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Abstract

Various concepts of X-ray microscopy have become established in laboratories.
Nowadays, they allow insightful analysis of a wide range of sample systems. In this
context, "laboratory scale" refers to the analytical methods that operate as a stand-
alone instrument. They are independent from beam generation at a large-scale
synchrotron research facility with a kilometer-sized electron storage ring. Many of
the technical innovations in the laboratory are transferred techniques developed at
the synchrotron. Others are based on the continuous further development of
previously established concepts. By itself, resolution is not decisive for the specific
suitability of a microscopy system in general. The energy spectrum used for imaging
should also be matched to the specimen and a tomography system must be able to
preserve the imaging performance for 3D images.

After an overview of different X-ray microscopy techniques, this work
examines how source-based nano-CT in projection magnification is a promising
technology for materials analysis. Here, higher photon energies can be used than in
competing approaches as required by more absorbent samples for examination, such
as those with a high metal content. The core component limiting resolution and
performance in an otherwise ideal CT device is the X-ray source used. The greatest
leaps in imaging performance can be expected through design innovations in the
X-ray source. Therefore, In the course of this work, it is discussed when brilliance is
and is not an appropriate measure to evaluate the performance of X-ray sources,
what difficulties practical measurement is subject to and how this affects the
comparability of values. Monte Carlo simulations show how the brilliance of different
designs on X-ray sources can be theoretically determined and compared, and this is
demonstrated by the example of three modern concepts of X-ray sources, which can
be used for microscopy. Next, this thesis considers the limits of the performance of
transmission X-ray sources. Using the coupled simulation of a nano focus X-ray
source based on Monte Carlo and FEM methods, this thesis investigates whether
established literature models are still applicable to these modern source designs.
The simulations are then used to derive a new way to determine the performance
limits for nano focus X-ray sources and the advantage of modern targets made of
multiple layers.

Then, a new laboratory-scale nano-CT device based on the nano focus X-ray
source and projection magnification is theoretically discussed before it is presented
with an evaluation of its performance. It is specifically designed to enable high-
resolution measurements on material systems in 3D, which were not feasible with
previous methods as they were limited by a lack of resolution or energy. Therefore,
the practical performance of the device can finally be validated on real samples and
issues from materials science and semiconductor inspection. The shown
measurements of defects in automotive microchips in this way were not previously
possible.




Zusammenfassung

Verschiedene Konzepte der Rontgenmikroskopie haben sich mittlerweile im
Labor etabliert und ermdglichen heute aufschlussreiche Einblicke in eine Vielzahl
von Probensystemen. Der ,Labormafistab“ bezieht sich dabei auf Analysemethoden,
die in Form von einem eigenstindigen Gerdt betrieben werden kénnen.
Insbesondere sind sie unabhangig von der Strahlerzeugung an einer Synchrotron-
Grofdforschungseinrichtung und einem sonst kilometergrofen Elektronen-
speicherring. Viele der technischen Innovationen im Labor sind dabei ein Transfer
der am Synchrotron entwickelten Techniken. Andere wiederum basieren auf der
konsequenten Weiterentwicklung etablierter Konzepte. Die Auflosung allein ist
dabei nicht entscheidend fiir die spezifische Eignung eines Mikroskopiesystems im
Ganzen. Ebenfalls sollte das zur Abbildung eingesetzte Energiespektrum auf das
Probensystem abgestimmt sein. Zudem muss eine Tomographieanalage zusatzlich in
der Lage sein, die Abbildungsleistung bei 3D-Aufnahmen zu konservieren.

Nach einem Uberblick iiber verschiedene Techniken der Réntgenmikroskopie
konzentriert sich die vorliegende Arbeit auf quellbasierte Nano-CT in
Projektionsvergrofierung als vielversprechende Technologie zur Materialanalyse.
Hier konnen hohere Photonenenergien als bei konkurrierenden Ansatzen genutzt
werden, wie sie von stirker absorbierenden Proben, z. B. mit einem hohen Anteil von
Metallen, zur Untersuchung bendétigt werden. Das bei einem ansonsten idealen CT-
Gerat auflosungs- und leistungsbegrenzende Bauteil ist die verwendete Rontgen-
quelle. Durch konstruktive Innovationen sind hier die grofdten Leistungsspriinge zu
erwarten. In diesem Zuge wird erortert, ob die Brillanz ein geeignetes Maf3 ist, um
die Leistungsfahigkeit von Rontgenquellen zu evaluieren, welchen Schwierigkeiten
die praktische Messung unterliegt und wie das die Vergleichbarkeit der Werte
beeinflusst. Anhand von Monte-Carlo-Simulationen wird gezeigt, wie die Brillanz
verschiedener Konstruktionen an Rontgenquellen theoretisch bestimmt und
miteinander verglichen werden kann. Dies wird am Beispiel von drei modernen
Konzepten von Rontgenquellen demonstriert, welche zur Mikroskopie eingesetzt
werden konnen. Im Weiteren beschaftigt sich diese Arbeit mit den Grenzen der
Leistungsfdhigkeit von Transmissionsrontgenquellen. Anhand der verzahnten
Simulation einer Nanofokus-Rontgenquelle auf Basis von Monte-Carlo und FEM-
Methoden wird untersucht, ob etablierte Literaturmodelle auf die modernen Quell-
konstruktionen noch anwendbar sind. Aus den Simulationen wird dann ein neuer
Weg abgeleitet, wie die Leistungsgrenzen fiir Nanofokus-Rontgenquellen bestimmt
werden kdnnen und welchen Vorteil moderne strukturierte Targets dabei bieten.

Schliefllich wird die Konstruktion eines neuen Nano-CT-Gerdtes im Labor-
mafdstab auf Basis der zuvor theoretisch besprochenen Nanofokus-Rontgenquelle
und Projektionsvergrofierung gezeigt, sowie auf ihre Leistungsfahigkeit validiert. Es
ist spezifisch darauf konzipiert, hochauflésende Messungen an Materialsystemen in
3D zu ermoglichen, welche mit bisherigen Methoden limitiert durch mangelnde
Auflosung oder Energie nicht umsetzbar waren. Daher wird die praktische Leistung
des Gerates an realen Proben und Fragestellungen aus der Materialwissenschaft und
Halbleiterpriifung validiert. Speziell die gezeigten Messungen von Fehlern in
Mikrochips aus dem Automobilbereich waren in dieser Art zuvor nicht méglich.



Vorwort

Die Rontgenmikroskopie erlaubt die Untersuchung verschiedenster Proben
mit Auflosungen im Mikro- und zum Teil sogar Nanometerbereich. Durch die
spezifische Eigenschaft der Rontgenstrahlung Materie zu durchdringen, werden
mikroskopische Einblicke in das Innenleben der Proben erméglicht, ohne diese zu
zerstoren. Durch den Einsatz von Tomographietechniken sogar in 3D. Eine grofde
Bandbreite an naturwissenschaftlichen Disziplinen setzt daher mit erheblichen
Interesse diese Technologie zur Forschung ein. Als Beispiele seien die Biologie,
Kristallographie, Materialentwicklung oder die Elektronikanalyse genannt.

Das Fachgebiet der Rontgenmikroskopie spaltet sich prinzipbedingt in zwei
grofde Lager, welche auf den einschlagigen Konferenzen aufeinandertreffen: Auf der
einen Seite stehen Entwickler und Anwender der Rontgenmikroskopie-Methoden an
Synchrotron-Grofdforschungseinrichtungen. Die dort beheimateten kilometergrofden
Elektronenspeicherringe  ermdoglichen  die  Erzeugung von intensiver
Rontgenstrahlung. Mit diesen hoch brillanten Rontgenlicht koénnen dort
fortschrittlichste ~ Mikroskopiemethoden entwickelt werden, welche die
Untersuchung der Proben mit hochster Auflosung ermoglicht. Gleichzeitig ist der
Zugang zu diesen dort beheimateten Instrumenten jedoch stark limitiert. Weltweit
existiert etwa eine zweistellige Zahl an synchrotronbasierten Instrumenten zur
Rontgenmikroskopie. Die meisten davon mit einem spezifischen Anwendungsgebiet
(basierend auf eingesetzter Methodik oder Photonenenergie). Die Nachfrage nach
Analysen an diesen Instrumenten ist weit hoher als das Angebot. So erfordert der
Zugang fiir interessierte Wissenschaftler ein langwieriges Antragsverfahren mit
ungewissen Erfolgsaussichten.

Die zweite Fraktion in der Rontgenmikroskopie besteht aus Entwicklern und
Anwendern von laborbasierten Methoden, also eigenstdndigen Geraten, die Platz in
einer beliebigen Forschungseinrichtung finden koénnen. Diese Labormethoden
unterliegen der wesentlich niedrigeren zur Verfiigung stehenden Strahlleistung aus
einer Rontgenquelle anstelle der Synchrotronstrahlung. Dies erfordert daher einen
weitaus effizienteren Umgang mit der verfiigharen Strahlung. Obwohl im Labor
durchaus Technologien eingesetzt werden, die urspriinglich am Synchrotron
entwickelt wurden, benoétigen sie spezifische Anpassungen, da sich auch das
Energiespektrum der Strahlung erheblich unterscheidet. Die Labormethoden
unterliegen mit der moglichen Auflosung den Synchrotroninstrumenten etwa um
eine Grofdenordnung. Der Charme ist jedoch der wesentlich einfachere Zugang zu
diesen Methoden, indem ein solches Gerat bei Bedarf in nahezu jedem Labor Platz
findet. Dort ermdglicht die Rontgenmikroskopie einmalige Einblicke in
Probensysteme, wie sie oft mit keiner alternativen Untersuchungsmethode moglich
waéren.




Ein Kernfragment dieser Arbeit ist die Excillum NanoTube, eine neue
transmissionsbasierte Rontgenquelle mit einem Nanofokus-Spot. Auf Basis dieser
neuartigen Rontgenquelle konnte im Verlauf dieser Arbeit ein neues Gerat zur
Computertomographie im Labor entwickelt werden, welches bisher etablierte
Systeme in einer Vielzahl von Anwendungen leistungsmafiig tibertrifft, was in den
beiden letzten Kapiteln dieser Arbeit praktisch validiert wird. Die Rontgenquelle und
das darauf basierende System wurden im zeitlichen Verlauf der Arbeit mehrfach zu
weiter gesteigerter Leistung auf- und umgeriistet, was sich prinzipiell zu drei
Gerategenerationen zusammenfassen lasst.

Der Beginn dieser Arbeit gibt zuerst einen Uberblick iiber die verschiedenen
Methoden der Rontgenmikroskopie. Neben der technischen Beschreibung wird
dabei auch versucht die damit verbundenen Begrifflichkeiten einzuordnen. Die
folgenden Kapitel betrachten das Grundprinzip der NanoTube und einige alternative
Konzepte. Anhand von hoch detaillierten Simulationen wird untersucht, wie diese
zur Rontgenmikroskopie eingesetzten Quellen charakterisiert werden kénnen und
speziell, wie sie auf Basis dieser Simulationen weiterentwickelt werden kénnen.
Dazu betrachtet diese Arbeit auch intensiv die thermischen Verhaltnisse bei der
Rontgenstrahlerzeugung  und  vergleicht  existierende  Literaturmodelle.
Abschliefsend zeigt die Arbeit, wie darauf aufbauend das Nano-CT-Gerat gebaut und
charakterisiert wurde, welches anschliefiend auf seine praktische Leistung validiert
werden konnte. Hierbei basieren Kapitel 5 und 6 auf der Veroffentlichung:

D. Miiller et al., Laboratory-Based Nano-Computed Tomography and Examples of
Its Application in the Field of Materials Research. Crystals, 11, 6, pp. 677/1-14,
2021, doi: 10.3390/cryst11060677.

Kapitel 7 basiert auf:

D. Miiller et al, Nano-CT imaging of electrically stressed power device
metallization. 2021 IEEE International Symposium on the Physical and Failure
Analysis  of Integrated  Circuits  (IPFA), 2021, pp.21488923/1-7,
doi: 10.1109/IPFA53173.2021.9617279.

sowie der wiederum darauf aufbauenden Publikation:

D. Miller et. al, Characterization of electrically stressed power device
metallization using Nano-CT imaging. Elsevier Microelectronics Reliability. 135,
pp. 114589/1-15, 2022, doi: 10.1016/j.microrel.2022.114589.

Eine vollstdndige Publikationsliste befindet sich im Anhang dieser Arbeit.
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1 Laborbasierte

Rontgenmikroskopie




Das Schleifen von Glaslinsen ist eine seit tausenden Jahren fest etablierte
Handwerkskunst in der Menschheitsgeschichte.! So ist es nicht verwunderlich, dass
diese Technik bis heute bereits soweit perfektioniert wurde, um aus Glaslinsen
Mikroskope fiir optisches Licht zu bauen, deren Auflosung nur durch die
physikalischen Grenzen des Lichts beschrankt ist. Aus dem von Ernst Abbe
aufgestellten und nach ihm benannten Limit ist das Auflésungsvermogen von
wellenoptischen Systemen durch Beugung begrenzt auf die Groflenordnung der
betrachteten Wellenldnge (stark vereinfacht formuliert).2 Fiir optisches Licht
entspricht das also dem Bereich weniger hundert Nanometer.

Relativ zum Zeitrahmen der Glaslinsen ist die Entdeckung ,eine[r] neue[n] Art
von Strahlung“® durch Wilhelm Conrad Rontgen 1895 an der hiesigen Institution
geradezu neu. Die ersten Mikroskope, welche auf der Bildgebung mit
Rontgenstrahlung basieren?, sind sogar erst seit den 1950er Jahren bekannt (und das
auch nur in einfacher Durchstrahlungsgeometrie). Entsprechend ist die Forschung
auf diesem Gebiet noch lange nicht an einem vergleichbaren Punkt der
Auflésungsbegrenzung angekommen. Fiir Rontgenstrahlung lasst sich dies allerdings
auch nicht im gleichen Mafde verallgemeinern, da sich die Wellenldngen (je nach
Definition der Grenzen der Photonenenergien) liber mehrere GréofRenordnungen von
etwa 1 pm bis 10 nm erstrecken (vergleiche optisches Licht etwa 350 - 800 nm).2
Fir den in dieser Arbeit fokussierten materialwissenschaftlich relevanten Bereich
zwischen 10 bis 100 keV entspricht das Wellenlidngen von weniger als 1 A und somit
subatomarer Auflosung. Die im Laufe dieser Arbeit besprochenen Gerate sind noch
um Groéfdenordnungen entfernt von ihrem wellenldngenbestimmten Beugungslimit
und bieten somit viel Potential fiir zukiinftige Forschung. Fiir ,weiche“
Rontgenstrahlung, wie zur Untersuchung biologischer Proben geeignet, ist dieses
Limit bereits in greifbarer Ndhe (z.B. 7 nm Auflésung bei 700eV/1.8 nm
Wellenldnges).

1.1 Konzepte der Rontgenmikroskopie

1.1.1 ProjektionsvergroBerung

Bereits frith nach der Entdeckung der Rontgenstrahlen gab es erste
naheliegende Versuche, die entwickelten analogen Rontgenbilder unter optischen
Mikroskopen zu betrachten® und damit Auflésungen von etwa 10 pm zu erreichen,
begrenzt durch die Korngrofle der verwendeten Rontgenfilme. Wirkliche
»~Rontgenmikroskope“ entstanden erst nach der Entwicklung von Mikrofokus-
Rontgenquellen auf Basis fokussierter Elektronenstrahlen’. Besonders
erwahnenswert sind dabei die Arbeiten von Cosslett* ab den 1950er Jahren. Durch
Fokussieren des Elektronenstrahls auf eine diinne Metallfolie (1 um Wolfram), die
gleichzeitig als Austrittsfenster der Strahlung diente, konnten bereits
submikrometer Auflésungen bei der Rontgenuntersuchung erzielt werden (Nur 2D-
Projektionen). Er nutze damit das noch heute gingige Prinzip der
Projektionsvergrofierung (siehe Abschnitt 2.4 und Abb. 1.1 a) auf Basis eines kleinen
Rontgenbrennflecks und eines vergleichsweise weit entfernten grobpixeligen
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Detektors (bzw. damals grobkornigen Analogfilms). Bereits wenige Jahre spater
begannen verschiedene Hersteller diese Gerate kommerziell zu verbreiten.8

Im Prinzip ist dies der einfachste Aufbau eines hochauflésenden
Rontgenmikroskops. Die erreichbare Auflosung ist nur begrenzt durch die
Ausdehnung des Brennflecks, also abhédngig von der Entwicklung feinfokussierter
Rontgenquellen. Das System unterliegt keinen chromatischen Beschrankungen und
kann im Idealfall (abhingig vom verwendeten Detektor) das gesamte
Emissionsspektrum zur Bildgebung nutzen und somit photoneneffizient arbeiten.
Die Leistung ist jedoch begrenzt durch die Energie, welche die Quelle im Brennfleck
deponieren kann. Diese ist wiederum gerade durch den Einsatz von diinnen
Transmissionstargets zur Begrenzung der raumlichen Ausdehnung des Brennflecks
durch Elektronenstreuung begrenzt, da diese Targets eine vergleichsweise
schlechtere Warmeableitung bieten.

Es existieren eine Reihe von Gerdten nach diesem Prinzip auf dem Markt (z. B.
RXS - Easytom, Bruker - Skyscan, GE - Nanotom), deren Auflésung sich im einstelligen
Mikro- oder knapp Submikrometerbereich bewegt (in 3D).° Die reine Auflésung
dieser Systeme hat sich also seit den ersten Geraten aus den 1950er Jahren nicht
relevant verbessert, aufler dass aktuelle Geriate diese durch Einsatz der
Computertomographie in 3D erreichen. An dieser Stelle soll kurz darauf hingewiesen
werden, dass viele Hersteller mit erheblich besseren Auflésungen werben. Diese
Aussagen sollten jedoch zum Teil mit einer gewissen Skepsis betrachtet werden, da
nicht immer mit angegeben ist, auf welchen Weg dieser Wert ermittelt wurde, ob die
auf diese Art bestimmte Auflosung technisch mit anderen Gerdten vergleichbar ist
oder ob es sich schlicht nur um die Angabe der Probenabtastung (Sampling) handelt.

Eine weitere Variation des projektionsvergrofdernden Konzeptes existiert auf
Basis umgenutzter Rasterelektronenmikroskope (REM). Hierbei wird als Grundlage
der im Vergleich zu Mikrofokus-Rontgenquellen durch eine aufwendigere Optik und
verbesserte Elektronenemitter feinfokussierte Elektronenstrahl genutzt und auf ein
Target an der (REM-) Probenposition geleitet.l0 Somit lassen sich sehr kleine
Brennflecken umsetzen. Das Target kann dabei als massiver Block!! oder eine diinne
Metallfolie!? in Reflexionsgeometrie unter einem Strahlengang von 90° ausgefiihrt
werden. Weiterhin kann die Metallfolie auch in Transmissionsgeometrie betrieben
werden!?, was jedoch einen erheblichen Elektronenbeschuss der Probe unter langen
Messzeiten zur Folge hat. Fortschrittlichere Konzepte nutzen als Target die vorderste
Spitze einer fein strukturierten Nadel als Target.!3 Dies hat den erheblichen Vorteil,
dass der bereits fein fokussierte Brennfleck durch die Geometrie noch weiter
beschrankt wird und in der Ausdehnung unempfindlich ist gegen
Elektronenstreuung. Diese Systeme erreichen Auflésungen im Sub-100 nm
Bereich101114, teilweise werden Auflosungen bis unter 50 nm berichtet.l5 Diese
Gerate stellen damit das aktuelle Limit an projektionsbasierter Auflésung im Labor
dar. Der entscheidende Nachteil dieser REM-basierten Systeme ist jedoch die
Leistung und die zu Verfiigung stehende Photonenenergie. Limitiert durch die
Leistung des genutzten Elektronenstrahls erreichen diese Gerdate nur eine
eingeschrankte Rontgenstrahlleistung, weit niedriger als die oben besprochenen
Mikrofokusquellen. Hauptgrund ist der oftmals verwendete bessere (kleinere) aber



leistungsschwachere Elektronenemitter nach Feldemissions-Konzept. Aber selbst
bei einem leistungsfihigeren Elektronenstrahl ware die Leistung dieser Gerate
erheblich durch die thermischen Grenzen der verwendeten Targets limitiert, da die
diinne Metallfolie oder noch schlechter die diinne Metallnadel nur einen minimalen
Materialquerschnitt zur Warmeableitung aufweisen. Dariiber hinaus beschrankt die
zu Verfligung stehende Beschleunigungsspannungen der REM-Saulen (<30 keV) die
Eignung zur Materialuntersuchung auf sehr kleine oder niedrigabsorbierende
Proben. Noch ein weiterer Nachteil an diesen Aufbau ist, dass die zu untersuchende
Probe zur hohen Vergrofderung nahe an den Brennfleck positioniert werden muss.
Dies erfordert die Positionierung in der REM-Kammer (Vakuumfestigkeit), die Probe
erfahrt Beschuss durch gestreute Elektronen (erfordert elektrische Leitfahigkeit)
und muss unter Umstdnden die thermische Belastung durch die vom Brennfleck
ausgehende Warmestrahlung tolerieren. Dennoch besitzen diese Gerdte aufgrund
ihres hervorragenden Auflosungsvermogens (weit besser als alle anderen
projektionsbasierten  Systeme) grofies  Potential zur hochauflosenden
Rontgenuntersuchung. Allerdings gibt es vermutlich aufgrund des apparativen
Aufwandes nur sehr vereinzelt publizierte hochauflésende Computertomographie-
Untersuchungen (CT) mit solchen Geraten.

1.1.2 Detektorbasierte Systeme

Das zweite und etwas neuere Konzept zur Rontgenmikroskopie greift
weitgehend das urspriingliche Prinzip wieder auf, bei dem das zu untersuchende
Objekt direkt auf einen Rontgenfilm platziert wurde und die Auflésung nur durch die
Filmkérnung begrenzt war. Statt eines Films wird hier ein hochauflésender
Rontgendetektor verwendet. Im Gegenzug kann dafiir etwas weiter entfernt eine
verhaltnismafiig grofie und damit leistungsstarke Rontgenquelle verwendet werden.
Die Abb. 1.1 b) zeigt die Schematik dieses Konzepts. Diese hochauflosenden
Detektoren gehen besonders zuriick auf die Arbeit von Koch?6. Hierbei wird direkt
hinter der Probe ein diinner einkristalliner Szintillator platziert.1” Dieser wandelt die
einfallende und zuvor durch die Probe geschwiachte Rontgenstrahlung in optische
Photonen.2 Das Licht von diesem Szintillationsschirm wird dann iiber ein optisches
Mikroskop stark vergroflert auf eine Kamera mit idealerweise hoher
Quanteneffizienz abgebildet.1¢ Die Limitierung in der Effizienz ist die Konversation
im Szintillator. Dieser muss moglichst diinn (< 5 um) sein, um die Streuung der
Photonen zu minimieren, was ihn insbesondere transparent fiir Rontgenstrahlung
hoherer Energie macht. Zuséatzlich reduzieren ineffiziente Optiken fiir das sichtbare
Licht die Effizienz noch weiter. Dennoch sind mit diesem Prinzip in der Praxis wieder
Auflésungen im Mikro- oder Submikrometerbereich moglich.%1819 Etablierte
kommerzielle Gerdte am Markt stammen insbesondere von Zeiss (Xradia Versa).

1.1.3 Vollfeldmikroskopie

Das apparativ anspruchsvollste Konzept fiir Roéntgenmikroskope im
Laborumfeld stellt sicherlich das Vollfeldmikroskop dar. Es arbeitet nach dem
Prinzip und Strahlengang eines klassischen Durchlichtmikroskops, wie es in fast
jedem Labor zu finden ist, nur mit Rontgenstrahlung anstelle sichtbaren Lichts. Die
zur Beleuchtung und Abbildung bendtigten Optiken bestehen entsprechend aus
Rontgenoptiken wie Fresnel-Zonenplatten, Spiegelkapillaren oder refraktiven
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Linsen.” Wegbereitend waren die Arbeiten von Schmahl20 ab Ende der 1960er Jahre.
Die Abb. 1.1 c) zeigt den schematischen Strahlengang eines solchen Mikroskops. Das
Rontgenlicht einer leistungsfahigen Quelle wird iiber eine Beleuchtungsoptik (meist
Fresnel oder Spiegelkapillare) eingefangen und auf die Probe fokussiert. Eine zweite
abbildende Optik (meist Fresnel oder refraktive Linsen) projiziert das Rontgenlicht
stark vergrofert auf den Szintillator eines hochauflésenden Detektors.” Neben dem
nur wenig effizienten Detektor limitieren die zusatzlichen roéntgenoptischen
Komponenten die Gesamteffizienz des Abbildungssystems noch weiter. Wahrend
Kapillar- und Spiegeloptiken nach der von Einstein propagierten Totalreflexion unter
streifenden Einfall?! eine an sich hohe Effizienz beim Fokussieren liefern, sind sie
gleichzeitig auf die Offnung zu sehr kleinen Raumwinkelintervallen begrenzt.2
Fresnel-Zonenplatten stellen vom Aufbau her ein rotationssymmetrisches
Beugungsgitter dar, deren Grofie und Abstand der Strukturen so gewahlt ist, dass sie
eine konstruktive Interferenz im Fokus erzeugen.20 Statt absorbierenden Strukturen
konnen diese auch als phasenschiebende Elemente ausgefiihrt werden, um
liberlagert mehr Licht im Fokus zu bewirken.22 Die maximale Bildauflésung, die mit
einer Zonenplatte erreicht werden kann, ist streng verbunden mit der kleinsten
Strukturgréfie in den Randbereichen der Linse. Sie ist begrenzt auf das 1.22 Fache
der kleinsten Elementgrofde.22 Um die hochsten Auflésungen in der Abbildung zu
erreichen, miissen die Linsen also im Nanometermafistab fein strukturiert werden.
Die Herausforderung besteht nun darin, die Strukturen nicht nur fein, sondern auf
die Wellenlange des einfallenden Lichts abgestimmt ausreichend ,hoch“ zu gestalten,
um signifikanten Einfluss (absorbierend oder phasenschiebend) auf die
Rontgenstrahlung zu nehmen. Dies erfordert gerade fiir hohe Energien extreme
Aspektverhiltnisse.23 Ubliche lithografische Methoden der Halbleiterproduktion
sind zwar darauf ausgerichtet noch wesentlich kleinere Strukturen zu produzieren,
aber nicht anndhernd in der erforderlichen Hohe. Fiir eine phasenschiebende
Zonenplatte (Versatz um eine halbe Wellenldnge) aus Gold fiir eine Rontgenenergie
von 9.25 keV (Gallium-Emissionslinie) betrdgt die optimale Hohe der Strukturen zur
besten Effizienz (theoretisch maximal 34 %) 1.8 um.?* Bei einer gewiinschten
Strukturgrofde von 30 nm ergdbe das ein Aspektverhaltnis von 60, weit hoher als
tibliche  lithographisch  hergestellte = Mikrostrukturen. Diese  extremen
Aspektverhaltnisse bergen die Gefahr, dass die erzeugten Strukturen kollabieren,
Abweichungen in Form und Position aufweisen, die erforderliche Hohe nicht
erreichen oder nicht dicht gefiillt sind. Aus diesen Griinden weisen reale
Zonenplatten eine erheblich niedrigere Effizienz auf (eigene Messungen bei 8.05 keV
ergaben Effizienzen bis 8.5 %), zu hoheren Energien stark abfallend. Um diese
Hiirden zu iiberwinden sind neue Konzepte in Design und Herstellung Gegenstand
aktueller Forschung.2325

Aus diesen zuletzt genannten Griinden und dem Bedarf an monochromatischer
Strahlung fand dieses Prinzip iber Jahrzehnte primdar nur an
Synchrotronlichtquellen Einsatz und wurde dort weiterentwickelt. Zu Beginn der
2000er begann Yun?¢ erste Laborgerdte auf dieser Basis zu entwickeln. Heute
existieren kommerzielle Gerdte von Zeiss (Xradia Ultra) und der Firma Sigray
(TriLambdaXRM) am Markt. Diese Gerate arbeiten speziell mit den Emissionslinien
von Chrom (5.41 keV) und Kupfer (8.05 keV) und erreichen dabei Auflésungen um



die 50 nm.27.28 Ein Nachteil dieser exzellenten Auflésungen sind jedoch wieder die
niedrige Photonenenergie, welche die Auswahl auf kleine Proben oder
niedrigabsorbierende Materialien beschrankt. Die bereits niedrige Effizienz in der
Bildgebung sinkt durch den Einsatz wenig effizienter Optiken noch weiter. Ebenfalls
nachteilig an dem Prinzip ist die Einschrankung der Probengréfie durch den kurzen
Scharfebereich der verwendeten Objektivlinsen. Dennoch hat dieses System mit
weiteren Entwicklungen zu effizienteren Optiken?3.25 oder neuen Optikkonzepten?2?
grofdes Potential im Laborumfeld.

Abb. 1.1 (rechts) Schematischer Uberblick iiber die drei iiblichen Konstruktionen der
laborbasierten Réntgenmikroskopie. a) geometrische VergréfSerung auf Basis einer kleinen
Réntgenquelle, b) geometrische VergréfSerung auf Basis eines hochauflésenden Detektors, c)
Vollfeldmikroskop auf Basis abbildender Réntgenoptiken. Die MafSstibe der gezeichneten
Komponenten sind zur besseren Darstellung willkiirlich skaliert.
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1.2 Rontgenmikroskopie?

Der Begriff ,Rontgenmikroskopie” ist bei weiten nicht einheitlich definiert.
Jacobsen” spricht bei Auflésungen unter 10 um von Rontgenmikroskopie. Verbreitet
bezeichnen Hersteller von CT-Geréten einfach ihr jeweils hochstauflosendstes Gerat
als ,XRM" also ,X-Ray-Microscope“. Ebenso uneinheitlich und inflationar wird
insbesondere im Marketing der Begriff ,Nano-CT“ verwendet, oftmals fiir Gerate die
eher der " oder ,sub-p“-Kategorie zuzuordnen waren.? Zu Begriffsklarung soll in
Abb. 1.2 anhand der zuvor vorgestellten Untersuchungsmethoden eine kurze
Einordnung der Begriffe und der Geratekategorien erfolgen.

Auflosung I 1 nm I:TO nm I 1 ym I 10 pm I

Energielimitiert | :J -\Réntgen' )
_ mikroskopie
i Sub-u-CT

FIB/RE Vo
omograph H

ProbengréRe (ca.) I 10 pm I 100 pm I 1 mm I 10 mm I

Abb. 1.2 Einordnung der Begriffe Nano-CT und Réntgenmikroskopie zu einer Auflosungs- und
GréfSenskala und den tiblichen Laborgerdteklassen.

Die in der Industrie und Forschung etablierte Mikrocomputertomographie (oft
abgekiirzt als p-CT) verwendet hohe Energien, um auch hochabsorbierende
Materialproben zu durchstrahlen und erreicht mit den meist projektionsbasierten
Systemen Auflosungen im niedrigen Mikrometerbereich.30 Die unter 1.1
vorgestellten projektions- oder detektorbasierten Geradte sind liberwiegend der
Sub-p-Kategorie zuzuordnen. Diese stellen damit die obere Grenze fiir Gerate, die oft
mit dem Term ,Rontgenmikroskop” bezeichnet werden. Von der Seite der hochsten
Auflosung her betrachtet, fallen die Gerate der Vollfeldmikroskope sowie der REM-
basierten Gerate in die Kategorie der Rontgenmikroskope. Allerdings unterliegen
diese den besprochenen Einschriankungen zu niedrigerer Photonenenergie. Zur
Vollstandigkeit erwdhnt ist weiterhin die FIB/REM-Tomographie, welche noch
hohere Auflésungen in der 3D-Analyse liefert, jedoch nicht mit Rontgentechnik
arbeitet.

Um den Titel ,Nano-CT“ zu tragen, sollten die Gerdte in der Lage sein, eine
Auflosung mindestens im Bereich weniger hundert Nanometer zu erreichen. Nach
unten sind dabei die Grenzen wieder durch die REM- und Vollfeld-Gerite definiert,
zu hoheren Auflésungen kann als Grenze mindestens 500 nm gesetzt werden, um der
Bezeichnung ausreichend zu entsprechen und die Gerdte von der Sub-p-Kategorie
abzugrenzen.
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1.3 Motivation und Zielsetzung

In der zuvor gezeigten Einteilung zeigt sich eine Liicke der zur Materialanalyse
geeigneten Gerate. Wahrend die hochstauflosendsten Gerdte nicht die
Photonenenergie besitzen, um hochabsorbierende Metalle im Durchmesser von
mehr als nur wenigen Mikrometern zu untersuchen, bieten Sub-p Geréate nicht die oft
bendtigte Auflosung weit unter einem Mikrometer. (Exemplarische Proben dieser
Kategorie werden spéter in Abschnitt 6 und 7 gezeigt.) Um speziell hohere Energien
zu nutzen, kommt von den vorgestellten Konzepten nur die
Projektionsvergrofierung in Frage, um ein Gerat zu entwerfen, diese Liicke zu
schliefien (Abb. 1.3). Da die erreichbare Auflésung in erster Linie nur durch die
Leistungsfiahigkeit der Rontgenquelle limitiert wird, ist das der Ansatzpunkt fiir neue
Innovationen. Diese muss jedoch, um allen Anforderungen an ein solches Gerit zu
entsprechen, einem Kompromiss geniligen aus maximaler Auflésung, ausreichend
hoher Photonenenergie und Strahlungsintensitat.

Auflosung I 1 nm I 10 nm |1OO nm I 1 ym I 10 pm I

; ,
omographi

Probengréie (ca.) I 10 ym ]100 um I 1 mm IWO mm I

Abb. 1.3 Ziel dieser Arbeit soll es sein die Liicke in den Analysegerdten aus Abb. 1.2 mit einem
neuen Nano-CT-Gerdt zu schliefSen, genannt ntCT.

Im ersten Schritt soll daher ein Kriterium gesucht werden, um neben der
Auflosung die Leistungsfahigkeit von Rontgenquellen zu bewerten. Hierzu soll die
Messung der Brillanz als geeigneter Vergleichswert bewertet und neben den
Hindernissen einer neutralen Messung als alternativer Zugang Simulationen gezeigt
werden, um verschiedene Konzepte der Rontgenstrahlerzeugung miteinander zu
vergleichen.

Nachdem ein Bewertungskriterium gefunden wurde, sollen die mit den aktuell
etablierten technischen Maoglichkeiten bestehenden Leistungsgrenzen von
geeigneten Rontgenquellen in der Theorie betrachtet werden. Dies betrifft speziell
die thermische Bestidndigkeit von dinnen Transmissionstargets auf
Diamantsubstraten. So sollen die klassischen Modelle der maximalen

Leistungsfahigkeit betrachtet werden und mit modernen Simulationsmethoden auf
ihre Anwendung an Nanofokusquellen iiberpriift werden. Hieraus soll ein (rontgen-)
technologietibergreifender Uberblick iiber die Grenzen der Leistungsfihigkeit
verschiedener Rontgenquellen erarbeitet werden.




Folgend auf die Betrachtung der Leistungsgrenzen von
Transmissionsrontgenquellen soll dann die Konstruktion eines neuen laborbasierten
Nano-CT-Gerétes gezeigt und dieses auf seine Leistungsfahigkeit charakterisiert
werden. Abschliefdend kann an realen Proben die zuvor theoretisch betrachtete
Abbildungsleistung des Gesamtsystems an aktuellen Fragestellungen aus der
Materialforschung validiert werden.
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2.1 Rontgenstrahlung und Rontgenstrahlerzeugung

In einer klassischen Rontgenrohre wird ein Elektronenstrahl durch eine
zwischen der (frither oft Gliih-) Kathode und der Anode angelegte Hochspannung
beschleunigt und auf die tiblicherweise metallische Anode (Target) geschossen.3
Wahrend ein Grofdteil der vom Elektronenstrahl eingebrachten Energie dabei in
Wairme umgewandelt und vom Targetmaterial abgefiihrt wird, strahlt ein kleiner
Anteil der Energie in Form von hochenergetischen Photonen wieder ab, der
Rontgenstrahlung.?

Die Effizienz der Umwandlung in Rontgenlicht ist ndherungsweise linear zur
Kernladungszahl des Targetmaterials Z sowie der Beschleunigungsspannung der
eintreffenden Elektronen U.2

1
n=1-1-10‘9;-Z-U 2.1

Fiir tibliche Rontgenrohren (z. B. Wolfram, Z=74 und 120 kV) ist die Effizienz damit
im Bereich von nur 1 %.

Die erzeugte Rontgenstrahlung in einer Rontgenrdhre basiert in erster Linie
aus der Uberlagerung der Strahlung aus zwei Entstehungsprozessen, der
Bremsstrahlung sowie der charakteristischen Strahlung. Interagiert ein
eintreffendes energiereiches Elektron mit dem elektrischen Feld in einem Atom
(Abbremsen/Richtungsidnderung), dann kann es einen Teil seiner verlorenen
Energie in Form eines hochenergetischen Photons aussenden. Die Energieverteilung
dieser Bremsstrahlung ist in dicken Targets“ (,dick“ bezieht sich auf weiter
ausgedehnt als die Elektronenreichweise) mit mehrfacher Elektronenstreuung ist
kontinuierlich verteilt.2 Die Abb. 2.1 zeigt die Schematik dieses Prozesses. Die
maximale Photonenenergie ergibt sich nach Duane und Hunt3!, wenn das
eintreffende Elektron seine vollstandige Energie an ein Photon abgibt. Also maximal
die urspriingliche Beschleunigungsenergie. Zu niedrigeren Photonenenergien ergibt
sich in der Verteilung der Strahlungsenergie [ nach Kramers32 der bekannte lineare
Zusammenhang

— 2.2
l(EPhotonen) =C- (EElektronenstrahl - EPhotonen)

mit einer materialabhdngigen Konstante C. Die Abb. 2.2 zeigt diese theoretisch
verteilte Bremsstrahlung. In realen Quellen unterliegt die erzeugte Strahlung noch
verschiedenen Schwachungsprozessen insbesondere zu niedrigeren Energien, wie
einer teilweise Selbstabsorption der Strahlung im Target oder eine Schwachung beim
Durchgang eines Austrittsfensters.

13




L oy fas IBs |!

Abb. 2.1 Schematik der wichtigsten Mechanismen der Réntgenstrahlerzeugung beim Beschuss
eines Targets mit beschleunigten Elektronen. a) Bremsstrahlungserzeugung durch Ablenkung
eines eintreffenden Elektrons im elektrischen Potentialfeld des Atoms. b) Erzeugung der
charakteristischen ~ Strahlung durch  herausschlagen eines Schalenelektrons und
anschliefSendem Fiillen duch ein Elektron aus einer héheren Schale bei dem die Energiedifferenz
in Form eines Photons abgegeben wird. c) Entstehung der charakteristischen Linien im
Spektrum aus der diskreten Energieverteilung in einem Atom beim Auffiillen der Vakantien.

Reicht die Elektronenergie aus, um die Bindungsniveaus der Targetelektronen
zu Uberwinden, so kann es dazu kommen, dass das eintreffende Elektron ein
gebundenes Elektron herausschlagt (oder seltener auf ein freies hoheres
Energieniveau hebt). Im ionisierten Atom wird diese Leerstelle dann von einem
Elektron einer hoheren Schale aufgefillt. Je nach Anzahl der vorhandenen
Energieniveaus kann dies auch eine Kaskade an Elektroneniibergangen auslosen. Die
Differenz in den Energieniveaus gibt das absteigende Elektron in Form eines Photons
ab. Da die Energie dieses Elektroneniibergangs spezifisch fiir die
Schalenkonfiguration, also charakteristisch fiir das Element ist, wird diese Art der
Strahlung auch als charakteristische Strahlung bezeichnet und z.B. in der
Fluoreszenzanalyse von Materialien benutzt.2

Beschleunigungs-
spannung

Charakteristische Linien Theorie
Bremsspektrum Theorie

Typisches Spektrum

Strahlungsintensitat [E/AE]

Photonenenergie E

Abb. 2.2 Theoretisch erzeugtes und typisches Energiespektrum der erzeugten Réntgenstrahlung
aus Bremsstrahlung und charakteristischer Strahlung.
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Die Bezeichnung der Spektrallinien folgt dem Schema der Schale, in welche das
Elektron ibergegangen ist (K, L, M, ...). Ein Index (a, B, ...) beschreibt aufsteigend die
iberwundene Energiedifferenz zur Ursprungsschale. Bei ausreichend genauer
Analyse der Energieniveaus kann eine weitere Aufspaltung der Uberginge in die
nummerierten Indizes beobachtet werden, verursacht durch die abweichenden
Energieniveaus der einer Schale zuggeordneten Atomorbitale.2

2.2 Schwachung bei Materiedurchgang

Rontgenstrahlung durchdringt Materie, wird bei diesem Materialdurchgang
jedoch in der Intensitat geschwacht. Dieser Mechanismus ist die Grundlage der
schwachungsbasierten Rontgenbildgebung. Die Absorption basiert bei den im Labor
tiblichen Energien auf Photoabsorption oder Compton-Streuung. Bei der
Photoabsorption schlagt das eintreffende Photon bei ausreichender Energie ein
Hiillenelektron aus dem  Material (&hnlich der  charakteristischen
Rontgenstrahlerzeugung). Die entstehende Fehlstelle kann unter Fluoreszenz wieder
aufgefiillt werden. Bei der Compton-Streuung wechselwirkt das Photon mit
inelastisch mit einem schwach gebundenen Hiillenelektron. Hierbei kommt es zu
einem Energieiibertrag.?

Die Schwachung der Strahlungsintensitit Iy bei einem Materialdurchgang der
Lange d kann mit dem Lambert-Beer-Gesetz beschrieben werden nach
I = IO . e—ﬂ'd 2.3

mit dem material- und energieabhdngigen Absorptionskoeffizienten p. Dieser
Schwachungsfaktor ist abhdngig von Energie und Kernladungszahl nach2?

uxE3 und poxZz* 24

Die Abb. 2.3 zeigt exemplarisch die energieabhdngige Intensitit der
transmittierten Rontgenstrahlung durch verschiedene klassische Materialien mit
100 um Dicke. Erwartungsgemafd schwachen Materialien wie Luft, Kohlenstoff oder
Silizium die Strahlung wesentlich schwacher als schwere Metalle wie Blei, Wolfram
oder Gold. Die Spriinge in den Transmissionskurven stammen von den
Energieiibergdngen der Photoabsorption.

15




0.1 5

0.01 5

Transmission 100 pm

0.001

1 10
E [keV]

Abb. 2.3 Anteil der energieabhiingig transmittierten Rontgenstrahlung durch 100 um
verschiedener Materialien. Luft zeigt nur schwach ausgeprdgte Absorption, Gold die stdrkste
(von den hier dargestellten Materialien). (Materialwerte aus XOP 2.433)

2.3 Computertomographie

Die Computertomographie (CT) ist ein in Medizin und Materialpriifung
etabliertes Verfahren zur dreidimensionalen Charakterisierung der inneren Struktur
eines Objektes auf Basis einzelner 2D-Durchstrahlungsaufnahmen. Wahrend bei der
einfachen Durchleuchtung eines Objektes zwar die inneren Strukturen sichtbar
werden, so enthalten diese Bilder keine Information iiber die Tiefenausdehnung
dieser. Betrachtet man ein Probendetail in einer Projektion, so ist z.B. nicht
unbedingt ersichtlich, ob dieses wirklich nur aus einem oder mehreren
hintereinanderliegenden und sich gegenseitig verdeckenden Elementen besteht.
Man bendtigt demnach zusatzliche Blickwinkel durch das Objekt, was mit der
Computertomographie realisiert wird.3* Pionierarbeit auf dem Gebiet leistete
Hounsfield3> mit dem Bau eines Gerdtes und der ersten computergestiitzten
Auswertung der CT-Aufnahme eines Menschen.

Zur Anwendung in der Materialpriifung wird das Testobjekt auf einer
Rotationsachse positioniert, von einer meist punktférmigen Rontgenquelle
durchstrahlt und das dahinter entstehende 2D-Absorptionsbild von einem Detektor
aufgenommen (Abb. 2.4). AnschliefRend wird das Objekt um einen kleinen
Winkelschritt gedreht und eine weitere Projektion aufgenommen. Dieses Vorgehen
wird praktiziert, bis die Probe aus den verschiedenen iiber 360° (in anderen
Aufnahmegeometrien teilweise auch nur 180°) verteilten Richtungen durchstrahlt
wurde. AnschliefSend wird aus dem Stapel an Durchstrahlungsbildern das 3D-
Volumen rekonstruiert. Fiir die hier dargestellte Kegelstrahlgeometrie iiblicherweise
tiber das von Feldkamp propagierte Verfahren.3¢
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Abb. 2.4 Schematisches Prinzip einer Computertomographie zur Materialuntersuchung in
Kegelstrahlgeometrie.

2.4 VergroBerung und Auflosung projektionsbasierter
Systeme

Wahrend bei den linsenbasierten Systemen die mogliche Vergrofierung und
Auflosung in erster Linie von Art und Qualitdt der rontgenoptischen Komponenten
abhangt, so wird die Vergrofierung in projektionsbasierten Systemen nur durch die
geometrische Konfiguration der Aufnahme und die erreichbare Auflésung (bei
ansonsten idealem Aufbau) nur von der verwendeten Rontgenquelle und der
Detektorauflosung bestimmt. Die Vergroflerung M eines projektionsbasierten
Aufbaus ergibt sich daher ganz allgemein aus den Abstidnden zwischen der
Rontgenquelle und der Probe (bzw. Drehachse) (Source-Object-Distance, SOD) sowie
dem Abstand zwischen der Rontgenquelle und der sensitiven Detektorflache
(Source-Detector-Distance, SDD) entsprechend einer zentrischen Streckung nach

SDD
M = m 2.5
Es soll an dieser Stelle darauf hingewiesen werden, dass (obwohl gelegentlich in der
Literatur zu finden) die reine Mafdangabe einer Vergrofierung nicht geeignet ist, um
die Abbildungsleistung von Rontgensystemen zu vergleichen, da sie alleinstehend
keinen Bezug zur Auflésung oder Abbildungsqualitit eines Systems erlaubt.

Fiir grofle Abstinde der Probe zur Rontgenquelle, also wenn die Probe
unmittelbar vor dem Detektor platziert wird, ist die Auflosung eines solchen Systems
Ao begrenzt durch das Auflosungsvermogen des Detektors Ap... Wird die Probe vom
Detektor entfernt, folgt die Auflésungsgrenze der geometrischen Vergrofderung nach

Ap= % 2.6
Die detektorbegrenzte Auflosung verbessert sich (sinkt) mit steigender

Vergrofierung, also zunehmenden Abstand zum Detektor.

Flir vergleichsweise kurze Abstande zwischen Probe und Rontgenquelle ist das
Auflosungsvermogen des Systems begrenzt durch die Abbildungsverschmierung
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Asource durch die endliche Ausdehnung der Rontgenquelle. Bei Anndherung an den
Detektor skaliert auch dieser Effekt mit dem Vergrofierungsfaktor nach

1
A=A (1 _ _> 2.7
S Source M

Die quellbegrenzte Auflésung verbessert sich mit steigendem Abstand zur Quelle,
somit entgegengesetzt zur detektorbegrenzten Auflésung.

Fiir sehr hochaufl6sende Systeme mit kleinen Detektorpixeln beeinflusst auch
die Beugung des Lichts an Objektkanten die Unscharfe der Abbildung. Die Auflésung
ist dabei energieabhdngig begrenzt nach?

A-(SDD —S0D) 1

Werden alle drei Faktoren dhnlich des quadratischen Mittels zusammengefasst?,
kann die Auflésungsgrenze eines projektionsbasierten Systems Ap,; abgeschatzt
werden mit

Aproj= \/ADZ + Ag® + Apips? 2.9

Betrachtet man exemplarisch den Fall eines quellbasierten Systems
(entsprechend dem in Abschnitt 5 vorgestellten Gerdt) mit einer maximalen
Quellauflésung von 125 nm, einer Detektorpixelgrofie von 75 um (unter der
Annahme eines perfekten Detektors, bei dem die Auflésung der Pixelgrofde
entspricht), einer Photonenenergie von 8.39 keV (entsprechend der Wolfram-
Emissionslinie) und einem Gesamtabstand zwischen Rontgenquelle und Detektor
von 450 mm, dann ergibt sich das in Abb. 2.5 gezeigte Verhaltnis zwischen den
Auflésungsgrenzen.
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Abb. 2.5 Auflésungsgrenzen eines projektionsbasierten Systems am Beispiel des in Abschnitt 5
vorgestellen Systems in Abhdngigkeit vom Abstands der Probe zur Réntgenquelle (Sample-
Object-Distance, SOD) bei einem festen Abstand zwischen Quelle und Detektor von 450 mm und
8.39 keV Photonenenergie (Wolfram). Die ideale Probenposition befindet sich 0.4 bis 1 mm vor
der Rontgenquelle.

Es zeigt sich, dass die Beugung in diesem Fall nur eine untergeordnete Rolle
spielt und die maximal mogliche Auflésung in erster Linie ausschliefdlich durch die
Rontgenquelle begrenzt wird. Da die Aufl6sung sowohl mit steigendem Abstand zum
Detektor zunimmt (im Gegenzug jedoch das mogliche Sichtfeld abnimmt) sowie die
Auflésung mit zunehmendem Abstand zur Rontgenquelle steigt, ergibt sich flr diese
Kombination eine optimale Probenposition (Kompromiss zwischen hdochster
Auflésung und groflem Sichtfeld) sehr nahe an der Rontgenquelle, im Bereich
zwischen 0.4 und 1 mm Abstand.

Ein weiterer Vorteil des projektionsbasierten Konzeptes gegeniiber den
Linsensystemen, speziell fiir die Anwendung der Computertomographie, ist neben
der beliebig einstellbaren Vergrofierung die nahezu unbegrenzte Scharfentiefe. So
konnen auch grofiere Proben gemessen werden, welche bei Linsensystemen bereits
den nur schmalen scharfen Abbildungsbereich verlassen wiirden.

Auf vergleichbaren Weg kann man als zweiten Fall die Positionen in einem
detektorbasierten System betrachten. Mit einer Quellauflosung von 10 pm, einem
Detektorsampling von 300 nm und einem Gesamtabstand von 200 mm ergibt sich,
wie in Abb. 2.6 dargestellt, iiberwiegend begrenzt durch die Beugung eine optimale
Probenposition unmittelbar vor der sensitiven Detektorfldche.
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Abb. 2.6 Auflosungsgrenzen eines detektorbasierten Systems mit 10 um Quellgrofle, 8.39 ke,
0.3 um Detektorsampling und 200 mm Gesamtabstand. Die ideale Probenposition fiir hohe
Auflésung befindet sich unmittelbar vor dem Detektor.

2.5 Grundlagen MC Simulationen

Unter dem Begriff ,Monte-Carlo“-Methoden (MC) oder Monte-Carlo-
Simulationen (lose benannt nach dem bekannten Stadtteil mit Sitz der Spielbank in
Monaco) werden langldufig eine breite Klasse von Algorithmen zusammengefasst,
welche numerische Ergebnisse auf Basis einer Vielzahl von wiederholten
Zufallsstichproben berechnen. Das Konzept besteht darin, bei komplexen Prozessen
mit jedoch bekannten Wahrscheinlichkeitseintritt die deterministische Losung zu
ndhern, wenn eine analytische Losung zu aufwendig wére. Die ersten Anwendungen
von MC-Methoden in der Partikelphysik gehen zurtick auf die Untersuchung von
Neutronenstreuung in den 40er Jahren3?7 Die ersten Simulationen von
Photonenstreuung folgten in den 50er Jahren, durchgefiihrt auf wissenschaftlichen
Tischrechnern.3839
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Bei der Monte-Carlo-Simulation des Strahlungstransports wird der
zurilickgelegte Weg eines Teilchens als eine zufallige Abfolge freier Fliige betrachtet,
die mit einem Wechselwirkungsereignis enden, bei dem das Teilchen seine
Bewegungsrichtung dndert, Energie verliert und moglicherweise Sekundarteilchen
erzeugt. Die Monte-Carlo-Simulation einer gegebenen Versuchsanordnung (z.B.
eines Elektronenstrahls, der auf Materie trifft) besteht in der sukzessiven
numerischen Erzeugung von Zufallsverldufen. Um diese Verlaufe zu simulieren, wird
ein "Wechselwirkungsmodell”, d. h. eine Beschreibung der Wechselwirkungs-
querschnitte (Differential Cross Section, DCS) fir die relevanten Mechanismen
benétigt. Die DCS bestimmen die Wahrscheinlichkeit der Anderung der
Zufallsvariablen, die eine Spur charakterisieren:39

Der freie Weg zwischen aufeinanderfolgenden Wechselwirkungs-
ereignissen.

Die Art der stattfindenden Wechselwirkung.

Der Energieverlust und die Winkeldnderung bei einem bestimmten
Ereignis.

Und, falls erzeugt, den Anfangszustand der emittierten
Sekundarteilchen.

Sobald diese bekannt sind, konnen die zufallsbasierten Verldufe als
Stichproben erzeugt werden. Wenn die Anzahl der Historien grof3 genug ist, kdnnen
quantitative Informationen Uber den Transportprozess durch statistische
Auswertungen gewonnen werden.

Geant4 ist eine universelle Plattform zur Simulation von Partikeldurchgiangen
durch Materie unter dem Einsatz von Monte-Carlo Methoden. Die am CERN
entwickelte Software deckt ein weites Spektrum an physikalischen Prozessen
zwischen der Energie von einigen eV bis zu TeV ab und lasst sich selbst auf komplexe
Geometrien anwenden. Die Software stellt die Basis des Simulationsprozesses:
Erstellung der Geometrie des Systems, die beteiligten Materialien, Definition der
betrachteten Partikel, die Erzeugung von Primarteilchen, die Verfolgung von
Teilchen durch Materialien, die Reaktion der Detektorkomponenten, die Erzeugung
von Ereignisdaten sowie die Speicherung von Ereignissen und fiir die anschliefdende
Analyse.*0

PENELOPE (Penetration and ENErgy LOss of Positrons and Electrons) ist ein
Monte-Carlo-Code-System fiir die Simulation des kombinierten Elektron-Photonen-
Teilchenschauers in beliebigen Materialien. Es deckt den Energiebereich von 1 GeV
bis hinunter zu nominell 50 eV ab.3? Das Physikmodell von PENELOPE ist in Geant4
integriert und kann dort speziell fiir die Simulation der Elektronen- und
Photonenwechselwirkungen eingesetzt werden, wobei es flr (aus Betrachtung der
Teilchenphysik) niedrige Energien (< 3 MeV) zuverladssigere Ergebnisse liefert als die
alternativen Modelle.#! Die Simulation beriicksichtigt die folgenden physikalischen
Prozesse mit den genannten Wechselwirkungsquerschnitten (Auszug begrenzt auf
die fiir diese Arbeit relevanten Prozesse):39
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Elastische Streuung von Elektronen: Numerische
Wirkungsquerschnitte aus der Dirac ,partial-wave“ Analyse, fiir
das elektrostatische Potenzial, das aus den Dirac-Fock-
Atomelektronendichten abgeleitet wurde. Die eingesetzten DCS
wurden mit ELSEPA berechnet.42

Inelastische Stofde von Elektronen: Born-DCS aus dem
Sternheimer-Liljequist-Modell,  einschlief}lich ~ der  Dichte-
korrektur.4344

Ionisation durch Elektronenbeschuss: Numerisch
berechnete Wirkungsquerschnitte fiir die Ilonisierung der
Elektronenschalen, bestehend aus einer Kombination der
Bornschen Ndherung fiir ebene Wellen (fiir hohe Energien iiber
dem 16-fachen der Ilonisierungsenergie) und der Bornschen
Naherung fiir deformierte Wellen (fiir niedrigere Energien). Die
Werte wurden iiber die von Bote und Salvat beschriebenen
Theorien und numerischen Methoden berechnet.*s

Bremsstrahlungserzeugung: Die Energie der emittierten
Photonen wird aus numerischen Spektren entnommen, die aus den
skalierten Querschnittstabellen von Seltzer und Berger4¢ abgeleitet
wurden. Die intrinsische Winkelverteilung der emittierten
Photonen wird durch einen analytischen Ausdruck beschrieben4’
mit Werten von Kissels.

Photonenabsorption:  Gesamtwirkungsquerschnitte  und
Teilquerschnitte fiir die K-Schale und die L- und M-Unterschalen
aus der ,LLNL Photon Data Library“4950. Die anfangliche Richtung
der Photoelektronen wird aus den von Sauter propagierten DCS
der K-Schale entnommen.>! Werte berechnet mit PHOTACS52.

Rayleigh Streuung: Berechnet aus den Born-53 und Sakurai-
DCS54 mit den Formfaktoren aus der EPDL5%-Datenbank.

Compton Streuung: DCS berechnet nach der relativistischen
Impulsndherung mit analytischen Ein-Elektronen-Compton-
Profilen.>>

Die Eignung von PENELOPE zur Simulation von Rontgenquellen auf Basis der
genannten Theorien ist in der Literatur bereits intensiv validiert worden (siehe z. B.
Sechopouloss¢, Omar57.58 oder Pandola*!) und zeigt hervorragende Ubereinstimmung
mit experimentellen Werten. Im spateren Verlauf dieser Arbeit werden die folgend
durchgefiihrten Simulationen zusatzlich an einzelnen geeigneten Punkten mit
Messungen oder Literaturwerten verglichen.
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3 Brillanz moderner
Laborrontgenquellen
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Als erster Schritt auf dem Weg zur Entwicklung eines neuen Nano-CT Systems
und der vorausgehenden Betrachtung dazu geeigneter Konstruktionen an Targets
soll ein Maf3stab validiert werden, um die Leistung der relevanten Rontgenquellen zu
vergleichen.

3.1 Die Bewertung der Helligkeit und Brillanz von
Rontgenquellen

Zum Vergleich und als Bewertungsmafdstab fiir die Leistungsfahigkeit von
Lichtquellen, insbesondere der Rontgenquellen, hat sich das Mafd der Brillanz
etabliert. Speziell bei kleinen oder stark gebilindelten Lichtquellen, wie es am
Synchrotron der Fall ist, findet man tiiblicherweise diese Angabe. Sie kann auch als
Mafs fiir die Qualitat eines Strahles betrachtet werden. Die Brillanz B ist definiert als
Anzahl N der Photonen pro Zeit t, Emissionsflache A, Raumwinkel AQ (entsprechend
der Mantelfliche der Ausbreitungssphare) und Bandbreite der Photonen Energie
AE/E.59

NPhotonen

. 4.nq.AE 3.1
t£-A-AQ-

Spezifisch wird das Energieintervall iiblicherweise mit 0.1 % der Energie angegeben.
Als Einheit ergibt sich daraus dann

B =

[ Photonen ] 32

s -mm? - mrad?

Zur Kenntlichmachung des Energieintervalls jedoch haufig geschrieben als60
Photonen 33

[s -mm? - mrad? - 0.1% BW]

Die Brillanz ist eine Erhaltungsgrofie und kann nicht durch Eingreifen in den
Strahlengang, sondern nur durch Veranderungen an der Lichtquelle erhoht werden.
Es ist zwar moglich durch optische Komponenten einen Strahl héher zu fokussieren
(Erhohung der Flussdichte), gleichzeitig steigt dabei jedoch der Divergenzwinkel
(Vgl. Liouville’s Theorems61.62).

Der Satz beschreibt jedoch die Eigenschaften der Strahlausbreitung, nicht der
Strahlerzeugung. Ubertragen entspricht das der Betrachtung einer homogenen
Lichtquelle. Bei dieser fiihrt das Einbringen einer Blende in den Strahl zwar zu einem
kleineren Strahldurchmesser, senkt gleichzeitig jedoch die Photonenzahl und die
Brillanz bleibt damit konstant. In der Realitdt und insbesondere abseits von Laser-
und Synchrotronlichtquellen ist das Intensitdtsprofil meist nicht homogen, sondern
folgt z. B. einer zentral gepeakten Verteilungsfunktion. Die angegebene (mittlere)
Brillanz einer solchen realen Lichtquelle ist somit ein Durchschnitt liber eine
bestimmte Emissionsfliche bzw. Strahlquerschnitt. In diesem Fall ist es jedoch
moglich, durch Einbringen einer Blende kleiner als die Quellgrofde Bereiche hoher
Flussdichte zu isolieren (den hochsten Peak freistellen) und somit die mittlere
Brillanz durch ein optisches Element zu erhohen.
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Eine Schwierigkeit der Brillanz ist die Rechnung mit einer prozentualen
Bandbreite von 0.1 %. Wahrend bei Lichtquellen mit einer lber die Energie verteilt
annahernd konstanten Photonenemission sich ebenso die Brillanz stetig verhalt,
unterliegen Laborrontgenquellen dem Einfluss scharfer Peaks in ihrem
Intensitiatsspektrum. Bei einer energetisch konstanten (bzw. energieunabhangigen)
Rontgenquelle macht es also Sinn, fiir einen hohen Wert die Brillanz zu einer
moglichst hohen Energie zu bestimmen, da dort das Energieintervall grofier wird.
Dies muss auch beim Vergleich von Brillanzen beachtet werden, die bei
verschiedenen Photonenenergien bestimmt wurden. Bei spektrumsabhingigen
Lichtquellen interessiert man sich jedoch meistens fiir die Photonenintensitdt in
einem spezifischen Peak, in der Regel die starkste charakteristische Emissionslinie
eines Elements. Das fiihrt teilweise in der Auswertung zu Problemen. Die
Energiedifferenz der gespaltenen K. Emissionslinie von Gallium liegt beispielsweise
bei 26 eV, bei einer Energie von etwa 9.2 keV.63 Die Linien sind also um 0.3 % ihrer
Energie auseinander, zu viel, um in einem 0.1 % BW-Bin betrachtet zu werden. Das
Verhaltnis der Photonen in beiden Linien ist etwa 1:2, die Brillanz also um ein Drittel
niedriger. Die Linien sind jedoch so nahe beieinander, dass diese in den allermeisten
Anwendungsfillen nicht voneinander getrennt werden kénnen und die Photonen aus
beiden Peaks gemeinsam verwendet werden. Aus diesem Grund geben z. B.
Hersteller anstelle der Brillanz gerne eine ,Peakhelligkeit” (Peak Brightness) an, in
der ohne Energieintervall alle Photonen einer gespaltenen Emissionslinie
zusammengefasst werden. Fiir die reale Anwendung ist dies in dem exemplarisch
genannten Beispiel ein sinnvolles Vorgehen. Zu beachten ist an dieser Stelle, dass die
Nomenklatur fiir Brillanz (Brilliance) und Helligkeit (Brightness) in der Literatur
nicht einheitlich verwendet wird.¢? ,Peak Brightness®, aber oftmals ebenfalls einfach
nur als ,Brightness” oder ,Brilliance” bezeichnet, bezieht sich in Synchrotron oder
Freie-Elektronen-Laser (FEL) bezogener Literatur haufig auf die hochste Brillanz
zentral im Strahl im Maximum eines Photonenpulses. Speziell bei Vergleich mit FEL-
Literatur (in Brillanzkurven sind haufig Synchrotrons und FEL gemeinsam gezeigt)
ergibt sich leicht ein Faktor von 9 - 12 Gr6f3enordnungen zwischen mittlerer und
Peak-Brillanz.6465 Ublicherweise wird dabei der héhere Peak-Wert angegeben.
Allgemein werden die Begriffe Brillanz und Helligkeit teilweise synonym verwendet.
Es ist daher notig (wenn auch nicht ausreichend) bei der Unterscheidung zumindest
die angegebenen Einheiten mitzubeachten.

Fiir die praktische Bestimmung der Brillanz im Laborumfeld ergeben sich noch
weitere Probleme. Wahrend der bendtigte Divergenzwinkel mit einer geeigneten
Blende einfach bestimmt werden kann, ist fiir die Photonenzahl pro Energieintervall
ein sehr fein aufgelostes Spektrometer notwendig. Bei 10 keV ist fiir die 0.1 % BW
eine Energieauflésung unter 10 eV erforderlich, um die Peaks im Spektrum
ausreichend zu isolieren. Ubliche Spektrometer weisen meist jedoch eine Auflésung
deutlich iiber 100 eV auf.6¢ Weiterhin problematisch ist auch die haufig nicht trivial
und nicht einheitlich geloste Bestimmung der Emissionsflache. Mit der Brillanz
existiert demnach ein gut geeignetes Qualititsmaf}, das jedoch verschiedenen
Unsicherheiten und methodischem Aufwand in der Bestimmung unterliegt.
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3.2 BrennfleckgroBe und Brennfleckbestimmung

Die Definition der Brillanz stellt keine Angaben iiber die Voraussetzung an die
Bestimmung der Emissionsfliche (Synonym dazu wird haufig der Begriff
,Brennfleckgrofle“ oder, wie im Folgenden bevorzugt, ,Spotgrofie” verwendet)
bereit. Insbesondere hat sich kein einheitliches Verfahren oder Vorgehen etabliert,
speziell Uber die verschiedenen Groflenordnungen hinweg, was bei der
Vergleichbarkeit berticksichtigt werden muss.

Im Bereich der medizinischen, industriellen oder materialwissenschaftlichen
Rontgenbildgebung im Labor ist die Brennfleckcharakterisierung eine verbreitete
Fragestellung und daher auch Gegenstand verschiedener Normen, welche eine
einheitliche Basis schaffen mochten. Unter anderem beschéftigt sich die europaische
DIN EN 12543¢7, die amerikanische ASTM E1165¢ sowie die internationale IEC
60336% mit dem Problem. Die DIN-Norm schliagt verschiedene giiltige und
insbesondere indirekte Methoden zur Messung vor, darunter die Abbildung mit einer
Schlitzkamera und direktes Ablesen der Breite oder das Messen eines
hochabsorbierenden Objektes im Strahlengang (z. B. Bleikugel oder Platindraht) und
Ablesen der Kantenverwischung. Die ASTM empfiehlt neben der DIN die Abbildung
des Brennflecks mit einer Lochblende auf einen Detektor oder (historisch bedingt)
Rontgenfilm. Die IEC empfiehlt ebenfalls neben verschiedenen Methoden die
Messung mit einer Schlitzkamera als etabliertes und zuverlassiges Verfahren.
Insgesamt ermitteln die meisten Methoden (mit Ausnahme der Lochblende) die
Linienspreizfunktion (Line-Spread-Function, LSF) der Rontgenquelle und setzen
diese mit dem Quellfleck in einer Dimension gleich (Siehe auch 3.3.1). Die
Quellfleckgrofie wird dann anhand der Verteilungsbreite auf einem Niveau von
10% -20% des Maximums (15% nach IEC) der LSF abgelesen. Dies hat
insbesondere historische Griinde, da das dem Niveau der Sensitivitdt von ehemals
tiblichen Rontgenfilmen entspricht und so hdndisch mit einer Lupe als Grenze aus
den entwickelten Aufnahmen abgelesen werden konnte.69 Da dieser abgelesene Wert
relativ am Fufde der Verteilungsfunktion bestimmt wird, empfiehlt die Norm einen
Faktor von 0.7 um ihn auf die Halbwertsbreite (Durchmesser auf der Hohe von 50 %
des Maximums, FWHM) zu Kkorrigieren. Dies orientiert sich am Verlauf einer
Gaufdkurve und stimmt fiir abweichende Formen nur bedingt. Insgesamt ergeben die
verschiedenen technisch giiltigen Methoden selbst innerhalb einer Norm zum Teil
erhebliche Abweichungen in der Brennfleckgrofie bis zu einem Faktor von 2.5.70.71
Die plausibelsten Ergebnisse liefert unter anderem die Abbildung mit einer
Lochblende. Allerdings wird dazu eine exakte Blende mit einem Durchmesser kleiner
als die Spotgrofie benotigt, was speziell bei kleinen mikro- und nanoskaligen
Brennflecken schwierig werden kann. Alternativ empfiehlt sich hier explizit das
Abbilden einer exakten Kante (Knife-Edge) oder regelmafdigen Linienstruktur, mit
anschliefenden differenzieren zur LSF um diese dann mit der erwarteten
Verteilungsfunktion anzundhern.”2

Im Feld der Synchrotronphotonenstrahlung existiert kein klassischer
Brennfleck wie bei einer Rontgenrdhre, daher wird als Emissionsfliche der
entsprechende  Strahlquerschnitt bei Erzeugung im ,insertion device”
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charakterisiert. Das Intensitatsprofil dieser Flache wird meistens tiber eine Loch-7374,
oder Schlitzblende’> auf einen Szintillator abgebildet, mit einer Kamera erfasst und
als Verteilungsfunktion ausgewertet. Die spektrale Intensitidt basiert haufig auf
Simulationen oder Messungen bei niedriger Strahlintensitit, da der Fluss moderner
Synchrotrons die Messbereiche liblicher Spektrometer tibersteigt.”>76 Als Alternative
konnen indirekte Messungen herangezogen werden, wie beispielsweise iiber ein
bekanntes Streuprofil einer Materialprobe im Strahlengang.’¢ Fiir die Beschreibung
der Geometrie hat sich hier ebenfalls die Gaufdverteilung etabliert, auch wenn haufig
in elliptischer und nicht rotationssymmetrischer Form. Die Beschreibung der
,Strahlbreite” und darauf aufbauend die betrachtete Flache fiir die Brillanz bezieht
sich hier iiblicherweise auf das quadratische Mittel (RMS) des Strahlquerschnitts als
Radius.””78 Im Sinne der Gaufdverteilung entspricht das der Standardabweichung o.

Eine weitere, aber noch wenig etablierte Methode zur
Brennfleckcharakterisierung im Labor, ist die direkte Linsenabbildung des
Brennflecks auf einen hochauflésenden Detektor. Das Ergebnis ist ein exaktes Bild
des realen Brennflecks ohne eine Abschatzung oder Umrechnung. Als geeignete
Linse, um Rontgenstrahlen abzubilden, kommen diffraktive Fresnell-Zonenplatten
(FZP) aus alternierend absorbierenden (oder phasenschiebenden) und
transmittierenden Zonen in Frage.” Zusatzlich wird ein méglichst hochauflésender
Detektor benotigt. Da diffraktive Optiken monochromatisch abbilden (abhéngig von
der Photonenenergie ergeben sich unterschiedliche Brennpunkte und somit werden
die nicht fokussierten Energien gleichzeitig unscharf abgebildet), muss die
untersuchte Quelle iiber eine intensive charakteristische Photonenemission
verfligen, wie es bei Kupfer oder Gallium der Fall ist. Benachbarte Emissionslinien
miissen deutlich schwécher oder energetisch weit genug entfernt sein. Eine
Umsetzung in der Praxis ist in 3.5.1 gezeigt.

Zusammenfassend muss bei der Angabe der mittleren Brillanz fir die
Vergleichbarkeit immer ebenso die Emissionsflache und die Art ihrer Bestimmung
mit betrachtet werden, denn die Ergebnisse konnen sich erheblich unterscheiden.

3.3 Theoretische Beschreibung und Zusammenhang der
BrennfleckgroBe mit der Modulationsubertragungs-
funktion

3.3.1 Punkt- und Linienspreizfunktion (PSF und LSF)

In einem perfekt abbildenden Rontgensystem mit einem idealen Detektor ist
die Qualitat der Abbildung nur durch die Gegebenheiten des Brennflecks limitiert.
Die Photonenemission der Quelle entspricht dabei der zweidimensionalen
Punktspreizfunktion (Point Spread Function, PSF), welche mit einem Objekt gefaltet
auf den Detektor projiziert wird. Ein perfekt punktférmiges Objekt erzeugt auch auf
dem Detektorbild die Intensitatsverteilung der PSF. Ein infinitesimales Linienobjekt
wird als die Uberlagerung vieler einzelner PSFs abgebildet, der Linienspreizfunktion
(Line Spread Function, LSF). Die LSF entspricht daher dem eindimensionalen
Integral der PSF.79
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LSF(x) = f PSF(x,y) dy 3.4

Betrachtet man in dem System eine wiederum perfekte Absorptionskante, dann
erzeugt die LSF eine ,Verwischung” eben dieser Kante in der Abbildung. Diese
Kantenspreizfunktion (Edge Spread Function, ESF) kann beschrieben werden als die
stiickweise Integration liber die LSF.79

X
ESF(x) :f LSF(x") dx' 3.5

Im einfachen Fall ist die PSF rotationssymmetrisch zur Achse ihrer
Ausbreitungsrichtung. Betrachten wir als Beispiel eine PSF, die durch einen
rotationssymmetrischen Gaufd mit der Amplitude A beschrieben wird, wie es bei der
Beschreibung vieler Rontgenquellen angenommen wird.

x? +y2>

3.6
202

Die Integration zur LSF ergibt in diesem Fall wieder eine Gauf3funktion identischer
Breite.

PSF:g(x,y) =A-exp (—

o x2
LSF:Lg(x):f g(x,y)dy=A-m-0'-exp<—2.o_2> 3.7

—00

Und eine weitere Integration ergibt die ESF.

ESF:Ey4(x) = fx Ly(x)dx'=A-m- o?- (1 +erf (%)) 28
—o o

Fiir den einfachen Gauf3-Fall sind PSF und LSF identisch beziiglich ihres
Verlaufs und unterscheiden sich nur in ihrer Amplitude. Die Abb. 3.1 zeigt die
normierten Verldufe der drei Kurven. Dies ist jedoch ein Sonderfall. Betrachtet man
den Verlauf einer in der mittleren Emission idealisierten zylinderférmigen PSF mit
scharfen Kanten (homogene Emission {iber einen runden Querschnitt,
,Flat Top Beam*), so ergibt sich hierfiir eine schmélere LSF und damit steilere ESF.
Vereinfacht kann man Ausdriicken, dass eine Kante damit scharfer abgebildet wird
als ein einzelner Punkt. Als dritter Fall soll eine PSF in Form der Uberlagerung von
zwei oder mehr Gaufdkurven unterschiedlicher Breite betrachtet werden. Die
Verteilungsfunktion entspricht der Addition der einfachen Gaufdverteilungen aus
Gleichung 3.6, anteilig skaliert iliber die entsprechende Amplitude. Die LSF
konserviert wieder die einzelnen Breiten der PSF-Anteile, jedoch skalieren nach
Gleichung 3.7 die Amplituden zusatzlich mit der Standardabweichung, um den
unterschiedlich starken Beitrag zur Gesamtintensitdt zu beriicksichtigen. Zum
Beispiel stecken bei gleicher Amplitude in der breiteren Gaufdverteilung mehr
Photonen als im schmalen Beitrag, die jedoch alle zur LSF beitragen. Das fiihrt somit
in diesem Fall zu einer breiteren LSF als PSF. Das System bildet also einen Punkt
scharfer ab als eine Linie. Insbesondere bildet der hier betrachtete Doppelgauf eine
Linie am schlechtesten ab, obwohl er von den drei betrachteten Fallen die niedrigste
(und damit eigentlich beste) FWHM aufweist. Das zeigt wiederum die Gefahr der
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Fehleinschatzung iiber die Spotgrofie rein aus der Bestimmung der FWHM bei
unterschiedlichen Verteilungsfunktionen.
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Abb. 3.1 Verlauf von PSF, LSF und ESF fiir drei exemplarische rotationssymmetrische
Verteilungsfunktionen in 2D und reprdsentativ in 3D.

Die im vorherigen Abschnitt besprochenen Spotbestimmung aus der LSF ist
somit fiir den haufigen aber nicht immer giiltigen Gauf3-Fall der PSF zutreffend. Fiir
andere Formen ist die angenommene Verteilungsbreite bei Gleichsetzen von LSF und
PSF aber meistens noch eine gute Naherung. Weiterhin kann darauf hingewiesen
werden, dass technische Anwender, die sich nach den Normen richten, tiblicherweise
nicht fiir die Abbildungsqualitit eines idealisierten Punktes interessieren, sondern in
der Praxis fiir die Abbildungsgiite einer betrachteten Kante oder einer Linie. Diese
werden korrekt mit der LSF beschrieben. Die ,Unsauberkeit” besteht darin, in den
Normen teilweise die LSF mit der Brennfleckgrofie gleichzusetzen, was nur in
Sonderfallen gilt.

3.3.2 Modulationsubertragungsfunktion (MTF)

Die Modulationsiibertragungfunktion (Modulation Transfer Function, MTF)
beschreibt den Kontrast, den ein optisch abbildendes System erreicht, in
Abhangigkeit der Frequenz (~Grof3el) eines betrachteten Objektes (Objekt im Sinne
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von Teilelement einer betrachteten Probe). Die MTF ist fiir niedrige Auflésungen
(grofse Objekte) Ublicherweise 1, der Kontrast (Licht zu keinem Licht) wird also
perfekt iibertragen. Zu hoéheren Frequenzen (kleinere Objekte) nimmt diese
Ubertragungsfunktion in einem realen System ab. Mit der Charakterisierung der MTF
erhalt man einen Maf3stab dafiir, wie gut ein optisches System ein Objekt bestimmter
Frequenz abbildet. Sie kann also als Urteil iiber die Abbildungsqualitdt betrachtet
werden.80 Haufig wird anhand der MTF auch nur die erreichbare Auflésung eines
optischen Systems ausgewertet, ohne die vollstandige Verteilungsfunktion zu zeigen.
Hierzu wird eine Grenze fiir den bendtigten Kontrast definiert (iiblich 10 %) und
dann die hochste erreichbare Frequenz auf diesem Niveau angegeben.

Aus den vorausgegangenen Bestimmungen der PSF und LSF kann direkt die
MTF der Quelle in Abhéngigkeit der Bildfrequenz f betrachtet werden. Die MTF ist
die Fouriertransformation der PSF in zwei Dimensionen (x, y), oder die
eindimensionale Fouriertransformation der LSF.80

MTF(fy, f,) = FF{PSF (x,7)} 3.9
MTF(f) = F{LSF(x)} 3.10

Flir die MTF einer einfachen Gauf3 LSF aus Gleichung 3.7 ergibt sich damit nach
der Fourier-Transformation8182

2
MTF,(f) = A-2m -0 - exp(=2-m?f?c?) 3.12

Die MTF einer Gaufdverteilung folgt also selbst einer Gauf3kurve.

Fiir die Doppelgauf3-PSF, also der Linearkombination von zwei (oder mehr)
Gauf3-PSFs, ergibt sich die MTF ebenfalls wieder als Linearkombination der MTFs der
einzelnen LSFs, anteilig wieder skaliert tUber die Amplitude und der
Standardabweichung o. Der einzelne Beitrag zur MTF(0) skaliert also je mit der PSF-
Amplitude multipliziert mit 0% Die gesamte MTF muss dann entsprechend wieder
auf 1 normiert werden. Die Abb. 3.2 zeigt die daraus resultierende MTF fiir die
Doppelgauf3-PSF aus Abb. 3.1, aufgeteilt nach ihrem Beitrag.
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Abb. 3.2 MTF der Doppelgaufs-PSF separiert nach ihrem Beitrag.

Die urspriinglich breite PSF, im Folgenden als ,Low-Resolution“-Anteil (LR)
bezeichnet, tragt tiberhaupt nur zu sehr niedrigen Frequenzen bis etwa f=3 zur
Abbildung bei. Bei diesen niedrigen Frequenzen stammt dafiir der iiberwiegende
Anteil des Kontrasts aus dem LR-Anteil. Hohe Frequenzen werden dagegen nur durch
den HR-Anteil abgebildet. Beim 10 %-Niveau der gesamten MTF tragen beide Kurven
etwa gleich viel bei. Jedoch wiirde in diesem Fall die Abbildungsleistung des Systems
erheblich unterbewertet werden. Speziell fiir die Untersuchung kleiner Proben sind
sehr niedrige Frequenzen (insbesondere unterhalb der Probendimensionen) nicht
relevant fiir die Abbildungsgiite. Stattdessen muss die von den Kurven
eingeschlossene Flache im bendtigten Auflosungsbereich verglichen werden, welche
effektiv proportional zu den iibertragenen Photonen ist. Hier zeigt sich im
weitergefiihrten Beispiel in Abb. 3.3 wie sich das Verhéltnis erheblich zum ,High-
Resolution“-Anteil (HR) verschiebt, wenn nur mittlere und hohe Frequenzen
bendtigt werden.
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Abb. 3.3 Effektiv wirksamer Teil der MTF fiir die theoretische Untersuchung sehr kleiner Proben.

In einem solchen Fall, wenn die Breiten der Gaufdkurven sich erheblich
unterscheiden (mindestens etwa Faktor 2), ist es valide, fiir die Abbildungsqualitat
entsprechend nur die Photonen aus dem HR-Anteil zu betrachten. Der LR-Anteil wird
nur zu einem Offset in der Bildhelligkeit fiihren. Das 10 % Kriterium findet dann
entsprechend auf den Kontrast der minimalen Frequenzen im untersuchten Intervall
Anwendung. In Abb. 3.4 ist zum Vergleich eine dhnliche Linearkombination aus 3
Gauf3-PSFs mit einem zusatzlichen Beitrag mittlerer Auflésung (MR) und die
entsprechende MTF gezeigt, wie sie spater im Verlauf dieser Arbeit Anwendung
findet.

b)

0.1
=
2,
0.01
0.001
05 0.0 0.5
x [a.u] fla.u]

Abb. 3.4 Modell einer aus drei Gaufskurven zusammengesetzten PSF (a) und korrespondierende MTF (b).
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3.4 , Mittlere Brillanz*

In Abschnitt 3.2 wurden verschiedene Methoden zur Spotgrofienbestimmung
aufgezeigt, die als Ergebnis PSFs oder LSFs ausgeben. Der Zusammenhang und die
Konvertierungsmoglichkeiten zwischen den Verteilungsfunktionen wurde in
Abschnitt 3.3 betrachtet. Es gilt noch ein Kriterium zu finden, welches die eigentliche
Spotgrofie oder Emissionsflache zumindest ndherungsweise beschreibt. Mit diesem
Kriterium kann dann die mittlere Flussdichte (Photonen pro Flache) fiir die Brillanz
bestimmt werden.

Wie beschrieben, ist in Synchrotron bezogener Literatur die Nutzung der
Standardabweichung als Radius fiir die Spotgrofe verbreitet. In der
Laborbezogenen- oder Normungs-Literatur hingegen die FWHM. Beide Grofden
konnen im einfachen Gauf3-Fall einfach tiber

FWHM = ,/81In (2) ~ 2.355 ¢ 3.13

ineinander umgerechnet werden. In der optischen Strahlcharakterisierung
bzw. zur Brillanzbestimmung von Laserlicht ist das 1/e*-Kriterium iiblich, welches
die Breite der Spotgrofie auf einem Niveau beschreibt, bei dem die Intensitiat nur
noch 1/e* des Peakmaximums betrigt.83 Bei einer Gaufiverteilung entspricht das
wiederum den D4o-Kriterum, also der vierfachen Standardabweichung im
Durchmesser.

Das einfachste Vorgehen fiir die mittlere Flussdichte ware nun einfach die
Gesamtzahl der Photonen zu messen und durch die Flache nach einem der genannten
Kriterien zu teilen. Das wiederum wiirde zu einer erheblichen Uberbewertung der
Flussdichte fiithren, da in diesem Fall Photonen dem Peak zugeordnet werden, die
zum Teil weit in den Auslaufern der Verteilungsfunktion liegen. Da es messtechnisch
nur schwierig moglich ist den Photonenursprung zu selektieren, sind passende
Umrechnungsfaktoren nétig. Das 1/e*-Kriterium umschliefRt in seinem Radius bei
einer Gaufdverteilung 87 % aller Photonen ein. Die FWHM beinhaltet im
radialsymmetrischen Fall 50 % aller Photonen. Das RMS-Kriterium mittelt tiber die
inneren 39 % der Photonen. Die Abb. 3.5 zeigt diese Mittelungen grafisch in Form
vom Querschnitt von zylinderférmigen PSFs mit jeweils identischen Volumen zu dem
eingeschlossenen Gauf$ im gleichen Kriterium. Zusatzlich ist die zylindrische PSF des
Falles der Gesamtzahl aller Photonen im FWHM-Durchmesser gezeigt, welche den
Peak weit liberragt.
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Abb. 3.5 Gauf3-PSF und verschiedene Arten der Mittelung im Vergleich in Form von dquivalenten
Zylinder-PSFs, deren Volumen dem der durch den Radius eingeschlossenen Gauf3-PSF entspricht
sowie zusdtzlich den Fall aller Photonen der FWHM zugerechnet.

Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wird als Beschreibungskriterium fiir die
Spotgrofle, sowie die darauf aufbauende Bestimmung der Flussdichte und der
Brillanz, die Spotgrofie iiber die FWHM definiert (wenn nicht anders angegeben) und
die Gesamtphotonenzahl jeweils mit dem Faktor 0.5 gewichtet. Dies dient
insbesondere der Vergleichbarkeit mit anderen Laborwerten. Allerdings ist der
Fehler, der durch ein anderes Kriterium zur Emissionsfliche entsteht, im Regelfall
kleiner als die bereits angesprochene Unsicherheit bei der praktischen Messung.

Simulation von Brillanzen moderner Laborquellen zur
Rontgenmikroskopie

Aus dem vorausgegangenen Abschnitt wird ersichtlich, dass die Messung und
praktische Bestimmung der Brillanz einer Laborrontgenquelle trotz ihrer Relevanz
nicht trivial umzusetzen ist. Insbesondere sind die auf verschiedenen und nicht
immer genannten Wegen ermittelten Werte aus der Literatur dadurch nur bedingt
miteinander vergleichbar. Im Folgenden soll daher fiir drei in ihrer Marktposition
alleinstehenden Rontgenquellen die Brillanz auf Basis von einheitlichen Monte-Carlo
(MC) Simulationen bestimmt werden. Die so ermittelten Werte eines ,idealen”
Systems auf der Grundlage realer Begebenheiten und Betriebsparameter sind dann
als oberes Limit flir die jeweilige Quelle in ihrer genannten Konfiguration zu
verstehen. Die Simulationen wurden in Geant44? (Version 10.5) mit dem
Physikmodell PENELOPE3? (2008) durchgefiihrt. Als Software kam G4Beamline84
(Version 3.6) zum Einsatz. Fur jede Rontgenquelle wurden 1E9 Elektronen der
jeweiligen Energie auf das Target geschossen und die dabei erzeugten Photonen auf
einem virtuellen Detektor im Vakuum erfasst.

Die betrachteten Quellen umfassen die Excillum Liquid-Metal-]et85, welche als
Laborrontgenquelle mit der hochsten Brillanz gilt, der Excillum NanoTube N28¢, eine
transmissionsbasierte Nanofokus-Quelle mit dem kleinsten Rontgenspot bei hoherer
Energie sowie dem Fraunhofer XRM-2 mit einer Rontgenquelle auf Basis eines
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Rasterelektronenmikroskopes8’, das die insgesamt kleinste Emissionsflache
aufweist. Alle drei genannten Gerate existieren am hiesigen Lehrstuhl, wodurch die
theoretische Betrachtung durch praktische Erfahrung bzw. Verifikation gestiitzt
werden kann. Eine Einordnung der in der Simulation bestimmten Werte zu
Literaturwerten erfolgt in 3.6.

3.5.1 Excillum Liquid-Metal-Jet D2

Die Excillum Liquid-Metal Jet Rontgenquelle (LMJ]) hat aufgrund ihres
technischen Aufbaus eine Sonderstellung am Markt. Anstelle eines (festen oder
bewegten) Vollmetalltargets besteht das Target in dieser Quelle aus einer
aufgeschmolzenen Legierung (Ga/In, 95/5 w%), die mit hohem Druck (200 bar) in
die Vakuumkammer eingeschossen wird. Dabei formt diese einen ausreichend
stabilen, zylinderformigen Strahl mit 200 um Durchmesser, dessen Material sich
kontinuierlich erneuert und somit fiir eine hervorragende Warmeabfuhr sorgt.s8 Das
fliissige Metall wird dann in einem grofden Reservoir temperiert, bevor es im
Kreislauf erneut in die Vakuumkammer eingeschossen wird. Die Abb. 3.6 zeigt die
Schematik dieses Aufbaus.

Gallium
Zylinder

Strahlrichtung I

g
Elektronenstrahl

i y
S

Réntgens{rahlung

Abb. 3.6 Schema der Rontgenstrahlerzeugung in der Excillum Liquid-Metal-Jet Rontgenquelle.

Die eingesetzte Legierung ist bereits bei Raumtemperatur fliissig8?, unterliegt
jedoch einer ausgepragten Schmelzhysterese und oxidiert hautbildend bei
Sauerstoffkontakt. Weiterhin auszeichnend fiir die Nutzung als fliissiges Target sind
ein besonders niedriger Dampf- und hoher Siedepunkt von Galliumlegierungen.20
Durch verschiedene Modifikationen war es moglich, ein Vakuumfenster in die
Rontgenquelle zu integrieren, um die Position und Stabilitat des Zylinders optisch zu
verfolgen. Dies ermoglicht die in Abb. 3.7 gezeigten Aufnahmen vom aktiven Jet und
dem optischen Leuchten des Brennflecks.

36 3 Brillanz moderner Laborrontgenquellen



Abb. 3.7 Der durch verschiedene Modifikationen erméglichte Blick in die Vakuumkammer der Liquid-Metal-Jet Quelle
zeigt den zylindrischen Strahl der Galliumlegierung der von oben durch eine Saphirdiise eingeschossen wird. b) In der
Nahansicht ist der 10 um Elektronenspot als Lichtpunkt zu erkennen. Die orange leuchtende Scheibe im Hintergrund
ist eine elektrisch beheizte Graphitfolie, welche das dahinterliegende Austrittsfenster aus Beryllium vor Spritzern und
Ablagerungen der Metalllegierung schiitzt.

Das in der Simulation entstandene Spektrum der Gallium/Indium-Legierung
bei 70 kV Beschleunigungsspannung ist in Abb. 3.8 gezeigt. Charakteristisch sind die
herausstechenden Gallium-Linien K bei 9.25 keV und Kg bei 10.26 keV. Insgesamt
stammen 31 % der emittierten Photonen aus der besonders intensiven Ga-Kq-Linie
(1+2). Zusatzlich sind die Indium-Emissionslinien aus dem Kleineren
Legierungsbestandteil bei 24.21 keV und 27.28 keV zu erkennen.

—— 70 kV, Gal/ln 95/5

m
-

1E-2

1E-3

Rel. Intensitat / 0.1 keV

1E'4 T # T % T L2 T L T x T L T u l" 1
0 10 20 30 40 50 60 70

E [keV]

Abb. 3.8 Rintgenemissionsspektrum fiir eine Gallium/Indium-Legierung 95/5 bei 70 kV
Beschleunigungsspannung.

Das 2D-Histogramm in Abb. 3.9 zeigt die lokale Photonenerzeugung der Ky
Emissionslinie im Querschnitt des Targets aufsummiert iiber die Flussrichtung der
Legierung. Der asymmetrische Elektronenstrahl mit 40 um Breite (z, Gauf3-FWHM)
und 10 pm Hohe (y, Gauf3-FWHM) trifft den Zylinder azentrisch, um in der um 90°
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versetzten Projektion einen bestmoglich runden Spot zu erzeugen. Die Photonen
stammen dabei aus einer Tiefe von bis zu 10 pm von der Targetoberflache entfernt.

Counts (9.25 keV, 200W)

[1 /s« mm?« mrad?« 0.1% BW]
2.5E10

2.0E10

1.5E10

X [um]

1.0E10

5.2E9

Betrachtungs-

richtung
2.6E8

z [um]

Abb. 3.9 Photonenerzeugung im Querschnitt des Targets, aufsummiert tiber die y-Dimension.
Der Zylinderumriss ist gut zu erkennen. Es sind nur Photonen gezdhlt, welche das Target in die
Betrachtungsrichtung verlassen.

Aus der versetzten Rontgenstrahlrichtung betrachtet erzeugen die Photonen,
welche das Target verlassen, die in Abb. 3.10 gezeigte tropfenférmige
Emissionsflache. Aus dieser Verteilung kann die lokale Brillanz des Brennflecks
berechnet werden. Es ergibt sich im Peak ein Wert von
3.3E10 s''mm-2mrad-20.1%BW-1.

Brillanz (9.25 keV, 200W)

[1/8+mm?+mrad®+0.1% BW]
3.5E10

3.0E10
2.5E10

2.0E10

y [um]

1.5E10

1.0E10

5.0E9

0.0

o
-—

o o
-—
'

30

o
o
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Abb. 3.10 Intensitdt der Emissionsfldche betrachtet aus der (Rontgen-) Strahlrichtung und
dargestellt als lokale Brillanz. Der Elektronenstrahl kommt in dieser Ansicht von links.
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Durch die Projektion der Elektronenstrahlellipse auf einen Zylinder ergibt sich
im Gegensatz zu einem flachen und geneigten Target kein exakt symmetrischer
Brennfleck. Der annahernd runde zentrale Peak ist in den Auslaufen senkrecht zur
Flussrichtung einseitig hart begrenzt durch die geometrische Abmessung des
Zylinders, auf der anderen Seite hingegen ergibt sich ein flaches Auslaufen zu einer
Tropfenform.

Die Gauf3-Anpassung fiir die PSF im vertikalen und horizontalen Schnitt durch
den Brennfleck ist in Abb. 3.11 gezeigt. Wahrend die vertikale Richtung nur eine
leichte Verbreiterung der Gaufdverteilung als Folge von Streuung zeigt und sich daher
gut mit der identischen Verteilungsfunktion beschreiben lasst, passt die Anpassung
in horizontaler Richtung nur fiir den oberen Bereich der Kurve. Die unteren Flanken
sind, wie bereits am Brennfleck zu sehen, angeschnitten bzw. abgeflacht. Die
ermittelte Spotgrofde ergibt sich aus beiden Kurven dann zu einer leichten Ellipse von
11.2 £ 0.1 ym auf 13.0 £ 0.6 pm.

a) b)
1.0+ . . 1.0
= Vertikal

GauB-Fit
—— FWHM

Anzahl [a.u.]
o
(4]
Anzahl [a.u.]
o
(4]

0.0 mmg T T ‘ ; 0.@ T T ‘
-20 -10 0 10 20 -20 -10 0 10 20

y [um] X [um]

Abb. 3.11 Vertikaler (a) und horizontaler (b) Schnitt durch die Emissionsfldche, um die PSF fiir beide Richtungen per
Gaufs-Fit zu bestimmen.

Wahrend die beiden Kurven die Spotgrofde nur fiir die Kei-Emission zeigen,
kann dieser Fit ebenso iliber verschiedene Energiestufen durchgefiihrt werden. Die
Abb. 3.12 zeigt die vertikale FWHM in Energieabhingigkeit. Wahrend fiir hohe
Energien nahe der Primirenergie die Brennfleckausdehnung derjenigen des
eintreffenden Elektronenstrahls entspricht, so steigt diese zu niedrigeren Energien
als Folge der mehrfachen Streuung und Wechselwirkung der Elektronen mit dem
Target leicht an. Umso ,weicher” die Rontgenstrahlung, desto grofier somit die
Ursprungsflache.
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Abb. 3.12 Die Abhdngigkeit der vertikalen SpotgréfSe von der eingestrahlten Energie zeigt die
Verbreiterung zu niedrigeren Energien.

Aus dem simulierten Rontgenspektrum und den bestimmten Emissionsflachen
lasst sich abschliefdend die in Abb. 3.13 gezeigte energieabhingige mittlere Brillanz
der Liquid-Metal-Jet Rontgenquelle bei 70 kV Beschleunigungsspannung, 200 W
Elektronenstrahlleistung und 10 pm Elektronenspotgrofie berechnen. Zusatzlich
wurden die Helligkeiten der zusammengefassten Ga- und In-K-Peaks eingezeichnet.
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Abb. 3.13 Energieabhdngige (mittlere) Brillanz der LM]-Quelle ergdnzt durch die Helligkeit der
zusammengefassten Emissionslinien.

Die maximale (mittlere) Brillanz der Quelle am Ga-Peak betragt
2.4E10 s'mm-2mrad-20.1%BW-1, die maximale Helligkeit 3.6E10 s-'mm-2mrad-2. Die
Untersuchungen von Wansleben®! geben zur Einordnung eine gemessene Brillanz
von 5.5E10 bei 20 um Spotgrofle an. Der Hersteller gibt bei 10 um (zur
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Vergleichbarkeit von 125 W auf 200 W skaliert) eine Helligkeit von 6.9 E10 an.%?
Beide Werte liegen etwa um einen Faktor 2 iiber den hier aus der Simulation
bestimmten. Nach den zu Beginn besprochenen moéglichen Abweichungen bei der
Brillanzbestimmung ist eine solch geringe Differenz sehr gut. Zum einen deutet es auf
die Validitdt der Simulation hin (fiir die folgenden beiden Rontgenquellen existieren
keine Referenzwerte), zum anderen darauf, dass die reale Rontgenquelle mit der
Brillanz nahe an das theoretische Leistungsniveau herankommt.

Exkurs: Praktische Verifikation iiber eine Linsenabbildung

Durch die ausgepragte Liniencharakteristik des Gallium-Spektrums ist es bei
dieser Quelle moglich den Rontgenbrennfleck praktisch durch Abbildung mit einer
Zonenplatte zu iiberpriifen. Die diffraktive Natur der Abbildung wirkt dabei als
Energiefilter und bildet nur die Photonen der durch die geometrische Linsenposition
eingestellten Energie ab. Die eingesetzte Zonenplatte besteht aus 1.2 um hohen
zirkularen Goldstrukturen, die auf dem 85 um Durchmesser nach aufien hin eine
abfallende Strukturgrofde bis nur noch 50 nm Breite aufweisen. Die Effizienz der
Abbildung betragt dabei 8.5 %.23 Der Brennfleck wird damit auf den Szintillator
(5.5 pm LSO:Thb, Crytur) eines hochauflésenden Detektors mit 0.6 um Pixelgrofde
projiziert (siehe Anhang A1), welcher die Photonen in optisches Licht umwandelt
und durch eine Mikroskopoptik optisch auf eine SCMOS-Kamera abbildet. Dieses
reale Bild des Rontgenspots zu den identischen Ausgangsbedingungen der
Simulation ist in Abb. 3.14 gezeigt.

Abb. 3.14 Mit einer Fresnel-Zonenplatte und einem hochauflésenden Detektor gemessene
Emissionsfldche einer LMJ-Quelle bei 10 um Elektronenstrahlgrofse.

Der Spot zeigt im Vergleich ein &hnliches Erscheinungsbild mit dem
tropfenformigen Auslaufer. Die hieraus erfolgte Bestimmung der Spotgrofie parallel
zum Vorgehen in der Simulation istin Abb. 3.15 gezeigt. Die Werte liegen nahe an der
Simulation (+ 25 %). Abweichungen koénnen eine Folge der moglicherweise nicht
identischen Elektronenstrahlposition am Galliumzylinder oder einer nicht exakt
stimmenden Fokussierung der FZP bzw. des optischen Systems sein.
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Abb. 3.15 Vertikale und horizontale Emissionsfldche bestimmt aus der gemessenen Intensitdtsverteilung.

Mit diesem Beispiel kann demonstriert werden, wie eine
Zonenplattenabbildung bei Vorliegen der Voraussetzungen eine geeignete
Moglichkeit darstellt den Brennfleck einer Rontgenquelle detailliert zu
charakterisieren.

3.5.2 Excillum NanoTube N2

Die Excillum NanoTube N28¢ ist eine Nanofokus-Rontgenquelle auf Basis eines
diinnen Transmissionstargets aus 500 nm Wolfram auf einem 100 pm dicken
Diamantsubstrat (Abb. 3.16), das fiir eine hohe Auflésung den Emissionsbereich der
Photonen geometrisch beschridnken soll. Das Diamantsubstrat dient neben der
Wairmeableitung als Austrittsfenster der Quelle, so dass die Probe nahe am
Rontgenspot positioniert werden kann, ohne im Vakuum zu stehen. Der fokussierte
Elektronenstrahl weist einen minimalen Durchmesser von 300 nm FWHM auf, der
anhand einer Strukturierung des Targets (Siehe Abschnitt 4.7) durch Messung des
Targetstroms in Abhangigkeit der Position teilweise automatisiert auf Form und
Grofe kalibriert werden kann. Die maximale Targetleistung bei 110 kV Spannung
und kleinstem moglichen Spot betragt 1 W.

Diamantscheibe mit
Wolframschicht

% Elektronenstrahl

Réntgenstrahlung

Abb. 3.16 Schematische Darstellung des Transmissionstargetprinzips der Excillum NanoTube.

Das simulierte Emissionsspektrum ist in Abb. 3.17 gezeigt und weist die fiir
Wolfram charakteristischen K- (59keV - 67keV) und L- (8keV - 12keV)
Emissionslinien auf. Am pragnantesten zeigt sich dabei die Lqi-Linie mit 8.5 % der
Gesamtintensitat. Im Vergleich mit dem Spektrum eines Wolfram Vollmaterialtargets
in Reflexionsgeometrie in Abb. 3.18 zeigt sich die schwichere Auspragung der Linien
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sowie eine Schwerpunktsverschiebung des Bremsspektrums zu niedrigeren
Energien. Dies ist durch den Einfluss des auf die Wolframschicht folgenden
leichtatomigen Diamantsubstrates verursacht, dessen Anteil am Spektrum separiert
mit eingezeichnet ist. Zu beachten ist dabei, dass der grofie Anteil der konstruktiv
abbildenden Photonen aus dem Wolfram stammt, in der Grafik entsprechend der
Differenz beider Linien. Das Diamantsubstrat tragt eher zu einer breit verteilten
Hintergrundstrahlung bei (siehe dazu auch Abschnitt 4.3).

—110 kV, 500 nm W auf 100 pm Diamant
— Nur Diamant

1E-1

1E-2

1E-3

Rel. Intensitat / 0.1 keV

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
E [keV]

Abb. 3.17 Rontgenemissionsspektrum des NanoTube Transmissionstargets aus 500 nm Wolfram
auf 100um Diamant bei 110 kV Beschleunigungsspannung. Zum Vergleich ist der
Spektrumsanteil mit dargestellt, der nur aus dem Diamantsubstrat stammt und tiberwiegend
zum Hintergrund beitrdgt.
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Abb. 3.18 Spektrum eines Wolfram Vollmaterialtargets in Reflexionsgeometrie bei 110 keV.

Die lokale Brillanz im Brennfleck der NanoTube ist in Abb. 3.19 gezeigt.
Entsprechend der symmetrischen Geometrie im Aufbau ergibt sich in der Theorie ein
ebenso radialsymmetrischer Rontgenspot, der neben einem steilen Peak allseitig
weite Ausldufer der Intensitatsverteilung aufweist.
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Abb. 3.19 Lokale Brillanz des Brennflecks fiir die 8.4 keV Emissionslinie. Der Elektronenstrahl
kommt in dieser Ansicht von hinten.

Die Abb. 3.20 zeigt die Naherung der PSF durch das in Abb. 3.4 vorgestellte
Modell der dreifachen GauR-Uberlagerung. Dieses passt zur Betrachtung des
Photonenursprungs. Wahrend der scharfe (HR) Peak nahezu ausschliefdlich von den
direkt eintreffenden Elektronen in der W-Schicht erzeugt wird, stammt die breite
Verteilung am Fufd durch die weit gestreuten Elektronen im Diamanten. Der MR-
Anteil stammt ebenfalls tiberwiegend aus dem Diamanten, jedoch erzeugt durch die
vorgefilterten und bereits im Wolfram einfach gestreuten Elektronen.

1E0 4

= PSF300nme]

1E-1 4

1E-2

rel. Intensitat

1E-3

1E-4
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Abb. 3.20 PSF der NanoTube-Quelle fiir das gesamte Spektrum ab 5 keV.
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Die energieabhdngige Betrachtung der PSF Anteile ist in Abb. 3.21 und Abb.
3.22 gezeigt. Die PSF des primaren HR-Anteils weist weitgehend energieunabhangig
eine Breite von 320 + 4 nm FWHM auf, passend zum erzeugendem Elektronenstrahl
von 300 nm. Der mittlere Anteil ist ebenfalls relativ konstant in der Breite mit
860 *+ 30 nm. Der LR-Streuanteil aus dem Diamanten ist fiir niedrige Energien etwa
8 um Breit und fallt zu hohen Energien ab. Im Mittel iber das gesamte Spektrum
betrdgt die Breite 7.0 £ 1.3 pm. Photonen mit anndhernd der Primarenergie konnen
nur von nicht oder kaum gestreuten Elektronen erzeugt werden und weisen daher
eine Verteilungsbreite entsprechend der des eintreffenden Elektronenstrahls auf.
Erst die Erzeugung niedrigenergetischer Photonen durch vielfach gestreute
Elektronen kann sich weit nach aufien verlagern. Deutlich zu sehen ebenfalls im
Vergleich der Photonenanteile aus den drei Verteilungsfunktionen.

LR
Peak HR
Peak MR
Peak LR

% % m m B

FWHM [um]
[+)]
1

E [keV]

Abb. 3.21 Aufteilung der Breiten nach dem 3-Gaufs-Modell zu verschiedenen Energien
aufgetragen.
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Abb. 3.22 Aufteilung der Verhdltnisse aus den im 3-Gauf3-Modell gefundenen Ndiherungen.

Der HR-Spot hat bei niedrigen Energien einen Anteil von etwa 50 % an der
Gesamtphotonenzahl, ansteigend zu hoheren Energien. Gleichzeitig betragt der
LR-Anteil an den Photonen etwa 35 % bei niedrigen Energien und fallt zu hohen
Energien auf nahezu null ab. Ausgenommen davon sind die Anteile an den
charakteristischen Linien im Spektrum. Durch die an den Linien hohere
Photonenausbeute in einem Material verschieben sich die Anteile an den
Gesamtphotonen. Fiir die Wolfram-Emissionslinien auf etwa 60 % - 80 % im HR-
Spot.

Unter der (konservativen) Annahme, dass nur die HR-Photonen zur Brillanz
beitragen, kann mit den Werten aus Abb. 3.21 und Abb. 3.22 die energieabhingige
mittlere Brillanz im Brennfleck in Abb. 3.23 berechnet werden.
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Abb. 3.23 Energieabhdngige (mittlere) Brillanz der NanoTube-Quelle ergdnzt durch die
Helligkeit der zusammengefassten Emissionslinien.

Die mittlere Peak-Brillanz bei 8.4 keV betragt 1.4E10 s"'mm-2mrad-20.1%BW-1,
nahe an den Werten der LM]-Quelle. Die Helligkeit an der Linie betragt
1.6E10 s'mm-2mrad? nahe an der Brillanz der einzelnen Linie. Der zweite
aufgespaltene Anteil ist in Wolfram weit weniger intensiv als im Gallium.

3.5.3 Fraunhofer XRM-2 Nano-CT

Das Fraunhofer XRM-2 nano-CT ist eine Rontgenquelle (bzw. eine CT-Anlage)
auf Basis eines JEOL JSM 7900 Rasterelektronenmikroskops (REM).87 Ein
fokussierter Elektronenstrahl mit 30 kV Beschleunigungsspannung und -ca.
50 nm FWHM wird dabei senkrecht auf die vorderste Spitze einer an der iiblichen
Probenposition platzierten Wolframnadel gerichtet. Die Nadel weist an dieser Stelle
einen Durchmesser von etwa 50 nm auf. Dies fiihrt zu einer starken geometrischen
Restriktion der Photonenerzeugung und damit zu einem sehr kleinen effektiven
Brennfleck. Die Schematik ist in Abb. 3.24 gezeigt. Die zu untersuchende Probe muss
dann im Vakuum der REM-Probenkammer nahe vor der Nadel platziert werden.

Elektronenstrahl

Réntgenstrahlung

Wolframnadel

Abb. 3.24 Schematik der Rontgenstrahlerzeugung in der Fraunhofer XRM-2 Rontgenquelle.
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Das in Abb. 3.25 gezeigte Emissionsspektrum weist die erwarteten
Charakteristiken eines W-Spektrums auf. Das Bremsspektrum verlauft flacher, da
durch die diinne Nadel gestreute Elektronen das Target verlassen und nicht weiter
zur insbesondere niedrigenergetischen Photonenerzeugung beitragen kénnen.
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Abb. 3.25 Réntgenemissionsspektrum des Fraunhofer XRM-2 bei 30 kV und einer Wolframnadel
als Target.

Durch die geometrische Beschrankung weist die Quelle auch einen in der
duferen Kontur anndhernd perfekt runden und scharf abgegrenzten Brennfleck auf
(Abb. 3.26), in der Praxis beschrankt durch die reale Geometrie der Nadelspitze.
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Abb. 3.26 Lokale Brillanz des XRM-2 an der 8.4 keV Emissionslinie. Der Elektronenstrahl kommt
in dieser Ansicht von oben.

Die PSF kann also gut mit einer Zylinderform beschrieben werden. Das fiihrt
weiterhin dazu, dass neben der bereits sehr guten PSF die fiir die Abbildungsqualitat
wichtige LSF eine noch hohere Auflosung liefert (Vgl. Abb. 3.1). Zu der in Abb. 3.27
gezeigten energieabhdngigen mittleren Brillanz tragen in diesem Fall alle erfassten
Photonen bei.
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Abb. 3.27 Energieabhdngige (mittlere) Brillanz der XRM-2-Quelle ergdnzt durch die Helligkeit
der zusammengefassten Emissionslinien.

Die hochste Brillanz betragt 3.2E9 s-'lmm-2mrad-20.1%BW:-!, die entsprechende
Helligkeit 3.6 s'mm-2mrad-2. Diese sehr guten Werte sind derzeit durch die
Leistungsfdhigkeit des REM, bald danach durch die schlechte Warmeableitung der
diinnen Wolframnadel limitiert.

Einordnung der Brillanzen

Zur Einordnung der Simulationsergebnisse wurden diese in Abb. 3.28 mit
Literatur und Herstellerangaben giangiger Rontgenquellen gegeniibergestellt. Der
Ausbreitungsbereich der Brillanz zwischen einer Standard-Réntgenrdhre und einer
fiihrenden Liquid-Metal-Jet-basierenden Quelle umfasst immerhin
3 Grofdenordnungen.

49




= 1E12 ;

= ®  Referenzwerte

i‘é MetalJet E1+ 160 kv (Br.) | ™ Simulation

- — MetalJet D2 70 kV (Ga)

Q . MetalJet D2+ 160 kV (Br.)

S ’ MetalJet D1 70 kV MuCLS

g MetalJet 70 KV

& 1E10 L Nanotube N2 110 kV "

E Mikrofokus-Drehanode

£ B

@ L XRM Il u

T 1E9 _ )

% ] Mikrofokus-Réntgenquelle petalJet D2 70 kV (In)

E Standard-Drehanode

0 1E8 =

N Standard-Réntgenréhre

]

E

m 1E? T T T T T T T = T T T T 1
6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28

E [keV]

Abb. 3.28 Zusammenfassung der Brillanzen aus den vorangegangenen Simulationen und
Vergleich mit den Literaturwerten verschiedener Laborrdntgenquellen. Enthalten sind (in
absteigender Brillanz) Excillum Liquid-Metal-Jet E1+ 160 kV°3 (Nach Herstellerschreibweise in
neueren Verdffentlichungen oft nur noch als ,Metallet” bezeichnet), MetalJet D2 70 kV (Ga)°},
Metallet D2+ 160 kV°4, Metallet D1 70 kV°5, Mikrofokus Drehanode®s, MuCLS%%, Metallet D2 70
kV (In)*%, Mikrofokus-Rohre®, Standard-Drehanode®> und Standard-Réntgenréhre®s. Die
Bezeichnung ,Br.“ weist darauf hin, wenn sich der angegebene Wert eigentlich auf die
Peakhelligkeit (Brightness) anstelle der Brillanz bezieht.

Das Simulationsergebnis zur Liquid-Metal-Jet deckt sich gut mit den
Literaturangaben. Der Hersteller gibt fiir die verschiedenen Versionen und
Beschleunigungsspannungen der Quelle ausschlieflich Helligkeitswerte an, die aber
von der GrofSenordnung nur wenig iiber den aus der Simulation stammenden Wert
liegen. Die verschiedenen Versionen der Quelle mit unterschiedlicher
Beschleunigungsspannung verursachen im Verhaltnis keinen zu grofien Sprung in
der Brillanz. Die betrachtete NanoTube N2 110 kV liegt mit der Brillanz etwa
gleichauf mit einer modernen Mikrofokus-Drehanode. Der Vorteil der
Energiekonzentration auf kleiner Flache gleicht den Vorteil durch die mechanisch
begriindete Warmeableitung anscheinend gut aus. Die NanoTube ist damit eine der
brillantesten Rontgenquellen und liegt nur knapp unterhalb der Liquid-Metal-Jet
Technologie. Auf der gleichen Ebene rangiert die Munich Compact Light Source
(MuCLS), ein Hybride zwischen einer Laborrontgenquelle und
Synchrotrontechnologie basierend auf einem laserinduziertem inversen Compton-
Effekt.9% Diese Quelle emittiert monochromatische Strahlung, aber besitzt keine
charakteristische Energie, daher bewahrt sie ihre Intensitdt iiber einen breiten
Energiebereich. Das betrachtete XRM-2 liegt mit der Brillanz zwischen Mikrofokus-
Rohre und Mikrofokus-Drehanode, sticht jedoch mit dem kleinsten Brennfleck der
verglichenen Quellen hervor.
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Zusammenfassend konnte gezeigt werden, wie statistische Simulationen ein
Ansatzpunkt sind, um eine Einschatzung iiber die Brillanz von Laborrontgenquellen
zu erhalten, ohne iiber die bendtigte Messinfrastruktur zu verfligen. Speziell ist dies
ein Weg, um wie hier gezeigt verschiedene Konzepte der Strahlerzeugung oder
Targetgeometrien und ihren Einfluss auf die Brillanz miteinander zu vergleichen.
Dies hilft sowohl bei der Entwicklung neuer Rontgenquellen, als auch wenn von
bekannten Quellen keine Messwerte Verfligbar sind.
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4.1 Einfuhrung

Die Leistungsfahigkeit einer Rontgenquelle wird, wie im vorherigen Kapitel
besprochen, iiblicherweise in Form der Brillanz angegeben und verglichen, also
einem Maf$ flir die Photonenerzeugung aus einem definierten Raumwinkel und
Flache.’9 Dieser Wert wird fiir klassische Rontgenquellen oft als anndhernd
proportional zur Elektronenstrahlleistung pro Flache angenommen (siehe 4.2). Zur
Maximierung ist es also erstrebenswert, dieses Verhdltnis aus eingestrahlter
Leistung pro Flache zu erhohen. Das physikalische Limit ist dabei in konventionellen
Quellen durch das Erreichen der Schmelztemperatur im Elektronenfokus auf dem
Target definiert. Durch geometrische Tricks, wie das schnelle Rotieren des
Reflexionstargets relativ zum Elektronenstrahl und der damit verbundenen
Erweiterung der Warmeeintragszone, kann dieser Wert noch weiter gesteigert
werden.%7

Flir Nanofokus-Quellen mit entsprechenden diinnen Transmissionstargetsss,
welche aufgrund ihres hoch fokussierten Elektronenstrahl-Querschnitts
pradestiniert sind fiir eine hohe Brillanz, ist nicht geklart, ob die Annahmen zur
maximalen Leistung aus der Betrachtung der Mikrofokus-Quellen noch Giiltigkeit
behalten. Es gibt nur wenig Untersuchungen, welche sich auf das thermische Problem
von nanoskaligen Elektronenspots auf Multilayer-Transmissionstargets beziehen.
Gerade dieser Multilayer-Aufbau aus einer moglichst photonentransparenten Basis
wie Diamant oder Beryllium sollten aufgrund ihrer hervorragenden
Warmeleiteigenschaften jedoch erst eine hohe Elektronenstrahlleistung
ermoglichen.%8

Es wirft weiterhin die Frage auf, wie Transmissionstargets sinnvoll
strukturiert werden konnen (in erster Linie Schichtdicken), um durch gute
Warmeableitung die Photonenausbeute zu maximieren. Hinzu kommt, dass es
messtechnisch schwierig ist, im laufenden Betrieb die innere Temperatur des Targets
auf nanoskaliger Grofde zu bestimmen. Eine praktische Untersuchung wiirde daher
auf eine Belastung bis zum Versagen des Targets herauslaufen. Zuvor muss jedoch
erst das Verstandnis des aktuell eingesetzten Systems geschaffen werden, um einen
Wert fiir das theoretische Limit aktueller Nanofokus-Transmissionstargets zu
erhalten und darauf aufbauend neue Ideen zu entwickeln. Die Losung dazu soll im
Folgenden mit der schrittweisen Entwicklung eines parametrisierbaren Modells auf
Basis von Monte-Carlo- und FEM-Simulationen erarbeitet werden.

4.2 Literaturuberblick

Die grundsatzliche Energiedeposition von Elektronenstrahlen in Materie sind
bereits ausfithrlich in der Literatur thematisiert worden. Insbesondere seit
Aufkommen der REM- und TEM-Methoden, des Elektronenstrahlschweifdens sowie
der Elektronenstrahllithografie. Besonders hervorzuheben ist dabei u.a. die Arbeit
von Grider%, in der auf Basis der Wéarmeleitungsgleichung ein Modell fiir die
maximale Leistung von Mikrofokus-Rontgenquellen mit metallischen Targets und
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Spotgrofden ab 1-2 Mikrometern aufgestellt wird. Zusatzlich wird das Modell
praktisch mit einem Target unter 45° Anodenwinkel tiberpriift und zeigt in erster
Niherung gute Ubereinstimmung. Allerdings sind die Annahmen in erster Linie fiir
den Fall von niedrigen Energien giiltig, bei denen die Spotgrofie grofier ist als die
erwartete Eindringtiefe der Elektronen. Flynnl0 propagiert fiir klassische
Reflexionstargets einen viel zitierten, ndherungsweise proportionalen
Zusammenhang zwischen Spotgrofie und maximaler Leistung. Als Beispiel fiir ein
simulationsbasiertes Modell soll die Arbeit von Shan!0! erwahnt sein.

Grider beschreibt die Spotgrofde S (Durchmesser) fiir ein Reflexionstarget in
Abhiangigkeit der Elektronenstrahlleistung P mit

§=—_ Y M 4.1
kmp(Ty — To)
Nach Einsetzen der in der gleichen Veroffentlichung genannten Materialparameter
fir die Warmeleitfahigkeit am Schmelzpunkt xyp sowie der Schmelztemperatur Ty
(eine detaillierte Beschreibung der Materialparameter folgt in Abschnitt 4.4.2) ergibt

sich daraus nach Umstellen der lineare Zusammenhang

w
P=12995—-"§ 4.2
um
Flynn propagiert eine Gleichung nach
w
P =144—- 5088 4.3
pum

und Shan empfiehlt fiir einen Anodenwinkel von 10° die Beschreibung mit
w
P =2.9956— - §0.7264 4.4
um

Die drei Formeln sind zum Vergleich in Abb. 4.1 aufgetragen.
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Abb. 4.1 Vergleich der drei angefiihrten Literaturmodelle fiir den Zusammenhang zwischen
Elektronenstrahldurchmesser und maximaler Elektronenstrahlleistung fiir Mikrofokus-
Rontgenquellen.

Kanaya!02 hat ein sehr ausfiihrliches Modell zu den Wechselwirkungen von
Elektronen in Materie auf Basis des Streuquerschnitts aufgestellt. Insbesondere ein
Modell zur tiefenabhingigen Absorption von Elektronen, zur Elektronenreichweite
und zur Riickstreuung. Allerdings gilt auch dieses nur flir Reinmaterialien und lasst
sich nur schwer auf strukturierte Targets iibertragen. Nur wenige Arbeiten in dem
Bereich haben sich mit einem volumetrischen Energieeintrag beschaftigt, wie er
insbesondere fiir Spannungen ab 60 kV bei mikro- und nanoskaligen Spots
vorliegt.103

Wie erwahnt haben sich neben der Rontgentechnologie auch weitere
Fachbereiche sehr intensiv mit dem Energieeintrag eines Elektronenstrahls
beschaftigt. Wéahrend das Elektronenstrahlschweifen vergleichsweise grofde
Spotgrofien und dicke Metallplatten betrachtet!04, dhnelt die Geometrie und die
Strahlparameter bei der Elektronenstrahllithographiel0s bereits sehr dem Fall des
Transmissionstargets. Der Elektronenstrahl trifft hierbei auf ein mehrlagiges System
aus einer diinnen und oft PMMA-basierten Beschichtung auf einem dicken
kristallinen Substrat. Oft in Kombination mit dazwischenliegenden metallischen
Schichten. Hierzu gibt es nun in der Literatur intensive Betrachtungen der
Elektronen-Wechselwirkungszonen in der PMMA-Schicht106, die insbesondere auf
die Streuung der Elektronen, Reflexion an der darunterliegenden Grenzflache oder
der Erzeugung von Sekundarelektronen beruht. Hierbei lassen sich viele Parallelen
in der Form der Wechselwirkungszone erkennen, allerdings sind die
Materialeigenschaften eines Kunststofffilms doch zu unterschiedlich zu dem in
Rontgenquellen benoétigten Materialien, um direkte Riickschliisse auf die
Energiedeposition zu ziehen.

Gegenstand sehr intensiver Untersuchungen war, speziell seit aufkommen der
REM- und TEM-Methoden, die Wechselwirkung zwischen Elektronenstrahlen mit
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diinnen Metallfolien.107 Speziell zu erwdhnen sind hier die Vielzahl der Arbeiten von
Goldstein108 und Lorimer!%9, die unter anderem das Modell aufgestellt haben, dass
der Grofdteil der Wechselwirkung beim Durchgang des Elektronenstrahls und der
daraus resultierenden Strahlaufweitung ndherungsweise mit nur einem Streuevent
beschrieben werden kann.110

Insgesamt wurde sich bisher jedoch nur wenig mit den fiir Rontgenerzeugung
in Transmissionsgeometrie sinnvollen Multilayer-Aufbauten beschaftigt. Wenn,
dann tiblicherweise filir den Grenzfall einer grofieren Spotgrofde als der zu erwarteten
Eindringtiefes, nur mit Fokus auf die Photonenausbeute!11.112 oder mit einem stark
vereinfachten Modell des Warmeeintrags!!3 und dafiir vertieft mit den
Warmeleitungseigenschaften. Es lasst sich auf Basis der vorgestellten Literatur
demnach nur schlecht vorhersagen, wie die Energiedeposition rdaumlich im
Multilayertarget verteilt ist - eine wichtige Basis, um die mdgliche
Elektronenstrahlleistung zu bestimmen. Allerdings lassen sich bereits die zwei
elementaren Schlussfolgerungen ableiten:

Sobald der Elektronenspot so klein wird, dass der Durchmesser
in der gleichen Grofdenordnung liegt wie die Eindringtiefe, so muss
der Energieeintrag volumetrisch betrachtet werden.

Umso kleiner der Spot und damit die Warmeeintragszone wird,
desto besser kann dieser Bereich durch den hohen
Temperaturgradienten und das verhaltnismafiig grofde umliegende
Target gekiihlt werden.103

Ein Rontgenspot der klein ist im Durchmesser und gleichzeitig eine hohe
Eindringtiefe hat, ist aus der thermischen Betrachtung demnach sehr vorteilhaft.
Potenziell also der fiir Nano-CT bendtigte Nanofokus-Spot mit hoher
Elektronenenergie.

Im Folgenden soll ein detaillierteres Modell fiir den Warmeeintrag in ein
Multilayertarget entwickelt werden, dass spater als Ausgangspunkt fiir thermische
FEM-Simulationen dienen kann, um die lokalen Temperaturen und Leistungsgrenzen
in einem Target zu berechnen. Der zu Grunde liegende lokale Energieeintrag soll
dabei statistisch aus MC-Simulationen der Elektronen-Materie-Wechselwirkungen
bestimmt werden, da die zuvor vorgestellten Modelle aus der Literatur die
Verhaltnisse in dem Mehrschichtaufbau zu ungenau wiedergeben.

4.3 Ein Modell fur die Warmeeintragszone

4.3.1 Elektronen-Materie-Wechselwirkung

Trifft ein Strahl aus beschleunigten Elektronen auf feste Materie und
durchlauft diese, so kommt es zu verschiedenen Wechselwirkungen.!1* Wenn ein
Elektron auf ein Materie-Atom trifft, kann es im einfachsten Fall elastisch an diesem
gestreut werden. Es verlasst das Atom mit gleicher Energie aber gednderter
Richtung. Wird das Elektron im elektrischen Feld des Atomkerns (inelastisch-)
gestreut, so dndert es ebenfalls seine Richtung und gibt die dabei verlorene Energie
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in Form eines Photons ab (Bremsstrahlung). Wechselwirkt das Elektron mit der
Elektronenhiille eines Atoms (inelastische Streuung mit der Atombhiille), kann es
diese unter Energieverlust (und Richtungsinderung) in einen angeregten Zustand
tiberfiihren. Dies stellt iiblicherweise den grofiten Teil der Energieumwandlung zur
Warme dar. War die Energieerhéhung ausreichend grof und fallt das Hiillenelektron
dann wieder in den Grundzustand zuriick, kann es seine zusatzliche Energie ebenfalls
in Form eines Photons abgeben. Weiterhin kann das eintreffende Elektron auch ein
Hiillenelektron aus dem Atom entfernen und dieses somit ionisieren. Daraufhin
verlassen zwei Elektronen (Primédr- + Sekundirelektron) das Atom in
unterschiedliche Richtungen und mit unterschiedlicher Energie (Vergleiche
Abschnitt 2.1). [st die Materie in Strahlrichtung ausreichend diinn, kann das Elektron
diese aber auch ohne jede Wechselwirkung durchlaufen. Daneben gibt es noch
weitere Effekte als Folge der Wechselwirkung, wie z. B. die Tscherenkow-Strahlung.
Diese umfassen jedoch nur einen verhdltnismafdig sehr geringen Teil der
Energieabgabe verglichen mit den weiteren dargestellten Prozessen.114

Da bei der dargestellten Elektronenwechselwirkung  ebenfalls
hochenergetische Photonen entstehen, muss zusatzlich die Photonen-Materie-
Wechselwirkung mit betrachtet werden. Auch Photonen konnen elastisch
(Rayleight) gestreut werden. Photonen kénnen beim Auftreffen ein Hiillenelektron
herausschlagen und dabei absorbiert (Photoeffekt) oder inelastisch gestreut
(Compton) werden. Wird die Hiillenleerstelle folgend von einem hoherenergetischen
Elektron gefiillt, kann dieses die iiberschiissige Energie wieder iiber Fluoreszenz
oder Auger-Emission abgeben. Fiir Elektronen und Photonen gilt beim
Materiedurchgang, dass ein Teilchen {iblicherweise nicht nur eine einzelne
Wechselwirkung erfihrt, sondern eine ganze Kaskade von sukzessiven Effekten
durchlauft.114

Flir den Warmeeintrag in die Materie ist die Art der Wechselwirkung zunachst
nachrangig. Entscheidend ist, ob die bei einem Stof3prozess moglicherweise
libertragene Energie wieder in Form eines zusatzlichen Elektrons oder Photons
abgegeben wird. Fiir die Simulation ist also die in Abb. 4.2 vereinfachte Betrachtung
zuldssig: Ein priméres Elektron mit kinetischer Energie wechselwirkt bei Koordinate
(x,y,z) mit der Materie (Energieeintrag), gleichzeitig kann die Materie die Energie
wieder in Form des abgelenkten Elektrons, eines sekundaren Elektrons oder eines
Photons abgeben (Fall 1). Fiir jeden Stof3prozess lasst sich also eine Energiebilanz
aufstellen, bei der die Differenz aus eintreffender und ausgehender Energie als
Wirmedeposition an dieser Koordinate definiert wird. Parallel dazu kann der
Energieeintrag nach dem Stofdprozess eines zuvor erzeugten Photons (Fall 2) oder
eines sekundaren Elektrons (Fall 3) betrachtet werden. Diese Kaskade wird dabei so
lange fortgesetzt, bis die Teilchen von der Materie absorbiert werden.
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Abb. 4.2 Schematische Darstellung der simulierten Wechselwirkungen in Materie. Fall 1:
Elektron, Fall 2: Photon, Fall 3: Sekunddrelektron.

4.3.2 Vergleich zur ,,Continuous Slowing Down Approximation“

Einen ersten Anhaltspunkt fiir die Eindringtiefe von beschleunigten
Elektronen in Materie kann die Continuous Slowing Down Approximation (CSDA)
liefern.11* Diese basiert auf der Annahme, dass geladene Teilchen beim
Materiedurchgang abhéngig von ihrer kinetischen Energie einen konstanten
Energiebetrag verlieren, auch als Bremsvermogen (Stopping Power) bezeichnet.
Wird der Kehrwert der materialabhdngigen Stopping Power von der Anfangsenergie
bis zum Stillstand der Teilchen integriert, erhdlt man die CSDA-Reichweite - den
mittleren Weg, den ein geladenes Teilchen mit der angesetzten Anfangsenergie in der
Materie bis zum Stillstand zurticklegt. Dabei beschreibt die CSDA-Reichweite die
Lange des zuriickgelegten Weges, vernachldssigt aber die Winkel- und
Richtungsanderungen. Sie ist daher immer grof3er als die Eindringtiefe der Teilchen
von der Oberflache. Werte fiir das Bremsvermdgen gangiger Materialien sind gut in
den NIST-Datenbanken dokumentiert.115 Die Werte fiir das Bremsvermogen als Folge
von Anregung und Ilonisation basieren auf der von Bethe vorgeschlagenen
quantenmechanischen Theorie zur Energieabgabe von Elektronen!lé mit der
Dichtekorrektur (Einfluss der Polarisation der Elektronen) nach Sternheimer44.
Zusatzlich muss fiir Elektronen der Anteil der Bremsstrahlungserzeugung am
Bremsvermogen beriicksichtigt werden, auch wenn dieser Anteil fiir Energien unter
1 MeV verhaltnisméfig klein ist und erst bei hoheren Energien dominiert. Die
Berechnung beruht auf der theoretischen Beschreibung von Seltzer#¢ sowie
numerischen Ergebnissen von Pratt!!?. Mit Hilfe der ESTAR-Datenbank kann dann
die Reichweite fiir beschleunigte Elektronen berechnet werden. In Tab. 4.1 sind die
hieraus berechneten Reichweiten fiir gingige Materialien und {ibliche
Beschleunigungsspannungen von 30, 60 und 110 kV zusammengetragen. Es ist zu
beachten, dass diese Werte nur eine Naherung darstellen und insbesondere im
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niedrigen Energiebereich zwischen 1-100keV mit einem Fehler bis zu 10 %
behaftet sind!!8. Dennoch bieten diese Werte aufgrund ihrer einfachen
Zuganglichkeit einen guten Anhaltspunkt flr das Elektronenverhalten.

Tab. 4.1 Berechnete CSDA-Reichweiten aus der ESTAR-Datenbank fiir Wolfram, Kupfer, Diamant und Beryllium fiir
Elektronenenergien von 30, 60 und 110 keV.

Energie Wolfram [um] Kupfer [um] Diamant (3g/cm#3) [um]  Beryllium [pm]
30keV |2 3 7 11

60kev | 7 11 22 39

110 keV ‘ 17 28 60 103

In den als Targetmaterial {iblichen Metallen Wolfram und Kupfer besitzen
Elektronen bei 110 kV eine mittlere Reichweite von 17 pm bzw. 28 um. In den als
Substratmaterialien geeigneten Diamant oder Beryllium hingegen 60 pm bzw.
103 pum. Die Elektronen geben ihre Energie dort also langsamer und iiber ein
wesentlich grofderes Volumen verteilt ab. Weiterhin bestiatigen die Werte in der
Tabelle, wie die Reichweiten fiir niedrigere Energien abnehmen. Bei 30 kV betragt
die mittlere Strecke in Wolfram nur noch 2 pm, in Diamant immerhin noch 7 pm.

4.3.3 Monte-Carlo-Simulationen und Betrachtung der
Elektronentrajektorien

Um die in Abb. 4.2 dargestellte lokale Energiedeposition zu bestimmen, finden
wieder Monte-Carlo-Simulationen auf Basis von Geant44% (Version 10.5) und dem
Penelope3? Modell (2008) statt. Die Simulation wurde in G4Beamline84 (Version 3.6)
aufgestellt. Die Simulationen sollen spéter beziiglich der Quellleistung und des
Elektronenstrahlfokus parametrisiert werden. Daher wurde der Elektronenstrahl
initial als achsenparallel und infinitesimal im Durchmesser angenommen. Die
Geometrie fiir diese Simulation bildet im Wesentlichen die Verhaltnisse in der
Excillum NanoTube N2 110 kV8¢ Nanofokus-Quelle ab. Sie besteht in Strahlrichtung
blickend aus einer 500 nm dicken Schicht Wolfram (elementar, aus NIST), gefolgt von
100 um Diamant (Zusammensetzung elementarer Kohlenstoff, NIST, abweichende
Dichte 3.5 g/cm3 119) in einer Vakuumumgebung. Die laterale Ausdehnung des
Targets in Quaderform wird als 1 mm angenommen und damit wesentlich grofer als
die erwartete Elektronenausbreitung. Parallel dazu wurden die Verhéltnisse in
einem Wolfram-Vollmaterialtarget (kubisch, 1 mm Kantenldnge) auf identische
Weise simuliert, um diese mit zuvor vorgestellten Literaturwerten zu vergleichen
und die Methode zu validieren. Im Folgenden werden demnach alle Schritte parallel
fiir beide Targets durchlaufen und kontinuierlich miteinander verglichen.

Flir die Bestimmung der Elektronenausbreitung wurde der Beschuss mit 1E5
Elektronen simuliert. Der Einfluss der Photonenerzeugung wurde zur besseren
Statistik (Der Anteil an der Energie ist verhiltnismafdig klein gegeniiber den
Elektroneneffekten) mit 1E8 Elektronen simuliert. Eine hohere Anzahl an Teilchen
konnte die Statistik weiter verbessern. Die dabei erzeugten Datenmengen nehmen
jedoch erheblich an Gréfde zu, wodurch eine effiziente Auswertung behindert wird.
Es wurden alle Elektronenschritte bis zur Ausléschung simuliert. Die Erzeugung von
Sekundarelektronen wurde auf eine Energie {iber 1keV beschrankt.
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Sekundarelektronen unter 1 keV wurden nicht erzeugt, sondern ihre Energie direkt
als Warmeeintrag am Ort der Erzeugung betrachtet. Die CSDA-Abschitzung ergibt
fir diese Elektronen eine maximale Reichweite von 10 nm in Diamant, also
verhaltnismafig klein gegeniiber den weiteren Schrittweiten.

Die Trajektorien von je 1000 auf das Transmissionstarget auftreffenden
Elektronen sind exemplarisch in Abb. 4.3 fiir 30, 60 und 110 kV gezeigt. Die Grofie
der Zone, in denen sich die Trajektorien verteilen, passen visuell mit den
Erwartungen aus Tab. 4.1 zusammen. Bei hoherer Energie verteilen sich die
Trajektorien liber ein grofieres Volumen.
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Vakuum Diamant

110 kV

Abb. 4.3 Trajektorien von 1000 Elektronen (rot) aus einem idealisierten Strahl beim Auftreffen
auf das Multilayer-Transmissionstarget (0.5 um W, grau, auf 100 um Diamant, graublau) aus
der MC-Simulation und die Trajektorien der dabei erzeugten Photonen (griin) (fiir
Elektronenenergien von 30, 60 und 110 keV. a) zeigt die Ausbreitung im gesamten Target, b) als
orthographische Darstellung und c) mit Fokus auf die Trajektorien in der Wolframschicht.

Bei der Betrachtung der Trajektorien speziell in der diinnen Wolframschicht
zeigt sich, dass bei 30 kV fast samtliche Streuung iiber kurze Strecken im Metall
stattfindet. Das hat zu Folge, dass ein Grofsteil der Warme auf kleinem Volumen im
Wolfram deponiert wird. Gleichzeitig ergibt sich ein erheblich grofierer lateral
ausgedehnter Bereich, in dem die Photonen erzeugt werden und zusatzlich ein
groflerer Anteil an zuriickgestreuten Elektronen. Die Trajektorien im Wolfram bei
110 kV passen zu der aus dem TEM-Bereich stammenden Annahme von Goldstein!10,
dass die Streuung in diinnen Metallschichten durch die ausreichend grofde freie
Weglange als ein einzelnes Streuevent betrachtet werden kann. Naherungsweise
kann der Metallfilm fir die auftreffenden Elektronen auch wie ein einfacher
Streufilter zur Strahlaufweitung betrachtet werden.

Als Kkleiner Exkurs fallt in der Grafik auf, dass bei 110 kV einige einzelne
Elektronen das 100 pm Diamanttarget durchdringen. Eine einfache Messung mit
einem Pikoamperemeter bestitigt einen Strom von wenigen Nanoampere auf eine
Metallfolie im Abstand von einigen hundert Mikrometern vor dem Austrittsfenster.
Das entspricht einen Anteil von weniger als einem Promille der eingestrahlten
Elektronen.

Der Vergleich mit der Ausbreitung der Trajektorien im Vollmaterialtarget ist
in Abb. 4.4 gezeigt. Neben der niedrigeren Ausdehnung der Elektronenwolke ist zu
erkennen, wie die einzelnen Elektronen nach aufden nicht nur kiirzere, sondern auch
mehr Schritte mit Richtungsanderungen (effektiv Stofsprozesse) zuriicklegen.
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Abb. 4.4 Trajektorien von 1000 Elektronen (rot) aus einem idealisierten Strahl beim Auftreffen
auf ein Multilayer- (a) und ein Vollmaterialtarget (b). In (c) vergridfierte Ansicht der
Trajektorien aus (b).

4.3.4 Allgemeine statistische Auswertung

Die mittlere Anzahl an Stof3prozessen aus der Simulation, welche ein Elektron
vom Auftreffen auf dem Target bis zur Absorption im Material absolviert, sind fiir
beide Targets in Tab. 4.2 aufgelistet. Die mittlere Anzahl bezieht sich dabei auf alle
eingestrahlten Elektronen und nicht nur die im Material absorbierten. Das ist
insbesondere beim Vollmaterialtarget mit einem hohen Anteil an riickgestreuten
Elektronen zu beachten. Diese aus der Simulation stammende Zahl ist nicht identisch
mit der real physikalisch auftretenden Anzahl an Wechselwirkungsprozessen. Bei
einer Vielzahl von Ereignissen erfahrt das Elektron nur eine unwesentliche
Anderung in der Flugbahn oder einen Energietransfer von wenigen eV. Diese ,soft
Events werden in der Simulation gruppiert zusammengefasst, um die
Berechnungszeit zu verkiirzen (hier auf mindestens 1 nm Wegliange und 100 eV
Energiednderung).3?

Tab. 4.2 Mittlere Anzahl an StofSereignissen mit Energiedeposition (inkl. Sekunddrelektronen)
beim Auftreffen eines beschleunigten Elektrons auf das Target.

Energie Wolfram [Anzahl] Diamant [Anzahl]
Multilayer | 30 keV 33,1 12,1
\ 60 keV 23,1 27,6
\ 110 keV 15,4 46,4
Volimaterial ‘ 110 keV 89,9

Erwartungsgemafd verschiebt sich flir das Multilayertarget mit zunehmender
Energie und somit hoherer Weglange das Verhaltnis an Stof3prozessen (und somit
die Energiedeposition) von der Wolframschicht in den Diamanten. Es bestatigt sich
der visuelle Eindruck aus Abb. 4.4, dass die Elektronen gleicher Ausgangsenergie im

4 Entwicklung eines Modells zur thermischen Simulation von Nanofokus-Transmissionstargets



Wolfram-Vollmaterial nicht nur Kkiirzere, sondern auch mehr Schritte unter
erheblicher Winkel oder Energiedanderung zuriicklegen.

Die MC-Simulation basiert darauf, fiir jeden Stofdprozess den vektoriellen
Impuls der Elektronen und Photonen zu berechnen. Dieser Impuls p kann unter
relativistischer Betrachtung nach

E, = |p|2c? + m,2c* — mc? 45
mit der Lichtgeschwindigkeit c und dem Elektronenmassendquivalent!20
MeV
me = 0.511 — 4.6
c

in die kinetische Energie Ex der Teilchen umgerechnet werden.!21

Nach Aufstellen der in Abb. 4.2 gezeigten Energiebilanz zeigt sich fiir das
Vollmaterialtarget in Abb. 4.5, dass ein grofder Anteil von 40,2 % der eingestrahlten
Energie durch zuriickgestreute Elektronen das Target wieder verladsst und nur ein
kleiner Anteil von 1 % der Energie in Photonen umgesetzt werden. Hierbei werden
nur die erzeugten Photonen betrachtet, welche das Target verlassen und nicht an
anderer Stelle im Target ihre Energie durch Absorption wieder deponieren. Die
restlichen 58,9 % werden auf kleinem Volumen in Warme umgesetzt.

I Deponierte Warmeenergie
I Photonenemission
| Rickgestreute Elektronen

40.2%___

T-58.9%

1%

Abb. 4.5 Anteil der Energie, der durch den auftreffenenden Elektronenstrahl mit 110 kV auf ein
Wolfram-Vollmaterialtarget als Wdrme deponiert, als Photonen (die das Target verlassen)
emittiert oder als Elektronen zurtickgestreut wird.

Der Vergleich mit dem Multilayertarget bei gleicher Beschleunigungsspannung
(110 kV) in Abb. 4.6 zeigt, dass dort insgesamt deutlich weniger Energie in Form von
Photonen abgegeben wird. Zusatzlich kommen zu den Photonen aus dem Wolfram
noch zusatzliche Photonen aus dem Diamantsubstrat, welche aufgrund des grofderen
Wechselwirkungsvolumens jedoch nicht oder nur kaum zur Bildgebung genutzt
werden konnen. Der Grofteil der eingestrahlten Energie wird erwartungsgemafs im
Substrat deponiert. Dadurch, dass die Elektronen tiefer in das Material eindringen
und weniger gestreut werden, ergibt sich ein deutlich verminderter Teil an
riickgestreuten Elektronen.
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Abb. 4.6 Anteil der Energie, der durch den auftreffenenden Elektronenstrahl mit 30, 60 und 110
kV auf das Multilayertarget als Wirme deponiert, als Photonen (die das Target verlassen)
emittiert oder als Elektronen zurtickgestreut wird.

Der Vergleich zwischen den Beschleunigungsenergien im Mehrschichtaufbau
zeigt wieder, dass bei niedriger Energie ein Grofteil der Wechselwirkung nur in der
Wolframschicht stattfindet. (Vergleiche Abb. 4.3) Dementsprechend wird unter der
Annahme eines naherungsweise vergleichbaren Wechselwirkungsvolumens
deutlich mehr Energie dort deponiert (37.9 % zu 2.9 %) und mehr Elektronen
zuriickgestreut. Damit ist fiir niedrige Energien auch der Anteil der
Photonenemission hoher, mit 0.18 % der Energie (aus W) bei 30 kV zu nur noch
0.08% bei 110 kV. Das soll jedoch kein Argument fiir eine niedrigere
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Beschleunigungsspannung sein, da bei hoherer Spannung und der entsprechend
hoheren Eindringtiefe mehr Energie vom Target akzeptiert werden kann.

4.3.5 Lokale statistische Auswertung

Die aufgestellte Energiebilanz basiert auf den einzelnen lokalen Stof3prozessen
in den drei Raumdimensionen (x,y,z). Durch eine volumetrisch-statistische
Auswertung und eine Summation der in einem Raumintervall (dx,dy,dz) deponierten
Energie kann daraus die raumlich verteilte Energiedeposition bestimmt werden.
Diese lokale Auswertung ist in Abb. 4.7 aufsummiert iliber eine Raumdimension
gezeigt. Erwartungsgemafd ist zu sehen, dass im Vollmaterial die deponierte
Energiedichte wesentlich hoher ist. Wieder ist in der Form, die bereits in den
Trajektorien in Abb. 4.4 zu sehen ist, die bekannte Wechselwirkungsbirne
wiederzuerkennen.

Multilayer Vollmaterial [MeV/(1E6 - 0.11 MeV - mm?)]
0

1E10

x [um] x [um]

Abb. 4.7 Lokal deponierte Energie (aufsummiert tiber y) fiir das Multilayer- sowie das Vollmaterialtarget.

Aus der lokalen Betrachtung der Energiebilanz, mit der Randbedingung aus
der Energiegleichung (Warmedeposition in [MeV]) und 1E6 eingestrahlten
Elektronen je 110 keV (je nach Anzahl der in der Simulation betrachteten Elektronen
wurden diese einheitlich auf 1E6 skaliert), ergibt sich die uniibliche, aber
schaubildliche Einheit

4.7

MeV ]

1E6-0.11 MeV - mm3
der deponierten Warmeenergie pro eingestrahlter Energie und Volumen. Diese soll

zur Vereinfachung an dieser Stelle beibehalten werden. Nach Multiplikation mit der
Elektronenstrahlleistung ist so direkt die davon abhangig deponierte Energiedichte
ersichtlich.

Die lokale Energiedeposition soll mit einer parametrisierbaren Funktion
gendhert werden. Wie sich aus den vorherigen Graphen vermuten lasst, ist die
volumetrische Energiedeposition durch den Elektronenstrahl im Falle eines
symmetrischen Querschnitts oder wie hier betrachtet mit infinitesimalem
Durchmesser, selbst rotationssymmetrisch zur verldngerten Achse des einfallenden
Elektronenstrahls. Aus diesem Grund kann die statistisch verteilte Energiedeposition
nach Umwandlung in Polarkoordinaten auch tiber
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AV =2m-Ar-Az-r +8
in die lokale Energiedichte tberfiihrt und dann zweidimensional nur noch in
Abhidngigkeit von Radius r und Tiefe im Target z betrachtet werden.

Die Abb. 4.8 zeigt die rotationssymmetrische Energiedichte fiir das Bulk-Target
aus den Simulationen. Pragnant ist der in a) gezeigte und nur wenige Nanometer
breite Peak, dessen Maximum etwa 60 nm unterhalb der Targetoberflache liegt.
Obwohl der umliegende ,Bauch” des Energieeintrags in b) (unter 1E13) um mehrere
Grofdenordnungen unter dem Peak liegt, deponiert er etwa 99 % der eingebrachten
Energie, und 95 % der Energie stammen sogar aus Bereichen unter 1E12, deren Peak
ebenfalls einige Mikrometer nach innen versetzt ist. Der Grofdteil der
Energiedeposition findet demnach nicht an der Targetoberflache, sondern knapp
darunter statt und fallt zur Oberflache hin ab. Dies deckt sich mit der Vorhersage von
Kanaya.102 Die Energie wird dabei fast vollstandig (> 99 %) in einem Radius von
10 um um die Elektronenstrahlachse und in einer Tiefe bis zu 10 um von der
Oberflache deponiert.
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Abb. 4.8 Rotationssymmetrische und lokale Dichte der durch den Elektronenstrahl deponierten
Energie iiber den Radius r und die Tiefe im Target z fiir das Bulk-Target. a) zeigt die Darstellung
mit Fokus auf den zentralen Peak, b) iiber einen weiten Bereich. Die teiltransparente
Uberlagerung zeigt die angewendete parametrisierbare Néherung.

Die identische Auswertung zum Multilayertarget ist in Abb. 4.9 fiir die 500 nm
dicke Wolframschicht und in Abb. 4.10 fiir das darunterliegende Diamantsubstrat
gezeigt, wieder je getrennt nach Peak und Basis. Der scharfe Peak im Wolfram in den
ersten 400 nm von der Oberflache verlauft weitgehend parallel zum Bulk-Target mit
einem dhnlich intensiven und wenige Nanometer breiten Peak ca. 60 nm unter der

67



Oberflache. Allerdings steigt die deponierte Energie in der Schicht zum Substrat hin
zu einem zweiten, etwas breiteren und niedrigeren Peak wieder an, der durch
zurlickgestreute Elektronen aus dem Diamanten verursacht wird. Insgesamt sorgt
der Diamant durch seine langere Elektronenreichweite auch dafiir, dass durch zur
Oberflache zuriickgestreute Elektronen die Energie im Wolfram ebenso in einem
deutlich  breiteren  Bereich  deponiert wird. Durch das  hohere
Elektronenbremsvermdogen im dichten Metall (Vergleiche 4.3.2) ergibt sich ein
Sprung in der Energiedeposition an der Grenzflache zwischen beiden Materialien.
Dieser ist gut sichtbar in Abb. 4.11. Speziell im Peak und in einem ringférmigen
Bereich in einem Radius zwischen 20 und 40 um betragt dieser Sprung etwa eine
Grofdenordnung. Insgesamt stammt die Energiedeposition im Wolfram abseits des
Peaks iiberwiegend aus vom Diamanten zuriickgestreuten Elektronen, wie ein
Vergleich mit den Trajektorien in Abb. 4.4 zeigt (Ausschlief}lich in der Ebene
gestreute Elektronen hatten weiterhin keine ausreichende Reichweite). Dies erklart
auch den ringférmigen Peak in groflerem Abstand zur Achse und die Ursache,
weshalb die Energiedeposition zum Substrat hingeneigt ist. Die Metallschicht wirkt
demnach wie ein Filter auf die durch die Streuung energetisch geschwachten
Elektronen aus dem Substrat und verhindert deren Ausgang aus dem Target. Der
Anteil der rickgestreuten Energie im Multilayertarget fallt deshalb wesentlich
niedriger aus als im Vollmaterial (ab einer ausreichenden Elektronenenergie bzw.
Penetrationstiefe). Zu sehen auch im Vergleich von Abb. 4.3 und Abb. 4.6.

Allgemein zeigt die Energiedeposition im Diamanten ein vergleichbares
Schema wie fiir das zuvor betrachtete Metall. Sie besteht aus einem um mehrere
Grofdenordnungen herausstechenden schmalen Peak und einer in Relation sehr viel
weiter ausgedehnten Basis (r ~ 60 um), in welcher jedoch 99 % der Energie
deponiert wird. Die Ausdehnung der Energiedeposition durch mehrfach gestreute
Elektronen darf fiir kleine Elektronenspots (FWHM < 250 pm) demnach nicht
vernachladssigt werden, wahrend fiir dichtere Materialien diese Grenze wesentlich
tiefer liegt.
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Wolframschicht im Multilayertarget

a)
Lokal absorbierte Energie

- [MeVI(1E6 - 0.11 MeV - mm?).

| 1E16

1E15
\ 1E14
‘l 1E13
| 1E12
1E11
1E10
1E9
1E8
1E7
1E6
1E5

b)
Lokal absorbierte Energie

T [MeV/(1E6 - 0.11 MeV - mm?®)]

j| 1E16
1E15
1E14
| 1E13
1E12
1E1
1E10
1E9
1E8
1E7
1E6
1E5

1E8

1ET

1E6

P

Abb. 4.9 Rotationssymmetrische und lokale Dichte der durch den Elektronenstrahl deponierten
Energie iiber den Radius r und die Tiefe im Target z fiir die Wolframschicht im Multilayertarget.
a) zeigt die Darstellung mit Fokus auf den zentralen Peak, b) iiber einen weiten Bereich. Die
teiltransparente Uberlagerung zeigt die angewendete parametrisierbare Nédherung.
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Diamantsubstrat im Multilayertarget
a)
Lokal absorbierte Energie

—— [MeV/1E6 - 0.11 MeV - mm?)]
T TT—— 1E16

1E15
1E13 1E14
1E13
1E12 1E12
1E11
1E10
1E9

1E8

111

1E7

1E6

1ES

b)
Lokal absorbierte Energie

g ————__[MeV/(1E6 - 0.11 MeV - mm?)]
ey Ty 1l

3 1E16
1E14
1E10'_ 1E13
1E12
0 1E11

3 1E10

] 1E9
1E87 1E8
1E7

4ET 3 1E6

1ES

Abb. 4.10 Rotationssymmetrische und lokale Dichte der durch den Elektronenstrahl deponierten
Energie iiber den Radius r und die Tiefe im Target z fiir das Diamantsubstrat im
Multilayertarget. a) zeigt die Darstellung mit Fokus auf den zentralen Peak, b) iiber einen weiten
Bereich. Die teiltransparente Uberlagerung zeigt die angewendete parametrisierbare
Ndherung.
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Lokal absorbierte Energie
[MeV/(1E6 - 0.11 MeV - mm?)]
——T

1E16g— —

Abb. 4.11 Der Ausschnitt aus der rotationssymmetrischen Ndherung der Energiedeposition im
Multilayertarget zeigt den Sprung an der Materialgrenze. Wolfram in rot, Diamant in blau.

4.3.6 Aufstellen der parametrisierbaren Naherung

Die bisher gezeigten lokalen statistischen Auswertungen sollen mit einer
zweidimensionalen Verteilungsfunktion gendhert werden. Hierzu werden mehrere
liberlagerte Gaufdverteilungen!?? g; nach

(r- To.i)z n (z - Zo.i)z)

(r,z) = A; exp| —
9i(r,z) i "exp (26& 202,

4.9
eingesetzt. Hierbei reprasentiert A; die Amplitude, r und z die Ortsvariablen als
Radius um die Elektronenstrahlachse und Eindringtiefe von der Oberflache mit den
dazugehorigen Verschiebungen rg; und zg; (Mittelwerte) und den Breiten oy,
(Standardabweichungen).

Die gefundenen Parameter sind in Tab. 4.3 zusammengefasst. Die Amplituden
erstrecken sich iiber 5 Grofenordnungen, die Verteilungsbreiten iiber 3
Grofdenordnungen vom Nanometer- bis in den Mikrometer-Bereich. Das
Raumintegral der Naherung (entsprechend der Energiedeposition) deckt sich zu
>99,9 % mit den in Abb. 4.5 bestimmten Wert aus der allgemeinen statistischen
Auswertung. Die graphische Uberlagerung der statistischen Auswertung mit der
Naherungsfunktion ist bereits in Abb. 4.8 mit eingezeichnet (dunkelblau-
transparente Ebene).
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Tab. 4.3 Parameter fiir den Gauj3-Fit der Energiedeposition fiir das Bulk-Target.

i Ai O 20,i O:
[MeV/(1E6-0.11 MeV-mm?)] [mm] [mm] [mm]

1 | 1.0E16 6.0E-6 6.0E-5 7.1E-4
2 | 6.0E14 2.2E-5 1.9E-4 6.4E-5
3 | 9.0E13 6.5E-5 3.3E-4 1.3E-4
4 | 8.0E12 2.3E-4 6.2E-4 2.3E-4
5 | 1.3E12 5.5E-4 1.2E-3 4.2E-4
6 | 5.0E11 1.4E-3 1.4E-3 1.3E-3
7 | 1.9E11 2.7E-3 2.9E-3 2.1E-3

Tab. 4.4 Parameter fiir den Gaufs-Fit der Energiedeposition fiir das Diamantsubstrat im

Multilayertarget.
i Ai ro,i Or Zo,i Oz
[MeV/(1E6:0.11 MeV-mm?3)] [mm)] [mm] [mm] [mm]

1 | 5.0E13 8.0E-5 -4.0E-4 6.0E-4
2 | 1.0E12 3.5E-4 5.0E-4 9.0E-4
3 | 5.0E10 1.4E-3 2.5E-3 1.6E-3
4 | 2.7E10 1.8E-3 5.0E-3 2.0E-3
5 | 7.0E9 4.3E-3 9.2E-3 5.5E-3
6 | 1.3E9 4.0E-3 1.2E-2 2.7E-2 8.0E-3
7 | 5.0E8 1.0E-2 1.0E-2 1.0E-2 8.0E-3
8 | 3.0E8 1.1E-2 4.3E-2 4.7E-3
9 | 2.7E8 2.6E-3 9.0E-3 1.1E-2 1.0E-2

Tab. 4.5 Parameter fiir den Gaufs-Fit der Energiedeposition fiir die Wolframschicht im
Multilayertarget.

i A ro,i Or Zo,i Oz

[MeV/(1E6:0.11 MeV-mm?3)] [mm] [mm] [mm] [mm]

1 | 8.0E15 1.1E-5 6.5E-5 6.0E-5

2 | 1.3E14 9.0E-5 4.9E-4 2.8E-5

3 | 8.0E13 6.7E-5 3.0E-4 8.0E-5

4 | 3.0E12 3.0E-4 5.0E-4 1.2E-4

5 | 11E9 1.3E-2 5.0E-4 2.3E-4

6 | 3.4E8 2.8E-2 7.5E-3 5.0E-4 2.3E-4

Tab. 4.6 Parameter fiir den Laplace-Fit der Energiedeposition fiir die Wolframschicht im
Multilayertarget. (Parameter f wird erst in Absatz 4.3.7 benétigt)

i Wi ai fi
[MeV/(1E6-0.11 MeV-mm?3)]
1 | 1.0E12 2300 650
2 | 5.0E9 600 183
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Im Multilayertarget erfolgt der Fit separiert fiir beide Materialien. Die
Energiedeposition im Diamantsubstrat kann mit neun {iberlagerten
Gaufdverteilungen gut gendhert werden (siehe Tab. 4.4). Zur Anpassung des steil
abfallenden Peaks im Wolfram, mit in der logarithmischen Darstellung
streckenweise anndhernd linear abfallenden Flanken (siehe Abb. 4.9 a fiirr € [0.5 pm,
1 pym] und r € [1 pm, 2 um]), werden zur Nadherung zusatzlich zu sechs
Gaufdverteilungen zwei Laplace-Verteilungen23 |; nach

li(T) — Wi CemaT 4.10

mit der Amplitude W; und dem Koeffizienten «; eingebracht. Die bestimmten
Parameter sind in Tab. 4.5 und Tab. 4.6 zusammengefasst. Die angewendete
Nadherung ist in den Darstellungen von Abb. 4.9 und Abb. 4.10 mit eingezeichnet. Die
Gesamtenergiedeposition der Naherung deckt sich wieder mit der Erwartung aus der
statistischen Auswertung.

Die Abb. 4.12 und Abb. 4.13 konnen anhand der bestimmten Ndherung die
lokale Energiedeposition in beiden Targets anschaulich durch logarithmische
[soflachen darstellen. Im Vollmaterial geht die Form von der charakteristischen und
innen verbauchten Birnenform fiir hohe Werte mit 2 - 3 pym Eindringtiefe schnell in
die Form eines abgeflachten Rotationsellipsoiden liber, dessen Mittelpunkte 3 - 4 um
unter der Materialoberflache liegen.

Im Multilayertarget wird im Diamanten eine hohe Energiedichte zuerst in
schmaler ellipsoider Form deponiert, geht dann in die charakteristische Birnenform
mit etwa 30 um Eindringtiefe tiber und fallt nach auf3en zu grofien Abstanden wieder
in einer ndherungsweise abgeflachten Ellipsoidenform ab.

1E6-0.11 MeV - mm3

Abb. 4.12 Energiedeposition eines infinitesimalen Elektronenstrahls von 1E6 Elektronen mit
110 keV beim Auftreffen auf ein Wolframtarget. Die Dichte der Energiedeposition ist durch
logarithmisch ansteigende Isofldchen der bestimmten Ndherung dargestellt.

73




MeV
1E6-0.11 MeV - mm?3

Abb. 4.13 Energiedeposition eines infinitesimalen Elektronenstrahls von 1E6 Elektronen mit
110 keV beim Auftreffen auf ein Wolfram-Diamant-Multilayertarget. Die Dichte der
Energiedeposition ist durch logarithmisch ansteigende Isofldchen der bestimmten Nédherungen
dargestellt.

Zusatzlich kommt hier der Warmebeitrag im Wolfram zu tragen, der dhnlich
einer aufgebrachten Scheibe betrachtet werden kann, welche von oben das Substrat
beheizt. Die hohere Depositionsdichte im Wolfram zeigt sich ebenfalls durch ein
Uberstehen der betrachteten Isoflichen iiber den Mantelflichen im Substrat, wie es
im Ausschnitt in Abb. 4.14 zur Verdeutlichung gezeigt ist.

Abb. 4.14 Die Detailansicht der Energiedeposition in Isofldchen fiir das Multilayertarget zeigt
die hohere Depositionsdichte im Wolfram durch tiberstehende Ringe in der Ansicht.
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4.3.7 Parametrisierbare Abhangigkeit vom Elektronenstrahldurchmesser
Das detaillierte Modell des Warmeeintrags fiir einen infinitesimalen
Elektronenstrahl (oder je nach Betrachtung ein einzelnes senkrecht auftreffendes
Elektron) soll mit einer realititsndheren endlichen Breite beschrieben werden. Der
Intensitiatsquerschnitt des Elektronenstrahls wird dabei der Gauf3-Form
entsprechend mit einer Breite o.. angenommen und mit
1 r?
Ge- (1) = P,- Sz eYP <— 552 ) 4.11

e e~

beschrieben. P, beschreibt die insgesamt eingestrahlte Leistung des
Elektronenstrahls. Es ist zu beachten, dass diese nicht mit der iublicherweise
gemessenen Targetleistung einer Rontgenquelle identisch ist, da in ihr auch nicht
deponierte Leistungsbestandteile, wie z.B. aus zuriickgestreuten Elektronen,
enthalten sind. Die rdumliche Verbreiterung der in 4.3.6 beschriebenen Naherung
stellt eine Faltung der Energiedeposition mit der Elektronenstrahl-Form dar, im
ersten Fall also eine Faltung der Gauf3verteilung nach Gl. 4.9 mit Gl. 4.11. Hier kommt
zu Hilfe, dass eine Gaufdverteilung gefaltet mit sich selbst oder einer weiteren
Gaufdverteilung mit den Breiten o, und o, wieder eine Gauf3 Verteilung mit der neuen

Breite or nach
Op = ’o‘é + o'g 4.12

ergibt.12¢ Damit folgt fiir die Energiedeposition nach der Faltung beider Zeilen eine
verbreiterte Verteilung G; nach

Gi(r,z) = g;(r,2) * ge-(r) 13
und damit
2
Gi(r,z) = Py - A; %
Ur,i + Og-
- exp _( (r— ro,i)z n (z- Zo.i)2>
2 (0'3’1- + 062-) 2 crzz_l- 4.14

Zur Validierung des Vorfaktors und damit der Konstanz der Gesamtenergie vor und
nach der Faltungsoperation konnen die Exponentialterme aus Gleichungen 4.9 und
4.14 in der x,y-Ebene (senkrecht zum Elektronenstrahl) integriert werden.

2 e (r—r00)"  (z-2)"
fo foexp —< Zarz,i + 5 o2 dr de

Z,1

= 2m o?; - exp ——(Z — Zo’i)z
7,1 20_22"’ 4‘15
2m oo (T—Tol')z (Z—ZOL')Z
— : + ! dr d
oL e (z (Z+or) 202 )]

2

=21 (a2, + 02-) - exp (- —(Zz_zg'i) ) 416
Jz,i

und bestatigt damit den Vorfaktor
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R 4.17
2 2 -

Oy T 0g-

Zur Beschreibung der Energieausbreitung in der Wolframschicht muss zusatzlich zur
Gauf3- auch die Laplace-Verteilung in Gleichung 4.10 mit Gleichung 4.11 gefaltet
werden.

Li(r,z) = l;(r,z) * ge-(r) 4.18
Daraus ergibt sich125.126
Li(rl Z) = Pe_ ) Wl ) S(O-T,i)

a
exp (E (—2r+a- 03—))

a-c:-—r a 5
- 1—erf<—\/§'0_ > +exp<z-(2r+a-ae—)>

a-o-+r
' 1_erf< \/7'06—> 4.19

mit einer Normierungsfunktion s(o.;) nach

1
S(Ur,i) = Eexp(_fi * O¢-) 420
und einem empirisch bestimmten Faktor f;, welcher in Tab. 4.6 mit aufgefiihrt ist,
sowie der Gaufdschen Fehlerfunktion erfnach

A
erf(x) = \/_E.f e drt 4.21
0

Abschliefsend wird noch ein Umrechnungsfaktor benotigt, um die Leistung aus
den Simulationen nach Gleichung 4.7 mit der Elektronenstrahlleistung in der
tiblichen Einheit [W] zusammenzubringen. Da sich die Elektronenstrahlleistung nur
aus der Beschleunigungsspannung und der Stromstirke des Elektronenflusses
ergibt, gilt auch hier der bekannte Zusammenhang

1W =1V 1A 422
Das Ampere wiederum ist liber die Elementarladung e!?! definiert nach
e=1.602-10"14"s 423
und damit ergibt sich der Konvertierungsfaktor
1 Mev =9.1-107° Werwirmung 4.24
1E6 - 0.11 MeV - mm3 Weiektronenstranileistung * TM®

Mit diesem Satz an Gleichungen kann folgend die Warmedeposition in beiden
betrachteten Targets fiir 110 keV Beschleunigungsspannung parametrisch abhangig
von der Elektronenstrahlleistung und der Elektronenstrahlbreite beschrieben
werden.
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4.4 Thermische Simulationen eines Multilayertargets in
einer Nanofokus-Rontgenquelle

Zur Berechnung der Temperaturverteilung in den Rontgentargets unter
Elektronenbeschuss sollen im Folgenden Simulationen nach der Finite-Elemente-
Methode (FEM) auf der Basis von COMSOL 5.6 durchgefiihrt werden. FEM-
Simulationen sind insbesondere in den Ingenieurswissenschaften weit verbreitet,
um komplexe Probleme in Simulationen (z. B. aufwendige Geometrien, auf welche die
bekannten Formeln nicht anwendbar sind) loésen zu konnen, indem die
Problemstellung in endlich kleine (finite) Teilstiicke zerlegt wird, innerhalb denen
mit den klassischen Formeln fiir geometrisch lineare Probleme gerechnet werden
kann. Die FEM-Simulation l6st aufeinanderfolgend fiir jedes Teilvolumen die
betreffenden Gleichungen, um die ortsabhingige Losung fiir das libergeordnete
Geometriemodell zu erhalten.

Fiir die hier prasentierte Problemstellung bedeutet das konkret die
Bestimmung der ortsabhdngigen Temperatur und der Warmeverteilung im Target,
um die maximale Energie zu finden, bis das Target lokal an die thermische
Belastungsgrenze stof3t. Der Einsatz von FEM-Simulationen zur Bestimmung des
thermischen Limits in Rontgentargets wurde bereits zuvor demonstriert (z. B. bei
Plankensteiner!?’ oder Zhang!%3) und auch die Betrachtung von Diamantsubstraten
ist bereits erfolgt (z.B. Stupplel?8 oder Delfaure!!3), jedoch nicht mit einem
vergleichbar detaillierten Modell fiir den Warmeeintrag und der hier betrachteten
Target-Geometrie.

4.4.1 Die Warmetransportgleichung

Die thermische Berechnung der FEM-Simulation basiert im Wesentlichen auf
dem bekannten ersten Hauptsatz der Thermodynamik: Der Energieerhaltung. Die
Anderung der Summe aus kinetischer und innerer Energie in einem Kérper oder
einem wie hier betrachteten finiten Volumen ist gleich der eingebrachten
mechanischen Kraft im Inneren oder an der Oberfliche sowie der eingebrachten
Warme durch Strahlung oder Leitung.12° Als Formel ausgedriickt bedeutet dies fiir
ein Volumen V (die folgenden Formeln basieren auf dem COMSOL
Referenzhandbuch!30 sowie der Arbeit von Maugin!2® und wurden an die hier

betrachtete Problemstellung angepasst):

dE, dKy
W + F = Pext + Qexcn 425

mit der inneren Energie Ey, der makroskopischen kinetischen Energie Ky, der
Leistung durch mechanisch einwirkende Krifte P.: sowie der eingebrachten und mit
der Umgebung ausgetauschten Warme Qexs. Die Leistung P,y setzt sich wiederum
zusammen aus der Variation der kinetischen Energie des Korpers und der
verrichteten Spannungsleistung Psq.

dK,

Pext = W + Pyt 426

Die Kombination von Gleichung 4.25 mit Gleichung 4.26 ergibt folgend die
Warmebilanzgleichung:
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dEy
W = Pty + Qexcn 427

Die hier noch enthaltene Spannungsleistung ergibt sich daraus, dass diese beim
Abbau durch interne Energieumwandlung von der mechanischen Kraft in zuséatzliche
Warmeenergie umgesetzt wird.

Die innere Energie in einem Volumen,

E, = f E dm 4.28
14

beziehungsweise deren zeitliche Anderung, kann unter der Annahme einer in einem
betrachteten Segment konstanten Masse auch als Integral iiber das Volumen mit der
konstanten Dichte p betrachtet werden.

dEy dEd _ dEdV 129
ac ), ac TP, '

Die Spannungsleistung kann aus der Kontinuumsmechanik abgeleitet werden
(hier nur zur Vollstandigkeit erwdhnt, zur Herleitung siehe dazu Maugin129) und ist
folgend  definiert iiber den Cauchy-Spannungstensor ¢ und dem
Dehnungsratentensor D (Verkniipft tiber den Operator ,:“
Kontraktion) als

als mathematische

Py, = j (o:D)dV 4.30
%4

Die Austauschwdrme fasst den Energiefluss iiber Warmeleitung,
Warmestrahlung und zusatzlicher Erwarmung zusammen nach

Qexch = — (q ’ ﬁ)ds - (qr 'ﬂ)ds + f Qdv 4.31
av av \%4

mit dem Warmefluss durch Warmeleitung g, dem Warmefluss durch Strahlung g-
sowie zusatzlichen Warmequellen Q z. B. aus Einstrahlung, Joulesche-Erwarmung
oder der hier betrachteten Energiedeposition aus Elektronenstofiprozessen. Der
Vektor n beschreibt dabei die Normale der betrachteten Grenzfldche.

Durch Einsetzen der Komponenten aus Gleichung 4.29, 4.30 und 4.31 in 4.27
erhalt man folgend die Warmebilanzgleichung

dE
pf —dV+ | (q-n)ds+ | (qr-n)ds
|4 dt av

av
= f (o:D)dVv + f Qav 4.32
v 1%
welche in eine lokale Form uberfiihrt werden kann:
E
pr+Va+a) = 0:D+Q 4.33

Eine Anderung der inneren Energie in einem Festkérperelement wird danach
hervorgerufen oder ausgeglichen durch Waiarmeleitung, Warmestrahlung, der
Umwandlung von Spannungswirme oder einer zusatzlichen volumetrischen
Wirmequelle.
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Den Zusammenhang zwischen der Anderung der inneren Energie und einer
Temperaturanderung stellt die spezifische Warmekapazitit eines Materials Cp nach

dEy dr

E TR AT

her und fiihrt nach Einsetzen zur temperaturabhangigen Differentialgleichung

4.34

dT
pCr o +V(@+qr) = 0:D +Q 435

nach welcher die FEM-Simulation die lokale Temperatur in einem Volumenelement
bestimmt.129.130

Im hier vorliegenden Fall eines mechanisch statischen Systems und unter
Vernachldssigung der Strahlungswarme vereinfacht sich der Term zu
ar  Q—Vq
dc pCp
Die enthaltene Warmeleitung ergibt sich wiederum aus dem lokalen
Temperaturgradienten iiber die materialabhdngige Warmeleitfahigkeit .

g = —KVT 4.37

4.36

Die Losung der Differentialgleichung in der FEM-Simulation zur Bestimmung
der Temperatur benétigt demnach neben der zuvor aufgestellten Gleichung fiir den
Temperatureintrag von allen beteiligten Materialien die Stoffeigenschaften
Warmeleitfahigkeit, Dichte und die spezifische Warmekapazitat.

4.4.2 Das Materialmodell

Wahrend fiir Berechnungen mit kleinen Temperaturgradienten die
Materialeigenschaften haufig als konstant angenommen und mit den bei
Raumtemperatur bestimmten Werten gerechnet wird, herrschen im Brennfleck
einer Rontgenquelle steile Temperaturgradienten. Diese reichen von der
Umgebungstemperatur bis moglicherweise zum Schmelzpunkt, und erstrecken sich
materialabhdngig teilweise tiber mehrere tausend Kelvin. Es ist daher notwendig, das
Materialmodell mit den eingesetzten Materialparametern temperaturabhdngig zu
definieren. Die eingesetzten Ndherungen basieren dabei auf in der Literatur
dokumentierten Messungen.

Wolfram ist das Reinmetall mit dem hoéchsten Schmelzpunkt von 3680 K
(Literatur 3650 K- 3693 K)131 und unterliegt damit in der thermischen
Bestiandigkeit eines Elementes nur knapp dem reinen Kohlenstoff32, Diese
Temperaturbestandigkeit bei gleichzeitig hoher Kernladungszahl (74, relevant fir
hohe Konversationseffizienz!33) und dem niedrigsten Dampfdruck aller Metalle
pradestinieren dieses Element daher als Targetmaterial fiir eine Rontgenquelle. Fiir
den Schmelzpunkt ist zu beachten, dass erste Auswirkungen des Schmelzens an
Fehlstellen oder Materialkanten bereits bei etwas niedrigerer Temperatur zu
beobachten sind. Fiir die Simulation von Wolfram im Folgenden wurde fiir die
spezifische Warmekapazitat die Naherung nach

Cpw(T) =135.76 +9.1159-1073 - T + 2.3134-107° - T3

—6.5233-105 -T2 [kg]—K] 4.38
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die Warmeleitfahigkeit nach

1f w
T) = 108.34 — 0.0105 - T + 23420 — [—] 4.39
o (1) Tlm -k

sowie die Dichte nach
19.25 g

T) =
pw(T) (1-6.76-10"5+391-10"6-T +8.98-10"10-T2)3 lcm3
eingesetzt, welche das Materialverhalten je tliber einen weiten Temperaturbereich
gut beschreiben.131

] 4.40

Wahrend die Materialeigenschaften fiir ein bekanntes Reinmetall wie Wolfram
gut untersucht und dokumentiert sind, unterliegt das Modell fiir die
Materialparameter eines CVD-Diamanten (Chemical Vapor Deposition) einer
deutlich grofderen Unsicherheit. Insbesondere Faktoren wie die chemische Reinheit
und Verfahrensparameter, welche insbesondere die Morphologie wie die
Kristallitgrofde und -grofdenverteilung beeinflussen, sind bei einem kommerziellen
und zu einem Target verarbeiteten CVD-Diamanten unbekannt. Diese Unsicherheit
betrifft speziell die Warmeleitfahigkeit, welche im besten Fall die Werte natiirlicher
Diamanten von etwa 2200 [W m-! K-1] erreicht!34, unter verschiedenen Umstianden
aber auf 70 % dieses Wertes sinken!35 kann. Weiterhin weisen CVD-Diamanten eine
Anisotropie in der Warmeleitfahigkeit beziiglich ihrer Herstellungsebene von bis zu
20 % auf.134 Der Grund dafiir liegt in der Morphologie. CVD-Diamanten werden durch
Abscheidung aus der Gasphase auf einem Substrat produziert. Dadurch beginnen im
einfachsten Fall unzahlige, in sich homogene Kérner vom Substrat aus zu wachsen,
bis diese zusammenstofien. Mit zunehmender Schichtdicke steigt damit auch der
durchschnittliche Durchmesser einer kristallinen Saule.13¢ Es existiert dadurch in
diesen Diamanten ein Grofiengradient der einzelnen Kérner. Die phononenbasierte
Warmeleitung wird nun durch die Korngrenzen und insbesondere durch die hohere
Konzentration von Defekten und Fremdstoffen an den Grenzflachen durch Streuung
und Reflexion gestort.!37 Dies fiihrt zu diesem beobachteten Gradient in der
Warmeleitung, parallel zum Gradienten der Korndurchmesser und somit senkrecht
zur Substratebene. Das hier aufgestellte Materialmodell vernachlassigt diese
mogliche Anisotropie und versucht eine gute Naherung an die Materialparameter
nach dem Stand der Technik.

Fiir die Warmeleitfahigkeit des CVD-Diamanten wird daher die
Temperaturabhangigkeit nach

6804
V2m-0.725T

(055t (in(es)) ) el

angesetzt,135 fiir die spezifische Warmekapazitat findet die Naherung

kp(T) =100 | 2.646 +

J
- _ .0.9987 |—L— 4.42
Cpp(T) = 2074 — 3315 -0.998 [kg_K]

Anwendung?!38 und die Dichte wird mit
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4.43
(1+1076-(5.898 — 7.921 - 0.9987) - T)3 Lem3

pp(T) =

beschrieben119.139,

Die thermische Belastungsgrenze eines Materials ist tublicherweise die
Schwelle zum nachsten Phasenzustand. Bei klassischen Metallen, ausgehend von der
Raumtemperatur und Normaldruck, also die Schmelztemperatur, wie weiter oben
bereits fiir Wolfram erwdhnt. Diamant hingegen, als metastabile Form des
Kohlenstoffs, erfahrt seine Temperaturgrenze fiir atmosphéarische Bedingungen
bereits bei etwa 900K, ab welcher er zu verbrennen beginnt.140 Unter
Sauerstoffausschluss, z. B. im Vakuum, beginnt der Diamant ab etwa 1700 K141.142 mit
einer oberflachlichen Transformation zu Graphit, speziell ausgehend von
Oberflachenfehlstellen oder Verunreinigungen. Ab 2200 K wandelt sich der Diamant
vollstandig in Graphit um.140 Die Umwandlung ist auch optisch in Form einer
Eintriibung und spater Verdunkelung zu beobachten!#!, sowie im Anfangsstadium als
einzelne Ausbliihungen an der Oberflache!40. Mit der Graphitisierung verliert der
Diamant seine herausragenden Eigenschaften, insbesondere die Festigkeit und
Warmeleitfahigkeit!43 verringern sich um mehrere Gréf3enordnungen. Speziell CVD-
Diamanten sind davon betroffen, dass die Graphitisierung nicht nur an der
Oberflache auftritt, sondern sich zudem an den Korngrenzen innerhalb der
Diamantschicht konzentriert. Dies fiihrt zu einer verminderten Warmeleitung in der
Ebene senkrecht zu den Kristallsdulen und erhoht gleichzeitig den Gradienten der
Warmeleitung, entsprechend der lokalen Korngrofde.144

Mit dem Beginn der Graphitisierung setzt sich eine Kaskade an Reaktionen in
Gang. Durch die schlechtere Warmeableitung erwarmt sich das Substrat lokal noch
starker, was die Graphitumwandlung weiter beschleunigt und das aufliegende Metall
zum Schmelzen bringen kann. Es muss also bereits der Start dieser Reaktionen
vermieden werden.

Den besprochenen thermischen Grenzen kann demnach keine absolute
Temperatur zugeschrieben werden, bei der das Target schlagartig versagt. Wie
beschrieben handelt es sich um schleichende Prozesse, welche die
Materialeigenschaften kontinuierlich verschlechtern. Daher wurden fiir die
Grenztemperatur in den Simulationen konservativere Werte als in der Literatur
definiert. Fiir Wolfram wurde ein Limit bei 3000 K angenommen, fiir Diamant bei
1500 K.

Die Zusammenfassung des definierten Materialmodells, aufgetragen iiber die
Temperatur im Bereich zwischen der Raumtemperatur und dem Schmelzpunkt bzw.
der Zersetzungstemperatur fiir den Diamanten, ist folgend in Abb. 4.15 gezeigt.
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Abb. 4.15 Das fiir die FEM-Simulationen angesetzte Materialmodell bestehend aus der
temperaturabhdngigen Wdrmeleitfihigkeit, der Wdrmekapazitdt sowie der Dichte fiir Wolfram
und CVD-Diamant im Bereich von der Raumtemperatur bis zum Schmelzpunkt bzw. der
Grenztemperatur.

Der Diamant weist bei Raumtemperatur eine hervorragende
Warmeleitfahigkeit auf, etwa sieben Mal hoher als Wolfram, diese fallt zu hoherer
Temperatur rapide ab, auf einen Faktor vier zwischen beiden Materialien am oberen
Ende ihres Temperaturbereiches. Die bei Raumtemperatur etwa viermal hohere
Warmekapazitat von Diamant steigt zu hoherer Temperatur steil an bis zum etwa
achtfachen Wertes von Wolfram, wihrend die Dichte fiir beide Materialien
ndherungsweise parallel verlauft, bei der das Metall etwa sechsmal dichter ist als der
Kristall. Die starke Temperaturabhiangigkeit der Kurven bestatigt bereits visuell,
weshalb es nicht sinnvoll ist, mit konstanten Materialparametern zu rechnen.

Ein Ausschnitt aus dem eingesetzten Maschennetz aus dem Multilayertarget,
auf dem die Simulation der finiten Elemente basiert, ist in Abb. 4.16 gezeigt. Der
innere Bereich im Wolfram bis 5 um Radius, mit der grofiten Variation in der
Energiedeposition, ist aus einem triangularen Netz mit Maschenweiten zwischen
1 - 10 nm gebildet. Von hier ausgehend wachst die Netzgrofde sukzessive an, in der
Wolframschicht insgesamt und im Diamanten in einem inneren Bereich bis 5 um
Radius und 20 um Hohe beschrankt auf eine Elementgrofde von 500 nm, zu den
aufderen Randern des Targets auf eine maximale Grofde von 25 pm. Das Netz fiir das
Bulk-Target bestehtin den inneren 2 pm x 2 pm (Radius x Tiefe) wieder aus Maschen
zwischen 1-10 nm, sukzessive zunehmend auf 200 nm in einem Bereich von
50 um x 20 pm und zu den dufieren Randern wieder auf bis zu 25 pm.
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Abb. 4.16 Darstellung eines Ausschnittes aus dem Maschennetz der simulierten finiten Elemente
im Multilayertarget.

4.4.3 Simulation der Target-Temperatur

Mit dem Vorausgegangenen soll in der FEM-Simulation die lokale Temperatur
in den betrachteten Targets in Abhdngigkeit von Leistung und Durchmesser des
Elektronenstrahls berechnet werden, um die daraus resultierenden thermischen
Limits des Targets zu bestimmen. Der Warmeabfluss soll rein tiber Warmeleitung der
Rander erfolgen. Da diese real in einem massiven und temperierten Metallgehause
eingebettet sind, wird die Randtemperatur als konstant auf Raumtemperatur-Niveau
angenommen. Warmestrahlung (nicht die Rontgenabstrahlung, welche bereits in der
Betrachtung zur Energiedeposition enthalten ist) sowie Joulesche Erwdrmung durch
den Elektronenfluss im Target wird vernachlassigt.

Das Ergebnis des exemplarischen Temperaturverlaufs im Multilayertarget fiir
einen angenommenen Elektronenstrahl mit 300 nm FWHM und 30 W Leistung ist in
Abb. 4.17 gezeigt.

TIK]

3300
3000
2700
2400

= 2100

5 1800

N 1500
1200
900

600
300

00 05 10 15 20 25 30 35 40 45 50
rlpm]

Abb. 4.17 Exemplarisches Ergebnis der Temperaturverteilung im Multilayertarget aus der FEM-
Simulation fiir einen Elektronenstrahl mit 300 nm FWHM und 30 W Elektronenstrahlleistung.

Die Temperatur weist einen steilen Gradienten auf. Sowohl das Wolfram als
auch der Diamant erreichen bei den dargestellten Parametern nahezu ihr
Temperaturmaximum. Diese Temperatur fallt aber steil ab und bereits nach einem
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Radius von etwa 5 um erreicht sie fast wieder das Raumtemperatur-Niveau. Der
absolute Temperaturpeak liegt in diesem Beispiel im Wolfram, axial etwa 15 nm
unter der Oberflache.

Um den Verlauf des Temperaturmaximums auszuwerten, wurde dieses fiir
beide Targets in Abb. 4.18 und Abb. 4.19 in je 3400 Kombinationen aus Spotgrofde
und Targetleistung berechnet. Die Graphen sind je tiber die im Target deponierte
Leistung (Achse unten) als auch tliber die durch den Elektronenstrahl eingestrahlte
Energie (Achse oben) aufgetragen. Sie erlauben nun das Ablesen der abhangig von
Spotgrofde und Leistung herrschenden lokalen Maximaltemperatur im Target.
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Abb. 4.18 Auftragung der maximal im Bulk-Target erreichten Temperatur in Abhdngigkeit von
SpotgréfSe und Targetleistung. a) zeigt den in dieser Arbeit fokussierten Bereich fiir eine
Elektronenstrahl-FWHM unter 10 um, b) einen vergrdfSerten Ausschnitt bis 1 um und c) einen
erweiterten Bereich mit einer vergréfSserten Temperaturskala zum Vergleich mit den
Mikrofokus-Literaturmodellen.

85




Pe'-Beam [VV]

0 10 20 30 40 50 60 70 Thtax Diamant [K]
10
a) 1800
8
1S
=1
s 6
T
=
L og
©
[~
%)
2
0
0 10 20 30 40 50 60 70
PTarget [\N]
Pe'-Beam [VV]
0 10 20 30 40 50 60 70 Tvax.wottram [K]
b) 3300
3000
— 2700
g 2400
s 2100
T
1800
=
e 1500
g. 1200
7]
900
600
300
0
PTarge( [VV]
Pe'-Beam [VV]
0 10 20 30 40 50 Thtax Diamant [K]
1.0
c) 1800
. 0.8 1500
€
=
s 0.6 1200
=
=
Woog 900
ks]
)
02 600
300
0.0
0 10 20 30 40 50
PTarget [\N]
Pe'-Beam [\N]
0 10 20 30 40 50 ThtaxWoltram [K]
d 10
0.8
1S
=
=06
=
=
W04
o
{ o 18
(%)
0.2
0.0 -
0 10 20 30 40 50

PTarget [VV]

Abb. 4.19 Auftragung der maximal im Multilayertarget erreichten Temperatur in Abhdngigkeit
von Spotgréfse und Targetleistung. a) zeigt den Bereich bis 10 pum ausgewertet fiir das
Diamantsubstrat, b) fiir die Wolframschicht, c) einen vergréfSerten Ausschnitt fiir den
Diamanten und d) einen vergleichbaren Ausschnitt fiir Wolfram.
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Die offensichtliche Beobachtung ist, dass erwartungsgemafd das
Multilayertarget eine wesentlich hohere Toleranz fiir die Warmedeposition aufweist,
bis es an das thermische Limit st6f3t. Die Betrachtung des Bulk-Targets zeigt fiir
Spotgroflen liber einem Mikrometer ein anndhernd lineares Verhalten fiir die
Temperaturgrenze zwischen Spot und Leistung, zu kleineren Spotgrofden schnell
abfallend. Die Linearitat deckt sich mit den zu Beginn vorgestellten Modellen in der
Literatur. Als Referenz sind die drei zu Beginn des Kapitels erwahnten Modelle von
Grider??, Flynn1%0 und Shan0! mit eingezeichnet. Allerdings zeigen die Modelle unter
10 pm absolut nur eine méRige Ubereinstimmung mit dem Limit aus der Simulation.
Unter c) sind die Simulation und die Literaturmodelle daher in einem erweiterten
Bereich bis 50 pm Spotgrofie und hoherer Temperatur gezeigt. Zusatzlich ist die
Kurve an der Schmelztemperatur von Wolfram ohne Sicherheitsfaktor (3680 K,
gepunktet) aus der Simulation mit eingezeichnet. Hier zeigt sich, dass der Verlauf der
Simulation tiber 10 um Spotgrofe in visuell guter Ubereinstimmung mit den
Literaturmodellen steht, welche auf abweichenden und teils nicht genau definierten
Beschleunigungsspannungen und damit Eindringtiefen basieren. Da der Fokus dieser
Arbeit jedoch auf Nanofokus-Quellen liegt, sollen folgend insbesondere die kleinen
Spots weiter betrachtet werden.

Beim Multilayertarget in Abb. 4.19 muss das thermische Limit fiir beide
Materialien mit unterschiedlichen Temperaturgrenzen getrennt betrachtet werden.
Dies flihrt dazu, dass die Betrachtung fiir den Diamanten zu sehr kleinen Spotgrofien
abgeschnitten ist, da fiir diese Werte weit oberhalb des Schmelzpunktes von Wolfram
im betrachteten Modell auch fiir den Diamant keine sinnvollen Werte mehr zu
erreichen sind. Zur besseren Auswertung der Temperaurgrenzen sind in Abb. 4.20
die Isothermen der Grenztemperaturen sowie zur Ubersicht die dazu nichsten
[sothermen von +/- 300 K extrahiert. Insbesondere zeigt sich hier, dass sich fiir das
Temperaturlimit im Multilayertarget einen Ubergangsbereich bei einer Spotgrofe
von etwa 300 nm bildet, bei dem sich die Isothermen der beiden Materialien
schneiden. Fiir kleinere Spotgrofden ist das thermische Limit durch die Temperatur
in der Wolframschicht beschrinkt. Fiir Spotgrofen iiber dem Ubergangsbereich
limitiert die Temperatur im Diamanten die Bestdndigkeit. Ein Elektronenstrahl mit
der Breite von 300 nm kann in dem hier betrachteten Multilayertarget entsprechend
etwa siebenmal mehr Energie deponieren als in einem Vollmetalldquivalent.
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Abb. 4.20 Aus dem Temperaturgraphen extrahierte Isothermen fiir die angesetzte
Grenztemperatur im Bulk-Target sowie den beiden Materialien im Multilayertarget.

Auswertung der ,,idealen® Photonen-PSF

Die bestimmten Grenzen des Energieeintrages sollen zu einer erweiterten
Betrachtung der technischen und moéglichen Brillanz der Laborréntgenquellen
fithren. Parallel zur Bestimmung der ,idealen” PSF des Elektronenstrahls in 4.3.5 ist
es moglich aus der Simulation die PSF der Photonen aus einem infinitesimalen
Elektronenstrahl zu bestimmen (Abb. 4.21). Nach der Faltung mit einer
angenommenen Gaufs-verteilten Elektronenstrahl-PSF ergibt sich die theoretische
Photonen-PSF, die nach dem Modell aus Abb. 3.4 auf ihre Breite und
Photonenausbeute im HR-Spot iiber dem umgebenden Untergrund ausgewertet
werden kann. Exemplarisch ist hier die Faltung fiir einen Elektronenstrahl mit einer
FWHM von 50, 100 und 300 nm gezeigt. Die Breite des betrachteten HR-Spots erweist
sich als relativ stabil mit maximal 2 - 8 % Aufweitung iiber der Elektronenstrahl
FWHM (fiir Spots ab 10 nm). Fiir grofse Spots > 5 pm (im Bulk) spielt die Streuung
der Elektronen nur eine untergeordnete Rolle und die Breiten zwischen
Elektronenstrahl und Photonen-PSF sind nahezu identisch (die PSF kann also mit
einer einzelnen Gauf3kurve beschrieben werden).
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Abb. 4.21 PSF der Photonen (5 - 110 keV zusammengefasst) erzeugt durch den infinitesimalen
Elektronenstrahl bei 110 kV, GaufSverteilungen und die Faltung aus beiden, welche die Quell-PSF
in Abhdngigkeit der Elektronenstrahlbreite zeigt.

Mit abnehmender Elektronenstrahl-FWHM ergibt sich, dass nur Photonen aus
einem immer kleiner werdenden Teil der Wechselwirkungsbirne zum HR-Gauf3
beitragen konnen (Vgl. Abb. 4.4) und mehr Photonen dem Hintergrund zugeordnet
werden. Dies ist eines der Grundkonzepte, weshalb fiir kleine Spots diinnere Targets
benutzt werden. Anschaulich betrachtet bedeutet ein dilinneres Target ein
geometrisches Abschneiden der Wechselwirkungsbirne und damit Verminderung
der Hintergrundphotonen. Hierzu muss die Targetdicke jedoch auf die gewiinschte
Rohrenspannung und Spotgrofde abgestimmt sein. Fiir die hier betrachteten Targets
ist in Abb. 4.22 die jeweils spotgrofienabhiangige Photonenausbeute im HR-Spot
gezeigt. Die Auswertung Dbetrachtet nur die Wolfram-Emissionslinie
(8.4 keV, 0.1 % BW), geometrisch jedoch das ganze Target. Allerdings tragt der
Diamant nur wenige Photonen zu der spezifisch betrachteten Energie bei.
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Abb. 4.22 Photonenausbeute der Wolfram-Linie bei 8.4 keV (0.1 % BW) im HR-Spot in einem
konstanten Raumwinkelintervall pro Watt Leistung des Elektronenstrahls fiir beide Targets.
Verursacht durch die Streuung der Elektronen im Target nimmt der Anteil an Photonen fiir den
HR-Spot-Anteil zu kleinen SpotgrdéfSen stark ab.

Das Vollmaterialtarget erzeugt etwa siebenmal mehr Photonen bei der
betrachteten Energie als die diinne Wolframschicht und beide Targets verlieren
Effizienz im HR-Spot zu kleineren Spotgréfien. Dieser Abfall beginnt jedoch friiher
fir das Vollmaterial. Deutlicher wird dies im Vergleich der relativen
Photonenausbeute in Abb. 4.23. Der Unterschied im Verlauf der Kurven ist der
konkrete Einfluss des diinneren Targets mit der Begrenzung des
Wechselwirkungsbereiches. Fiir Spotgrofien in der Gréfienordnung der Schichtdicke
ist die relative Konversation im Multilayertarget im Vorteil. Wahrend im Bulk fiir
Spotgrofien unter 5 pm die Streuung bereits die PSF verbreitert, beginnt dies bei der
diinnen Schicht erst unter 1 pm. Bei einem 200 nm Spot ist die Effizienz in Relation
sogar um 55 % hoher, wie Abb. 4.24 zeigt.
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Abb. 4.23 Die relativ betrachtete Photonenausbeute (8.4 keV, 0.1 % BW) im HR-Spot iiber die
Spotgrofde zeigt den Einfluss des diinnen Targets auf den Erhalt der FWHM.
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Abb. 4.24 Das Verhdltnis der relativen Photonenausbeute im HR-Spot (8.4 keV, 0.1 % BW) von
Multilayer- zu Bulk-Target zeigt einen besseren Erhalt der Photonenausbeute fiir das diinne
Target bei Spotgrofden in der Gréfsenordnung der Targetdicke

Die hier gezeigten Werte beziehen sich explizit nur auf das hier betrachtete
Multilayertarget aus 500 nm Wolfram und einem Elektronenstrahl mit einer Energie
von 110 keV. Sie zeigen jedoch konkret das Optimierungsproblem, wie die
Schichtdicke auf die angestrebte Spotgrofie und Energie abzustimmen sind. Fir
kleinere Zielspotgrofien muss die Wechselwirkungszone geometrisch durch eine
noch diinnere Wolframschicht begrenzt werden. Dadurch wird dann auch die
Differenz in der Photonenausbeute zwischen Bulk und Multilayer bei kleinen Spots
weiter ansteigen.

Das thermisches Limit und der Einfluss auf die Brillanz

Mit dem in Abschnitt 4.4 berechneten Temperaturlimit und den in 4.5
bestimmten Verlauf fiir die Photonenausbeute und PSF ist es naheliegend, die Werte
in das theoretische Limit fiir die Brillanz umzurechnen und mit den existierenden
Quellen zu vergleichen. Fiir das Multilayertarget wurde die theoretisch maximale
Brillanz fiir die drei Spotgréoflen 50nm, 100nm und 300nm mit dem
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Vorausgegangenen berechnet und in Abb. 4.25 in den Graphen aus Abb. 3.28
eingetragen, um die Werte mit existierenden Quellen zu vergleichen.
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Abb. 4.25 Exemplarische Brillanzen des Limits des Multilayertargets im Vergleich zu
Literaturwerten existierenden Quellen und den Simulationen aus dem vorangegangenen Kapitel
(Siehe Abb. 3.28).

Die drei exemplarischen Brillanzen am berechneten thermischen Limit liegen
ein bis zwei Grofienordnungen iiber den derzeit besten Mikrofokusquellen. Das
Potential zu brillanteren Rontgenquellen basierend auf diesem Prinzip ist demnach
noch nicht ausgeschopft.

Speziell fallt auf, dass die Nanofokus-Quelle Excillum NanoTube N2, deren
Grundprinzip die Basis flir die aufgestellten Simulationen des Multilayertargets
liefert, in der Simulation der Brillanz auf Basis der realen Betriebsparameter (300 nm
Spot, 1W) um den Faktor 30 unter dem theoretischen Limit des verwendeten Targets
liegt. Hier kommt zum Tragen, dass aktuell in der Konfiguration mit 110 kV nicht die
Thermik des Targets die Leistung begrenzt, sondern die Elektronenemission aus der
Kristallkathode sowie die verbauten Blenden im Elektronenstrahlengang, mit den
daraus resultierenden Konsequenzen fiir das Emissionsverhalten der Quelle (Siehe
Abschnitt 5.3). Bei einer Targetleistung von 1 W emittiert der Kathodenkristall etwa
90 W Elektronenstrahlleistung (Abhangig von Alterung und
Verbrauchserscheinungen der Kathode). Die hohe Differenz, die nicht im
Elektronenfokus landet, wird iiberwiegend in den vorhandenen Blenden im
Strahlengang deponiert, welche diese Energie abfithren miissen. Diese
kontaminieren dadurch auch das Photonenemissionsbild der Quelle in Form von
liberlagerter Sekundarstrahlung. Dies ist ein grundlegendes Problem vergleichbar
aufgebauter Transmissionsquellen, dass im Realbetrieb oftmals noch nicht das
Target, sondern die Energiedeposition in Gehduse, Targethalterung und
Elektronenstrahlblenden die Leistung limitieren.145

Abschliefiend fiir die Betrachtung der Brillanz ergibt sich der Graph in Abb.
4.26, in welchem die zuvor gezeigten Brillanzen anstelle der Energie iiber die
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Spotgrofde aufgetragen sind. Auf diese Weise konnen die thermischen Limits als
kontinuierliche Grenze bewertet werden.
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Abb. 4.26 Auftragung der theoretischen Brillanz und der Literaturwerte aus Abb. 4.25 iiber die
Spotgréfe.

Hervorstechend an dieser Darstellung ist, dass die Auftragung der
Literaturwerte gemeinsam mit der Simulation tiber verschiedene Technologien und
Photonenenergien eine spotgréfienabhéngige Grenze fiir die Brillanz impliziert. Die
empirisch betrachtete Grenze verhalt sich proportional zur inversen Spotgrofde, mit
einer Potenz zwischen 1.3 und 1.5. Die Brillanz aus dem thermischen Maximum
beider Quellen (die im Multilayer-Fall geometrisch noch nicht auf die kleinen Spots
optimiert ist) kommt in ihrem Verlauf dieser Grenze bereits sehr nahe, liegt dabei
noch etwa um eine Groéfienordnung darunter. Nach dieser Interpretation konnte
durch eine technologische Innovation oder Optimierung noch eine weitere
Steigerung der Brillanz moglich sein. Das ware im hier gezeigten Beispiel in erster
Linie eine Anpassung der Metallschichtdicke auf die jeweilige Spotgrofie und
Spannung bzw. eine Variation der Spannung entsprechend an die vorhandene
Schichtdicke. Weitere technologisch mogliche Spriinge wéren potentiell die
Einfiihrung der in Mikrofokusrohren bereits zur besseren Energiedissipation
eingesetzten Verfahren wie ein kontinuierlich bewegtes Target (vgl. Drehanode)
oder ein gepulster Elektronenstrahl. Im Vergleich mit der Mikrofokusréhre hat diese
technologische Anderung dort ebenfalls zu einer Steigerung der Brillanz um eine
Grofienordnung gefiihrt.

Die Literaturquelle fiir eine Mikrofokusrohre weist im obigen Graphen eine
viermal hohere Brillanz auf als das theoretische Limit des Bulk-Targets erwartet.
Hierzu miissen verschiedene Faktoren beachtet werden. Zum einen wird fiir eine
moglichst hohe Brillanz in einer Rontgenquelle haufig Kupfer als Targetmaterial
eingesetzt, anstelle des hier betrachteten Wolframs. Neben der besseren
Warmeleitfahigkeit bietet es eine deutlich hohere Ausbeute an Photonen in der
charakteristischen Emissionslinie (Faktor ~2, aus Simulation). Wahrend in der
Simulation ein rein zirkularer Elektronenfokus betrachtet wurde, werden in
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Mikrofokus-Reflexionsquellen iiblicherweise geneigte Targets mit einem
ausgedehnten Linienfokus bestrahlt, der bei Betrachtung unter einem passenden
Winkel als zirkularer Spot erscheint. Kumulativ konnen diese drei Effekte die Brillanz
somit technologisch noch einmal erheblich steigern.

Eine weitere Auffilligkeit ist, dass die Limits der Brillanz fiir das Bulk- und
Multilayertarget fiir Spotgrofien zwischen einigen Mikrometern bis zu etwa 100 nm
nahezu identisch verlaufen. Die siebenfach hohere Energiebestandigkeit im
Multilayer wiegt sich etwa auf mit der dafiir siebenfach hoheren Photonenausbeute
im Bulk. Jedoch ist hier zu beachten, dass eine Rontgenquelle in Reflexionsgeometrie
mit einer Spotgrofde unterhalb weniger Mikrometer rein hypothetischer Natur ist.
Ausschliefllich von der Quelle betrachtet ist dies zwar technisch zu realisieren, der
praktische Nutzen fiir den Bau einer Rontgenanlage in Projektionsvergrofderung
jedoch kaum vorhanden. Kleine Spotgrofien werden eingesetzt, um eine hohe
Auflésung zu erhalten. Dies setzt gleichzeitig einen kurzen Abstand zwischen Probe
und Brennfleck voraus. Fiir einen sub-Mikrometer-Spot erfordert dies die
Platzierung der Probe im Vakuum der Quelle, unmittelbar vor dem Target. Dies ist
nicht nur technisch aufwendig, sondern die Probe muss zusatzlich den Beschuss mit
gestreuten Elektronen als auch die Warmestrahlung des Brennflecks tolerieren. In
der Regel werden daher Nanofokus- und sub-Mikrofokus-Quellen als
Transmissionsquellen ausgefiihrt, in denen das Austrittsfenster die Funktion des
Targets lbernimmt. Weiterhin leiden Reflexionsquellen bei nanoskaligen
Brennflecken unter dem in Abb. 4.23 dargestellten Problem, dass nur noch ein sehr
geringer Anteil der Photonen zur Abbildung beitragen. Fallt dieser Wert auf wenige
Prozent ist ein Grofdteil der am Detektor aufgenommenen Photonen aus dem
Hintergrundoffset und einer iiberlagerten unscharfen Abbildung.

Zu noch kleineren Spots unterhalb von 100 nm fallt die Brillanz des hier
betrachteten Multilayertargets hinter das hypothetische Bulk zuriick. Fir diese
Spotgrofie ist die verwendete Schichtdicke bereits deutlich zu hoch, so dass auch der
Spot im Multilayertarget erheblich unter der Streuung der Elektronen leidet und
kaum noch einen Vorteil aus dem Mehrschichtaufbau ziehen kann. Stattdessen
liberwiegt der Nachteil der niedrigeren Photonenausbeute und fiihrt zu der hier zu
sehenden schwacheren Brillanz. Fiir sehr grof3e Spots im Mikrometermaf3stab ist das
hier betrachtete Multilayertarget von der Brillanz ebenfalls unterlegen. In dieser
Grofdenordnung ist bereits im Bulk die Spotgrofle kaum durch die
Elektronenstreuung begrenzt. Gleichzeitig unterliegt das Multilayertarget der
niedrigen Photonenausbeute aus der diinnen Metallschicht.

4.7 Prozesse beim Versagen des Multilayertargets

Nachdem in Abschnitt 4.4.2 bereits die theoretischen Prozesse besprochen
wurden, welche die thermische Bestandigkeit des Multilayertargets beschranken,
konnen die realen Auswirkungen und verursachten Schaden anhand von REM- und
Mikroskopaufnahmen an entsprechenden Targets aus der Excillum NanoTube N1
und N2 untersucht werden. Beide Targets wurden fiir mehrere Tausend
Betriebsstunden mit Elektronenstrahlen zwischen 30 keV und 60 keV betrieben. Wie
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zuvor festgestellt, ist die lokale thermische Belastung bei diesen Energien durch den
kleineren Wechselwirkungsbereich grofder als bei den betrachteten 110 keV. Somit
sind thermische Schaden schneller zu erwarten.

Die Abb. 4.27 zeigt einen Ausschnitt aus dem Randbereich des
scheibchenformigen Targets, in dem der prinzipielle Aufbau gut zu erkennen ist.
Innen zu erkennen ist die Metallschicht, welche nicht vollflichig auf das
scheibchenformige Substrat aufgebracht ist. In der Mitte ist die polykristalline
Struktur des CVD-Diamanten zu sehen. Die diinne Diamantscheibe ist wiederum in
einen massiven Kupfertrager eingelotet. Am dufderen Rand ist daher die Einfassung
und das verwendete Lot zu erkennen.

Abb. 4.27 REM-Aufnahme des Randbereiches des Multilayer-Transmissionstargets aus der
Excillum NanoTube N2. Aus der Elektronenstrahlrichtung betrachtet zeigt es den prinzipiellen
Aufbau des Targets aus der Wolframschicht (1), dem polykristallinen Diamantsubstrat (2) und
der Létverbindung (3) zum Einbetten in den Kupfer-Rahmen (4).

Im Zentrum des Targets ist die Metallschicht mit einem regelméafdigen Muster
aus Blocken und Kreisen strukturiert (Abb. 4.28). Diese dienen dazu den
Elektronenstrahl durch Rasterbewegungen iiber die Kanten in Grofie (Fokus) und
Form (Astigmatismus) zu Kalibrieren und Verifizieren. Hierzu wird als Feedback die
Variation im Targetstrom gemessen. Beim Auftreffen auf Wolfram oder Diamant
wird ein unterschiedlicher Anteil an Elektronen zuriickgestreut und nicht iiber das
Target abgeleitet. Im Prinzip ergibt sich dadurch das inverse Bild im Vergleich zur
Betrachtung im REM. Im Betrieb wird der Elektronenfokus auf ein vollflachiges
Gebiet zwischen den Strukturen eingestellt. Der Ausschnitt1l zeigt einen
geschadigten Bereich, welcher in b) vergrofiert dargestellt ist.
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Abb. 4.28 REM-Aufnahmen aus dem Zentrum des Targets zeigen die Strukturierung der Metallschicht zur
Kalibrierung des ELektronenstrahls (a) sowie bei VergréfSerung (b) starke Schédden an Beschichtung und Substrat.

Gut zu erkennen sind die verschiedenen ehemaligen Arbeitspunkte des
Elektronenstrahls, wie z. B. in 2 mit einem Pfeil hervorgehoben. Umliegend ist zu
erkennen, wie im darunterliegenden Diamantsubstrat bereits erheblich die
Umwandlung zu Graphit eingesetzt hat. Nummer 3 zeigt exemplarisch weitere
Bereiche, in denen in einem Radius von 10 pym - 20 um um den Elektronenfokus die
Schiaden am darunterliegenden Substrat in Form des veranderten Kontrasts und der
Morphologie zu erkennen sind. Der Elektronenstrahl selbst hat im Betrieb je nur
Durchmesser zwischen 0.3 pm - 3 um gehabt. Die Schiaden sind also rein durch die
Wairme verursacht und nicht durch eine Wechselwirkung mit den einschlagenden
Elektronen. Die liberwiegende Betriebszeit hat der Elektronenstrahl im Bereich 4
gearbeitet. Dementsprechend sind hier die starksten Veranderungen durch
aufgeschmolzenes Wolfram und starke Graphitisierung im Substrat zu erkennen. Das
Ausmaf’ der Schaden ist auch daran zu erkennen, dass das regelmafige Muster der
Metallstrukturierung seine urspriinglichen Konturen verloren hat.

Die Graphitisierung fiihrt ebenso zu einem Abbau der optischen Eigenschaften
des urspriinglich optisch-transparenten Diamanten. Daher wird die Betrachtung in
Transmission genutzt, um die Graphitumwandlung zu charakterisieren.!46
Entsprechend zeigt sich bei der Betrachtung des Targets der Excillum NanoTube N1
in Durchlichtmikroskopie eine Eintriibung und Dunkelfarbung des Substrates in den
Wolframfenstern.
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Abb. 4.29 Optisches Durchlichtmikroskopbild zeigt die Eintriibung des Substrates durch die
Graphitisierung.

Fazit

Das vorangegangene Kapitel zeigt, wie schrittweise auf Basis der Kombination
von MC- und FEM-Simulationen ein neues, detaillierteres und teilweise
parametrisiertes Modell fiir den Warmeeintrag in Rontgentargets entwickelt wurde.
Auf diese Weise ist es moglich, die thermischen Verhéltnisse und Grenzen im Betrieb
exakter vorherzusagen als mit den bisherigen Modellen. Wahrend das konkret
gerechnete Modell nur fiir die zwei exemplarischen Anwendungsfille beziiglich
Geometrie und Beschleunigungsspannung gilt, so ist das aufgezeigte Vorgehen
universell anwendbar. Speziell fiir den bisher nur wenig untersuchten Fall von
nanoskaligen Elektronenspots bis herunter zu 10 nm Breite bei gleichzeitig hoher
Beschleunigungsspannung auf mehrlagigen Targetsystemen in Rontgenquellen
bringt das neue Modell eine bessere Abschatzung. Zu gréfieren Spots behalt es seine
Giiltigkeit, geht in der Mikrometerskala aber zumindest fiir den Vollmaterial-Fall in
die bekannten Abschitzungen iiber, welche mit einem niedrigeren Aufwand
verbunden sind. Insbesondere haben die hier gezeigten Simulationen neben dem
Energieeintrag auch die Photonenausbeute und die erreichbaren Spotgrofien
mitbertcksichtigt und auf diese Weise nicht nur die Energiegrenzen, sondern auch
die daraus resultierenden Grenzen der Brillanz abgeschitzt und existierenden
Rontgenquellen gegeniiberstellt. Hierbei zeigen sich auch Indizien dafiir, dass die
untersuchte Dicke von 500 nm Wolfram fiir die Spannung von 110 kV im Kontext der
Brillanz noch nicht optimal erscheint.

Bei der Betrachtung der Energiedeposition hat sich gezeigt, wie der grofite
Vorteil des Multilayer-Aufbaus auf Basis eines wenig dichten Substrates neben der
guten Warmeleitfahigkeit darin besteht, dass die Elektronen aufgrund der héheren
Reichweite ihre Energie in einem deutlich grofieren Volumen deponieren. Dieser
Vorteil betrifft insbesondere wieder den Fall kleiner Elektronenstrahlbreiten im
Verhaltnis zur Ausbreitung der Wechselwirkungszone.
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Der simulierte Elektronenstrahl wurde in dem hier entwickelten Beispiel
immer als perfekt parallel angenommen. Durch die Fokussierung unterliegt er real
einem Konvergenzwinkel. In der zugrundeliegenden Rontgenquelle ist dieser durch
die verbauten Blenden auf einen Winkel von unter 0.5° beschrankt und die
angenommene Parallelitit damit akzeptierbar. Fiir Rontgenquellen mit grofderen
Konvergenzwinkeln sollte dieser Einfluss jedoch in der Simulation mit beachtet
werden.

Ein weiterer bisher unbeachteter Punkt ist die Grenzflaichenphysik. Beide
Simulationen gehen von einem perfekten Materialiibergang von Diamant zu Wolfram
aus. Fir diese Materialkombination ist das eine vertretbare Annahme, da an der
Grenzflache bei hohen Temperaturen beide Materialien zu Wolframcarbid reagieren.
Allerdings ist nicht bekannt, ob bei dem referenzierten kommerziellen Target nicht
noch eine Haftvermittlerschicht wie z. B. aus Titan, welches haufig zur Bindung an
Diamant eingesetzt wird, aufgebracht wurde, die dann als thermische Barriere
wirken konnte. Gleichzeitig betrifft das auch die mechanisch wirkenden Krafte, die
aufgrund der unterschiedlichen Waiarmeausdehnung und der enormen
Temperaturgradienten erwartet werden. Insgesamt stellt das neue Modell jedoch
eine erhebliche Verbesserung zu den existierenden Abschiatzungen dar.
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5.1 Beschreibung des Aufbaus

Die ntCT ist eine Computertomographieanlage im Labormafistab (Abb. 5.1) auf
Basis der Excillum NanoTube Rontgenquelle mit Transmissionstarget, welche in den
vorausgegangenen Kapiteln bereits theoretisch betrachtet wurde. Die hohe
Auflésung basiert rein auf dem robusten Prinzip der geometrischen Vergroéfierung,
mit einem kleinen Brennfleck und geringem Objektabstand. Die Rontgenquelle
wurde im Verlauf dieser Arbeit mehrfach auf- und umgeriistet, mit dem Ziel die
Leistung weiter zu optimieren. Weitgehend lassen sich die Umbauten auf drei
Gerdtegenerationen mit jeweils typischen Leistungsdaten zusammenfassen:
,N1-60 kV“ mit der bezeichnenden Beschleunigungsspannung und 75 mW
Targetleistung, ,N2-60 kV“ mit 170 mW Targetleistung und zuletzt das Upgrade auf
,N2 110 kV“ mit einem noch leistungsfahigeren Generator und 1 W Targetleistung.
Die Angaben der Leistungsdaten gelten jeweils fiir den Betrieb bei hochster
Auflésung. Unter hoheren Spotgrofien (1.5 pm) ist eine Leistung bis 6 W moglich um
schnelle Uberblickscans eines groeren Probenvolumens zu ermoglichen (Mikro-CT-
Modus). Den kompletten Aufbau umfasst ein nach strahlenschutzregularischen
Vollschutzvorgaben sachverstandlich abgenommenes Gehause auf
Luftlagerelementen und mit Temperaturstabilisierung.

M necr
_ Door
Interlock

. System

Fraunhofer EZRT

Abb. 5.1 Die ntCT ist eine CT-Anlage zur hochauflésenden Materialcharakterisierung im
LabormafSstab.

Der innere Aufbau ist in Abb. 5.2 gezeigt und basiert neben der Réntgenquelle
auf einem DECTRIS EIGER2 R Detektor!4” mit CdTe Sensor. Dieser besteht aus
2070 x 514 quadratischen Pixeln zu je 75 pm Kantenldnge und besitzt zwei parallel
einstellbare Schwellwerte, um die eintreffenden Photonen nach ihrer Energie zu
selektieren. Mit dem unteren Schwellwert kann in erster Linie das unvermeidbare
Rauschen in der Ausleseelektronik des Detektors abgeschnitten werden. Somit
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besitzen diese Art der Detektoren nahezu kein Dunkelrauschen, das nachtraglich
korrigiert werden muss.1#8 Das Prinzip der Energieauflésung basiert auf dem
kontinuierlichen schnellen Auslesen des Bildsensors (,Photonenzdhlend”). Der
Detektor misst dabei die Stirke der in einem Pixel durch ein eintreffendes Photon
erzeugten ,Ladungswolke” (bzw. die Anzahl der erzeugten Ladungstrdger) und fiihrt
diese auf die urspriingliche Photonenenergie zurtick. Ein Problem dieses Prinzips
sind jedoch Ladungswolken, welche sich iiber mehrere Pixel erstrecken, sei es durch
hohe Energie, dem Eintreffen nahe der Pixelgrenze oder unter einem grofsen Winkel.
Diese Photonen werden als multiple Photonen niedrigerer Energie in zwei (oder
mehr) verschiedenen Pixeln gezdhlt und verfdlschen daher die Energiemessung
(,Charge-Sharing).14% Die Quanteneffizienz des Detektors ist im Bereich bis 25 keV
nahe am Optimum zwischen 90 % und 100 %, iiber dieser Energie fallt sie auf bis zu
60 % ab.149

Roéntgenquelle

Transmissions i Optisches;Mikroskop

Target | . 3 f
e

1
™\ Detektor

' Probenmanipulator %
)= Drehachse

—
T e

Abb. 5.2 Ansicht des inneren Aufbaus der ntCT Anlage mit Beschriftung der Hauptkomponenten.

Der Detektor ist zur Anderung des Probensamplings und zum Anpassen des
Sichtfeldes auf 3 codierten Spindelachsen (HUBER) montiert und in einem weiten
Bereich zwischen 170 mm - 600 mm Abstand zum Austrittsfenster (gemessen zur
Sensorflache des Detektors) verfahrbar. Die notwendigerweise mikroskopische
Probe ist auf der Spitze eines nadelféormigen Probenhalters fixiert. Die Probe steht
auf einem luftgelagerten Drehtisch (LAB Motion Systems), dieser wiederum ist auf
einem 3-Achsen-Manipulator aus Piezo-Stick-Slip-Aktoren (SmarAct) befestigt, um
die Probenposition einzustellen. Zur Feinjustage der Proben-ROI und um die Probe
relativ zur Drehachse auszurichten, befindet sich auf dem Drehtisch zusatzlich ein
6-Achsen-Hexapod aus Piezo-Stick-Slip-Aktoren. Alle Piezo-Aktoren sind mit
optischen Encodern ausgeriistet, um ein exaktes Positionieren und Halten zu
gewdhrleisten. Um die Positionierung zu unterstiitzen, wird die Probenposition mit
einem optischen Mikroskop und einem telezentrischen Objektiv betrachtet. Typische
Aufnahmeparameter fiir eine CT mit dieser Konfiguration sind 100 nm
Voxelsampling bei einem Probenabstand von 0.5 mm zur Quelle (entsprechend
200 pm horizontales Sichtfeld), 1 W Targetleistung und 5s (Probenabhangig
zwischen 3 -10s) Belichtungszeit fiir eine Projektion, resultierend in einer
gesamten Messzeit von etwa 5 h (3 - 12 h).
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5.2 Validierung der Auflosung

Die intuitivste Methode die optische Leistung in einem bildgebenden System
zu bewerten ist die Betrachtung eines Testobjektes. Ein regelmafdiges alternierendes
Muster ist dabei schwieriger abzubilden als freistehende Strukturen
(z. B. Lochblenden). Die Bewertung der Auflésung ist daher fairer. Ein Siemensstern
mit den sich nach innen verjiingenden streng periodischen Strukturen erlaubt das
direkte Ablesen der erreichbaren Auflésung durch die bekannte nach innen
abnehmende Ortsfrequenz.

Die Abb. 5.3 zeigt die Durchstrahlung einer Siemensstern-Teststruktur
(AppliedNT) mit einem Sampling von 50 nm pro Pixel. Der Siemensstern ist ein
Absorptionsobjekt bestehend aus 436 nm Gold auf einer 1 um dicken SiN-Membran.
Die Absorption ist fiir das Rontgenspektrum mit hohen Energien relativ schwach
(Anhang A2), speziell im Bereich zwischen 10 keV - 20 keV betragt sie etwa 10 %.
Die aus dem Bild ablesbare maximale Auflésung betragt etwa 120 nm (Objektgrofie),
entsprechend einer Bildfrequenz knapp iiber 4000 Linienpaaren pro mm (Ip/mm).
Diese hervorragende Auflosung wird von Laborgerdten nur bei niedrigeren
Photonenenergien wie mit Vollfeldmikroskopen (35-50 nm Siemensstern bei
2-10keV)?2728 oder dem XRM (35nm bei 5-max.30keV, Peak bei 8.4 keV)15
libertroffen, die damit andere Probensysteme favorisieren.

125 nm

75 MM el

Abb. 5.3 Die Abbildung eines Siemensstern Auflésungstest bestehend aus 436 nm Gold in 50 nm
Sampling zeigt die erreichbare Auflésung des Systems in einfacher Projektion.

Eine Schwierigkeit, die 2D-Auflésung zu bestimmen und damit ein System zu
beschreiben, das daraus 3D-Datensatze generiert, besteht in der Konservierung der
optischen Leistung. Unvermeidbare Ungenauigkeiten in den mechanischen
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Komponenten (speziell Drehachse) und der Umgang damit in der nachfolgenden
Rekonstruktion beeinflussen als ein Beispiel erheblich die erreichbare Auflésung in
spaterer horizontaler Betrachtung der Messung. Als Bewertungsmaf3stab in nahezu
allen Bereichen der 3D-Bildgebung hat sich in den letzten Jahren die Berechnung der
Fourier-Shell-Correlation (FSC) etabliert.15¢ Hierzu wird der Datensatz in zwei
dquivalente Halften aufgeteilt, fouriertransformiert und die Datensitze dann
abhangig vom Radius (entsprechend der Bildfrequenz) korreliert. Die Aufteilung der
Daten dabei moglichst unvoreingenommen passieren,
herbeigefiihrte Korrelationen zu vermeiden. Ublicherweise werden bei einem CT-
Datensatz die Gruppen (oft
gerade/ungerade, besser zufillig) und einzeln nach identischen Parametern
rekonstruiert. Die FSC-Berechnung bewertet das Signal-zu-Rauschen-Verhaltnis
(Signal Noise Ratio, SNR) abhéngig von der jeweiligen Auflésung, da das Objekt in der
Annahme in beiden Datensatzen
unterscheidet. Niedrige Frequenzen erreichen demnach meistens eine hohe
Korrelation und diese nimmt entsprechend der MTF zu hoheren Frequenzen ab. Die
Abb. 5.4 zeigt die FSC-Kurven fiir die drei in Abschnitt 6 untersuchten Proben
berechnet mit Image Science FSC151,

soll um Kkiinstlich

einzelnen Projektionen in zwei separiert

identisch ist und sich nur das Rauschen
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Abb. 5.4 FSC-Berechnungen zu drei verschiedenen in Abschnitt 6 gezeigten Proben bestdtigen die GréfSenordnung der
zuvor in 2D bestimmten Auflosung.

Die erreichte Auflosung ergibt sich in dieser Auswertung durch den
Schnittpunkt der FSC-Kurve bei Unterschreiten eines definierten Kriteriums zum
Signalerhalt. Diese Schwellwerte und Kriterien sind Gegenstand intensiver
Diskussionen, da sie erheblich die Auswertung beeinflussen und leicht zur
Uberschatzung der Auflésung fiihren konnen.150152 In verschiedenen Disziplinen
haben sich unterschiedliche Mafie etabliert, was dringend bei der Vergleichbarkeit
beachtet werden muss. der
Rontgenkristallographie stammende ,0.143“-Kriterium fiir einen konstanten
Schwellwert,153 dem jedoch unterstellt wird auf statistischen Fehleinschatzungen zu
beruhents0, Van Heel empfiehlt ein ebenfalls weit verbreitetes ,%2-Bit“-Kriterium, das
spezifisch auf die Aufnahmesituation eingeht und den Wert definiert, ab dem die

Am weitesten Verbreitung findet das aus

korrelierten Datensatze zu einem halben Bit an Information beitragen. In obigen
Graphen sind beide Grenzwerte eingezeichnet. Die Auflésung in den Datensatzen
nach dem %2-Bit-Kriterium ergibt sich fiir die drei exemplarischen Proben zwischen
170 - 183 nm und damit von der GréRenordnung in guter Ubereinstimmung mit der
zuvor bestimmten 2D-Auflosung. Das System kann die optische Leistung also auch
im 3D-Fall bewahren. Zum Vergleich: Die reale erreichte FSC-Auflésung von
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Vollfeldmikroskopen bei 5.4 keV (ZEISS Ultra 810) liegt im Bereich von 80 - 130 nm
(Anhang A3). Diese ist damit nur wenig hoher als die Auflésung der ntCT und dafir
mit erheblichen Einschrankungen bei der Probenauswahl und Geometrie durch die
niedrige Energie verbunden.

Beim Vergleich mit FSC-Kurven aus verschiedenen Quellen ist zu beachten,
dass im Handling der Daten alles vermieden werden muss, was kinstlich die
Korrelation zwischen den Datensatzen beeinflusst (z. B. Rausch- oder Scharfefilter).
Die FSC-Kurven sollten daher jeweils kritisch hinterfragt werden. Ein weiteres
Problem sind beispielsweise Inhomogenitidten in einzelnen Detektorpixeln, welche
in den Datensatzen scharfe Kreisringe erzeugen. Diese wiirden zu einer kiinstlichen
hohen Korrelation bei hohen Frequenzen fiihren und miissen zuvor korrigiert
werden. Weiterhin muss die betrachtete Probe iiber ausreichend Frequenzen mit
einem moglichst gleichmaflig verteilten Spektrum verfiigen.

Um die Auflésung mit einer dritten Methode zu verifizieren, soll der Umstand
genutzt werden, dass die in Abschnitt 6 untersuchte Halbleiterprobe aus kleinen
(bis 100 nm), scharf abgegrenzten und (angenommen) periodischen Strukturen
besteht. An verschiedenen Positionen im Schnittbild aus dem rekonstruierten 3D-
Datensatz der Probe kann der relative Kontrast zu verschiedenen Bildfrequenzen
ausgewertet werden (Abb. 5.5). Zur Referenz ist die aus der Fouriertransformation
der zuvor simulierten PSF (Abb. 3.20) berechneten MTF fiir eine
Elektronenstrahlbreite von 300 nm sowie eine aus dem gemessenen Kontrastverlauf
im Siemensstern bestimmten MTF15% mit eingezeichnet. Der gemessene Kontrast
zeigt eine gute Ubereinstimmung mit beiden MTF Kurven, tendenziell eher zur
hoheren MTF aus dem Siemensstern. Dies bestitigt nicht nur erneut die hohe
Abbildungsleistung des Gesamtsystems, es deutet auch darauf hin, dass der reale
Elektronenstrahl in der Rontgenquelle sogar etwas schmaler verteilt ist als der aus
den Spezifikationen angenommene 300 nm FWHM Gauf3-Fall.
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Abb. 5.5 Graphisch ausgewerteter Kontrast an verschiedenen Strukturen in der Halbleiterprobe
aus Abschnitt 6 verglichen mit der MTF aus dem Siemensstern sowie aus der Simulation.
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5.3 Weitere Charakterisierung

5.3.1 Detektorbild

Die Abb. 5.6 zeigt das rohe Detektorbild bei Bestrahlung (Hellfeld) zentral in
420 mm Abstand zum Austrittsfenster mit einer Belichtungszeit von 6 s bei 1 W
Quellleistung. Im Mittel zahlt der Detektor in dieser Konfiguration etwa
1400 Photonen pro Pixel und Sekunde. Zur Verdeutlichung ist der Kontrast in diesem
Bild stark gespreizt und nicht 4quivalent zum Grauwertbereich.

Abb. 5.6 Das stark gespreizte Hellfeld-Detektorbild bei Positionierung in 420 mm Abstand zentral vor dem
Austrittsfenster der Rontgenquelle und 6 s Belichtungszeit zeigt die Charakteristik von Quellabstrahlung und
Detektorsensitivitit.

Die Detektoroberfliche ist aus vier quadratischen Kacheln zu je 38 mm
Kantenldange aus einkristallinen Cadmiumtellurid (CdTe) zusammengesetzt. Grofiere
monokristalline Kacheln sind schwieriger in der Herstellung. Zwischen den Kacheln
ergeben sich tote vertikale Bereiche (weifde Linien). Fiir jedes Detektorfeld ist die
dahinterliegende Ausleseelektronik ebenfalls aus vier einzelnen Kacheln
zusammengesetzt, das je umlaufend einen 1 Pixel breiten unsensitiven Rand umfasst
(dunkles Kreuz), welcher intern interpoliert wird, indem je das Signal des
benachbarten Pixels aufgeteilt wird.

Eine Auffilligkeit ist die netzartige Struktur mit helleren und dunkleren Linien,
die den Anschein zweier zueinander verschobener Bilder erwecken. Diese sind
typisch fiir das verwendete Detektormaterial. Die Strukturen werden durch
Linienfehler im Einkristall verursacht. Zum Teil reichert sich an den
Versetzungsstellen auch noch Tellur an. Diese Gitterbaufehler bewirken eine
Inhomogenitat in der Ladungstragerbeweglichkeit im Kristall mit einer Reichweite
iiber mehrere Mikrometer, entgegengesetzt auf den zwei Seiten der
Versetzungswand. Dies wirkt sich direkt auf die Sensitivitiat des Detektors in diesem
Bereich aus.155.156 Weiterhin zeigen sich willkiirlich verteilt dunkle Flecken auf dem
Detektor. Diese werden durch punktférmige, meist lokal angehdaufte
Tellureinschliisse mit wenigen pm Grofle verursacht, welche ebenfalls die
Ladungstragerbeweglichkeit in einem weiteren Radius beeinflussen.!55 Insgesamt
lassen sich die meisten dieser Inhomogenitidten in der Sensitivitit durch eine
Hellfeld-Aufnahme korrigieren. Daneben gibt es noch einzelne dunkle, helle oder
abwechselnd blinkende Pixel, welche auf eine defekte Ausleseelektronik dieser
Bildpunkte zuriickzufiihren sind.

106 5 Die ntCT - ein neues Gerat zur hochauflésenden Material-charakterisierung mittels Nano-CT



Eine weitere offensichtliche Auffilligkeit am Detektorbild ist der nicht
gleichmafdige oder zumindest gleichmafdig zum Rand hin abfallende (durch
quadratischen Intensitatsabfall) mittlere Grauwertverlauf. Die Intensitat ist
liberlagert mit einer etwa 100 mm breiten Scheibe anndhernd homogener Intensitét,
sowie zusatzlich einem ringformigen Bereich mit 7 mm Durchmesser in der Mitte.
Die Existenz von Sekundarstrahlung in Rontgenquellen ist nicht ungewdhnlich.157
Die exakte Form ist jedoch von der individuellen Konfiguration abhangig. Bei
klassischen Mikrofokus-Rontgenquellen basiert die Sekundarstrahlung haufig auf
vom Target zuriickgestreuten Elektronen.’s? In der hier betrachteten
Targetgeometrie tragt die Riickstreuung, nach den Beobachtungen im
vorausgegangenen Kapitel, nur einen untergeordneten Anteil bei.

Flir tibliche kleine Proben mit niedriger Absorption hat die Sekundarstrahlung
nur wenig Einfluss auf die Analyse, da sie durch einen abweichenden Ursprung
liberwiegend seitlich an der Probe vorbei strahlt, wie die Versuche mit Lochblenden
an der Probenposition in Abb. 5.7 zeigen. Die Sekundarstrahlung wirkt sich hier nur
als lokales Offset in der Photonenzahl aus und kann entsprechend korrigiert werden.
Der Versuch mit der 1 mm Lochblende in 1.5 mm Abstand zur Quelle zeigt auch, wie
hoch der Anteil an Strahlung ist, der weit aufderhalb der Probenposition transmittiert
wird, da die Lochblende das Sichtfeld nicht einschriankt. Ein aus Standard-
Rontgenquellen bekannter Kollimator am Austrittsfenster konnte mechanisch
einfach Abhilfe schaffen, kollidiert jedoch mit der Bestrebung zur hohen Auflosung
die Probe moglichst nah an das Austrittsfenster zu platzieren.
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Abb. 5.7 Der Einfluss von Lochblenden an der Probenposition (1.5 mm vor der Quelle) zeigt den abweichenden
Ursprung der Sekunddrstrahlung, da diese zu grofden Teilen aufSerhalb der Probenposition vorbeistrahlt.

Aus der Blendenvariation zeigt sich, dass der dufdere Teil der
Sekundarstrahlung bei kleinem Elektronenfokus und 1W Leistung etwa
250 Photonen/Pixel/s zur Detektorzdhlung betrdgt. Selbst in den Randbereichen
sind es noch etwa 100 Photonen/Pixel/s. Der innere Ring tragt etwa
150 Photonen/Pixel/s bei.

Der ungilinstigste Fall, in dem die Sekundarquelle die Aufnahmen erheblich
beeinflusst, besteht in der Untersuchung einer vergleichsweise grofden Probe mit
einem hohen Anteil stark absorbierender Bestandteile. Exemplarisch fiir einen
solchen ,Worst-Case“-Fall ist in Abb. 5.8 die Untersuchung eines 3D-gedruckten
dichten Bauteils aus Edelstahl mit einem Durchmesser von etwa 1 mm gezeigt, weit
grofier als die tibliche Nano-CT Probe und daher auch nahezu komplett absorbierend.
Die Sekundarstrahlung fiihrt in der Rekonstruktion dieser Probe zu starken
niederfrequenten Ringartefakten. Da auch die Sekundarstrahlung die Probe
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durchleuchtet und dabei geschwacht wird kann sie in diesem Fall nicht einfach als
Offset abgezogen werden. Mit einer nachtraglichen Ringfilterung?s8, welche
grundsatzlich im Post-Processing von CT Datensatzen iiblich ist, lasst sich dieses
Problem jedoch bereits erheblich reduzieren.

Abb. 5.8 Horizontales Schnittbild durch eine gemessene Probe in einer uniiblichen und
ungtinstigen Konfiguration (viel hochabsorbierendes Material) zeigt deutlich die Bildartefakte
durch den Einfluss der Sekunddrquelle (a), und das Ergebnis nach erfolgter Korrektur in b). Zu
beachten ist, dass diese Probe aufgrund der fiir das Messystem uniiblichen Eigenschaften (zu
grofs fiir vollstindig Dichtes und stark absorbierendes Material) noch weitere und hier
unkorrigierte Bildartefakte aufweist.

5.3.2 Sekundarquelle und Spektrum

Ein erweitertes Verstdndnis zu Eigenschaften und Ursprung der
Sekundarstrahlung soll zum einen die verbesserte Kompensation im Post-Processing
der Messdaten ermdglichen und die Grundlage bilden, durch konstruktive
Mafdnahmen die Entstehung der Sekundarstrahlung in zukiinftigen Revisionen zu
reduzieren. Wie zuvor erwahnt, emittiert die Kathode bei kleinem Fokus etwa 90 W
Elektronenstrahlleistung, von der etwa 1 W insgesamt nur das Target erreicht. Die
erhebliche Differenz wird unweigerlich nicht nur im Strahlengang als Warme
deponiert, sondern erzeugt beim Auftreffen in allen insbesondere metallischen
Komponenten auch Rontgenstrahlung. Von dieser dringt nach der gezeigten
Beobachtung ein Teil durch das Target nach auf3en.

Zur weiteren Charakterisierung zeigt die Abb. 5.9 das mit einem Spektrometer
(AMPTEK/AMETEK X123, Si-Diode) aufgenommene Réntgenspektrum im Bereich
zwischen 5 - 13 keV im Vergleich mit dem simulierten Spektrum. Die Skalierung der
Spektren zueinander in der Intensitat ist willkiirlich gewahlt. Aufgrund der diinnen
Siliziumschicht als Sensormaterial ist das verwendete Spektrometer nicht dafiir
geeignet das vollstandige Emissionsspektrum der Quelle zu erfassen (max. 25 keV).

108 5 Die ntCT - ein neues Gerat zur hochauflésenden Material-charakterisierung mittels Nano-CT



Fe Co Cu

10 - 6.40 6.93 7.48 805 _
W —— Simulation, W auf Diamant
Lo: 8-39 Spektrometer
£
5,
T 05
2]
=
1)
- w/"
oo o= |
0.0 —=———7— L e L P T T T 1
5 6 7 W 8 9 10 11 12 13

L,7.39 E [keV]

Abb. 5.9 Das gemessene Intensitdtsspektrum zeigt im Bereich der charakteristischen Linien die
Photonenemission zusdtzlicher Materialien.

Neben der erwarteten Wolframemission zeigt das aufgenommene Spektrum
weitere Peaks, die zu den tiblichen Konstruktionsmetallen Eisen, Kobalt, Nickel und
Kupfer passen. Die charakteristischen Linien dieser Metalle sind im Graphen als
breitere Bereiche mit eingezeichnet, da die Energieauflosung des Spektrometers mit
etwa 250 eV¢¢ niedriger ist als das genutzte Sampling. Die gefundenen Linien von
Eisen, Kobalt und Nickel als typische Legierungsbestandteile deuten auf die
Erzeugung von Sekundarstrahlung in einem Edelstahlbauteil hin. Zusatzlich scheint
Sekundarstrahlung in einem Kupferbauteil emittiert zu werden.

Durch den Einsatz des verfahrbaren Detektors ist es moglich, den Strahlengang
und die Ausbreitung der iiberlagerten Sekundarstrahlung visuell darzustellen. Die
Abb. 5.10 zeigt in b) den horizontalen Schnitt durch eine Reihe von Detektorbildern,
die schrittweise im Abstand zwischen 170 mm bis 560 mm von der Quelle entfernt
aufgenommen wurden. Die Bilder wurden um den quadratischen Intensitdtsabfall
durch die Abstandsverdnderung korrigiert. Durch die Extrapolation der
facherartigen Strahlausbreitung zu ihrem Ursprung lasst sich zuriickschlief3en, dass
beide Anteile der Sekundarstrahlung ihren Fokus etwa 19 +3 mm hinter dem
eigentlichen Target besitzen. Aus der Zusammenfassung der vorausgegangenen
Charakterisierungen der Sekundadrquelle lasst sich der in Abb. 5.10 gezeigte
vermutete Ursprung konstruieren.
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Abb. 5.10 (links) Schematik des inneren Aufbaus der NanoTube Réntgenquelle (a) und dem
vermuteten Ursprung der Sekunddrstrahlung basierend auf der Extrapolation der in b)
gezeigten Strahlausbreitung und dem aufgenommenen Spektrum. Die zweite Sekunddrquelle im
vergréfSerten Ausschnitt d) ist einmal durch die maximale Ausdehnung (rote Linien) als auch
durch den Ausbreitungskegel aus der Mitte dargestellt. e) Photonenerzeugung (grtin) in der
vorderen Sekunddrquelle als 3D-Ansicht aus der Partikelsimulation.

Ohne die Kenntnis iiber die exakte innere Konstruktion des Quellaufbaus lasst
sich gemeinsam mit den aus Wartung und Betrieb bekannten Komponenten die
innere Schematik rekonstruieren. Das kupfergefasste Transmissionstarget sitzt am
Ende einer etwa 20 cm langen Kupferrohre, in welcher der Elektronenstrahl durch
die umliegenden Magnetlinsen geformt wird. In dieser Vakuumrohre sitzt einige
Millimeter hinter dem Target (entsprechend der Extrapolation 19 mm) eine
Objektivblende (dem Anschein nach vermutlich aus Kupfer), um defokussierte
Anteile des Elektronenstrahls zu blocken. Diese geblockten Elektronen erzeugen dort
einen ringféormigen Rontgenbrennfleck mit einem Kupferspektrum, der zum Teil das
Target durchstrahlt und den grofden kreisformigen Bereich beleuchtet. Die dufdere
Abgrenzung der Kreisflache ergibt sich durch die Begrenzung des Abstrahlwinkels
an der Einfassung des Targets. Zur Visualisierung wurde diese Geometrie in der
Partikelsimulation in Abb. 5.10 e) nachgebildet.

Der zweite Anteil der Sekundarstrahlung entsteht bereits weiter vorne in der
Rontgenquelle. Der durch den Wehnelt-Zylinder weit konisch aufgeweitete
Elektronenstrahl trifft auf die Seitenflachen des Anodendurchgangs. Die kafigformige
Anode selbst besteht dem Erscheinen nach aus Edelstahl und folgt nach nur wenigen
Zentimetern auf die Kathode. Die Anode leuchtet daher selbst als ringformige
Rontgenquelle. Im Gegensatz zur Kupferblende bestrahlt diese den Detektor aber
nicht direkt, sondern wird durch die Objektivblende des Elektronenstrahls als
optische Lochblende auf den Detektor abgebildet. Daher erscheinen beide
Sekundarquellen mit einem gemeinsamen Fokus. Daneben ist nicht
unwahrscheinlich, dass auch Elektronenstrahlanteile, die in den Wanden der
Kupferréhre deponiert werden, zu einer diffusen Sekundarstrahlung beitragen.

5.3.3 Dosis und Abschirmung

Eine im Laborumfeld einfach zu bewerkstelligende Messung der
Strahlungsintensitat ist die Umgebungsdquivalentdosis H*(10). Sie ist mit einfachen
Dosimetern zu messen und gibt eine Abschatzung tiber die lokale Strahlenbelastung
in exponiertem Gewebe ab.159 Sie ist definiert als die Strahlung, welche in einem
Phantom aus kérperdhnlichen Gewebe (76.2 m% Sauerstoff, 11.1 m% Kohlenstoff,
10.1 m% Wasserstoff und 2.6 m% Stickstoff) in 10 mm Tiefe deponiert wird.16% Dies
entspricht der Tiefe, in welcher iiblicherweise die hochste Strahlenbelastung
erwartet wird. Gangige Dosimeter sind entsprechend aufgebaut, die Messwerte
dieses Phantoms durch konstruktive Methoden oder integrierte Umrechnungen aus
einer gemessenen lonisation nachzubilden. Daher sind dosimetrische Messungen
immer nur als eine Ndherung an die entsprechende Dosis zu verstehen. Die
Maf3einheit der Dosis ist Sievert.

]
1Sv=1— 5.1
Sv kg

Folgend ist die zeitabhangigen Dosisleistung Sv/h.



Die Umgebungsiquivalentdosis ist nicht nur geeignet die Stirke der
Strahlenbelastung durch die Rontgenquelle zu beschreiben, sondern ebenfalls um die
Giite des umgebenden Strahlenschutzes zu bewerten. Nach Definition der
Strahlenschutzverordnung diirfen bauartzugelassene Vollschutzgerate (was fiir die
meisten Laborgerate im nicht medizinischen Bereich iiblicherweise angestrebt wird)
10cm  auflerhalb  der  beriihrbaren  Oberfliche nur noch eine
Umgebungsaquivalentdosisleistung von maximal 3 puSv/h bei maximalen
Betriebsparametern des Gerats aufweisen. Deutlich strenger ausgelegt ist
idealerweise im Betrieb keine Dosis oberhalb der natiirlichen Umgebungsstrahlung
messbar. Zur Einordnung: Die im hiesigen Labor gemessene Ortsdosisleistung der
Umgebungsstrahlung betragt 0.05 - 0.35 pSv/h.

Abhangig von der Strahlungsenergie deponiert eine Photonenstrahlexposition
unterschiedlich viel Energie in Korpergewebe. Wahrend niederenergetische
Strahlung unter 10 keV die messtechnisch relevante Tiefe von 10 mm kaum erreicht
und im adufleren Gewebe absorbiert wird, durchstrahlt ein grofler Anteil von
hochenergetischer Strahlung den Korper oder das Phantom komplett ohne
Wechselwirkung. Zur Gewichtung zwischen Energiespektrum und wirksamer Dosis
existieren entsprechende empfohlene Umrechnungskoeffizienten.1¢l Damit ist es
moglich, bei Kenntnis des Spektrums die Dosis energieabhdngig zu betrachten. Die
Abb. 5.11 zeigt die aus dem in Abb. 3.17 simulierten Spektrum der NanoTube die
Energie und targetleistungsabhdngige Umgebungsidquivalentdosisleistung im
Primarstrahl, geschwacht durch Luftabsorption sowie nach dem Durchgang von
tiblichen Konstruktionsmaterialien.
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— 1E2
3 1E1 A u
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— 1EQ ‘ R A IR u mm
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Abb. 5.11 Energieabhdngiges Spektrum der Umgebungsdquivalentdosis H*(10) berechnet aus dem zuvor simulierten
Spektrum in Abb. 3.17. Die korrespondierenden Zahlen geben die aufsummierte Dosisleistung entsprechend einer
Dosimetermessung an. Materialschwdchung aus XOP 2.433,

Diese Berechnung zeigt auch eine Moglichkeit zur notigen Abschatzung der
Dosis bei der Auslegung von Strahlenschutzgehdusen. Speziell zum anfangs
erwahnten Upgrade der Rontgenquelle zu hoherer Leistung war es immer auch
erforderlich im gleichen Arbeitsschritt den umgebenden Strahlenschutz des
Gehduses konstruktiv mit anzupassen. Die dargestellten Distanzen entsprechen zum
einen einer iblichen Detektorposition vor der Quelle (450 mm), zum anderen
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exemplarisch der Gehdausewand in Primarstrahlrichtung (1000 mm, entspricht nicht
der Position maximaler Strahlenexposition). Zur Referenz wurde das entsprechende
H*(10) mit einem STEP OD02 Ortsdosimeter 450 mm vor dem Austrittsfenster
gemessen. Das aufsummierte simulierte Spektrum ergibt an dieser Position eine
Dosis von 26 mSv/h/W, die Messung 45 mSv/h/W. Die Werte zeigen somit eine gute
Naherung, insbesondere da in der Simulation die Wirkung der zuvor besprochenen
Sekundarstrahlung nicht enthalten ist. In der Betrachtung des Graphen zeigt sich das
bereits 3 mm Blei als Abschirmung an der entsprechenden Strahlposition die
Dosisleistung auf ein ausreichend niedriges Niveau schwéchen. Nach 6 mm sollte mit
tiblichen Dosimetern keine Strahlung mehr messbar sein. Das Spektrum zeigt jedoch,
auch wenn keine Strahlung mehr messbar ist und das Gehduse iiblichen Regularien
entspricht, existiert in der Umgebung eine kiinstliche Strahlenexposition auf den
Benutzer. Speziell bei dem tiblicherweise zur Abschirmung eingesetzten Blei betrifft
dies Strahlung unterhalb der Absorptionskante von 88 keV?33.

Der Strahlenschutz fiir das hier betrachtete ntCT-Gerat bei 110 kV wurde in
Strahlrichtung tiberwiegend mit einem Verbundwerkstoff aus edelstahlgefasstem
Blei gefertigt; in Strahlrichtung mit 6 mm, hinter der Rontgenquelle mit 3 mm
Bleidicke. Offnungen, Tiiren und Kabelschichte wurden entsprechend mit Schikanen
und Visieren versehen, um eine Abnahme nach dem Standard als Vollschutzgerat zu
ermoglichen. Im hochauflésenden Betrieb mit 1 W Leistung ist auferhalb des
Gehduses mit Ortsdosimetern keine Exposition abseits der Umgebungsstrahlung
messbar.

5.4 Probenvorbereitung

Als kurzer Exkurs soll an dieser Stelle noch die fiir eine hochauflosende
Messung benotigte Probenvorbereitung besprochen werden. Da die Probe bei
diesem Gerat nicht in Vakuum steht (vermeidet Probleme durch Ausgasungen und
Lufteinschliisse), nicht von Elektronen getroffen wird (erfordert keine elektrische
Leitfahigkeit) und sich in einer sonst den iiblichen raumklimatischen Bedingungen
entsprechenden Umgebung befindet (erfordert keine besondere Bestandigkeit gegen
Temperatur- und Luftfeuchtigkeitsschwankungen z.B: bei organischen Proben),
vereinfachen sich die Anforderungen an die Probenbeschaffenheit erheblich. Im
Prinzip muss die Probe nur iiber die Messzeit stabil sein. Sie sollte im Durchmesser
nicht weit tiber das angestrebte Sichtfeld hinausragen (bei hochster Auflosung etwa
200 pm) und moglichst freistehend ohne iibermafdige Auslaufer sein, die das
Sichtfeld storen oder einen kurzen Abstand zur Rontgenquelle behindern wiirden.
Fiir ,weiche“ Proben, wie aus Polymeren, geniigt es iiblicherweise diese mit einem
Skalpell zuzuschneiden und mit einem stabilen Adhasiv, wie einem Epoxidharz, auf
den nadelférmigen Probenhalter aufzubringen. Fiir feste Proben und insbesondere
wenn die Messung in einer vorher exakt festgelegten Region erfolgen soll, hat sich
die Extraktion mit Hilfe eines kurzzeitgepulsten Lasers bewahrt, wie in Abb. 5.12
schematisch dargestellt.
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Abb. 5.12 Exemplarische Vorgehensweise zur lasergestiitzten Prdparation einer Nano-CT Probe
aus einem fldchigen Mikrochip. Schematisches Vorgehen in a) und auf diese Weise real
prdparierte Probe in b). 1 Mikrochip aus dem die Probe extrahiert werden soll. 2 Ein ultra-kurz
gepulster Laser (z. B. MicroPREP) stellt die ROI frei, schneidet dabei jedoch nicht vollstdndig
durch das darunterliegende Substrat. 3 Die Probe kann dann aus dem Chip herausgebrochen
werden. 4 AbschliefSend wird der Fuf3 der Probe mit Epoxidharz seitlich am Probenhalter fixiert,
so dass die freigestellte ROI dariiber hinausragt.

Nach der konstruktiven Beschreibung und der Charakterisierung der ntCT als
neues Laborgerdt zur Materialcharakterisierung soll in den folgenden beiden
Abschnitten die praktische Eignung des Gerdtes anhand exemplarischer
Anwendungsfille dargestellt werden.
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6 Praktische Anwendung I:
Materialcharakterisierung
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Zur Validierung der praktischen Einsatzfiahigkeit der ntCT wurden drei
hypothetische Fragestellungen zu verschiedene Probensysteme aus dem Bereich der
Materialcharakterisierung als Beispiele aktueller Forschungsansatze gewahlt, um zu
untersuchen, ob die hier vorgestellte Nano-CT Methode mit hoherer Energie diese im
Labor adressieren kann. Diese drei Proben sind mit der NanoTube N1 oder N2 bei je
60 kV Beschleunigungsspannung untersucht worden, resultierend in abweichenden
Belichtungszeiten. Die Tab. 6.1 fasst die Aufnahmeparameter fiir die im Folgenden
untersuchten Proben zusammen.

Tab. 6.1 Uberblick iiber die Aufnahmeparameter fiir die Computertomographie der drei untersuchten Proben mit
Probenabstand (Source-Object-Distance, SOD), Detektorabstand (Source-Detector-Distance, SDD), Anzahl der Belichtungen
fiir eine CT, Pixelgréfse (Sampling), der gewdhlten Belichtungszeit, den eingestellten Detektor-Schwellwerten, der
Beschleunigungsspannung sowie der zum Aufnahmezeitpunkt eingesetzten Version der Réntgenquelle.

Probe Aufnahmeparameter Detektor Rontgenquelle

Belichtungs- Schwellwert Target- Beschleunigungs-

. X Version
zeit Grenzen leistung spannung

SOD SDD Aufnahmen  Sampling

Mikrochip 0.80 mm 575 mm 2800 98 nm 15s 5-60 keV 165 mW 60 kV N2
Li-Batterie 0.63 mm 425 mm 3600 105 nm 30s 5-60 keV 67 mW 60 kV N1
Elastomer 0.46 mm 280 mm 2400 119 nm 10s 8-60 keV 160 mW 60 kV N2

6.1 Untersuchung eines Multilayer V-NAND Speichers

Das erste Beispiel ist aus dem Bereich der integrierten Schaltungen gewahlt.
Durch die fortschreitende Miniaturisierung und die steigende Komplexitit der
dreidimensionalen Strukturen ergeben sich kontinuierlich neue Herausforderungen
fir die bendtigten Analysemethoden, um diese zu untersuchen.162163 Zur
Kapazititserhohung und der gleichzeitigen Reduktion der Bitkosten von
Speicherstrukturen wurden beispielsweise komplexe Mehrschichtsystemel64165
sowie dreidimensionale Strukturen66.167 etabliert. Um die verschiedenen Ebenen
einer mehrlagigen Speicherstruktur in einem Mikrochip zu verbinden, werden
sogenannte ,Through-Silicon-Vias“ (TSV) verwendet. Oftmals werden diese auch
vereinfacht nur als (Metall-) Kontakte bezeichnet. Hierbei werden unzahlige Locher
mit hohen Aspektverhaltnissen in den Wafer gedtzt und anschlieffend mit gut
leitenden Metallen wie Wolfram, Kupfer oder verwandten Legierungen metallisiert.
Zur besseren Anbindung oftmals in dabei aufeinander aufbauenden zylindrischen
Schichten. Mit zunehmender Anzahl der Speicherschichten steigt auch das
erforderliche Aspektverhaltnis der TSVs, deren Qualitit konstant tiber den Wafer
verteilt gewdhrleistet sein muss. Die offensichtlichsten kritischen Merkmale dieser
Kontakte sind Grofde, Tiefe und Form sowie eine unzureichende Metallisierung oder
eingeschlossene Hohlraume.163168 Es wurde bereits erfolgreich gezeigt, dass
(Sub p-) CT mit Auflosungen von bis zu 500 nm ein nitzliches Werkzeug zur
Charakterisierung von Kontakten mit einem Durchmesser von mehreren
Mikrometern ist.168-170 Die Kontakte der aktuellen Generation sind jedoch wesentlich
schmaler als die Auflésung dieser Gerate.163171 Daher werden neue Nano-CT-
Methoden benoétigt, um die gestiegenen Anforderungen an ein laborbasiertes
Analysewerkzeug zu erfiillen. Als ein exemplarisches Beispiel flr einen aktuellen
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3D-NAND wird im Folgenden der Speicherbereich eines Toshiba 256 Gb 48-Schicht
BiCS FLASH'72 aus einem SanDisk 32 GB micro SDHC UHS-I Speicher
(Western Digital Ltd) untersucht.

Si-Substrat
W-TSV

NAND-Schicht

BEOL

i

Abb. 6.1 Rekonstruierter Nano-CT-Scan eines Halbleiterspeicherchips aus einer handelsiiblichen Mikro-SD-Karte
(SanDisk 32 GB microSDHC UHS-I), gemessen mit einem Sampling von 98 nm. (a) 3D-Rendering (alle in dieser Studie
gezeigten 3D-Visualisierungen wurden mit Avizo 9.0-Thermo Fisher Scientific durchgefiihrt) der internen
metallisierten Strukturen, wobei die einzelnen Kontakte mit einer erwarteten Gréfse zwischen 100-200 nm deutlich
zu erkennen sind. (b) Schematische Darstellung einer einzelnen Kontaktsdule, welche die einzelnen Speicherschichten
verbindet.

Der rekonstruierte Scan des Halbleiterspeicherchips ist in Abb. 6.1 dargestellt.
Im 3D-Rendering des Volumens sind insbesondere die turmartigen Kontakte aus
Wolfram zu erkennen, welche die 48 Speicherschichten miteinander verbinden. b)
zeigt eine schematische Vergrofierung eines einzelnen Kontakts aus dem SI-Substrat.
Ein Querschnitt des Volumens und vergrofderte Ausschnitte davon sind in Abb. 6.2 zu
sehen. Ohne konkrete konstruktive Details iiber den Halbleiter zu besitzen, lasst sich
aus verschiedenen Quellen abschatzen, dass diese Strukturen zwischen 100-200 nm
im Durchmesser aufweisen.164165171,173,174
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Abb. 6.2 Horizontales Schnittbild aus dem Speicherchip (a), sowie vergréfSerte Ansichten (b, c)
und vertikale Schnitte durch einzelne Leiterbahnen (d-g). Deutlich zu erkennen die Strukturen
der Wolframmetallisierung.

In der vergrofierten Ansicht (c) wurden zwei weitere Strukturgrofden aus dem
Bild vermessen. Diese feine, bahnformige Struktur besteht aus zwei Reihen von
parallelen Durchkontaktierungen und hat eine Periode von 568 nm in der Lange und
400 nm im seitlichen Abstand, was einer Frequenz von 2500 lp/mm entspricht. Die
Bilder (d-g) zeigen verschiedene vertikale Schnitte durch das Volumen, wie in (a)
dargestellt. Wie von einem kommerziellen Speicherchip zu erwarten, sind die
erkennbaren Strukturen einheitlich, parallel zueinander und senkrecht zu den
anderen Schichten. Es sind auch keine anderen offensichtlichen Defekte in der
Metallisierung sichtbar. Von besonderem Interesse ist weiterhin die Erkennbarkeit
der fiir V-Nand-Speicher typischen Treppenstrukturl?3-17s am dufleren Rand des
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Chips, wie in (d) gezeigt. Mit steigender Lagenzahl nimmt die Komplexitat dieses
Treppenbereichs zu, der in einem aufwendigen mehrstufigen Atzprozess erzeugt
wird. Die genaue Positionierung der Stufen ist notwendig, um die Speicherzellen
korrekt zu kontaktieren.!’s Die Darstellbarkeit dieser Stufen und allgemein der
Kontakte in dieser Probe sind ein hervorragender Beweis fiir das hohe
Auflésungsvermogen des ntCT Systems. Abschliefdend fiir diese Probe zeigt Abb. 6.3
ein iber 40 Schnittbilder aus der Speicherschicht gemitteltes Bild, um bei niedrigem
Rauschen den rein konstruktiven Aufbau besser darstellen zu konnen.

Abb. 6.3 Das horizontales Schnittbild aus der Rekonstruktion der Halbleiterprobe gemittelt iiber 40 Schnittbilder aus
der Speicherschicht zeigt eine detaillierte und rauscharme Darstellung der Metallkontakte.

6.2 Aktive Phase der Elektrode eines Lithium-lonen
Akkumulators

Ein weiteres aktuell stark gefragtes Anwendungsbeispiell’¢ ist die
Untersuchung der Mikrostruktur von lithiumbasierten Batterieelektroden. Diese
bestehen in der Regel aus einem pordsen granularen Aktivphasensystem, welches
durch eine ebenso pordse leitfahige Matrix gebunden ist.177 Ein wichtiger Aspekt der
Batterieforschung ist die Identifizierung der Alterungsprozesse von
Batteriepartikeln und -elektroden auf mehreren Langen- und Zeitskalen unter realen
Betriebsbedingungen.l’¢ Die Redoxreaktionen beim elektrischen Laden und
Entladen in Batterien verursachen haufig Phasenumwandlung,
Gittervolumenanderung, Erzeugung von mechanischen Spannungen sowie eine
Schwiachung der Korngrenzen und konnen final zum Partikelbruch fithren, was mit
einer erheblichen Erh6hung des inneren elektrischen Widerstands der Elektrode
verbunden ist.178179 Die oftmals gewlinschte Schnelladefihigkeit der Akkus
beschleunigt die auftretenden Alterungsprozesse weiter.178 Diese Prozesse greifen
auf verschiedenen Langen- und Zeitskalen ineinander und werden als
chemomechanische Wechselwirkung bezeichnet. Die Identifikation der Vorgange bei
der Umwandlung und Alterung von Batteriepartikeln und Partikelgruppen ist eine
Voraussetzung, um die Zusammenhinge zwischen all diesen Prozessen zu
ermitteln.1’8 Da es sich um schleichende Prozesse handelt und diese nicht zeitgleich
in der gesamten Elektrode auftreten, ist ein Uberblick iiber den inneren Zustand
einer Vielzahl von Partikeln ein guter Indikator zur Bewertung des
Alterungszustands einer Batterie. Diese Informationen koénnen dann auch als
Ausgangspunkt fiir die Simulation von neuen Batterietypen dienen.'”® Nano-CT-
Daten haben das Potenzial, die Liicke in der Analyse zwischen experimentell
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ermittelten makroskopischen Eigenschaften (Widerstand, Spannung, Volumen, ...)
und Simulationsergebnissen zu schlief3en.

Als reprasentatives Beispiel wird hier die Untersuchung der aktiven Phase aus
der Elektrode einer kommerziellen KOKAM High-Energy 560 mA Pouch-Zelle180
gezeigt. Diese besteht aus einem Komposit aus in sich granularen LiNiCoAlO,- (NCA)
sowie homogenen LiCo0;-Partikeln (LCO) mit einer Matrix aus Graphit-Binder.177 Die
Abb. 6.4 zeigt die 3D-Rekonstruktion der aktiven Phase der Elektrode.

Abb. 6.4 3D-Rekonstruktion der Partikel in der Aktivphase der Elektrode in einem Lithium-Ionen-Akku mit 105 nm
Sampling. In a) alle Partikel und in b) nur die NCA-Partikel sichtbar. Die Farben korrespondieren zu den LCO-
Partikeln (grau), intakten NCA-Partikeln (dunkelblau) und stark fragmentierten bzw. gealterten NCA-Partikeln
(tiirkis). Die Rot dargestellten Partikel weisen einen Stark abweichenden Grauwert auf und besitzen damit
vermutlich eine chemische Zusammensetzung welche zu keiner der beiden Phasen zugeordnet werden kann.

Die Darstellung erlaubt einen guten ersten Eindruck von Form und
Zusammensetzung des Komposites. Neben den erwarteten NCA- und LCO-Partikeln
finden sich in der Probe einige wenige Partikel mit abweichend niedrigeren
Grauwert (rot dargestellt), demnach einer abweichenden
Materialzusammensetzung. Diese scheinen als Nebenprodukt bei der Herstellung
entstanden zu sein. Die innere Fragmentierung in den Partikeln ist insbesondere in
den hervorgehobenen NCA-Partikeln zu sehen. Im horizontalen Schnittbild in Abb.
6.5 ist neben den Partikeln die Kohlenstoffphase zu erkennen, welche als Binder die
Partikel zusammenhalt und elektrisch kontaktiert.
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6.3
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LCO-Partikel
NCA-Partikel

Kohlenstoffbinder

Abb. 6.5 Horizontales Schnittbild durch die Lithium-Elektrode. (a) Die beiden Partikelarten
unterscheiden sich deutlich in ihrer Morphologie. Zwischen den Partikeln ist die
Bindemittelmatrix aus Graphit zu erkennen. (b) 3 exemplarische NCA-Partikel zu verschiedenen
Alterungszustdnden. Von links nach rechts: Intakter Partikel, aufgebrochener Partikel zeigt
erste Alterungsschdden, durch chemomechanische Belastung stark fragmentierter Partikel.

Die drei exemplarisch dargestellten Partikel zeigen verschiedene Stadien der
inneren Fragmentierung. Die Darstellbarkeit dieser Risse sowie die Kenntnis {iber
Anteil und Verteilung in der Batterieelektrode ist ein wichtiger Ansatz in der
Batterieforschung, um auf Basis von Nano-CT Untersuchungen langlebigere
Batterietypen zu entwickeln.

Hoch partikelgefulltes Elastomer als modernes
Designmaterial

Das  dritte  Anwendungsbeispiel  stellt  exemplarisch  fiir die
Materialentwicklung einen Vertreter eines Designmaterials dar. Bei diesen
Materialien ist das Ziel die Schaffung einer Materialkombination mit neuen und
einzigartigen Eigenschaften, indem bekannte Konstruktionsmaterialien in einer
spezifischen Mikrostruktur zusammengefiigt werden, um erweiterte elektrische
oder magnetische Eigenschaften zu erzielen. Bei dem hier gezeigten Exemplar
handelt es sich um ein hoch elektrisch leitfadhiges anorganisches Polymer (klassisch
betrachtet ein Wiederspruch), das seine Leitfahigkeit von etwa 100 S/cm nicht nur
unter Biegung, sondern auch unter hoher Dehnung beibehalt.181 Die Leitfahigkeit
erhalt dieses Material durch eine Fiillung der elektrisch isolierenden Matrix mit
spezifischen leitfahigen Partikeln. Diese Materialklasse ist aufgrund ihrer
Eigenschaften z.B. ein vielversprechender Kandidat fiir tragbare Sensoren und
Elektronik. Neben dem Partikelfiillgrad hdngt die Leitfahigkeit von der raumlichen
Verteilung und relativen Ausrichtung der Partikel ab, um das bendtigte
Perkolationsnetzwerk auszubilden. Beide Parameter werden zundchst durch den
Herstellungsprozess vorbestimmt, z. B. durch mechanische Vorgange beim Misch-
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oder Beschichtungsprozess des fliissigen Ausgangsmaterials. Nach der Vernetzung
des Elastomers sind diese temporar fixiert. Die anschlief3ende Verformung der
ausgeharteten Matrix durch den bestimmungsgemaéafien Gebrauch fithrt jedoch
zwangslaufig zu einer Streckung oder Stauchung der raumlichen Verteilung der
Partikel. Wie bei anisotropen Partikeln iiblich, wirkt sich diese Verformung der
Matrix auf ihre Orientierung aus.182183 Die tatsdchliche raumliche und orientierende
Verteilung der Partikel ist daher dehnungsabhangig und unter Beriicksichtigung
viskoelastischer Effekte zusatzlich zeitabhdngig.'8¢ Typischerweise sind die
auftretenden Effekte reversibel, allerdings sind die Partikel in der Matrix beschrankt
mobil, da sie nicht kovalent gebunden sind. Insbesondere zyklische Belastungen
konnen zu einer dauerhaften Verdnderung der rdaumlichen Verteilung und
Orientierung fithren.18¢ Fiir die Optimierung der Komposite ist es daher von
Interesse, diese Parameter zerstorungsfrei in verschiedenen Belastungs- und
Alterungszustanden zu erfassen.

Das hier untersuchte Material besteht aus einer Silikonelastomer-Matrix und
ist gefiillt mit 20 Vol.% Cornflakeformiger-Partikel aus silberbeschichtetem Kupfer
(Cu/Ag-60/40).181 Die einzelnen Flakes haben eine Dicke von etwa 100 nm und einen
mittleren Durchmesser von ca. 4 um. Die Herausforderung bei der Analyse dieses
Materials besteht darin, dass zur Betrachtung der Partikelverteilung
und -orientierung ein grofles Volumen mit ausreichender Anzahl an Partikeln
dargestellt sein soll. Durch die hohe Fiillung mit starkabsorbierenden Metallen muss
die Strahlung die Probe jedoch noch durchdringen kénnen. Gleichzeitig muss die
Auflésung ausreichen, um die einzelnen diinnen Metallplattchen iiberhaupt
aufzuldsen.

Da die Dicke der Partikel wieder knapp an der Auflosungsgrenze des Systems
liegt, kommt wie bei der Halbleiterprobe in dhnlicher Dimension zugute, dass die
Position freistehender Elemente selbst knapp unter der Auflosungsgrenze noch
darstellbar ist. Anschaulich lasst sich dieser Effekt mit einem Beispiel erklaren: Durch
eine Schlitzblende vor dem Bildsensor einer Kamera dringt auch dann noch Licht auf
den Sensor, wenn die Breite der Blende kleiner ist als das Auflésungsvermogen des
Sensors (im Idealfall die Pixelgrofde). Dieser Effekt ist jedoch stark beschrankt durch
den Abstand zum nachsten Probenelement. Aus diesem Grund ist ein periodisches
Muster (wie zuvor im Siemensstern betrachtet) der Grenzfall der Auflosung (bei
ausreichend Kontrast der Probe).

Die Ergebnisse der Nano-CT Messung sind im 3D-Rendering in Abb. 6.6 gezeigt.
Die einzelnen Partikel formen eine Partikelschiittung mit horizontaler
Vorzugsrichtung in der Orientierung. Anhand dieser Daten kann die Auspragung des
Perkolationsnetzwerks analysiert werden.
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Abb. 6.6 3D-Rendering der Nano-CT Analyse der leitfihigen Elastomerprobe. Die einzelnen
cornflakeférmigen Partikel sind gut zu erkennen und formen eine Schiittung mit horizontaler
Vorzugsrichtung. b) zeigt einen vertikalen Schnitt zentral durch die Probe, um die innere
Struktur des Perkolationsnetzwerkes darzustellen.

Das Schnittbild in Abb. 6.7 verdeutlicht noch einmal das Auflésungsvermdégen
der Analyse. Durch vorherige zyklische Belastung der Probe haben sich die Partikel
verglichen zur Herstellung neu orientiert und formen nun teilweise parallel
ausgerichtete Agglomerate (Stapel) sowie korrespondierende Leerstellen. Fiir den
Erhalt der Leitfahigkeit muss sichergestellt sein, dass trotz dieser Locher das
Perkolationsnetzwerk tber ausreichende Verbindung verfiigt, um die gute
elektrische Leitfahigkeit sicherzustellen.
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6.4

Abb. 6.7 Vertikales Schnittbild aus der Rekonstruktion. a) Durch vorherige zyklische Belastung
der Probe haben sich die vormals homogen verteilten Partikel neu orientiert. b) Die
schematische Uberlagerung zeigt die angenommene Wanderung der Partikel aus a). In tiirkisen
Bereichen haben sich Partikel parallel ausgerichtet und agglomeriert, wudurch die dunkelblau
angedeuteten Leerstellen im Komposit entstanden sind.

Fazit

An den drei gezeigten Beispielen konnte hervorragend die Leistung des ntCT-
Systems an realen Probensystemen validiert werden. In der Halbleiterprobe eines
3D-Speicherchips konnten die 100-200nm grofen Durchkontaktierungen
dargestellt werden, um sie auf Defekte wie Fehlausrichtung oder unzureichende
Metallisierung zu untersuchen. In der Lithium-Elektrode konnte das Leistungsniveau
durch die Spuren der Alterung in Form der Verteilung von chemomechanisch
verursachten Rissen und Fragmentierung innerhalb der etwa 10 pm grofden Partikel
bestimmt werden. Das grofde Sichtfeld erlaubt dabei in nur einer Messung eine
statistische Aussage iiber eine Vielzahl von Partikeln zu treffen. Im Beispiel aus der
Materialforschung konnte gezeigt werden, dass das System auch bei
hochabsorbierenden Proben, wie hier durch den hohen metallischen Fillstoffanteil,
die Auflosung bewahrt und selbst diinne Partikel an der Auflosungsgrenze
ausreichend gut darstellt, um Analysen der Position und Verteilung daran zu
ermoglichen.

Alle drei Anwendungsfalle erfordern in der 3D-Analyse eine Aufldsung, welche
im Labor bisher nur durch FIB/SEM-Tomographie adressiert werden konnte, was
jedoch deutlich hohere Anforderungen an die Probe, den Untersuchungsaufwand
und die Messzeit stellt als die hier gezeigte Computertomographie. Insbesondere
unter Beriicksichtigung des trotz hoher Auflosung verhaltnismafdig grofien
Sichtfeldes erlaubt die ntCT fortschrittliche Analysen im Bereich der
Materialforschung, wie sie bisher abseits von Synchrotronforschung nicht méglich
waren, bei gleichzeitig einfacher Zuganglichkeit der Methode.
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Nachdem im vorausgegangenen Kapitel bereits erfolgreich die Eignung der ntCT an
drei Anwendungsfallen mit der 60 kV Rontgenquelle dargestellt werden konnte, soll
in diesem Kapitel ein konkreter Anwendungsfall betrachtet werden, welcher von
der hoheren Spannung des 110 kV Upgrades profitiert. Im Folgenden sind einige fiir
die Halbleiterindustrie liblichen Begriffe in Englisch beschrieben, da keine iiblichen
oder nur umstindliche Ubersetzungen existieren.

7.1 EinfUuhrung

Leistungshalbleiter werden in der Automobilelektronik fiir eine Vielzahl von
Funktionen eingesetzt, neben der konkreten Steuerung der Antriebstechnik z. B. fiir
die Beleuchtung, Klimasteuerung, Sitzverstellung, Spiegeleinstellung oder die
elektrischen Fensterheber.185186 Gleichzeitig werden die Anforderungen an die
Zuverlassigkeit dieser Bauelemente immer strenger: Die von den
Automobilherstellern geforderte Produktlebensdauer betragt 15 Jahre oder mehr,
bei einer Ausfallrate unter 1 ppm.18¢ Zudem miissen sie in einem weiten
Temperaturbereich zuverlassig arbeiten.

Fiir  Leistungshalbleiter = werden daher Zuverlassigkeitspriifungen
durchgefiihrt, um den "sicheren Betriebsbereich" (Safe-Operation-Area, SOA) zu
bestimmen, der die Grenzen fiir die Betriebsparameter festlegt, die einen vorzeitigen
Ausfall des Bauelements verhindern sollen.187.188 Die SOA fiir Leistungsbauelemente
kann in drei Zonen abhangig von der Zeitskala der Belastung eingeteilt werden:

Elektrostatische Entladungen (Electrostatic Discharge, ESD)
schiadigen die Bauelemente unter sehr kurzen (Nanosekunden)
Belastungsimpulsen mit hoher Spannung.

Unter langsameren Belastungsimpulsen (Millisekunden), wie
sie beispielweise beim Schalten einer Motorlast auftreten
(,Anlaufen“), ist die potenzielle Schiadigung auf thermo-
mechanische Belastung in Folge starker Joulschen Erwarmung
zurlckzufiihren.

Sehr lange Belastungszyklen, gleich einem kontinuierlichen
starken Stromfluss, schadigen die Bauelemente durch spezifische
Halbleitereffekte wie ,Hot-Carrier Injection®, Bias-
Temperaturinstabilitit oder einem Gate-Oxid Durchbruch.
Gleichzeitig konnen auch die Leiterbahnen durch die klassischen
Abnutzungsprozesse wie Elektromigration oder Spannungs-
migration (und die dadurch erzeugte Leerstellenwanderung)
versagen.187.188 Elektro- und Spannungsmigration treten dabei
meistens gemeinsam auf.189

Zur Bewertung der Zuverlassigkeit der Metallisierung in Leistungshalbleitern
wahrend der Designphase haben sich ,,Power-Temperature-Cycling“-Tests (PTC) an
Kettenstrukturen aus Kontaktelementen (,,Via-Chain-Structures”) etabliert.190-192 Mit
dieser spezifisch gepulsten Testprozedur lassen sich durch Variation von
Stromstarke, Pulsdauer und Frequenz unter Bewertung des inneren Widerstands in
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kiirzerer Zeit die verschiedenen Belastungsarten iiber die Lebensdauer eines
Halbleiterbauteils mit starker, kurzzeitiger und zyklischer Erwarmung praktisch
simulieren.

Nach der PTC-Belastung und in Folge eines mdoglicherweise dabei
aufgetretenen Ausfalls des Testobjektes, konnen in einem Bauelement verschiedene
Schadenseffekte verteilt iliber mehrere Ebenen existieren!??2, deren exakte
Auspragung und Position nicht bekannt ist. Dies erschwert die klassische
Fehleranalyse mit REM-Techniken erheblich, da bei einem zufallig gewahlten Schnitt
durch das Bauteil, um die innenliegenden Fehler zu untersuchen, diese nicht
zwangslaufig getroffen werden und somit unentdeckt bleiben. Die rdumliche Grofie
der Fehler bewegt sich dabei in der Grofdenordnung der Halbleiterstrukturen, also
im niedrigen Mikrometer und Sub-Mikrometer-Bereich. Daher wird hier die Nano-
CT-Bildgebung eingesetzt, um ein vollstindiges Bild der verschiedenen
Ausfallmechanismen zu erhalten, die wiahrend einer schnellen PTC-Belastung der
Metallisierung von Leistungsbauelementen auftreten.

7.2 Herausforderungen an die Nano-CT Analyse

Da, wie zuvor angesprochen, die Position und Grofde der Fehler nicht bekannt
ist, soll moglichst je eine gesamte Kontaktbriicke in einem Bereich von etwa 200 pm
aus dem Mikrochip analysiert werden, um diese auf entstandene Defekte zu
untersuchen. Speziell bei Leistungselektronik besitzen diese Chips jedoch einen
hohen Anteil an hochabsorbierender Metallisierung (wie Kupfer oder Wolfram), um
die notige Leitfahigkeit fiir starke Strome zu gewdahrleisten. Zur Einschatzung zeigt
die Abb. 7.1 die simulierten Halbwertslangen (Materialdicke nach deren Durchgang
die Intensitdt der Strahlung auf die Halfte abgeschwacht wurde) fiir die beiden am
starksten in der Probe vertretenen Materialien.
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Abb. 7.1 Simulationen (auf Basis von XOP 2.433) zur Absorption der Halbleitermaterialien um
Abschdtzungen tiber die mégliche Probengréfse sowie die dafiir bendtigte Photonenenergie zu
treffen. a) zeigt die Halbwertslinge der Réntgenstrahlung fiir Silizium und Kupfer abhdingig von
der Energie. b) zeigt die energieabhdngige simulierte Transmission fiir die hier untersuchten
Proben mit 200 um Kantenldnge.

Die in der Vollfeld-Rontgenmikroskopie verbreiteten Energien von 5.4 und
8.05 keV weisen in Kupfer Halbwertsldngen von 5 bzw. 15 pm auf, sind also auf sehr
kleine Proben oder Ausschnitte begrenzt. Die simulierte mittlere Transmission fiir
die hier konkret betrachtete Halbleiterprobe zeigt, dass speziell die Energien
zwischen 20 und 60 keV bendtigt werden, um die Proben gut zu durchdringen und
abzubilden. Das ntCT-Spektrum aus Abb. 3.17 liefert hierzu einen ausreichenden
Anteil an Photonen in diesem Energieintervall.

7.3 Aufbau der untersuchten Leistungshalbleiter

Die hier untersuchten Strukturen bestehen speziell aus den oberen
Leitungsmetallschichten M5 Cu (oder "Cu-Powermetall") und der M4 Al-Leiterebene,
welche durch eine Reihe von Wolfram-TSVs miteinander verbunden sind, wie in Abb.
7.2 dargestellt. Bei der M5-Cu-Schicht handelt es sich um eine im Damaszener-
Verfahren erzeugte Leitungsstruktur, bei dem ein Muster geétzter Graben mit einer
zuvor aufgebrachten TaN/Ta-Barriereschicht und einer Saatschicht aus Cu,
beschichtet wird. Der Wafer wird dann mit ausreichend Cu beschichtet, um die 5 pm
tiefen Graben vollstandig zu fiillen. AnschliefRend wird das tiberschiissige Cu durch
chemisch-mechanisches Polieren (CMP) entfernt. Die M4-Schicht besteht aus einem
insgesamt 1 um hohen CVD-abgeschiedenen Ti/TiN/Al(+0.5 w% Cu)/TiN-Stapel, der
mit einem Plasmadatzverfahren strukturiert wird.193 Die Mikrochips wurden in einem
0.35 pum Smart-Power-Device Prozess hergestellt, der auf 200 mm Wafern basiert.194
Das Fertigen der Teststrukturen besteht aus dem Zerteilen der Wafer, dem
Aufbringen auf ein vorbereitetes Package und dem Draht-Bonden in ein QFN-
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Gehduse. Das Package wird dann auf eine Testplatine aufgebracht, die mit
Anschliissen flir die Belastungstests in einem temperierten Power-Cycling-Tester
versehen ist.192

? Metallisierung:
Cu Draht
Substrat:
Al Kontaktflache
SiN M5 Cu
Sio, —§ W TSV
FSG (SiO,, F) M4 Al
Sio,
Si
b)

Al Kontaktflache

M5 Cu

M4 Al

=0

Abb. 7.2 Schematische Darstellung einer Kontaktstelle in der Via-Chain-Teststruktur. Die Grife
des dargestellten Ausschnitts entspricht etwa 200 um Kantenldnge. a) vertikaler Schnitt,
b) horizontale Aufsicht.

Um den Parameterbereich fiir den PTC-Test einzugrenzen, wird eine erste
Probe einem langsam steigenden Konstantstrom ausgesetzt, bis das Bauteil versagt.
Die Langzeittests werden dann bei Stromstirken nahe unter diesem Niveau
durchgefiihrt. Das innere Temperaturprofil der Teststrukturen wird tliber die
gemessene Widerstandsanderung wahrend eines Strompulses ermittelt. Es zeigt
iiblicherweise wahrend eines Pulses einen steilen Anstieg in der Grofdenordnung von
etwa 100 K, mit einem darauffolgenden anfangs ebenso schnellen aber flacher
auslaufenden Abkiihlvorgang.

Die Lebensdauer in diesem Test ist definiert als die Anzahl an Zyklen, bis sich
der Widerstand in den stromlosen Phasen zwischen den Pulsen um mehr als 10 %
gegeniiber des Startwertes erhoht hat. Meistens jedoch versagen die Bauteile bereits
vorher mit einer Unterbrechung des Kontakts.192

Die hier untersuchten Proben wurden drei verschiedenen PTC-
Belastungsschemen unterzogen, die einmal zu einem leichten Widerstandsanstieg,
einen starken Widerstandsanstieg sowie in einem Fall zu einem Totalversagen des
Bauteils gefiihrt haben. Die Abb. 7.3 zeigt die gemessene Widerstandsanderung der
drei Testproben jeweils gemessen wahrend der Ruhephasen.
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Abb. 7.3 Widerstandserhéhung in der Leitungsstruktur der drei untersuchten Proben aus dem
PTC-Test. Die Belastung mit 4.50 A Stromamplitude und 10 % Duty-Cycle hat zu einem schnellen
Versagen des Bauteils gefiihrt. Die Proben mit 2.75 A und 20 % sowie mit 3.50 A und 11 % haben
die thermische Belastung bestanden.

Nach einem schnellen Anstieg der Widerstande durch die interne Erwdrmung
bilden die beiden Proben, welche den Test bestanden haben, ein annahernd
konstantes Plateau auf dem erh6hten Widerstandswert aus. Die ausgefallene Probe
hat bereits bei der initialen Erwdrmung versagt. Aus allen drei Proben wurde je die
belastete Region aus dem Mikrochip isoliert und in der ntCT analysiert. Die Tab. 7.1

fasst die Parameter des PTC-Tests sowie der darauffolgenden Nano-CT Messung
zusammen.

Tab. 7.1 Zusammenfassung der Probenparameter aus dem PTC-Test sowie der Nano-CT Analyse.

PTC-Test Nano-CT Analyse
Anzahl
Strom- Duty- Belastungs- Proben-
Name amplitude Cycle zyklen Erfolgreich durchmesser Sampling Aufnahmen Belichtungszeit Messzeit
2.75A 275A 20% 42K Ja @ 80 ym 103.4 nm 2400 10s 7h
3.5A 3.50 A 1% 22K Ja 200 pm 96.8 nm 2800 15s 12 h
4.5A 4.50 A 10% 1K Nein 200 pm 98.1 nm 2800 15s 12 h
7.4 Ergebnisse

Trotz erfolgreichen Bestehens des PTC-Tests zeigt die Nano-CT Messung der
3.5 A Probe in Abb. 7.4 bereits erhebliche Schiaden in den Leitungsstrukturen im
Mikrochip. Speziell in der M4-Schicht finden sich an der Kathodenseite fingerartig
verzweigte Locher im nur 1 um dicken Aluminium, was auf eine Elektromigration in
Folge des Stromflusses hinweist. Die verzweigte Form deutet speziell auf eine
Korngrenzendiffusion im Aluminiumgefiige hin.

131




132

Abb. 7.4 Die 3.5 A Probe, welche den Belastungstest bestanden hat, zeigt in der Nano-CT Messung
bereits erhebliche Schiden in der M4-Al-Leiterebene. a) optische Aufsicht, b-c) horizontaler
Schnitt durch die M4-Ebene zeigt verzweigte Locher im nur 1 um dicken Aluminium, d)
vertikaler Schnitt durch die Probe.

Im vertikalen Schnitt durch die Probe in Abb. 7.5 zeigen sich die mit der
Erwartung aus der klassischen Elektromigration tibereinstimmenden Effekte eines
volumetrischen Anschwellens des elektrischen Leiters hin zur Anodenseite,
gegeniiberliegend zu den entstandenen Hohlrdumen.19519 Diese Volumenzunahme
in der M4-Schicht verursacht mechanische Spannungen im Substrat und hat in der
hier untersuchten Probe bereits zu einem partiellen Anheben der dariiberliegenden
M5-Strukturen gefiihrt, in dessen Folge ebenso das dariiberliegende Dielektrikum
zwischen den Cu-Leitern erste spannungserzeugte Risse aufweist.

Kathode -

M4 Wulst M4 Lécher

Abb. 7.5 Der vertikale Schnitt durch das horizontal gestauchte Bild (rechts) wurde iiber
100 Bilder gemittelt, um den schwachen Materialkontrast zwischen Aluminium, Titan und
Siliziumdioxid in der M4-Schicht zu verbessern. Die tiirkisfarbenen Linien zeigen die Héhe der
Ti-Grenzschichten iiber und unter dem M4-Aluminium und verdeutlichen die Volumenzunahme
an der Anodenseite.

Gut zu erkennen in den oberen Darstellungen sind die nur 0.35pum im
Durchmesser aufweisenden zylindrischen W-Kontakte in der Verbindung zwischen
M4- und M5-Leitern. Die 3D-Darstellungen der Messung in Abb. 7.6 konnen die
vorhandenen Schaden eindrucksvoll visualisieren.
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Abb. 7.6 (vorherige Seite) Die 3D-Renderings der 3.5 A Probe visualisieren eindrucksvoll die
bereits vorliegenden Schéden im Mikrochip. a-c) zeigt die Probe aus verschiedenen Ansichten,
d) zeigt stark vergréfSert die von unten betrachtete Schadstelle im Aluminium. Die Hohlrdume
der Fehlstelle sind zur besseren Visualisierung rot dargestellt.

Die im PTC-Test ausgefallene 4.5 A Probe zeigt in der Nano-CT Messung
erhebliche Schaden in allen Metallisierungen. Die in Abb. 7.7 gezeigten horizontalen
Schnittbilder durch die M5-Schicht zeigen die deutliche thermisch verursachte
Deformation des massiven Kupferleiters an der Anodenseite. Durch Current-
Crowding-Effekte und der daraus folgenden stirkeren lokalen Erhitzung
konzentriert sich der Schaden insbesondere an den hervorstehenden Ecken der
Struktur.

Abb. 7.7 Die horizontalen Schnittbilder durch die 4.5 A Probe zeigen erhebliche Schéden an der
Anodenseite in der M5-Schicht, speziell konzentriert an den Ecken der Struktur durch Current-
Crowding-Effekte. a-d) zeigen Schnittbilder aus verschiedenen Hohen.

Die vertikalen Schnittbilder in Abb. 7.8 verdeutlichen die Schdaden an der
gesamten Kontaktstelle. Wahrend die Kathodenseite nahezu keine Veranderung
erfahren hat, zeigt die Anodenseite die erheblichen strukturellen Veranderungen.
Kupfer ist aufgeschmolzen, in das dariiberliegende Dielektrikum extrudiert und hat
grofde Hohlrdume hinterlassen. Aluminium aus der M4-Schicht ist aufgeschmolzen,
teilweise in die Bereiche der vorherigen M5 Struktur gewandert und hat dabei
einzelne Wolframkontakte mitgerissen. Vereinzelte TSVs sind weit abseits ihrer
urspriinglichen Position zu finden. Durch die wirkenden Temperaturen und
mechanischen Krafte ist ebenso das Dielektrikum tiiber der Kontaktstelle
aufgesprengt worden. Weiterhin zeigt die M4-Schicht einen grofien Hohlraum nahe
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an der Anodenseite (Abb. 7.9), der schliefdlich zur Unterbrechung des elektrischen
Kontaktes im PTC-Test gefiihrt hat.

[

Abb. 7.8 Die vertikalen Schnittbilder zu den in Abb. 7.7 eingezeichneten Positionen zeigen wie

erhebliche Mengen aufgeschmolzenes Kupfer nach oben extrudiert ist und grofse Hohlrdume im
Dielektrikum hinterlassen hat.

Abb. 7.9 Das horizontale Schnittbild durch die M4-Schicht zeigt den unterbrochenen Kontakt
durch ein grofies Loch in der Ebene als Folge des aufgeschmolzenen Aluminiums.

Besonders eindrucksvoll konnen wieder die 3D-Bilder der Messung in Abb.

7.10 die verschiedenen Defekte visualisieren. Speziell die rdumliche Ausdehnung der
thermischen Schaden wird hier sichtbar.
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Abb. 7.10 (links) 3D-Visualisierung der Nano-CT Messung der 4.5 A Probe, welche im PTC-Test
ausgefallen ist und hier in der Analyse erhebliche Schdden in allen Schichten der Metallisierung
zeigt. a-c) Ansicht der Metallisierung aus verschiedenen Richtungen, d) Nahansicht der
erheblich Geschddigten Kontaktstelle.

Die horizontalen Schnittbilder durch die Oberflache der M5-Schicht fiir alle
drei Proben in Abb. 7.11 zeigen verteilte Locher an den Korngrenzen des Gefiiges mit
einer Grofde zwischen 100 - 500 nm. Die Fehlstellen konzentrieren sich lokal an den
Orten, an denen ein hoherer Stromfluss angenommen wird, entsprechend den Ecken
der Anode sowie mittig in der Kathode. Die wenigsten Fehlstellen weist dabei die
4.5 A Probe auf, die im Test bereits nach 1000 Zyklen versagt hat. Insgesamt hat diese
daher den kleinsten Stromfluss erfahren, was darauf hindeutet, dass die Entstehung
dieser Fehlstellen durch Spannungsmigration und Leerstellenwanderung verursacht
wird und daher kontinuierlich tiber die Betriebszeit des Bauteils zunimmt.

Abb. 7.11 Der Horizontaler Schnitt durch die Oberfldche der M5-Schicht zeigt Locher an den
Korngrenzen in den Kupferstrukturen.

7.5 Zusammenfassung

Die Nano-CT Bilder zeigen, wie sich mit der Erhéhung der Stromstarke die Art
der gefundenen Schiden in der Metallisierung der untersuchten Leistungselektronik
andern:

Bei der kleinsten untersuchten Strombelastung von 2.75A
beschrankt sich die Abnutzungserscheinung der Leistungs-
elektronik auf durch Spannungsmigration hervorgerufene
Fehlstellen in den M5-Strukturen.

Bei der mittleren Belastungsstufe von 3.5 A treten zusatzlich
Fehlstellen im M4-Aluminiumleiter sowie ein lokales Anschwellen
von diesem auf. Konsistent mit der Vorstellung von
Elektromigrationsprozessen.

Bei der hochsten Stromstarke treten schliefRlich schwere
thermische verursachte Schdden in allen Bereichen der
Metallisierung auf.
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Grundsatzlich entspricht die Reinfolge des Auftretens von grofien Schiden
(abseits der Korngrenzenfehlstellen) der Erwartung, dass diese zuerst im ,,diinnen”
M4-Leiter auftreten, in dem die hochste Stromdichte erreicht wird.

Insgesamt beweisen die Nano-CT Aufnahmen ihre hervorragende Eignung, die
Fehlerprozesse in Leistungselektronikbauteilen zu untersuchen. Speziell die 3D-
Darstellung der aufgetretenen Defekte ist in dieser Form bisher nicht moglich
gewesen. Zudem bleiben Fehler wie die Kupfer-Leerstellen in allen drei Proben in
REM-Analysen haufig unentdeckt, da sie von oben unter dem Dielektrikum verdeckt
liegen und bei den iiblichen vertikalen Schnitten nur zuféllig oder bei Auftreten in
sehr hoher Dichte gefunden werden konnen. Auch die rdumliche Ausdehnung der
Fehler geht bei einfachen REM-Aufnahmen unter. Idealerweise konnen beide
Techniken in Zukunft kombiniert werden. Eine Nano-CT Aufnahme der Probe liefert
ein 3D-Ubersichtsbild mit Position und Lage der Fehlstellen. Fiir die
hochstauflésende Untersuchung kann dann ein gezielter Schnitt durch den Defekt fir
die REM-Analyse gelegt werden.
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Diese Arbeit hat sich im Kern mit neuen Entwicklungen der
projektionsvergrofiernden Nano-CT beschaftigt. Speziell mit den in dieser
Konstruktion auflésungslimitierenden Rontgenquellen. Die eingangs angefiihrte
Betrachtung der Brillanz hat gezeigt, dass damit ein gutes Vergleichsmaf} fiir die
Leistungsfahigkeit solcher Rontgenquellen existiert, welches jedoch erheblichen
Abweichungen in der praktischen Bestimmung unterlegen sein kann. Literaturwerte
aus unbekannten Quellen miissen daher als Referenzen immer mit ausreichender
Toleranz betrachtet werden. Die darauffolgenden Simulationen moderner
Laborrontgenquellen konnten einen alternativen Zugang zu den Brillanzen
demonstrieren, welche gut geeignet sind, die konzeptionellen Unterschiede und
ihren Einfluss auf die Leistungsfahigkeit zu untersuchen.

Im weiteren Verlauf hat diese Arbeit die theoretischen Grenzen der
targetlimitierten Leistungsfahigkeit der Excillum NanoTube betrachtet, einer
Transmissionsrontgenquelle mit Nanofokus-Spot. Hierzu wurde exemplarisch ein
Weg vorgestellt, wie durch eine verzahnte Simulation nach Monte-Carlo- und FEM-
Methoden ein deutlich detaillierteres Modell der thermischen Belastung erstellt
werden kann, als die bisher in der Literatur verbreiteten. Speziell konnen auf diesen
Weg beliebige Konstruktionen und Geometrien an Rontgenquellen betrachtet
werden. Spezifisch strukturierte Targets bieten dabei ein hohes Potential fir
zukiinftige Leistungssteigerungen. Die Ergebnisse haben aber auch gezeigt, dass das
thermische Limit des verwendeten Transmissionstargets derzeit nicht erreicht wird.
Transmissionsrontgenquellen bieten also selbst noch grofdes zusatzliches
Leistungspotential, das derzeit nicht ausgeschopft wird. Gleichzeitig konnten
Indizien gezeigt werden, dass die derzeit in der NanoTube verwendete Geometrie im
Sinne der Photonenausbeute nicht auf die eingesetzte Beschleunigungsspannung
optimiert ist. Der thermische Vorteil der mehrschichtigen Substrate liegt nach
ndherer Betrachtung nicht nur in einer besseren Warmeableitung, sondern basiert
bei kleinen Spotgrofien speziell auf der grofderen Ausbreitung der
Wechselwirkungszone. Gleichzeitig hat sich gezeigt, dass ein Grofdteil der h6heren
Energietoleranz durch die gleichzeitig verminderte Photonenausbeute wieder
ausgeglichen wird, insbesondere wenn die Dicke der Schichten nicht spezifisch an
Energie und Spotgrofde angepasst ist. Flir die Erzeugung effizienter nanoskaliger
Brennflecken ist die geometrische Begrenzung der Wechselwirkungszone jedoch
unerldsslich. Die hier vorgestellten Simulationen unterstiitzen damit die zukiinftige
Targetentwicklung und Parameteroptimierung durch ihre detaillierten
Betrachtungen.

Die zuletzt vorgestellten Anwendungen von Nano-CT aus dem Bereich der
Materialwissenschaften sowie der Halbleiterpriifung konnten eindrucksvoll zeigen,
welches Potential die Analysemethode fiir die Forschung bietet. Speziell konnten mit
der hier prasentierten ntCT im Labor Aufnahmen der inneren Probenstruktur
angefertigt werden, welche bisher in der gezeigten Auflésung von unter 200 nm in
3D im Energiebereich tiber 10 keV einmalig sind. Dies er6ffnet einem breiten Feld an
wissenschaftlichen Disziplinen eine neue und hier bereits praktisch validierte
Untersuchungmethode, geeignet fiir eine Vielzahl von Probensystemen.
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A1: Konstruktionszeichnung des hochauflosenden Rontgendetektors mit bis zu
600 nm Auflosung und automatischen Objektivwechsler zum Einstellen der
Pixelgrofie.

A2: Energieabhdngige Transmission von Rontgenstrahlung durch 436 nm Gold.33
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A3: Die beste (links) und schlechteste (rechts) FSC aus 3D Rekonstruktionen von
einer Reihe von Mikrochipmessungen an einem Zeiss Ultra 810 mit 5.4 keV und
16 nm Sampling zeigen ein realistisches Bild der erreichbaren Auflésung.
(Messungen erfolgt mit freundlicher Unterstiitzung von Christian Thieme,
Fraunhofer IMWS, Halle (Saale) )
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