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Kurzzusammenfassung

Diese Arbeit befasst sich mit der Weiterentwicklung und Charakterisierung des
XRM-II nanoCT Systems, sowie dessen Moglichkeiten zur Materialtrennung und
Elementbestimmung in der nano-Computertomographie. Beim XRM-II nanoCT Sys-
tem handelt es sich um ein Rontgenmikroskop, welches in ein Rasterelektronenmi-
kroskop integriert ist, und auf dem Prinzip der geometrischen Vergréferung ba-
siert. Neben zweidimensionalen Durchstrahlungsbildern ist dieses Mikroskop auch
zur dreidimensionalen Bildgebung mittels Computertomographie fiahig.

Der Ausgangspunkt fiir die Weiterentwicklung ist das XRM-II, mit welchem bereits
Computertomographien im Nanometerbereich méglich waren. Deren Aufnahmedau-
er liegt zwischen 14 und 21 Tagen, was das System trotz seiner hohen Auflésung
wenig praktikabel macht. Durch eine Anpassung der Blendeneinstellungen am Ra-
sterelektronenmikroskop konnte der Strahlstrom um den Faktor 40 erhoht und damit
die Aufnahmedauer auf 24 Stunden reduziert werden, wobei weiterhin eine zweidi-
mensionale Auflosung von 167+9 nm erreicht wird. Durch die Trennung von Objekt-
und Targetmanipulator lassen sich beide unabhéngig und genauer bewegen, wodurch
es moglich ist selbst 50 nm grofle Strukturen abzubilden.

Die Charakterisierung erfolgt sowohl fiir das komplette System als auch getrennt
in die entscheidenden Komponenten wie Target und Detektor. Fiir das Rontgen-
target werden Monte-Carlo Simulationen zur Brennfleckgréfle, welche entscheidend
fiir die erreichbare Auflésung ist, durchgefithrt und mit Auflésungstests verglichen.
Der Rontgendetektor wird hinsichtlich seiner spektralen Auflésung iiberpriift, welche
hauptséchlich vom Charge Sharing Effekt beeinflusst wird. Die Charakterisierung des
Gesamtsystems erfolgt durch den Vergleich mit einer hoher auflésenden Bildgebungs-
methode, der FIB Tomographie. Hierbei wird die gleiche Probe, ein Bruchstiick einer
CPU, mit beiden Methoden unter der Voraussetzung einer dhnlichen Aufnahmezeit
(24 h) untersucht. In der nano-CT kann ein 12 mal grofieres Volumen analysiert
werden, was jedoch eine geringere raumliche Auflésung als die FIB Tomographie
mit sich bringt.

Da die spektrale Auflosung des Detektors aufgrund des Charge Sharing begrenzt
ist, lassen sich nur Materialien mit einem groflen Unterschied in der Ordnungszahl
mittels der Energieschwellen des Detektors trennen. Jedoch kann in Verbindung mit
der geeigneten Wahl des Targetmaterials der Absorptionskontrast fiir leichte Mate-
rialien, wie beispielsweise Si0, verbessert werden. Dariiber hinaus ist es am XRM-II
nanoC'T moglich, durch das integrierte EDX-System, Elemente in der Computerto-
mographie zu identifizieren. Dies wird anhand eines Drei-Wegekatalysators und eines
NCA-Partikel gezeigt.






Abstract

The general topic of this thesis is the development and characterization of the
XRM-II nanoCT system, as well as its possibilities for material separation in nano-
computed tomographay. The XRM-II nanoCT system is an X-ray microscope inte-
grated into a scanning electron microscope and is based on the principle of geometric
magnification. In addition to two-dimensional radiographs, this system is also ca-
pable of three-dimensional imaging by using computed tomography.

The starting point for the development is the XRM-II system, which is already ca-
pable of performing computed tomography in the nanometer range. The acquisition
time is between 14 and 21 days, which is the reason why this system is impractical
despite its high resolution. By adjusting the aperture settings on the scanning elec-
tron microscope, the beam current could be increased by a factor of 40, reducing the
acquisition time to 24 hours, while the achievable resolution is still at 167 =9 nm.
By separating the object and target manipulator, their movement becomes indepen-
dent and more precisely, resulting in the possibility of resolving even 50 nm sized
structures.

The characterization is done both for the complete system and separately for the
decisive components such as target and detector. Monte Carlo simulations of the
focal spot size, which is crucial for the achievable resolution, are performed for the
X-ray target and are compared to resolution tests. The spectral resolution of the
X-ray detector is checked, which is mainly influenced by the charge sharing effect.
The complete system is characterized by the comparison of it to a higher resolv-
ing imaging method, the FIB Tomography. The exact same sample, a fragment of
a CPU, is analyzed with both imaging methods under the restriction of a similar
measurement time (24 h). In the nano-CT the examined volume is 12 times larger
than in the FIB tomography, resulting in a lower spatial resolution.

Since the spectral resolution of the detector is mainly limited by charge sharing,
only materials with a large difference in atomic number can be separated using the
detector’s energy thresholds. In connection with an appropriate choice of target
material, the absorption contrast for light materials such as Si0O, can be improved.
Furthermore, it is possible to identify elements in the computed tomography on the
XRM-IT nanoCT system using the integrated EDX system. This is demonstrated
on a three-way catalytic converter and on a NCA particle.
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Motivation

1 Motivation

Seit der Entdeckung der Rontgenstrahlen durch W. C. Roéntgen im Jahr 1895 [6§]
(Nobelpreis fiir Physik 1901) wurden diese in vielen Bereichen eingesetzt. Vor allem
im Bereich der Medizin fand diese neue Art der Strahlen schnell eine Anwendung
[59]. Jedoch konnten fiir lange Zeit nur Durchstrahlungsbilder eines Objekts auf-
genommen werden. Diese Aufnahmen stellen Projektionen dar und besitzen keine
rdumlichen Informationen.

Mit der Entwicklung des ersten CT-Scanners durch G. N. Hounsfield im Jahr 1972
[37], wofiir er zusammen mit A. M. Cormack 1979 den Nobelpreis fiir Medizin er-
hielt, war es moglich auch rdumliche Informationen mittels Rontgenstrahlung zu
gewinnen. Kurz darauf fand die Computertomographie auch in der zerstorungsfrei-
en Priifung Verwendung, als beispielsweise Eurocopter Deutschland CT-Scanner aus
der Medizin nutzte, um Materialien fiir Helikopterkomponenten zu iiberpriifen [61].
Durch die Entwicklung von CT-Systemen, die ausschliefllich in der Materialpriifung
eingesetzt werden, konnen diese an die jeweiligen Anforderungen der zu untersu-
chenden Objekte angepasst werden, so dass mittlerweile CT-Scanner verschiedener
Groflenordnungen existieren. So konnen beispielsweise in der XXL-CT Kraftfahrzeu-
ge und Frachtcontainer untersucht werden [69]. Mit Makro- und Mikro-CT Systemen
werden Proben von 40 cm bis zu einigen Millimetern Gréfie untersucht. Dabei wer-
den Auflésungen von bis zu 1 um erreicht [33]. Fiir den hochauflésenden Bereich der
nano-CT existieren unterschiedliche Ansétze.

Durch den Einsatz von Fresnel’schen Zonenplatten als fokussierende Elemente las-
sen sich im Labor Auflésungen von bis zu 40 nm erzielen [44]. Zonenplatten erfor-
dern jedoch aufgrund ihrer wellenldngenabhéngigen Brennweite monochromatische
Strahlung [14]. Mit Laborquellen, deren BrennfleckgréBe im Nanometerbereich liegt,
werden ohne fokussierende Elemente und mit polychromatischer Strahlung Auflo-
sungen von unter 200 nm erreicht, wie beispielsweise am XRM-II [77] oder an der
ntCT [30]. Die Probengrofie der nano-CT Systeme liegt iiblicherweise, bedingt durch
geringe Intensitdt und Strahlenergie, bei unter 200 pm.

Mit polychromatischer Strahlung besteht auflerdem die Moglichkeit unter Verwen-
dung eines energieauflosenden Detektors unterschiedliche Materialien anhand ihres
Absorptionsverhaltens zu trennen. Dieses Prinzip wurde im Bereich der Mikro-CT
bereits erfolgreich angewendet, indem die Elemente Aluminium und Kupfer inner-
halb eines Objekts identifiziert werden konnten [73]. Nach dem gleichen Prinzip
kénnte es moglich sein auch Materialien in der nano-CT zu unterscheiden.
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Zielsetzung und Aufbau

Das Ziel dieser Arbeit ist es, ein funktionsfahiges nano-CT System, welches auf
einem Rasterelektronenmikroskop beruht [77], um die Méglichkeit der elementsen-
sitiven Bildgebung zu erweitern.

Dies erfordert zunéchst eine Verbesserung des Systems, um die bisherige Aufnahme-
dauer verkiirzen zu konnen. Des Weiteren miissen die einzelnen Komponenten sowie
das gesamte System charakterisiert werden, um zu iiberpriifen, ob sich die Moglich-
keit zur elementsensitiven Bildgebung bietet.

Im ersten Teil werden die Grundlagen der Rontgenbildgebung dargestellt. Dies bein-
haltet die Rontgenstrahlung und deren Wechselwirkung mit Materie (Kapitel [2| & ,
die Funktionsweise von energiesensitiven photonenzihlenden Detektoren (Kapitel
und die Prinzipien der Rontgenmikroskopie (Kapitel .

Die Weiterentwicklung des bestehenden nano-CT Systems XRM-II wird in Kapitel
[6] beschrieben. Die Charakterisierung des neuen Systems erfolgt getrennt nach Kom-
ponenten in Kapitel [7] (Rontgentarget) und Kapitel [§] (Detektorcharakterisierung).
Anschliefilend wird in Kapitel [0] das nano-CT System mit einer hher auflésenden
Bildgebungsmethode verglichen, um dessen Leistungsfihigkeit beurteilen zu kénnen.
Die Moglichkeiten zur energiesensitiven Bildgebung durch die Verwendung der Ener-
gieschwellen des Detektors werden in Kapitel[10]dargelegt. Dabei wird unterschieden,
ob lediglich die Schwellen genutzt werden oder diese mit dem Targetmaterial kom-
biniert werden. Durch den Einsatz zusétzlicher Detektoren, wie beispielsweise eines

EDX-Systems, bietet das XRM-II nanoCT die Moglichkeit der korrelativen Mikro-
skopie (Kapitel [11)).

Abschliefilend werden die gewonnenen Ergebnisse zusammengefasst (Kapitel und
ein Uberblick iiber Maglichkeiten der zukiinftigen Entwicklung gegeben (Kapitel.
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Rontgenstrahlen

2 Rontgenstrahlen

Rontgenstrahlung, die beispielsweise im medizinischen Bereich oder zur Materialprii-
fung, verwendet wird, kann mittels Rontgenrohren erzeugt werden. Die Strahlung
entsteht bei der Wechselwirkung zwischen beschleunigten Elektronen und dem An-
odenmaterial der Rohre. Das Rontgenspektrum setzt sich aus zwei Komponenten
zusammen. Einerseits das Bremsspektrum, welches durch Streuung von Elektro-
nen im Coulombfeld eines Atom erzeugt wird und andererseits die charakteristische
Strahlung. Diese entsteht durch Ubergéinge zwischen den Energieniveaus der Hiille-
nelektronen in Folge von Ionisation.

2.1 Bremsstrahlung

Bei der Bremsstrahlung handelt es sich um den kontinuierlichen Teil des Rontgen-
spektrums. Die beschleunigten Elektronen werden im Coulombfeld eines Atoms ge-
bremst oder abgelenkt, wodurch sie laut der klassischen Elektrodynamik Energie in
Form von Strahlung abgeben [32]. Charakteristisch fiir die Bremsstrahlung ist die
kurzwellige Grenze. Dabei wird die gesamte kinetische Energie eines Elektrons in ein
Photon umgewandelt. Mittels des Duane-Hunt-Gesetzes kann die Wellenldnge A,
eines solchen Photons in Abhéangigkeit der Beschleunigungsspannung Ug berechnet
werden [22]:
h-c

Dabei ist h das Planck’sche Wirkungsquantum, ¢ die Vakuumlichtgeschwindigkeit
und e die elektrische Ladung eines Elektrons.

2.2 Charakteristische Strahlung

Die einfallenden Elektronen kénnen nicht nur im Coulumbfeld eines Targetatoms
gebremst oder abgelenkt werden, sondern dieses auch ionisieren. Das so entstandene
Loch in der Elektronenhiille wird durch ein Elektron einer dufleren Schale aufge-
fiillt. Die dabei frei werdende Bindungsenergie wird in Form eines Photons diskreter
Wellenlidnge abgegeben [47]. Die Energie des Photons ist abhéngig vom verwendeten
Targetmaterial, weshalb diese Art der Rontgenstrahlung charakteristische Strah-
lung genannt wird. Die Nomenklatur der charakteristischen Uberginge folgt dabei
der Siegbahn-Notation. Abhéngig von der Hauptquantenzahlinderung werden die
Ubergéinge mit griechischen Buchstaben bezeichnet, wihrend die Feinstrukturauf-
spaltung als Index dargestellt wird [72]. Beispielsweise bezeichnet die K,, und K,,
Linie einen Ubergang von der L- in die K-Schale eines Atoms.
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Die Intensitéit der charakteristischen Linien I; in Abhéngigkeit der Beschleunigungs-
spannung U und dem Anodenstrom [, wird durch folgende Gleichung gendhert
(nach [79], [90]):

;=14 B;(Ug— V)™ (2.2)

1 bezeichnet hierbei die charakteristische Linie. Bei B; handelt es sich um eine Pro-
portionalitdtskonstante und V; steht fiir das Ionisationspotential eines Elektrons der
entsprechenden Schale . Der Exponent n; liegt fiir L-Linien bei 1,5 und fiir K-Linien
bei 1,67, dabei handelt es sich um empirische Werte [79].

2.3 Synchrotronstrahlung

Rontgenstrahlung lédsst sich neben einer klassischen Rontgenrohre auch mittels ei-
nes Synchrotron erzeugen. Relativistische Elektronen werden von Magneten auf einer
Kreisbahn gehalten und geben aufgrund der wirkenden Zentripetalbeschleunigung
Energie in Form von elektromagnetischer Strahlung, der so genannten Synchrotron-
strahlung, ab. Durch den Einsatz von Wigglern und Undulatoren kann dieser Effekt
noch verstiarkt werden. Synchrotronstrahlung ist monochromatisch und weist im
Vergleich zu klassischen Rontgenrohren eine deutlich hohere Brillanz auf [1].

2.4 QuellfleckgroBe

Rontgenrchren lassen sich anhand ihrer Targetgeometrie unterscheiden. Es existie-
ren Transmissionstargets und Reflexionstargets. Fin Transmissionstarget besteht aus
einer rontgenatkiven Schicht, beispielsweise einem Metall, die auf einem rontgen-
transparenten Material (z.B. Beryllium) aufgebracht ist. Die beschleunigten Elek-
tronen treffen auf die aktive Schicht und die nutzbare Strahlung wird in der gleichen
Richtung abgestrahlt. Bei Transmissionstargets entspricht die Grofle des Elektro-
nenbrennflecks in etwa der Grofle des Rontgenbrennflecks, da die aktive Schicht so
diinn gewahlt ist, dass die Elektronen ihre Energie in dieser nicht vollstandig abge-
ben kénnen [80].

Bei einem Reflexionstarget ist die Richtung, unter der die nutzbare Strahlung emit-
tiert wird, senkrecht zum Elektronenstrahl orientiert. Die Quellfleckgrofie dieser Tar-
gets ist grofler als bei Transmissionstargets, da hier die Elektronen ihre Energie
vollstdndig im Target deponieren kénnen. Die Quellfleckgrofle ist bei Rontgenmikro-
skopen, die auf dem Prinzip der geometrischen Vergroflerung beruhen, entscheidend,
weil diese die erreichbare Auflésung bestimmt (vgl. Kap. [f]).

Da das spéter betrachtete Rontgenmikroskop Targets in Reflexionsgeometrie nutzt,
wird die Grofle des Quellflecks, die sich aus der Eindringtiefe und der lateralen Aus-
breitung der Elektronen zusammensetzt, im Folgenden genauer betrachtet.
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2.4.1 Eindringtiefe

Die einfachste Definition der Eindringtiefe ist der Weg Sp, den ein Elektron der
Energie Ej von seinem Eintrittspunkt im Material zu dem Punkt zuriicklegt, an dem
es seine gesamte Energie abgegeben hat [6]. Die Weglinge Sp kann {iber folgendes

Integral berechnet werden:
0

1
Sp = /dEdE/dS (2.3)

Ey

wobei die Energieabgabe im Material durch die Bethe-Formel gegeben ist:

dE pZ E
——— [keVem ™' =7,85-10* L= 1n ( 1,165— 2.4
35 LkeVem™] =7, AEH(’ J) (2:4)

Das mittlere Ionisationspotentials J eines Atoms ist durch folgende Formel bestimmt
[94]:

J=976-7+585-72%9.10° 20,0115 - Z keV (2.5)
Hierbei steht Z fiir die Ordnungszahl des Elements, A fiir dessen Massenzahl und

p fiir die Dichte. Das Integral aus Gleichung lasst sich nicht analytisch losen,
weshalb folgende numerische N#aherung verwendet wird [92], [51]:

152-A .

(2.6)

Die Pfadlange Sp wird in der Literatur eher selten verwendet. Weiter verbreitet ist
das Modell nach [42], wobei die Bewegung der Elektronen im Material als Kombi-
nation aus Diffusion und Streuung beschrieben wird. Die so definierte Eindringtiefe
Ryo ist meist geringer als Sp und kann folgendermaflien berechnet werden:

276 - A 6
Ko =", 7080 E

(2.7)

Anhand von Gleichung wurde fiir Titan, Kupfer und Wolfram die Eindringtiefe
der Elektronen in Abbildung [2.1] graphisch dargestellt. Da Ry sowohl von der Dich-
te als auch von Ordnungszahl abhéngt, bedeutet dies nicht, dass allgemein schwerere
Elemente eine geringere Eindringtiefe besitzen [51].
Die bisherigen Uberlegungen gelten nur fiir einen Elektronenstrahl, der senkrecht
zur Targetoberflache orientiert ist. Fiir Targets, die um den Winkel ¢ gekippt sind,
wird die Ausbreitung der Elektronen im Target asymmetrisch und die Eindringtiefe
wird geringer [2§]:

Rio(p) = Riko(0) cos(p) (2.8)
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Abbildung 2.1: Eindringtiefen (links) und Strahlverbreiterung (rechts) der Elektronen in Abhéingig-
keit der Elektronenenergie fiir Titan, Kupfer und Wolfram (Daten aus [58], [31]). Die Eindringtiefe
ist um den Faktor 2 grofler als die Strahlverbreiterung.

Die Grofle des Quellflecks wird durch das Kippen jedoch nicht beeinflusst, da die
nutzbare Strahlung weiterhin senkrecht zum Elektronenstrahl emittiert wird. Die
Intensitat der Rontgenstrahlung steigt jedoch durch das Kippen des Targtes an, da
die Photonen, die im Targetinneren entstehen einen kiirzeren Weg an die Oberfliache
haben, womit die Eigenabsorption des Targets reduziert wird.

2.4.2 laterale Ausbreitung

Durch Streuung der Elektronen an den Atomen des Targetmaterials wird der Elek-
tronenstrahl verbreitert. Fiir die laterale Ausbreitung der Elektronen existieren wie
bei der Eindringtiefe verschiedene Modelle. Entscheidend fiir die Strahlverbreite-
rung im Material ist der Streuwinkel 6, welcher nach folgender Gleichung berechnet
werden kann [51]:

. TZL‘/RKO
0=0.643(1— _ 2.
sin 0.6 3( exp< 1—96/RK0)> (2.9)

mit 7 = 2 (1 + 0,817 - Z%%7). Hierbei steht x fiir die Tiefe und Ryo ergibt sich aus
Gleichung Die laterale Ausbreitung r der Elektronen ergibt sich durch Integra-
tion der Abweichungen vom senkrechten Pfad durch das Material [51]:

I/RKO

r = Rko / dz tan (0,7) (2.10)
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Somit hédngt die Strahlverbreiterung nur von den Materialkonstanten Z, A und p,
der Elektronenenergie Ey und der Tiefe x ab. Dieses Integral ldsst sich jedoch nur
numerisch 16sen. Fiir die maximale Eindringtiefe R ist die Strahlverbreiterung r
gegen die Elektronenenergie in Abbildung aufgetragen. Die Strahlverbreiterung
fallt um den Faktor 2 kleiner aus als die Eindringtiefe. Deshalb geniigt es fiir eine
obere Abschétzung der Quellfleckgrofie lediglich die Eindringtiefe zu betrachten.

In den Modellen fiir die Eindringtiefe und die laterale Ausbreitung wird die Grofie
des Elektronenfokus als punktférmig angenommen, da jeweils einzelne Elektronen
betrachtet wurden. In Monte-Carlo Simulationen zur Quellfleckgrofie (vgl. Kapi-
tel kann auch der Strahldurchmesser beriicksichtigt werden, wodurch genauere
Vorhersagen moglich sind.
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3 Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie

Die Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie muss sowohl im Teilchen-
als auch im Wellenbild betrachtet werden. Im Teilchenmodell kann die Reduktion
der Intensitdt beim Durchlaufen eines Mediums aufgrund verschiedener Wechsel-
wirkungsprozesse beschrieben werden. Im Wellenmodell lassen sich Beugungseffekte
erklédren, die fiir die Entstehung von Phasenkontrast verantwortlich sind.

3.1 Teilchenwechselwirkung

Die Schwichung von Rontgenstrahlung durch ein Medium wird durch den linearen
Schwéchungskoeffizienten p beschrieben. Dieser beinhaltet fiinf elementare Wech-
selwirkungsprozesse zwischen Photonen und Materie. Diese lassen sich in Wech-
selwirkungen mit der Atombhiille und dem Atomkern aufteilen. Zu ersteren zihlen
die kohérente Streuung, der photoelektrische Effekt, die Compton-Streuung und die
Paarerzeugung. Der Kernphotoeffekt tritt bei der Wechselwirkung mit dem Atom-
kern auf [48]. Bezogen auf ihren Schwichungskoeffizienten, lassen sich diese Wech-
selwirkungen in folgender Gleichung zusammenfassen:

M(Eyzap) = N(Eazvp)Rayleigh + M(E7Zap)Photoeffekt+
+ M(Eazap)COmpton + M(Eazap)Paarerz.+
+ ,U(E7Z7P)Kernphotoeffekt (31)

Die Abhéngigkeit der einzelnen Prozesse von der Photonenenergie E, der Ordnungs-
zahl Z und der Materialdichte p werden in den folgenden Abschnitten genauer er-
lautert. Die, fiir den Kernphotoeffekt und die Paarerzeugung notwendigen Energien,
liegen im MeV-Bereich und damit deutlich iiber dem Energiebereich, der im weite-
ren Verlauf betrachtet wird. Aus diesem Grund wird von einer Erlduterung dieser
Effekte abgesehen.

Kohéarente Streuung

Ein einfallendes Photon tritt in Wechselwirkung mit einem Hiillenelektron eines
Atoms. Dieses wird durch die Energie des Photons zu Schwingungen angeregt, wo-
bei die Schwingungsfrequenzen der beiden iibereinstimmen. Das Elektron verbleibt
in der Hiille und gibt die absorbierte Energie wieder vollstéindig in Form eines neu-
en Photons ab. Die Energie des einfallenden und abgestrahlten Photons stimmen
iiberein. Es erfolgt kein Energieiibertrag auf das Atom, weshalb es sich um einen
elastischen Stofivorgang handelt [48]. Dieser Prozess wird als kohérente Streuung
bezeichnet oder nach ihrem Entdecker auch Rayleigh-Streuung [97] genannt.
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Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie

Ab einer Photonenenergie von 10 keV besitzt der klassische Streukoeffizient oy, fol-
gende Abhéngigkeit [48]:
22,5 Zl,5

~
~

A-E - E2

Tkt X p (3.2)

Photoelektrischer Effekt

Beim photoelektrischen Effekt wird ein Hiillenelektron eines Atoms durch ein einfal-
lendes Photon herausgeschlagen. Das Photon wird dabei vollsténdig absorbiert und
die Energie auf das Elektron iibertragen. Die kinetische Energie des Elektrons kann
mittels folgender Formel berechnet werden [25]:

Ee—,kin =F— EB (33)

Dieser Prozess tritt nur dann auf, wenn die Photonenenergie grofler als die Bin-
dungsenergie Ep des Hiillenelektrons ist. Die Wahrscheinlichkeit fiir diesen Prozess
wird durch den Photoabsorptionskoeffizienten 7 beschrieben [48]:

Zn N Zn—l
TP TR T P

(n=4—45) (3.4)

Fiir niedrige Ordnungszahlen liegt n bei 4,5 und fiir groie Ordungszahlen, aufgrund
der Abschirmung der Kernladung durch die inneren Hiillenelektronen, bei 4.

Compton-Effekt

Als Compton-Effekt wird die Streuung eines Photons an einem quasi-freiem Elektron
bezeichnet. Hierbei wird im Gegensatz zur kohérenten Streuung ein Teil der Photo-
nenenergie auf das Elektron iibertragen [12]. Der Streuwinkel 6 bestimmt dabei die
GroBe des Energieiibertrags AE:

E

AE =F — 3.5
1+%(1—cos€) (3:5)

Hierbei steht m, fiir die Ruhemasse eines Elektrons und c fiir die Vakuumlichtge-
schwindigkeit. Die Wechselwirkungswahrscheinlichkeit dieses Prozesses wird durch
den Comptonwechselwirkungs-Koefizienten o, beschrieben [48]:

Z 1

Oc O P T (3.6)

Hierbei handelt es sich um eine empirische Formel, wobei der Parameter n zwischen
0,5 und 1 liegt.
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Lambert-Beersches Schwachungsgesetz

Die zuvor beschriebenen Wechselwirkungen verringern die Intensitéit der Rontgen-
strahlung beim Durchlaufen eines Mediums. Diese kénnen im Schwéchungskoeffizi-
enten pu(F) zusammengefasst werden. Beim Durchgang durch ein Medium der Dicke
dd erfdahrt ein monochromatischer Rontgenstrahl der Intensitédt I eine Schwichung
um

dI = —pdd. (3.7)

Durch die Integration beider Seiten ergibt sich das Lambert-Beersche Schwichungs-
gesetz [48]:

I(d) = Io-e " (3.8)
Hierbei bezeichnet I die Intensitdt der Strahlung vor dem Durchgang durch das
Medium.
Dieses Schwichungsgesetz lasst sich auch auf polychromatische Strahlung erweitern.

Dabei muss sowohl die Energieabhéingigkeit von p(F) als auch das Spektrum der
Strahlung I(E) berticksichtigt werden:

I(E,d) = / dEI(E) = / dEI(E)e #BM (3.9)

10° 4

—_
<
[}
1

1 |—— Gesamt

Wechselwirkungsquerschnitt [cm?/g]
=
<

|
-3 ] |
10 koh. Streuung |
104 ] Photoeffekt ;
Compton |
1075 T T T T I' T
10 100

Photonenenergie [keV]

Abbildung 3.1: Wechselwirkungsquerschnitte von Photoeffekt, Compton-Streuung und kohérenter
Streuung fiir Aluminium. Unterhalb von 48 keV dominiert der Photoeffekt, dariiber die Compton-
Streuung [10].
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Fiir Aluminium ist der Schwéchungskoeffizient und seine Zusammensetzung in Ab-

bildung dargestellt. Im Energiebereich bis 30 keV, der spéter ausschliellich be-
trachtet wird, ist der Photoeffekt dominant.

3.2 Wellencharakter

Neben der Schwichung von Rontgenstrahlung treten auch Beugungseffekte auf, wel-
che im Teilchenbild nicht beschrieben werden kénnen. Diese lassen sich bei der Be-
trachtung von Rontgenstrahlung als Wellen mit Hilfe der Fresnel-Kirchhoff’schen
Beugungstheorie erkléren.

Transmissionsfunktion

Der Brechungsindex n(z,y,z) besteht aus einem Real- und einem Imaginérteil. Der
Realteil bestimmt die Ausbreitungsgeschwindigkeit und der Imaginérteil die Absorp-
tion elektromagnetischer Wellen in einem Medium. Im Falle von Rontgenstrahlung
ist der Realteil kleiner als 1, weshalb der Brechungsindex folgendermaflen definiert
ist [1]:

n=1-90+1i0 (3.10)

Die Ausbreitung einer ebenen Welle im Medium lasst sich unter Verwendung des
Brechungsindex wie folgt schreiben:

bs(@y) = vo(ay)- e FIEnena)

¢S(xay) = i/Jo(x,y) : ei%fdzﬁ(az,y,z) . eiQTW Jdz(1-4(z,y,2)) (311)

Die ebenen Welle lasst sich in Transmissionfunktion und einfallende Welle aufteilen
[14]:

Vg =1 T (3.12)

wobei fiir die Transmissionsfunktion 7'(x,y) folgendes gilt:

T(zy) = eB@y) | i®(zy)
2m

B(l‘,y) = T dZﬁ(l’,y,Z)
ey = 5 [dz (1= b(r0.2)

Beugungsintegral und Nahfeldnaherung

Bei der Beleuchtung einer beliebigen Offnung o in der Ebene S(x,y) mit einer punkt-
formigen Quelle L, werden nach dem Huygens’schen Prinzip in jedem Punkt der
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VA VA
z
------ >
/X /X'
7z=0 =7,
=1, »Z

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung zum Fresnel-Kirchhoff’schen Beugungsintegral (nach
[14]). Die Offnung o wird von der Lichtquelle L beleuchtet. Im Abstand zy zur Offnung werden die
Beugungserscheinungen beobachtet.

Offnung o Sekundirwellen abgestrahlt. Die gegenseitige Interferenz dieser Wellen
fithrt zu Beugungseffekten. Die Intensitét

Ip = [p|” (3.13)

an einem Punkt P(z’,y’) kann iiber das Fresnel-Kirchhoff’sche Beugungsintegral
berechnet werden [14]:

; —ikr
vr = [ [ dudy vstaon) T (314)

Hierbei ist A die Wellenlénge der einfallenden Welle und es gilt fiir das Fléchenele-
ment do = dady. Die Definitionen von Abstand r» und Winkel ¥ ergeben sich anhand
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von Abbildung [3.2}

ro= \/Z3+(flc—:v’)2+(y—y’)2
Te,
cost) = —
7l
In der Fresnel- oder Nahfeldndherung, also fiir grofie Absténde r gegeniiber z und
y in der Ebene der Offnung [14], wird das Beugungsintegral zu:

—+00 400

ikzg
o) =5 / 7 [ drdyustay)
- exp {;—zf ((x — )+ (y— y')Q)} (3.15)

Hierbei handelt es sich um die Faltung zweier Funktionen, wobei die Exponential-
funktion im Doppelintegral als Fresnelpropagator Pp bezeichnet wird [36]:

p ="y % Pp (3.16)

Da Rontgendetektoren nicht die Wellenfunktion 1p messen kénnen, sondern nur
deren Intensitét, geht durch die Betragsbildung nach Gleichung [3.13] die Phasenin-
formation verloren. Des Weiteren kann bei einer Betrachtung im Vakuum (k = 2—”)

)
der Fresnel-Propagator zu
™

Pp =exp | —i—3" 3.17
o= (-7 (3.17
vereinfacht werden. Die Intensitét, die vom Detektor registriert werden kann, ergibt

sich unter Beriicksichtigung der Transmissionsfunktion [3.12] zu:

! /Gda T(Z)4o - exp (_Z)\izo (#- :E/)Q)

2.2
A2z§

Fiir die bisherige Betrachtung wurde angenommen, dass ¢ die Form einer ebenen
Welle hat. Dies entspricht einer Rontgenaufnahme mit Parallelstrahlgeometrie. Die
im Weiteren betrachteten Rontgensysteme (vgl. Kapitel |5)) besitzen jedoch Kegel-
strahlgeometrie, um mittels geometrischer Vergréflerung eine moglichst hohe Auf-
16sung zu erreichen. Diese Geometrie wird in dieser Betrachtung dadurch erreicht,
dass vom Punkt L (vgl. Abb. Kugelwellen ausgehen. Durch die Verwendung des
Fresnel Scaling Theorems und effektiven Koordinaten lésst sich Gleichung [3.18 auf
diese Strahlgeometrie anpassen [36]:

2

Ip = |77DZ|2 -

(3.18)

1 1 —iif’ T _Z*277T$
/daT(fo)wo (Zg) - e Mers elf™0em Mepy ™0 (3.19)

[P,Kegel = W )\QF—fo
e
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Die effektiven Koordinaten sind iiber den Abstand von Quelle zu Objekt R und
Objekt zu Detektor I' definiert:

'R

R+T

f.
M’ R

=l

ZO—>Feff: r— 7 =
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Energiesensitive photonenzéhlende Rontgendetektoren

4 Energiesensitive photonenzdhlende
Rontgendetektoren

In der Sensorfliche von photonenzéhlenden Réntgendetektoren entstehen durch die
auftreffende Rontgenstrahlung freie Ladungstriager. Der von den Ladungstréigern er-
zeugte Strompuls wird von der Ausleseelektronik mit einem vorgegebenen Schwell-
wert verglichen. Liegt der Wert iiber dem Schwellwert, wird das Ereignis gezéhlt.
Dadurch kénnen die Photonen auch nach ihrer Energie gefiltert werden. Da die ein-
zelnen Detektorpixel nicht physisch von einander getrennt sind, kénnen die freien
Ladungstriger auch in benachbarte Pixel diffundieren. Dieser Effekt wird als Char-
ge Sharing bezeichnet und beeinflusst die Energieauflosung derartiger Detektoren
erheblich.

4.1 Aufbau und Funktionsweise

Energiesensitive photonenzéhlende Rontgendetektoren konnen Photonen direkt nach-
weisen, ohne dass diese wie bei energieintegrierenden Detektoren vorher in optische
Photonen umgewandelt werden miissen. Der Aufbau eines solchen Detektors ist
in Abbildung fiir drei Pixel gezeigt. Der Detektor besteht prinzipiell aus zwei
Komponenten, der Sensorfliche und der darunterliegenden Ausleseelektronik, wel-
che durch Lotpunkte miteinander verbunden sind.

Die Sensorschicht dieser Detektoren besteht aus einem Halbleiter wie beispielsweise
Silizium oder Cadmiumtellurid (CdTe). Tritt ein Photon in Wechselwirkung mit der
Sensorflache, so entstehen dort aufgrund von Photo- und Compton Effekt freie La-
dungstréger, wobei deren mittlere Anzahl Ng von der Energie Ej des einfallenden

Elektrons abhéngt [74]:
Eq

Ng = E (4.1)
Hierbei steht F; fiir die Energie, die zur Erzeugung eines freien Ladungstrigers be-
notigt wird.
Die erzeugten Ladungstriger kénnen wegen der, an der Sensorfliche angelegten
Spannung, nicht direkt rekombinieren, sondern bewegen sich in Richtung der jeweili-
gen Elektroden und erzeugen dadurch einen Strompuls. In der Ausleseelektronik des
Pixels wird dieser Puls mit einem festgelegten Schwellwert verglichen, wird dieser
tiberschritten, so wird das Ereignis gezahlt [91]. Durch die Verwendung des Schwell-
wertes kann das Elektronikrauschen derartiger Detektoren nahezu vollstdndig un-
terdriickt werden [55]. Aus diesem Grund eignen sich photonenzéihlende Detektoren
besonders fiir Systeme mit einem geringen Photonenfluss.
Nach Gleichung ist die Anzahl der erzeugten Ladungstrager proportional zur
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Rontgenphoton

Sensorflache _——

Lotpunkte

Abbildung 4.1: Schematischer Aufbau eines photonenzihlenden Rontgendetektors; Die Sensorfléiche
ist iiber Lotpunkte mit der Ausleseelektronik verbunden. Ein einfallendes Réntgenphoton erzeugt
aufgrund seiner ionisierenden Wirkung in der Sensorfliche freie Ladungstriger. Diese kénnen durch
die angelegte Spannung nicht rekombinieren und bewegen sich in Richtung der jeweiligen Elektro-
den.

Energie des einfallenden Photons. Die Ladungstriger wiederum bestimmen die Ho-
he des gemessenen Strompulses, der mit dem eingestellten Schwellwert verglichen
wird. Somit lassen sich mit Hilfe dieser Schranke die Photonen anhand ihrer Energie
filtern.

4.2 Charge Sharing Effekt

Die Pixel der photonenzidhlenden Halbleiter Detektoren sind nicht physisch von ein-
ander getrennt, sondern werden durch die hinter der Sensorfliche liegende Elektronik
erzeugt [50]. Die durch ein Photon entstandenen Ladungstriger werden demnach
auf ihrem Weg zu den Elektroden nicht in einem Pixel gehalten, sondern kénnen
sich auch zu benachbarten Pixeln bewegen [88]. Eine Ursache hierfiir ist unter an-
derem, dass die Diffusion der Ladungstriger zu den Elektroden auch eine laterale
Komponente besitzt [11]. Dies fithrt dazu, dass der gemessene Strompuls in die-
sem Pixel nicht mehr der Energie des urspriinglichen Photons entspricht. Es wer-
den zusétzlich Strompulse in den benachbarten Pixeln registriert, welche wiederum
Photonen zugeordnet werden, die nicht existiert haben. Dieser Effekt wird als Char-
ge Sharing bezeichnet. Neben dem beschriebenen Diffusionsprozess, fithren noch
Compton-Streuung und Rontgenfluoreszenz im Sensormaterial zu Charge Sharing.
Bei der Compton-Streuung im Sensor wird das urspriingliche Photon in benachbarte
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Pixel gestreut und dort detektiert. Im Falle von Rontgenfluoreszenz wird ein Atom
des Sensormaterials angeregt, welches wiederum ein Photon emittiert. Dieses kann
entweder den Sensor verlassen oder in benachbarten Pixeln Ladungstriager erzeugen
[93].

Durch den Charge Sharing Effekt besitzen die detektierten Photonen eine zu nied-
rige Energie. Die fehlende Energie verteilt sich in Form von zusétzlichen Photonen
auf benachbarte Pixel.

4.3 Korrektur von Charge Sharing

Da der Charge Sharing Effekt die Energieauflosung der photonenzéhlenden Detek-
toren beeinflusst, gibt es verschiedene Ansétze diesen Effekt zu korrigieren und zu
kompensieren. Mogliche Korrekturen von Charge Sharing kénnen direkt in der Aus-
leseelektronik des Detektors erfolgen. Beim C8P1-Algorithmus wird die Energie eines
detektierten Photons mit den Energien der Photonen in den 8 benachbarten Pixeln
verglichen. Die Photonenenergien werden anschliefend summiert und schliellich dem
Pixel zugeordnet, welches den hiochsten Energiebeitrag hatte [56]. Weitere Korrek-
turen beruhen beispielsweise auf Mustererkennung [62] oder dem Zahlen von Zwi-
schenpixelereignissen [81].

Bei einem Detektor ohne integrierter Charge Sharing Korrektur kann zumindest
die Mehrfachzéhlung von Photonen vermieden werden, indem die Energieschwelle
auf die Hilfte der Maximalenergie des verwendeten Rontgenspektrums gesetzt wird.
Dies schriankt jedoch den verwendbaren Teil des Spektrums stark ein.
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5 Rontgenmikroskopie

In der Rontgenmikroskopie gibt es zwei unterschiedliche Ansétze, um kleine Struk-
turen vergroflert abbilden zu konnen. Zum einen kénnen im Strahlengang optische
Elemente, wie beispielsweise Fresnel-Zonenplatten, zur Fokussierung eingesetzt wer-
den. Dieses Prinzip wird in [60] ausfiihrlich beschrieben. Die zweite Moglichkeit ist
die geometrische Vergréflerung. Diese entspricht dem klassischen Schattenwurf und
wird im Folgenden genauer betrachtet.

5.1 geometrische VergréBerung

Mit klassischen Rohren erzeugte Rontgenstrahlung wird kegelférmig vom Quellfen-
ster abgestrahlt. Dadurch wird ein Objekt im Strahlengang um den Faktor M in
der Detektorebene vergroflert abgebildet (vgl. Abb. . Diese Art der Rontgenmi-

Detektor 04
Mg,
0,3
ObjekF i
Quelle I o)
. g 0,2 4
0
- 5
. =
i =
o << Quelllimitierung
FCD 0.1 uelllimitierung
¢ H Pixellimitierung
- - 0,0 T T T
- - 0,002 0,004 0,006

FDD inverse Vergroferung 1/M

Abbildung 5.1: links: schematische Darstellung der geometrischen Vergrofierung. rechts: Limitie-
rungen bei der geometrischen Vergroflerung durch die Pixelgréfle des Detektors und die Quellgrofie.

kroskopie erfordert im Gegensatz zur Verwendung optischer Elemente keine Mono-
chromatisierung der Strahlung [60].

Die Bezeichnungen fiir die geometrische VergrofSerung M aus Gleichung [3.20] werden
geméf den fiir eine Computertomographie typischen Abstéinden angepasst:

FDD

Hierbei bezeichnet F'DD (focus detector distance) den Abstand zwischen Quelle
und Detektor und FCD (focus center distance) den Abstand zwischen Quelle und
Drehzentrum des Objekts. Die so erreichbare Vergroflerung hat drei Grenzen, die
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Quellgrofle, die Pixelgrofle des Detektors und die Intensitét.
Fiir eine moglichst hohe Vergréflerung kann der FDD nicht beliebig grof§ gewéhlt
werden, da die Rontgenintensitéit mit steigendem Abstand zur Quelle sinkt [14]:

1

I(FDD) x I(0) 75

(5.2)

Die Pixelgrofle des Detektors Pp bestimmt, mit welcher effektiven Pixelgrofie oder
Sampling, das Objekt abgetastet wird:

_Pp __ FCD

Py=-2_p,~— .
E= 0 PEDD (5.3)

Strukturen des Objekts, die kleiner als Pg sind, konnen somit in der Detektorebene
nicht auf mindestens Pp vergréfiert werden und werden nicht abgebildet. Bei fester
Vergroflerung ist die erreichbare Auflosung durch die Grofle der Detektorpixel be-
schrankt.

Die letzte und entscheidende Limitierung ist die Grofle der Quelle s. Analog zum
Schattenwurf, kann ein Objekt nur dann abgebildet werden, wenn sein Kernschatten
den Detektor erreicht (vgl. [52]):

1 FDD — FCD

Aus den Limitierungen und lasst sich eine optimale Vergréfierung M, be-
rechnen:
Pp

Moy = ~ +1 (5.5)
In Abbildung[5.1]sind beide Auflssungsgrenzen in Abhéngigkeit von 1/M dargestellt.
Fiir diese Darstellung wurde eine Quellgrofie von 50 nm und eine Pixelgréfie von
60 pm verwendet. Im quelllimitierten Bereich (M < M,,) verschlechtert sich die
erreichbare Auflésung nur in vernachlassigbarer Gréfle. Da sich die Quellgréfie eines
solchen Rontgenmikroskops nicht exakt bestimmen lésst, ist es besser dieses immer
im quelllimitierten Bereich zu betreiben. Auflerdem kann nach [84] durch eine héhere
VergroBerung das SNR im Objekt verbessert werden.

5.2 3D Bildgebung - Computertomographie

Der Ubergang von zweidimensionalen Aufnahmen mit einem Roéntgenmikroskop hin
zu dreidimensionaler Bildgebung ist in der Theorie denkbar einfach. Das Objekt
muss lediglich auf einer drehbaren Achse befestigt werden. Dadurch ist es moglich
Absorptionsbilder aus unterschiedlichen Durchstrahlungsrichtungen aufzunehmen.
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Dies ist das grundlegende Prinzip der Computertomographie [37]. Aus den einzel-
nen Durchstrahlungsbildern lésst sich dann mittels eines Rekonstruktionsverfahrens
eine raumliche Verteilung des Schwiichungskoeffizienten u(x,y,z) ermitteln. Ein gén-
giges Rekonstruktionsverfahren ist die gefilterte Riickprojektion (FBP), welche in [§]
ausfiihrlich beschrieben wird.

5.3 Rekonstruktion

In der Computertomographie wird hauptséchlich die gefilterte Riickprojektion als
Rekonstruktsionsmethode eingesetzt [§]. Im hohen Auflésungsbereich unterhalb von
1 pm beeinflusst eine geometrische Abweichungen, bedingt durch die Genauigkeit
der verwendeten Komponenten, die einzelnen Projektionen. Wenn die Genauigkeit
schlechter als die effektive Pixelgrofle des Systems ist, fithrt dies zu deutlich sicht-
baren Abweichungen. Beispielsweise kann bei der Objektdrehung eine Verschiebung
der Rotationsachse von 1 um eine Verschiebung des Objekts in der Detektorebene
von 20 Pixel zur Folge haben. Zusétzlich besitzt eine solche Verschiebung keine Ten-
denz, sondern kann zufillig von einer Projektion zur nédchsten auftreten. Derartige
Abweichungen lassen sich in direkten Rekonstruktionsmethoden wie der FBP nur
schwer korrigieren und fithren zu grofien Problemen [§].

Aus diesem Grund wird beispielsweise fiir das verwendete Rontgenmikroskop XRM-
IT nanoCT ein algebraisches Rekonstruktionsverfahren eingesetzt [77]. Das verwende-
te Verfahren wird als ,total-variation (TV) [71] regularized Simultaneous Algebraic
Reconstruction Technique (SART)* [2] bezeichnet. Bei diesem Verfahren ist es mog-
lich zusétzlich zur Rekonstruktion des Objektvolumens eine Bewegungskorrektur
durchzufithren, um geometrische Abweichungen zu korrigieren. Fiir die Bewegungs-
korrektur werden die, im Rekonstruktionsprozess erzeugten Vorwértsprojektionen,
mit den gemessenen Projektionen verglichen. Durch Korrelation der beiden Projek-
tionen konnen Bewegungen des Objekts in der Detektorebene bestimmt und korri-
giert werden [20], [57]. Diese Korrektur erfolgt iiber mehrere Iterationen mit dem
Ziel die Unterschiede zwischen der Vorwéartsprojektion und den realen Daten zu mi-
nimieren. Aufgrund der kleinen Quellgréffe und dem damit einhergehenden geringen
Photonenfluss, wird die Rekonstruktion regularisiert, um ein homogeneres Ergebnis
zu erhalten. Da in diesem Rontgenmikroskop auch Phasenkontrast auftritt [23], wird
nach der Rekonstruktion ein Phasenriickgewinnungsfilter (Paganin-Filter) verwen-
det [63]. Durch eine abschlieBende Entfaltung wird die, durch den Paganin-Filter
verursachte Unschérfe, kompensiert.

Eine Rekonstruktion der Daten aus dem XRM-II nanoCT dauert circa 1 bis 5 Stun-
den. Wobei die Dauer hauptséchlich von der Anzahl der Projektionen und der Grofie
der geometrischen Abweichungen abhéngt.

25



Rontgenmikroskopie

26



Weiterentwicklung und Charakterisierung

des XRM-II nanoCT






Weiterentwicklung des XRM-II Systems

6 Weiterentwicklung des XRM-II Systems

Das XRM System basiert wie in Kapitel [f] beschrieben auf dem Prinzip der geome-
trischen Vergréferung. Im Laufe des letzten Jahrzehnts wurde es sténdig weiterent-
wickelt und verbessert.

In den folgenden Abschnitten wird zunéchst der Ausgangspunkt fiir den aktuellen
Entwicklungsschritt dargelegt. AnschlieBend werden die Anderungen des XRM-II
nanoCT Systems gegeniiber seines Vorgingers dargestellt. AbschlieBend wird die
maximal erreichbare Auflésung des Systems bestimmt und die ersten nano-CT Er-
gebnisse vorgestellt.

6.1 Ausgangspunkt XRM-II

Die Entwicklung des XRM-II begann im Jahr 2009, als eine Elektronenmikrosonde
verwendet wurde, um einen moglichst kleinen Rontgenbrennfleck zu erzeugen. Mit
diesem System war es moglich bis zu 500 nm kleine Quellflecke zu erzeugen und in
Radiographien eine Auflésung von bis zu 240 nm zu erreichen [34].

Die Probenkammer dieser Mikrosonde wurde durch ein Transmissionstarget, wel-
ches aus einem diinnen Wolframfilm besteht, ersetzt [23]. Die Probe wurde direkt

Abbildung 6.1: Auflosungstest aufgenommen mit dem XRM-II System bei einer Vergroflerung von
600 (92 nm Sampling); Das Muster mit einer Strukturgréfie von 100 nm ist deutlich erkennbar.
Das néchstkleinere bei 50 nm ist hingegen nicht zu erkennen [52].
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hinter dem Austrittsfenster platziert und konnte mittels eines Manipulators sowohl
in Strahlrichtung als auch senkrecht dazu bewegt werden. Somit war es mit diesem
System (XRM-I) moglich auch 3D Bildgebung in Form von Laminographie durch-
zufithren [24].

Im darauffolgenden Entwicklungschritt wurde der Aufbau des XRM-I in ein Raster-
elektronenmikroskop (REM) integriert. Des Weiteren wurden die Transmissionstar-
gets durch nadelférmige Reflexionstargets ersetzt. Diese Targets besitzen einen Spit-
zendurchmesser von etwa 100 nm und wurden durch elektrochemisches Atzen herge-
stellt [75]. Mit diesen konnten in Radiographien Linien von 100 nm Breite abgebildet
werden, was eine Auflésung von 160 nm entspricht (Abb. [76].

Unter Verwendung eines sechsachsigen (5 Linear-, 1 Rotationsachse) Manipulators,
auf dem Target und Objekt befestigt sind, war es moglich mit diesem Rontgenmi-
kroskop auch Computertomographien durchzufiihren. Der schematische Aufbau des
Systems ist in Abbildung[6.2] dargestellt. Aufgrund der geringen Intensitét der Ront-
genquelle betrug die Aufnahmezeit einer CT zwischen 14 und 21 Tagen. Es konnte
dabei im Volumen eine Auflésung von 170 — 300 nm erreicht werden [77]. Wéahrend
einer Computertomographie muss in regelméaffigen Abstédnden der Elektronenstrahl

A Elektronen-
optiken

ODbjekt

Target

Manipulator

H O D D

‘ Vakuum-
i system

Abbildung 6.2: Schematischer Aufbau des XRM-II Systems; Target und Objekt sind auf dem selben
Manipulator angebracht und es ist kein Mechanismus fiir den Probenwechsel vorhanden [52].
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wieder auf das Target fokussiert werden, da der Strahl durch verédnderliche elektri-
sche Felder in der Probenkammer abgelenkt wird. Diese so genannte Driftkorrektur
erfolgt mittels Bildkorrelation von REM-Bildern [52].

Das XRM-II war in dieser Konfiguration zwar als nano-CT System verwendbar, wies
jedoch einige Probleme auf. Zu diesen z&hlt in erster Linie die lange Aufnahmedauer
fiir einen Tomographiedatensatz. Die Probengeometrie und der Probenwechsel sind
durch den Aufbau des Manipulators stark eingeschriankt. Die Hohe der Probe ist
bis auf 0,1 mm genau vorgegeben, da das Objekt nicht getrennt vom Target in z-
Richtung bewegt werden kann. Eine Abweichung von der vorgegebenen Objekthche
fithrt zu einer Kippung der optischen Achse des Systems und damit zu schlechteren
Rekonstruktionsergebnissen. Die Probe kann nur durch vollsténdiges Beliiften der
Probenkammer getauscht werden. Was zur Folge hat, dass nach einem Probenwech-
sel die Kammer wieder abgepumpt werden muss, was unter Umsténden bis zu 6
Stunden dauern kann.

6.2 Aufbau und Entwicklung

Im Zuge der Weiterentwicklung des XRM-II hin zum XRM-II nanoCT System sollen
die genannten Probleme beseitigt, der Funktionsumfang erweitert und die Bedien-
barkeit erleichtert werden.

Um die Einschrankung der exakt definierten Probenhohe zu beseitigen, wird der
Manipulator, auf dem Target und Objekt befestigt sind, in zwei separate Manipu-
latoren aufgeteilt. Der Targetmanipulator besteht aus drei Linearachsen, die in x-,
y- und z-Richtung bewegt werden koénnen (vgl. Abb. . Dieser Manipulator ist
so an der Innenwand der Probenkammer befestigt, dass er den vorhandenen Pro-
benaustauschmechanismus nicht behindert. Das Objekt befindet sich auf der zum
Elektronenmikroskop gehorigen Biihne, die aus drei Linear-, einer Rotations- und
einer Kippachse besteht. Durch die zuséatzliche z-Achse ist die Probenhohe nun nicht
mehr vorgegeben, sondern die Objektposition kann mit Hilfe dieser Achse entspre-
chend angepasst werden. Die Verwendung der originalen REM-Biihne bietet zudem
den Vorteil eines erleichterten Probenwechsels. Es muss nun nicht mehr die kom-
plette Probenkammer beliiftet werden, um die Probe zu wechseln, sondern es kann
der im Elektronenmikroskop bereits vorhandene Schleusenmechanismus verwendet
werden. Dadurch ist ein Probenwechsel innerhalb von circa 20 min méoglich.

In Abbildung ist der Blick von oben auf den Aufbau in der Vakuumkammer
dargestellt. Die GroBlen und Absténde sind typisch fiir eine nano-CT am XRM-II
nanoCT. Der Abstand zwischen Probe und Target betrédgt iiblicherweise zwischen
500 pm und 1000 pm, wahrend der Probendurchmesser zwischen 20 pgm und 150 pm
liegt.
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Abbildung 6.3: Schematischer Aufbau des XRM-II nanoCT Systems [53]; Target und Objekt kén-
nen nun aufgrund getrennter Manipulatoren unabhingig voneinander bewegt werden. Uber die
Schleuse ist ein Probenwechsel ohne Beliiften der Probenkammer méglich. Zusétzlich wurde ein
EDX-System integriert, um die Zusammensetzung der Probe bestimmen zu kénnen.

Die bedeutendste Einschrinkung des XRM-II Systems ist die lange Aufnahmedau-
er einer Computertomographie zwischen 14 und 21 Tagen [77]. Diese ist bedingt
durch die geringe Intensitdt an Rontgenstrahlung, die auf dem nadelférmigen Tar-
get entsteht. Um bei gleichem Target die Intensitét zu steigern, muss entweder die
Beschleunigungsspannung oder der Elektronenfluss (Strom) erhoht werden. Eine gro-
Bere Beschleunigungsspannung ist aufgrund der Begrenzung von Elektronenmikro-
skopen auf 30 kV nicht moglich [16], [I5]. Der Strom hingegen kann durch Offnen
der mechanischen und elektronischen Blenden der Elektronenoptiken am REM ge-
steigert werden. Der Strom wurde dadurch von 10 nA auf 400 nA erhoht, was nach
Gleichung eine Erhohung der Intensitdt um den Faktor 40 zur Folge hat. Somit
konnte die Aufnahmedauer auf 34 Stunden (bei 1200 Projektionen) reduziert und
gleichzeitig die Intensitdt in den Projektionen erhoht werden. Bei gleichbleibender
Intensitédt wére sogar eine Verkiirzung der Aufnahmedauer auf 8 Stunden moglich.
Ein eventueller Einfluss des erhdhten Stroms auf die erreichbare Auflosung wird in
Kapitel [6.3] genauer untersucht.

Dadurch, dass sich bei diesem Aufbau Probe und Quelle in der gleichen Vakuum-
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200 pm

Abbildung 6.4: REM-Aufnahme einer Probe und des Targets im XRM-II nanoCT [26]; Der Elek-
tronenstrahl wird auf die Spitze des Target, welches von unten ins Bild ragt, fokussiert. Die so
erzeugte Rontgenstrahlung durchdringt das ca. 800 pum entfernte Objekt, welches einen Durchmes-
ser von 100 pm hat.

kammer befinden, kann diese zusétzlich mit Detektoren, typisch fiir elektronenmi-
kroskopische Analysen, ausgestattet werden. Fiir das XRM-II nanoCT wurde ein
EDX-System integriert, mit welchem es moglich ist die elementare Zusammenset-
zung der Probe zu bestimmen. Entscheidend ist hierbei, dass diese zusétzlichen
Detektoren die Funktionalitédt des CT-Aufbaus nicht einschrénken.

Des Weiteren wurde der Messablauf optimiert und die Dauer fiir die Driftkorrektur
reduziert, um Messzeit zu sparen. Die Benutzerfreundlichkeit von Mess- und Rekon-
struktionssoftware wurde verbessert, indem die aufgenommenen Projektionen nun
ohne Zwischenschritte direkt in der Rekonstruktion verwendet werden koénnen.

6.3 Messzeitverkiirzung

Eine Messzeitverkiirzung von 14 bis 21 Tagen auf 34 Stunden wurde durch eine Stei-
gerung des Elektronenstrahlstroms um den Faktor 40 erreicht. Um zu iiberpriifen,
dass diese Intensitétssteigerung nicht zu einer Reduktion der erreichbaren Auflésung
fithrt, wurde diese in Abhéngigkeit des Strahlstroms bestimmt. Dazu wurde ein Auf-
16sungstestmuster in Form eines Siemenssterns verwendet. Dieser besteht aus 800 nm
dicken Linien mit einer kleiner werdenden Breite zwischen 610 nm und 26 nm. Die
exakten Strukturgrofen der einzelnen Ringe sind in Tabelle T[] zusammengefasst. Die-
se sind auf einer circa 1 pm dicken Siliziumnitrid Membran aufgebracht.

Mit diesem Auflosungstest wurden Radiographien mit unterschiedlichen Strahlstro-
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Ringnummer Strukturgrofie

1 610 — 355 nm
2 350 — 180 nm
3 176 — 80 nm
4 75 — 50 nm
5—06 > 50 — 26 nm

Tabelle 1: Strukturgrofien des Auflésungstests.

men bei einer Belichtungszeit von 20 min und einer Pixelgréfie von 97 nm aufge-
nommen. Die Beschleunigungsspannung betrug 30 kV und als Target wurde eine
Wolframnadel verwendet.

Um die erreichbare Auflosung aus den Radiographien des Siemenssterns zu bestim-
men wurden diese polar transformiert. Anhand der Linienprofile der resultierenden
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Abbildung 6.5: Siemensstern (a), polare Transformation des Siemenssterns (b) und daraus erzeugt
MTF (c) fiir einen Strahlstrom von 386,2 nA; Die MTF fillt bei 165 nm auf 10 %. Der starke
Abfall bei 350 nm entsteht aufgrund des Zwischenraums zwischen den beiden Ringen. Ab 400 nm
sinkt der Kontrast wieder, was an der geringeren Dicke des Goldes bei den groeren Strukturen
liegt.
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Strichmuster wurde der Kontrast nach

Imaz - ]min
“maz — Zmin (6.1)

Kontrast =
Imaa: + Imin

bestimmt. Hierbei steht I,,,, fiir die Intensitat eines Zwischenraums von zwei Lini-
en und I,,;, fir die Intensitat einer Linie. Der Kontrast wird anhand der Position
des Linienprofils im Siemensstern der Strukturgréfie zugeordnet. Durch die Betrach-
tung aller Linienprofile des Testmusters ergibt sich die Kontrastiibertragungsfunk-
tion (MTF). Diese gibt an, welche Strukturgrofie mit welchem Kontrast abgebildet
wird [7]. Als Auflésungsgrenze wird die StrukturgroBe definiert, welche noch mit 10%
Kontrast abgebildet werden kann. Die einzelnen Schritte dieser Auswertung sind in
Abb. dargestellt. Auffallig ist, dass der Kontrast im Bereich des ersten Ringes
wieder deutlich abfillt. Zum einen wird der Kontrast aufgrund von Phasenkontrast
im Bereich davor erhoht. Zum anderen besitzen die breiteren Linien eine grofiere
Transparenz, welche durch eine geringere Schichtdicke an Gold bedingt wird. Des
Weiteren sind die 800 nm Gold nicht vollstdndig absorbierend, was fiir die exakte
Bestimmung der MTF erforderlich wire.

Die so bestimmten Auflésungen und Intensitéten sind fiir die jeweiligen Strahlstréme
in Abbildung gegen einander aufgetragen. Durch die Erhéhung des Strahlstroms
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Abbildung 6.6: Intensitiit (links) und erreichte Auflésung (rechts) in Abhéngigkeit der verwendeten
Strahlstrome; Durch die Erhéhung des Strahlstroms ist keine Verschlechterung in der Auflésung
festzustellen.

steigt die Intensitédt der erzeugten Rontgenstrahlung deutlich an. Das XRM-II wur-
de vorher mit einem Strahlstrom von etwa 10 nA betrieben. Die Intensitét sollte
nach Gleichung linear ansteigen, was auch im Bereich bis 170 nA der Fall ist.
Im Bereich dariiber schwankt die Intensitét stark. Durch den grofleren Strahlstrom
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verstérken sich die elektrischen Felder, die vom Auflésungstest ausgehen und durch
Aufladungseffekte entstehen. Die stiarkeren Felder fiihren zu einer stiarkeren Elektro-
nenstrahlbewegung, wodurch dieser das Target tfters verfehlen kann und die Inten-
sitdt schwankt.

Die Fehlerbalken in der Auflosung ergeben sich aus der Genauigkeit der Positions-
bestimmung des jeweiligen Linienprofils im Siemensstern. Diese liegt bei 3 Pixel,
was im Siemensstern wiederum 15 nm entspricht. Die erreichbare Auflosung ist
im Rahmen ihres Fehlers konstant und damit unabhéngig vom Strahlstrom. Die-
se liegt bei 167 £ 9 nm, was der in [76] nachgewiesen Auflésung des Vorgénger-
systems entspricht. Folglich fithrt die Intensitéitssteigerung der Rontgenstrahlung
und der damit verbundenen Messzeitverkiirzung nicht zu einer Verschlechterung der
erreichbaren Auflésung. Die mit dem gréfleren Strahlstrom zusammenhéngenden In-
tensitatsschwankungen spielen fiir die Computertomographie keine Rolle. In der CT
sind die Proben im Gegensatz zum Auflosungstest leitfiahig und deutlich kleiner.
Der gesamte Auflésungstest hat eine Breite von mehr als 1 cm, wiahrend der iibliche
Probendurchmesser 150 pm oder weniger betrégt.

6.4 maximal erreichbare Auflésung

Durch die Trennung von Target und Objektmanipulator, lassen sich beide einfacher
und genauer positionieren. Aus diesem Grund ldsst sich die maximal erreichbare
Auflosung des XRM-II nanoCT mit Hilfe des Auflésungstestmusters (Siemensstern)
vermessen. Hierfiir wird der Siemensstern so nah vor dem Nadeltarget positioniert,
dass die resultierende Pixelgréfle in der Radiographie deutlich kleiner als der Durch-

Abbildung 6.7: links: Elektronenbild des Setups unter dem der Auflésungstest durchgefiihrt wurde.
Der Abstand zwischen Quellfleck und Siemensstern betragt 41 um. rechts: Auflésungstest bei einer
Vergrofierung von 10300 x /5,8 nm Pixelgrofie bei einer Belichtungszeit von 120 min. Es lassen sich
Details bis zu einer Gréfle von 50 nm deutlich unterschieden, wiahrend noch kleinere Strukturen
nur schwer zu erkennen sind [54].
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messer der Nadelspitze, und damit der Quellgrofe, ausfillt. In Abb. sind Auf-
losungstest und Target in einem REM-Bild zu sehen. Der Abstand der beiden zu
einander betriagt 41 pm. Dies entspricht einer Vergrofierung von 10300x bzw. einem
Sampling von 5,8 nm. Aufgrund des geringen Abstandes wurde der Strahlstrom auf
ein zwanzigstel seines iiblichen Wertes reduziert, um Schédden am Testmuster zu
vermeiden. Die Belichtungszeit fiir die Radiographie betréagt 120 min, um trotz der
geringen Intensitét ein ausreichendes Signal-zu-Rausch Verhéltnis (SNR) zu erhal-
ten. In der Radiographie (Abb. wurden nur die kleinsten Strukturen abgebil-
det, da das Sichtfeld bei einer derartig starken Vergréferung auf 6 pum begrenzt ist.
Die Linien mit einer Breite von 50 nm sind deutlich zu erkennen. Aulerdem zei-
gen die Linien des 4. Ringes keine richtungsabhéngige Unschérfe, demnach gibt es
keinen Unterschied zwischen horizontaler und vertikaler Auflésung. Kleinere Struk-
turen im 5. Ring sind nur sehr schwer zu erkennen. Nach der empirischen Relation
FWHM ~ 1,6 - Rpinienpaar liegt die 2D Auflosung bei 80 nm FWHM [54].

6.5 erste Ergebnisse des verbesserten Systems

Um die Leistungsfahigkeit des XRM-II nanoCT Systems besser mit seinem Vor-
gangermodell vergleichen zu kénnen, wurde als Probe ein Objekt gewéhlt, welches
bereits mit dem XRM-IT untersucht worden war. Hierbei handelt es sich um eine Le-

mm Kupfer e Aluminium

Abbildung 6.8: REM-Bild (links) und EDX-Karte (rechts) der AlCu29-Legierung; Im REM-Bild
sind Spuren der Probenpriparation in Form von Riefen und Resten von Sandpapierkérnern zu
erkennen. Auf der EDX-Karte werden Bereiche aus Aluminium in tiirkis und Bereiche aus Kupfer
in violett dargestellt. Die hellen Partikel auf der Probenoberfliche wurden vom EDX-System als
Silizium identifiziert, sind jedoch nicht mit eingefiirbt. Der dunkle Bereich links unten wird durch
die konische Form der Probe vom EDX-Detektor abgeschirmt [53].
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gierung bestehend aus Aluminium und Kupfer (AlCu29) [77]. Diese bietet dariiber
hinaus den Vorteil, dass sich die interne Struktur dieser Legierung mit dem System
auflosen lédsst und sich die beiden vorhandenen Metalle anhand des Absorptionskon-
trasts gut unterscheiden lassen.

Das XRM-II nanoCT erfordert, wie das XRM-II auch, einen maximalen Proben-
durchmesser von 100 um oder kleiner. Mit Hilfe von feinem Sandpapier wurde ein
Teil der Legierung in eine konische Form gebracht, so dass diese im Bereich der
Spitze den passenden Durchmesser aufweist. Eine Elektronenbildaufnahme der pra-
parierten Probe ist in Abbildung 6.8 zu sehen. Die hellen Partikel und Riefen an der
Probenoberfliche stammen von der Probenpridparation mit dem Sandpapier. Die
beiden Metalle lassen sich aufgrund der sehr rauen Oberfliche im Elektronenbild
kaum unterscheiden. In der EDX-Karte der Probe hingegen kénnen die Metalle auf-
grund ihrer unterschiedlichen charakteristischen Linien getrennt werden. Es ist zu
erkennen, dass an der Spitze der Probe Aluminium und Kupfer etwa gleichméafig
vorhanden sind, wihrend sich an den Flanken der Probe grofle Bereiche von Alumi-
nium zeigen.

Fiir die Untersuchung der Probe im nano-CT Modus, wurden bei einer Vergroflerung
von 585 (94 nm PixelgroBe) 1000 Projektionen mit einer Belichtungszeit von 100 s
aufgenommen. Die gesamte Aufnahmedauer fiir diese Computertomographie betragt
damit circa 24 Stunden. In Abbildung[6.9]sind Schnittbilder des rekonstruierten und
des Paganin gefilterten Volumens gezeigt.

In der Rekonstruktion sind die 20 — 30 pum groflen Aluminiumpartikel, die bereits im
EDX an den Flanken sichtbar waren, deutlich zu erkennen. Zwischen diesen befindet
sich eine eutektische Al-Al2Cu Phase mit einer Periodizitét von circa 1 pm. An der
Spitze der Probe ist eine etwa 5 pm grofle Kugel, bei der es sich laut EDX um SiO4
handelt. Die, durch die Praparation mit Sandpapier bedingte, raue Oberfliche ist
an den Seiten gut zu erkennen [53].

Die Auflésung der nano-CT wird wie in [77] anhand der eutektischen Mikrostruktur
ermittelt. Dazu wird der FWHM (full-width-half-maximum) der Ableitung eines Li-
nienprofils bestimmt. Die in Abbildung dargestellten Graphen entsprechen den
Linienprofilen der griin markierten Strecken in den Schnittbildern. Fiir das unge-
filterte Volumen ergibt sich eine Linienverbreiterung zwischen 1,5 und 2,7 Pixel,
was einer Auflosung von 135 — 255 nm entspricht. Im Falle des Paganin-gefilterten
Volumens zeigt sich eine stérkere Linenverbreiterung zwischen 3 und 4 Pixel. Die
Auflosung fiir dieses Volumen liegt bei 270 — 360 nm. Letzteres liefert einen besseren
Kontrast, wihrend das ungefilterte Volumen eine bessere Auflosung besitzt.

In der nano-CT des gleichen Probensystems, die mit dem XRM-II durchgefiihrt
wurde [77], zeigt sich im ungefilterten Volumen eine nahezu identische Linienver-
breiterung zwischen 1,5 und 2,5 Pixel. Im Paganin-gefilterten Volumen fillt die Li-
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Abbildung 6.9: Schnittbilder des rekonstruierten Volumens der AlCu29 Legierung; In der oberen
Zeile sind die ungefilterten Schnitte und in der mittleren Zeile die, mit einem Paganin-Filter gefal-
teten Schnitte abgebildet. Die Linienprofile entlang der griinen Strecken sind in der unteren Zeile

dargestellt. In diesen zeigen sich die Phaseniiberschwinger des ungefilterten Volumens (rote Kurve)
gegeniiber den Gedédmpften im gefilterten Volumen (schwarze Kurve).

nienverbreiterung des Scans mit dem XRM-II nanoCT um 0,5 Pixel grofler aus. Dies
konnte an einer zu starken Anwendung des Phasenfilters liegen. Die Auflésung im

Volumen féllt beim Scan mit dem neueren System etwas besser aus, da die Voxel-
groffe nur 94 nm anstelle von 115 nm betrégt.
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Mit dem XRM-II nanoCT koénnen demnach Computertomographien durchgefiihrt
werden, die eine vergleichbare Auflésung wie das Vorgéngermodell besitzen, wo-
bei die Aufnahmedauer einer CT um etwa den Faktor 15 verkiirzt ist. Des Weiteren
konnte die Benutzerfreundlichkeit verbessert und der Funktionsumfang um ein EDX-
System erweitert werden.
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7 Rontgentarget

Am XRM-IT nanoCT kénnen Folien und nadelférmige Targets zur Erzeugung von
Rontgenstrahlung verwendet werden. In diesem Kapitel werden beide Targetformen
und mogliche Materialien anhand von EDX-Spektren vorgestellt. Fiir Wolfram und
Titan wird die Brennfleckgréfie mittels Monte-Carlo Simulation bestimmt und an-
schliefend experimentell mittels Auflosungstests tiberpriift.

7.1 Form und Material der Rontgentargets

X
Elektronenstrahl
\ K-
Folientarget Rontgenstrahlung
Targethalter

Abbildung 7.1: Schematische Darstellung des Folientargets; Die Metallfolie ist mittels Kohlenstoff-
klebers am Targethalter befestigt. Das Target ist um den Winkel ¢ gegen die Horizontale geneigt.

Im XRM-II nanoCT System koénnen zwei verschiedene Targetformen verwendet wer-
den. Zum einen Stiicke oder Folien aus Metallen, die als Folientargets bezeichnet
werden und zum anderen Targets in Form einer Nadel. Folientargets kénnen prin-
zipiell jede beliebige Form haben, solange ihre Oberfliche keine groflen Unebenhei-
ten besitzt. Das Metall darf auflerdem durch den Energieeintrag der auftreffenden
Elektronen nicht schmelzen. In Abbildung ist ein solches Target schematisch
dargestellt. Nadeltargets hingegen haben die definierte Form einer Nadel mit einem
Spitzendurchmesser von unter 100 nm. Derartige Targets werden vornehmlich aus
Wolfram gefertigt. Wolfram besitzt den hochsten Schmelzpunkt aller Metalle [35]
und hat im Bereich zwischen 5 keV und 30 keV seine charakteristischen Linien [82].
Derartig kleine Nadeln lassen sich mittels elektrochemischen Atzens produzieren
[9]. Diese miissen fiir das XRM-II nanoCT System jedoch nicht eigens hergestellt
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Il Wolfram
Il Kohlenstoff
Sauerstoff

Abbildung 7.2: Verwendetes Rontgentarget aus Wolfram im XRM-IT nanoCT (links) und zugehérige
EDX-Karte (rechts); Der Elektronenstrahl wird auf die Spitze der Nadel fokussiert (griiner Pfeil).
Die Schicht, die das Target umgibt, besteht aus organischen Anlagerungen, welche keinen Einfluss
auf die Rontgenbildgebung haben.

werden, sondern finden bereits in der Elektronenmikroskopie als ,nanoprobes® Ver-
wendung. Mit diesen lassen sich beispielsweise wenige um grofie Proben aufnehmen
und bewegen [64].

In Abbildung ist das Elektronenbild eines Nadeltargets dargestellt. Dabei ist
zu erkennen, dass der Durchmesser an der Spitze des Nadeltargets deutlich unter
100 nm liegt. Der Elektronenstrahl wird fiir die Erzeugung des Rontgenbrennflecks
nicht exakt auf die Spitze des Targets fokussiert, sondern auf einen Punkt, der etwas
weiter hinten liegt (griiner Pfeil). Der Grund hierfiir ist, dass bei einer geringfiigigen
Elektronenstrahldrift der Strahl nicht sofort das Target verfehlt und keine Réntgen-
strahlung mehr erzeugt wird. Mit dem hier abgebildeten Target wurden bereits meh-
rere Computertomographien durchgefiihrt, weshalb eine circa 100 nm dicke Schicht
das Target umgibt. Wie die Elementverteilung des EDX zeigt, besteht diese aus
Kohlenstoff und Sauerstoff. Dabei handelt es sich um organische Ablagerungen, die
sich durch Wechselwirkung der auftreffenden Elektronen mit organischen Molekii-
len an der Oberfliche des Targets bilden [3§]. Diese Ablagerungen konnen sich auch
wéhrend einer CT bilden, was die Korrektur der Elektronenstrahlposition erschwert.
Die erreichbare Auflésung des Systems wird durch die Ablagerungen jedoch nicht
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Metall Linie Energie [keV]
Titan Ti — K, 4,511
Ti— Kz 4,932
Kupfer Cu— K, 8,048
Cu— Kz 8,905
Wolfram W — L1 7,387
W —L, 8398
W —Lg 9,672
W —1L, 9962
Molybddn Mo — K, 17,479
Mo — K, 19,608

Tabelle 2: Ubersicht der charakteristischen Linien der verwendeten Metalle; Daten aus [82].

beeinflusst.

An Folientargets bestehen keine Anforderungen auler der Wérmebestandigkeit, so-
mit kénnen die Targetmaterialien abhéngig von ihren charakteristischen Linien pas-
send zur Beschleunigungsspannung ausgewéhlt werden. Die Metalle Titan, Kupfer,
Wolfram und Molybdén decken den Bereich zwischen 3 keV und 20 keV relativ
gut ab. Linien iiber 20 keV lassen sich aufgrund der limitierten Beschleunigungs-
spannung des Elektronenmikroskops nur mit sehr geringer Intensitét anregen (vgl.
Gleichung 2.2)). Die Energien der charakteristischen Linien der verwendeten Metalle
sind in Tabelle [2] zusammengefasst. Die Rontgenspektren dieser Materialien wurden
mit dem integrierten EDX-System aufgenommen. Da dieses jedoch das Spektrum
in der Probenkammer und nicht am Detektor misst, muss das EDX-Spektrum noch
mit den Absorptionskoeffizienten des 250 um dicken Beryllium-Fensters multipliziert
werden. Beide Spektren sind fiir die 4 Targetmaterialien in Abbildung|[7.3|dargestellt.
Durch das Berylliumfenster werden Energien unterhalb von 4 keV stark geschwicht,
weshalb Titan die niedrigsten verwendbaren charakteristischen Linien dieser vier
Metalle besitzt. Die Linien von Molybdén besitzen aufgrund ihrer hohen Energie im
Vergleich zu denen der anderen drei Metalle eine deutlich geringere Intensitét.
Bislang wurden am XRM-II nur Targets aus Wolfram eingesetzt [77], da diese in Na-
delform vorliegen und unter hohen Temperaturen stabil sind. Aus den hier gezeigten
vier Metallen wire es denkbar zusétzlich zu Wolfram auch Titan zu nutzen, da es
aufgrund seiner niederenergetischeren Linien fiir schwach absorbierende Materialien
einen besseren Kontrast liefern konnte.
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Abbildung 7.3: EDX-Spektren von Titan (links oben), Kupfer (rechts oben), Wolfram (links unten)
und Molybdén (rechts unten). Die Spektren, die mit dem EDX-System gemessen wurden, sind in
schwarz dargestellt. Die Spektren, die am Roéntgendetektor ankommen (rot) wurden aus diesen
durch die Multiplikation mit den Absorptionskoeffizienten von 250 pm Beryllium [10] berechnet.

7.2 Monte-Carlo Simulation zur BrennfleckgroBe

Da das XRM-II nanoCT auf dem Prinzip der geometrischen Vergréflerung basiert,
ist die Grole der Quelle entscheidend fiir die erreichbare Auflésung. Die Quellgrofie
wird durch die Ausbreitung der Elektronen im Target bestimmt (vgl. Kapitel .
Hierbei beeinflussen Targetmaterial und Beschleunigungsspannung dessen Ausdeh-
nung. Dies lésst sich mit Hilfe von Monte-Carlo Simulationsprogrammen, die speziell
fiir die Elektronenmikroskopie, wie beispielsweise CASINO, erstellt wurden, veran-
schaulichen [21], [13].

Vor Beginn der Simulation miissen zunéchst zwei Parameter des Systems bestimmt
werden, die das Ergebnis stark beeinflussen. Zum einen der Durchmesser des Elektro-
nenstrahls und der Neigungswinkel ¢ (vgl. Abb. des verwendeten Folientargets.
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Abbildung 7.4: Simulierte Pfade der Elektronen (1. Zeile) und deren Energiedeposition (2. Zeile) fiir
Wolfram- und Titanfolientarget bei 30 kV; Die Elektronen, die ihre Energie vollstindig im Target
abgeben, sind in blau dargestellt und die Riickgestreuten in rot. Die Energiedeposition zeigt, wie
viel Energie die Elektronen in welchem Bereich des Targets noch besitzen. Beide Diagramme sind
jeweils Projektionen entlang der y-Achse.

Der Strahldurchmesser betriagt ca. 900 nm. Der Neigungswinkel kann iiber einen
Versatz des Elektronenstrahls in x-Richtung und der darin resultierenden vertikalen
Verschiebung des Rontgenbildes bestimmt werden. Das W-Folientarget ist um 31°
geneigt, das Ti-Folientarget um 23°. Da CASINO die Intensitéit der entstehenden
Rontgenstrahlung fiir EDX-Detektoren simuliert, muss die Position des Detektors
in der Software so angepasst werden, dass der Elektronenstrahl und die Detektor-
richtung senkrecht zueinander orientiert sind.

Fiir beide Targetmaterialien wurden jeweils die Pfade der Elektronen, deren Energie-
deposition im Material und der Ort der entstandenen charakteristischen Strahlung
simuliert. Die Anzahl der verwendeten Elektronen betréigt 5-10* und die Beschleuni-
gungsspannung wurde zwischen 7,5 kV und 30 kV in Schritten von 2,5 kV gesteigert.
Entscheidend ist hierbei fiir die erreichbare Auflosung die Tiefe, in der die Rontgen-
strahlung entsteht. Die Ausdehnung des Brennflecks an der Oberfliche des Targets
wird durch den Durchmesser des Elektronenstrahls bestimmt. Im Target selbst fallt
die Strahlverbreiterung um den Faktor 2 kleiner aus als die Eindringtiefe (vgl. Ka-
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pitel .

In Abb.[7.4]sind fiir 30 kV jeweils die Pfade von 200 Elektronen und deren deponier-
te Energie dargestellt. Die Prozente in der Energiedeposition geben an, welchen Teil
ihrer Energie die Elektronen auflerhalb des Bereichs noch besitzen [21]. Im Titan
konnen sich die Elektronen nahezu viermal weiter bewegen als im Wolfram. Dies
spiegelt sich auch in der deponierten Energie wider. Nach 1,9 pym besitzen die Elek-
tronen im Titan noch 25 % ihrer urspriinglichen Energie, wiahrend dies bei Wolfram
nach 450 nm der Fall ist. Die Entstehungstiefe der charakteristischen Strahlung, die
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Abbildung 7.5: Intensitétskurven von Wolfram und Titan abhingig von der Entstehungstiefe der
Rontgenstrahlung; Die Rontgenstrahlung entsteht im Titan bei gleicher Beschleunigungsspannung
deutlich tiefer als im Wolfram.

fiir beide Elemente mindestens 20 mal intensiver ist als die Bremsstrahlung, ist in
Abbildung fiir verschiedene Beschleunigungsspannungen aufgetragen. Aus die-
sen Kurven kann durch Bestimmung der Halbwertsbreite die Grofle des Brennflecks
abgeschiitzt werden. Innerhalb dieser Breite entsteht mehr als 70 % der charakteristi-
schen Strahlung. Die Anzahl der Photonen aus einer gréfferen Tiefe tragen aufgrund
ihrer geringeren Anzahl weniger zur erreichbaren Auflésung bei.

Die Halbwertsbreite in Abhéngigkeit der Beschleunigungsspannung ist fiir beide Ma-
terialien in Abbildung dargestellt. Die Werte fiir Wolfram beginnen erst bei
12,5 kV, weil sich die L-Linien dieses Elements mit 10 kV nicht anregen lassen,
da die Bindungsenergie eines L-Elektrons 10,2 kV betréigt [82]. Bei den tiblichen
CT-Parametern von 30 kV betréigt die Halbwertsbreite von Wolfram 285 nm, bei
Titan liegt diese bei 1708 nm. Im Titantarget entsteht demnach ein deutlich gro-
Berer Brennfleck als im Wolframtarget, was eine deutlich geringere Auflésung zur
Folge hat. Die Eindringtiefe der Elektronen und damit die Brennfleckgrofie hangt
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Abbildung 7.6: Halbwertsbreite der Entstehungstiefe der charakteristischen Rontgenstrahlung
(links) und die zugehorigen Intensitéten (rechts); Titan besitzt bei den Standardparametern einer
CT (30 kV) eine knapp achtmal so grofie Halbwertsbreite wie Wolfram. Die Intensitéiten ergeben
sich durch Integration der Kurven aus Abb. bis zur Halbwertsbreite.

vom verwendeten Material ab. Durch eine Reduzierung der Beschleunigungsspan-
nung besitzen die Elektronen weniger kinetische Energie und kénnen nicht mehr so
tief ins Target vordringen, was wiederum die Quellgrofle verringert. Um mit dem
Titantarget eine mit Wolfram vergleichbare Eindringtiefe zu erhalten, muss die Be-
schleunigungsspannung auf 12,5 kV gesenkt werden. Eine Reduktion hat jedoch auch
eine verminderte Rontgenintensitit zur Folge (vgl. Gleichung . Die Intensitéten
konnen durch Integration der Kurven aus Abb. bis zur jeweiligen Halbwertsbreite
ermittelt werden. Fiir Titan wiirde bei einer Reduzierung auf 12,5 kV die Intensitét
auf 1/6 fallen. Auch bei Wolfram kann die Eindringtiefe der Elektronen mit der

0 nm 0 nm
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—_T15%
69 nm|| __ _;(—)) &
—_— 10 % 100 nm
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Abbildung 7.7: Simulierte Pfade der Elektronen und deren Energiedeposition im Nadeltarget. Der
Querschnitt des Targets ist hier zur Vereinfachung quadratisch gewéhlt. Es wird nur ein Teil der
Elektronenenergie im Target deponiert, den anderen Teil tragen die Elektronen nachdem sie das
Target durchdrungen haben.
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Beschleunigungsspannung reduziert werden, jedoch hat dies keinen so groflen Effekt
wie bei Titan.

Auch fiir das Nadeltarget konnen mit CASINO &hnliche Simulationen durchgefiihrt
werden. Jedoch ist hierbei nicht die Grofle des Brennflecks von Interesse, da dieser
durch die Geometrie der Targets beschrankt ist. Im Fokus liegen stattdessen die
Energiedeposition und Transmission von Elektronen.

Das Nadeltarget wird in der Simulation zur Vereinfachung als quaderférmig dar-
gestellt. Die Kantenlédnge in y- und z-Richtung sind jeweils 80 nm. Dies entspricht
dem Durchmesser an dem Punkt der Nadelspitze, auf welchem der Elektronenstrahl
fokussiert wird. Da aufgrund des Strahldurchmessers viele Elektronen das Target
verfehlen, werden fiir diese Simulation 2 - 10° Elektronen verwendet. Die Pfade und
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Abbildung 7.8: Intensitéitskurve des Wolfram-Nadeltargets (80 nm Durchmesser) bei einer Be-
schleunigungsspannung von 30 kV. Uber die gesamte Targetgrofie entsteht nahezu die gleiche In-
tensitdt an Rontgenstrahlung. Erst nach etwa der halben Targetdicke beginnt die Intensitét leicht
zu fallen.

Energiedeposition der Elektronen sind in Abbildung dargestellt. Die Pfade der
Elektronen machen deutlich, dass im Target nur wenige vollstdndig absorbiert wer-
den und viele es durchdringen kéonnen. Dies spiegelt sich auch in der Energiedeposi-
tion im Target wider. Folglich ist der Brennfleck im Nadeltarget genau so grofl wie
der Targetdurchmesser. Auch die Intensitédtskurve (vgl. Abb. zeigt, dass iiber
die gesamten 80 nm Targetdicke Rontgenstrahlung mit nahezu gleicher Intensitét
entsteht. Beim Nadeltarget wurde keine Reduktion der Beschleunigungsspannung
betrachtet, um den Brennfleck zu verkleinern, da dieses Target aufgrund seiner Gro-
e ohnehin schon wenig Intensitét liefert.
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7.3 Auflosungsvermogen

Die Ergebnisse der Monte-Carlo Simulationen zur Gréfle des Brennflecks an den Fo-
lientargets haben ergeben, dass mit Wolfram eine deutlich besser Auflosung als mit
Titan erreicht werden kann. Die Auflésung lédsst sich bei beiden Elementen durch
eine Reduktion der Beschleunigungsspannung erhdhen. Diese beiden Vorhersagen

Wolfram 30 kV
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Abbildung 7.9: Auflosungstests und Kontrastiibertragungsfunktion (MTF) des Wolframfolientar-
gets fiir Beschleunigungsspannungen von 30 kV und 15 kV; Durch Reduktion der Beschleunigungs-
spannung kann die Auflosung verbessert werden.

sollen nun experimentell {iberpriift werden.

Fiir beide Targetmaterialien wurden Radiographien des Auflésungstestmusters (vgl.
Kapitel bei einer Pixelgréfie von 51 nm erstellt. Die Beschleunigungsspannung
wurde wie in der Simulation zwischen 7,5 kV und 30 kV in Schritten von 2,5 kV
variiert. Der Strahlstrom ist bei jeder Spannung auf das Maximum eingestellt, wobei
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dieser von der eingestellten Beschleunigungsspannung abhéngt. Die Belichtungszeit
betragt 20 min, um auch bei geringer Intensitédt ein aussagekréftiges Ergebnis zu
erhalten. Um eventuelle Bewegungen der Probe oder des Elektronenstrahls wéh-
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Abbildung 7.10: Erreichbare Auflosungen (links) und Intensitit (rechts) fiir die verwendeten Be-
schleunigungsspannungen bei einem Wolframfolientarget; Die experimentell bestimmten Auflésun-
gen liegen iiber denen der Simulation. Es zeigen sich grofie Abweichungen bei kleinen und grofien
Spannungen. Die gemessenen Intensitédten entsprechen der Vorhersage nach Gleichung

rend der Belichtung zu korrigieren, wird die Belichtungszeit in 20 Einzelaufnahmen
unterteilt, welche anschlieflend aufeinander korreliert werden. Die Bestimmung der
erreichten Auflésung erfolgt nach der in Kapitel beschriebenen Methode.

In Abbildung sind fiir Beschleunigungsspannungen von 30 kV und 15 kV jeweils
die Auflosungstestmuster und die daraus erzeugten Kontrastiibertragungsfunktio-
nen dargestellt. Das Testmuster mit der geringeren Beschleunigungsspannung wird
dabei deutlich schéarfer abgebildet. Bei beiden Mustern lassen sich Strukturen des
dritten Ringes erkennen, welche circa 120 nm grofl sind. Der Unterschied wird erst
bei Betrachtung der resultierenden MTF-Kurven deutlich. Das 10 % Niveau betrigt
bei 30 kV 415 nm, wahrend es bei 15 kV mit 137 nm deutlich besser ausfillt. Der
Fehler in der bestimmten Strukturgréfe liegt bei 2 Pixel, was 7 nm entspricht. Dies
liegt an der Genauigkeit der Positionsbestimmung des jeweiligen Linienprofils im
Siemensstern. Die MTF von 15 kV fillt jedoch mit Beginn des ersten Ringes wider
Erwarten deutlich ab. Hierfiir gibt es zwei mogliche Ursachen. Zum einen wird der
Kontrast im Bereich kleiner Strukturgrofien durch Phasenkontrast erhoht, was die
Auflésung verbessert. Zum anderen ist die Dicke des Testmusters bei den grofleren
Strukturen geringer, was die Absorption reduziert und damit den Kontrast senkt.
Dies erkléart auch, weshalb die MTF bei 30 kV trotz der guten Abbildung der Struk-
turen nur knapp iiber 10 % steigt.
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Titan 30 kV _ Titan 15 kV

Abbildung 7.11: Auflosungstests fiir Titan bei 15 kV und 30 kV Beschleunigungsspannung; Die
Auflésung bei 15 kV fillt deutlich besser aus. Bei 30 kV zeigen sich Unterschiede in horizontaler
und vertikaler Auflésung, was auf einen nicht-rotationssymmetrischen Brennfleck schlielen l&sst.

Die Strukturgrofie des 10 % Niveaus wurde in Abbildung [7.10| gegen die Beschleuni-
gungsspannungen aufgetragen. Die experimentellen Ergebnisse liegen alle iiber den
Ergebnissen der Simulation. Die deutlich schlechteren Ergebnisse bei den grofien
Spannungen koénnten an den diinneren Strukturen des ersten Ringes liegen. Auch
die Werte fiir 10 kV und 12,5 kV weichen stark von der Simulation ab. Die Ursa-
che hierfiir liegt in der geringen Rontgenintensitit dieser Spannungen. Im Hellfeld
betrugen diese in 20 min lediglich 220 bzw. 660 counts, was bei 30 kV bereits bei
einer Belichtungszeit von 30 s erreicht wird.

Die erreichbare Auflésung kann, wie in der Simulation, durch Reduktion der Be-
schleunigungsspannung verbessert werden. Dies hat jedoch zur Folge, dass die Inten-
sitit stark reduziert wird. Um wie in Kapitel [6.3] eine Auflésung von circa 16749 nm
zu erreichen, miisste die Spannung auf 17,5 kV gesenkt werden. Dies senkt die In-
tensitdt auf 1/6 und sie liegt damit unterhalb der des Nadeltargets. Des Weiteren
wurde die Messung in Kapitel mit einer um den Faktor 2 gréfleren Pixelgrofie
durchgefiihrt, was die erreichbare Auflésung reduziert. Um also mit dem Wolfram-
folientarget die gleiche Auflosung wie mit dem Nadeltarget zu erreichen, muss die
Spannung noch niedriger als 17,5 kV liegen. Somit ist es bei Wolfram als Targetma-
terial, vor allem aufgrund der Intensitéit, besser das Nadeltarget zu verwenden als
die Beschleunigungsspannung zu reduzieren, um die Auflésung zu erhohen.

Die Ergebnisse fiir das zweite Targetmaterial Titan fallen wie in der Simulation
deutlich schlechter als bei Wolfram aus (vgl. Abb. [7.11). Bei 30 kV lassen sich beim
Testmuster in der Vertikalen nicht einmal die grofiten Strukturen von 610 nm Brei-
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te darstellen. In der Horizontalen fillt die Auflosung besser aus, denn hier sind
die #ufleren Linien des zweiten Ringes (350 nm Breite) zu erkennen. Dies deutet
daraufhin, dass der Quellfleck bei dieser Beschleunigungsspannung keine Kugelform
hat, sondern eher eiférmig ist. Aufgrund der schlechteren vertikalen Auflésung be-
sitzt der Brennfleck in dieser Richtung eine groflere Ausdehnung. Bei 15 kV lassen
sich die Linien des zweiten Rings in allen Richtungen erkennen. Hier besteht dem-
nach keine Richtungsabhéngigkeit der Auflésung. Wie bei Wolfram zuvor, wird die
erreichbare Auflésung fiir die jeweilige Beschleunigungsspannung iiber das 10 % Ni-
veau der MTF bestimmt. Da das Testmuster keine grofleren Strukturen als 610 nm
besitzt, wird dieses Niveau erst unterhalb von 17,5 kV erreicht. Die auf diese Weise
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Abbildung 7.12: Erreichbare Auflosungen (links) und Intensitét (rechts) fiir die verwendeten Be-
schleunigungsspannungen; Die gemessenen Auflésungen liegen im Bereich der Vorhersage aus der
Simulation. Ab 17,5 kV sind keine experimentellen Werte vorhanden, da die Strukturgréfle des
Testmusters auf 610 nm beschrénkt ist.

bestimmten Auflésungen liegen im Bereich der Vorhersage aus der Simulation. Bei
15 kV lassen sich Strukturen von 400 nm Groéfie mit 10 % Kontrast abbilden. Bei ho-
heren Beschleunigungsspannungen wird die Auflésung deutlich schlechter, weshalb
diese beim Titantarget nicht fiir eine nano-CT geeignet sind. Im Hinblick auf die
Intensitét ist dies auch die einzige Spannung mit der eine CT noch mit akzeptabler
Messzeit durchgefiihrt werden kann.

Bei Titan fillt die Verbesserung der Auflosung durch Reduktion der Beschleuni-
gungsspannung deutlich stiarker aus als bei Wolfram. Wird die Spannung von 30 kV
auf 15 kV gesenkt, kann laut Simulation, die Auflosung um den Faktor 4 erhcht
werden. Um mit diesem Targetmaterial dhnliche Auflosungen wie mit Wolfram zu
erreichen, muss der Quellfleck durch die Targetgeometrie begrenzt werden. Denkbar
wére es Nadeln aus Titan zu fertigen, die denen aus Wolfram entsprechen.
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8 Detektorcharakterisierung

Der Rontgendetektor und dessen Energieschwellen sind die zentrale Komponente des
XRM-IT nanoCT Systems, um elementsensitive Bildgebung durchfiihren zu kénnen.
Aus diesem Grund ist es von grofler Bedeutung den Detektor genau zu charakteri-
sieren.

In diesem Kapitel wird dargestellt, wie die Energieschwellen des Pixirad-II Detek-
tors verwendet werden koénnen. Dariiber hinaus werden die Detektorspektren mit
den Vorhersagen aus dem EDX-System verglichen. Mit Hilfe von monochromati-
scher Synchrotronstrahlung wird der Charge Sharing Anteil fiir bestimmte Energien

ermittelt und abschlieend werden Folgen und Moglichkeiten zur Kompensation die-
ses Effekts behandelt.

8.1 Verwendung von Energieschwellen

Beim Detektor des XRM-II nanoCT Systems handelt es sich um einen Pixirad-II
Detektor. Dessen Sensorfliche besteht aus 650 um dicken Cadmiumtellurid (CdTe)
und 1024 x 476 Pixel von 60 pm Groéfe. Es handelt sich um einen photonenzéhlenden
Direktkonverter, der gleichzeitig zwei Energieschwellen verwenden kann, um Photo-
nen nach ihrer Energie zu filtern. Dabei bestimmt eine Schwelle, die Energie die ein
Photon mindestens haben muss, um detektiert zu werden. Dadurch lasst sich mit
dieser Art von Rontgendetektoren auch das Spektrum der auftreffenden Strahlung
bestimmen. Dazu wird zwischen Start- und Endpunkt die Energieschwelle schritt-
weise erhoht und jeweils ein Hellbild aufgenommen. Anschliefend kann die Intensitét
fiir eine Energie Fj nach folgender Gleichung bestimmt werden:

N.M N,M
I(Ex) =Y Pip — Y Pis.,, (8.1)

1,7=0 1,7=0

P;; g, bezeichnet hierbei die Anzahl der Photonen, die bei der Energie Ej, im Pixel ¢j
detektiert wurden. Ej ist kein diskreter Energiewert, sondern ein Bereich zwischen
Ej; und Ej 4, da sich die Energieschwelle nicht in beliebig kleinen Schritten einstel-
len lésst.

Durch die gleichzeitige Verwendung beider Energieschwellen, ist es moglich eine
Radiographie eines Objekts nur in einem bestimmten Energieintervall zu erhalten.
Hierfiir werden zwei Bilder mit unterschiedlichen Schwellen aufgenommen und an-
schliefend deren Differenz gebildet. Werden zwei Energiebereiche so gewéhlt, dass
sie sich auf beiden Seiten einer K-Absorptionskante eines Elements befinden (vgl.
Abb. , zeigen beide Aufnahmen deutliche Unterschiede in der Absorption des

gleichen Materials. Auf diese Weise konnen nicht nur Radiographien aufgenommen,
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Energiebereich 2

Energiebereich 1
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Abbildung 8.1: Absorptionskoeffizient von Kupfer [10] und die fiir die Materialtrennung nétigen
Energieschwellen. Im Energiebereich 2 ist die Absorption von Kupfer aufgrund der K-Kante deutlich
hoher als in Bereich 1.

sondern auch Computertomographien durchgefiihrt werden. Wegen der unterschied-
lichen Absorption im Kantenbereich der jeweiligen Elemente ist es moglich diese
trotz dhnlicher Dichte zu trennen. Dies wurde bereits anhand von Simulationen und
Messungen in [67] und [89] gezeigt.

Fiir die Materialtrennung miissen die Energiebereiche in der Ndhe der Kante sehr
schmal gewéhlt werden, um einen moglichst groflen Absorptionsunterschied zu ge-
nerieren. Dies erfordert jedoch einen Detektor, dessen Energieauflosung der Breite
des Energiebereiches entspricht. Des Weiteren muss die Rontgenquelle eine hohe In-
tensitit besitzen, weil durch einen schmalen Energiebereich das nutzbare Spektrum
stark beschrankt wird. Um die Moglichkeit zur Materialtrennung in der nano-CT mit
dem Pixirad-II zu iiberpriifen, wird im Folgenden die Energieauflésung und deren
Limitierung durch den Charge Sharing Effekt charakterisiert.

8.2 Detektorspektren

Um die Energieauflésung des Pixirad-II Detektors, zu iiberpriifen, wurden nach der
in Kapitel beschriebenen Methode verschiedene Spektren aufgenommen. Hierfiir
wurden drei verschiedene Metallfolien (Titan, Kupfer, Wolfram) in den Targetma-
nipulator eingebaut. Fiir die Beschleunigungsspannung und den Strahlstrom wur-
den 30 kV und 380 nA gewéhlt. Die Energieschwelle wurde zwischen 2 keV und
30 keV mit einer Schrittweite von 1 keV erhoht. Bei jeder Energieschwelle wur-
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Abbildung 8.2: Vergleich zwischen Spektren die mit dem EDX-System (links) und dem PIXTRAD-
IT Detektor (rechts) aufgenommen wurden; In den Detektorspektren sind keine charakteristischen
Linien zu erkennen. Die Intensitdt vor den Linien ist deutlich hoher, als es aus den EDX-Spektren
zu erwarten ware.
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de ein Hellbild mit einer Belichtungszeit von 60 s aufgenommen. Das Spektrum
wurde auf einer Detektorfliche von 152.591 Pixel bestimmt. Um das vom Detek-
tor aufgenommene Spektrum besser bewerten zu kénnen, wurden mit dem EDX-
System ebenfalls die Spektren der drei Metallfolien aufgenommen. Hierbei gilt es
zu beachten, dass das Spektrum, welches mit dem Rontgendetektor gemessen wur-
de, das Beryllium-Fenster der Probenkammer passieren muss, wiahrend das EDX-
Spektrum innerhalb der Probenkammer bestimmt wird. Aus diesem Grund wurde
das EDX-Spektrum nachtréglich mit den energiespezifischen Schwéchungskoeffizi-
enten fiir 250 pm Beryllium multipliziert. Die resultierenden EDX- und Detektor-
Spektren sind in Abbildung dargestellt. Zur besseren Vergleichbarkeit, wurde
auferdem in den Detektor-Spektren die Lage der charakteristischen Linien mar-
kiert.

Die EDX-Spektren zeigen den, fiir polychromatische Réntgenquellen typischen Ver-
lauf, bestehend aus der kontinuierlichen Bremsstrahlung und den charakteristischen
Linien. In den Spektren, die mit dem Pixirad-II aufgenommen wurden, ist ein dhn-
licher Verlauf in Richtung der kurzwelligen Grenze bei 30 keV zu erkennen, jedoch
zeigen sich keine charakteristischen Linien. Im Bereich vor den charakteristischen
Energien ist bei allen drei Metallen ein stéirkerer Abfall an Intensitéit zu sehen als
im iibrigen Spektrum. Im Gegensatz zu den Spektren von Titan und Wolfram zeigt
sich bei Kupfer direkt vor der Position der C'u — K,-Linie ein leichter Anstieg an
Intensitét, bevor diese dann stark sinkt. Bei niedrigeren Energien weisen die Detek-
torspektren eine hohere Intensitdt auf, als durch die Bremsstrahlung zu erwarten
ware.

Die Ursache fiir diesen Verlauf der Detektor-Spektren ist der in Kapitel beschrie-
bene Effekt des Charge Sharings. Dieser fithrt dazu, dass sich die Energie eines Pho-
tons iiber benachbarte Pixel verteilt und somit ein Photon als mehrere mit geringerer
Energie detektiert werden. Da sich bei diesem Prozess nie der gleiche Bruchteil der
Photonenenergie auf die benachbarten Pixel verteilt, sind die charakteristischen Li-
nien im Spektrum nicht verschoben, sondern hin zu kleineren Energien verschmiert.
Durch die Energieschwelle werden zwar die kiinstlichen Photonen, die durch Charge
Sharing entstehen, unterdriickt, jedoch weist dann das detektierte Photon eine zu
geringe Energie auf.

Damit sind Messungen der energiespezifischen Absorption stark fehlerbehaftet. Um
diesen Sachverhalt zu verdeutlichen, wurden mit dem Pixirad-II die Absorptions-
koeffizienten von Kupfer fiir Energien zwischen 2 keV und 25 keV bestimmt. Dazu
wurde vor der gesamten Detektorfliche eine 50 pum dicke Kupfer-Folie positioniert
und anschliefend das Detektor-Spektrum aufgenommen. Als Target wurde hierfiir
eine Wolframfolie benutzt. Die Absorptionskoeffizienten p(E) wurden nach Glei-
chung aus den Spektren mit und ohne Kupfer vor dem Detektor bestimmt. Als
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Abbildung 8.3: Theoretische [I0] und gemessene Absorptionskoeffizienten von Kupfer; Die beiden
Kurven stimmen nicht iiberein. Lediglich der Punkt der stérksten Absorption liegt bei der gleichen
Energie wie die K-Kante von Kupfer.

Vergleich wurden die Absorptionskoeffizienten fiir Kupfer aus [10] verwendet.

Der Punkt, ab dem die Absorption im gemessenen Verlauf am stérksten ist, stimmt
zwar mit der Position der K-Kante von Kupfer iiberein, jedoch weicht deren Hohe
stark von den Vergleichswerten ab. Ebenso spiegelt sich der zu erwartende Verlauf
vor der Kante nicht in den Messwerten wider. Folglich kénnen mit diesem Detektor
aufgrund des Charge Sharings die Absorptionskoeffizienten von Materialien nicht
genau bestimmt werden.

Im Hinblick auf die Materialtrennung iiber Energiebereiche zeigt dies, dass sich der
Absorptionskoeffizient in Bereichen vor und hinter der Kante nur wenig unterschei-
det. Des Weiteren zeigt der gemessene Verlauf keinen sprunghaften Anstieg bei der
Kantenposition, sondern die Absorption nimmt iiber 1 keV langsam zu. Beides hat
zur Folge, dass die Materialtrennung mittels Energieschwellen erschwert wird.

8.3 Charge Sharing

Durch die Bestimmung von Spektren und Absorptionskoeffizienten konnen zwar die
Effekte und Folgen des Charge Sharings dargestellt werden, jedoch ist es mit der
verwendeten polychromatischen Strahlung nicht moglich die Energie der kiinstlich
erzeugten Photonen zu bestimmen. Hierfiir wird monochromatische Strahlung bend-
tigt, die beispielsweise durch Rontgenfluoreszenz oder unterschiedliche Monochroma-
toren generiert werden kann. Wird mit dem Detektor ein Spektrum einer derartigen

o7



Detektorcharakterisierung

Abbildung 8.4: Aufnahmen mit dem Pixirad-Detektor bei einer Strahlenergie von 18 keV; In der
oberen Aufnahme ist die beleuchtete Fliche ohne Auslesefehler zu sehen. In der darauffolgenden
Aufnahme zeigen sich Auslesefehler in Form von vertikalen Streifen auf dem Detektor.

Quelle aufgenommen, so zeigt sich, welche Photonenenergien zusétzlich zu der Ener-
gie der Quelle noch auftreten, die durch Charge Sharing entstanden sein miissen.
Diese Messung wurde mit dem Pixirad-II Detektor an der BAMline am Synchro-
tron Bessy in Berlin durchgefiihrt. Die Synchrotron-Strahlung wurde mit einem
Doppelkristall-Monochromator (DCM) monochromatisiert [3]. Die Strahlenergie wur-
de von 6 keV auf 60 keV in Schritten von 6 keV erhcht. Die von der Strahlung ab-
gedeckte Detektorfliche fillt mit 1,6 - 10 bis 3,2 - 10* Pixel im Vergleich zum Labor
jedoch deutlich kleiner aus, da der Strahl an der Beamline nur eine Divergenz von
5 mrad horizontal und 1 mard vertikal besitzt [3]. Hinzu kommt, dass Auslesefehler
auftraten (vgl. Abb. , weshalb das Spektrum aus circa 1000 Pixel ermittelt wur-
de.
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Abbildung 8.5: Gemessenes Spektrum bei einer Strahlenergie von 18 keV (links); Der Charge
Sharing Anteil liegt bei dieser Energie bei 84 %. Fiir 48 keV (rechts) ist kein Peak der monochro-
matischen Strahlung zu erkennen. Der grofie Intensitétsabfall bei 20 keV entsteht durch Rontgen-
fluoreszenz des Cadmiums in der Sensorfléche.

Aus dem Spektrum kann mit der in [87] beschrieben Methode der Anteil der Photo-
nen bestimmt werden, bei denen Charge Sharing auftritt. Dazu wird im Spektrum
an den Peak, der durch die monochromatische Strahlung entsteht, eine Gauss-Kurve
angepasst und der Kurvenverlauf zwischen den einzelnen Messpunkten kubisch in-
terpoliert. Anschliefend kann nach folgender Gleichung der Charge Sharing Anteil
berechnet werden [87]:

G
Charge Sharing Anteil =1 — E*fﬂ

[ Spektrum

(8.2)

ol

E bezeichnet dabei die Lage des Maximums der Gausskurve und E* das Ende des
Spektrums. Um Mehrfachzéhlungen von Photonen zu vermeiden, wird das Spektrum
nur von der Hélfte der Peakenergie bis zu E* integriert.

Fiir eine Strahlenergie von 18 keV ist die an das gemessene Spektrum angepasste
Gausskurve, in Abbildung dargestellt. Fiir diese Energie betrigt der Charge
Sharing Anteil 84 %. Auffillig ist hierbei, dass der Peak der Gausskurve nicht bei
der eingestellten Strahlenergie von 18 keV liegt, sondern bei 16,4 keV. Dies kénnte
entweder an der Energiekalibration des Detektors liegen oder es werden tatséchlich
sehr wenig Photonen mit 18 keV detektiert. Letzteres hatte jedoch zur Folge, dass
der Charge Sharing Anteil noch grofler ausfillt als er iiber Gleichung berechnet
wurde. Da die Energiekalibration nicht beeinflusst werden kann, ldsst sich keine der
beiden Moglichkeiten ausschlieflen.
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Ab 30 keV konnte im Spektrum kein monochromatischer Peak bei der Strahlenergie
mehr festgestellt werden. Stattdessen zeigt sich ein starker Intensitétsabfall im Be-
reich von 20 keV. Dies ist ein Hinweis darauf, dass mit der auftreffenden Strahlung
das Cadmium in der Sensorfliche des Detektors zur Rontgenfluoreszenz angeregt
wird [86]. Aus diesem Grund konnte der Charge Sharing Anteil nur zwischen 6 keV
und 24 keV ermittelt werden. Dieser liegt zwischen 78 % und 87 %.

Dieser Energiebereich entspricht der Verwendung des Detektors am XRM-II na-
noCT, da die Beschleunigungsspannung des Systems auf 30 kV beschrénkt ist. Der
hohe Anteil an Charge Sharing und die damit verbundene schlechte Energicauflo-
sung zeigt, dass eine Materialtrennung in der CT mit Hilfe der Energieschwellen
kaum moglich ist. Es lassen sich die Energiebereiche aufgrund der Energieauflésung
nicht schmal genug wéhlen, um von den Absorptionsunterschieden auf beiden Seiten
einer Kante zu profitieren. Es ist lediglich denkbar, dass sich Materialien trennen
lassen, welche ohnehin schon einen starken Absorptionsunterschied besitzen. Hierfiir
wére ein Probensystem aus einer organischen und einer metallischen Komponente
denkbar. Durch die Schwellen kénnte es moglich sein den organischen Teil, aufgrund
seiner geringeren Absorption, ab einer bestimmten Schwellenergie auszublenden (vgl.

Kap. .

8.4 Folgen und Kompensation von Charge Sharing

Der Charge Sharing Effekt hat nicht nur einen Einfluss auf die Energie der detektier-
ten Photonen, sondern beeinflusst auch die Bildqualitit. Die zuséatzlich detektierten
Photonen verteilen sich auf die néchsten oder iibernéchsten Pixel und sorgen hier-
durch fiir Unschéarfe im Bild. Dies ldsst sich anhand eines Auflosungstestmusters
gut visualisieren. Bei einer Pixelgrofie von 50 nm wurde das Testmuster bei drei
unterschiedlichen Schwellen abgebildet. Die Belichtungszeit lag bei 20 min und als
Target wurde ein Wolfram-Nadeltarget verwendet. Die erste Energieschranke wurde
auf 3 keV gesetzt, da diese die, fiir den Pixirad Detektor niedrigste und rauschfreie
Schwelle darstellt. Die zweite Schwelle liegt bei 5 keV, weil bei dieser bisher alle
Computertomographien durchgefiihrt wurden. Die dritte Schwelle liegt bei 15 keV,
da ab dieser Energie jedes Photon nur einmal detektiert wird. Diese Aufnahme ist
demnach frei von Photonen, die durch Charge Sharing entstehen.

Die resultierenden Aufnahmen sind in Abbildung dargestellt. Zwischen den
Schwellen bei 3 keV und 5 keV ist kaum ein Unterschied zu erkennen. Das Rau-
schen fillt aufgrund der geringeren Intensitédt bei der hochsten Schwelle deutlich
starker aus. Zur Bewertung der Auflosung wird diese wie in Kapitel iiber das
10 % Niveau der MTF bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tabelle [3| zusammenge-
fasst. Die Charge Sharing freie Aufnahme zeigt eine leicht bessere Auflosung als
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Schwelle [keV] | Auflosung [nm] Intensitdt (EDX) Intensitidt (Detektor)
3 123 £7 3808 1135

) 120 £7 3400 798

15 106 £ 7 254 82

Tabelle 3: Erreichte Auflésung und Intensitéiten in Abh#ingigkeit der Energieschwelle des Detektors.
Die Intensitéten ergeben sich aus der Integration der Spektren aus Abb.[8:2)zwischen der jeweiligen
Schwelle und 30 keV.

die anderen beiden, welche sich nicht unterscheiden. Demnach kénnten in Bezug
auf die erreichbare Auflosung alle Messungen mit einer unteren Energieschwelle von
3 keV durchgefiihrt werden. Eine Erhohung der Energieschwelle auf 15 keV wiirde
die Auflésung zwar leicht verbessern, jedoch wiirde die Intensitdt am Detektor auf
10 % sinken. Dies fiihrt zu einer um den Faktor 10 lingeren Belichtungszeit, um das
gleiche SNR wie in den Aufnahmen bei 5 keV zu erreichen.

Die untere Energieschwelle des Detektors bleibt trotz dieses Ergebnisses aus zwei
Griinden unveréndert bei 5 keV. Einerseits muss die Sensorfliche des Detektors fiir
die Schwelle bei 3 keV stéarker gekiihlt werden, um rauschfrei zu sein. Zum anderen
wiirde die Intensitdt laut den Spektren, die mit dem EDX aufgenommen wurden
(vgl. Abb. um 12 % steigen. Die Detektorspektren ergeben jedoch einen An-
stieg um 42 %. Somit wiirde der Anteil an Photonen, die durch Charge Sharing in
der Sensorfliche entstehen, deutlich steigen. Aus diesen Griinden wird fiir ein Wolf-
ramtarget die bisher bewéhrte Schwelle von 5 keV weiterhin verwendet.

Neuere Detektoren, wie beispielsweise das Nachfolgemodell des hier verwendeten
Detektors, der Pixirad-III haben integrierte Charge Sharing Korrekturalgorithmen.
Dabei werden zum Beispiel Ereignisse, die sich iiber mehrere Pixel verteilen zu-
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Abbildung 8.6: Auflosungstests bei einer Pixelgréfie von 50 nm und einer unteren Schwelle von
3 keV, 5 keV und 15 keV; Zwischen der linken und der mittleren Aufnahme besteht nahezu kein
Unterschied. Bei der hichsten Energieschwelle lassen sich etwas kleinere Strukturen erkennen. Diese
Aufnahme ist aufgrund der geringeren Intensitéit jedoch deutlich verrauschter.
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sammengefasst und dem FEreignis mit der grofiten Ladung zugeordnet [5]. Durch
verschiedene Charge Sharing Korrekturen kann die Energieauflosung der Detekto-
ren verbessert werden. Im Energiebereich zwischen 26 keV und 50 keV kann bei-
spielsweise eine Energieauflosung zwischen 13 % und 8,2 % erreicht werden [17].
Detektoren, deren Sensorfliche aus Silizium anstelle von C'dTe gefertigt ist, weisen
weniger Charge Sharing auf und erreichen eine Energieauflésung von 1,43 keV bei

8 keV [19.
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9 Charakterisierung des XRM-Il nanoCT Systems

Nachdem in den vorangegangenen Kapiteln die Weiterentwicklung und die Charakte-
risierung von Rontgentarget und Detektor des XRM-IT nanoCT Systems beschrieben
wurden, beschéftigt sich das folgende Kapitel mit der Charakterisierung des gesam-
ten Systems.

Um die Qualitédt des resultierenden 3D Volumens zu bewerten, wird die nano-CT
mit einer hoher auflésenden Bildgebungsmethode, der FIB Tomographie, verglichen.
Der Vergleich erfolgt unter anderem anhand der erreichten Auflésung im Volumen,
dem Materialkontrast und dem untersuchten Probenvolumen. Als Probe dient hier-
fiir ein Stiick einer CPU, da diese aus Leiterbahnen unterschiedlicher Gréfle besteht
und somit einen dreidimensionalen Auflosungstest darstellt.

9.1 CPU-Probe

Bei der CPU, die fiir die Charakterisierung gew#hlt wurde, handelt es sich im eine
Intel Core Duo Quad Q8400. Die enthaltenen Materialien Kupfer und Siliziumdioxid

Abbildung 9.1: REM-Bilder der préiparierten CPU-Probe; links: Das griine Rechteck markiert den
Bereich, der mit dem XRM-II nanoCT untersucht wurde, wihrend das rote Viereck den FIB-
Bereich zeigt. Die Ausbuchtung an der rechten Seite trat wiahrend des Zuschnitts auf und besteht
aus Gallium. Bei der knollenartigen Struktur im unteren rechten Teil des Bildes handelt es sich
um redepositioniertes Material (Silizium) [95]. rechts: In der seitlichen Ansicht der Probe sind die
einzelnen Schichten der CPU und deren Leiterbahnen deutlich zu erkennen.

Si0y, besitzen ein stark unterschiedliches Absorptionsvermogen von Réntgenstrah-
len, was zu einem guten Bildkontrast fithrt. Auflerdem gleichen die kupfernen Lei-
terbahnen einem dreidimensionalen Auflosungstest. Die CPU besteht aus Schichten
von Leiterbahnen, deren Grofle sich schichtweise von 1 pm auf 45 nm verringert. Die
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Bahnen sind mit S0, als Isolator von einander getrennt. Diese Probe bietet aufler-
dem den Vorteil, dass sie im Vakuum stabil ist und geniigend Leitfidhigkeit besitzt,
wodurch sie nicht mit Gold oder Kohlenstoff beschichtet werden muss.

Von der CPU wurde die Ummantelung entfernt und der Chip in kleine Teile zerbro-
chen. Wovon eines auf einem nano-CT Probenhalter befestigt wurde. Der Zuschnitt
auf die passende Grofle erfolgte in der Ionenfeinstrahlanlage (FIB), mit welcher auch
die FIB Tomographie durchgefiithrt wurde. Elektronenbilder der zugeschnittenen
Probe mit einer Gréfle von 20 x 20 x 12 pm sind in Abbildung zu sehen. Durch
die Priaparation entstandene Strukturen wie Galliumanlagerung und Redepositionen
[95] aus Silizium sind klar zu erkennen. AuBerdem konnen im Elektronenmikroskop
die Schichten der CPU und deren Leiterbahnen dargestellt werden.

0.2 Datenaufnahme und Rekonstruktion

Fiir die Computertomographie des CPU-Fragments wurde im XRM-II nanoCT eine
VergroBerung von 1275x gewéhlt, was einer Pixelgrofle von 48 nm entspricht. Bei
dieser Vergrofilerung betrigt das field of view (FOV) circa 50 pm und die Probe lasst
sich vollstandig auf dem Detektor abbilden. In 2D kénnen bei dieser Einstellung Li-
nienpaare von 100 nm Breite aufgelost werden, was einer FWHM Auflésung von
160 nm entspricht [54]. Die Parameter des Elektronenmikroskops wurden auf ihre
Maximalwerte von 30 kV Beschleunigungsspannung und einem Strom von 380 nA
gesetzt, was einer Leistung von 11,4 mW entspricht. Die Aufnahmedauer betrug 24
Stunden bei 1000 Projektionen mit einer Belichtungszeit von 60 s. Um eine mog-
lichst hohe Auflésung zu erreichen, wurde ein Nadeltarget aus Wolfram verwendet.
Die Energieschwelle des Rontgendetektors wurde entsprechend des Targetmaterials
auf 5 keV gesetzt. Das mit der nano-CT gescannte Probenvolumen betriigt 2880 pm?.
Das CPU-Fragment musste vor der FIB Tomographie mit einer diinnen Schicht aus
Platin iiberzogen werden, um beim Schneiden einen iiberméfligen Materialabtrag an
der Probenoberfliche zu verhindern und um die Probe wéhrend der Ionenstrahl-
Positionierung zu schiitzen [85].

Um beide Bildgebungsmethoden besser vergleichen zu konnen, wurden die Parame-
ter und der Ausschnitt der Probe fiir die anschlielende FIB Tomographie so gewahlt,
dass die Aufnahmedauer mit der nano-CT vergleichbar ist. In der FIB Tomographie
wurde lediglich der Bereich mit den Leiterbahnen untersucht und nicht der dar-
unterliegende Siliziumwafer. Die Pixelgréfie im REM-Bild betrégt 11,4 nm und die
Schnittdicke des FIB 10,2 nm. Die Parameter des FIB wurden auf einen Strahlstrom
von 50 pA, eine Beschleunigungsspannung von 30 keV, eine Verweildauer von 1 ms
und eine Schrittweite des Strahls von 2 nm gesetzt. Die Elektronenbilder wurden
mit einem Everhart-Thornley-SE Detektor mit einer Integrationszeit von 10,5 s bei
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einer Beschleunigungsspannung von 2 kV aufgenommen. Die Aufnahmedauer fiir die
FIB Tomographie, bestehend aus 1512 Schnittbildern, betrug circa 22 Stunden. Das
untersuchte Probenvolumen betrigt 231 pm3. In Abbildung sind die mit den
beiden Bildgebungsmethoden untersuchten Bereiche der Probe eingezeichnet.

Die Rekonstruktion des nano-CT Datensatzes erfolgt mit dem zum XRM-II nano-
CT zugehorigen Rekonstruktionsprogramm, welches auf einem TV-SART Algorith-
mus beruht (vgl. Kapitel [5.3). Das 3D Volumen der FIB Tomographie wurde mit
Hilfe von ,Fiji“ [70] erzeugt. Zunichst muss hierfiir die Verschiebung der einzelnen
REM-Bilder, die durch minimale Proben- oder Elektronenstrahlbewegung entsteht,
zu einander korrigiert werden. Des Weiteren wurden die REM-Bilder unter einem
Winkel von 54 ° aufgenommen und die geschnittene Schichtdicke stimmt nicht mit
der Pixelgrofie der Elektronenbilder iiberein. Die schréige Bildaufnahme wurde durch
ein Skalieren der Schnittbilder kompensiert, wihrend das Volumen in Schnittrich-
tung um das Verhéltnis von Pixelgrofle zu Schnittdicke gestaucht wurde. Somit sind
die Voxel des rekonstruierten Volumens der FIB Tomographie kubisch mit einer
Kantenldnge von 11,4 nm.

9.3 Ergebnisse von nano-CT und FIB Tomographie

Die CPU besteht insgesamt aus 8 Schichten an Leiterbahnen und 7 Zwischenschich-
ten, in welchen die Bahnen miteinander verbunden sind. In Abbildung ist fiir
beide Bildgebungsmethoden ein Schnitt durch alle Leiterbahnen zu sehen. In der
nano-CT sind die oberen vier Schichten deutlich zu kennen, wéihrend aus den dar-
unterliegenden Schichten lediglich Strukturen dargestellt werden konnen, die sich
iiber zwei Schichten erstrecken. In der FIB Tomographie kénnen alle Schichten auf-
gelost und voneinander getrennt werden, es lassen sich sogar die Transistoren der
untersten Schicht darstellen. Der helle Bereich, der die Probe in der FIB Tomo-
graphie umgibt stammt von der Platinummantelung, welche in der nano-CT nicht
vorhanden war. Der zugeschnittene Teil der Probe kann in der nano-CT vollsténdig
dargestellt werden, wihrend die FIB Tomographie lediglich die Leiterbahnen und
einen kleinen Teil des Wafers enthéilt.

In Abbildung sind die Leiterbahnschichten 2, 3 und 4 sowie die Zwischenschicht
von 3 und 4 dargestellt. Die Schnitte wurden so durch das Volumen gelegt, dass die
Schichten getrennt voneinander zu sehen sind. Im Schnittbild der zweiten Schicht
ist der Bereich der Probe markiert, welche mit dem FIB untersucht wurde. Alle
Leiterbahnen, die mit der nano-CT dargestellt werden kénnen, sind auch in der FIB
Tomographie zu sehen. In der Zwischenschicht 2 — 3 lésst sich bei beiden Methoden
erkennen, dass die Leiterbahnen untereinander meist an zwei Punkten miteinander
verbunden sind. Die Breite der Leiterbahnen wird mit steigender Schichtnummer
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kleiner und reicht von 600 nm in der zweiten hinzu 170 nm in Schicht 3. In der FIB
Tomographie lisst sich auch die Dicke der untersten Schicht mit 150 nm bestimmen.

Abbildung 9.2: Schnitte entlang der ersten Leiterbahn der obersten Leiterschicht der beiden Bild-
gebungsmethoden; a: Schnitt im FIB Volumen. Es kdnnen alle acht Leiterschichten ebenso wie die
Transistoren der untersten Schicht aufgelost werden. b: Schnitt im nano-CT Volumen. Das weifle
Rechteck markiert den Ausschnitt der in a zu sehen ist. Die obersten vier Leiterschichten lassen
sich gut trennen, wihrend darunter nur gréflere Details dargestellt werden kénnen.
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FIB Tomographie nano-CT
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Abbildung 9.3: Schnittbilder aus den rekonstruierten Volumina der FIB Tomographie (links) und
der nano-CT (rechts); Es sind die Schichten 2, 3 und 4 sowie die Zwischenschicht 2-3 abgebildet.
Das weifle Viereck markiert den Bereich in welchem die FIB Tomographie durchgefiihrt wurde. Die
Platinummantelung sorgt fiir die helle Umrandung in den Bildern der FIB Tomographie.
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9.4 Vergleich von nano-CT mit FIB Tomographie

Der Vergleich der beiden Bildgebungsmethoden erfolgt in der erreichbaren Auflésung
im Volumen, der Detailerkennbarkeit, im Materialkontrast und den Artefakten.

Auflésung im Volumen

Um die erreichte Auflésung im Volumen zu bestimmen, wird der FWHM an defi-
nierten Kanten bestimmt. Fiir eine bessere Vergleichbarkeit der beiden Bildgebungs-
methoden wurden hierfiir die selben Strukturen beider Volumina verwendet. Da die

nano-CT

FIB Tomographie
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Abbildung 9.4: Virtuelle Schnitte entlang der ersten Leiterschicht (a: FIB Tomographie, b: nano-
CT); Die Leiterbahnen sind von 1 bis 4 durchnummeriert. Die durch die Plantinummantelung
entstandene Struktur ist als P gekennzeichnet. Die fiir die Bestimmung der FWHM Auflésung
verwendeten Linienprofile sind fiir die FIB Tomographie in ¢ und fiir die nano-CT in d dargestellt.
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beiden Volumina nicht die gleiche Orientierung besitzen, muss diese zunéchst an-
gepasst werden. Hierfiir wurden beide Volumina rotiert, da ansonsten einmal eine
in-plane und einmal eine off-plane Auflésung bestimmt werden wiirde. Durch die
Rotation und der damit einhergehenden Interpolation, wird jeweils eine off-plane
Auflésung ermittelt.

Die Volumenauflosung wird in der obersten Schicht von Leiterbahnen bestimmt, da
hier die Bahnen breit und dick genug sind. Die verwendeten Schichten und resultie-
renden Linienprofile sind in Abbildung dargestellt. In der FIB Tomographie ist
zwischen der dritten und vierten Leiterbahn eine zusétzliche Struktur vorhanden,
die ihren Ursprung in der Platinummantelung hat. Diese Struktur wird fiir die Be-
stimmung der Auflésung nicht beriicksichtigt.

In der nano-CT ergibt sich nach dieser Methode eine off-plane Auflésung von 156 +
4 nm und in der FIB Tomographie von 36 £ 2 nm. Fiir beide Methoden entspricht
dies einer Unschérfe von 3,2 Pixel. Hierbei muss beriicksichtigt werden, dass es sich
um eine off-plane Auflésung handelt, welche aufgrund der Rotationsbedingten In-
terpolation eine hohere Unschérfe als eine in-plane Auflésung besitzt.

Da die Auflésung im Volumen mit der 2D Auflésung vergleichbar ist, ist es mit
dem Rekonstruktionsprozess moglich die Auflésung aus der Radiographie in das 3D
Volumen zu iibertragen. Auflerdem zeigt dies, dass die 2D Unschérfe die durch die
Quellfleckausdehnung entsteht gegeniiber der Interpolation nahezu keinen Einfluss
hat.

Detailerkennbarkeit

Die kleinsten Strukturen der CPU befinden sich in der 8. und untersten Schicht. An-
hand dieser wird die Detailerkennbarkeit der beiden Bildgebungsverfahren bestimmt
(vgl. Abb.[9.5). Diese Schicht besitzt eine Dicke von 150 nm. Die kleinsten Struktu-
ren, die sich in der nano-CT erkennen lassen, sind lange und diinne Linien, die eine
Breite von circa 100 nm haben. Kleinere Strukturen in der selben Schicht koénnen
nicht aufgelost werden. Aufgrund der besseren Auflosung kénnen in der FIB Tomo-
graphie alle Strukturen dieser Schicht abgebildet werden. Es sind sogar die Teile von
Transistoren mit einer Gréfle von etwa 45 nm erkennbar, was der Litographiegrofie
des Herstellers entspricht [40].

Kontraste

Beim XRM-II nanoCT entsteht der Kontrast zwischen verschiedenen Materialien
aufgrund unterschiedlicher Schwéichung von Rontgenstrahlen. Im rekonstruierten
Volumen werden stirker absorbierende Bereiche in hell und schwichere in dunkel
dargestellt. In der FIB Tomographie werden Elektronen, die mit der Probe in Wech-
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Abbildung 9.5: Letzte Schicht der Leiterbahnen. In der FIB Tomographie (oben) kénnen selbst
Teile der Transistoren abgebildet werden. In der nano-CT (unten) hingegen sind nur die gréfieren
Strukturen dieser Schicht zu erkennen. Das weifle Rechteck markiert einen Bereich, in dem die
selben Strukturen beider Verfahren zu erkennen sind.

selwirkung treten, fiir die Bilderzeugung verwendet. Die Elektronen werden nach
ihrer Wechselwirkung mit der Probe von einem Sekundérelektronendetektor detek-
tiert. Der Materialkontrast entsteht dabei durch die materialabhéngige Riickstreu-
ung an den Atomkernen.

Um den Materialkontrast beider Bildgebungsmethoden quantitativ vergleichen zu
konnen, wird das Verhéltnis von Kontrast zu Rauschen (CNR) bestimmt. Da die
Probe hauptséichlich aus Kupferleiterbahnen und isolierendem SiOy besteht, wird
diese Analyse an diesem beiden Materialien durchgefiihrt. Die Bestimmung des CNR
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FIB Tomographie nano-CT

Abbildung 9.6: Beispiel zur Bestimmung des CNR; In den weifl und schwarz markierten Rechtecken
wurde jeweils der Mittelwert und die Standardabweichung der Grauwerte bestimmt, um anschlie-
Bend daraus das CNR zu berechnen. Beide Bereiche haben eine Fliche von jeweils 0,78 ym?.

erfolgt nach folgender Gleichung [83]:

oNp = el 9.1)
Vol + o3

Hierbei sind p; und pe Mittelwerte und o7 und oy Standardabweichungen zweier
Signale. Es wird die Standardabweichung und der Mittelwert der Grauwerte der
Leiterbahnen und des St0Oy bestimmt. Dies geschieht fiir eine bessere Vergleich-
barkeit der beiden Bildgebungsmethoden wiederum in den gleichen Bereichen der
Probe, der oberen Leiterschicht (vgl. Abb. . Das CNR wurde an 8 Bereichen mit
eine Fliche von je 0,78 ym? ermittelt und anschlieBend gemittelt. Fiir die nano-CT
ergibt sich ein Wert von 14,3 + 0,9 und fiir die FIB Tomographie 7,0 + 0,7. Die
nano-CT bietet folglich fiir diese zwei Materialien einen besseren Kontrast als die
FIB Tomographie.

Artefakte

In der nano-CT werden die gravierendsten Artefakte durch eine unvollstandige Geo-
metriekorrektur wihrend der Rekonstruktion verursacht. Im Rekonstruktionsprozess
wird die Aufnahmegeometrie durch Korrelation bestimmt. Weicht diese von der tat-
sdchlichen Geometrie ab, so entstehen Artefakte wie in Abb. und [9.5] welche
zu verwaschenen Leiterbahnen fithren. Dieser Effekt féllt zu den Réndern des re-
konstruierten Volumens hin stéirker aus. Kleine Geometriefehler generieren zudem
Strukturen mit Doppelkanten, was die erreichbare Auflosung verschlechtert.

Des Weiteren sind bei der nano-CT in einigen Schnittbildern Strukturen benachbar-
ter Schnitte zu erkennen. Dies wird in der Zwischenschicht 2 — 3 besonders deutlich
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Abbildung 9.7: REM-Bild aus der FIB Tomographie; Die Vorhangartefakte, die aufgrund von
unterschiedlichen Materialabtrag entstehen, sind deutlich zu erkennen.

(vgl. Abb.[0.3)). Dieser Effekt hat seine Ursache darin, dass die Dicke der Zwischen-
schicht im Bereich der Voxelgrofle liegt.

Fiir Computertomographie typische Artefakte, wie Strahlaufhédrtung lassen sich nicht
eindeutig identifizieren, da der Phasenfilter und die Geometrieartefakte die Bildqua-
litdt stiarker beeinflussen. In Schicht 3 aus Abbildung treten dunkle Linien an
der gleichen Stelle auf, an der sich in der dariiber liegenden Schicht Leiterbahnen
befanden. Hierbei kénnte es sich um Strahlauthértungseffekte handeln.
Unterschiedliche Materialabtragsraten sorgen in der FIB Tomographie fiir die Aus-
bildung so genannter Vorhangartefakte (vgl. Abb.[9.7). Derartige Artefakte entste-
hen durch unterschiedlich starken Materialabtrag beim Schneiden mit dem Ionen-
strahl. Ursache hierfiir konnen die in der Probe vorhandenen Materialien, Porositét
oder raue Oberflichen sein. Die wellenéhnlichen Artefakte erstrecken sich nach ihrer
Entstehung iiber das gesamte 3D Volumen. Bereiche des REM-Bildes, die derarti-
ge Artefakte aufweisen, lassen sich in der Rekonstruktion nicht mehr der korrekten
x-Koordinate zuordnen, was zu schiefen und verdrehten Strukturen fithrt. Im CPU
Fragment zeigt sich dieser Effekt vornehmlich in Bereichen, die tiefer in der Probe
liegen, da hier mit den Ionen mehr Material abgetragen werden muss, was derartige
Artefakte noch verstarkt [41].
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9.5 Zusammenfassung des Vergleichs

Parameter nano-CT FIB Tomographie
Praparationszeit 7h 13 h

Messmethode zerstorungsfrei  nicht zerstorungsfrei
Messzeit 24 h 22 h

gemessenes Probenvolumen 2880 pm? 231 pm?
VoxelgroBe/Sampling 48 nm 11,4 nm
Detailerkennbarkeit 100 nm 45 nm

FWHM in 3D 156 £4 nm 36 £2 nm

CNR 14,3+0,9 7,0+0,7

Tabelle 4: Ubersicht der Parameter und Ergebnisse beider Bildgebungsverfahren

Die Wahl einer nahezu gleichen Messzeit erleichtert den Vergleich der beiden Bildge-
bungsverfahren, da dadurch ein Parameter vorgegeben ist. Fiir die FIB Tomographie
ist die Zeit, die fiir die Probenpréiparation benotigt wird fast doppelt solang, da die
Probe nach dem Zuschnitt zusétzlich noch mit Platin ummantelt werden muss. Der
Zuschnitt muss bei beiden Methoden aufgrund der kleinen Probengréfie mit einer
Ionenfeinstrahlanlage erfolgen. Ein Vorteil der nano-CT besteht darin, dass die Pro-
be wihrend der Messung nicht zerstort wird und anschlieBend weitere Analysen
moglich sind. Des Weiteren ist das untersuchte Probenvolumen in der nano-CT um
den Faktor 12 grofler als in der FIB Tomographie, was jedoch auch ein circa vier-
mal groberes Sampling zur Folge hat. Mit der FIB Tomographie wére es mit einer
entsprechend grofleren Schnittbreite auch moglich ein dhnlich grofies Volumen zu
messen. Dies wiirde jedoch wiederum die Auswirkungen der Vorhangartefakte ver-
stiarken [66], weshalb die nano-CT fiir die Untersuchung grofierer Proben geeigneter
ist. Der grofle Vorteil der FIB Tomographie gegeniiber der nano-CT ist die deutlich
bessere Auflésung, weshalb es moglich ist auch kleine Teile der Transistoren aufzu-
16sen. In Tabelle [4] sind alle Parameter und Ergebnisse des Vergleichs der beiden
Methoden nochmals zusammengefasst.
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10 Computertomographie mit Energieschwellen

Wiéhrend fiir die bisher gezeigten Computertomographien am XRM-II nanoCT le-
diglich eine Energieschwelle des Detektors genutzt wurde, soll in diesem Kapitel der
Nutzen von zwei Schwellen dargestellt werden.

Die untere Energieschwelle des Detektors wird genutzt, um das in Kapitel be-
schriebene Charge Sharing zu unterdriicken, wihrend die obere Schwelle verschie-
dene Verwendungsmoglichkeiten hat. Mit dieser kénnen beispielsweise schwach ab-
sorbierende Materialien ausgeblendet oder Artefakte reduziert werden. Eine Mate-
rialtrennung iiber Energiebereiche auf beiden Seiten einer Absorptionskante, wie in
Kapitel beschrieben, ist nicht moglich. Dies liegt zum einen an der geringen In-
tensitét des nano-CT Systems und zum anderen an der schlechten Energieauflésung
des Detektors (vgl. Kap.[8.3).

Dariiber hinaus lassen sich die Schwellen an das verwendete Targetmaterial anpas-
sen, um den Materialkontrast fiir schwach absorbierende Proben, wie beispielsweise
S10y Kugeln, zu verbessern.

10.1 Verwendung von Energieschwellen bei der CT

Der am XRM-II nanoCT verwendete Detektor bietet, wie in Kapitel |8| beschrieben,
die Moglichkeit zwei Aufnahmen mit unterschiedlichen Energieschwellen gleichzeitig
durchzufiihren. Somit kénnen in der Computertomographie zwei vollstandige Da-
tensétze mit zwei Energieschwellen ohne zusétzliche Messzeit aufgenommen werden.
Zusétzlich bietet die gleichzeitige Aufnahme den Vorteil, dass sich das Objekt zwi-
schen den beiden Aufnahmen nicht bewegen kann, so dass auch eine Differenzbildung
der beiden Bilder moglich ist.

10.2 3D Drucker Kupfer-Filament

Als Probe fiir die nano-C'T mit zwei Energieschwellen wurde ein 3D Drucker Kupfer-
Filament verwendet. Dieses besteht laut Herstellerangaben [27] aus 70 — 80% gekap-
selten Kupfer, 10 — 20% Polymilchsédure (PLA, C3H405) und 3 — 5% Bariumsulfat.
Diese Probe wurde gewéhlt, da sie hauptsichlich aus einem stark absorbierenden
Material, Kupfer, und einem schwach absorbierenden Material, Polymilchsaure, be-
steht.

Aus bereits gedruckten Material wurde eine Probe prépariert, da der Durchmesser
des Filaments im Ausgangszustand 3 mm und im gedruckten Zustand ca. 150 pm
betragt. Somit war kein zusétzlicher Zuschnitt mehr notwendig und die Probe mus-
ste nur noch mit Kohlenstoff bedampft werden, um sie leitfihig zu machen.

Die nano-CT wurde am XRM-II nanoCT mit einem Wolfram-Folientarget bei einer
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12 keV

Abbildung 10.1: Drei Schnittbilder durch das rekonstruierte Volumen des 3D Drucker Filaments
bei einer Energieschwelle von 5 keV, 12 keV und dem Energieintervall zwischen 5 keV und 12 keV.
Das PLA ist bei 12 keV aufgrund des geringeren Schwichungskoeffizienten deutlich schlechter zu
erkennen als bei 5 keV. Im Differenzbild sind gegeniiber dem urspriinglichen Bild kaum Unterschie-
de sichtbar.

Beschleunigungsspannung von 30 kV und einem Strom von 380 nA durchgefiihrt.
Die Pixelgrofie betragt 150 nm. Die erste Energieschwelle des Detektors wurde auf
5 keV gesetzt, welche sich aufgrund des verwendeten Targetmaterials ergibt. Die
zweite Schwelle liegt bei 12 keV, da hier das PLA deutlich transparenter ist. Es
wurden bei der nano-CT drei separate Datensétze erzeugt, zum einen die beiden
Energieschwellen und zum anderen die Differenz der beiden. Die aus der Rekon-
struktion der 5 keV Daten resultierende Geometrie wurde fiir die Rekonstruktion
der beiden iibrigen Datensiitze verwendet, um eine exakte Ubereinstimmung der re-
konstruierten Volumina zu gewéhrleisten.

In Abb. [10.0] sind Schnittbilder der selben Ebene durch die drei Volumina darge-
stellt. Das stark absorbierende Kupfer in Form von Kugeln wird vom umgebenden
PLA stabilisiert. Bei den kleineren und schwicher absorbierenden Partikeln kénnte
es sich um den geringen Anteil von BaSO, handeln. Die grofle Kupferkugel weist
auBerdem kleine Lufteinschliisse auf.

10.2.1 Materialkontrast

Wiéhrend im Schnittbild der 5 keV Schwelle alle drei Probenbestandteile gut zu
erkennen sind, ist bei 12 keV das PLA nur noch schwach zu erkennen und unter-
scheidet sich kaum vom Hintergrund. Dies spiegelt sich auch bei der Betrachtung
des CNR zwischen PLA und dem Hintergrund wider. An 10 Stellen wurde in beiden
Volumina das CNR, wie in Kapitel beschrieben, ermittelt. Fiir das 5 keV Volu-
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Abbildung 10.2: Absorptionskoeffizienten [I0], der im 3D Drucker Filament enthaltenen Materia-
lien (Cu, BaSOy4, PLA); Die erste Schwelle des Detektors bei der nano-CT wurde auf 5 keV, die
zweite auf 12 keV gesetzt. Zusétzlich ist das Quellspektrum eingezeichnet, um den von den Ener-
gieschwellen abgedeckten Bereich zu visualisieren.

men ergibt sich ein CNR von 0,71 + 0,49 und fiir das 12 keV Volumen 0,32 + 0,22.
Die Ursache hierfiir liegt am Absorptionskoeffizient von PLA, der bei 12 keV um
eine GroBenordnung kleiner ist als bei 5 keV (vgl. Abb. [10.2). Bei Kupfer sinkt das
CNR zwar auch von 31,4 + 4,4 auf 12,1 4+ 24, es liegt jedoch immer noch deutlich
iiber dem von PLA. Demnach ist es durch die Verwendung beider Energieschwellen
des Detektors moglich, die Probe zunéchst vollstandig zu untersuchen und falls das
schwach absorbierende Material nicht von Interesse ist, es mittels der hheren Ener-
gieschwelle auszublenden.

Andererseits bietet die Verwendung von Energieschwellen auch die Moglichkeit den
Kontrast schwach-absorbierender Materialien zu verbessern. Dies wurde in [4] an-
hand von Radiographien gezeigt. Hierfiir wird von dem Bild mit der kleineren Ener-
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gieschwelle das Bild der gréferen subtrahiert. Dies wurde im Falle des 3D Drucker
Filaments fiir alle Projektionen durchgefiihrt, um schliellich ein rekonstruiertes Vo-
lumen fiir das Energieintervall von 5 keV bis 12 keV zu erhalten. Um fiir dieses
Volumen im Vergleich zu den 5 keV den Materialkontrast bewerten zu kénnen, wird
wie zuvor das CNR betrachtet. Bei den, zur Bestimmung des CNR ausgewé&hlten
Stellen im Volumen, handelt es sich um die gleichen wie im 5 keV Volumen. Das
CNR zwischen PLA und Hintergrund betrégt fiir das Differenzvolumen 0,88 + 0,68.
Dies ist im Rahmen des Fehlers gegeniiber des CNRs bei 5 keV keine signifikante
Verbesserung. Eine Ursache hierfiir liegt darin, dass die untere Schwelle mit 5 keV,
bedingt durch das Charge Sharing, deutlich hoher gewéhlt ist als in [4](1 keV), was
den Absorptionskoeffizienten von PLA um fast zwei Groflenordnungen reduziert. Des
Weiteren ist die Intensitit des XRM-II nanoCT sehr gering, weshalb das Rauschen
vor allem im Bild der zweiten Energieschwelle erhoht ist, da diese erst nach der
letzten charakteristischen Wolframlinie (W — L.,) beginnt.

Eine Materialtrennung unter Verwendung der Energieschwellen ist wie bereits in
Kapitel [§| angedeutet, nur bedingt moglich. Dies liegt einerseits am Charge Sharing,
welches die dafiir notige Energieauflosung limitiert. Andererseits ist der Bereich, in
dem die Energieschwellen variiert werden kénnen, durch die 30 kV Beschleunigungs-
spannung beschrankt. Dieser Bereich erstreckt sich von 5 keV bis 15 keV, da es
unterhalb zu mehr Charge Sharing kommt und oberhalb die Intensitét sehr gering
ist. Somit ist es lediglich moglich Materialien zu trennen, die ohnehin schon einen
groflen Absorptionsunterschied besitzen, wie anhand von PLA und Kupfer gezeigt.
In Mikro-CT Systemen lésst sich eine Materialtrennung anhand der Energieschwellen
wie in [73] gezeigt durchfithren. Hierbei besitzt der verwendete Detektor eine deut-
lich bessere Energieauflosung von 1,43 keV (FWHM) bei 8 keV und die Quelle mit
15 W eine mehr als Faktor 10® hohere Leistung. Aufgrund der héheren Energieauf-
l6sung kénnen Computertomographien auf beiden Seiten der K-Absorptionskanten
der, in der Probe enthaltenen Elemente, durchgefiithrt werden und Elemente anhand
ihres unterschiedlichen Absorptionsverhaltens getrennt werden [73].

10.2.2 Artefaktreduktion

Im Schnittbild des 5 keV Volumens scheinen die Kupferkugeln an ihrem Rand einen
groferen Schwichungskoeffizienten zu besitzen als im Inneren (vgl. Abb. [10.3)). Die-
ser Effekt wird als Cupping-Artefakt bezeichnet und entsteht durch Strahlaufhér-
tung [43], [7]. Strahlaufhértungsartefakte lassen sich durch den Einsatz eines Filters
reduzieren [39]. Aufgrund des geringen Abstandes zwischen Quelle und Objekt am
XRM-II nanoCT liefe sich ein Filter nur direkt vor dem Detektor positionieren. Da-
durch wiirden nicht nur die Photonen niedriger Energie, die fiir die Strahlaufhértung
verantwortlich sind, herausgefiltert werden, sondern auch die Intensitat der Hoher-
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Abbildung 10.3: Linienprofile entlang der griinen Linie iiber eine Kupferkugel im 3D Drucker Fila-
ment fiir 5 keV und 12 keV; Die bei der niedrigeren Schwelle durch Strahlaufhértung auftretenden
Cupping-Artefakte werden bei 12 keV deutlich reduziert. Wahrend die hoheren Grauwerte am
Rand der Kugel bei 5 keV sehr ausgeprégt sind, lassen sie sich bei 12 keV nur noch geringfiigig
erkennen. Jedoch féllt das Rauschen dafiir deutlich stérker aus.

energetischen reduziert. Dies wére insofern problematisch, da das System ohnehin
schon eine geringe Intensitdt besitzt. Deshalb ist es am XRM-II nanoCT besser die
Energieschwellen des Detektor als Filter zu nutzen anstelle eines Filtermaterials.
In Abbildung[10.3]ist der direkte Vergleich der, in der CT des 3D Drucker Filaments
auftretenden Cupping-Artefakte, dargestellt. Im Falle von 5 keV liegt der Grauwert
im Zentrum der Kugel um 25 % niedriger als am Rand. Bei 12 keV sind es hinge-
gen lediglich 13 %. Des Weiteren werden auch die, ebenfalls durch Strahlaufhirtung
verursachten, dunklen Bereiche zwischen der Kupferkugeln reduziert. Ein Nachteil
dieser Artefaktreduzierung ist jedoch, dass die Projektionen und damit auch die Re-
konstruktion ein stirkeres Rauschen aufweisen. Das SNR innerhalb der Kugeln ist
bei der niedrigeren Energieschwelle um den Faktor 2 gréfer.
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10.3 Kombination mit Targetmaterial

Der Targetmanipulator kann zwei Rontgentargets aufnehmen. Dadurch bietet das
XRM-II nanoCT die Moglichkeit das Targetmaterial ohne grofleren Aufwand zu
wechseln. Somit konnen von ein und der selben Probe bei exakt gleicher Vergréfie-
rung Computertomographien mit unterschiedlichen Targetmaterialien durchgefiihrt
werden. Als Targets konnen wie in Kapitel beschrieben neben den iiblichen Wolf-

Abbildung 10.4: Elektronenbilder der SiO; Kugeln; links: Darstellung der gesamten Probe; Das
griine Rechteck markiert den Bereich, der auf der rechten Seite vergréflert dargestellt ist. rechts:
Vergroflerte Darstellung des Probenmaterials; Die Probe besteht aus Kugelgréfien von 0,5 pm und
1 pm.

ramnadeln auch Folien beliebiger Metalle eingesetzt werden. Der Tausch des Target-
materials erfordert auch eine Anpassung der Energieschwellen des Detektors, um das
Charge Sharing zu unterdriicken und um das Rontgenspektrum optimal zu nutzen
(vgl. Kapitel [8.4).

Schwach absorbierende Proben sind am XRM-II nanoCT unter Verwendung des
Wolframnadeltargets recht problematisch zu untersuchen, da derartige Proben eine
hohe Transparenz besitzen. Diese wird durch den kleinen Absorptionskoeffizienten
in Verbindung mit der fiir das XRM-II nanoCT notwendigen Probengréfie bedingt.
Beispielsweise weist nach dem Lambert-Beer’schen Schwéchungsgesetz eine 50 pm
dicke Probe aus Kohlenstoff bei der W — L, -Linie eine Transparenz von 96 %
auf. Dies hat in der Rekonstruktion einen geringen Materialkontrast zur Folge und
kleine Strukturen sind nur schwer erkennbar. Dieses Problem lésst sich jedoch da-
durch umgehen, indem fiir derartige Proben ein Targetmaterial mit einem Spektrum
verwendet wird, welches einen niedrigeren Energieschwerpunkt besitzt. Dies kénnte
beispielsweise Titan sein, da dessen charakteristische Linien bei 4,5 keV und 4,9 keV
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liegen [82]. Wie in Kapitel dargestellt, muss bei der Verwendung einer Titanfolie
jedoch die Beschleunigungsspannung auf 15 keV reduziert werden, um eine mit dem
Wolframfolientarget vergleichbare Auflésung erreichen zu kénnen.

Als Probe fiir eine CT mit dem Titantarget wurde eine Mischung aus SiO, Kugeln
von 1 pum und 0,5 gm Durchmesser verwendet (vgl. Abb. . Eine derartige Probe
soll in Zukunft analog zu [99] als Testobjekt fiir nano-CT Systeme Verwendung fin-
den. Da die Kugeln nicht leitend sind, musste die Probe vor dem Einbau ins XRM-II
nanoCT mit einer diinnen Goldschicht bedampft werden.

Um die Verbesserung des Materialkontrasts besser beurteilen zu konnen, wurde so-
wohl mit dem Wolframnadeltarget als auch mit der Titanfolie eine Computertomo-
graphie durchgefiihrt. Die Pixelgrofle war mit 52 nm ebenso wie die Projektionsan-
zahl von 900 fiir beide Messungen identisch. Fiir Titan wurde die Beschleunigungs-
spannung auf 15 kV reduziert, was in einem Strahlstrom von 172 nA resultiert.
Um die dadurch bedingte geringere Intensitéit zu kompensieren, wurde die Belich-
tungszeit auf 300 s erhoht, weshalb die gesamte Messzeit bei 4 Tagen liegt. Die
untere Energieschwelle des Detektors lag bei 3 keV. Im Falle von Wolfram lagen die
Messparameter bei 60 s Belichtungszeit, 30 kV Beschleunigungsspannung, 375 nA

Ti-Folientarget W-Nadeltarget

Abbildung 10.5: Schnittbilder der rekonstruierten Volumina der SiOs Kugelprobe mit Titan Foli-
entarget (links) und Wolfram Nadeltarget (rechts); Die SiO2 Kugeln weisen beim Titantarget einen
grofleren Kontrast gegeniiber dem Hintergrund auf als beim Nadeltarget. Jedoch lassen sich die
0,5 pm groflen Kugeln nur beim Nadeltarget erkennen, wihrend diese bei Titan eher als Geflecht
erscheinen.
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Strahlstrom und eine untere Energieschwelle bei 5 keV.

Schnittbilder beider Rekonstruktionen sind in Abbildung[10.5] dargestellt. Beide sind
von der Form her nahezu deckungsgleich bis auf wenige Kugeln am Rand, die sich
mit der Zeit gelost haben konnten. Die Goldbeschichtung und die 1 gm grofien Ku-
geln lassen sich in beiden Rekonstruktionen gut erkennen. Beim Titantarget ist die
Goldschicht deutlich unschérfer. Die kleinen Kugeln sind nur beim Wolframnadel-
target sichtbar, bei Titan hingegen erscheinen diese eher als Geflecht zwischen den
groflen Kugeln.

Das eigentliche Ziel dieser Messungen, der Verbesserung des Materialkontrasts, wird
anhand des CNR der groflen Kugeln gegeniiber dem Hintergrund beurteilt. Fiir
das Wolframnadeltarget ergibt sich ein CNR von 4,4 4+ 1,6 und fiir die Titanfo-
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Abbildung 10.6: Absorptionskoeffizient von SiOs, 30 kV Wolfram- und 15 kV Titanspektrum. Der
Absorptionskoeffizient [I0] von SiOs ist im Bereich der charakteristischen Linien von Titan ca.
20 mal grofler als bei Wolfram. Damit 14sst sich der hohere Materialkontrast beim Titantarget

erklaren.
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lie 11,8 + 2,0. Durch die Verwendung des Titantargets konnte fiir diese Probe das
CNR um mehr als den Faktor 2 verbessert werden. Diese Verbesserung lasst sich
anhand des Absorptionskoeffizienten von Si0Oy und den Spektren der beiden Tar-
getmaterialien veranschaulichen (vgl. Abb. [10.6). Die intensivste Linie von Titan ist
die K, Linie bei 4,5 keV, wihrend hingegen die intensivste Wolframlinie (L) bei
8,4 keV liegt. Der Schwéchungskoeffizient ist deshalb allein fiir diese charakteristi-
schen Linien im Falle von Titan um den Faktor 20 grofier. Des Weiteren liegt auch
die Energieschwelle des Detektors bei Titan um 2 keV niedriger als bei Wolfram,
was eine geringe Transparenz der Probe mit sich bringt und den Materialkontrast
verbessert.

Der Wechsel von Wolframnadeltarget auf die Titanfolie bringt neben der Kontrast-
verbesserung jedoch auch einige Nachteile mit sich. Beim Betrachten der Schnittbil-
der féllt auf, dass die Goldschicht bei Titan unscharf ist und die 0,5 pm grofien Kugel
nicht zu erkennen sind. Dies liegt an der schlechteren Auflosung dieses Targets, die
sich bereits in den Auflésungstests in Kapitel zeigte. Auflerdem erfordert das
Titantarget bedingt durch die geringere Intensitét eine viermal ldngere Messdau-
er. Diese Beschrinkungen des Titans lieffen sich umgehen, wenn anstelle einer Folie
eine Nadel dhnlich der Wolframnadel verwendet werden wiirde. Hierbei wiirde die
Brennfleckausdehnung durch die Geometrie der Nadel beschrankt werden, was die
erreichbare Auflosung mit Titan verbessern wiirde. Des Weiteren miisste deshalb
bei der Nadelform auch die Beschleunigungsspannung nicht reduziert werden, um
einen kleineren Brennfleck zu erzeugen. Jedoch besitzt Titan einen deutlich klei-
neren Schmelzpunkt als Wolfram, weshalb es zu einem Schmelzen der Nadel, wie
in [29] beschrieben, kommen konnte. Nadeln aus Titan mit einem Spitzendurch-
messer von 100 nm oder kleiner miissten auch eigens fiir diesen Verwendungszweck
mittels elektrochemischen Atzens hergestellt werden. Aus diesem Grund wurde hier
auch lediglich eine Titanfolie verwendet, um die Verbesserung des Materialkontrasts
nachzuweisen.
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11 Korrelative Mikroskopie

Eine Materialtrennung mittels Energieschwellen ist am XRM-II nanoCT aufgrund
des Detektors nur beschréankt moglich. Aus diesem Grund koénnen, die in der CT
sichtbaren Materialien auch iiber das integrierte EDX-System bestimmt werden. Es
besteht dariiber hinaus noch die Méglichkeit das Objekt elektronenmikroskopisch zu
untersuchen. In diesem Kapitel wird die Analyse von Probensystemen anhand der
drei Materialkontraste des nano-CT Systems dargestellt.

Es werden zwei Proben analysiert, bei denen iiber beide Bildgebungsmethoden Infor-
mationen gewonnen werden koénnen. Jedoch liefert erst die Kombination der beiden
ein vollstdndiges Bild der Probe. Mit dieser Art der korrelativen Mikroskopie wer-
den der Filter eines Drei-Wege-Katalysators und NCA-Material eines Lithiumakkus
untersucht.

11.1 Drei-Wegekatalysator

Abbildung 11.1: Elektronenbild von einem Bruchstiick des keramischen Filters eines Drei-Wege-
Katalysators. Das griine Rechteck markiert den Bereich der Probe, der in der nano-CT und an-
schliefend mit dem EDX untersucht wurde.

Ein Drei-Wege-Katalysator findet in Fahrzeugen mit Verbrennungsmotoren Verwen-
dung und dient zur Abgasnachbehandlung. Dabei wird unter anderem C'O in C'O4
umgewandelt. Dieser Prozess findet in einem keramischen Filter, der Ceroxid enthélt,
statt:

4 CeOy +2 CO ™82 Cey05+ 2 CO,
Diese Umwandlung wird durch die Edelmetalle Platin und Palladium katalysiert, die
in den Triagersubstanzen ZrQO, und v — Al enthalten sind [98]. Aus diesem wabenfor-
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migen Filtermaterial wurde ein kleines Stiick herausgebrochen und mit dem XRM-II
nanoCT System untersucht (Abb. [11.1). Da die Probe nicht leitfihig ist, musste die-
se zusétzlich mit einer ca. 10 nm dicken Goldschicht iiberzogen werden. Die nano-CT
wurde mit einer Pixelgréfe von 149 nm durchgefiihrt, was einer Vergréflerung von
400x entspricht. Im Anschluss daran wurde der keramische Filter mit Hilfe des in-
tegrierten EDX-Systems untersucht, um die enthaltenen Elemente zu bestimmen.
In der nano-CT des keramischen Filters (Abb. wird dessen pordse Struktur
deutlich. Die Porengrofle reicht von ca. 500 nm, die nur als kleine Risse erscheinen,
bis zu 30 pm. An der rechten Flanke des gescannten Objekts ist ein stérker absor-
bierender Bereich von bis zu 5 pm Breite zu erkennen. Dieses Material befindet sich
auch an den Winden der groflen und kleinen Poren. Im vertikalen Schnitt durch das
Objekt wird deutlich, dass sich der Grofiteil des stark absorbierenden Materials an
der Oberflache des Filters befindet. In der nano-CT kénnen zwar Bereiche identifi-

Abbildung 11.2: Horizontales (links) und vertikales (rechts) Schnittbild der Nano-CT von einem
Teil des keramischen Filters aus einem Drei-Wege-Katalysator; Die Poren und Beladung des Filters
konnen abgebildet werden.

ziert werden, die stiarker absorbierende Materialien aufweisen, jedoch lassen sich die
enthaltenen Elemente nicht bestimmen. Dies ist jedoch mit dem integrierten EDX-
Systems moglich, mit welchem im Anschluss an die nano-CT die Zusammensetzung
des Filters ermittelt wurde. Zur besseren Vergleichbarkeit von nano-CT, REM und
EDX, wurde aus der nano-CT ein Oberflichenbild generiert (vgl. Abb. [I1.3)). Alle
im Filter vorhandenen Materialien scheinen in oxidierter Form vorzuliegen, da Sau-
erstoff homogen iiber die gesamte Probe verteilt ist. Beim Filtermaterial handelt es
sich um verschiedene Metalloxide wie Magnesium-, Aluminium- und Siliziumoxid.
Diese bilden das Geriist des keramischen Filters und werden als Washcoat bezeich-
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I <chlenstroff 18%
B sauerstoff 13%
B Vagnesium 5%
Aluminium 21%
Silizium 18%
P Zirconium 12%
Cer 8%
Gold 5%

Abbildung 11.3: Oberflichenbild (links oben) der nano-CT und durch EDX erstellte Elementkarte
des Filtermaterials von einem Drei-Wegekatalysator; Der stéarker absorbierende Bereich besteht aus
Cer- und Zirkoniumoxid, welcher das Aktivmaterial des Filters darstellt. Die iibrigen Metalloxide,
wie Aluminium-, Magnesium und Siliziumoxid bilden das keramische Gertist. Gold und Kohlenstoff
stammen aus der Probenpriparation, um die Probe leitfihig zu machen und um sie auf dem
Probenhalter zu befestigen.

net [46]. Das in der nano-CT stédrker absorbierende Material besteht aus Cer- und
Zirkonium, welche ebenfalls beide als Oxid vorliegen. Das Ceroxid dient bei der, im
Filter stattfindenden Reaktion, als Sauerstoffspeicherkomponente, wiahrend das Zir-
koniumoxid als Trégersubstanz fiir die katalytisch wirkenden Edelmetalle fungiert
[98]. Die Edelmetalle lielen sich im EDX nicht nachweisen, was vermutlich an ihrer
geringen Konzentration liegt. Der vorhandene Goldanteil stammt aus der, fiir die
Messungen notwendigen Bedampfung, um das Objekt leitfdhig zu machen. Der sich
im Hintergrund befindliche Kohlenstoff stammt vom Kleber, mit welchem der Filter
auf dem Probentrager befestigt wurde.
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Anhand der Kombination von EDX und nano-CT wird deutlich, dass sich die Be-
ladungen des Washcoats, die unter anderem der C'O Reduktion in den Abgasen
dienen, sich hauptséchlich an der Oberfliche des Filters befinden und nur wenig in
die Poren eindringen.

11.2 NCA-Material

In den Akkus von Elektroautos werden Lithium-Nickel-Cobalt-Aluminium-Oxide
(NCA) als Aktivmaterial verwendet [49], da dieses Material eine hohe Kapazitét [65]
und gute Schnellladefahigkeit besitzt [18]. Aus diesem Grund ist die Mikrostruktur

Abbildung 11.4: Elektronenbilder des priaparierten kugelférmigen NCA-Partikels; An der Kugel
haften kleinere Partikel des Aktivmaterials an. In der vergréfierten Darstellung (rechts) wird deut-
lich, dass die Kugel aus kleineren etwa 1 pm grofien Partikeln besteht. Im Elektronenbild sind keine
Risse zu erkennen, die auf Beschiddigungen hinweisen.

dieses Materials und eventuelle Schiden von Interesse. Aus einer NCA-Schicht wur-
de ein kugelformiger Partikel prapariert, der mit Hilfe des XRM-II nanoCT Systems
untersucht wurde. Da die NCA-Schicht sehr zerbrechlich ist, musste diese mit einem
Silizium haltigen Klebstoff stabilisiert werden. Ein Elektronenbild dieses Partikels
ist in Abbildung [I1.4] zu sehen. An der Kugel haften sowohl Teile des Klebstoffes
als auch kleinere Partikel des NCA-Materials. Bei einer stirkeren Vergroflerung liasst
sich erkennen, dass der préaparierte Partikel aus kleineren ca. 1 pm ungleichméfigen
Teilchen besteht.

Die nano-CT dieser Probe, bestehend aus 962 Projektionen, wurde mit dem Nadel-
target bei den iiblichen Messparametern mit einer Belichtungszeit von 60 s, einer
Beschleunigungsspannung von 30 kV und einem Strahlstrom von 377 nA durchge-
fithrt. Die Pixelgréfe wurde mit 51 nm so gewéhlt, dass die Kugel vollstandig auf
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Abbildung 11.5: Vertikales (links) und horizontales (rechts) Schnittbild durch das rekonstruierte
nano-CT Volumen. Durch den kugelférmigen Partikel zieht sich ein 200 — 300 nm breiter Riss,
sowohl in vertikaler als auch horizontaler Richtung. Derartige Beschiddigungen entstehen beim
Laden und Entladen eines Akkus und fiihren zu einer reduzierten Kapazitét.

dem Detektor abgebildet wird.

Im rekonstruierten Volumen ist im kugelférmigen Partikel ein Riss von 200 — 300 nm
Breite zu erkennen, der sich iiber die komplette Kugel erstreckt. Diese Risse sind
Schéden, die wiahrend Lade- und Entladevorgidngen entstehen. Durch die Beschéadi-
gung dieser kugelférmigen Partikel verliert der Akku an Kapazitét [96]. Die kleinen
Teilchen, aus denen die Kugel besteht, lassen sich in der CT nicht auflésen, da diese
keine Absorptionsunterschiede aufweisen und deren Abstand zueinander unter der
Auflésungsgrenze des Systems liegt. Bis auf die schwach absorbierenden Bereiche
am Rand der Kugel und zwischen den einzelnen Partikeln sind keine weiteren Ma-
terialunterschiede zu erkennen. Bei dem schwach absorbierenden Bereich handelt es
sich um den zur Stabilisierung eingesetzten Klebstoff.

Die Partikel, die im Absorptionsbild der CT nicht unterschieden werden konnten,
lassen sich mit Hilfe des EDX-Systems bestimmten Materialien zuordnen. Wie beim
Partikelfilter zuvor, wurde eine Elementkarte der Probe erstellt. Die Hauptbestand-
teile der Probe sind Nickel und Cobalt, dariiber hinaus sind noch Sauerstoff, Silizium
und Kohlenstoff enthalten (vgl. Abb.[11.6). Die grofie Kugel besteht aus Nickel, wiih-
rend die kleineren umgebenden Partikel aus Cobalt sind. Die Elementkarte bestétigt
auch, dass es sich bei dem schwach absorbierenden Material am Rand der groflen
Kugel und zwischen den Partikeln um den Silizium-haltigen Klebstoff handelt.

Die Analyse des Partikelfilters und des NCA-Materials mit dem XRM-II nanoCT
System zeigen, dass durch die Kombination der Kontraste korrelative Mikroskopie
betrieben werden kann. Durch das integrierte EDX-System kénnen Absorptionsun-
terschiede in der nano-CT bestimmten Elementen zugeordnet werden. Auflerdem
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Cobalt 34%

- Nickel 35%
- Sauerstoff 13%
Silizium 12%

Kohlenstoff 6%

Abbildung 11.6: Links oben: Elektronenbild des NCA-Partikels; Die iibrigen Bilder zeigen die ele-
mentare Verteilung im NCA-Partikel. Die groffe Kugel besteht aus Nickel, wiahrend die kleineren
Teile aus Cobalt sind. Das Silizium stammt aus dem stabilisierenden Klebstoff.

konnen mit der CT Informationen aus dem Inneren der Probe gewonnen werden,
die im Elektronenbild nicht zu erkennen sind, wie beispielsweise der Riss in der
Nickelkugel der NCA-Probe.
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Zusammenfassung

12 Zusammenfassung

Das Ziel dieser Arbeit war es, durch den Einsatz chromatischer Pixelarrays in der
Rontgen nano-CT elementsensitive Bildgebung durchzufiihren. Hierfiir musste das
bestehende nano-CT System zunéchst weiterentwickelt und vor allem dessen Mess-
zeit verkiirzt und Intensitit erhoht werden. Um diese Anderungen in Hinblick auf die
erreichbare Auflosung bewerten zu konnen, wurden die entscheidenden Komponen-
ten wie Rontgentarget und Detektor sowohl einzeln als auch als komplettes System
charakterisiert. Die Moglichkeiten zur Materialtrennung und Elementbestimmung
wurden anhand von jeweils zwei Probensystemen gezeigt.

Der Aufbau des XRM-II nanoCT Systems wurde dahingehend verbessert, dass die
Manipulatoren von Target und Objekt getrennt wurden. Dadurch ist eine unabhén-
gige Positionierung beider méglich und die Probe kann mittels der Schleuse des REM
ausgetauscht werden. Durch die Anpassung der Blendeneinstellungen am Rasterelek-
tronenmikroskop konnte der Strahlstrom um den Faktor 40 auf circa 380 nA gestei-
gert werden. Hierdurch verkiirzte sich die Aufnahmedauer einer Computertomogra-
phie von zwei bis drei Wochen auf 24 Stunden [53]. Die erreichbare zweidimensionale
Auflésung wurde dadurch nicht verschlechtert und liegt weiterhin bei 16749 nm bei
einem Sampling von 100 nm. Durch die Trennung der beiden Manipulatoren konnte
des Weiteren die maximal erreichbare Auflésung des Systems bestimmt werden. Es
lassen sich bei 10300 facher Vergréflerung Strukturen von 50 nm abbilden, was einer
Auflésung von 80 nm entspricht [54].

Die Grofle des Rontgenquellflecks ist entscheidend fiir die erreichbare Auflésung ei-
nes Rontgenmikroskops, welches auf dem Prinzip der geometrischen Vergréflerung
beruht. Deshalb wurden mittels Monte-Carlo Simulationen Vorhersagen zur Brenn-
fleckgroBe getroffen und diese anschlieBend durch Auflésungstests tiberpriift. Fiir die
Folientargets aus Titan und Wolfram zeigt sich eine Abhéngigkeit der erreichbaren
Auflésung von der verwendeten Beschleunigungsspannung. Diese liegt fiir Wolfram
bei einer Beschleunigungsspannung von 30 kV bei 415 & 7 nm. Im Falle von Ti-
tan konnte die Auflésung fiir 30 kV nicht bestimmt werden, da die Strukturgroéfie
des Testmusters auf 610 nm beschrankt ist. Laut Simulation liegt diese aber iiber
1,5 pm. Durch eine Reduktion der Beschleunigungsspannung auf 15 kV lief} sich mit
dem Titanfolientarget eine Auflésung von 400 nm erzielen. Jedoch wird gleichzeitig
die Intensitiat auf ein sechstel reduziert.

Fiir die elementsensitive Bildgebung ist die spektrale Auflosung des verwendeten De-
tektors von grofler Bedeutung. Deshalb wurde zunéchst der Absorptionskoeffizient
einer Kupferfolie mit dem Pixirad-II Detektor bestimmt. Hierbei zeigte sich, dass
zwar die Position der K-Kante von Kupfer an der zu erwartenden Position liegt,
jedoch die Stérke der Absorption stark vom theoretischen Verlauf abweicht. Deshalb
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wurde die spektrale Auflésung mittels monochromatischer Synchrotronstrahlung be-
stimmt. Die spektrale Auflosung des Detektors wird vom Charge Sharing Effekt stark
beeinflusst. Bis 24 kV liegt der Charge Sharing Anteil zwischen 78 % und 87 %. Der
Bereich dariiber wird von der Rontgenfluoreszenz des Sensormaterials Cadmium do-
miniert. Das Charge Sharing des Detektors schriankt die spektrale Auflosung stark
ein und damit auch die Moglichkeit zur elementsensitiven Bildgebung.

Die Charakterisierung des gesamten nano-CT Systems erfolgte durch den Vergleich
mit einer hoher auflésenden Bildgebungsmethode, der FIB Tomographie. Hierbei
wurde bei einer dhnlichen Aufnahmedauer von 24 Stunden ein Bruchstiick einer
CPU mit beiden Methoden analysiert. In der nano-CT wurde ein Probenvolumen
von 2880 pum?® untersucht, wihrend es bei der FIB Tomographie nur 231 ym?® wa-
ren. Die rdumliche Auflésung der nano-CT lag bei einem Sampling von 48 nm bei
156 + 4 nm. In der FIB Tomographie betrug die Voxelgrofle 11,4 nm und die Auf-
16sung 36 + 2 nm. Das CNR fallt bei der nano-CT mit 14,3 + 0,9 um den Faktor
2 besser aus als bei der FIB Tomographie. Beide Bildgebungsmethoden zeigen ihre
eigenen Artefakte. In der nano-CT fiithren Geometriefehler in der Rekonstruktion zu
unscharfen Strukturen und in der FIB Tomographie sorgen die typischen Vorhang-
artefakte fiir schiefe und verdrehte Strukturen [54].

Da die Moglichkeit der Materialtrennung durch den Charge Sharing Effekt des De-
tektors stark limitiert ist, lassen sich nur Elemente unterscheiden, die einen grofien
Ordnungszahlunterschied aufweisen. So konnte beispielsweise mit den Energieschwel-
len des Detektors das PLA gegeniiber von Kupferkugeln fast vollstéindig ausgeblen-
det werden. Des Weiteren lielen sich Cupping-Artefakte, die durch Strahlaufhértung
entstehen, durch eine Erhéhung der Energieschwellen reduzieren. Dies wird norma-
lerweise durch Filtermaterialien vor der Quelle erreicht, was am XRM-II nanoCT
jedoch nicht moglich ist. Durch die Kombination von Energieschwellen und Tar-
getmaterial konnte der Materialkontrast fiir organische bzw. schwach absorbierende
Proben verbessert werden. Fiir eine Probe aus Si0Oy Kugeln betrug das CNR mit
Wolframnadeltarget 4,4 + 1,6. Bei der selben Probe konnte mit einem Titantarget
und niedrigeren Energieschwellen ein CNR von 11,8 4 2,0 erreicht werden.

Das XRM-II nanoCT System bietet neben den Energieschwellen auch ein integrier-
tes EDX-System, welches zur Elementbestimmung genutzt werden kann. Mit die-
sem war es moglich die stéarker absorbierenden Bereiche in der nano-CT bestimmten
Elementen der Probe zuzuordnen. Somit konnten die Aktivmaterialien, Cer und
Zirkonium, eines Drei-Wegekatalysators identifiziert werden. Des Weiteren wurden
die Bestandteile eines NCA-Partikels, Nickel und Cobalt, bestimmt, welche in der
nano-CT kaum Absorptionsunterschiede aufweisen.
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13 Ausblick

Die elementsensitive Bildgebung in der nano-CT konnte im Rahmen dieser Arbeit
nur sehr eingeschrankt genutzt werden, da die spektrale Auflosung des Detektors
durch den Charge Sharing Effekt beschriankt ist. Diese Art der Bildgebung wurde
jedoch in Mikro-CT Systemen bereits erfolgreich verwendet [73]. Der Pixirad-II De-
tektor konnte entweder durch einen CdTe-Detektor mit integrierter Charge Sharing
Korrektur ersetzt werden oder durch einen Si-Detektor, der eine bessere spektra-
le Auflosung als CdTe besitzt. Silizium hat zwar gegeniiber Cadmiumtellurid den
Nachteil, dass die Detektionswahrscheinlichkeit eines Photons ab 10 keV geringer
wird [19], jedoch ist die Intensitét in diesem Energiebereich beim XRM-IT nanoCT
ohnehin sehr gering.

Das EDX-System kénnte in Zukunft noch stérker in den Prozess der nano-CT einge-
bunden werden. Bislang dient es nur der Bestimmung der, in der Probe enthaltenen
Elemente. Anhand dieser Information konnte in Zukunft die Wahl des Targetmate-
rials erfolgen, um den Materialkontrast zu optimieren. Dementsprechend kénnte fiir
Proben aus leichten Elementen ein Titantarget verwendet werden. Dies setzt jedoch
voraus, dass in Zukunft auch nadelférmige Targets aus Titan zur Verfiigung stehen,
um eine hohe Auflésung zu erreichen ohne die Beschleunigungsspannung reduzieren
zu miissen.

Es wire auch denkbar den Aufbau des nano-CT Systems in ein FIB zu integrieren.
Dies hétte den Vorteil, dass eine Probe im selben Gerét prapariert und mittels CT
analysiert werden kann. Auflerdem koénnte dann die nano-CT als Navigationsscan
fiir eine FIB Tomographie genutzt werden. Somit wére es méglich in einem nano-CT
Scan die interessanten Strukturen einer Probe zu finden und diese anschliefend ex-
trem hochauflésend mittels FIB Tomographie zu untersuchen. Dieses Prinzip wird
zum Teil unter der Verwendung von Mikro-CT bereits genutzt und in der Literatur
als ,experimental steering® bezeichnet [78].

Der Strahlstrom des REM koénnte noch weiter erhoht werden, indem der Elektronen-
emitter stiarker geheizt wird. Hierdurch wiirde die Rontgenintensitéit jedoch maximal
um den Faktor 2 gesteigert werden konnen, da es bei derartig hohen Strahlstrémen
zu einem Schmelzen der Nadel kommen kann [29]. Eine andere Moglichkeit wére die
Beschleunigungsspannung zu erhéhen, um mit dem nano-CT System auch Materia-
lien mit hoherer Ordnungszahl untersuchen zu kénnen.

Ein weiterhin groies Problem stellen die Geometriefehler dar, welche aufgrund von
Ungenauigkeiten der Achsen des Probenmanipulators entstehen. Durch die Verwen-
dung einer Drehachse mit hoher Prézision konnten derartige Fehler deutlich reduziert
werden. In FIB-Systemen finden diese bereits Verwendung, um rotationssymmetri-
sche Zuschnitte zu ermdglichen [45]. Aktuell ist auch geplant eine derartige Dreh-
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achse zusatzlich auf dem Probenmanipulator zu verbauen. Jedoch ist dadurch ein
Probenaustausch iiber die Schleuse nicht mehr méglich. Die Reduktion der Geome-
triefehler muss gegeniiber der Beschriankung der Funktionalitéit des Systems abge-
wogen werden.

98



Anhang






Anhang

Symbolverzeichnis

Naturkonstanten und abgeleitete GroB3en
h  Planck’sches Wirkungsquantum 6,626 - 10734 Js

e  Elementarladung 1,602-1071 As
c Lichtgeschwindigkeit im Vakuum 2,998 - 10® 2
mo Masse eines Elektrons 9,109 - 1073! kg

Haufig verwendete Symbole und Abkiirzungen

SEg

O =N S

Wellenlénge eines Photons
Beschleunigungsspannung

Anoden- bzw. Emissionsstrom einer Rontgenréhre
Ionisationspotential eines Elektrons in der i-ten Schale
Ionisationspotential eines Atoms

Dichte eines Materials

Ordnungszahl eines Elements

Massenzahl eines Elements

Kippwinkel des Targets

Eindringtiefe von Elektronen nach Kanaya-Okayama
Energie eines Elektrons

Schwichungskoeffizient

Abstand zwischen Quelle und Drehzentrum des Objekts
Abstand zwischen Quelle und Detektor
geometrische Vergroflerung

effektive Pixelgrofie bzw. Sampling

Kontrast Rausch Verhéltnis

Signal Rausch Verhéltnis
Rasterelektronenmikroskop

Computertomographie
Kontrastiibertragungs-/Modulationstransferfunktion
Full-Width-Half-Mean

Element Determination by X-rays

Focused Ion Beam

Field of View
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