickstellende Kraft erfahren und
zuriick zur optischen Achse gelenkt werden. Somit erzeugen die Potentiallinien der
elektrostatischen Linse einen konvergenten Elektronenstrahl und einen Fokus in ei-
nem definierten Abstand zum Filament [68]. Fiir sehr kleine Elektronenspots reichen
elektrostatische Linsen nicht aus, stattdessen kommen Magnetlinsen zum Einsatz.
In einer solchen Linse erzeugt eine stromdurchflossene Spule ein magnetisches Feld
und jedes Elektron erfihrt beim Durchgang durch die Linse die Lorentzkraft F [34]:

F=¢(E+7¥x B), (4.2)

wobei e der elektrischen Ladung, v der Geschwindigkeit des Elektrons, E dem elektri-
schen Feld und B dem magnetischen Fluss entspricht. Analog zur elektrostatischen
Linse wiirde ein homogenes Magnetfeld nur eine Ablenkung bewirken. Entscheidend
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ist die geometrische Form der Feldlinien. Zwar konnen Magnetlinsen deutlich klei-
nere Spots als elektrostatische Linsen erzeugen, benotigen im Gegenzug mehr Platz.

4.3 Mikrofokus Rontgenquelle iMOXS

Im Rahmen dieser Arbeit wird eine Mikrofokus-Réntgenquelle der Firma IFG-Berlin
verwendet [17]. Die darin verbaute Rontgenrchre ist von der Firma rtw Rontgen-
technik Dr. Warrikhoff. Die Quelle wird iiber eine externe Steuereinheit entweder
iiber das Frontpanel, oder via USB-Schnittstelle, {iber einen PC angesteuert. Die
Ansteuerung via PC hat den Vorteil, dass Aufwédrmroutinen nach ldngeren Stand-
zeiten automatisch ablaufen kénnen und dadurch Schéden, besonders am Filament,
vermieden werden. Die Rontgenquelle besitzt ein Wolframfilament und ein Kup-
fertarget auf der Anode. Die Kathode liegt dabei auf Masse und die Anode auf
Hochspannung. Die Anode ist bei der iMOXS-Quelle ein Kupferblock, unabhéngig
vom Targetmaterial, da Kupfer sehr gute Wéarmeleitfihigkeit besitzt und so die
entstehende Wérme vom Target abtransportiert. Ein integrierter Liifter wirkt der
Wirmeentwicklung auf der Anode zusétzlich entgegen. Ein 100 pm dickes Beryllium-
fenster schliefit das Vakuum ab und dient als Austrittsfenster fiir die Rontgenstrah-
lung. Die Rontgenrohre erfiillt die Strahlenschutzbestimmungen bei geschlossenem
Verschluss. Abbildung 4.3.1 zeigt ein Foto der Rohre und Abbildung 4.3.2 den sche-

Filamentkabel Rohrensteuerung
Hochspannungskabel (9
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Abbildung 4.3.1: Foto der iMOXS Rontgenquelle.

Target + Anode Kathode + Wehneltzylinder

Projektion des Rontgenspots

Abbildung 4.3.2: Schematische Darstellung der iMOXS-Roéntgenquelle.
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Abbildung 4.3.3: Rontgenspektrum der Kupferanode.

matischen Aufbau der Mikrofokusquelle. Elektronen aus der Kathode werden durch
die Anodenspannung angesaugt und auf das Target beschleunigt. Ein Wehneltzy-
linder umschliet den Wolframdraht und erzeugt ein elektrostatisches Feld, das den
Elektronenstrahl auf das Target fokussiert. Der Elektronenstrahl besitzt auf dem
Kupfertarget unterschiedliche Ausdehnungen in horizontaler und vertikaler Rich-
tung (Goetze-Lininefokus). Der Anodenwinkel von 12° erzeugt in Projektion wie-
derum eine symmetrische Ausdehnung des Rontgenspots. Tabelle 4.3.1 fasst die
Herstellerdaten der Rohre zusammen.

Tabelle 4.3.1: Technische Daten der iMOXS-Rontgenquelle laut Hersteller.

Target(Anodenwinkel): Kupfer (12°)

Abstrahlwinkel: 8°

max. Spannung: 50 kV
max. Leistung: 30 W
Spotgrofe (x, y): 50 pm

4.3.1 Rontgenspektrum des Kupfertargets

Treffen Elektronen aus der Kathode auf das Target, so entstehen charakteristische
Linien und Bremsstrahlung, siche Kapitel 2.2. Abbildung 4.3.3 zeigt ein Rontgen-
spektrum mit den fiir Kupfer typischen Linien bei 8,05 keV, der K,-Strahlung sowie
der Kpg-Linie bei 8,9keV. Die fiir das Transmissionsmikroskop relevante Linie ist
die K,-Linie. Diese Linie setzt sich aus den K,_; und K,_9 Ubergéngen zusammen
und weist die hochste Photonenzahl auf. Eine Ubersicht der Linien der K-Serie und
der jeweiligen Linienbreite ist in Tabelle 4.3.2 zu finden. Die Zahl der emittierten
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Tabelle 4.3.2: Energien und Linienbreiten (FWHM) der K,- und Kjs-Linien von
Kupfer [32, 33].

Energie (eV) Linienbreite(eV)

Ko, 8047,83 2,29
K,,: 8027,85 3,34
Kpg,: 8905,49 3,64
Kpg,: 8903,10 3,43
101 10"
6 —30kV - 0.68mA || 157 .‘ gerr{esseh ; |
— 40kV - 0.7mA < =Literaturwert
B — 50kV - 0.6mA E !
34 m o2 : |
5 b
c C
S 2 -
22 : 2 05¢ $ .
o 2
I\ S
A '
0 : - : - : - ‘ 0 | | | \ | | |
7 75 8 85 9 95 10 20 25 30 35 40 45 50
Energie in keV UinkV

Abbildung 4.3.4: Links: Gemessene charakteristische K,- und Kjg-Linienstrahlung
von Kupfer bei steigender Beschleunigungsspannung U und jeweils maximal mogli-
chem Filamentstrom. Rechts: Summe aller Photonen in der K,-Linie bei steigender
Beschleunigungsspannung U im Vergleich mit Werten aus [44].

Photonen in den charakteristischen Linien steigt bei gleichbleibendem Strom mit
der Grofle der angelegten Beschleunigungsspannung. Zusétzlich wichst die Photo-
nenzahl linear mit dem Rohrenstrom. Fiir die unterschiedlichen Spannungen liegen
jeweils Strombegrenzungen vor, um das Targetmaterial zu schonen bzw. zu schiitzen.
Dementsprechend gibt es zu jedem Spannungswert einen maximalen Stromwert. Ab-
bildung 4.3.4-Links zeigt die charakteristischen Linien von Kupfer bei verschiedenen
Beschleunigungsspannungen und den jeweils maximal moglichen Filamentstromen.
Demnach werden bei einer Spannung von 50kV und einem Strom von 600 pA am
meisten Photonen pro Sekunde und Raumwinkel in der K,- und Kjs-Linie erzeugt.
Ein Vergleich der Photonenzahlen pro Sekunde, Raumwinkel und Milliampere mit
Literaturwerten aus [44] liefert Abbildung 4.3.4-Rechts. Bei der Berechnung ist die
Absorption von Luft bzw. Beryllium- oder PI-Folienfenstern beriicksichtigt worden.
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4.3.2 Quellgrofle

Zur Untersuchung der rdumlichen Ausdehnung des Rontgenspots wird eine Me-
tallkante zwischen dem Spot und einem Rontgen-CCD positioniert (siehe Abbil-
dung 4.3.5). Der Quellspot erzeugt dabei einen vergroBerten Schatten der Kante auf

R1 R2
< > <

\
|

Quelle Kante CCD

Abbildung 4.3.5: Schema der Kantenprojektion zur Quellgréflenbestimmung.

dem CCD, wobei die Pixelanzahl des Kanteniibergangs im Bild einen Riickschluss
auf die Quellgrofe liefert. Der Abbildungsmafistab M der Projektion ist gegeben
durch:

R + Ry

Ry

Die Steilheit des Kanteniibergangs von 10% bis 90% des Intensititsunterschieds ent-
spricht dabei der FWHM-Ausdehnung des Spots in entsprechend gemessener Rich-
tung. Abbildung 4.3.6 und 4.3.7 zeigen die Intensitatsbilder der Kantenprojektion
in x- und y-Richtung bei 11-facher Vergroflerung der Kante. Der Abbildungsmaf}-
stab wird dabei so gewéhlt, dass die effektive Pixelgrofle deutlich unter der zu er-
wartenden Auflosung durch den Rontgenspot liegt. Die Kantensteilheit wird daher
ausschliefllich durch die Quellgréfie bestimmt.

M= (4.3)

o1 —20KkV |
£ 90%-1--  |—30kV
2 40kV
S —50kV
©
T 0.5+ :
‘©
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o}
=
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400pum 90 200 300 400 500
I

Abstand in um

Abbildung 4.3.6: Quellgréflenmessung an der iMOXS-Quelle. Links: Projektionsbild
einer Kante zur Abschétzung der QuellgréBle in x-Richtung. Vergroferung: 11-fach.
Rechts: Intensitétsverlauf der Kante bei unterschiedlichen Beschleunigungsspannun-
gen.
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Abbildung 4.3.7: Quellgroflenmessung an der iMOXS-Quelle. Links: Projektionsbild
einer Kante zur Abschétzung der Quellgréfie in y-Richtung. Vergréferung: 11-fach.
Rechts: Intensitéatsverlauf der Kante bei unterschiedlichen Beschleunigungsspannun-
gen.

Die Messung liefert eine Spotgrofle von 50 pm in x-Richtung und von 85 pm in
y-Richtung. Die Ausdehnung in y-Richtung weicht betréichtlich vom Wert des Her-
stellers ab, siehe Tabelle 4.3.1. Die Messung wird bei unterschiedlichen Beschleuni-
gungsspannungen durchgefiihrt, die Quellgréfie in x- und y-Richtung bleibt jeweils
unverandert.

4.4 Mikrofokus Fliissig-Metall-Jet Rontgenquelle
Excillum

Die Mikrofokus Rontgenquelle der Firma Excillum besitzt ein gédnzlich anderes An-
odenkonzept [78, 79]. Die Rontgenrohre enthélt kein Festkorpertarget, sondern einen
fliissigen Metall-Jet. Das Metall wird aus einem Reservoir mit hohem Druck durch
ein Diisensystem geleitet und dadurch ein sehr diinner Jet erzeugt. Ein fokussier-
ter Elektronenstrahl generiert auf dem vorbei flieBendem Target Rontgenstrahlung.
Der Durchmesser des Jets betragt 180 pm. Das Metall wird nach der Wechselwir-
kung mit dem Elektronenstrahl zuriick ins Reservoir geleitet und regeneriert. Dieser
Kreislauf wiederholt sich kontinuierlich. Im Gegensatz zur iMOXS-Quelle ist die
Kathode ein LaBgs-Kristall. Die durch Glithemission erzeugten Elektronen werden
durch eine angelegte Hochspannung zwischen Kathode und Anodenlochblende be-
schleunigt, mit Hilfe von Spulen zentriert und durch eine Elektronenlinse auf dem
Metall-Jet fokussiert. Wie eingangs schon erwahnt, begrenzt der Schmelzpunkt des
Targetmaterials den Kathodenstrom und somit die Anzahl der erzeugten Rontgen-
photonen sowie die Grofle des Rontgenspots. Da Rontgenstrahlung kontinuierlich
auf regeneriertem Metall erzeugt wird und das Target bereits in fliissiger Form vor-
liegt, kann der Rohrenstrom auf einem sehr kleinen Spot deutlich erhoht werden. Die
hohe Jet-Geschwindigkeit von ca. 50 ms™—! wirkt der stationiren Wirmeentwicklung
zusétzlich entgegen und transportiert die Hitze vom Rontgenspot weg. Das verwen-
dete Metall ist eine Gallium-Indium-Legierung, die bei Raumtemperatur in fliissiger
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Abbildung 4.4.1: Foto der Excillum Metall-Jet Rontgenquelle.

Form vorliegt. In der aktuellen Version der Excillum-Quelle ist es moglich, einen
Rontgenspot (20 pum x 20 pm) bei 200 W Leistung zu erzeugen. In Abbildung 4.4.1
ist ein Foto der Quelle und in Abbildung 4.4.2 der schematische Aufbau zu sehen.

4.4.1 Rontgenspektrum des Gallium-Indium Jets

Das Rontgenspektrum der Excillum-Quelle wird ebenfalls mit dem energie-dispersi-
ven Detektor gemessen und ist in Abbildung 4.4.3 dargestellt. Neben den intensiven
Gallium K,- und Kgs-Linien bei 9,25keV bzw. 10,26keV ist auflerdem die Indium
K,-Linie bei 24,21 keV zu sehen. Eine Ubersicht der Gallium und Indium K,- und
Kg-Linien mit den zugehorigen natiirlichen Linienbreiten fasst Tabelle 4.4.1 zusam-
men.

Die Steuersoftware der Rohre ermoglicht eine Verdanderung der Grofie des Elek-
tronenstrahlspots, so dass die Grofie der Rontgenquelle variiert werden kann. Diese
Einstellung limitiert dabei die maximal einstellbare Leistung. Mit einem Linienfo-
kus des Elektronenstrahls von 80 pm x 20 pm ist die maximale Leistung von 200 W
zuldssig. Bei der hochstmoglichen Beschleunigungsspannung von 70kV liegt somit
ein Strom von 2,86 mA vor. Zusétzlich kann die Position des Elektronenstrahls, re-
lativ zum Jet-Mittelpunkt, verdndert werden. Aufgrund der Projektion des Elektro-
nenstrahlspots auf dem runden Metall-Jet dndert sich die Grofle der Rontgenquelle
und zusétzlich die maximale Ausbeute an Ga-K, Photonen. Abbildung 4.4.4-Links
stellt die Intensitdten der Gallium Linien bei verschiedenen Positionen des Elektro-
nenstrahls relativ zum Mittelpunkt des Jets dar und zeigt bei einer Verschiebung
von etwa 40 pum die intensivste Linie. Bei dieser Einstellung liegt eine Quellgrofie
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Abbildung 4.4.2: Schematische Darstellung der Fliissig-Metall-Jet Rontgenquelle
Excillum.

von ca. 20pm x 60pm vor. Aufgrund von Selbstabsorption im Metall-Jet ist die
Photonenausbeute bei kleinen Verschiebungen geringer, wohingegen bei zu grolem
Versatz der duflere Rand des Elektronenstrahl den Jet nur noch tangiert und so-
mit die Photonenausbeute abermals sinkt. In Abbildung 4.4.4-Rechts werden die
gemessen Photonenzahlen pro Sekunde, Watt und Mikrosterad mit den Werten des
Hersteller verglichen. Die gemessenen Werte weichen im Durchschnitt um einen Fak-
tor von 1,6 von denen des Herstellers ab.

Tabelle 4.4.1: Energien und Linienbreiten (FWHM) der K,- und Kg-Linien von
Gallium und Indium [58, 102].

Energie (eV) Linienbreite(eV)

GaK,:  9251,74 2,59
GaK.,:  9224,82 2,66
GaKgs: 102642

InK,:  24209,7 10,56
InK,,:  24002,0 10,63
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Abbildung 4.4.3: Anregungsspektrum des Gallium/Indium Fliissig-Metall-Jets.
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Abbildung 4.4.4: Links: Gallium K,- und Kg-Linienintensitit bei unterschiedlichen
Position des Elektronenstrahls mit einem 80 pm x 20 pm Linienfokus. Rechts: Gallium
K ,-Intensitét in Ph/sek/W /psr bei verschiedenen z-Positionen des Elektronenstrahls.
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4.4.2 Quellgroflen

Wie im letzten Abschnitt erwéhnt, kann die Spotgrofie des Elektronenstrahls veran-
dert werden. Ein Linienfokus von 80 pm x 20 pm liefert bei einer Verschiebung von
40 - 50 pm in z-Richtung die meisten Gallium K, Photonen. Durch die Verschiebung
andert sich dabei die Grofle des Rontgenspots aufgrund der Projektion des Elektro-
nenstrahls auf dem runden Metall-Jet. Die Grofle der Rontgenspots wird fiir jede
Verschiebung mittels Kantenprojektion gemessen. Die Spotgréfle in vertikaler Rich-
tung bleibt dabei konstant und nur die horizontale Ausdehnung wird mit steigender
Verschiebung grofier. Abbildung 4.4.5 zeigt die Projektionsbilder der Kanten fiir x-
und y-Richtung. Ein Vergleich der beiden Bilder in Abbildung 4.4.5 verdeutlicht

Abbildung 4.4.5: Projektion einer Kante zur Abschitzung der Quellgrofle in x-
Richtung und y-Richtung. Elektronenstrahlposition Links: O pm. Rechts: 60 pm. Man
beachte die unterschiedliche Breite des vertikalen Kanteniibergangs in den Bildern.

die Grofenanderung des Rontgenspots. Wahrend sich die Steilheit der horizontalen
Kante (Quellspot in y-Richtung) nicht dndert, wird der Ubergang an der vertikalen
Kante (Quellspot in x-Richtung) bei einer Verschiebung von 60 pm breiter. In Abbil-
dungen 4.4.6 und 4.4.7 sind sowohl die Kanteniiberginge, als auch die gemessenen
QuellgréBen fiir die x- und y-Richtung dargestellt. Die technischen Daten der Rohre
sind in Tabelle 4.4.2 zusammengefasst.

o1 —_— dum H 2 )
£ —20 um = e > 1
2 40 um 2
> x .
© 0.5} c 40| .
T 3 1
(7.) ( o
5 520 ° 1
£ o

O L | | | | (% 0 | | | | | | |
200 250 300 350 400 450 0 10 20 30 40 50 60
Entfernung in um Z-Position in um

Abbildung 4.4.6: Quellgréfienabschiatzung an der vertikalen Kante. Links: Kan-
teniibergang bei verschiedenen z-Positionen des Elektronenstrahls. Rechts: Gemessene
QuellgroBe nach der 90/10-Methode am Kanteniibergang.
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Abbildung 4.4.7: QuellgroBenabschétzung an der horizontalen Kante. Links: Kan-
teniibergang bei verschiedenen z-Positionen des Elektronenstrahls. Rechts: Gemessene
QuellgroBe nach der 90/10-Methode am Kanteniibergang.

Tabelle 4.4.2: Technische Daten der Excillum-Rontgenquelle laut Hersteller.

Target: Gallium-Indium
Abstrahlwinkel: 10, 5°
max. Spannung: 70 kV
max. Leistung: 200 W
Spotgrofie: variabel

4.5 Vergleich: iMOXS - Excillum Metall-Jet

Bevor beide Quellen bzgl. Brillanz verglichen werden, sollten die Laborréntgenquel-
len auf ihre Handhabung, Bedienbarkeit und Kompaktheit gegeniibergestellt wer-
den. Die iMOXS-Quelle mit einer Abmessung von nur 440 mmx 120 mmx350 mm
(HxBxT) ist eine sehr kleine und leichte Quelle. Neben der eigentlichen Rohre
besitzt sie einen integrierten Liifter, einen mechanischen Verschluss zur Strahlaus-
kopplung und optional ein Filterrad mit verschiedenen Reinelemente-Folien, z.B.
Nickel zur Reduktion der Kupfer Kg-Linie. Bei der Inbetriebnahme ist lediglich auf
eine korrekte Konditionierung der Rohre zu achten, ansonsten ist die Quelle so-
fort betriebsbereit. Das Frontpanel der Steuereinheit ist iibersichtlich, ebenso die
Benutzeroberfliche des mitgelieferten Programms zur Ansteuerung via PC. Inso-
fern keine Beschiadigungen an Kabeln oder dem Hochspannungsnetzteil vorhanden
sind, lauft die Quelle sehr zuverldssig und ohne Leistungseinbriiche. Die Installation
und Inbetriebnahme der Fliissig-Metall-Jet Quelle hingegen ist deutlich aufwéndiger
und bedarf einer fachménnischen Einweisung. Das Equipment besteht aus: Metall-
Reservoir inklusive Hochdruckpumpe, Wasserkiihlkreislauf, Elektronenkanone plus
Elektronenoptik, Vakuumpumpen, Diisensystem fiir die Jet-Erzeugung und Not-
stromversorgung. Die Ansteuerungssoftware erlaubt dem Nutzer vielerlei Anderun-
gen am System vorzunehmen, u.a. den Spannungs- und Stromwert der Rohre. Wei-
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Tabelle 4.5.1: Brillanzvergleich unterschiedlicher Réntgenréhrentypen. Die Werte fiir
Stationédres Target und Fliissig-Metall-Jet entsprechen den gemessenen Werten fiir die
iMOXS und Excillum-Quelle in den K,-Linien. Die Werte fiir die rotierende Anode
stammen aus [108].

Rontgenquelle Leistung Quellflache Brillanz
(W) (mm?) (Ph/sek/mm?/mrad?)

Stationires Target 30 2,5 x 1073 2,6 x 10%

Fliissig-Metall-Jet 200 4% 1074 3,5%x 10°

Rotierende Anode 1200 I1x 1071 3,5%x 10?

terhin kann der Nutzer die Fokusparamter der Elektronenoptik je nach Bedarf an-
passen. Der empfindlichste Teil des Systems ist die Jet-Erzeugung. Eine verstopfte
Diise fiihrt zu einem Ausfall des Systems und es dauert i.d.R. mehrere Stunden bis
die Quelle erneut betriebsfihig ist. Die iMOXS-Quelle ist somit deutlich kompakter
und vergleichsweise wartungsarm. Der entscheidende Vorteil der Excillum-Quelle ist
die Brillanz des erzeugten Rontgenspots. Die hohe Leistung, selbst bei sehr kleinen
Spots, hebt diese Rontgenquelle von allen bisherigen Rohrenkonzepten ab. Zwar ist
bei einer Rohre mit rotierender Anode eine Leistung von 1 kW problemlos moglich,
der erzeugte Rontgenspot ist jedoch deutlich gréfler und hat auf die Quellgrofle
bezogen eine schlechtere Brillanz.

Drei verschiedene Rontgenrohren sind in Tabelle 4.5.1 gegeniibergestellt. Die
Brillanz der iMOXS-Quelle mit einem stationdren Target, liegt ca. eine Gréenord-
nung unter der Brillanz der Fliissig-Metall-Quelle und der rotierenden Anode. Der
Brillanzwert fiir die Excillum-Quelle wurde mit den Photonenzahlen einer 20 pm
x 20 pm gemessen und decken sich ndherungsweise mit denen des Herstellers. Der
Brillanzwert fiir die rotierende Anode stammt aus [108]. Es sollte hier angemerkt
werden, dass der darin angegebene Brillanzwert nicht vollstédndig nachvollziehbar ist.
Eine 6-fache hohere Leistung kann bei einer um 3 Groflenordnungen hohere Quell-
fliche nicht die selbe Brillanz erzeugen. Eine eigens durchgefiihrte Messung sollte
ein realistischeres Ergebnis liefern.

Die Leistungsfihigkeit der untersuchten Rontgenquellen im Bezug auf das Mi-
kroskop léasst sich erst in Kombination mit dem verwendeten Kondensor beziffern.
Denn dieser muss in der Lage sein, einen Nutzen aus der héheren Brillanz zu ziehen.
Kein lineares optisches System ist in der Lage die Brillanz der Quelle zu verbes-
sern [23]. Des weiteren nimmt fiir die Transmissions-Mikroskopie eine hohe raumlich
kohérente Beleuchtung einen geringeren Stellenwert ein als ein hoher Photonenfluss
durch die zu untersuchende Probe. In Kapitel 6 werden die verwendeten Konden-
soren charakterisiert und bzgl. oben angedeuteten Bedingungen fiir die Mikroskopie
untersucht.
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Kapitel 5

Zonenplatte als Mikroskopobjektiv

Eine erste Fachpublikation iiber die fokussierenden Eigenschaften von konzentri-
schen Kreisgittern, stammt aus dem Jahr 1866 [38]'. Diese optischen Gitter werden
seither, in Anlehnung an ihren Erfinder Augustin Fresnel, als Fresnel’sche Zonen-
platten bezeichnet. Noch im selben Jahrhundert gab es weitere Forschungsartikel zu
diesem Thema [95, 114], wobei im darauf folgendem Jahrhundert eine Vielzahl an
Publikationen zu den Eigenschaften und Anwendungen von Zonenplatten erschienen
sind. Es kann neben der Nutzung als bildgebendes Element, z.B. als Interferometer,
Fouriertransformator oder Sensorelement eingesetzt werden [35, 69, 77, 94, 97, 121].
Man erkannte sehr schnell, dass Zonenplatten auch als Linsen fiir kurzwellige Strah-
lung, z.B. EUV- oder Rontgenstrahlung, eingesetzt werden koénnen, der Herstel-
lungsprozess dies aufgrund zweier Gesichtspunkte zunéchst jedoch nicht ermoglichte.
Ein unumganglicher Punkt ist nach wie vor die Verkniipfung von Durchmesser der
Zonenplatte und der Breite der duflersten Zone. In der Mikroskopie werden kurze
Brennweiten benétigt, um eine hohe Vergroflerung auf geringem Raum zu erzie-
len. Nach Gleichung 2.22 wird ersichtlich, dass fiir extrem kurze Wellenldngen der
Durchmesser der Zonenplatte sehr klein ist. Eine holographische Herstellung, in ei-
ner Photoemulsion, mit Auflésungen von ca. einem Mikrometer, reicht aus diesem
Grund nicht aus, um Zonenplatten fiir die Rontgenmikroskopie herzustellen [7]. Der
zweite Gesichtspunkt ist, dass fiir sichtbares Licht eine Menge an Materialien zur
Verfiigung stehen, die entweder vollstindig absorbieren oder nur einen Phasenhub
verursachen. Im Gegenzug stellte der komplexe Brechungsindex fiir Rontgenstrah-
lung, insbesondere der Bereich >2keV, anfangs ein Problem dar. Erst durch die
Arbeit von Janos Kirz im Jahr 1974, wurde eine geeignete Kombination aus Ma-
terial und Zonenhohe in Bezug auf den Real- und Imaginérteil des Brechungsindex
analysiert und auf den Herstellungsprozess angepasst, um gute Beugungswirkungs-
grade (BWG) zu erzielen [115]. Ein Jahr spéter schaffte es eine Arbeitsgruppe aus
Gottingen eine Zonenplatte fiir den weichen Rontgenbereich herzustellen und als
Objektiv in einem Labormikroskop einzusetzen [75].

Um die Eigenschaften der in dieser Arbeit verwendeten Zonenplatte besser zu
erlautern, wird in folgenden Abschnitten zunéchst auf den BWG verschiedener Ma-
terialien eingegangen, um danach die Herstellung von Zonenplatten mit hohem

IFachpublikation in franzosischer Sprache.

45



041 —— Absorptionsanteil ||
— Phasenanteil 0.3 b
0.3 i
o) o 0.2 .
< 02| i =
m m
011 v \ 0.1 .
0 . 0+ |
0 10 20 30 40 0 10 20 30 40
Zonenh@he in pm Zonenhdhe in pm

Abbildung 5.1.1: Theoretischer Beugungswirkungsgrad mit steigender Zonenhohe
einer Wolfram Zonenplatte bei 8keV. Links: Isolierte Darstellungen fiir jeweils den
absorbierenden Teil (rot) und den phasenschiebenden Teil (blau) des Brechungsindex.
Rechts: Kombination aus Absorptions- und Phasenterm. Berechnet nach Formel 5.1.

Aspektverhéltnis darzustellen. Im Anschluss daran werden die spektralen Eigen-
schaften von Labor-Rontgenrohren in Bezug auf die Verwendung einer Zonenplatte
untersucht, deren Eignung als Mikroskop-Objektiv im Rontgenmikroskop diskutiert
und die verwendete Zonenplatte anhand von Simulationsdaten charakterisiert. Fiir
die mathematische Beschreibung von Zonenplatten wird auf Abschnitt 2.4.1 verwie-
sen.

5.1 Beugungswirkungsgrad

Fiir sehr kurzwellige Strahlung kann der ideale Fall von rein absorbierenden bzw.
phasenschiebenden Zonen nicht angewendet werden. Die starke atomare Wechselwir-
kung und der damit verbundene komplexe Brechungsindex beinhalten eine Kombi-
nation aus Absorption und Phasenhub und beides kann nicht getrennt voneinander
betrachtet werden. Die Gleichung 2.27 zur Berechnung des BWG aus Abschnitt 2.4.1
muss daher erweitert werden und es folgt [57, 89]:

_ sin®(Lmm)

N (A) = [1+ e~ AmBh/X _ 9= 2mBh/A cos(2m6h/N)] (5.1)

(mm)?

wobei L dem Strich-Periode-Verhiltnis, m der Beugungsordnung und h der Zo-
nenhohe entspricht. Gerade bei hohen Photonenenergien iiberwiegt fiir viele Mate-
rialien der Realteil § gegeniiber dem Imaginérteil S des Brechungsindex. Dies hat den
Vorteil, dass der schwache Absorptionsterm durch einen starken Phasenhub kom-
pensiert werden kann. Abbildung 5.1.1-Links zeigt den BWG isoliert fiir § (blau)
und S (rot). Abbildung 5.1.1-Rechts stellt den tatsédchlichen BWG einer Wolfram
Zonenplatte, mit einem Strich-Periode-Verhéltnis von 1:2 bei steigender Zonenhohe
dar. Der BWG hat in diesem Fall das Maximum von 32% bei einer Zonenhohe von
1,6 pm. Bei einer Zonenhohe von 1pm liegt der theoretische Wert des BWG bei
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Abbildung 5.1.2: BWG von Wolfram und Gold bei einer Zonenhohe von 1 pm zwi-
schen 100eV und 20 keV. Berechnet nach Formel 5.1.

23%. Oszilliert der BWG anfangs noch recht stark, so iiberwiegt mit wachsender
Zonenhohe der Absorptionsterm und er geht gegen den theoretischen Wert von 10%
fiir vollstéandig opake Zonen. Dies bedeutet, dass schon bei geringen Zonenhohen ein
hoher BWG erzielt werden kann. Ein Laboraufbau zur experimentellen Bestimmung
des BWG einer Zonenplatte ist in [15] beschrieben.

Neben Wolfram hat sich fiir harte Rontgenstrahlung Gold als Zonenmaterial
durchgesetzt. Beides sind schwere Elemente, haben die gleiche Dichte von 19,3 g cm 2
und eignen sich fiir einen groffen Energiebereich als Zonenmaterial. Abbildung 5.1.2
zeigt den BWG fiir beide Elemente im Bereich von 100eV bis 20keV. Die Un-
terschiede sind gering und man kann beide Metalle in dieser Hinsicht als gleich-
wertig betrachten. Dennoch hat Wolfram zwei nicht zu unterschétzende Vorteile
gegeniiber Gold [117]. Bei der Herstellung von Zonenplatten wird in der Regel eine
Silizium-Nitrid-Membran (Si3N,) als Substratmaterial benutzt. Wolfram und Siz Ny
haben einen &hnlichen linearen Expansions-Koeffizienten bei Raumtemperatur von
4,5 bzw. 3,3pmm ! °C~!, gegeniiber Gold mit 14,2pmm~!°C~! [28, 29]. Die Ge-
fahr, dass sich die Zonen vom Substrat bei einer starken Warmeénderung (durch
duBere Wiarmebelastung oder der Warmeentwicklung durch Réntgenstrahlung) ab-
heben, besteht bei Wolfram aufgrund der dhnlichen Warmeeigenschaften gegeniiber
dem Substrat nicht [117]. Der zweite Vorteil ist, dass die Zonenplattenstruktur in
Wolfram durch reaktives Ionenétzen (RIE, engl.: reactive ion etching) direkt her-
gestellt werden kann und dadurch hohe Aspektverhéltnisse moglich sind. Bei Gold
kann dieses Atzverfahren nicht angewandt werden. Man greift stattdessen auf die
Galvanotechnik zuriick.
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Abbildung 5.2.1: Herstellungsprozess einer Zonenplatte mit hohem Aspektverhélt-
nis mittels drei-fachem Maskeniibertrag. Beschreibung im Fliefitext.

5.2 Herstellungsprozess

Die ersten Zonenplatten fiir die Rontgenmikroskopie wurden holographisch [75] und
spéter mittels Elektronenstrahl-Lithographie [40] hergestellt. In den letzten Jahren
ist eine Methode entwickelt worden, bei der mit einem fokussiertem lIonenstrahl
(FIB, engl.: focussed ion beam) die Strukturen direkt in das Zonenmaterial geschrie-
ben werden konnten, ohne aufwiindige Entwicklungs-, Atz-, oder Plattierungsverfah-
ren anzuwenden [80]. Das Aspektverhéltnis (AV) ist der Quotient aus Zonenhohe zur
kleinsten Struktur innerhalb der Zonenplatte (die Breite der duersten Zone). Die
in dieser Arbeit verwendete Zonenplatte wurde durch Elektronenstrahl-Lithographie
und abwechselnd mit dem Verfahren des reaktiven lonenétzens und des Ionensput-
terns hergestellt. Abbildung 5.2.1 zeigt das Herstellungsverfahren in sechs Einzel-
schritten. Bei der Herstellung von Zonenplatten mit sehr hohen AV ist es erforder-
lich, dass eine stabile Hauptmaske erzeugt wird. Diese muss in der Lage sein, dem
physikalisch-chemischen Atzprozess iiber einen langen Zeitraum standzuhalten. Um
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dies zu erreichen, wird zunéchst, wie in Abbildung 5.2.1-a) gezeigt, ein Stapel ver-
schiedener, unterschiedlich dicker Materialien auf dem Si3/N,;-Substrat benotigt. Die
erste Schicht auf dem Substrat ist das Zonenplattenmaterial, in diesem Fall 1pm
Wolfram, gefolgt von der spéateren Hauptmaske aus Nickel von wenigen Nanome-
tern Dicke. Auf der Nickelschicht befindet sich die zweite Hilfsmaske aus 2nm -
30nm diinnem Wolfram. Die oberste Schicht und erste Hilfsmaske bildet PMMA.
In dieser Schicht wird elektronenstrahl-lithographisch die Zonenplattenstruktur be-
lichtet und entwickelt (Abbildung 5.2.1-b). Damit eine moglichst stabile und ver-
gleichsweise dicke Nickelmaske erzeugt werden kann, muss eine Zwischenmaske aus
Wolfram erstellt werden. Dies geschieht iiber den RIE-Prozess mit Schwefelhexafluo-
rid (SFg) als Atzgas. Das Verhiltnis der Atzraten fiir die Materialien PMMA und
Wolfram betriagt 10:1 (Abbildung 5.2.1-c). Im né#chsten Schritt wird die eigentli-
che Hauptmaske erzeugt. Damit die Maske in die Nickelschicht {ibertragen werden
kann, muss ein Sputter-Prozess mit dem Edelgas Argon als Ionengas erfolgen. Ar-
gonatome werden durch ein Plasma ionisiert, treffen mit hoher kinetischer Energie
auf das Target (Wolfram- und Nickelschicht) und schlagen dort Atome aus der Ober-
fliche heraus. Da die Abtragsrate zwischen Wolfram und Nickel einem Verhéltnis
von 2:1 entspricht, ist die Wolframschicht doppelt so dick wie die Nickelschicht (Ab-
bildung 5.2.1-d). Der letzte Prozessschritt ist der Ubertrag der Hauptmaske in das
eigentliche Zonenplattenmaterial. Hier werden mittels RIE die Strukturen in Wolf-
ram gedtzt. Da Nickel fiir diesen Prozess sehr robust ist, betrdgt das Verhéltnis
der Atzraten in diesem Schritt 1:100. Es dauert mehrere Stunden bis diese Mas-
ke in die Wolframschicht {ibertragen und der Herstellungsprozess abgeschlossen ist
(Abbildungen 5.2.1-¢) und f). Diese detaillierten Prozess-Informationen werden vom
Hersteller zur Verfiigung gestellt [117].

5.3 Daten der Zonenplatte

Die hier benutzte Zonenplatte wird von der Firma www.zoneplates.com, unter der
Leitung von Dr. Pambos Charalambous, nach in Abschnitt 5.2 vorgestellten Ver-
fahren hergestellt. Tabelle 5.3.1 fasst die wichtigsten Parameter der Zonenplatte
zusammen. Die optischen Daten der Linse bei 8,05keV und 9,25 keV werden in Ta-
belle 5.3.2 gegeniibergestellt.

Tabelle 5.3.1: Daten der verwendeten Zonenplatte.

%] dr,  Zonenanzahl N Zonenhohe h AV
100pm 50 nm 500 1,0pm 20
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Tabelle 5.3.2: Brennweite, DOF und NA der Zonenplatte fiir 8,05 und 9,25 keV.

Photonenenergie [keV] Brennweite [mm] DOF [pm] NA
8,05 32,5 +32pm 1,5 x 1073
9,25 37,3 +37pm 1,3 x 1073

b2

g

A

Y

AA
A

Abbildung 5.4.1: Graphische Darstellung der unterschiedlichen Bildweiten b; und
by fiir die K,,- und K,,-Energien bei gleicher Gegenstandsweite g.

5.4 Monochromasie-Kriterium

Die auf die Zonenplatte auftreffende Strahlung muss einen gewissen Grad an Mo-
nochromasie aufweisen, um den Einfluss des Farbfehlers auf ein akzeptables Mi-
nimum zu reduzieren. Nach Gleichung 2.25 in Abschnitt 2.4, muss der Quotient
A/AN, groBler oder mindestens gleich der Anzahl der Zonen N sein, um die Wel-
lenlingenabhéngigkeit innerhalb dieser Bandbreite vernachlassigen zu koénnen. Im
Folgenden werden die charakteristischen Linien von Kupfer und Gallium mit Blick
auf das Monochromasie-Kriterium untersucht und die Eignung in einem Labormi-
kroskop mit Zonenplatte als Objektivlinse diskutiert.

Die Bandbreiten der K,,- und K,,-Linien von Kupfer stellt Tabelle 4.3.2 ge-
geniiber. Fiir die Zonenplatte ergibt sich eine Brennweite von 32,455 mm bei der
K,,-Linie, bzw. von 32,374 mm bei der K,,-Linie. Diese unterscheiden sich nur um
etwa 80 pm. Diese geringe Differenz hat jedoch einen wesentlichen Einfluss auf die
Abbildungsbedingungen im Mikroskop. Fiir die Brennweite bei der K, -Linie wer-
den Objekt- und Bildweite z.B. fiir eine 130-fache VergroBerung berechnet und die
Komponenten des Mikroskops daraufhin justiert. Aufgrund der unterschiedlichen
Brennweite bei der K,,-Linie erzeugt diese eine Bild des Objekts in einem Abstand
von etwa 1 m zum Bild der K,,-Linie. Die graphische Darstellung in Abbildung 5.4.1
verdeutlicht den Zusammenhang. Das Verhéltnis zwischen Bildweitenunterschied
und Schérfentiefe der Zonenplatte iibersteigt daher mehrere GroBlenordnungen. In
der Bildebene der K,,-Line ist Hintergrundstrahlung aus der K,,-Linie vorhanden.
Diese reduziert den Kontrast der Aufnahme. Aufgrund des grofien Abstands ist
trotzdem keine Abbildung in der Schérfenebene des K,,-Bildes zu erkennen. Abbil-
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Abbildung 5.4.2: Unterschied der Bildweite zwischen K, - und K,,-Linie bei festen
Abbildungsparamtern (Abbildungsmafstab, Gegenstandweite) fiir die K,,-Strahlung.

dung 5.4.2 zeigt den Zusammenhang zwischen Abbildungsmafistab und dem Bild-
weitenunterschied fiir die K,,- und K,,-Linie bei festen Abbildungsparametern fiir
die K,,-Strahlung. Die kleinste Differenz erhélt man bei einem Abbildungsmafistab
von Null bei paralleler Beleuchtung. Dies entspricht in diesem Fall dem Unterschied
der Brennweiten. Diese Konfiguration ist in einem Mikroskop nicht realistisch. Selbst
bei einem hoch auflésenden Rontgendetektor mit einer Pixelgréfie von wenigen Mi-
krometern und dem grofiziigigen Einhalten des Nyquist-Theorems muss man eine
Vergroflerung von 65-fach erzeugen, um das theoretische Auflosungslimit der Linse
zu erzielen. Der Bildweitenunterschied betrédgt hier ca. 0,3 m und liegt immer noch
mehr als 3 Gréfenordnungen iiber der Schérfentiefe der Zonenplatte. Aulerdem be-
sitzt die K,,-Linie nur etwa die Hélfte der Intensitét der K,,-Linie [33].

Die selben Betrachtungen gelten auch fiir die Bremsstrahlung der Rontgenrdhre.
Der BWG sinkt ab einer Photonenenergie von 15keV drastisch und die Zonenplat-
te wird transparent. Die Tatsache, dass die Bremsstrahlung nur einen Bruchteil
der Intensitét der charakteristischen Linie besitzt und der CCD-Detektor in diesem
Energiebereich quasi keine DQE mehr aufweist, fiihrt letztlich nur zu einem geringen
Hintergrundsignal.

Diese Uberlegungen und Berechnungen gelten sowohl fiir die Kupfer- als auch
fiir die Gallium-Linien. Zur Berechnung der Monochromasie der charakteristischen
Linienstrahlung einer Rontgenrohre muss deshalb nur die Linienbreite der K, -
Line herangezogen werden und es folgt fiir die Monochromasie der Kupfer- und
der Gallium-Linie:

A

— = 3514 5.2
A/\Kupfer ( )
A

— = 3572 5.3

A)\Gallium ( )
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Bei der hier verwendeten Zonenplatte mit 500 Zonen erfiillen somit beide Linien das
Monochromasie-Kriterium. Die charakteristische Linienstrahlung ist folglich bestens
fiir die Rontgenmikroskopie mit einer Zonenplatte als Objektivlinse geeignet. Jedoch
liegt auBlerhalb des von der Zonenplatte erzeugten Bildes eine hohe Intensitét vor,
einerseits aufgrund der nullten Beugungsordnung und andererseits von den Bei-
trédgen aus der Kjg-Linie und der Bremsstrahlung. Damit das mikroskopische Bild
frei von diesen storenden Einfliissen ist, miissen diese Storungen auf dem Detektor
ausgeblendet werden. Das dafiir entwickelte Mittenstopkonzept wird in Kapitel 6
vorgestellt.

5.5 Charakterisierung

In diesem Abschnitt wird die in dieser Arbeit verwendete Zonenplatte anhand von
numerischen Simulationen charakterisiert. Die Systemantwort (PSF) und Kontrast-
Transferfunktion (CTF) des Systems werden ermittelt. Die folgenden Daten werden
mit dem ASPW-Algorithmus in C/C++-Code erzeugt. Eine ausfiihrliche Beschrei-
bung des Algorithmus ist im Anhang A zu finden.

In Abbildung 5.5.1 sind die Fokussiereigenschaften der verwendeten Zonenplatte
bei 8,05keV und 9,25 keV Photonenenergie im Querschnitt dargestellt. Die Zonen-
platte wird jeweils von links mit ebenen Wellen beleuchtet. In beiden Bildern ist
die konstruktive Interferenz der Lichtwellen im Fokus der 1. Beugungsordnung zu
erkennen. In dieser Darstellung kaum sichtbar, in der Originalauflosung deutlich zu
erkennen, sind die Foki der ungeraden hoheren Ordnung.

Um die Systemantwort einer Optik zu ermitteln, muss sie mit einem Dirac-Impuls
beleuchtet werden. Ein perfektes Abbildungssystem wiirde als Antwort wieder einen
Dirac-Impuls erzeugen. Aufgrund von Abbildungsfehlern und der Tatsache, dass
kein System das gesamte Licht der Quelle einfangen und sammeln kann, ist dies nur
ein theoretisches Konstrukt. Die Systemantwort einer Zonenplatte wird ermittelt,
indem die Optik mit ebenen Wellen beleuchtet und die Intensitédtsverteilung in der
Fokusebene analysiert wird. Da ebene Wellen einer unendlich weit entfernten Punkt-
quelle entsprechen und die Zonenplatte vollstindig rdumlich kohérent beleuchten,
entspricht dies einem Dirac-Impuls. Abbildung 5.5.2-Links zeigt die Intensitétsver-
teilung in der Fokusebene der 1. Beugungsordnung der Zonenplatte bei Beleuchtung
mit ebenen Wellen. Abbildung 5.5.2-Rechts stellt den zugehorigen normierten Lini-
enplot dar. Diese Simulation wird mit den realen Daten der Zonenplatte berechnet
und ist sowohl fiir 8,05keV als auch 9,25keV giiltig (vgl. mit Abschnitt 2.4). Der
Abstand vom Hauptmaximum bis zur ersten Nullstelle der PSF betrégt 62 nm. Dies
entspricht dem Rayleigh-Auflosungsvermogen der Optik und ist konsistent mit dem
theoretischen Wert nach Formel 2.29.

Eine wichtige Grofle bei der Charakterisierung von optischen Systemen ist die
CTF. Mit ihr findet man eine Antwort auf die Frage mit welchem Kontrast eine
bestimmte Raumfrequenz iibertragen wird. Die CTF wird aus der Fouriertransfor-
mation der PSF berechnet. Der Kontrast in einem Bild berechnet sich aus den mini-
malen und maximalen Intensitidtswerten (siche Formel 2.5). Eine Dirac-Funktion als
Impulsantwort wird (bei einer theoretisch perfekten Optik) im Fourierspektrum als
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Abbildung 5.5.1: Beugungseigenschaften der Zonenplatte bei a) 8,05 keV und b)
9,25 keV Photonenenergie.
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Abbildung 5.5.2: Links: Point-Spread-Funktion (PSF) der Zonenplatte bzw. das
Airy-Scheibchen. Rechts: zugehoriger Linienplot.

konstante Funktion représentiert. Alle Raumfrequenzen werden dort mit perfektem
Kontrast abgebildet. Im Falle einer realen Optik hingegen, geht der Kontrast im
Bild bei der Abbildung hoherer Raumfrequenzen gegen Null. Abbildung 5.5.3-Links
zeigt die CTF der Zonenplatte, berechnet aus dem Betrag der Fouriertransformation
der Impulsantwort. In Abbildung 5.5.3-Rechts ist die CTF als Linienplot dargestellt.
Der steile Abfall der Transferfunktion nahe der Grenzfrequenz ist deutlich zu erken-
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Abbildung 5.5.3: Links: Kontrast-Transfer-Funktion der Zonenplatte. Rechts: zu-
gehoriger Linienplot. Im Linienplot ist neben den Simulationsdaten (blau) die theore-
tische CTF bei vollstandig raumlich kohédrenter Beleuchtung (rot) dargestellt.

nen. Bei einer vollstandig rdumlich kohérenten Beleuchtung (in dieser Simulation der
Fall), ist die Ubertragungsfunktion des optischen Systems die Fouriertransformier-
te der PSF [42]. Die PSF ist dabei die Fouriertransformierte der Pupillenfunktion
der Linse. Diese entspricht bei den meisten Optiken einer kreisférmigen Blende, mit
einer Transmission von Eins innerhalb der Blende und Null auflerhalb. Die CTF
ist in diesem Fall eine Rechteckfunktion. Die Darstellung in Abbildung 5.5.3-Rechts
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weicht leicht von der idealen Rechteckform ab. Trotzdem ist die Grenzfrequenz von
10 LP/pm zu erkennen. Dies entspricht einer Gitterkonstanten von 100 nm, welche
am dufleren Rand der Zonenplatte zu finden ist. Aufgrund der riesigen Datenmen-
gen, wird fiir die Simulation die Breite der &uflersten Zone nur mit der doppelten
Nyquist-Frequenz abgetastet. Ein Pixel in den Eingangsdaten fiir den Propagati-
onsalgorithmus entspricht deshalb 12,5nm. Um die gesamte Zonenplatte mit einem
Durchmesser von 100 pm mit dieser Auflésung zu simulieren, ist folglich ein Ein-
gangsbild von 8000 x 8000 Pixeln erforderlich. Der Unterschied zur theoretischen
Funktion der CTF riihrt somit aus den nicht aufgelosten Nebenmaxima der PSF.
Ein weiterer Einfluss auf das Auflésungsvermogen im Mikroskop hat das Verhélt-
nis von Kondensor-Apertur zu Objektiv-Apertur [20]. Es lédsst sich mathematisch
darstellen, dass bei einem Faktor von 1,5 zugunsten der Kondensor-Apertur die
beste Auflosungsleistung vorliegt. Die CTF und das Auflésungsvermogen des hier
entwickelten Mikroskops werden im Gesamtaufbau experimentell charakterisiert.
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Kapitel 6

Der Beleuchtungsapparat des
Mikroskops

Neben dem Objektiv ist das Beleuchtungssystem, d.h. der Kondensor, eine wichtige
Baugruppe im Mikroskop. Zusétzlich zu einer méglichst homogenen Intensitétsver-
teilung soll die Probe mit einer hohen Strahlungsdichte beleuchtet werden. Wei-
terhin bestimmt der Kondensor, ob verschiedene bildgebende Verfahren (z.B Hell-
feld oder Dunkelfeld) moglich sind. Mikroskope an Synchrotronstrahlquellen fiir den
harten Rontgenbereich, als auch an Laborquellen, nutzen beispielsweise einzelne el-
liptisch geformte Glaskapillaren zur Objektbeleuchtung [27, 105]. Fiir Mikroskope
im Bereich der weichen Rontgenstrahlung, z.B. an Laser-Plasmaquellen, werden u.a.
Vielschicht-Spiegel oder Zonenplatten als Kondensorsysteme eingesetzt. Jedes dieser
Beleuchtungskonzepte erzeugt ein Bild der Quelle in der Objektebene nach dem Ab-
bildungsgesetz. Dieses Verfahren wird kritische Beleuchtung genannt, da mégliche
Unregelméfigkeiten in der Intensitétsverteilung der Rontgenquelle in die Probene-
bene abgebildet werden. Eine homogene Beleuchtung des Objekts ist damit nicht
zwangsldufig gewédhrleistet. In der Lichtmikroskopie wird dieses Problem mit der
Kohler’'schen Beleuchtung umgangen. Das Kondensorsystem ist dort so gestaltet,
dass jeder Punkt der Lichtquelle das gesamte Objektfeld beleuchtet und, unabhéngig
von der Intensitatsverteilung der Quelle, die Probe gleichférmig beleuchtet wird.

Die in dieser Arbeit verwendeten Kondensorsysteme sind Polykapillaroptiken.
Tausende sehr diinner, hohler und gebogener Glaskapillaren sammeln das Licht der
Quelle und biindeln es in einem Punkt in einem bestimmten Abstand zum Kapillar-
ausgang. Die Spotgrofle wird iiber den kritischen Winkel der Totalreflexion und den
Abstand zum Kapillarausgang bestimmt. Die charakteristischen Groflen des Kon-
densors werden zusétzlich zu einem grofien Teil durch den Herstellungsprozess be-
stimmt. Im Verlauf dieses Kapitels wird gezeigt, dass eine Polykapillaroptik (PKO)
eine Kohler-dhnliche Beleuchtung liefert und dadurch ein gleichméfig ausgeleuchte-
tes Objektfeld erwartet werden kann.

Dieses Kapitel beschreibt zunéchst einen theoretischen, idealen Kondensor und
stellt anschliefend die beiden verwendeten Kondensoren PKO-A und PKO-B vor.
Beide Optiken werden bgzl. spektraler Transmission, Spotgrofie, numerische Apertur
und Brillanz charakterisiert und miteinander verglichen. Zum Beleuchtungssystem
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in einem Rontgenmikroskop gehort auch der sog. Mittenstop (MS). Um die null-
te Beugungsordnung der Zonenplatte zu blocken, muss das Bild innerhalb eines
Schattens auf dem Detektor erzeugt werden. In diesem Kapitel werden zwei Mitten-
stopkonzepte vorgestellt und experimentell umgesetzt.

6.1 Der ideale Kondensor

Aus dem Satz von Liouville folgt, dass in einem konservativen System das Volu-
men im Phasenraum (Impulskoordinaten) konstant bleibt. Die Dichte der einzelnen
Punkte im Phasenraum kann sich entsprechend nur &ndern, wenn sich gleichzeitig
die Dichte im Ortsraum (Ortskoordinaten) verdndert [68, 92]. Auch ein idealer Kon-
densor kann daher die Brillanz der Sekundérquelle (Kondensorspot) im Vergleich zur
Rontgenquelle nicht erhéhen, sie bleibt im Idealfall nur erhalten. Aufgrund von Ver-
lusten bei der Energieiibertragung, ist die Brillanz im Kondensorspot i.d.R. kleiner
als die der Lichtquelle selbst. Allein die Tatsache, dass kein Kondensor das in den ge-
samten Raum (47) abgestrahlte Licht sammeln kann, bestétigt diese Behauptung.
Fiir die Wahl eines geeigneten Kondensorsystems in einem Mikroskop muss diese
Tatsache beriicksichtigt werden. Das Ziel eines Kondensorsystems ist, moglichst vie-
le Photonen aus der Quelle zu sammeln, in einem der Probe angepassten Bereich
zu biindeln und das Mikroskopobjektiv mit angepasster bzw. etwas groflerer Aper-
tur zu beleuchten. Das System sollte eine moglichst hohe Effizienz aufweisen, um
Energieverlusten entgegen zu wirken.

Somit muss ein idealer Kondensor folgende Bedingungen erfiillen: 1. Hohe nume-
rische Apertur am Eingang, 2. eine dem Objektiv und dem bildgebenden Verfahren
angepasste numerische Apertur am Ausgang, 3. eine gute Effizienz und 4. die Ob-
jektbeleuchtung sollte moglichst homogen sein.

Eine hohe Eingangsapertur ist nétig, um den gréofftmoglichen Raumwinkel der
Quelle zu erfassen. Jeder Rontgenspot in einer Rohre strahlt in den gesamten Raum.
Mechanische Bauteile der Rohre, wie z.B. das Austrittsfenster, begrenzen den erfass-
baren Abstrahlwinkel und es ist generell nur ein Teil der erzeugten Rontgenstrahlung
fiir den Nutzer zugénglich. Die iMOXS-R6hre hat einen Abstrahlwinkel von 8° und
die Excillum-Quelle, in aktueller Konfiguration, einen Abstrahlwinkel von 10, 5°.
Gleichzeitig zu einer hohen Eingangsapertur sollte der Kondensor am Ausgang eine
dem Objektiv angepasste numerische Apertur (NA) besitzen. Bei einer Zonenplatte
ist die NA abhéngig von der Beleuchtungswellenldnge und der duflersten Zonenbrei-
te (vgl. Kapitel 2.4). Sie betrdgt typischerweise einige 10 bis 100 mrad fiir weiche
Rontgenstrahlung, bis hin zu wenigen Milliradiant fiir harte Rontgenstrahlung. Dies
entspricht einem vollen Akzeptanzwinkel von etwa 0,08° bis 10°. Ein Vergleich mit
den typischen Abstrahlwinkeln einer Rontgenrdhre verdeutlicht das Problem. Be-
dingungen 1 + 2 sind gleichzeitig kaum erfiillbar und auf beiden Seiten miissen
Abstriche hingenommen werden. Bedingung 3 fordert einen hohen Wirkungsgrad.
Darunter versteht man das Verhéltnis der Photonen, die auf die Optik treffen zu den
nutzbaren Photonen nach dem Durchgang durch die Optik. Fiir PKOs hat sich der
charakteristische Wert der Transmission durchgesetzt. Er beschreibt das Verhéltnis
der Summe aller Photonen in den einzelnen Kapillaren, zu der Anzahl der Photonen
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auf der Eingangsflache der Kapillare [64]. Die Transmission von PKOs ist zusétzlich
abhéngig von der Photonenenergie, aufgrund des kritischen Winkels der Totalrefle-
xion. Ein Transmissionswert iiber 50% ist fiir PKOs nur schwer moglich. Allein das
Verhéltnis von Kapillarwand und dem Raum zwischen zwei Kapillarkanélen zum
Kapillardurchmesser betriagt in etwa 50%. Zusétzlich muss der kritische Winkel der
Totalreflexion erfiillt sein, damit die Photonen die Optik passieren kénnen. Mono-
kapillaren besitzen eine sehr hohe Transmission. Der Kondensorspot steht jedoch
im Zusammenhang mit der Grofle des Rontgenquelle durch das Abbildungsgesetz.
Bei Polykapillaroptiken kénnen dieselben Spotgrofien mit unterschiedlichen Quell-
groffen der Rontgenrohre erzielt werden. Bei zu groflen Rontgenquellen wird zwar
weiterhin derselbe Kondensorspot erzielt, die Optik kann jedoch nicht den gesamten
Raumwinkel der Quelle erfassen und das System wird ineffizient.

Ein idealer Kondensor besteht aus der bestmoglichen Kombination oben genann-
ter Punkte. In den néchsten Abschnitten werden die verwendeten PKOs auf diese
Kriterien untersucht.

6.2 Vorberechnungen

Der Photonenfluss einer Rontgenrohre sowie die durchschnittliche Beugungseffizi-
enz einer Zonenplatte sind wissenschaftlich sehr gut erforscht und dokumentiert
[6, 44]. Fiir Polykapillaroptiken als Kondensor in einem Transmissions-Rontgenmi-
kroskop sind bisher nur die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit bekannt. Um
eine Abschétzung iiber die zu erwartenden Belichtungszeiten abgeben zu kénnen,
werden in diesem Abschnitt erste Vorberechnungen anhand von durchschnittlichen
Parametern einer PKO durchgefiihrt. Um den Einfluss der Leistung der verwendeten
Rontgenrdhre zu beachten, werden diese Berechnungen anhand drei unterschiedli-
cher Rohrentypen vorgestellt. Dazu zédhlen sowohl die zwei in dieser Arbeit verfiigha-
ren Quellen, iMOXS und Excillum, als auch eine sehr leistungsstarke 1200 W La-
borquelle mit rotierender Anode von der Firma Rigaku. Die Beugungseffizienz der
Zonenplatte sowie deren numerischen Apertur werden in der Berechnung bertick-
sichtigt. Grundlage fiir diese Berechnungen ist die Photonenzahl einer Réntgenrohre
pro Sekunde, Raumwinkel und Milliampere. Nach [44] werden bei einer Beschleuni-
gungsspannung von 50kV 1,12 x 10 (Ph/s/sr/mA) in der Cu-K,-Linie emittiert.
Laut Polykapillarhersteller (Institute for Scientific Instruments GmbH (IFG)) ist der
durchschnittlich erfassbare Offnungswinkel am Eingang einer PKO in etwa 8 mrad
und am Ausgang in etwa 5mrad bei einer Transmission von etwa 10%. Die Effizi-
enz der Zonenplatte wird bei einem Wert von 10% angesetzt, bei einer numerischen
Apertur von 1,5 x 1073, Damit eine geniigend hohe Anzahl an Pixeln am Detektor
fiir die Bildaufnahme zur Verfiigung stehen, wird von einem Bildkreisdurchmesser
mit etwa 350 Pixeln ausgegangen (dies entsprechen 10° Pixel auf der Bildfldche).
Bei der empirischen Bewertung der Bildqualitéit photographischer Aufnahmen hat
sich herausgestellt, dass bei ca. 10* Photonen pro Pixel das Photonenrauschen ver-
nachldssigt werden kann und ein qualitativ sehr gutes Bild vorliegt. Diese Angaben
geniigen, um in einem ersten Schritt abzuschéitzen, welche Leistung von einer PKO
als Kondensorsystem erwartet werden kann. Tabelle 6.2.1 stellt die Ergebnisse fiir
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Tabelle 6.2.1: Berechnungen zur Leistungsabschéitzung einer Polykapillaroptik als
Rontgen-Kondensor.

iMOXS Excillum Rigaku

max. Strom [mA] 0,6 2,8 30
Ph/s/sr aus Rohre 6,7 x 101 3,1 x 10" 3,4 x 10"
Ph/s am PKO-Ausgang 5,4 x 108 2,5 x 10 2,6 x 101°
Ph/s nach Zonenplatte 7,6 x 10* 3,6 x 105 3,8 x 106

Ph/s/Pixel 0,7 3,5 38

Belichtungszeit [min] 219 46 4.4

die drei angesprochenen Rohrentypen dar. Es wird ersichtlich, dass das System be-
sonders fiir die leistungsstarken Rohren Excillum und Rigaku in der Néhe der Leis-
tungsfiahigkeit von Labormikroksopen im Wasserfenster angesiedelt werden kann.
Zum Vergleich: eine laserinduzierte Plasmaquelle im Wasserfenster erzeugt in etwa
2 x 10! Photonen pro Sekunde, Raumwinkel und in der Ly,-Linie [92]. Die Auswahl
an Kondensorsystemen fiir den harten Rontgenbereich ist sehr beschrankt. Aufgrund
mechanischer Gegebenheiten, hinsichtlich des minimalen Abstands einer Optik zum
Quellspot einer Rontgenrchre, wiirde eine Kondensorzonenplatte einen deutlich klei-
neren Raumwinkel auffangen als eine Mono- oder Polykapillaroptik. Daher kommt
sie als Kondensorsystem in nicht in Frage. Aufgrund der groflen Akzeptanzwinkel
von PKOs sind oben vorgestellte Berechnungen vielversprechend, um sie als Kon-
densoren in einem Transmissions-Mikroskop einzusetzen. Im Folgenden werden die
beiden verwendenten Kondensoren charakterisiert. Eine Gegeniiberstellung bzgl. der
Leistungsfihigkeit im Mikroskop wird erst im Gesamtaufbau stattfinden, siche Ab-
schnitt 7.3.

6.3 Kondensor-Charakterisierung

In dieser Arbeit werden zwei PKOs der Firma IFG verwendet. Damit die Einfliisse
von Quellgréfle und Divergenzwinkel am Ausgang auf die Abbildungseigenschaften
im Mikroskop untersucht werden koénnen, unterscheiden sich die beiden Kapillaren
in diesen Werten deutlich. Im weiteren Verlauf werden die typischen Groflien der
verwendeten Kondensoren experimentell charakterisiert und gegeniibergestellt.

6.3.1 Spotgrofle

Die Spotgréfien der beiden Kondensoren werden mit verschiedenen Messmethoden
bestimmt. Es wird das in Abschnitt 3.3 vorgestellte Phosphor-CCD-System mit ei-
ner Pixelgrofie von 1,5 pm verwendet, um die Spotgrofie von Kondensor PKO-A zu
bestimmen. Die kleine Pixelgrofle ist erforderlich, da ein sehr kleiner Kondensor-
spot erwartet wird. In Abbildung 6.3.1 ist der Spot dargestellt. Der Phosphor und
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Abbildung 6.3.1: a) Fokus von PKO-A fiir 8 ~9keV Photonenenergie. b) Linienplot
in x-Richtung. Mit freundlicher Genehmigung von Review of Scientific Instruments,
American Institute of Physics [10].
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Abbildung 6.3.2: a) Fokus von PKO-B fiir 8 —~9keV Photonenenergie. b) Linienplot
in x-Richtung. Mit freundlicher Genehmigung von Review of Scientific Instruments,
American Institute of Physics [10].
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der Szintilator registriert alle Photonenenergien der Rontgenquelle, da jedoch die
Intensitat der charakteristischen Strahlung die Bremsstrahlung um mindestens eine
Groflenordnung tibersteigt, rithrt das Leuchten des Phosphors hauptséchlich von den
K,- und Kg-Linien. Diese iiberdecken die intensitdtsschwachen kleineren Spots der
Bremsstrahlung. Der Unterschied des kritischen Winkels bei 8,05 keV und 8,9keV,
betrigt nur 0,36 mrad. Die Spotgréfien sind daher ndherungsweise identisch. Die
SpotgroBe (FWHM) fiir diesen Kondensor betréigt ca. 70 pm.

Aufgrund des zu kleinen Objektfelds des Phosphor-CCD-Detektors wird fiir
PKO-B der Flatpanel-Detektor (siche Abschnitt 3.3) im Fokus des Kondensor po-
sitioniert und die Intensitatsverteilung aufgezeichnet. Aufgrund der zu erwartenden
Spotgrofle von mehr als 300 pm, reicht die Pixelgrofle des Detektors aus, um eine
hinreichend genau Aussage iiber die Abmessungen des Spots zu treffen. Ein Bild des
Spots ist in Abbildung 6.3.2 zu sehen. Die Spotgrofie (FWHM) betrégt im Mittel
mehrerer Messungen 405 pm?!.

6.3.2 Beleuchtungskanal und numerische Apertur

Um den gesamten Fokuskanal am Ausgang der Kapillaren in Strahlrichtung zu visua-
lisieren, scannt der Flat-Panel-Detektor die Intensitatsverteilung in 270 pm Schritten
entlang der optischen Achse. Abbildungen 6.3.3 und 6.3.4 zeigen die y-z-Ebene des
Fokuskanals fiir PKO-A und PKO-B. In diesen beiden Abbildungen ist deutlich zu

1
OH

Abbildung 6.3.3: Intensitiatsverlauf des Fokuskanals in z-Richtung fiir PKO-A. Mit
freundlicher Genehmigung von Review of Scientific Instruments, American Institute
of Physics [10].
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Abbildung 6.3.4: Intensitdtsverlauf des Fokuskanals in z-Richtung fiir PKO-B. Mit
freundlicher Genehmigung von Review of Scientific Instruments, American Institute
of Physics [10].

erkennen, dass die Optik mit kurzer Fokusldnge (PKO-A) eine deutlich héhere nu-
merische Apertur besitzt, bei gleichzeitig geringerer Fokustiefe. Im Gegensatz dazu,
ist bei PKO-B der Fokus in Strahlrichtung langer ausgedehnt und hat eine kleinere

!Die in [10] angegebene Spotgréfe von 350 um beruht auf dem Ergebnis einer Einzelmessung,.
Aufgrund der relativ hohen Ungenauigkeit, von + 50 pm (der Pixelgrofie), wird die Messung mehr-
mals wiederholt und hier das nun genauere Ergebnis prasentiert.
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numerische Apertur. Bei einer Polykapillaroptik tragen hauptséachlich die dufleren,
stiarker gebogenen Kapillaren zur Divergenz bei, da diese Einzelkapillaren durch die
Kriimmung zum Rand des Beleuchtungskegels zeigen. Im Vergleich zu abbildenden
Optiken (z.B. Spiegel oder Linsen), sind bei beiden PKOs sehr grofie Fokustiefen
vorhanden. Dies erweist sich in der spéteren Justage des Objekts bzgl. des Konden-
sorspots als sehr hilfreich. Definiert man analog zur Schéarfentiefe in der klassischen,
geometrischen Optik eine Spottiefe fiir Polykapillaroptiken (die Ausdehnung in z-
Richtung in der die Intensitét auf einen Wert /e abfillt), so ergibt sich fiir PKO-A
ein Wert von 4+ 2,6 mm und fiir PKO-B ein Wert von + 8,8 mm. Analog zur Teilchen-
physik kann hier der Begriff der Emittanz eingefiihrt werden. Eine Polykapillaroptik
ist nur in der Lage einen kleinen Spot erzeugen, wenn gleichzeitig eine hohe Diver-
genz vorliegt, und umgekehrt. Das Produkt aus beiden Faktoren, die Emittianz, ist
immer gleich. Die mittlere NA fiir Kondensor PKO-A betrigt 18 x 1072 und fiir
Kondensor PKO-B 5 x 1072, Die gemessenen numerischen Aperturen, von der Aus-
gangsfliche des Kondensors bis zum Spot und die NA ab dem Spot, unterscheiden
sich leicht. Die gesamte NA fiir eine Optik ist daher das gewichtete Mittel beider
gemessener Werte. MafBigeblich fiir die Mikroskopie ist hauptséchlich der Offnungs-
winkel der das Objektiv beleuchtet.

In Abbildung 6.3.5 sind die Intensitdtsverteilungen der Strahlkegel senkrecht zur
Ausbreitungsrichtung abgebildet. Der Strahlkegel fiir PKO-B ist sehr homogen, wo-
bei mittig die hochste Intensitét vorliegt. In diesem Bereich ist fiir sehr viele Strahlen
der Winkel der Totalreflexion erfiillt. In der Strahlkegelaufnahme von PKO-A sieht
man auflerdem einzelne verstopfte oder defekte Kapillaren anhand der dunklen Fle-
cken innerhalb des Kegels.

Abbildung 6.3.5: Beleuchtungskegel von a) Kondensor PKO-A, Abstand zum Spot
478 mm und b) Kondensor PKO-B, Abstand zum Spot 702 mm.

6.3.3 Energiefilter

Um festzustellen, fiir welche Photonenenergien der kritische Winkel der Totalre-
flexion erfiillt ist und somit vom Kondensor transportiert werden konnen, werden
mit einem energie-dispersiven Detektor in einem groflen Abstand zum Kapillarspot
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Abbildung 6.3.6: Spektrale Verteilung am Kondensorausgang bei 50kV, 40kV und
30kV Beschleunigungsspannung. Links: PKO-A Rechts: PKO-B

Spektren aufgezeichnet. Das Ergebnis fiir unterschiedliche Réhrenspannungen mit
der iMOXS-Quelle fiir PKO-A und PKO-B ist in 6.3.6 dargestellt. Dort ist zusehen,
dass selbst bei der hochsten Rohrenspannung von 50kV die maximal detektierte
Bremsstahlung eine Photonenenergie von ca. 20keV fiir PKO-B, bzw. 35keV fiir
PKO-A besitzt, wobei am oberen Ende des Spektrums nur noch sehr wenige bzw.
einzelne Photonen detektiert werden. PKOs agieren daher als spektraler Filter und
unterdriicken die hohen Photonenenergien. Diese erfiillen fiir die einzelnen Kapil-
larkanile die Bedingung fiir den Grenzwinkel der Totalreflexion nicht und werden
somit von der Optik nicht transmittiert. Da die hohen Photonenenergien im Mi-
kroskop keine Verwendung finden und nur storende Hintergrundsignale auf dem
Detektor erzeugen, ist diese Filterung von Vorteil.

6.3.4 Transmission und Intensitiats-Gain

Ein wichtiger Parameter einer PKO ist deren Transmission 7. Sie ist definiert durch
das Verhéltnis der Anzahl der Photonen, die aus der Optik austreten, zu den Pho-
tonen, die auf die Eingangsfliche treffen und ist abhéngig von der Photonenenergie
v [64]:

B Anzahl austretender Photonen

~ Anzahl der Photonen auf der Eingangfliche’

T(v) (6.1)
Experimentell wird die Transmissionsmessung nach dem Schema in Abbildung 6.3.7
durchgefiithrt. Um die Photonen auf der Eingangsfliche der Kapillare zu bestimmen,
wird zunédchst der Photonenfluss der Quelle im Raumwinkel © ¢y vermessen und
auf den erfassten Raumwinkel des Kondensors O gongensor Umgerechnet. Ein 120 pm
dicker Aluminiumfilter schwécht -aufgrund des kurzen Abstands- die Strahlung so-
weit ab, dass der Detektor nicht iibersteuert. Im zweiten Schritt wird der Kondensor
justiert und direkt am Ausgang der Kapillare die energie-aufgeloste Photonenzahl
gemessen. Der Abstand Quelle-Detektor ist bei beiden Messungen identisch, so dass
Absorptionen an Luft nicht beriicksichtigt werden miissen. Das Aluminiumfilter ist
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Abbildung 6.3.7: Schematische Darstellung der Transmissionsmessung einer Poly-
kapillaroptik.

Tabelle 6.3.1: Transmissionswerte 7' von PKO-A und PKO-B bei 8,05keV und
8,9keV .

Kondensor  7T'(8,05keV) T(8,9keV)

A 9,5% + 02% 10,8% =+ 0,7%
B 12,1% + 0,3% 12,1% + 0,2%

ebenfalls in jeder Messung vorhanden und wird in den Berechnungen nicht beriick-
sichtigt. Das Verhéltnis beider Ergebnisse nach obiger Formel, entspricht der Trans-
mission der PKO. Die Transmissionsmessungen konnten aufgrund mechanischer Ge-
gebenheiten an der Excillum-Quelle bei 9,25keV nicht durchgefiihrt werden. Eine
sehr gute Abschitzung des Transmissionswerts um 9keV liefert jedoch die Kupfer
Kpg-Linie bei 8,9keV. Tabelle 6.3.1 fasst die Ergebnisse zusammen. Fiir beide Kon-
densoren ist die Transmission in etwa gleich. PKO-A weifit im Vergleich zu 8,05 keV,
eine leicht erhohte Transmission bei 8,9keV auf. Polykapillaroptiken werden sehr
héufig fiir z.B. Fluoreszenz-Messungen verwendet. Die zu untersuchende Probe wird
im Kapillarspot positioniert und die generierte Fluoreszenzstrahlung detektiert. Da-
mit konnen element-spezifische Untersuchungen getétigt werden. Derartige Mes-
sungen ohne PKO benutzen eine Kollimatorblende, um die Fluoreszenzstrahlung
ortsaufgelost an der Probe detektieren zu konnen. Da die Intensitéit der divergen-
ten Rontgenstrahlen umgekehrt proportional zum Abstandsquadrat abnimmt, ist im
Vergleich mit der Nutzung einer PKO weniger Anregungslicht vorhanden. Dieser Un-
terschied wird im sog. Intensitéts-Gain beschrieben. Mit den ermittelten Spotgrofien
kann der Gain bei gegebener Transmission nach Formel 2.36 bestimmt werden. Fiir
PKO-A folgt ein Intensitidts-Gain von 1047 und fiir PKO-B ein Gain von 1710 bei
8keV2. Die Angabe eines Gains bei Nutzung einer Polykapillaroptik als Kondensor in

2 An dieser Stelle muss erwihnt werden, dass, aufgrund einer im Nachhinein festgestellten unge-
nauen Messmethode, die in [10] angegebenen Gainwerte, auf anderen Transmissionswerten beruhen
(T =13 % fiir PKO-A. und T = 7% fiir PKO-B). Mit dem hier beschriebenen Messverfahren wur-
den die Transmissionswerte durch wiederholte Messungen bestéitigt und der Gain korrigiert.
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Tabelle 6.3.2: Brillanz der Kondensoren PKO-A und PKO-B.

Kondensor Brillanz in Ph/s/mrad?/mm? Verhiltnis zur iMOXS-Brillanz

PKO-A 1,8x107 1/14
PKO-B 1,6x107 1/16

einem Mikroskop ist jedoch nicht sinnvoll. Oben beschriebener Vergleich der Inten-
sitdt auf der Probe mit und ohne Kapillare findet in der Transmissions-Mikroskopie
keine Anwendung, da das Objekt i.d.R. nicht ohne Kondensor beleuchtet wird. Die
Effektivitdt eines Kondensors kann nur in Kombination mit dem verwendeten Ob-
jektiv im Mikroskop bestimmt werden. Ein ausfiihrlicher Vergleich beider Konden-
sorsysteme kann daher nur im Gesamtaufbau des Mikroskops getétigt werden, siehe
Abschnitt 7.3.

6.3.5 Brillanz

Da gerade fiir Rontgenquellen der Begriff der Brillanz eingefithrt wurde, um ver-
schiedene Quellen miteinander vergleichen zu konnen, bietet sich an, die einge-
setzten Kondensoren anhand ihrer Brillanz zu vermessen. Die Messung der Kon-
densorbrillanz erfolgt mit Hilfe des energie-dispersiven Detektors in einem grofien
Abstand zum Kondensorspot. Mit einer definierten Blende am Detektor kann der
aufgefangene Raumwinkel genau bestimmt werden und unter Beriicksichtigung aller
im Strahlengang vorhandenen Folien oder Beryllium-Fenster sowie der Absorption
an Luft, wird ein Brillanzwert in der Einheit Ph/s/mm?/mrad? fiir die charakte-
ristische Linie bestimmt. Die Brillanzmessung fiir beide Kondensoren wird an der
iMOXS-Quelle durchgefithrt und an der 8,05keV-Linie ausgewertet (siehe Tabel-
le 6.3.2). Das Verhéltnis zur Brillanz der Rohre wird dabei aus dem experimentell
ermittelten Wert fir die iMOXS-Quelle bestimmt (vgl. Tabelle 4.5.1). Beide Poly-
kapillaroptiken weisen eine dhnliche Brillanz auf. Interpretiert man das Verhéltnis
zur Quell-Brillanz als Effizienzwert, so stehen PKOs nur geringfiigig hinter Konden-
sorzonenplatten fiir den weichen Rontgenbereich, die i.d.R. eine Beugungseffizienz
um 10% aufweisen, z.B. 7,6% absolute Effizienz der Kondensorzonenplatte in [100].
Aufgrund der schwierigeren Gegebenheiten im harten Réntgenbereich sind die hier
erreichten Effizienzen dennoch hoch anzusiedeln, betrachtet man das System isoliert
von der Zonenplatte und dessen numerischer Apertur.

Bezogen auf die Quellbrillanz und der Méglichkeit an der Excillum-Quelle ver-
schiedene Spotgrofien zu realisieren, muss hier noch auf die Verwendung von PKO-B
an der Metall-Jet-Quelle eingegangen werden®. In Kapitel 4 wird die Photonenaus-
beute durch die Anderung des Elektronenstrahls bzgl. des Metall-Jets untersucht.
Ein maximaler Photonenfluss wird erzielt, wenn der Elektronenstrahl etwa 40 -

3 Aufgrund der zeitlich beschréinkten Verfiigbarkeit wird die Excillum-Quelle nur mit PKO-B
betrieben
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Abbildung 6.3.8: Intensitdt am Ausgang von Kondensor PKO-B bei Verschiebung
des Elektronenstrahls gegeniiber dem Metall-Jet.

50 pm gegeniiber dem Jet-Mittelpunkt in Strahlrichtung verschoben wird. Um die
hochste Ausbeute auch bei der Verwendung von PKO-B zu erzielen, wird die Po-
sition des Elektronenstrahls erneut verdndert und die Photonenausbeute gemessen.
Abbildung 6.3.8 stellt diese Auswertung graphisch dar. Darin zeigt sich, dass bei
einer Position von 30 pm der Photonenfluss durch die Optik am Ho6chsten ist. Der
Unterschied zum maximalen Fluss ohne PKO, lasst sich durch die Quellgréfe er-
klaren. Bei einem Strahlversatz von 30 pm betrigt die GroBle des Rontgenspots auf
dem Metall-Jet in etwa 42 um x 20 pm. Bei steigendem Versatz steigt proportional
dazu die Quellausdehung in x-Richtung. Der Eingangs-Akzeptanzwinkel der PKO
ist herstellerseitig auf eine Spotgrofle von 50 pm optimiert. Da die Quellgrofie ab ei-
nem Strahlversatz von etwa 35 pm diesen Wert iibersteigt, wird, trotz einer hoheren
Photonenemission der gesamten Quelle, der Fluss durch den Kondensor geringer. In
einem Transmissions-Mikroskop ist der Photonenfluss auf der Probe das entschei-
dende Kriterium. Geringe Quellgréfien auf dem Metall-Jet haben deshalb nur eine
Bedeutung, wenn gleichzeitig dieselben Photonenzahlen erzeugt werden konnen, wie
bei hoheren Spotgrofien und die Polykapillaroptik fiir einen kleinen Réntgenspot
ausgelegt wurde. Die Excillum-Quelle in Kombination mit Kondensor PKO-B wird
aufgrund dieser Ergebnisse bei einem Strahlversatz von 30 pm betrieben.

6.3.6 Kohler-dhnliche Beleuchtungsgeometrie

Einen entscheidenden Vorteil von PKOs gegeniiber den, meines Wissens, bisher ent-
wickelten Kondensorsystemen fiir Labor-Transmissions-Mikroskope im harten Ront-
genbereich, liegt in der Art und Weise der Objektbeleuchtung. Dazu werden einzelne
Kapillaren am Ausgang des Kondensors genauer betrachtet (siehe Abbildung 6.3.9).
Aufgrund der herstellungsbedingten Kriimmung, insbesondere der dufleren Kapil-
laren, liegt eine globale Konvergenz a vor. Dadurch wird die Strahlung aus den
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Abbildung 6.3.9: Schematische Darstellung der lokalen Divergenz © und globalen
Konvergenz o einer Polykapillaroptik.

Einzelkapillaren fokussiert. Aufgrund des kritischen Winkels der Totalreflexion liegt
jedoch fiir jede Einzelkapillare betrachtet eine, wenn auch sehr geringe, lokale Di-
vergenz © vor. Es ist nicht abwegig zu behaupten, dass jeder Ausgangspunkt des
Kondensors das gesamte Objekt beleuchtet. Eine dhnliche Beleuchtungsgeometrie
wird in der Lichtmikroskopie bereits seit iiber hundert Jahren verwendet [59]. A.
Kohler hat den Beleuchtungsstrahlengang so modifiziert, dass, unabhéngig von der
Intensitétsverteilung der Lichtquelle, das Objekt homogen beleuchtet wird. Zuvor
wurde immer die Lichtquelle selbst in die Objektebene abgebildet und damit auch
evtl. UnregelméBigkeiten in der Intensitéit. Diese Art der Beleuchtung wird daher
kritische Beleuchtung genannt und ist in Rontgenmikroskopen vorhanden, die ein
Kondensorsystem verwenden, das dem Abbildungsgesetz gehorcht, z.B. Kondensor-
zonenplatten, Multilayer-Spiegel, elliptische Monokapillaren. Da eine PKO nicht in
der Lage ist, ein Bild eines Objekts zu erzeugen, findet keine Abbildung der Quelle
in die Objektebene statt. Durch die oben beschriebene lokale Divergenz, liegt sogar
eine kohler-ahnliche Beleuchtungsgeometrie vor und man verspricht sich dadurch ei-
ne uniforme Probenausleuchtung. Die nicht-abbildende Eigenschaft einer PKO hat
weiterhin den Vorteil, dass die gleichen Spotgeometrien mit unterschiedlichen Quell-
geometrien erzeugt werden konnen. Dies ist im Falle einer kritischen Beleuchtung
ebenfalls nicht moglich.

6.4 Mittenstopkonzepte

Im Gegensatz zur klassischen Mikroskopie mit sichtbarem Licht und konventionellen
Glaslinsen muss bei der Verwendung von Zonenplatten das Problem der storenden
nullten Beugungsordnung bewiiltigt werden. Das diffraktive Objektiv erzeugt neben
der gewiinschten ersten Ordnung einerseits auch intensitéatsschwache hohere Ordnun-
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gen und andererseits das direkte Licht der nullten Ordnung. Erstere sind aufgrund
der sehr geringen Beugungseffizienz bei Laboranwendungen kaum sichtbar. Letztere
iiberstrahlen wegen des hohen Intensitédtsanteils das mikroskopische Bild der ersten
Ordnung. Die nullte Ordnung im Bild nicht erwiinscht und man muss ein Konzept
zur Abschottung dieser finden. Konkret bedeutet dies, dass auf dem Detektor ein
Schatten erzeugt werden muss. Innerhalb dieses Schattens wird das mikroskopische
Bild generiert. Das schattenerzeugende Element wird in der Regel als Mittenstop
(MS) bezeichnet. Im Verlauf dieses Abschnitts werden zwei Mittenstopkonzepte ent-
wickelt und vorgestellt.

6.4.1 Projektionsgeometrie

Rontgen-
quelle

Kondensor Pinhole & Objekt Zonenplatte Rontgenbild

Abbildung 6.4.1:  Beleuchtungsstrahlengang im  Mikroskop —mit MS-
Projektionsgeometrie. Mit freundlicher Genehmigung won Review of Scientific
Instruments, American Institute of Physics [10].

Eine Methode, einen Schatten auf dem Detektor zu erzeugen, ist, ein vollstéindig
absorbierendes Material auf der Zonenplatte zu befestigen. Abbildung 6.4.1 stellt
dieses Konzept schematisch dar. Licht von der Quelle wird vom Kondensor gesam-
melt und hinter dem Ausgang der Kapillare gebiindelt. Dieser gebiindelte Spot er-
zeugt nun einen Schattenwurf des Mittenstops im Sinne einer geometrischen Pro-
jektion. Der VergroBerungsmafistab dieser Projektion ist abhingig vom Abstand
Kondensorspot-Mittenstop und Mittenstop-Detektor und somit von der Gegenstands-
weite g und der Bildweite b. Der Abbildungsmafistab M,,;s dieser Projektion ist
gegeben durch:
lg] + [b]

lgl

Die Dimensionierung des Mittenstops und somit auch das vergréfierte Abbild in
Form eines Schattens, ist nun im Wesentlichen von drei Parametern abhéngig. Ers-
tens sollte die Fldche des Mittenstops nicht mehr als 1/4 der Zonenplattenfliche
betragen, um einen ausreichenden Photonenfluss auf dem Objektiv zu gewéhrleis-
ten. Bei einem Zonenplattendurchmesser von 100 pm liegt dadurch der maximale
MS-Durchmesser bei 50 pm. Zweitens wird die Abbildungsqualitéit der Projektions-
geometrie mafigeblich vom Groflenverhéltnis der Projektionsquelle (Kondensorspot)
zum abzubildenden Objekt (Mittenstop) beeinflusst. Der MS wird nur scharf ab-
gebildet, wenn die Projektionsquelle deutlich kleiner dimensioniert ist. Fiir beide
PKOs ist der Kondensorspot grofier als der maximal mégliche Durchmesser des MS.

Mg = (6.2)
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In Folge dessen wird ein Pinhole innerhalb des Kondensorspots bendétigt, um die
Randbedingungen der Projektion zu erfiillen. Drittens muss die Grofle des Schat-
tenwurfs auf dem Detektor mindestens oder besser etwas grofler sein als das von der
Zonenplatte erzeugte Bild der Probe. Die Vergrofierung des Objekts Moyp; durch die
Zonenplatte folgt aus dem Abbildungsgesetz und lautet:

b
Moy = . (6.3)

Da in der Mikroskopie hohe Vergroflerungen erwiinscht sind und somit die Bildweite
b deutlich grofler ist als die Gegenstandweite g gilt:

MMS >~ MObj- (64)

Dadurch wird sichergestellt, dass das Verhéltnis von der Grofle des Mittenstops zur
Bildgrofle auf dem Detektor fiir beliebige Vergroferungen konstant bleibt. Bei der
Wahl des Pinhole-Durchmessers hat sich in mehreren Versuchen herausgestellt, dass
ein Durchmesser von 30 pm bei einem MS-Durchmesser von 50 pm geeignet ist, um
alle oben angesprochenen Bedingungen hinreichend zu erfiillen. Die Projektion des
MS ist aufgrund des Groéflenverhéltnisses zwischen Pinhole und MS immer noch mit
einer Unschérfe im Randbereich versehen. Die MS-Abbildung ist trotzdem akzepta-
bel und kann mit diesen Parametern im Mikroskop verwendet werden. Folglich ist
das Objektfeld des Mikroskops durch das Pinhole auf 30 um begrenzt. Der Mitten-
stop wird ebenfalls vom Zonenplattenhersteller (www.zoneplates.com) gefertigt und
zusammen mit passender Halterung als adaptives Element geliefert. Der Mittenstop
wird auf dem Zonenplattenhalter befestigt und kann mit Hilfe dreier Stellschrau-
ben relativ zur Zonenplatte positioniert werden. Diese Justage muss zwingend unter
einem VIS-Mikroskop erfolgen. Der Mittenstop besteht aus 25pum dickem Platin
und hat einen Transmissionswert von 0,3 - 107 fiir die Kupfer-K,-Strahlung und
von 0,7-1073 fiir die Gallium-K,-Strahlung. Abbildung 6.4.2 zeigt beispielhaft den
Schattenwurf des Mittenstops in Projektionsgeometrie und das vom Objektiv er-
zeugte Bild eines Goldgitters.

Mit diesem Mittenstopkonzept kann nur der Hellfeldmodus realisiert werden. Am
Objekt gestreutes Licht, wird gréfiten Teils vom MS auf der Zonenplatte absorbiert
und kann nicht zur Bildentstehung beitragen. Im néchsten Teilabschnitt wird ein
zweites MS-Konzept vorgestellt, mit dem sowohl Hell- als auch Dunkelfeldmikrosko-
pie moglich ist.

6.4.2 Lochkamerageometrie

Transmissions-Mikroskope im weichen Rontgenbereich verwenden zumeist einen Kon-
densor mit abbildenden Eigenschaften. Diese Optiken gehorchen dem Abbildungs-
gesetz und es ist dabei naheliegend, am Kondensor den Mittenstop zu befestigen,
um eine Hohlkegelbeleuchtung zu erzeugen. Der M'S muss auch hier so dimensioniert
werden, dass auf der Zonenplatte noch ausreichend Photonenfluss vorhanden ist und
der Schatten auf dem Detektor die Bildgrole etwas iibersteigt. Der Vorteil dieser
Anordnung ist, dass nun das am Objekt gestreute Licht die Zonenplatte trifft und
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MS-Schattén '

Abbildung 6.4.2: Schattenwurf des Mittenstops in der Projetionsgeometrie und Bild
eines Goldgitters mit 1500 Linien/inch.

zur Bildentstehung beitrégt. Ist dabei zusétzlich die NA des Kondensors grofler als
die des Objektivs, kénnen Dunkelfeldbilder generiert werden.

Eine Polykapillaroptik gehorcht nicht dem Abbildungsgesetz und der Strahlen-
gang am Ausgang des Kondensors ist nicht vergleichbar mit dem einer abbilden-
den Optik. Um trotzdem die eben erwiahnten Vorteile dieser Anordnung nutzen zu
konnen, wird das Pinhole in der Néhe des Objekts als Projektionszentrum einer
Lochkamera verwendet. Abbildung 6.4.3 zeigt ein Schema dieses Prinzips. Eine hin-

Kondensor Pinhole & Objekt Zonenplatte Rontgenbild

Abbildung 6.4.3:  Beleuchtungsstrahlengang im  Mikroskop —mit MS-
Lochkamerageometrie. Der Mittenstop (MS) ist am Kapillarausgang montiert.
Das Pinhole nahe des Objekts erzeugt ein vergroflertes Abbild des MS auf dem
Detektor mittels Lochkameraprinzip. Mit freundlicher Genehmigung von Review of
Scientific Instruments, American Institute of Physics [10].

reichend kleine Apertur besitzt die abbildenden Eigenschaften einer diinnen Linse
und erzeugt ein Bild eines Objekts. Im konkreten Fall ist das Objekt der Ausgang
der PKO, mit dem davor positionierten Mittenstop. Die Gréfle des Pinholes als
auch die Grofle des Mittenstops miissen den geometrischen und abbildenden Eigen-
schaften innerhalb des Mikroskops angepasst werden. Folglich miissen hier folgende
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Parameter beachtet werden:

+|b
Myps = 9L+ 1 (6.5)
fa
Myisjzp = g (6.6)
2
dMS X MMS < de X MObj- (67)

Ms reprasentiert dabei den Abbildungsmafistab des Mittenstops in der Detektore-
bene, Mys/zp den Abbildungsmafistab des Mittenstops in der Zonenplattenebene.
Der Parameter dj;g stellt den Durchmesser des Mittenstops, dpy den Durchmes-
ser des Pinholes und f, den ausgangsseitigen Arbeitsabstand des Kondensors dar.
Das Hauptkriterium legt Formel 6.7 fest, mit der Bedingung, dass die Grofle des
Mikroskopbildes auf dem Detektor die Abbildung des Mittenstops nicht iibersteigt.
Formel 6.6 beachtet die Lochkameraabbildung in der Zonenplattenebene. Auch hier
darf das Abbild des Mittenstops maximal die Hélfte des Zonenplattendurchmessers
betragen. Die Schérfe einer Lochkameraabbildung ist durch die Grofle der Aper-
tur in Zusammenhang mit dem Abbildungsmafistab gegeben. Wird eine Lochka-
mera, bspw. in der klassischen Fotografie, verwendet, so ist die Gegenstandsweite
um einige Grofenordungen hoher als die Bildweite. Der Unschérfekreis entspricht
ndherungsweise dem Durchmesser der Apertur. Im vorliegenden Fall ist in der Loch-
kameraanordnung die Gegenstandweite ( fy) deutlich kleiner als die Bildweite (g+b).
Der Unschérfekreis U skaliert daher mit der vergréflerten Abbildung und berechnet

sich aus:
f2

Dieser Unschérfekreis iibersteigt aufgrund der hohen Bildweite die Pixelgrofie des
Detektors und es entsteht ein unscharfer Rand in der Abbildung des Mittenstops.
Diese Tatsache muss bei der Groflenberechnung des Mittenstops berticksichtigt wer-
den. Berechnet man fiir beide PKOs die geeignetsten Mittenstop- und Pinholepa-
rameter, so folgt fiir Kondensor PKO-A ein MS-Durchmesser von ca. 40 pm und
ein Pinhole-Durchmesser von 20 pm. Fiir PKO-B mit dem deutlich langeren Aus-
gangsarbeitsabstand folgt ein MS-Durchmesser von ca. 400 pm und eine Pinhole-
Durchmesser von 50 pm. Aufgrund der Tatsache, dass das Bildfeld fiir PKO-A in
dieser Anordnung sehr klein und ein Mittenstop mit solch kleinen Dimensionen
schwer in der Handhabung ist, wird die Lochkamerageometrie nur mit PKO-B rea-
lisiert. Im Vergleich zur MS-Projektionsgeometrie wird mit diesem Konzept das
Bildfeld von 30 pm auf 50 pm erhoht. Abbildung 6.4.4 a) zeigt das vom Pinhole
erzeugte Lochkamerabild des MS. In dieser Anordnung wird der Mittenstop 12-
fach vergroflert auf dem Detektor abgebildet. Der oben erlduterte unscharfe Rand
aufgrund der Lochkamerageometrie ist ebenfalls zu erkennen. Die Grofle des ver-
schwommenen Randbereichs stimmt mit der Berechnung nach Formel 6.8 {iberein.
Im Hintergrund ist auflerdem die hexagonale Struktur der einzelnen Kapillarbiindel
zu sehen. In Abbildung 6.4.4 b) ist zusétzlich ein durch die Zonenplatte generiertes
Bild eines Goldgitters auf dem Schatten des Mittenstops dargestellt.

Fiir die Dunkelfeldmikroskopie muss nun der MS soweit angepasst werden, dass
der Schatten in der Zonenplattenebene mind. dem Durchmesser der Zonenplatte

U (6.8)
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Abbildung 6.4.4: a) Lochkameraabbildung des Mittenstops am Kondensorausgang.
b) Von der Zonenplatte erzeugtes 110-fach vergréBertes Abbild eines Goldgitters im
Schatten des Mittenstops. Die Skala in a) ist nur fiir die Lochkameraabbildung und
in b) nur fiir die Zonenplattenabbildung giiltig.

2) b)

Mittenstop

Abbildung 6.4.5: Foto des Mittenstops fiir a) Hellfeld und b) Dunkelfeld.

entspricht. Ein MS mit einem Durchmesser von 800 pm wiirde diese Aufgabe gerade
erfiillen. Um evtl. Justageungenauigkeiten zu umgehen, sollte jedoch ein MS- Durch-
messer von mind. 1 mm verwendet werden. In der Praxis wird, sowohl fiir Hell- als
auch Dunkelfeld, ein ca. 0,5 - 1 mm langes Stiick Draht mit entsprechendem Durch-
messer auf einer 200 nm diinnen Silizium-Nitrit-Membran bzw. 25 pum diinnen PI-
Folie geklebt (sieche Abbildung 6.4.5). Zwar transmittiert die Silizium-Nitrit-Folie 8
und 9keV Rontgenstrahlung mit 99.8% quasi vollstandig, die Handhabung wahrend
des Klebevorgangs ist jedoch bei der PI-Folie deutlich vorteilhafter. Die nur ge-
ringfiigig schlechtere Transmission von 98.5% kann dabei vernachlassigt werden.

6.5 Zusammenfassung

Die in diesem Kapitel ermittelten Werte fiir die beiden Polykapillaroptiken fasst Ta-
belle 6.5.1 zusammen. Bezogen auf das Mittenstop-Konzept in Lochkamerageome-
trie, stellt Tabelle 6.5.2 die Parameter gegeniiber. In der MS-Projektionsgeometrie
wird fiir beide Kondensoren ein Mittenstop mit einem Durchmesser von 50 pm auf
der Zonenplatte verwendet.
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Tabelle 6.5.1: Charakteristische Werte von Kondensor PKO-A und PKO-B.

PKO f; [mm] L [mm] f; [mm] Spot A [pm] NA

A 32 61 30 70 18x1073
B 40 113 275 405 5%1073

Tabelle 6.5.2: Mittenstop- und Objektfeld-Parameter fiir die Lochkamerageometrie.

PKO MS [um] Objektfeld [pm]

A 40 20
B 400 20
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Kapitel 7

Das

Labor-Transmissionsmikroskop fiir
harte Rontgenstrahlung am BLiX

7.1 Uberblick

Nachdem alle Komponenten des Mikroskops einzeln vorgestellt und charakterisiert
wurden, stellt dieses Kapitel das Labormikroskop in seiner Gesamtheit dar. Justa-
gestrategien werden préasentiert und ein Vergleich der Kondensorsysteme im Gesamt-
aufbau durchgefiihrt. Es wird der Einfluss eines Ni-Filters auf den Bildkontrast un-
tersucht, der lineare Absorptionskoeffizient von Eisen bestimmt und die Auflosungs-
leistung des Mikroskops anhand von Siemenssternen im Hell- und Dunkelfeldmodus
ermittelt. Mogliche Abbildungsfehler (Verzeichnung und Bildfeldwolbung) werden
an Rontgenaufnahmen von konzentrischen Kreisen erfasst. Das Kapitel schliefft mit
einer Gegeniiberstellung der beiden verwendeten Rontgenrdhren, in Bezug auf die
Leistungsfihigkeit des Mikroskops.

Alle hier gezeigten rontgenmikroskopischen Aufnahmen sind die Summe aus meh-
reren Einzelaufnahmen jeweils weniger Minuten bzw. Sekunden. Dadurch ldsst sich
einerseits virtuell die Limitierung durch die Dynamik des Detektors erhohen und
andererseits konnen Drifts lokalisiert und mit Hilfe von einfachen Translationen
kompensiert werden. Bei allen Aufnahmen wird zusétzlich ein Dunkelbild akquiriert
und anschliefend von der eigentlichen Aufnahme subtrahiert, um das thermische
Rauschen zu eliminieren.

Zunichst wird noch einmal ein kurzer Uberblick iiber den Gesamtaufbau gege-
ben. Abbildung 7.1.1 zeigt ein Foto des Mikroskops. Rontgenrchre und Kondensor-
optik bilden eine mechanische Einheit. Sie konnen sowohl relativ zueinander als auch
insgesamt gegeniiber den restlichen Komponenten justiert werden. Der Kondensor
besitzt in seiner Fassung am Kapillareingang eine PI-Folie als Vakuumfenster. Die
Kapillare selbst wird iiber eine Durchfithrung in das Kammersystem in das Vakuum
eingekoppelt.

In der ersten Kammer befindet sich auf einer motorisierten x,y-Stage die Mitten-
stops fiir die Hell- und Dunkelfeld-Mikroskopie auf einer 300 nm diinnen Silizium-
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Abbildung 7.1.1: Foto des Mikroskops
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Nitrit-Folie, in einem Abstand von ca. 5mm zum Ausgang des Kondensors. In der
zweiten Vakuumkammer befindet sich das Pinhole, das Objekt und die Zonenplatte
jeweils auf elektrisch steuerbaren Stages. Pinhole- und Objekttisch kénnen in x- und
y-Richtung bewegt werden, wohingegen die Zonenplatte zusétzlich in z-Richtung
verfahren werden kann. Proben- und Zonenplatten-Stage befinden sich auf einer
mechanischen Einheit, die nach aufen mit einer Lineardurchfithrung verbunden ist.
So kann die Einheit Probe-Objektiv bzgl. des Kondensorspots justiert werden. Das
Objektiv wird manuell iiber eine Mikrometerschraube in z-Richtung gegeniiber der
Probe vorjustiert. Sie dient auch dazu, die Zonenplatte so weit von der Probe zu
entfernen, dass die Optik gefahrlos entfernt werden kann. Das Pinhole wird knapp
vor dem Kondensorspot platziert. An dieser Kammer sind aulerdem die Vorpum-
pe, eine Turbomolekularpumpe, Drucksensoren und Ventile angeflanscht. An der
Riickseite der Kammer befindet sich ein T-Stiick mit einem Durchfithrungsflansch
fiir die elektrischen Kabel, zur Ansteuerung der Verfahrtische und zur Befestigung
der Turbomolekularpumpe. Der Rontgen-CCD ist iiber ein Vakuumrohr mit der
zweiten Kammer verbunden und schlieft die Vakuumumgebung ab. Zur Redukti-
on der Strahlungsabsorption wiirde ein Vorvakuum ausreichen. Da der CCD-Chip
auf ca. —50°C gekiihlt wird, muss der Druck im Bereich 10~° Millibar liegen, um
ein Gefrieren der in Luft vorhandenen Wassermolekiile am Chip zu vermeiden. Die
Rontgenrohre, Verfahrtische und der CCD werden iiber USB, bzw. DAQ (Data Ac-
quisition Card) angesteuert. Lediglich die Position des Kondensors bzgl. der Quelle
wird im Vorfeld manuell justiert.

Die erste Vakuumkammer entfillt bei der Nutzung von Kondensor PKO-A. Hier
kann nur das MS-Konzept in Projektionsgeometrie verwendet werden und die Strah-
lungseinkopplung findet iiber ein Vakuumfenster im KF40-Flansch statt.

7.2 Justagestrategie

Da das Mikroskop aus mehreren Komponenten besteht, die aufeinander abgestimmt
werden miissen, ist eine exakte Vorjustage der Ausgangspunkt fiir einen erfolgrei-
chen Gesamtaufbau. Um dies zu realisieren, wird innerhalb der Kammer eine opti-
sche Achse mittels eines Lasers und eines Spiegels definiert (siehe Abbildung 7.2.1).
Zwei Blenden von 1 - 2mm Durchmesser innerhalb der KF40-Flansche an beiden
Enden der Kammer legen die Achse fest und der Laser wird mittels Umlenkspiegel
durch beide Blenden justiert. Diese Achse definiert die Position von Rohre, Mitten-
stop (falls MS-Konzept in Lochkamerageometrie angewandt wird), Pinhole, Objekt
und Zonenplatte. Alle betreffenden Verfahrtische werden nacheinander inklusive ih-
rer Komponenten justiert. Zur Kondensorjustage werden Pinhole, Zonenplatte und
Objekt wieder entfernt. Das Wiedereinlegen in ihre Halter ist jedoch reproduzierbar.

Im néchsten Schritt wird der Kondensor an die Justageeinheit (siche Abbil-
dung 7.2.2) montiert und an der Rontgenrohre befestigt. Die CCD-Kamera ist
zundchst am Kammerende angeflanscht. Die Kondensorjustage erfolgt {iber je zwei
Schrauben fiir die x- und y-Achse. Abbildung 7.2.3 a) bis d) zeigt einen moglichen
Verlauf der Justage. Der dunkle Fleck in der Mitte des Strahlkegels stellt den noch
nicht exakt positionierten Mittenstop dar.
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Abbildung 7.2.2: Justagehalter der Kondensoroptik.

Das Pinhole wird in der Niahe des Kondensorspots eingebaut und positioniert. Es
dient zum einen zur Bildfeldbegrenzung und zum anderen bildet es die Ausgangs-
fldche der Polykapillaroptik vergréfert auf den CCD im Sinne einer Lochkamera ab.
Fiir Kondensor PKO-A und dem Mittenstop auf der Zonenplatte muss ein Pinhole
mit einem Durchmesser von 30 pm verwendet werden. Bei Nutzung des Kondensors
PKO-B und dem Mittenstop auf der Ausgangsfliiche der PKO kann ein Pinhole mit
50 pm Durchmesser benutzt werden. Fiir PKO-B wird beispielhaft dargestellt, wie
sich unterschiedliche Pinholepositionen innerhalb des Kondensorspot auf die Inten-
sitdtsverteilung in der Kameraebene auswirken (siche Abbildung 7.2.4). Bei Position
b), bzw. ¢), in Abbildung 7.2.4 ist das Pinhole gut justiert. In dieser Darstellung ist
auflerdem die hexagonale Struktur der Optik aufgrund der Lochkameraabbildung
des Pinholes zu erkennen.

Es folgt der Einbau des Objekts. Die Objektmitte wird lokalisiert, indem mittels
Schrittmotoren, die Objektrander an beiden Seiten einer Achse erfasst werden und
anschlieend der Schrittweitenabstand halbiert wird. Wird dieser Vorgang abwech-
selnd fiir jede Achse zweimal wiederholt, ist die Objektmitte sehr genau erfasst.
Bei der MS-Lochkamerageometrie wird der Mittenstop am Ausgang des Kondensors
justiert (siche Abbildung 7.2.5 a)) und anschlieflend die Zonenplatte eingebaut (sie-
he Abbildung 7.2.5 b)). Bei Nutzung des MS-Konzept in Projektionsgeometrie muss
der Mittenstop gegeniiber der Zonenplatte im Vorfeld unter einem VIS-Mikroskop
positioniert werden. Im Rontgenmikroskop erfolgt der Einbau der Zonenplatten-
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Abbildung 7.2.3: Strahlkegel des Kondensors wihrend der Justage von a) dejustiert
bis d) justiert.

Abbildung 7.2.4: Strahlkegel des Kondensors mit 50pum Pinhole nahe des
Kondensor-Spots an leicht unterschiedlichen x- und y-Positionen des Pinholes.
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Mittenstop

c)

Mittenstop-Frame

~

Mittenstop-Steg

Abbildung 7.2.5: Oben: Mittenstop in Lochkamerageometrie. Abbildung der Mit-
tenstops bei a) geringer Bildweite und b) hoher Bildweite. Unten: Mittenstop in Pro-

jektionsgeometrie. Schattenwurf der Zonenplatten-Mittenstop-Einheit bei a) geringer
Bildweite, b) hoher Bildweite.

Mittenstop-Einheit auf der optische Achse. In Abbildung 7.2.5 ¢) und d) ist der
Mittenstop-Frame und das mikroskopische Bild bei unterschiedlichen Bildweiten
dargestellt. Zur Fokussierung wird die Zonenplatte in z-Richtung bewegt.

Das Mikroskop ist nun einsatzbereit. Die Vergroflerung kann durch Anbringen
weiterer Vakuumrohre zwischen Kammer und CCD-Kamera erhoht werden. Das
Objektiv muss bei jeder Verdnderung am Aufbau nachfokussiert werden.

7.3 Kondensorvergleich

In Kapitel 6 wurde bereits angedeutet, dass ein Vergleich der beiden verwende-
ten Kondensoren am sinnvollsten im Gesamtaufbau des Mikroskops durchgefiihrt
werden sollte. Die Kondensoreigenschaften lassen sich sehr gut durch sog. Flatfield-
Aufnahmen priifen. Dazu wird das Mikroskop vollsténdig, aber ohne ein Objekt zu
platzieren, aufgebaut, und Bilder der Objektbeleuchtung aufgenommen. Es bietet
sich trotzdem an, zunéchst ein einfaches Objekt, z.B. ein Goldgitter, zu verwen-
den. Nach erfolgreicher Justage der Zonenplatte wird die Objektebene scharf in die
Detektorebene abgebildet und das Objekt kann entfernt oder an eine objekt-freie
Position verfahren werden, um ausschlielich die Objektbeleuchtung abzubilden.

80



2x10°

Intensitat / Counts

4x103

Abbildung 7.3.1: Flatfieldaufnahmen mit PKO-A bei verschiedenen Beschleuni-
gungsspannungen und jeweils maximalen Rohrenstromen, Belichtungszeit 20 min.
Roéntgenquelle iMOXS. a) 50kV (30 W), b) 40kV (28 W), ¢) 30kV (18 W), d) 20kV
(8W).

7.3.1 Objektausleuchtung

Abbildung 7.3.1 und 7.3.2 zeigen Aufnahmen der Objektausleuchtung (Flatfield)
von Kondensor PKO-A und PKO-B, jeweils bei unterschiedlichen Beschleunigungs-
spannungen der Rontgenréhre und zugehdérigem maximalen Rohrenstrom. Bei diesen
Aufnahmen wird das Mittestopkonzept in Projektionsgeometrie verwendet (siehe
Abbildung 6.4.1). Das Objektfeld hat eine Grofe von 30 pm und der Mittenstop
ist am Objektiv befestigt. In beiden Flatfield-Serien liegt ndherungsweise der glei-
che Vergroflerungsmafistab vor, so dass ein Intensitétsvergleich durchgefiihrt wer-
den kann. Es ist deutlich zu erkennen, dass das Objektfeld von beiden Kondensoren
sehr homogen ausgeleuchtet wird. Ein leichter Intensitédtsabfall vom rechten obe-
ren Rand, bis zur linken unteren Bildkante fiir PKO-A ist sichtbar. Analog dazu,
liegt ein Intensitédtsabfall von der oberen linken Kante zur rechten unteren Kante
bei PKO-B vor. Die Position des Pinholes vor dem Kondensorspot ist ausschlagge-
bend und muss sehr genau auf der optischen Achse positioniert werden. Dies gilt
insbesondere fiir PKO-A mit einem Spotdurchmesser von 70 pm. Die Homogenitét
der Objektausleuchtung kann durch die Angabe des Beleuchtungskontrastes quan-
tifiziert werden. Fiir jede Flatfield-Aufnahme wird die mittlere Intensitdt in einem
20 x 20 Pixel groBen Feld an fiinf Bildpositionen (Bildmitte, oberer und unterer
sowie linker und rechter Bildrand) ermittelt. Der lokale Intensitatsunterschied von
der Bildmitte zu den &ufleren Bildpositionen wird jeweils in einen Kontrastwert um-
gesetzt und nach Formel 2.5 berechnet. Der gesamte Beleuchtungskontrast ist der
Mittelwert aus diesen lokalen Kontrastmessungen. Tabelle 7.3.1 stellt die Ergebnisse
fiir beide Kondensoren bei jeweils unterschiedlicher R6hrenspannung gegeniiber. Fiir
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Abbildung 7.3.2: Flatfieldaufnahmen mit PKO-B bei verschiedenen Beschleuni-
gungsspannungen und jeweils maximalen Rohrenstromen, Belichtungszeit 20 min.
Rontgenquelle iMOXS. a) 50kV (30 W), b) 40kV (28 W), ¢) 30kV (18 W), d) 20kV

(B W).

Intensitat / Counts

Tabelle 7.3.1: Beleuchtungskontrast von Kondensor PKO-A und PKO-B bei unter-
schiedlicher Rohrenspannung (Rohrenleistung).

Kondensor 20kV (8 W) 30kV (18 W) 40kV (28 W) 50kV (30 W)

PKO-A 6,6% 7.4% 5,2% 4,6%
PKO-B 4,5% 4,3% 4,5% 4,4%
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Abbildung 7.3.3: Mittlere Intensitét der Flat-Field-Aufnahmen aus Abbildung 7.3.1
und 7.3.2 fiir Kondensor PKO-A und PKO-B.

beide Kondensorsysteme ist der Beleuchtungskontrast gering und das Flatfield da-
her sehr homogen. Das Beleuchtungssystem PKO-B hebt sich leicht von PKO-A ab.
Grund dafiir ist der verhaltnisméBig groe Spotdurchmesser von PKO-B (405 pm)
im Vergleich zum Pinhole-Durchmesser (30 pm). Die Blende ldsst nur einen sehr
geringen Bereich der Intensitétsverteilung des Spots passieren. Die Justage des Pin-
holes ist daher unkritischer als bei Kondensor PKO-A. Das Pinhole muss lediglich
innerhalb des Intensitédtsmaximums positioniert werden. Die in Kapitel 6 beschriebe-
ne gleichformige Objektbeleuchtung hat sich damit, aufgrund der koéhler-dhnlichen
Beleuchtungsgeometrie, bestétigt.

In allen Flatfield-Aufnahmen ist ein geringfiigig dunkler Fleck zu erkennen. Da
er in den Aufnahmen mit beiden Kondensorsystemen vorhanden ist, kann es sich
dabei z.B. um Storungen auf dem Detektor handeln. Derartige Verunreinigungen
in der Zonenplattenebene wéren im Bild nicht sichtbar, denn es wiirde sich nur
die Gesamthelligkeit im Bild &ndern. Eine weitere Moglichkeit sind verstopfte oder
defekte Kapillaren, sowohl bei Kondensor PKO-A als auch bei Kondensor PKO-B.

Ein Vergleich der Intensitéiten, bzw. Counts, in den Flatfield-Aufnahmen, kann
mit Hilfe der Skala am rechten Rand, der Abbildungen 7.3.1 und 7.3.2 abgeschétzt
werden. Einen besseren Uberblick liefert der Graph in Abbildung 7.3.3. Dort sind
fiir jede Beschleunigungsspannung die mittleren Intensitidten innerhalb des Flatfields
aufgetragen. Der Unterschied zwischen beiden Kondensorsystemen liegt bei voller
Leistung von 30 W und 50kV bei einem Faktor von 1,5 zugunsten von Kondensor
PKO-B. Das Signal-Rausch-Verhéltnis der Flatfield-Aufnahmen wird in der Bildmit-
te berechnet. Bei voller Rohrenleistung erhélt man ein SNR von 24 fiir PKO-B bzw.
19 fiir PKO-A. Trotz der groflen Unterschiede bzgl. aufgefangenem Raumwinkel am
Eingang der Optik, der Spotgrofle und der numerischen Apertur am Kondensoraus-
gang, fallt der Unterschied in der Leistung als Mikroskop-Kondensor relativ gering
aus. Bereits der Unterschied in der Transmission bei 8 keV der PKOs liegt bei einem
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Faktor von 1,27 (12,1% zu 9,5%, vgl. Tabelle 6.3.1). Eine Schlussfolgerung daraus
ist, dass die zur Bildentstehung beitragenden Photonen (unter Vernachlassigung von
Streuung), ausschlieBlich aus den innersten Kanilen des Kondensors kommen. Zur
globalen Konvergenz von Polykapillaroptiken tragen hauptséchlich die &ufleren Ka-
pillaren bei. Diese beleuchten zwar auch das Objekt, jedoch nicht die Zonenplatte
und aufgrund dessen, tragen diese Photonen nicht zur Bildentstehung bei. Von dieser
Betrachtung ausgenommen sind diejenigen Photonen, die am Objekt innerhalb des
Akzeptanzwinkels der Zonenplatte gestreut werden. Diese Photonen beinhalten In-
formationen iiber hohe Raumfrequenzen des Objekts und sind unentbehrlich fiir die
Dunkelfeldmikroskopie. Auch im Hellfeld tragen die gestreuten Photonen zu einem
besseren Bildkontrast und Signal-Rausch-Verhéltnis bei. Dies setzt voraus, dass der
Mittenstop am Kondensorausgang befestigt ist und nicht an der Zonenplatte selbst.
Trotz der Tatsache, dass hauptséichlich das Licht der inneren Kapillaren zur Bildfor-
mation beitragt, sollte eine zu starke Ausgangsdivergenz und ein gleichzeitig kleiner
Spot vermieden werden. Bei langen Ausgangsarbeitsabstdnden liegt eine geringere
ausgangsseitige NA vor und eine groflere Anzahl innerer Kapillaren liegt noch im
Akzeptanzbereich der Zonenplatte. All diese Punkte haben auch Konsequenzen fiir
die Mittenstopkonzepte. Bei Betrachtung des Mittenstops in Projektionsgeometrie
konnen die wichtigen, gestreuten Photonen aus dem Licht der dufleren Kapillaren
nicht genutzt werden, da sie vom MS absorbiert werden. Bei der Lochkamerageome-
trie hingegen blockiert der MS auch im Hellfeldmodus das Licht der Kapillarbiindel,
die den groBiten Beitrag zum Bild beisteuern. Je nach Dimensionierung des MS ist
genau aus diesem Grund auch im Hellfeld ein etwas dunklerer Bereich in der Bild-
mitte vorhanden. Ein Vergleich der Bilder in Abbildung 6.4.2 (Projektionsgeome-
trie) und 6.4.4 b) (Lochkamerageometrie) veranschaulicht diese Tatsache. Bei einem
Durchmesser einer einzelnen Kapillare von ca. 10 pm, blockiert der MS fiir Konden-
sor PKO-B mit einem MS-Durchmesser von ca. 0,4mm in etwa 1000 Kapillaren.
Eine Polykapillaroptik sollte in Ausgangsarbeitsabstand und Divergenz so designt
werden, dass der MS nur wenige innere Kapillaren blockiert. Bei einer Anpassung des
MS-Durchmesser fiir die Dunkelfeldbildgebung wird der eben beschriebene Nachteil
fiir den Hellfeld-, zum Vorteil fiir den Dunkelfeldmodus. Kein direktes, sondern nur
am Objekt gestreutes Licht trifft auf die Zonenplatte. Im weiteren Verlauf dieses
Kapitels wird gezeigt, dass zum ersten Mal ist ein Dunkelfeld-Transmissions-Ront-
genmikroskop im harten Rontgenbereich in einer Laborumgebung realisiert worden
ist. Zusammenfassend lésst sich feststellen, dass beide vorgestellte Kondensoren als
auch Mittenstopkonzepte, Vor- und Nachteile besitzen und je nach Art der Bild-
gebung das jeweilig bessere Modell zum Einsatz kommen sollte. Beide Kondenso-
ren kénnen hier nur in Verbindung mit der Projektionsgeometrie verglichen werden
(siche Abschnitt 6.4.2). In dieser Konfiguration wird deutlich, dass beide Beleuch-
tungssysteme naherungsweise die selbe Leistungsfiahigkeit im Mikroskop aufweisen
und daher gleichwertig sind.
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7.4 Nickelfolie als spektraler Filter

Das Element Nickel liegt eine Ordnungzahl unterhalb von Kupfer und hat damit eine
Absorptionskante fiir die Cu-K-Linie. Abbildung 7.4.1 zeigt diese Kante. Zusétz-

0.6 | :

Transmission

/

6 7 8 9 10
Photonenenergie in keV

Abbildung 7.4.1: Transmission einer 15 pm diinnen Nickelfolie im Bereich 6 keV bis
10keV. Daten von http://www.cxro.lbl.gov/

lich wird auch die Cu-K,-Linie geschwécht. Die Verwendung eines Nickelfilters im
Mikroskop, in Kombination mit der iMOXS-Quelle, wird in diesem Abschnitt unter-
sucht. Abbildung 7.4.2 zeigt zwei Aufnahmen eines Goldgitters mit 2000 Lp/inch,
mit und ohne Nickelfilter. Man erkennt den Helligkeitsunterschied der beiden Auf-
nahmen aufgrund der geschwéchten Cu-K,-Linie. Dieser Sachverhalt wird im Signal-
Rauschverhéltnis verdeutlicht. In Abbildung 7.4.2 a) liegt ein SNR von 13 vor, im
Gegensatz zu b) mit einem SNR von 10. Die Verwendung des Ni-Filters wirkt sich
jedoch positiv auf den Bildkontrast aus (siehe 7.4.3). Zwischen der Hintergrundin-
tensitdt und der Intensitiat in den Gitterstegen liegt ein Kontrast von 60% fiir 7.4.2
a) und von 67% fiir 7.4.2 b) vor. Aufgrund der unterdriickten Ks-Linie wird weniger
Hintergrundstrahlung im Bild {iberlagert und der Kontrast um 7% angehoben. Da
in etwa 50% der 8 keV Strahlung absorbiert wird, ist der Einsatz eines Nickelfilters
nur bei Proben mit sehr schwachem Objektkontrast zu empfehlen.
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Abbildung 7.4.2: Aufnahmen eines Goldgitters mit 2000 LP /inch bei 8keV. 171-
fache Vergrofierung, Belichtungszeit 20 min, a) ohne und b) mit Nickelfilter. SNR=13

in a) und SNR=10 in b).

Intensitat a.u.

0O 5 10 15 20 25 30
Abstand in um

Abbildung 7.4.3: Linienplots zu Abbildung 7.4.2 a) (blau) und b) (rot) gemittelt
iiber 25 Linien (gestrichelte Box). Kontrast in a) 60%, in b) 67%.
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Abbildung 7.5.1: Aufnahmen von Eisenkiigelchen < 10 pm bei 8 keV. Vergrofierung:
120-fach, effektive Pixelgrofie: 167 nm Belichtungszeit: 60 min. An den nummerierten
Pfeilen wird die Messung des linearen Absorptionskoeffizienten durchgefiithrt. Werte
dazu befinden sich in Tabelle 7.5.1.

7.5 Bestimmung des linearen Absorptionskoeffi-
zienten von Eisen

Der Absorptionskoeffizient lésst sich iiber das Beer-Lambert’sche Gesetz bestimmen
[52]:

_ In(Iy/1)

—z

() (7.1)
Die transmittierte Intensitat I, in Bezug zur einfallenden Intensitét [y, héingt von
der Dicke z des durchleuchteten Korpers und vom wellenldngenabhéngigen linearen
Absorptionskoeffizienten p(\) ab. Die Verwendung einer Zonenplatte als Objektiv
liefert im Bild -ausgenommen von Hintergrundstrahlung héherer Photonenenergien-
eine schmalbandige Wellenldngenverteilung. Es besteht folglich die Moglichkeit den
linearen Absorptionskoeffizienten von Reinelementeproben zu bestimmen. Im Bild
wird zum einen die Dicke der Probe z vermessen als auch die Werte I und I erfasst.
Abbildung 7.5.1 zeigt vier Aufnahmen mehrerer Eisenkiigelchen im Groflenbereich
< 10 pm. Die Bestimmung des Absorptionskoeffizienten wird an den nummerierten
Bereichen durchgefiihrt. Der Durchmesser der Kiigelchen z ermittelt sich iiber die
effektive Pixelgroffe und die Anzahl der Pixel einer Kugel. Der zugehorige Trans-
missionswert I7 wird in der Mitte der Kugel abgelesen und mit [y auflerhalb der
Kugel ins Verhéltnis gesetzt. Mittels Gleichung 7.1 berechnet sich daraus der lineare
Absorptionskoeffizient von Eisen bei 8,05 keV. Eine Aufstellung der Ergebnisse zeigt
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Tabelle 7.5.1: Ergebnisse zur Bestimmung des linearen Absorptionskoeffizienten von
Eisen bei 8,05 keV.

Bild Nr. Iy Ir GroBe [pm]  p [em™!]
a) 1 30815 20831 1,8 2136
2 30122 23011 1,3 2019
3 30495 17618 2,7 2057
b) 1 29412 22553 1,2 2275
2 29520 17484 2,7 1964
3 33324 23544 1,5 2315
c) 1 30512 23856 1,0 2460
2 29705 22451 1,5 1866
3 31012 16365 3,5 1826
d) 1 31488 18518 2,5 2123
2 32552 26301 1,0 2132
3 31824 25411 1,2 1929

Mittelwert 1: 2092 em ™' Literaturwert p: 2365 cm™' Abweichung:  11,5%

Tabelle 7.5.1. Dem Literaturwert von 2365 em ™! steht ein gemessener Wert von 2092
em ™! gegeniiber. Die Abweichung von 11,5% lisst sich iiber die Hintergrundinten-
sitdt durch die Cu-Kg-Linie erkldren. Eine zweite Fehlerquelle dieser Messung ist die
Bestimmung der Teilchengrofie. Da bei verhaltnisméafig geringem Abbildungsmaf3-
stab gemessen wird, erstrecken sich viele Eisenkiigelchen {iber nur sehr wenige Pixel.
Eine Abweichung des Kugeldurchmessers um bspw. zwei Pixel (334 nm) in Messung
a) - 3 in Tabelle 7.5.1, verursacht eine Anderung des Absorptionskoeffizienten um
11%. Bei kleinen Kugeldurchmessern wirken sich kleine Messfehler gravierender aus.

7.6 Auflésungsvermogen im Hellfeld

Zur Bestimmung der Auflosungsgrenze des Mikroskops konnen mehrere Verfahren
angewandt werden. Eine Moglichkeit ist bspw. die Kantenmethode. Im Abbild ei-
ner opaken Kante wird die Steilheit des Kanteniibergangs in den Bereichen 10% bis
90% des Intensitétsunterschieds gemessen. Die Breite dieses Ubergangs entspricht
der Rayleigh-Auflosung [6]. Wie im Grundlagenkapitel bereits erwihnt, erzeugt je-
des optische System ein verwaschenes Abbild der realen Objektstrukturen, abhéngig
von der PSF des optischen Systems. Das Abbild einer steilen Kante ist demnach das
Resultat deren Faltung mit der PSF des Systems. In Abbildung 7.6.1 wird schema-
tisch dargestellt, wie sich die Abbildung einer steilen Objektkante mit einer Linse
auf das erzeugte Bild auswirkt. Fiir die Faltung wird die PSF der Zonenplatte aus
den simulierten Daten von Kapitel 5 verwendet. In Abbildungen 7.6.2 a) und b) sind
die zugehorigen Kantenplots visualisiert und der Kanteniibergang zwischen 10% und
90% eingezeichnet. Er betrigt 71 nm und ist im Rahmen der Simulationsauflosung
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der PSF von 12,5nm pro Pixel, innerhalb der theoretischen Auflésung der Zonen-
platte von 61 nm. Mit der PSF ist ein Riickschluss auf die Ubertragungsfunktion des
optischen Systems moglich. Die Abschétzung des Kanteniibergangs ist daher ein zu-
verlassiges Auflosungskriterium und aufgrund der relativ einfachen experimentellen
Umsetzung leicht durchzufiihren. Folgende Uberlegungen sollten bei dieser Methode
trotzdem beriicksichtigt werden: Betrachtet man die Fourier-Zerlegung einer stei-
len Kante, so werden dort nicht alle Raumfrequenzen in gleichem Mafi gewichtet.
Tiefe Raumfrequenzen haben eine hthere Gewichtung als hohe. Die Auflésungsgren-
ze liegt jedoch in den hohen Raumfrequenzen. Um diese feinen Ortsstrukturen, im
Verhéltnis zu den groben, gleichberechtigt zu betrachten, wird ein Objekt, das alle
Ortsfrequenzen im selben Mafle beinhaltet, benotigt. Ein solches Objekt ist ein sog.
Siemensstern und wird in vielen optischen Anwendungen als bevorzugtes Testsample
zur Auflésungsbestimmung verwendet. Es bietet zum einen die dargestellten Vortei-
le, zum anderen liegen all diese Ortsfrequenzen zusatzlich in unterschiedlicher Orien-
tierung vor. Da gerade ein CCD nicht-linear bzgl. einer Verschiebung im Ort ist [113],
kann mit einem Siemensstern die globale Auflésung des Systems bestimmt werden.
Abbildung 7.6.3 a) - ¢) zeigt REM-Aufnahmen der hier verwendeten Siemenssterne.
In a) sind die duBersten Strukturen ca. 800 nm breit und mit jedem ringférmigen
Kreis, angedeutet durch die Stiitzstege, sinkt die Strukturbreite um 100nm. Die
Spitze der innersten Strukturen haben eine Breite von 100 nm. Die Strukturgréfien
der anderen beiden Siemenssterne skaliert sich umgekehrt proportional mit der An-
zahl der Speichen. Der Siemensstern in Abbildung 7.6.3 b) besitzt Stukturgrofien im
Inneren von 200 nm und in ¢) von 400 nm. Der AuBlendurchmesser der Siemensster-
ne betrdgt 32pm und der Innendurchmesser 4 m. Alle Testobjekte bestehen aus
Wolfram mit einer Dicke von 1,5 pm. Sie sind, ebenso wie die Zonenplatte, nach im
Abschnitt 5.2 vorgestelltem Verfahren von Herrn Pambos Charalambous hergestellt
worden. Abbildungen 7.6.4, 7.6.7, 7.6.9 und 7.6.11 zeigen rontgen-mikroskopische
Aufnahmen dieser Testobjekte, mit dem hier vorgestellten Mikroskop, sowohl bei
8keV als auch bei 9,25keV. Bevor anhand dieser Siemenssterne die Ubertragungs-
funktion des optischen Systems bestimmt wird, wird anhand der oben vorgestellten
Kantenmethode die Auflésung bei unterschiedlichen Vergréflerungen abgeschétzt.

Abbildung 7.6.5 zeigt ein Rontgenbild eines Goldgitters mit 1500 LP /inch, aufge-
nommen bei 9,25keV. An den markierten Bereichen werden jeweils Daten fiir einen
Linienplot erhoben. Mit der curve fitting-Funktion des frei verfiigharen Programms

K

Objektkante PSF Bildkante

Abbildung 7.6.1: Faltung einer Objektkante mit der PSF der Zonenplatte.
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Abbildung 7.6.2: a) Objektkante mit stufenférmigen Verlauf. b) Bildkante nach Fal-
tung mit der Zonenplatten-PSF. Der 10/90-Kanteniibergang entspricht, im Rahmen
der Simulationsauflosung der PSF, dem Auflésungsvermogen der Zonenplatte.

ImageJ wird eine Kurvenanpassung durchgefithrt und der 10/90-Kanteniibergang
ermittelt. Abbildung 7.6.6 zeigt die Ergebnisse. An den Kanten 1 + 2 wird jeweils
der gleiche Wert von 435 nm ermittelt, im Gegensatz zu den Plots 3 + 4 senkrecht
dazu, mit einem 10/90-Ubergang von 360 nm, bzw. 440 nm. Bildet man den Mit-
telwert aller Messungen, so erhélt man nach Fehlerrechnung eine globale Auflosung
von 418 nm + 17nm. Im Verhéltnis zur effektiven Pixelgrofie von 169 nm, entspricht
dies einem Faktor von 2,5. Die Auflésung ist demnach nur marginal kleiner als die
Auflésungsgrenze des Detektors von 2:169nm = 338 nm (dem Kehrwert der effekti-
ven Nyquistfrequenz). Man kann davon ausgehen, dass die Gesamtauflosung in dieser
Konfiguration hauptséchlich durch die maximale Auflésung der CCD-Kamera, bei
gegebener Vergroflerung, bestimmt ist.

Um diese Aussage zu bestétigen, wird die Messung an weiteren Aufnahmen wie-
derholt. Abbildung 7.6.7 zeigt Rontgenbilder des Siemenssterns aus Abbildung 7.6.3
c¢). Die Aufnahmen werden mit &hnlicher Vergrofierung aufgezeichnet und an den
markierten Bereichen mit der Kantenmethode ausgewertet. Abbildung 7.6.8 stellt
die Ergebnisse dar. Es folgt daraus eine mittlere Auflésung von 428 nm + 16 nm
fiir die Aufnahme in Abbildung 7.6.7 a) und 386 nm + 32nm fiir die Aufnahme in
b). Auch hier sind die ermittelten Auflésungswerte marginal kleiner als die durch
den Detektor und dem Abbildungsmafistab vorgegebene Grenze. Dies bedeutet, dass
solange das System detektor-limitiert ist, ein groflerer Abbildungsmafistab eine ver-
besserte Bildauflosung liefern muss, da in Folge dessen der Detektor hohere Raum-
frequenzen darstellen kann.

Die Bildweite des Mikroskops und damit der Abbildungsmafstab wird soweit
wie moglich erhéht (begrenzt durch die LaborgroBe). Mit einer Bildweite von ca.
8,5m liegt eine Vergroflerung von 260-fach vor. Mit diesem Aufbau werden Ront-
genbilder der Siemenssterne mit 64 bzw 128 Speichen aufgenommen und iiber die
Kantenmethode die Auflosung des Systems bestimmt. Abbildung 7.6.9 zeigt ein
Bild des Siemenssterns mit 64 Speichen, aufgenommen bei 8keV und einer Ver-
groBerung von 260-fach. Die Linienplots zu den markierten Bereichen sind in Ab-
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Abbildung 7.6.3: REM-Aufnahmen der in dieser Arbeit verwendeten Testobjekte.
Siemenstern mit a) 128, b) 64, ¢) 32 Speichen und d) Logo des Institute for X-Optics
an der Hochschule Koblenz. Mit freundlicher Genehmigung von Dr. Pambos Charal-
ambous (www.zoneplates.com,).

bildung 7.6.10 (Plots 1 - 3) zu sehen. Im Mittel ergibt sich eine Auflésung von
214nm + 30nm. Auffillig ist, dass die gemessenen Kanteniibergénge sehr stark
vom Ort und auch von der Orientierung der Kanten auf dem Detektor abhéngig
sind. Im vergréflerten Ausschnitt in Abbildung 7.6.9 ist die Richtungsabhéngigkeit
der Bildauflosung zu erkennen. Die auf 4 - 5 und 10 - 11 Uhr ausgerichteten Spei-
chen sind bis zu ihren Spitzen aufgelost, wo hingegen die Speichen in Richtung 2 -
3 bzw. 7 - 8 Uhr nicht mehr komplett sichtbar sind. Diese Richtungsabhéngigkeit
der Auflésung ist ebenfalls im Bild des Siemenssterns mit 128 Speichen zu erkennen
(siche Abbildung 7.6.11). Linienplot 4 in Abbildung 7.6.10 liefert dazu eine lokale
Auflésung von 210 nm. Die Messung findet in der schwarzen Box des vergroferten
Ausschnitts in Abbildung 7.6.11 statt. Da in diesem Bereich sehr wenige Pixel fiir
einen Kanteniibergang zur Verfiigung stehen, wird iiber mehrere Zeilen gemittelt.
Der Auflosungswert bestétigt sich zwar an einigen Stellen im Bild des Siemenssterns,
an anderen Bereichen ist die selbe Ortsfrequenz nicht mehr erkennbar.

Um die globale Auflésung des Systems zu charakterisieren, werden die Rontgen-
bilder der Siemenssterne mit 64 bzw. 128 Speichen verwendet, um die Kontrast-
Transfer-Funktion (CTF) bei einer Vergréflerung von 260-fach zu ermitteln. Dies
geschieht, indem ein radialer Plot iiber mehrere Speichen einerseits verwendet wird,
um die exakte Ortsfrequenz zu bestimmen und andererseits, um den Kontrast dieser
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Abbildung 7.6.4: 9,25 keV-Rontgenaufnahmen: a) Siemensstern aus Abbildung 7.6.3
c¢). b) Logo des Institute for X-Optics der Hochschule Koblenz. Vergréfierung: 120-
fach, Belichtungszeit: a) 90 min, b) 30 min, effektive Pixelgréfie: 167 nm, verwendeter
Kondensor: PKO-B.

Frequenz zu ermitteln. Diese Vorgehensweise wird an Plots mit unterschiedlichen
Radien (und daher bei unterschiedlichen Strukturgréfien, bzw. Raumfrequenzen)
durchgefiihrt. Abbildung 7.6.12 zeigt beispielhaft die Bestimmung der Ortsfrequenz
an zwei verschiedenen Positionen. Um zu ermitteln, welche Ortsfrequenz an einem
Plot vorliegt, wird dieser Fouriertransformiert. Da die Plots einen sinus-formigen
Verlauf andeuten, wird im Spektrum deren Frequenz als schmale Peaks angezeigt.
Der Gleichanteil ist hier aufgrund der besseren Darstellung ausgeblendet. Da die
effektive PixelgroBe der Aufnahmen bekannt ist, kann eine Frequenzachse definiert
und die Raumfrequenz der Peaks bestimmt werden. Der Kontrast der jeweiligen
Ortsfrequenz wird am Linienplot selbst bestimmt, indem zwischen jedem Maximum
und Minimum an benachbarten Stegen der Kontrast iiber Formel 2.5 berechnet
wird. Der Mittelwert aller Messungen eines Plots liefert den Kontrast der jeweili-
gen Raumfrequenz. Dieses Verfahren wird an unterschiedlichen Stellen in den Sie-
menssternen wiederholt. Das Ergebnis in Form der Kontrast-Transfer-Funktion zeigt
Abbildung 7.6.13.

Es ist wichtig zu erwéhnen, dass fiir die Messung der CTF ein Objektkontrast
von Eins vorliegen sollte. Nur damit ist es moglich, eine allgemeingiiltige Aussage
iiber den Bildkontrast der verschiedenen Ortsfrequenzen zu treffen. Da Wolfram mit
einer Dicke von 1,5 pm nur einen Kontrast von maximal 23% bei 8 keV liefern kann,
stimmt die ermittelte CTF auch nur fiir Objekte mit dhnlichen Transmissionseigen-
schaften. Die Schwierigkeiten bei der Herstellung von Objekten mit starken Absorp-
tionseigenschaften und gleichzeitig kleinen Strukturen wurden bereits in Kapitel 5
erlautert. Die CTF ist folglich auf das Maximum des Objektkontrasts von Wolfram
normiert. Zwar kann nur ein CTF-Wert im Bereich unter 200 nm experimentell be-
stimmt werden, der steile Abfall der CTF hin zur maximalen Detektorauflosung von
154 nm ist dennoch zu erkennen. Es liegt bei hier maximal moglichen Abbildungs-
mafstab, ebenfalls eine detektor-limitierte Ortsauflosung vor. Dies wird durch die
Kantenmethode an den 260-fach vergréflerten Siemenssternen sichtbar. Das Verhélt-
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Intensitat a.u.

Intensitat a.u. norm.

Abbildung 7.6.5: 9,25 keV-Roéntgenbild eines Goldgitters mit 1500 LP/inch. Ver-
grofferung: 118-fach, Belichtungszeit: 1000 sek, effektive Pixelgrofie: 169 nm, verwen-
deter Kondensor: PKO-B.
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Abbildung 7.6.6: Linienplots 1 - 4 zu den markierten Bereichen in Abbildung 7.6.5,
jeweils inklusive 10/90-Kanteniibergang.
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Abbildung 7.6.7: 8 keV-Rontgenbild des Siemenssterns aus Abbildung 7.6.3 c). Ver-
groferung: a) 115-fach, b) 120-fach, Belichtungszeit: 60 min, effektive Pixelgrofie: a)
174nm, b) 166 nm, verwendeter Kondensor: a) PKO-B, b) PKO-A, Bildfeld: 30 pm.

nis von Auflosungsgrenze zur PixelgroBle mit einem Faktor von 2,8 liegt nahe der
Nyquistfrequenz des Detektors.

Zwei Probleme werden aus der hier beschriebenen Auflosungsmessung deutlich:
Zum einen miisste ein perfektes Testobjekt (vollstdndig opak an den Stegen und
transparent dazwischen) zur Messung verwendet werden, um eine allgemein giiltige
CTF zu erzeugen. Zum anderen muss die Vergréferung so realisiert werden, dass
die effektive Pixelgrofie 3 - 4 mal kleiner ist, als das theoretische Abbildungslimit
der Zonenplatte. Letzteres ist einfacher umzusetzen: Entweder mit noch hoheren
Bildweiten oder durch die Nutzung eines Detektorsystems mit kleineren Pixeln. Die
Herstellung eines perfekten Testobjekts fiir den harten Réntgenbereich ist in Form
einer einzelnen Kante durchaus moglich. Im Falle eines Siemenssterns mit sehr feinen
inneren Strukturen ergeben sich die schon besprochenen Probleme. Andererseits hat
auch die Kantenmethode konzeptuelle Fehler und ist, wie schon angedeutet, trotz-
dem ein einfaches und profanes Mittel die Auflésung eines optischen Systems zu cha-
rakterisieren. Siemenssterne wie hier in dieser Arbeit verwendet, haben nichts desto
trotz einen sehr entscheidenden Vorteil. Anwendungsobjekte weisen i.d.R. keine ideal
absorbierende Strukturen auf und besitzen teilweise sehr wenig Objektkontrast. Von
diesem Gesichtspunkt aus betrachtet, wird das System mit derartigen Testobjekten
naher an realen Gegebenheiten charakterisiert. Alle Ergebnisse der Auflosungsmes-
sungen im Hellfeldmodus bei unterschiedlichen Vergroflerungen, sowohl bei 8,05 keV
als auch bei 9,25 keV, werden nochmals in Tabelle 7.6.1 zusammengefasst.
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Abbildung 7.6.8: Linienplots 1 - 4 zu den markierten Bereichen in Abbildung 7.6.7,
jeweils inklusive 10/90-Kanteniibergang.

Abbildung 7.6.9: 8 keV-Rontgenbild des Siemenssterns aus Abbildung 7.6.3 b). Ver-
groferung: 260-fach, Belichtungszeit: 400 min, effektive Pixelgréfle: 77 nm, verwende-
ter Kondensor: PKO-A, Bildfeld: 30 pm. Der vergréflerte Ausschnitt zeigt die Mit-
te des Siemenssterns. An den markierten Bereichen wird die Kantenmethode durch-
gefiihrt. Mit freundlicher Genehmigung von Review of Scientific Instruments, Ameri-
can Institute of Physics [10].
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Abbildung 7.6.10: Linienplots 1 - 3 zu den markierten Bereichen in Abbildung 7.6.9
und Linienplot 4 aus dem vergréferten Bereich aus Abbildung 7.6.11, jeweils inklusive
10/90-Kanteniibergang.

Abbildung 7.6.11: 8keV-Rontgenbild des Siemenssterns aus Abbildung 7.6.3 a).
Vergroflerung: 260-fach, Belichtungszeit: 380 min, effektive Pixelgrofle: 77 nm, ver-
wendeter Kondensor: PKO-A, Bildfeld: 30 pm. In der schwarzen Box des vergroflerten
Ausschnitt wird die Kantenmethode durchgefiihrt. Mit freundlicher Genehmigung von
Review of Scientific Instruments, American Institute of Physics [10].

96



Intensitat a.u.

Intensitat a.u.

6 b) .
4 - -
l_
L
L
2 - -
0 - -
0 5 10 15 20 -6 4 -2 0 2 4 6
Abstand in um Raumfrequenz um~!
105 108
1F 4y |
d
36| © . )
0.8 8
3.4
3.2 | — 08 |
L
3] 04t |
26 . ol N
0 5 10 15 20 -6 -4 -2 0 2 4 6
Abstand in um Raumfrequenz pm~"

Abbildung 7.6.12: a) und c): Linienplots tiber mehrere Perioden mit 1230 bzw.
352nm Strukturgréfe. b) und d): Zugehorige Fouriertransformationen in Raumfre-
quenzdarstellung.
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Abbildung 7.6.13: Kontrast-Transferfunktion des Labormikroskops bei 260-fachen
Vergroflerung und detektor-limitierter Auflésung.
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Tabelle 7.6.1: Zusammenfassung der Auflésungsmessungen im Hellfeld.

keV Objekt VergroBerung mittl. Auflésung [nm] Unsicherheit nm]
9,25  Au-Mesh 118 418 + 17
8,05 SiSt 32 Sp. 115 428 + 16
8,05 SiSt 32 Sp. 120 386 + 32
8,05 SiSt 64 Sp. 260 214 + 30
8,05 SiSt 128 Sp. 260 210 k.A.
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Abbildung 7.7.1: 8 keV-Dunkelfeldbilder der Siemenssterne aus Abbildung 7.6.3 b)
und c). VergroBerung: 136-fach, Belichtungszeit: 90 min, effektive Pixelgrofie: 147 nm,
verwendeter Kondensor: PKO-B. Abbildung b) Mit freundlicher Genehmigung von
Review of Scientific Instruments, American Institute of Physics [10].

7.7 Auflésungsvermogen im Dunkelfeld

In diesem Abschnitt wird das Auflésungsvermogen im Dunkelfeldmodus bestimmt.
Durch geeignete Wahl der Mittenstopgréfie am Kondensorausgang wird verhindert,
dass direktes Licht von der Kondensoroptik auf die Zonenplatte trifft. Diese fokus-
siert nur bei Anwesenheit eines streuenden Objekts Licht in die Bildebene. Aufgrund
dessen werden Objektkanten hell und der Hintergrund dunkel dargestellt. Abbil-
dung 7.7.1 zeigt zwei Rontgenbilder im Dunkelfeld, aufgenommen mit der iMOXS-
Quelle. Im Vergleich zu den Hellfeldbildern der identischen Siemenssterne aus dem
vorangegangenen Abschnitt, werden die kreisférmig angeordneten Stiitzstege sowie
die Rédnder der Speichen nun hell dargestellt. Dieser zunéchst visuelle Unterschied
zwischen Hell- und Dunkelfeldbildern ist ausschlaggebend bzgl. der erreichbaren
Auflésung in den jeweiligen Systemen. Alle Objektfeatures spiegeln sich in Raum-
frequenzen unterschiedlicher Grole wider. Nur die Raumfrequenz Null représentiert
ausschliefllich die Hintergrundhelligkeit des Bildes und beinhaltet keinerlei Informa-
tionen iiber das Objekt. In der Dunkelfeldmikroskopie wird diese Frequenz bewusst
ausgeblendet und der Hintergrund des Bildes bleibt dunkel. Dies hat zwei entschei-
dende Vorteile. Einerseits werden nun auch kontrastschwache Objektstrukturen im
Bild sichtbar. Selbst geringe Intensitédtsunterschiede erzeugen einen hohen Kontrast
auf dunklem Hintergrund. Andererseits ist im Vergleich zum Hellfeldmodus eine
hohere Ortsauflosung vorhanden. Vergleicht man die Aufnahmen in den Abbildun-
gen 7.6.9 und 7.7.1 b), so wird diese Tatsache deutlich. Im Hellfeldbild des Siemens-
sterns mit 64 Speichen sind die innersten Objektstrukturen gerade noch erkennbar.
Wohingegen im Dunkelfeldbild des selben Siemenssterns die innersten Stege kom-
plett aufgeldst sind. Die Vergroflerung und dadurch auch die Detektorauflosung, ist
im Dunkelfeldbild jedoch nur halb so grof. Bei einer effektiven Pixelgrofie von 147 nm
kénnen Objektstrukturen mit einer Grole von 200 nm vollsténdig aufgelost werden.
Der limitierende Faktor bei detektorbegrenzter Auflésung ist aus diesem Grund die
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Abbildung 7.7.2: Betrag der Fouriertransformierten der Rontgenbilder des Siemens-
sterns mit 64 Speichen in a) Hellfeld- und b) Dunkelfeld-Modus mit jeweils gleicher
effektiver Pixelgrofle.

Grofle des Beugungseffekts selbst. Ist der im Bild helle Saum an der Objektkante
grofler als die effektive Pixelgrofle, so kann die beugende Struktur im Dunkelfeldmo-
dus aufgelost werden. Ein wichtiger Punkt ist auBerdem, dass die Belichtungszeit
aufgrund der halben VergroBerung (entspricht 1/4 der Bildfliche) um einen Faktor
von etwa 4 reduziert ist. Abbildung 7.7.2 zeigt jeweils den Betrag der Fouriertrans-
formierten (FFT) der Rontgenbilder eines Siemenssterns (64 Speichen) im Hell- bzw.
im Dunkelfeldmodus. Es ist deutlich zu erkennen, dass in Abbildung 7.7.2 b) hohere
Raumfrequenzen vertreten sind als in a). Der Grund dafiir liegt einerseits in der
Hochpass-Funktion einer Dunkelfeldanordnung, wonach nur die Kanten des Objekts
sichtbar sind. Andererseits liegen in den hohen Frequenzen auch Informationen iiber
die kleineren Objektstrukturen, die hier noch aufgelost werden konnen.
Dunkelfeldmikroskopie ist auflerdem perfekt geeignet, um diinne Proben oder
auch Materialien mit geringer Kernladungszahl, bzw. schwachen Absorptionskoeffizi-
enten abzubilden. Der Phasenschub des Lichts spielt hierbei eine entscheidende Rol-
le. Gerade im Bereich der harten Rontgenstrahlung iiberwiegt der Phasen- gegeniiber
dem Absorptionsterm im komplexen Brechungsindex. Aus diesem Grund nimmt die
Phasenkontrastbildgebung fiir hohe Photonenenergien einen wichtigen Stellenwert
ein. Zwar ist die Dunkelfeldmikroskopie keine reine Form der Phasenkontrastbildge-
bung, dennoch wird iiberwiegend Beugung an den Objektstrukturen aufgrund des
Phasenhubs erzeugt und dadurch eine Intensitdtsanderung in der Bildebene hervor-
gerufen. Eine beliebte und oft implementierte Methode bei Transmissions-Rontgen-
mikroskopen ist die Zernike-Phasenkontrastbildgebung [124, 125, 126, 127]. In der
bildseitigen Brennebene des Objektivs wird ein sog. Phasenring platziert, der das
direkte bzw. ungebeugte Licht um einen Betrag von 7/2 oder 37/2 in der Phase
schiebt. Der bei Phasenobjekten urspriinglich vorhandene Phasenunterschied zwi-
schen ungebeugten und gestreuten Licht von etwa 7 /2 wird dadurch kompensiert
und in Form einer Intenstitdtsmodulation (Kontrast) im Bild sichtbar [72]. Gera-
de bei sehr schwach absorbierenden Objekten bewirkt dieses Verfahren eine gute
Kontrastverstiarkung [105, 3]. Die Schwierigkeiten dieser Methode liegen im Phasen-
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ring selbst. Erstens ist die Herstellung eines diinnen Rings mit definierter Dicke, um
einen exakten Phasenhub zu erzeugen, relativ aufwandig. Zweitens stimmt der Pha-
senschub nur fiir ein Material bzw. einige wenige Materialien, so dass im Idealfall ein
Satz Phasenringe fiir unterschiedliche Proben bereitgestellt werden sollte. Weiterhin
kann nicht ausgeschlossen werden, dass auch ein Teil des gestreuten Lichts auf den
Ring trifft und dadurch unerwiinschte Lichtsdume um Objektkanten im Bild entste-
hen. Dieser sog. Halo-Effekt erschwert die Interpretation eines Phasenkontrastbildes
und fithrt zu einer falscher Probendarstellung. Bei der hier vorgestellten Dunkel-
feldmethode, mit einem Mittenstop am Ausgang der PKO entfallen viele der eben
erwiahnten Probleme. Die Handhabung des Mittenstops ist aufgrund der gréfieren
Abmessungen deutlich leichter. Die Dicke muss nur so gewihlt werden, dass die
Strahlung vollstédndig absorbiert wird, ist unabhéngig vom Probenmaterial und uni-
versell einsetzbar. Dunkelfeldmikroskopie auf Basis eines Transmissions-Mikroskops
wurde bereits an Synchrotronstrahlquellen implementiert [118]. Dort muss beim
Wechsel von Hell- nach Dunkelfeld, entweder der gesamte Kondensor getauscht wer-
den, so dass die Zonenplatte innerhalb des Hohlkegels der Beleuchtung liegt. Oder es
verhindert ein sog. Ring-Stop, dass direktes Licht vom Kondensor zur Bildentstehung
beitréigt. Die hier vorgestellte Methode ist deutlich einfacher zu implementieren, da
nur ein Wechsel des Mittenstops, ohne Neujustage des Kondensors, den Aufnahme-
modus dndert. In Scanning-Transmissions-Roéntgen-Mikroskopen (STXM) oder auch
in sog. Grating Interferometern ist die Dunkelfeldbildgebung schon ldnger etabliert.
Insbesondere bei STXM koénnen Hell- oder Dunkelfeld sowie der Differentielle Pha-
senkontrast (DPC) mit einer einzigen Scannprozedur aufgenommen werden. Nahere
Informationen zur Umsetzung dieser Verfahren sind in [51, 70, 84, 99] dokumentiert.

Zusammengefasst ldsst sich feststellen, dass das Dunkelfeldprinzip eine vergleichs-
weise leicht und auch kostengiinstige Methode ist, ein phasenkontrast-dhnliches Ver-
fahren zu implementieren. Auflerdem lésst sich mit einer Polykapillaroptik das not-
wendige Mittenstopkonzept relativ einfach umsetzen. Mit dem hier vorstellten Dun-
kelfeldmodus konnen bei deutlich geringer Vergroflerung, kleinere Objektfeatures als
im Hellfeldmodus bei kiirzerer Belichtungszeit visualisiert werden [10].

7.8 Abbildungsfehler

Ein sehr gut geeignetes Testobjekt zur Bestimmung von Seidel’schen Aberratio-
nen sind konzentrische Kreise. Leidet das abbildende System unter Verzeichnung
oder Bildfeldwolbung, so werden diese Kreise nicht als solche im Bild wiedergege-
ben. Eine REM-Aufnahme des verwendeten Testobjekts ist in Abbildung 7.6.3 d)
zu finden. Das zugehorige Rontgen-Mikroskopische Bild zeigt Abbildung 7.8.1. Um
oben genannte Abbildungsfehler aus diesem Bild abzuleiten, werden an den inners-
ten fiinf Kreisen deren Durchmesser bei 0°, 45°, 90°, 135° und 180° ausgewertet.
Tabelle 7.8.1 fasst die Ergebnisse zusammen. Die Messergebnisse fiir die einzelnen
Kreisdurchmesser unterscheiden sich nur im Bereich der Auflosung des Systems, ge-
geben durch die doppelte effektive Pixelgrofle von 334nm. Die Kreisdurchmesser
sind {iber das gesamte Bild konstant und Verzeichnung oder Bildfeldwo6lbung kann
nicht festgestellt werden. Abbildungsfehler wie Astigmatismus, Koma oder sphéri-
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Abbildung 7.8.1: a) REM-Aufnahme der konzentrischen Kreise. Mit freundlicher
Genehmigung von Dr. Pambos Charalambous (www.zoneplates.com). b) 8,05keV-
Rontgenbild, Vergroflerung: 120-fach, Belichtungszeit: 60 min, effektive Pixelgrofe:
167 nm, verwendeter Kondensor: PKO-A.

Tabelle 7.8.1: Durchmesserbestimmung der innersten fiinf Kreise aus Abbil-
dung 7.8.1 b) an verschiedenen Winkelpositionen. Alle Lingenangaben in pm.

Grad Kreis1 Kreis 2 Kreis 3 Kreis 4 Kreis b

0 451 668 885 10,67 13,03
45 468 651 8,68 10,86 12,69
90 484 685 8,68 11,02 12,86
135 451 6,68 852 10,60 12,53
180 434 6,68 868 10,60 12,69

Mittelwert 4,58 6,68 8,68 10,79 12,76
StdAbw 0,17 0,11 0,11 0,13 0,17

sche Aberration konnen mit diesem Verfahren nicht bestimmt werden. Der Einsatz
eines Wellenfront-Sensor ist dazu notwendig [76].

7.9 Vergleich: iMOXS - Excillum Metall-Jet

Da sich die beiden verwendeten Rontgenquellen deutlich in ihren Leistungen un-
terscheiden, werden in diesem Abschnitt beide Quellen bzgl. der Nutzung in einem
Labor-Réntgen-Mikroskop miteinander verglichen. Dazu wird das Signal-Rausch-
Verhéltnis (SNR) zu verschiedenen Zeitpunkten in Rontgenaufnahmen mit néhe-
rungsweise den selben Rahmenbedingungen (Vergréfierung, Kondensor (PKO-B),
Mittenstopkonzept) ausgewertet. Auch der Transmissionswert von Kondensor PKO-
B ist identisch fir 8 +9keV (siehe Abschnitt 6.3.4). Grundlage fiir den Vergleich
bilden die Aufnahmen in Abbildung 7.9.1. Die Bilder werden aus jeweils mehreren
Belichtungen mit 10 bzw. 120 Sekunden pro Aufnahme summiert. Nach jeder neu-
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Abbildung 7.9.1: a) 9,25keV Rontgenbild eines 1500 LP /inch Goldgitters, Belich-
tungszeit: 1000 sek. b) 8,05keV Rontgenbild eines 2000 LP/inch Goldgitters, Be-
lichtungszeit: 960 sek. In beiden Aufnahmen wird Kondensor PKO-B und die MS-
Lochkamerageometrie verwendet. In der schwarzen Box wird jeweils das SNR be-
stimmt.
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Abbildung 7.9.2: Das Signal-Rausch-Verhéltnis (SNR) als Funktion der Belichtungs-
zeit, fiir quasi identische Aufnahmen mit der iMOXS- bzw. Excillum-Quelle.
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en Belichtung wird das SNR innerhalb des gleichen Bildbereichs ausgewertet. Das
Resultat ist das SNR als Funktion der Zeit fiir die iMOXS- und Excillum-Quelle
(sieche Graph in Abbildung 7.9.2). Nach einer Belichtungszeit von 1000s liegt im
9,25 keV-Rontgenbild ein SNR von 33 vor. Im Gegensatz zum 8,05 keV-Rontgenbild
mit der iMOXS-Quelle, ein SNR von 8. Die Leistungsfahigkeit des Mikroskops mit
der Excillum-Quelle ist in etwa 4-mal hoher als mit der iMOXS Rontgenrohre. Der
Unterschied in der Leistung beider Rohren liegt bei einem Faktor von 200 W / 30 W
= 6,7. Das sich dieser Wert nicht komplett im SNR abzeichnet, liegt an folgenden
Griinden: Der Detektor ist bei 9,25keV weniger empfindlich als bei 8,05keV (vgl.
mit Tabelle 3.3.1), was einem Faktor von 1,29 entspricht. Zusétzlich ist die nu-
merische Apertur der Zonenplatte von der Wellenlénge abhéngig und bei 9,25 keV
kleiner als bei 8,05 keV. Dieser Unterschied entspricht nochmals einem Faktor von
1,15. Werden diese beiden Faktoren zum Quellvergleich herangezogen, so kann das
SNR maximal um einen Faktor von 4,5 verbessert werden. Gemessener und theoreti-
scher Wert sind daher fast identisch. Dass der Faktor von 6,7 im SNR nicht erreicht
wird, héngt vom Detektor und von der numerischen Apertur der Zonenplatte ab.
Bei der Nutzung einer Rontgenrohre mit identischem Targetmaterial und gleichzei-
tig hoherer Leistung kann die Leistungsfahigkeit des Mikroskops verbessert und die
Belichtungszeiten reduziert werden.
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Kapitel 8

Detektion von
Osteozyten-Lakunen in
Hiihnerknochen

Dieses Kapitel stellt ein Anwendungsgebiet fiir das entwickelte Labor-Transmissions-
Rontgenmikroskop vor. Die von der Charité Berlin zur Verfiigung gestellten Kno-
chenproben werden mit dem Ziel untersucht, Osteozyten-Lakunen zu lokalisieren.
Bevor die Ergebnisse vorgestellt werden, wird zunédchst auf die Knochenstruktur und
die Bedeutung von Osteozyten-Lakunen im hierarchisch aufgebauten Knochenver-
bund eingegangen. Dieselben Probenfragmente werden zusétzlich mit einem Projek-
tionsmikroskop untersucht und mit den Ergebnissen des Transmissionsmikroskops
verglichen.

8.1 Knochenaufbau

Knochen sind, im Gegensatz zur landldufigen Auffassung, ein lebendiges Gewebe
und bestehen aus einem hierarchisch organisiertem Verbund, der robust und hart
und gleichzeitig sehr leicht ist [60, 85]. Er ist dabei so optimiert, dass er eine be-
merkenswerte mechanische Leistung vollbringt, die Fortbewegung ermdoglicht, inne-
re Organe schiitzt und u.a. den Kalziumhaushalt reguliert [36, 85]. Der Verbund
unterscheidet sich in seiner Zusammensetzung, zundchst ohne Betrachtung dessen
Funktion, in den physikalischen Abmessungen. Somit kann der Knochen in Makro-,
Mikro-, Sub-Mikro-, Nano- und Sub-Nano-Strukturen aufgeteilt werden [87]. In der
Makrostruktur wird der Knochen als Ganzes betrachtet und nur zwischen der Kno-
chenrinde (Kortikalis oder engl.: cortical bone) und der sog. Spongiosa (engl.: can-
celous bone, trabecular bone oder spongy bone) unterschieden. Abbildung 8.1.1 zeigt
den schematischen Aufbau von Kortikalis und Spongiosa eines Rohrenknochens. Die
mechanischen Eigenschaften beider Typen sind stark von der Art des Knochens (z.B.
Oberschenkel- oder Kieferknochen) abhéingig und kénnen sich sogar innerhalb eines
Knochens unterscheiden. Die Spongiosa wird aus einem unregelméfiigen Geflecht
von Lamellen, den Trabekeln, gebildet, wohingegen die Kortikalis aus einem Ver-
bund von regelméfligen, zylindrisch geformten Lamellen besteht. Eine zuverldssige
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Osteozyten-Lakunen [ gmellen
Osteon

Canaliculi
Osteon der Kortikalis 4»’-”

fhc Spongiosa-Trabekeln

Havers-Kanal

Volkmann's Kanal

Abbildung 8.1.1: Aufbau eines Rohrenknochens. Bild mit freundlicher Genehmigung
erhalten von U.S. National Cancer Institute’s Surveillance, Epidemiology and End
Results (SEER, hittp://training.seer.cancer.gov) 2016. In der Abbildung wurden die
englischen Bezeichnungen der Knochenteile ins Deutsche tibersetzt.

Unterscheidung zwischen Kortikalis und Spongiosa kann nur auf der mikro- bzw.
sub-mikrostrukturellen Ebene erfolgen [87]. Auf mikro-struktureller Ebene bildet
das Osteon, oder Havers-System, die grundlegende funktionelle Einheit der Kortika-
lis [48]. Ein Osteon besteht aus der konzentrischen Anordnung von Lamellen um den
Havers-Kanal. Es beinhaltet Blutgeféifle und Nerven und der sog. Volkmann’s Ka-
nal verbindet zwei Havers-Kanile miteinander. Ein Osteon hat einen Durchmesser
von ca. 250 pm und verlduft parallel zur Léngsachse des Knochens [87]. Die Abgren-
zung zu den benachbarten Osteonen findet durch die sog. Zement-Linie statt. In
der Sub-Mikrostruktur wird eine einzelne Lamelle dargestellt. Sie sind ca. 3 - 7pum
dick und bestehen aus mineralisierten Collagenfasern. Bei einem Osteon sind diese
Fasern in jeder Lamelle parallel angeordnet [87]. Es gibt jedoch auch deutlich kom-
plexere Anordnungen der Collagenfasern innerhalb einer Lamelle. Eine detaillierte
Beschreibung dazu findet man in [37, 90, 111]. Bei Betrachtung der Collagenfasern
(einige hundert Nanometer bis 1pm dick) befindet man sich bereits in der Nano-
struktur des Knochens. In der Sub-Nanostruktur wird die Zusammensetzung einer
Faser aus einzelnen Fibrillen, Mineralkristallen und Proteinen veranschaulicht, die
in einer Grofenordnung von bis zu 10 nm liegen [87].

Ein sehr wichtiger Prozess und gleichzeitig Gegenstand biomedizinischer For-
schung ist die Knochenbildung (engl.: modeling), bzw. der Knochenumbau (engl.:re-
modeling). Knochen bestehen aus Zellen und einer extrazelluldren Matrix. Die meis-
ten vorkommenden Zellen sind Osteklasten und Osteoblasten. Letztere differenzie-
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ren sich entweder zu Osteozyten oder den sog. Abdeckzellen (engl.: lining cells) [85]
oder erleben den programmierten Zelltot [19]. Osteoklasten sind mehr-kernige Zel-
len und im Remodelierungsprozess fiir die Resorption (Auflésen bzw. Abtragen der
anorganischen und organischen Knochenmatrix) verantwortlich [48]. Im Gegensatz
dazu, formen die ein-kernigen Osteoblasten eine neue Knochenmatrix, das Osteoid.
Nach [85] lauft der gesamte Remodelierungsprozess in vier Hauptschritten ab: 1.
Abdeckzellen aktivieren Vorlauferzellen, die sich zu Osteoklasten formieren. 2. Os-
teoklasten beginnen mit dem Resorptionsprozess. 3. Osteoklasten ziehen sich zuriick
und es beginnt die Oberflichenpraparation der Knochenmatrix durch Osteoblasten.
4. Erzeugung neuer Knochenmatrix und deren Ablagerung durch Osteoblasten. Ab-
deckzellen erzeugen eine schiitzende Oberflachenhiille und verbleiben dort bis zum
nédchsten Remodelierungszyklus.

Ein Osteoblast kann im Zuge dieses Prozesses zu einem Osteozyt differenzieren,
wenn dieses vollstindig durch die extrazelluldre Matrix umbhiillt wird [85]. Osteo-
zyten sind die am meisten vorkommenden Knochenzellen und werden von kleinen
Hohlen, den Lakunen, umbhiillt. Diese sind iiber sehr feine Kanéle, den Canalicu-
li, miteinander verbunden. Sie sind aulerdem im Remodelierungsprozess involviert,
da sie aufgrund der Fihigkeit biologische und mechanische Signale wahrnehmen
zu konnen, das Gleichgewicht zwischen Osteklasten und Osteblasten wéhrend des
Knochenauf- und abbaus steuern [48, 49]. Das System aus Lakuna und Canalicu-
li ist auBerdem fiir die Mineralisierung der Knochenmatrix verantwortlich. Gerade
bei alterndem Knochengewebe steigt das Mineralisierungs-Level. Der Austausch von
Mineralien, von der extrazelluldren Fliissigkeit in die extrazellulire Matrix, erfolgt
ausschlieBlich {iber das Havers-System oder {iber das Ostezyten-Lakunen-Canaliculi-
Netzwerk (OLCN) [49]. Das OLCN hat somit zwei Hauptaufgaben zeitgleich zu
erfiillen [19]: 1. Regulierung der Mineralisierung und 2. Bildung von dendtritischen
Verbindugen.

8.2 Fragestellungen

Das OLCN birgt fiir Mediziner und Biologen nach wie vor offene oder nicht vollstandig
geklarte Fragen. Dazu gehoren z.B. Details iiber die Funktionalitit der Wahrneh-
mung biomechanischer Signale oder der Einfluss von Osteozyten bei Knochenkrank-
heiten [48]. Weiterhin ist neben der Osteozyten-Dichte fiir einen schnellen und ein-
fachen Zugang zu Mineralreserven, auch der Abstand des extrazelluliren Gewebes
zum OLCN von entscheidender Bedeutung [48]. In [49] wurde bspw. die rdumliche
Verteilung der Massendichte um die Lakunen und Canaliculi herum untersucht. Dies
hatte das Ziel, den Einfluss auf die Massendichte bei alternden Knochengewebe zu
erforschen. Bei sehr vielen Fragestellungen ist man auf eine sehr hohe rdumliche
Auflésung angewiesen, da die Abmessungen der Canaliculi in menschlichem Kno-
chen im Bereich von 200 - 900 nm liegen [48]. Geeignete mikroskopische Messver-
fahren sind z.B. REM oder TEM, STED oder die Réntgenmikroskopie. Der Vor-
teil von rontgen-optischen Verfahren ist, dass die Probe durchleuchtet werden kann
und eine aufwéndige Probenpréparation, wie z.B. fiir das TEM, nicht erforderlich
ist. Bei jedem Verfahren wird die 3-dimensionale Bildgebung bevorzugt. Aufgrund
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der hervorragenden Strahlungsleistung eigenen sich Synchrotron-Strahlquellen sehr
gut fiir tomographische Verfahren. In Kombination mit der Rontgenprojektions-
Mikroskopie kénnen dort nano-CT’s mit hoher Auflésung im Bereich kleiner als
100nm installiert werden. Mit entsprechenden Instrumenten wurden bereits um-
fangreiche Untersuchungen am OLCN erfolgreich durchgefiihrt [49, 60].

8.3 Ergebnisse

Mit dem hier vorgestellten Labor-Rontgenmikroskop wird gezeigt, dass eine Unter-
suchung am Osteozyten-Lakunen-System eines Knochens in einer Laborumgebung
moglich ist. Zwar ist die erreichbare Auflosung noch nicht soweit fortgeschritten,
dass auch die Canaliculi abgebildet werden konnen, in zukiinftigen Versionen des
Mikroskops sollte dies jedoch moglich sein (siehe Kapitel 9). Als Objekte werden
Fragmente des Oberschenkelknochens eines Huhns untersucht. Abbildung 8.3.1 zeigt
die Aufnahmen in denen Osteozyten-Lakunen (OL) detektiert worden sind. Diese

50 um 50 um 50 um
—— —— ——
Abbildung 8.3.1: Rontgenbilder der 50 pm diinnen Hithnerknochen. Pfeile zeigen auf

Osteozyten-Lakunen. Aufgenommen mit dem Tranmissions-Mikroskop bei 9,25 keV.
Vergroflerung: 45-fach, effektive Pixelgrofe: 444 nm, Belichtungszeit: 90 min.

Bilder sind mit der Excillum-Quelle bei 9,25 keV aufgenommen worden. Der im Vor-
feld zu erwartende geringe Objektkontrast wird in den Aufnahmen bestétigt. Die
gemessene durchschnittliche Léngsausdehnung der OL betridgt ca. 7pm bei einer
Breite von ca. 2pm. Nimmt man die Breite der OL auch als Maf fiir die Tiefen-
ausdehnung, so ergibt sich ein Objektkontrast von nur etwa 2%. Im reinen Hellfeld,
bzw. Absorptionskontrast-Verfahren, ist es nur schwer méoglich, einen guten Bild-
kontrast zwischen Knochen und Lakunen zu erzeugen. In [3] werden Aufnahmen
einer Maus-Kortikalis am Stanford Synchrotron Radiation Laboratory (SSRL) bei
8 keV demonstriert. Der dort ebenfalls angesprochene schwache Absorptionskontrast
wird mit einem Phasenkontrastverfahren angehoben und so die Sichtbarkeit der OL
verbessert. Der geringe Objektkontrast hat eine ausgesprochen lange Belichtungs-
zeit zur Folge, um das Photonen- und Detektor-Rauschen so gering wie moglich zu
halten. Selbst bei einer relativ geringen Vergréferung von 45-fach betréigt die Be-
lichtungszeit in den Aufnahmen in Abbildung 8.3.1 90 Minuten. Um die Dynamik
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des Detektors zu erhéhen und aufgrund der hohen Strahlungsintensitdat auflerhalb
des eigentlichen Mikroskopbildes, wird die Gesamtaufnahme aus der Summe einzel-
ner Aufnahmen mit einer Belichtungszeit von nur wenigen Sekunden gebildet. Im
Resultat wird auflerdem das Dunkelbild des Detektors subtrahiert und eine Flatfield-
Korrektur durchgefiihrt.

8.4 Vergleich mit Projektionsaufnahmen

Mit einem Projektionsmikroskop werden Rontgenbilder desselben Objekts aufge-
nommen, um die oben vorgestellten Ergebnisse mit einem géngigen Labormikroskop
im harten Réntgenbereich zu vergleichen. Der Aufbau besteht aus einer punktférmi-
gen Rontgenquelle und einem Detektor. Zwischen diesen beiden wird die Probe
platziert und abhéngig vom Abstand Quelle-Objekt und Objekt-Detektor eine geo-
metrische VergroBerung erzielt. Auf dem Detektor wird folglich ein Schattenwurf
des Objekts registriert. Der VergrofSerungsmaflstab berechnet sich nach Formel 4.3.
Die Auflésung dieser Apparatur hidngt im Wesentlichen von der Gréfle der Ront-
genquelle ab. Kleinere Objektstrukturen kénnen aus rein geometrischen Griinden
nicht scharf abgebildet werden. Fiir das hier verwendete Projektionsmikroskop wird
eine Rontgenquelle mit einem Transmissionstarget aus Kupfer mit einer Quellgrofie
von ca. 3 - bpm verwendet. Die oben gezeigten OL mit einer Langenausdehnung
von etwa 7 pm liegen daher bereits an der theoretischen Auflésungsgrenze. Fiir das
Projektionsmikroskop wird der Flat-Panel-Detektor (siehe Abbildung 3.3.2 a)), mit
einer Pixelgroie von 50 pm verwendet. Um die selbe effektive Pixelgrofie (444 nm)
wie in den Rontgenaufnahmen mit dem Transmissions-Mikroskop zu erzielen, ist eine
Vergrolerung von etwa 120-fach erforderlich. Abbildung 8.4.1 zeigt eine Aufnahme
des 50 pm diinnen Knochenschnitts. Um einen Gréfenvergleich zu den Roéntgenauf-
nahmen aus Abbildung 8.3.1 herzustellen, sind zwei 50 pm x 50 pm grofle Berei-
che vergroflert dargestellt. Eine eindeutige Erkennung der Osteozyten-Lakunen ist
dort nicht gegeben. Das Projektionsmikroskop stoBt an seine Grenzen. Auch ein
besseres Detektorsystem wiirde hier keine Auflésungsverbesserung erzielen, da das
verwendete Projektionsmikroskop nicht detektor-limitiert ist und die kleinste Struk-
tur durch die Quellgrofle bestimmt wird. Daher hat das in dieser Arbeit entwickelte
Labor-Rontgenmikroskop, bei gleicher effektiver Pixelgrofle des Detektors eine besse-
re Auflosungsleistung und biomedizinische Untersuchungen an Osteozyten-Lakunen
sind realisierbar. Eine hohere Detektorauflésung sollte dennoch dringend angestrebt
werden, um auch die Canaliculi sichtbar zu machen. Es wird damit erméglicht, eine
grofle Bandbreite an biomedizinischer Fragestellungen untersuchen zu kénnen.
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Abbildung 8.4.1: Projektions-Rontgenbilder der 50 pm diinnen Hiihnerknochen.
Rechts: Gesamtaufnahme, Vergréflerung: 120-fach, effektive Pixelgrofle: 417 nm, Be-
lichtungszeit: 10 min. Links: Vergrofierte Ausschnitte (50 pm x 50 pm) aus den schwarz
umrandeten Bereichen.
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Kapitel 9

Zusammenfassung und Diskussion

In dieser Arbeit wurde ein Transmission-Rontgenmikroskop in einer Laborumge-
bung fiir den harten Réntgenbereich entwickelt. Alle Komponenten des Mikroskops
wurden charakterisiert und fiir den Einsatz im Mikroskop untersucht. Die verwen-
deten Lichtquellen waren Mikrofokus-Rohren mit stationdrem Kupfertarget, bzw.
einem fliissigen Target aus einer Gallium-Indium-Legierung. Als neues Kondensor-
system im Roéntgenbereich wurden Polykapillaroptiken verwendet. Ein Vorteil die-
ser Optiken ist, dass sie kein Bild der Quelle in der Probenebene erzeugen und
zusétzlich eine kohler-dhnliche Beleuchtung aufweisen. Die fiir die Mikroskopie ge-
forderte homogene Objektbeleuchtung wurde mit diesen Kondensoren erfiillt. Zwei
Kondensoren wurden gegeniibergestellt und miteinander verglichen. Trotz stark un-
terschiedlicher Parameter ist die Leistungsfihigkeit beider Kondensoren im Mikro-
skop sehr &dhnlich. Diese Kondensoroptiken besitzen auflerdem eine héhere nume-
rische Apertur als das verwendete Objektiv. Die Dunkelfeldbildgebung ist deshalb
mit diesem Beleuchtungsverfahren moglich. Beide Kondensoren weisen eine lange
Ausdehnung des Spots in Strahlrichtung auf. Dies hat eine vereinfachte Objektjus-
tage zur Folge und ist ein weiteres positives Merkmal, im Vergleich zu abbildenden
Kondensorsystemen. Ein zusétzlicher Vorteil von Polykapillaroptiken ist eine einfa-
che und stabile Justage. Als Mikroskopobjektiv ist eine Zonenplatte aus Wolfram
mit hohem Aspektverhéltnis eingesetzt worden. Mit Hilfe zweier unterschiedlicher
Mittenstopgeometrien wird die nullte Beugungsordnung der Zonenplatte geblockt
und ein Schatten auf dem Detektor erzeugt. In der Projektionsgeometrie ist ein Ob-
jektfeld von 30 pm Durchmesser moglich, wohingegen in der Lochkamerageometrie
die Objektfeldgrofie auf 50 pm erhoht wurde. Mit beiden Verfahren ist die Hellfeld-
bildgebung realisierbar. Bei der Lochkameraanordnung konnte zusétzlich die Dun-
kelfeldmikroskopie implementiert werden. Damit wurde zum ersten Mal die Dun-
kelfeldbildgebung mit einem Labor-Transmissionsmikroskop im harten Rontgenbe-
reich umgesetzt. Der eingesetzte Detektor war ein Rontgen-CCD. Das theoretische
Auflosungslimit der Zonenplatte konnte mit diesem Detektor nicht erreicht wer-
den und das System war dadurch detektor-limitiert. Im Hellfeldmodus wurde eine
Auflésung von 210 nm bei 260-facher Vergroflerung und einer Belichtungszeit von 380
Minuten erzielt. Im Dunkelfeldmodus konnten 200 nm Strukturen bei 136-facher Ver-
groflerung und einer Belichtungszeit von 90 Minuten vollsténdig aufgelost werden.
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Im Dunkelfeldbetrieb wird somit bei geringerem Abbildungsmafistab und kiirzerer
Belichtungszeit das gleiche Auflésungsvermogen wie im Hellfeldmodus erzielt. An
8 keV-Rontgenbildern von Eisenkiigelchen konnte der lineare Absorptionskoeffizient
von Eisen mit einer Abweichung von 11,5% vom Literaturwert bestimmt werden. Es
hat sich herausgestellt, dass der Einsatz eines Nickelfilters zur Reduktion der Kupfer-
Kpg-Linie, den Bildkontrast in den Rontgenaufnahmen erhéht. Mit einem geeigneten
Testobjekt wurde das System nach Abbildungsfehlern untersucht. Es konnte we-
der Verzeichnung noch Bildfeldwolbung festgestellt werden. Im Mikroskopbetrieb
lieferte die Excillum Metall-Jet-Rohre im Vergleich zum iMOXS-System eine etwa
4-mal hohere Leistung. Dieser Wert deckt sich mit dem Unterschied in der elektri-
schen Leistung, wenn der Wirkungsgrad des Detektors und die numerische Apertur
der Zonenplatte bei den verschiedenen Photonenenergien beriicksichtigt wird. Die
Anwendbarkeit des Mikroskops wurde an Fragmenten eines Hiihnerknochens de-
monstriert und Osteozyten-Lakunen innerhalb des Knochens lokalisiert. Die selben
Knochenstiicke wurden mit einem Projektionsmikroskop untersucht. Trotz gleicher
Detektorauflosung konnten dort keine Osteozyten-Lakunen identifiziert werden.

Dieses Labormikroskop besitzt eine mind. 5-fach héhere Auflésungen als die eta-
blierten Projektionsmikroskope im harten Rontgenbereich. Es wurde gezeigt, dass
selbst mit Mikrofokusréhren im Labor eine Auflésung im Nanometerbereich moglich
ist. Ein weiteres Merkmal des hier entwickelten Mikroskops ist dessen Verfiigbhar-
keit. Das Rontgenmikroskop befindet sich am BLiX in Berlin und steht potentiellen
Nutzern nach Riicksprache zur Verfiigung. Die derzeitige Auflosungsleistung des
Rontgenmikroskops ist in jedem Fall sehr gut fiir erste Voruntersuchungen an z.B
biologischen oder technischen Proben geeignet.

Die Anwendbarkeit des hier vorgestellten Mikroskops ist im Wesentlichen durch
die langen Belichtungszeiten beschrénkt. Da sehr kleine Réntgenspots fiir die Trans-
missionsmikroskopie nicht zwingend erforderlich sind, konnte eine leistungsstar-
ke Rohre mit rotierender Anode verwendet werden. Die Firma Rigaku bietet ei-
ne 1200 W starke Rohre mit einer Spotgrofle von 70 pm an. Unter Beachtung des
groferen Quellspots, im Vergleich zum iMOXS-System, und einem evtl. groferen
Eingangsarbeitsabstand fiir den Kondensor, sollte mit dieser Quelle eine 35-mal
kiirzere Belichtungszeit moglich sein. Die Siemenssternaufnahmen mit hochster Ver-
grofferung aus Kapitel 7 konnten mit dieser Quelle mit einer Belichtungszeit von
rund 10 Minuten akquiriert werden.

Die grofite Herausforderung bei zukiinftigen Weiterentwicklungen an diesem Mi-
kroskop stellt das Detektorsystem dar. Ein mégliches System kénnte durch hoch-
auflosende Phosphorschirme, lichtstarke Objektive fiir den sichtbaren Wellenldngen-
bereich, einem Verstérkungssystem (Micro-Channel-Plate, MCP) und einer gekiihl-
ten CMOS-Kamera ermoglicht werden. Eine geeignete CMOS-Kamera mit kleinen
Pixeln, der Moglichkeit einer starken Kiihlung und sehr guten Effizienz, ist bspw.
eine Kamera der Firma Andor Typ Zyla sCMOS. Das Attribut sCMOS steht fiir
»Scientific CMOS* und ist eine von den Firmen Andor, Fairchild Imaging und PCO
AG entwickelte neue Chiptechnologie [50]. Darin sind die insbesondere fiir wissen-
schaftlichen Anwendungen so wichtigen Eigenschaften wie z.B. hohe Dynamik, hoher
Quantenwirkungsgrad, geringes Ausleserauschen und kleine Pixelgroie vereint [50].
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Mit leistungsstarkeren Quellen und einer hoheren raumlichen Auflésung erhéht
sich auch die Bandbreite an Anwendungsobjekten. Ein Anwendungsgebiet ist z.B.
die Untersuchung von Festoxidbrennstoffzellen (engl.: solid oxid fuel cell, SOFC).
SOFCs wandeln chemische in elektrische Energie um. Dieser Prozess findet durch
das Zusammenspiel von Kathode, Elektrolyt und dem Brenngas statt. Um die Leis-
tung dieses Prozesses zu verbessern, sind Kenntnisse iiber Grofle und Verteilung
von pordsen Nanostrukturen in einem SOFC notwendig. In [104] wurden dazu be-
reits Untersuchungen an einem Labormikroskop durchgefiihrt. Eine weitere Anwen-
dungsmdglichkeit ist die Untersuchung von ICs (engl.: integrated circuit) [103]. An
der European Synchrotron Radiation Facility wurden bei 4 keV Rontgenbilder von
Kupferverbindungen eines Mikroprozessors aufgenommen [72]. Damit konnten de-
fekte Stellen in den Kupferdrahten lokalisiert werden, die aufgrund von hohen Strom-
dichten wahrend des Prozessorbetriebs entstehen kénnen. An der Advanced Photon
Source wurden biologische Proben mit einem TXM untersucht. Dazu gehorte u.a.
die Abbildung von geziichteten M&usezellen zusammen mit Goldpartikeln [27]. Am
Stanford Synchrotron Radiation Laboratory wurde eine mit Quecksilber behaftete
Schlickgraswurzel bei 9keV erforscht [3]. Man verspricht sich dadurch mehr Ein-
blick iiber die Quecksilberaufnahme der Wurzeln in kontaminierten Gebieten. Die
selbe Arbeitsgruppe untersuchte bei 8 keV Hefezellen, die in einer Selen-Umgebung
geziichtet worden sind. Da diese Art der Hefe ein wichtiger Bestandteil in der Nah-
rungsergingzungmittel-Industrie darstellt, ist die Verteilung von Selen innerhalb der
Zellen von groBem Interesse [3].

Ein Problem bei Roéntgenmikroskopen ist, dass in der 2D-Projektion mehrere
Schichten iiberlagert dargestellt werden. Eine Interpretation der Aufnahme wird
aufgrund dessen erschwert. Abhilfe schafft an dieser Stelle die Tomographie, bei der
mehrere Aufnahmen des Objekts aus verschiedenen Winkeln zu einem 3D-Modell
zusammengefiihrt werden konnen. Wichtig dabei ist, dass die Schéarfentiefe des Ob-
jektivs der Dicke des Objekts angepasst ist. Zonenplatten im harten Rontgenbereich
besitzen eine vergleichsweise hohe Schéirfentiefe von etwa £35 pum oder sogar mehr.
Liegt die Probendicke innerhalb der Schérfentiefe, so werden fehlerhafte Rekon-
struktionen im 3D-Modell vermieden. Die Transmissions-Réntgenmikroskopie mit
Laborrontgenrohren ist aus diesem Grund sehr gut fiir die Tomographie geeignet.
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Anhang A

Numerische Simulation
propagierender Wellenfelder

Die Simulationsergebnisse in Kapitel 5 wurden mit dem ASPW-Algorithmus erstellt.
ASPW ist die Abkiirzung fiir engl.: Angular Spectrum of Plane Waves. Dieser Algo-
rithmus ist in Lage tiber die FFT (engl.: Fast Fourier Transformation) numerische
Wellenfeldberechnungen sehr schnell durchzufiihren. Im folgenden wird das Konzept
kurz vorgestellt.

Monochromatische Wellenfelder U(x,y,z) gehorchen der Helmholtzgleichung [81]:

(V2 + E)U(2,y,2) =0, (A.1)

wobei k = 27” dem Betrag des Wellenvektors entspricht und der V-Operator einen
Vektor darstellt, der die partiellen Ableitungsoperatoren (%, a%v % enthélt. Betrach-
tet man nun zunéchst das skalare Feld U(x,y,z) am Ursprung der Ausbreitung bei
z=0, so lisst sich das Feld U(x,y,0) durch seine Fouriertransformierte wie folgt dar-

stellen:

U(x,y,0) = / / o A(fo, fy, 0)e2 Gzt h) gf df, (A.2)

Dabei stellt A(fs,f,,0) die Fouriertransformierte von U(x,y,0) dar und f, und f,
entsprechen den Raumfrequenzen in x- und y-Richtung. Eine genauere Betrachtung
von Gleichung A.2 lasst erkennen, dass U(x,y,0) in einzelne ebene Wellenfelder

E(l‘, v, Z) _ eiI;.F _ ez’(kmx—l—kyy—l-kzz) (AS)

mit unterschiedlicher Ausbreitungsrichtung zerlegt wird. Die Richtung der Wellen-
ausbreitung fiir jede einzelne ebene Wellenfront wird durch den Wellenvektor k und
somit durch die Richtungskosinuse (a, 3,7) festgelegt. Fiir die Komponenten des
Wellenvektors (k, k,) gilt folgender Zusammenhang [42]:

sz?-a:%ﬁfw (A.4)



Aus der Definition des Richtungskosinus a? + 32 + 4% = 1 folgt fiir +:

y=VI-a2— B =/1- ()2 - (M) (A.6)

Diese Uberlegungen fithren dazu, dass das Feld U(x,y,z) an jeder beliebigen Stelle
z > 0 mit

+o0 o
Uz,y, z) = // A(fz, fy,O)eiQ“(f”“fyy)ez%z{ v 1_(/\f””)L(Afyp}dfggalfy (A.7)

berechnet werden kann, wenn das Wellenfeld an der Stelle z = 0 gegeben ist und
der Propagations-Operator H(f,, f,):

H(fx,fy) _ eizT’“z{ 17()\fz)2,(>\fy)2}7 (A.S)

auf die Fouiertransformierte von U(x,y,0) angewandt wird [42]. Ist die sich ausbrei-
tende Welle paraxial, so kann der Operator H(f,, f,) mit der Fresnel-Approximation
vereinfacht werden und es folgt [42]:

HF(fx;fy) _ 61'27”2 . e—iwkz(fg-‘rfg)‘ (Ag)

Die numerische Implementation des ASPW-Formalismus im C/C++ - Code erfolgt
daher nach folgendem Schema:

Uz,y,2) = F "{Hp(fs, f,) - F{U(z,y,0)}}. (A.10)

Das Wellenfeld am Ort z = 0 wird fouriertransformiert, mit dem Propagations-
Operator Hr multipliziert und anschliefend zuriick in den Ortsraum transformiert.
Die Fouriertransformation wurde dabei mit Hilfe der frei zugénglichen C-Bibliothek
fftw (engl.: the fastes fourier transform in the west) [39] durchgefiihrt.
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