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Abstract

The presented work deals with the development and construction of a portable soft X-ray
transmission microscope. It is specially designed for applications at laboratory sources but
can also be operated at synchrotron facilities due to its modular layout. The microscope
is based on a zone plate imaging system in conjunction with a CCD-camera as detector.
The field of application ranges from the water-window spectral region between 2.3 nm and
4.4nm wavelength to the extreme ultraviolet (A < 20nm). Vacuum prepared samples like

lithographical test objects, diatoms or chemically fixed biological cells can be investigated.

Two laboratory sources, a laser induced plasma based on a liquid nitrogen jet target and an
electrical discharge source using hollow cathode electrode geometry, have been utilized. Due
to the highly different source concepts the sources had to be characterized with regard to
the radiant intensity and brilliance in order to determine an adequate condenser system.
Therefore, beside measurements with an absolute calibrated spectrograph, the source sizes
and line widths of the hydrogen- and helium-like emission lines of nitrogen at Ay, = 2,48 nm

and Age.o = 2,88 nm have been investigated.

For good image quality, parameters like uniform and monochromatic illumination of the
object with high intensity and matched numerical aperture of condenser and imaging optics
are important parameters. Therefore a zone plate is used as condenser at the laser induced
plasma source. The zone plate images the source into the object plane and also acts as
a linear monochromator. Due to the wavelength depending focal length of the zone plate
the setup features spectral imaging capabilities. Since the emitting source area of the elec-
trical discharge is about four orders of magnitude larger than the source size of the laser
induced plasma, a gold-coated axially symmetric ellipsoid is used for object illumination at
the discharge source. With respect to the lower plasma temperature of the discharge source
and closely related weak emission of hydrogen like emission lines, the He-a emission line can

be selected by applying a titanium filter.

The performance of both concepts is presented by imaging of test objects and biological
cells. Whereas the spatial Rayleigh-resolution at the laser induced plasma source is limited to
70 nm due to vibrations, a nearly diffraction limited resolution of 40 nm can be demonstrated
at the electrical discharge source. The exposure time at the laser induced plasma source at a
magnification of 1000 depends on the object and ranges from 10 to 30 minutes. Due to a 10-
times higher intensity in the object plane at the electrical discharge source the exposure time
at this source is proportionate shorter. Besides performance tests a new field of application

in organic semiconductors is described and first experiments are presented.






Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Entwicklung und Konstruktion eines mobilen
Transmissionsmikroskops fiir weiche Rontgenstrahlung. Dieses ist speziell fiir den Einsatz
an Laborquellen konzipiert und erlaubt durch einen modularen Aufbau auch den Betrieb
an Synchrotroneinrichtungen. Das Mikroskop basiert auf einem abbildenden System mit
einer Zonenplatte als Objektiv und einer CCD-Kamera als Detektor. Das Anwendungsgebiet
erstreckt sich {iber den spektralen Bereich des Wasserfensters zwischen 2,3nm und 4,4 nm
Wellenlénge bis hin zu extrem ultravioletter Strahlung (A < 20nm). Dabei kénnen vakuum-
taugliche Proben, wie beispielsweise lithographische Testobjekte, Kieselalgen oder chemisch

fixierte biologische Zellen untersucht werden.

Bei den verwendeten Laborquellen handelt es sich zum einen um ein laserinduziertes
Plasma mit einem fliissigen Stickstoffstrahl als Target und zum anderen um eine elektri-
sche Stickstoffgas-Entladungsquelle mit Hohlkathoden-Elektrodengeometrie. Aufgrund der
stark unterschiedlichen Quellkonzepte miissen die Quellen fiir die Entwicklung entsprechen-
der Kondensorkonzepte in Bezug auf ihre spektrale Strahldichte und Brillanz charakterisiert
werden. Daher wurden neben Messungen mit einem absolut kalibrierten Spektrographen auch
die Quellgrofen und Linienbreiten der wasserstoff- und heliuméhnlichen Emissionslinien von
Stickstoff bei Apy.q = 2,48 nm und Age.o — 2,88 nm untersucht.

Fiir eine gute Bildqualitdt sind neben einer gleichméfigen, monochromatischen Ausleuch-
tung die Intensitédt in der Objektebene und eine Anpassung der numerischen Apertur von
Kondensor und abbildender Optik wichtige Parameter. Daher wird an der laserinduzier-
ten Plasmaquelle eine Zonenplatte als Kondensor verwendet. Diese bildet die Quelle 1:1
in die Objektebene ab und wirkt gleichzeitig als Linearmonochromator. Aufgrund der wel-
lenldngenabhéngigen Brennweite bietet sie zudem die Moglichkeit Spektromikroskopie zu
betreiben. Da die emittierende Quellflache der Entladungsquelle etwa vier Grofenordnungen
grofer ist als die der laserinduzierten Plasmaquelle, wird an der Entladungsquelle ein mit
Gold bedampfter, rotationssymmetrischer Ellipsoid fiir die Objektbeleuchtung verwendet.
Angesichts einer geringeren Plasmatemperatur der Entladungsquelle und der damit verbun-
denen schwachen Emission der wasserstoffihnlichen Linien kann die He-o-Linie mit Hilfe

eines Titan-Filters freigestellt werden.

Anhand von Testobjekten und biologischen Proben wurde die Leistungsfihigkeit der
beiden Konzepte gegeniibergestellt. Wahrend die rdumliche Auflésung nach dem Rayleigh-
Kriterium an der laserinduzierten Plasmaquelle durch Vibrationen im Aufbau auf ca. 70 nm
begrenzt ist, konnte an der elektrischen Entladungsquelle eine nahezu beugungsbegrenzte
Auflésung von 40 nm nachgewiesen werden. Die Belichtungszeiten bei 1000-facher Vergro-
ferung liegen bei der laserinduzierten Quelle je nach Objekt zwischen 10 und 30 Minuten.
Durch die zehnfach hohere Intensitdt in der Objektebene ist die Belichtungszeit an der elek-
trischen Entladungsquelle entsprechend kiirzer. Neben diesen Ergebnissen wird ein neues
Anwendungsgebiet im Bereich organischer Halbleiter vorgestellt und erste Experimente pra-

sentiert.
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1 Einleitung

Die Geschichte der Mikroskopie lédsst sich bis ins Altertum zuriickverfolgen. In naturge-
schichtlichen Schriften des rémischen Gelehrten Plinius der Altere lassen sich ausfiihrliche
Beschreibungen von Insektendetails finden, die er nur mit Hilfe einer Lupe hétte herausfinden
konnen, wobei er diese nicht ausdriicklich erwédhnt. Mit der Erfindung des Fernrohrs durch
Galileo Galilei im Jahre 1609 wurde der Grundstein fiir die Entwicklung des Mikroskops
gelegt. Ein Jahr spéter entdeckten die Linsenschleifer Hans Jansen und sein Sohn Zacharias,
dass ein Teleskop mit verandertem Linsenabstand und Umkehrung der Linsen in ein Mikros-
kop umgebaut werden kann. Auch Galilei kam diesem Sachverhalt auf die Spur und fiihrte
den Begriff ,Mikroskop* offiziell ein. Ein weiterer Wegbereiter der mikroskopischen Forschung
war Robert Hooke (1635 — 1703), der mit einer selbst konstruierten Linsenschleifmaschine
zusammengesetzte Mikroskope mit Objektiv und Okular baute, die eine 170-fache Vergro-
Rerung erreichten. Er studierte zahlreiche Objekte des Alltags und hielt seine Entdeckungen
im ersten verdffentlichten Buch iiber die Mikroskopie, der ,,Micrographia“, fest. Mit einem
relativ einfachen Lupeninstrument gelang es Antoni van Leeuwenhoek (1632 — 1723) jedoch,
bessere Abbildungseigenschaften als mit den damaligen zusammengesetzten Mikroskopen zu
erzielen. Er entwickelte neue Methoden zum Schleifen und Polieren von Linsen, mit denen
er Objekte bis zu 270-fach vergrofert abbilden konnte [1].

Bis zum Ende des 19. Jahrhunderts ist die Entwicklung der klassischen Lichtmikrosko-
pie hinsichtlich der rdumlichen Auflésung bis an die physikalische Grenze, welche etwa bei
der Halfte der verwendeten Lichtwellenléinge liegt, vorgedrungen. Erst mit der Entdeckung
des Lasers eroffneten sich neue Méglichkeiten, Mikroskopie mit Licht jenseits der Abbe’schen
Auflésungsgrenze zu betreiben. Mit einer speziellen Variante der Fluoreszenz-Laser-Raster-
Mikroskopie, der STED-Mikroskopie (engl.: Stimulated Emission Depletion), ist es moglich,
diese Grenze zu umgehen. Hierbei wird das zu untersuchende Objekt an bestimmten Stellen
mit einem Fluoreszenzfarbstoff versetzt und mit Licht geeigneter Wellenlénge angeregt. Bevor
die beleuchteten Molekiile fluoreszieren konnen, wird ein zweiter Lichtstrahl mit einer ringfor-
migen Intensitdtsverteilung auf die angeregte Stelle gerichtet. Die dufteren Molekiile werden
damit zur stimulierten Fluoreszenz angeregt, wiahrend die inneren Molekiile erst spéter spon-
tan fluoreszieren. Durch eine geschickte Wahl des Intensitédtsprofils im abregenden Strahl
kann somit der innere Bereich kleiner als das optische Auflésungsvermogen gewéhlt werden.
Dabei ist eine rdumliche Auflésung von 15 nm und besser bereits demonstriert worden [2, 3.
Nachteilig an dieser Methode ist jedoch, dass nur der Fluoreszenzfarbstoff und nicht das
Objekt selbst betrachtet werden kann.



1 Einleitung

Die Elektronenmikroskopie bietet ein deutlich hoheres Auflésungsvermogen als die Licht-
mikroskopie. Durch die hohe Energie der fiir die Abbildung benutzten Elektronen und die
damit verbundene kleinere De-Broglie- Wellenldnge kann man heutzutage bis in den atoma-
ren Bereich vorstofien [4]. Allerdings verlangt die Elektronenmikroskopie das Arbeiten unter
Hochvakuumbedingungen und fordert daher eine aufwindige Probenpriparation. Gerade
biologische Proben oder allgemein in ihrer natiirlichen Erscheinungsform wiéssrige Objekte
miissen entweder getrocknet und chemisch fixiert oder schockgefroren werden. Dies fiihrt
h&ufig zu einer Deformation oder Zerstorung von Objektstrukturen und erschwert damit
die Interpretation der Aufnahmen. Eine Ausnahme stellt das ESEM (engl.: Environmental
Scanning Electron Microscope) dar. Hier befindet sich in der Probenkammer ein Druck von
etwa 1...25 mbar, der eine Untersuchung von Proben mit fliichtigen Anteilen ohne merkli-
che Trocknung ermdglicht. Nachteilig ist jedoch, dass durch die Streuung des Elektronen-
strahls an den vorhandenen Gasmolekiilen die laterale Auflésung beschréankt ist. Wahrend ein
Transmissionselektronenmikroskop (TEM) eine raumliche Auflésung von ca. 0,1 nm erreichen
kann, liegt die realistische Grenze fiir ein ESEM bei ca. 10...50 nm. Dariiber hinaus erlaubt
ein TEM durch die sehr geringe Eindringtiefe der Elektronen nur die Untersuchung diinner

Praparate mit einer Dicke von einigen 100 nm [4-6].

Die Rastersondenmikroskopie erschliefst mit ihren vielfaltigen Varianten, welche sich durch
die Art der Wechselwirkung einer nanoskopischen Sonde und der Oberflédche der Probe unter-
scheiden, den Bereich atomarer Auflésung. Die Wechselwirkung kann eine Lichtwelle oder
eine Kraft sein, welche mechanischer, elektrischer oder magnetischer Natur ist. Die erreich-
bare Auflosung ist unabhéngig von der Abbe’schen Grenze und kann im Falle der Rastertun-
nelmikroskopie bis zu 10 pm betragen [7]. Die Anwendung dieser Methoden bleibt jedoch auf
Oberflichenuntersuchungen von Festkorpern beschréankt, wodurch sich fiir biologische Pro-

ben ohne aufwindige Praparationsmethoden kein adédquates Anwendungsgebiet erschliefst.

Eine Alternative bietet die Rontgenmikroskopie. Durch die Verwendung von weicher Rént-
genstrahlung, die eine um zwei Grofenordnungen kleinere Wellenlénge als sichtbares Licht
aufweist, liegt die Auflésungsgrenze entsprechend niedriger. Ein Vorteil gegentiber der Elek-
tronenmikroskopie ist die um Grofenordnungen geringere deponierte Strahlungsdosis im
zu untersuchenden Objekt. Dies hingt stark von der Dicke der Probe und der zu errei-
chenden Auflésung ab [8]. Durch die fortwdhrende Entwicklung neuer theoretischer und
experimenteller Methoden zur Auflésungs- und Kontrastverbesserung ist die Rontgenmi-
kroskopie bis heute so weit vorangeschritten, dass sie sich neben anderen mikroskopischen
Verfahren zu einem bedeutsamen Forschungsinstrument in der Biologie, der Bodenkunde und
der medizinischen Forschung etabliert hat [9]. Mittlerweile existieren zahlreiche Mikroskope
an Elektronenspeicherringen, welche durch ihre unterschiedlichen Konzepte (rasternd oder

in Transmission) von weicher bis harter Rontgenstrahlung ein breites Anwendungsgebiet



erschliefsen. Da die Anzahl von Mikroskopen an Elektronenspeicherringen begrenzt ist und
deren Betrieb hohe Kosten verursacht, werden grofse Anstrengungen unternommen, um ge-
eignete Laborquellen fiir eine breitere Anwendung rontgenmikroskopischer Methoden zu
entwickeln. Erste Erfolge konnten in den 90er-Jahren unter Verwendung laserinduzierter
Plasmen [10, 11] und elektrischer Entladungsplasmen [12] verzeichnet werden. Die aktuelle
Entwicklung solcher Quellen basiert auf einer Erh6hung der Photonenzahlen und spektraler
Brillanz, um die Belichtungszeiten auf das Niveau von Synchrotron-basierten Rontgenmi-
kroskopen herabzusetzen und damit deren Verwendung zu Forschungszwecken im Labor

attraktiver zu gestalten [13].

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Entwicklung und Konstruktion eines Transmis-
sionsmikroskops fiir weiche Rontgenstrahlung, welches sowohl fiir den Betrieb an Speicher-
ringen als auch fiir den Betrieb an Laborquellen geeignet ist. Der Aufbau wurde an einem
laserinduzierten Plasma (LIP) und einer elektrischen Entladungsquelle erfolgreich getestet
und so konstruiert, dass eine Adaption an die verschiedenen Quellen mit minimalen Auf-
wand moglich ist. Im Wesentlichen besteht das Mikroskop aus einem Kondensor, dem zu
untersuchenden Objekt, einem Objektiv und einem zweidimensionalen Detektor. Die ein-
zelnen Komponenten sind auf verschiedenen Verfahreinheiten montiert und kénnen tiber
manuelle Antriebe, Schrittmotoren und Piezoantriebe justiert werden. Bei der laserinduzier-
ten Plasmaquelle werden Zonenplatten als beleuchtende und abbildende Optik verwendet.
Fiir die Beleuchtung des Objekts an der Entladungsquelle wird hingegen ein rotationssym-
metrischer Ellipsoid-Spiegel eingesetzt. Durch die Verwendung von Beugungsoptiken fiir die
Beleuchtung und Abbildung der Probe ist ein Wechsel der Wellenldnge durch Verdndern
der Absténde zwischen den einzelnen Komponenten moglich. Damit eignet sich der Aufbau
am LIP auch fiir die Spektromikroskopie. Fiir die Auslegung der optischen Komponenten
sind die spektralen Eigenschaften, wie beispielsweise die Quellgrofe und die Photonenzahlen
der Plasmaquellen, von besonderer Relevanz. Nur auf diese Weise ist es moglich, die beiden
Konzepte oder auch Konzepte anderer Arbeitsgruppen miteinander vergleichen zu kénnen.
Allerdings sind genaue Messungen von Photonenzahlen nur mit kalibrierten Optiken und
Detektoren moglich. Dazu sind Laborquellen wegen ihrer Instabilitdt nicht geeignet. Des-
halb wurden Experimente am Speicherring DORIS III (DESY, Hamburg) durchgefiihrt, um
einen Spektrographen zu kalibrieren. Nach der Charakterisierung der Quellen wurden ver-
schiedene lithographische und biologische Testobjekte untersucht und die beiden Konzepte im
Hinblick auf die erreichbare Auflésung, Kontrast und Signal-Rausch-Verhéltnis miteinander
verglichen. Neben der Darstellung der Ergebnisse werden zudem neue Anwendungsgebiete
der Labor-Rontgenmikroskopie aufgezeigt und erste Versuche vorgestellt. Da fiir die Expe-
rimente keine optimierten Optiken zur Verfiigung standen, werden Prognosen erstellt und

beide Konzepte in Bezug auf einen kommerziellen Einsatz gegeniibergestellt.






2 Mikroskopie mit weicher Rontgenstrahlung

Wie im sichtbaren Spektralbereich bestehen Transmissionsmikroskope fiir Rontgenstrah-
lung aus einem Beleuchtungssystem und einem abbildenden System. Durch die speziellen
Eigenschaften von Rontgenstrahlung und deren Wechselwirkung mit Materie ist die Aus-
wahl an verwendbaren Lichtquellen, Optiken und Detektoren jedoch stark begrenzt (vgl.
Kapitel 3 und 4). In den folgenden Abschnitten werden die grundlegenden Zusammenhénge
erlautert und ein kurzer historischer Abriss der Rontgenmikroskopie und deren Entwick-
lung in den letzten Jahren gegeben. Danach folgt eine Gegeniiberstellung verschiedener
Mikroskopie-Konzepte und eine genauere Betrachtung der Kontrastmechanismen bei der

Rontgenmikroskopie.

2.1 Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie

Die optischen Eigenschaften von Materie sind fiir die Rontgenmikroskopie von besonderer
Relevanz. Grundlegend werden diese durch die Wechselwirkungsprozesse von Rontgenstrah-
lung mit Materie bestimmt und héngen stark von der Wellenldnge A der verwendeten
Strahlung ab. Man unterscheidet zwischen extrem ultravioletter (EUV, 10 nm < A < 100 nm),
weicher (0,1 nm < A < 10nm) und harter Rontgenstrahlung (A < 0,1 nm). Bereits im Bereich
der EUV-Strahlung erreicht die Wellenldnge molekulare Dimensionen. Dementsprechend ist
die Photonenenergie (Ep, = 1239,842 ¢V nm/\) mit der atomaren Bindungsenergie von Elek-
tronen vergleichbar. Beispielsweise liegt die Bindungsenergie der K-Schale von Kohlenstoff
bei 284,2eV [14], was der Energie eines Photons mit einer Wellenlédnge von A = 4,36 nm
entspricht. Auf mikroskopischer Ebene wird die Wechselwirkung von Réntgenstrahlung mit
Materie durch elastische und inelastische Streuung sowie durch photoelektrische Absorption
bestimmt. Dabei wird das Amplitudenverhéltnis zwischen elektromagnetischen Wellen mit
der Kreisfrequenz w, die an einem Atom und einem freien Elektron gestreut werden, durch
den komplexen atomaren Streufaktor f° beschrieben [15, 16]. Fiir Streuung in Vorwértsrich-
tung gilt:

(@) = £ow) = if2(w) (2.1)

Die Betrachtung der makroskopischen Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie

erfolgt iiber die komplexe Brechzahl

n(w)=1-4w) +if(w), (2.2)



2 Mikroskopie mit weicher Réntgenstrahlung

welche die Phasenschiebung 0 und die Absorption 8 in Materie beschreibt. Diese Fakto-
ren konnen direkt aus dem Real- und Imaginérteil des atomaren Streufaktors berechnet
werden [16]:
5— NTe A2 NTe A2
27 27
Hierbei ist n, die mittlere Atomdichte des Materials und 7. der klassische Atomradius. Fir
einen grofen Spektralbereich sind die Werte fir f) und f; tabelliert [14, 17]. Die Daten

beruhen auf Absorptionsmessungen zur Bestimmung von f; und anschliefsender Berechnung

fi(w) B = f2 (W) (2.3)

von f? unter Anwendung der Kramer-Kronig-Relation [16], da die direkte experimentelle

Bestimmung von f? iiber interferometrische Methoden schwierig ist.

Fiir eine ebene, elektromagnetische Welle E' mit der Wellenzahl k = 27/ gilt fiir eine
Ausbreitungsrichtung entlang der z-Achse:

E(z,t) = EBye @i=k2) (2.4)

Mit der um die komplexe Brechzahl (Gleichung 2.2) erweiterten Dispersionsrelation

=7 = k= —(1-0w) +ifw)) (2.5)

sowie der Lichtgeschwindigkeit ¢ ergibt sich damit:

E(Z,t) = E, efiw(tfz/c) efi(27r5/)\)z 67(27r5/)\)z (26)

Der erste Term beschreibt die Propagation der Welle im Vakuum, der zweite und dritte
die Phasenschiebung und die Absorption in Materie. Bildet man das Betragsquadrat des
Quotienten aus den Gleichungen 2.6 und 2.4, so erhélt man die resultierende Intensitat I

nach dem Durchgang der Welle durch ein Medium der Dicke r:
I = I,e 4o/ (2.7)

Demnach verliert eine elektromagnetische Welle beim Durchgang durch ein Medium ihre
Intensitédt exponentiell. Nach der Absorptionsldnge lu,ps = A/(47B) ist die Intensitdt auf
1/e des anfinglichen Wertes gesunken. Experimentell kann dieser Wert tiber das Lambert-

Beersche-Gesetz

[i — e 4mBr/A — o= /labs — o (2.8)
0

bestimmt werden und verhélt sich reziprok zum Absorptionskoeffizienten p;.

Im Allgemeinen weicht die Brechzahl im Spektralbereich der Rontgenstrahlung nur gering-
fligig von eins ab. Dies flihrt dazu, dass auf Brechung basierende Optiken, wie beispielsweise
klassische Linsen, sehr lange Brennweiten aufweisen wiirden. Zudem ist die Absorption in

diesem Spektralbereich sehr hoch. Demnach existieren fiir diesen Bereich keine klassischen



2.1 Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie

Brechungslinsen. Nur fiir hirtere Rontgenstrahlung (Fp, > 5keV), bei der die Absorption
um einige Grofenordnungen geringer ist, ist der Einsatz von Brechungslinsen als abbildende
Systeme fiir ein Réntgenmikroskop méglich. Jedoch ist die Abbildungsqualitét und erreich-
bare rdumliche Auflsung dabei sehr gering [18]. Die Werte von ¢ und £ liegen fiir die meisten
Elemente in der GréRenordnung von 10! bis 107, In Tabelle 2.1 sind diese Werte fiir Alumi-
nium, Siliziumnitrid und einem typischen Protein (vgl. auch Abbildung 2.1, Abschnitt 2.2)
dargestellt. Fiir EUV-Strahlung (Ep, = 100€V) ist die Absorption um einige Grofenordnun-
gen hoher als im hérteren Spektralbereich (Ep, = 5keV). Begriindet ist dies durch die im
EUV-Spektralbereich liegenden Innerschalen-Resonanzen von leichteren Elementen. Daher
sind in Transmission arbeitende optische Elemente in der Regel sehr diinn und werden vorwie-
gend auf Silizium- oder Siliziumnitrid-Membranen mit einer Dicke von 100 nm oder weniger
hergestellt. Ferner ist die Phasenschiebung meist grofer als die Absorption (6/5 > 1). Aus
diesem Grund ist der Einsatz von phasensensitiven Verfahren in der Rontgenmikroskopie,
wie beispielsweise differentieller Interferenzkontrast, sinnvoll (vgl. Abschnitt 2.4). Durch die
starke Absorption von EUV- und weicher Réntgenstrahlung miissen Strahlungserzeugung,
-fithrung und -detektion im Vakuum stattfinden. Schon der Weg durch 10 mm Luft wiirde
die Intensitdt von weicher Rontgenstrahlung mit A > 1,5nm um mehrere Gréfsenordnun-
gen abschwéchen. Je nach Photonenenergie der Strahlung und Lénge des Aufbaus reicht ein

Druck im Bereich von 1073...10" mbar in der Regel fiir eine Transmission von iiber 90 % aus.

Tabelle 2.1: Werte fiir § und S von Aluminium, Siliziumnitrid (Si3N4) und Protein fiir ver-

schiedene Wellenldngen im Spektralbereich der Rontgenstrahlung [14].

Ep, A d B /8
eV nm

100 124 2,510% 29102 8,610
Aluminium | 500 2,5 2,0-103 4,0-10* 5,0
5000 0,25 2,2:10° 9,9-107 22
100 124 17,8103 1,2:1072 0,6
SigNy 500 2,5 2,6-10% 9,310 2,8
5000 0,25 2,9-10° 1,1-10° 28
100 124 3,2:102% 821073 3,9
Protein 500 2,5 1,6:10% 4,9-10% 3,2
5000 0,25 1,9-10° 1,8-107 1032
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2.2 Historischer Abriss der Rontgenmikroskopie

Die Entdeckung der Rontgenstrahlung durch Wilhelm Conrad Roéntgen am Physikalischen
Institut der Universitdt Wiirzburg im Jahre 1895 erdffnete ein breites Anwendungsgebiet
im Bereich der Materialanalyse und medizinischen Bildgebung und hat, neben der Ent-
wicklung geeigneter Methoden zur Manipulation und Detektion der Strahlung, den Grund-
stein fiir die Rontgenmikroskopie gelegt. Die geringe Wellenldnge und das damit verbun-
dene hohere rdumliche Auflésungsvermogen in Kombination mit der hohen Durchdrin-
gungsfahigkeit von Rontgenstrahlen durch Materie sind fiir die Mikroskopie vielversprech-
ende Faktoren. Im Jahre 1923 untersuchte Compton die Reflexion von Rontgenstrahlen
im streifenden Einfall [19]. Dies fiihrte 1949 zum weltweit ersten Rontgenmikroskop von
Kirkpatrick und Baez, welches mit Spiegeln im streifenden Einfall in einem Wellenldngenbe-
reich zwischen 0,1 nm und 1 nm arbeitete [20, 21]. Drei Jahre spéter schlug Wolter vor, Ront-
genmikroskopie in einem Wellenléngenbereich zwischen den K-Absorptionskanten von Sauer-
stoff (A = 2,28 nm, Ep, = 543¢eV) und Kohlenstoff (A = 4,36 nm, Ep), = 284¢V) zu betrei-
ben. Hier besitzt organische Materie, welche zu einem Grofiteil aus Kohlenstoff, Sauerstoff
und Stickstoff besteht, gegeniiber Wasser einen zehnfach groferen linearen Absorptionskoeffi-
zienten, wodurch ein natiirlicher Absorptionskontrast entsteht (siehe Abbildung 2.1). Dieser

Spektralbereich wird daher auch als ,Wasserfenster bezeichnet.
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Abbildung 2.1: Absorptionslinge von Wasser und Protein im Spektralbereich der wei-
chen Rontgenstrahlung. Der Bereich zwischen den K-Absorptionskanten von Kohlenstoff
(Epy, = 284¢V) und Sauerstoff (Ep, = 543 ¢eV) wird als ,,Wasserfenster” bezeichnet [14].
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Durch die hohe Transmission von Wasser an der Opg-Absorptionskante ergibt sich hier
die Moglichkeit, auch dickere — typischerweise bis zu 10 pm — biologische Objekte in ihrer
wassrigen Umgebung zu untersuchen und mit tomographischen Verfahren dreidimensionale
Informationen iiber deren Aufbau zu gewinnen [16, 22, 23|. Da in den 50er-Jahren noch
keine hinreichend brillanten Rontgenquellen fiir diesen Spektralbereich zur Verfiigung stan-
den, gelang es Niemann, Rudolph und Schmahl erst im Jahre 1976 am Elektronensynchrotron
DESY rontgenmikroskopische Aufnahmen mit hoher raumlicher Auflésung anzufertigen [24].
Entgegen Wolters Vorschlag Spiegel fiir die Abbildung zu benutzen, verwendeten sie holo-
graphisch hergestellte Zonenplatten fiir die Beleuchtung der Probe und als hochauflésendes
Objektiv [25]. Thr Transmissionsmikroskop wird heute mit zahlreichen Erweiterungen und
Verbesserungen, wie beispielsweise der Implementierung eines Kryo-Rotations-Probenhalters
fiir die tomographische Untersuchung von eingefrorenen Zellen, am Synchrotron BESSY I
in Berlin betrieben [26-30]. Auf dem Gebiet der Rastermikroskopie wurden erste bahnbre-
chende Erfolge in den 80er-Jahren durch Kirz et al. am Brookhaven National Laboratory in
den USA verzeichnet [31-34]. Seit den Anfangen der Rontgenmikroskopie haben sich die ver-
schiedenen Konzepte und Anwendungsgebiete stark weiterentwickelt. Heutzutage lassen sich
an zahlreichen Synchrotroneinrichtungen Rontgenmikroskope finden, welche neue Erkennt-
nisse auf den Gebieten der Zellbiologie, Kolloid- und Materialwissenschaften hervorbringen.
Die Weiterentwicklungen und zahlreichen Ergebnisse auf dem Gebiet der Rontgenmikrosko-
pie werden seit 1983 in den Publikationen der Rontgenmikroskopie-Konferenzen bis heute
dokumentiert 9, 35-42|.

2.3 Konzepte der Réntgenmikroskopie

In der Rontgenmikroskopie existieren zwei grundsétzliche Konzepte. Zum einen ist dies das
sogenannte Durchlicht- oder Transmissionsmikroskop und zum anderen das Rastermikro-
skop. Wie im sichtbaren Spektralbereich unterscheiden sich diese beiden Konzepte in der
Art und Weise der Beleuchtung und Abbildung des Objekts grundlegend.

2.3.1 Rastermikroskopie

Bei der Rastermikroskopie wird durch ein optisches Element, meist eine Zonenplatte (vgl.
Kapitel 3.2.2), ein kleiner Fokus auf dem Objekt erzeugt. Das durch das Objekt transmit-
tierte Licht wird dann mittels eines zeitauflosenden Detektors, beispielsweise einer Photodi-
ode, aufgenommen (vgl. Abbildung 2.2). Wird das Objekt nun lateral zur Strahlachse bewegt,
andert sich die Transmission und damit das Signal des Detektors. Ein Computer wertet die

Signale aus und setzt diese zu einem Bild zusammen. Je nach Fokusgrofe und Rasterweite
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kann somit eine variable Bildfeldgrofie eingestellt werden. Dabei ist die erreichbare raumliche
Auflésung durch die Fokusgrofie beschrénkt. Bei Verwendung einer Zonenplatte als fokussie-
rendes Element ist fiir die Erzeugung eines beugungsbegrenzten Spots eine kohérente Aus-
leuchtung mit monochromatischem Licht erforderlich. Durch einen Wechsel der Wellenldnge
konnen elementspezifische Absorptionskanten untersucht werden. Dieses Verfahren wird auch
als NEXAFS (engl.: Near Edge X-ray Absorption Fine Structure) bezeichnet. Dabei wird
je ein Rasterbild bei verschiedenen Wellenléngen vor und nach einer chemischen Reaktion
aufgenommen und die erhaltenen Daten anschliefend analysiert. Simultan kann dazu auch

ein Fluoreszenz- oder Photoelektronenspektrum aufgenommen werden.

zp OSA

Photodiode

Objekt

______________________________________

.......

Abbildung 2.2: Schematischer Aufbau eines Rastermikroskops. Die +1. Beugungsordnung
(BO) der Zonenplatte (ZP) wird auf das Objekt fokussiert und das transmittierte Licht von
einer Photodiode aufgenommen. Ein Mittenstopp (MS) und eine Blende (OSA, Order Sorting

Aperture) sorgen dafiir, dass nur eine Beugungsordnung das Objekt beleuchtet.

2.3.2 Transmissionsmikroskopie

Im Gegensatz zum Rastermikroskop wird bei einem Transmissionsmikroskop das Objekt
mit einer Kondensoroptik vollstdndig ausgeleuchtet. Ein Objektiv bildet dann die Probe auf
einen ortsauflosenden Detektor, wie z.B. eine CCD-Kamera (engl.: Charge-Coupled Device),
ab. Abbildung 2.3 veranschaulicht den Aufbau am Beispiel eines Zonenplatten-basierten
Mikroskops. Der Mittenstopp vor der Kondensorzonenplatte (KZP) verhindert, dass Licht
von der Quelle direkt auf den Detektor gelangt und dadurch das Bild der Mikrozonenplatte
iberstrahlt. Zudem werden hohere Beugungsordnungen (BO) der KZP durch eine Apertur
in der Objektebene ausgeblendet. Diese wiirden ebenfalls ein Untergrundsignal auf dem

Detektor erzeugen und so den Kontrast des Bildes verringern.

Der Vorteil eines Transmissionsmikroskops ist, dass das Objekt vollstdndig abgebildet
und nicht Punkt fiir Punkt abgerastert wird. Instabilitdten der Quelle kénnen sich daher nur

auf die Intensitit der Objektbeleuchtung und damit auf die Belichtungszeit auswirken. Die
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Abbildung 2.3: Schematischer Aufbau eines Transmissionsmikroskops. Eine Kondensorzonen-
platte (KZP) beleuchtet das Objekt. Der Mittenstopp (MS) vor der KZP und eine Blende
vor der Mikrozonenplatte (MZP) erzeugen auf dem Detektor einen Schatten, in dem die MZP
die Probe abbildet. Mit Hilfe des Phasenrings in der hinteren Brennebene der MZP kann
Phasenkontrast erzeugt werden (vgl. Abschnitt 2.4).

Bildqualitét bleibt dabei erhalten. Zudem ist die Belichtungszeit bei einem Transmissionsbild
wesentlich kiirzer als bei einem Rasterbild. Dies liegt hauptséachlich an der Rastereinheit, die
eine gewisse Zeit benotigt, um die einzelnen Rasterpunkte anzufahren. Folglich sind Raster-
mikroskope empfindlicher gegeniiber zeitlichen Veranderungen der Quelle oder des mecha-
nischen Aufbaus, wie z.B. Quellintensitats- oder Positionsinstabilitdten, Vibrationen oder
thermischen Einfliissen [43, 44]. Nachteilig bei einem Transmissionsmikroskop ist jedoch,
dass sich zwischen Objekt und Detektor eine zusétzliche Optik befindet, die aufgrund ihres
geringen Wirkungsgrades einen gewissen Anteil des Lichtes absorbiert oder in andere Beu-
gungsordnungen ablenkt. Die Strahlenbelastung des Objekts fallt daher bei Rastermikrosko-
pen um etwa eine Grofenordnung geringer aus. Bei tomographischen Verfahren biologischer
Proben ist dies ein wichtiger Faktor (vgl. Abschnitt 2.5). Beide Mikroskoptypen ermogli-
chen Aufnahmeverfahren mit unterschiedlichen Kontrastmechanismen wie Phasenkontrast-
oder Dunkelfeldmikroskopie. Bei der Rastermikroskopie muss dann jedoch ein segmentierter

Detektor verwendet werden [44].

Es existieren auch in Reflexion arbeitende Rontgenmikroskope. Hier wird das Objekt
monochromatisch beleuchtet und die reflektierte Strahlung mit Hilfe einer Zonenplatte auf
einen Detektor abgebildet. Da die Reflektivitdt von Rontgenstrahlung im senkrechten Ein-
fall sehr gering ist, muss die Probe in einem flachen Winkel beleuchtet und aufgenommen
werden, was zu Aberrationen im Bild fiihrt [45, 46]. Zudem lassen sich nur Reflektivitéten

von Oberflachen untersuchen.
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2.4 Auflésung und Kontrastmechanismen

Das rdumliche Auflosungsvermoégen und der Bildkontrast sind die beiden wichtigsten Krite-
rien fiir die Bewertung unterschiedlicher Mikroskoptechniken. Sie sind eng miteinander ver-
bunden und bestimmen den Informationsgehalt von mikroskopischen Aufnahmen. Betrach-
tet man zwei zueinander inkohérente, monochromatische Punktquellen eines Objekts, so
konnen diese nach der Abbildung noch rdumlich voneinander getrennt wahrgenommen
werden, wenn sich die Airy-Scheibchen der einzelnen Quellpunkte nicht iiberlappen. Nach
dem Rayleigh-Kriterium sind die Quellpunkte gerade noch aufgelst, wenn die erste Null-
stelle des einen Airy-Scheibchens mit dem Maximum des anderen iibereinander liegt. Das
Verhéltnis der Intensitdt in der Mitte der iiberlagerten Gesamtverteilung zu dem Maxi-
mum betriigt 8/72 = 0,81. Mit dem Radius der ersten Nullstelle eines Airy-Scheibchens von
Tnut = 0,61\/NA ist die raumliche Auflésung nach Rayleigh durch

A

—0.61-2
ORayl. = 0,6 NA

(2.9)

gegeben, wobei NA die numerische Apertur der abbildenden Optik ist [16]. Bewegt
man eine scharfe Kante durch das Intensitdtsprofil eines Airy-Scheibchens, entspricht das
Rayleigh-Kriterium ungefahr einem Intensitidtsanstieg von 10 % auf 90 %. Dieser sogenannte
Knife-Edge-Test ist bei der praktischen Anwendung des Rayleigh- Kriteriums sehr hilfreich.
An einer kontrastreichen Kante im Bild kann durch Vermessen des Intensitédtsanstiegs die
rdumliche Auflésung bestimmt werden. Bei Betrachtung von Gleichung 2.9 ldsst sich fiir
weiche Rontgenstrahlen bei hoher NA eine theoretische Auflésung von einigen Nanometern
erwarten. Durch die heutzutage zur Verfiigung stehenden Optiken ist die Auflésung jedoch
auf 12nm bis 15 nm beschrankt [47, 48].

Die Kontrastmechanismen bei abbildenden Systemen im Spektralbereich der Rontgen-
strahlung beruhen auf Innerschaleniibergdnge der Atome und unterscheiden sich daher
grundlegend von anderen mikroskopischen Techniken. Der relativ hohe Imaginéarteil der kom-
plexen Brechzahl im EUV- und weichen Rontgen-Spektralbereich erlaubt fiir viele Mate-
rialien Absorptionskontrastverfahren. Mit steigender Photonenenergie nimmt jedoch die
Absorption und damit auch der Kontrast im Bild stark ab. Insbesondere bei kiirzeren Wel-
lenldngen (A < 1nm) sind Kontrastmechanismen, die auf der Phasenschiebung in Materie
basieren, von Vorteil, da das Verhéltnis von Phasenschiebung zu Absorption ¢/3 mit kiir-
zeren Wellenldngen wichst. Demnach sind Verfahren wie Phasenkontrast nach Zernike [49]
oder differentieller Interferenzkontrast (DIC') nach Nomarski 50, 51] fiir den Spektralbereich

der Rontgenstrahlung interessant.

Bei der Realisierung des Phasenkontrasts nach Zernike in der Rontgen-Transmissions-

mikroskopie wird in der hinteren Brennebene der Objektiv-Zonenplatte eine ringférmige
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Phasenplatte angebracht (vgl. Abbildung 2.3). Das von der Mikrozonenplatte gebeugte Licht
der Kondensorzonenplatte erhélt so eine Phasenschiebung und interferiert mit dem vom
Objekt gestreuten und von der Zonenplatte abgebildeten Anteil [52, 53].

Entgegen des klassischen Aufbaus eines DIC-Mikroskops werden im Rontgen-Spektralbe-
reich keine zusétzlichen optischen Komponenten wie Polarisatoren und Wollaston-Prismen
benétigt. Mit Hilfe eines Zonenplatten-Doublets als Objektiv lasst sich differentieller Inter-
ferenzkontrast relativ leicht realisieren [54, 55|. Dazu wird je eine Zonenplattenstruktur auf
der Vorder- und Riickseite einer Trdgermembran angefertigt. Diese sind axial zueinander
versetzt und erzeugen unabhéngig voneinander zwei lateral verschobene Bilder. Ist der late-
rale Versatz geringer als die rdumliche Auflésung, interferieren die Bilder und erzeugen ein

Interferenzmuster.

Es existieren auch Ansétze, Phasenkontrast oder DIC mit je nur einem optischen
Element zu realisieren. Dafiir werden spezielle Zonenplatten (DOE, Diffractive Optical
Elements) angefertigt, deren Strukturen entsprechend angepasst werden [56, 57|: Fiir den
Zernike-Phasenkontrast wird dazu ein Teil der duferen Zonen um eine Zonenbreite nach
auflen hin versetzt, d.h. invertiert. Die Strahlung erhélt dadurch in diesem Bereich eine Pha-
senschiebung. Beim DIC-DOE ist die Zonenplattenstruktur, frontal betrachtet, auf einer
Seite invertiert, wodurch eine laterale Phasenschiebung entsteht. Generell haben phasensen-
sitive Verfahren den Vorteil, dass der Bildkontrast bei niedrig absorbierenden Objekten mit
phasenschiebenden Eigenschaften héher als im Absorptionskontrast ist, und die Strahlenbe-

lastung fiir das Objekt geringer ausfillt [58].

Ein weiteres Kontrastverfahren ist der sogenannte Dunkelfeldkontrast. Hierbei ist die
numerische Apertur der Beleuchtung des Objekts grofer als die NA des Objektivs. In der
Rontgenmikroskopie bedeutet dies, dass der Beleuchtungskegel der Kondensorzonenplatte
vollstdndig an der Mikrozonenplatte vorbeistrahlt. Demnach kann nur das vom Objekt
gestreute Licht fiir die Abbildung verwendet werden. Dies hat den Nachteil, dass die Dun-
kelfeldmikroskopie sehr lichtschwach ist und hohe Belichtungszeiten erfordert (vgl. auch
Kapitel 5.4.2).

Allgemein ist der Bildkontrast C einer mikroskopischen Aufnahme durch die minimale

und maximale Intensitét I,,;, und I, auf dem Detektor bestimmt:

Ima:c - Imm
C=—7"7-— 2.10
Imaa: + Imzn ( )

Ein Kontrast von C = (1 — 8/7%)/(1 + 8/7%) = 0,105 entspricht demnach dem Kontrast
zweier nach dem Rayleigh- Kriterium gerade noch aufgeldster Punktquellen eines Objektes.

Betrachtet man ein eindimensionales Objekt mit einer sinusférmigen Transmissionsfunktion
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I(x) = I, + I,sin(2n&yxz) mit dem Kontrast C = I,/I, so wird die Intensitdt I(x) des
Objektes durch ein optisches System auf den Detektor iibertragen und fiihrt bei Be-
trachtung von inkohérenter Strahlung zu einer ebenfalls sinusférmigen Intensititsverteilung
I'(z)) = I} + Ilsin(2r€l a2’ + ¢) mit dem Kontrast C' = I]/I}. Hierbei sind ¢ eine durch das
optische System eingefithrte Phasendifferenz und &,, £ die Frequenzen der sinusférmigen
Struktur des Objektes bzw. des Bildes. Allgemein wird dieser Vorgang im zweidimensionalen
Fall durch die Faltung (*) mit der Punktbildfunktion (PSF', engl.: Point Spread Function),

der Impulsantwort des optischen Systems, beschrieben [59]:
I'(z,y) = PSF(x,y) * I(z,y) (2.11)
Im Frequenzbereich ist dies durch eine Multiplikation
F{I'(,y)} = F{PSF(x,y) - I(z,y)} (2.12)

erfiillt, wobei F{} die Fourier-Transformation kennzeichnet. Die Fourier-Transformierte der
PSF(x,y) stellt die optische Ubertragungsfunktion OTF (£, n) (engl.: Optical Transfer Func-
tion) dar [60]:

F{PSF(z,y)} = OTF(£,n) = MTF(¢,n) - & PTFEN) (2.13)

Die Phasentibertragungsfunktion PTF (&, n) entspricht dabei der Phasendifferenz ¢ (&, n), die
die Ahnlichkeit der Abbildung (z.B. Verzeichnungen) beschreibt. Die Modulationsiibertra-
gungsfunktion MTF stellt die Ubertragung des Kontrastes verschiedener Raumfrequenzen
der Objektebene in die Bildebene dar und beschreibt die Gesamtheit der Abbildungsfeh-
ler. Sie spielt eine wichtige Rolle bei der Beurteilung bildgebender Systeme. Im sichtbaren
Spektralbereich kann beispielsweise durch die Abbildung einer Punktlichtquelle mit einer
hohen Vergrofserung die PSF' direkt gemessen und damit auch die MTF berechnet werden.
Eine andere Moglichkeit bietet die Kontrastmessungen von Sinusgittern mit unterschied-
lichen Raumfrequenzen in verschiedenen Richtungen oder die direkte Bestimmung {iber die
Gleichungen 2.12 und 2.13 bei der Abbildung eines bekannten Objektes (I(z,y)). Im Spek-
tralbereich der Rontgenstrahlung sind solche Methoden jedoch aufgrund fehlender Moglich-
keiten zur Herstellung geeigneter Testobjekte nicht geeignet. Hier kann der Verlauf der MTF
meist nur abgeschétzt werden, da bei der Berechnung iiber die Gleichungen 2.12 und 2.13 das
Objekt selbst nicht bekannt ist, oder nur mit Einschrédnkungen iiber andere mikroskopische
Verfahren (REM, TEM) bestimmt werden kann [61].

Uber den Betrag der zweidimensionalen Fouriertransformation der Bilddaten |F{I’(x,y)}|
kann von symmetrischen Proben (z.B. Kugeln) eine Aussage iiber mogliche Abbildungsfehler
getroffen werden. In diesem sogenannten Leistungsdichtespektrum (P.SD, engl.: Power Spec-

tral Density) finden sich die Anteile der im Bild vorhandenen Raumfrequenzen fiir bestimmte
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Richtungen wieder. Ein unsymmetrisches Erscheinungsbild der PSD zeigt demnach eine
richtungsgebundene Abhéngigkeit der MTF auf und deutet auf Koma oder Astigmatismus
hin.

Im vereinfachten eindimensionalen Fall ist die Bestimmung der M'TF iiber die LSF (engl.:
Line Spread Function) moglich. Dabei entspricht die LSF dem Integral der PSF' in einer
Raumrichtung und die MTF der Fourier-Transformierten der LSF:

o0
MTF(&) = F{LSF(x)} =F / PSF(x,y)dy (2.14)

— 00
Eine ideale Objektlinie (Spalt der Breite Null) ist jedoch nicht realisierbar. Daher wird
eine Objektkante herangezogen, die sich als Kantenbild ESF (engl.: Edge Spread Function)

darstellt. Aus dem Kantenbild wird durch Differenzieren das Linienbild berechnet:

LSF(z) = iESF(;I:) (2.15)
dz

Bei dieser Methode ist jedoch zu beachten, dass die LSF durch die Integralbildung (GI. 2.14)
eine spezielle Normierung auf die Gesamtintensitat erfahrt. Da sich die Intensitét iber das
gesamte Bildfeld jedoch experimentell nicht genau bestimmen lésst, muss die MTF nachtrig-
lich auf MTF;_g = 1 normiert werden. Damit die errechnete MT'F-Kurve aussagekraftig ist,
sollte diese Methode nur an Kantenbildern erfolgen, bei denen die Objektkante sehr scharf
ist und einen Kontrast nahe Eins aufweist. Im Bereich der Rontgenmikroskopie ist die Her-
stellung solcher Objekte in der notwendigen Qualitdt in Bezug auf die Schérfe und Rauheit
der Kante sehr schwierig [61].

2.5 Strahlenschaden

Die Photonenenergie von weicher Rontgenstrahlung ist bereits ausreichend hoch, um Atome
zu ionisieren. Dabei werden auch chemische Bindungen zerstort, was zu morphologischen
Veranderungen in biologischen Objekten fithren kann. Die vom Objekt absorbierte Dosis ist
hauptséchlich von dessen Dicke und der zu erreichenden raumlichen Auflésung abhingig. Fiir
ein ausreichendes Signal auf dem Detektor muss bei hoheren Aufldsungen dasselbe Signal
aus einem kleineren Volumen stammen. Dabei haben Modellberechnungen von Sayre et al.
gezeigt, dass die erforderliche Dosis umgekehrt proportional zur vierten Potenz der raum-
lichen Auflésung ist [62-64]. Die Strahlenbelastung bei einem Transmissionsmikroskop fiir
weiche Rontgenstrahlung liegt, je nach Auflésung, zwischen 10° Gy und 10® Gy. Dabei ent-
spricht 1 Gy der absorbierten Energiedosis von 1.J/kg. Bei tomographischen Verfahren ist der

Wert entsprechend grofser, da das Objekt aus verschiedenen Winkeln aufgenommen wird. Bei
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2 Mikroskopie mit weicher Réntgenstrahlung

einem Datensatz aus 100 Einzelaufnahmen kann die Dosis bis zu 10'° Gy betragen. Dagegen
zeigen natiirliche Zellen bereits bei einer Dosis von etwa 10* Gy strukturelle Verdnderun-
gen [65]. Es existieren zwei Ansétze, dieses Problem zu umgehen: Zum einen kénnen biolo-
gische Zellen chemisch fixiert und getrocknet werden. Zum anderen besteht die Moglichkeit
einer Kryo-Fixierung, bei der die Zellen mit Kiihlraten von mehreren 1000 K /s auf eine Tem-
peratur von unter 136 K schockgefroren werden [66]. Dabei entstehen kleinste Eiskristalle, die
sich im giinstigsten Falle jedoch nicht auf das rontgenmikroskopische Bild auswirken [67].
Chemisch fixierte Proben zeigen bis 10° Gy keine Verinderungen [68], wihrend schockge-
frorene Proben einer Dosis von 10!° Gy standhalten kénnen [65]. Weitere Alternativen zur
Verringerung der Dosis sind die Verwendung von Rastermikroskopen oder Phasenkontrast-

methoden, bei denen die Strahlenbelastung um etwa eine Grofenordnung geringer ausféllt.

16



3 Optische Elemente fiir weiche Rontgenstrahlung

Die Anforderungen an optische Elemente zur Strahlmanipulation sind je nach Wellenléngen-
bereich sehr unterschiedlich. Wie im sichtbaren Spektralbereich kénnen diffraktive und reflek-
tive Optiken fiir weiche Rontgenstrahlung verwendet werden, auf die in den folgenden Ka-

piteln eingegangen wird.

3.1 Reflektive Optiken

Grundsétzlich werden die optischen Eigenschaften von Materialien im Spektralbereich der
Rontgenstrahlung von denselben klassischen Grundgesetzen bestimmt, die auch fiir sichtbare
elektromagnetische Strahlung gelten. Dennoch konnen sich die resultierenden Effekte sehr
stark unterscheiden. Die Reflektivitit einer elektromagnetischen Welle an einer Grenzflache
zweier Materialien mit unterschiedlichen Brechzahlen ist durch die bekannten Fresnel’schen
Formeln gegeben. Im Spektralbereich des Wasserfensters liegt die Reflektivitat fiir die meis-
ten Materialien in der Gréfenordnung von 107 oder darunter. Daher sind klassische Spiegel

im senkrechten Einfall fiir diesen Spektralbereich nicht geeignet.

3.1.1 Spiegel im streifenden Einfall

Trifft eine elektromagnetische Welle von einem optisch dichteren Medium auf ein optisch
diinneres Medium, kommt es unter Einfallswinkeln kleiner als dem kritischen Winkel ¢,
zur Totalreflexion. Da im Spektralbereich der Rontgenstrahlung der Realteil der Brechzahl
von Materie kleiner als derjenige von Vakuum ist, tritt dieser Effekt beim Ubergang von
Vakuum in Materie auf. Unter Beriicksichtigung des Snellius’schen Brechungsgesetzes und

Vernachlassigung der Absorption kann der kritische Winkel zu
be = V26 (3.1)

berechnet werden [69]. Strahlung, die in einem kleineren Winkel als ¢, auf eine Oberfla-
che trifft, wird zu einem grofen Teil reflektiert. Konkav geformte Oberflaichen sind daher
besonders gut als fokussierende Elemente fiir Rontgenstrahlung geeignet. Einspiegelsysteme
unterliegen jedoch nicht zu vernachlassigenden Abbildungsfehlern wie Astigmatismus oder
Koma, wodurch sie in der Mikroskopie vorzugsweise als Kondensoroptiken verwendet werden.

Ansétze zur Verminderung der Aberrationen liefern mehrkomponentige Systeme, wie z.B.
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3 Optische Elemente fiir weiche Rontgenstrahlung

Kirkpatrick-Baez- oder Wolter-Systeme, die in der Regel jedoch nicht als hochauflosende

Objektive fiir die Mikroskopie geeignet und zudem schwierig zu justieren sind [20, 22|.

Durch die Wechselwirkung der Strahlung mit den oberen Atomschichten der Oberfliche
wird ein gewisser Strahlungsanteil absorbiert und gestreut. Dieser Effekt wird durch die
Oberflachenrauheit verstiarkt. Abbildung 3.1 veranschaulicht dies an der Reflektivitéit einer
Nickel-Oberflache fiir unterschiedliche Rauheitswerte bei einer Wellenldnge von A = 2,88 nm.
Nickel ist ein gut zu verarbeitendes Material, welches ein hohes Reflexionsvermogen aufweist
und als Oberflachen fiir Optiken im streifenden Einfall verwendet wird [70]. Je nach Material
und Herstellungsverfahren konnen Rauheitswerte (RMS!) von 3nm [71] bis unter 1nm [72]

flir Optiken im streifenden Einfall erreicht werden.
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Abbildung 3.1: Reflektivitat einer Nickel-Oberflache mit unterschiedlichen Rauheitswerten bei

einer Wellenlédnge von 2,88 nm, aufgetragen iiber dem Einfallswinkel [14].

In dieser Arbeit wird als Kondensor an der Entladungsquelle ein mit Gold bedampfter
rotationssymmetrischer Ellipsoid verwendet (vgl. Abschnitt 5.1.2). Dieser Kollektor wurde
urspriinglich fir EUV-Strahlung eingesetzt. In diesem Spektralbereich bietet Gold hoéhere
Reflektivitdten als Nickel. Der Einfallswinkel liegt zwischen 1,72° und 1,86 °, wodurch sich
bei Annahme einer glatten Oberfliache fiir eine Wellenldnge von 2,88 nm Reflektivitdten im
Bereich von 66,8+1,1 % ergeben. Mit Nickel als reflektierende Fliache wére eine Steigerung
der Reflektivitat auf 85,840,5 % moglich.

3.1.2 Multilayer-Spiegel

Mittels eines Schichtsystems aus verschiedenen Materialien (engl.: Multilayer) kann die Re-
flektivitdt einer Oberflache deutlich gesteigert werden. Multilayer-Spiegel fiir den Spektral-
bereich der Rontgenstrahlung bestehen aus sich periodisch abwechselnden Materialien mit

niedriger und hoher Absorption. Dabei wird die Dicke einer solchen Doppelschicht (engl.:

'Root Mean Square, quadratisches Mittel der Rauheitswerte
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3.1 Reflektive Optiken

Bilayer) derart ausgewahlt, dass die an den einzelnen Bilayern reflektierten Wellen mitein-
ander konstruktiv interferieren. Die Bedingung fiir konstruktive Interferenz ist durch die

bekannte Bragg-Gleichung gegeben.

Durch die Uberlagerung der einzelnen Teilwellen aus N Perioden wird das Licht mit einer
Bandbreite von A/AX < N reflektiert. Multilayer-Spiegel konnen daher auch als Mono-
chromatoren eingesetzt werden. Die Auswahl geeigneter Materialien fiir die Herstellung von
Multilayer-Spiegeln mit hoher Reflektivitat hangt von mehreren Faktoren ab. Erweitert man
die Fresnel’schen Formeln um den komplexen Anteil der Brechzahlen, so gilt fiir kleine ¢

und S im senkrechten Einfall die Ndherung:

R @I i As—6i-5 wd AB= 5 -y (3.2)

Um die Reflektivitdt zu maximieren, miissen die Materialien also einen grofien Unterschied
in 6 und B aufweisen. Dabei sollte darauf geachtet werden, dass die Gesamtreflektivitit
nicht durch die Absorption in den Schichten mit einem hohen (3-Anteil beeintrichtigt wird.
Dariiber hinaus miissen auch mechanische, physikalische und chemische Bedingungen erfiillt
sein. Beispielsweise miissen die Materialien sehr glatte Oberflichen bilden kénnen und keine
chemische Bindung an den Grenzschichten eingehen oder ineinander diffundieren. Da die
Beriicksichtigung aller erforderlichen Parameter und die Herstellung solcher Schichten ein
komplexer Prozess ist, konnen die gemessenen Reflektivitdten stark von den theoretischen
Werten abweichen [73].

Multilayer-Spiegel haben gegeniiber Spiegeln im streifenden Einfall den Vorteil, dass sie
durch ihren gréferen Akzeptanzwinkel mehr Licht auffangen kénnen und einfacher zu justie-
ren sind. Daher sind sie als Kollektorspiegel fiir die EUV-Lithographie bei A = 13,5 nm oder
fiir die Labor-Rontgenmikroskopie im Wasserfenster sehr interessant. Wahrend im EUV-
Spektralbereich bei gekriimmten Substraten Reflektivitaten von bis zu 70 % erreicht werden
konnen [74, 75|, liegen die Werte im Wasserfenster bei nur einigen Prozent. Grund dafiir
ist die wesentlich kleinere Wellenlénge, wodurch die einzelnen Schichten sehr diinn und die
Anforderungen an die Rauheit und an die ideale Schichtdicke extrem hoch sind. Zudem
sollen diese Schichten homogen iiber eine moglichst groke Fléche verlaufen, was bei sphé-
rischen Substraten schwierig zu realisieren ist. Aktuell konnen mit einer Materialkombina-
tion aus Scandium und Chrom sphéarische Multilayer-Spiegel mit einer mittleren Reflektivi-
tat von 3% bei 3,37 nm, einer Wellenldnge aus dem Spektrum fiinfach ionisierten Kohlen-
stoffs, hergestellt werden. Als Kondensoren in der Réntgenmikroskopie an laserinduzierten
Laborquellen haben diese Optiken bereits Erfolge verzeichnen koénnen [76, 77|. Stand der
Technik ist eine mittlere Reflektivitat von 4,8 % fiir diese Arbeitswellenlange, was durch
sogannte Barriereschichten aus Kohlenstoff zwischen den beiden Materialien erreicht wird.
Zum einen werden dadurch die Grenzflichen geglidttet und zum anderen die Interdiffusion

in benachbarte Schichten minimiert [78]. Schichtsysteme aus Chrom und Vanadium sind
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3 Optische Elemente fiir weiche Rontgenstrahlung

vielversprechend fiir Wellenléngen von 2,4nm bis 2,7nm, Chrom und Titan fiir Wellen-
léingen im Bereich von 2,7nm bis 3,1 nm. Mit Barriereschichten aus Borcarbid kénnen bei
flachen Substraten Reflektivitdten von 5,2% bei 2,48 nm, einer Wellenlange aus dem Spek-
trum sechsfach ionisierten Stickstoffs, erreicht werden. Erste Versuche mit der Ubertragung
dieser Schichten auf sphérische Substrate zeigen eine mittlere Reflektivitat von 0,8 % [79].
Der Einsatz als Kondensorspiegel fiir ein Labormikroskop wird derzeit am MBI in Berlin
gepriift [80].

3.2 Diffraktive Optiken

Neben den bisher beschriebenen optischen Elementen, die auf Reflexion im streifenden Einfall
oder Reflexion an Multilayer-Schichten beruhen, stellen diffraktive Optiken eine weitere, vor
allem in der Rontgenmikroskopie bedeutende Klasse von Optiken dar. Sie konnen in Reflexion
oder Transmission betrieben werden und bieten so ein breites Anwendungsgebiet. Lineare
Beugungsgitter werden beispielsweise als Spektrographen oder auch als Monochromatoren
an Synchrotronstrahlquellen eingesetzt. Fiir die Rontgenmikroskopie eignen sich Fresnel’sche
Zonenplatten, welche hierbei als hochauflésende Objektive fiir die Abbildung von Objekten

oder auch als Kondensoren dienen kénnen [24, 81].

3.2.1 Gitter

Die grundlegende Funktionsweise einer diffraktiven Optik kann nach dem Huygen’schen
Prinzip verstanden werden, wonach jede Wellenfront zu einem spéteren Zeitpunkt berechnet
werden kann, wenn diese zu einem fritheren Zeitpunkt bekannt war. Jeder Punkt der Wel-
lenfront wird als ein Ausgangspunkt einer neuen Kugelwelle angesehen. Bringt man nun
ein periodisches Gitter in ein Wellenfeld, so interferiert das Licht der Einzelspalte mit-
einander und bildet im Fernfeld ein Interferenzmuster, welches durch das Kirchhoff sche
Beugungsintegral beschrieben werden kann [82]. Fiir den senkrechten Einfall ldsst sich die
Lage der Beugungsmaxima auf einem Schirm fiir verschiedene Beugungsordnungen m nach
der Fraunhofer-Ndiherung durch

A
Sinoy = ZL— lm € Z (3.3)

berechnen. Dabei entspricht d, der Gitterperiode und «, dem Beugungswinkel. Durch die
Wellenléngenabhéngigkeit eignen sich Gitter fiir die spektrale Zerlegung von EUV- und wei-
cher Rontgenstrahlung. Da ein Transmissionsgitter aufgrund der hohen Absorption in diesem
Spektralbereich in der Regel auf einer diinnen Folie oder freitragend in die Trégerfolie struk-
turiert wird, muss eine Blende vor dem Gitter platziert werden, um direktes Licht auf dem
Detektor zu vermeiden. Damit erweitert sich der Aufbau zu einer Lochkamera, die die Quelle
auf den Detektor abbildet.
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3.2 Diffraktive Optiken

Die beugungsbegrenzte spektrale Auflosung eines solchen Spektrographen ist durch die
Anzahl der ausgeleuchteten Gitterperioden N, und die verwendete Beugungsordnung m

gegeben:
A mN, bzw Adgif = A
Mg g ' diff = mNg

(3.4)

Fiir die Charakterisierung der in dieser Arbeit verwendeten Laborquellen wurde ein Trans-
missionsgitterspektrograph eingesetzt (vgl. auch Kapitel 4.4.1), dessen Funktionsprinzip in
Abbildung 3.2 dargestellt ist. Er setzt sich aus einem Transmissionsgitter mit einer Git-
terperiode von d, = 100nm und einem 50pm breiten und 1mm hohen Eintrittsspalt
zusammen. Das Gitter selbst besteht aus Nickel-Strukturen mit einer Dicke von 120 nm
(£10nm), die auf einer ca. 60nm dicken Silizium-Folie aufgebracht sind. Das Gitter ist
freitragend, was bedeutet, dass die Silizium-Folie ebenfalls strukturiert ist. Aus Stabili-
tatsgriinden befindet sich senkrecht zu dem Gitter eine Stiitzstegestruktur mit einer Git-
terkonstante von d, = 1,51um, welche ebenfalls Beugungsordnungen erzeugt. Mit einem
bekannten Detektorabstand b konnen die Beugungsordnungen der Stiitzstege damit fiir eine
Wellenlédngenkalibrierung herangezogen werden, ohne die weitaus hellere nullte Ordnung des
Hauptgitters auf den Detektor abbilden zu miissen, was bei der praktischen Anwendung

einen erheblichen Vorteil bietet.

Beugungsordnungen
des Hauptgitters
-1 9 +1
D, ST~ ﬁ Ly L/\Fﬂ_
o PSR LI
mi | E5< 00 1 13 p
of | 22 o
AR e
CCD-Chi
I ’ ’
LT AN
Detektorebene
Linienstrahlung

Spalt und
Gitter

Abbildung 3.2: Aufbau und Funktionsweise eines Spaltgitterspektrographen. Der vor dem Git-
ter positionierte Spalt wird von der Quelle ausgeleuchtet und auf einen Detektor abgebildet.
Im Fernfeld ist das Beugungsbild durch horizontale Ordnungen der Hauptgitterstruktur und in
vertikaler Richtung durch Beugungsordnungen der Stiitzstegestruktur charakterisiert [83, 84].
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3 Optische Elemente fiir weiche Rontgenstrahlung

Die maximal erreichbare spektrale Auflésung ist neben dem Beugungslimit durch den geo-
metrischen Aufbau begrenzt. Zwei benachbarte Wellenléngen kénnen nur dann voneinander
getrennt detektiert werden, wenn sich der Schattenwurf der Spaltbilder nicht iiberlagert.

Néherungsweise gilt fiir die geometrische Auflésung [83]:

d(E DZI! S D(I?
A)\geomza < +q >

3.5
Tl (35)
Hierbei ist D, die Breite des Eintrittsspaltes, g5 die Quellgrofe, g die Gegenstandsweite und
b die Bildweite. Das gesamte spektrale Auflésungsvermdogen ergibt sich aus der Kombination

der beiden Grenzen zu:

geom

A \?
~ (3.6)
Alges \/ ANZoom + AN

3.2.2 Zonenplatten

Fresnel’sche Zonenplatten sind kreisformig konzentrische Beugungsgitter, deren Gitter-
periode nach Gleichung 3.3 derart angepasst ist, dass die Beugungsordnungen m der
einzelnen Zonen konstruktiv auf einer optischen Achse in einem Abstand f,,, zur Zonen-
platte interferieren. Abbildung 3.3 veranschaulicht das Funktionsprinzip. Fiir die +1. Beu-
gungsordnung ist die Bedingung fiir konstruktive Interferenz erfiillt, wenn die Lénge des
Wellenzuges s, der n-ten Zone genau der Summe aus der Brennweite f; und dem n-ten

Vielfachen der halben Wellenlinge A entspricht?. Konstruktive Interferenz findet auch bei

Abbildung 3.3: Schematische Skizze einer Zonenplatte. Die einfallende Strahlung wird in die
verschiedenen Ordnungen gebeugt. Dabei wird der zerstreuende und fokussierende Charakter

einer Zonenplatte deutlich.

2Es wird die halbe Wellenléinge betrachtet, da sowohl die transparenten als auch die absorbierenden Zonen
separat gezahlt werden.

22



3.2 Diffraktive Optiken

mehrfachen Wegldangenunterschieden £m\/2 statt. Diese hoheren Ordnungen fiihren zu ent-
sprechenden Brennweiten von f,, = £ f1/m, wobei die negativen Werte auf die Eigenschaft
einer Zerstreuungslinse hindeuten. Zusétzlich existiert die nullte Beugungsordnung, die von
der Zonenplatte transmittiert wird. All diese Strahlen {iberlagern sich in der Bildebene. Wenn
dies nicht erwiinscht wird, miissen Blenden an den entsprechenden Stellen im Aufbau vorge-
sehen werden. Die Brennweite f,, der m-ten Beugungsordnung ergibt sich aus dem Radius
rp, der n-ten Zone und der Anzahl der Zonen N [16]:

r2 mN A

T lm € Z (3.7)

Fm = NN A

Der zweite Term (mNA/4) korrigiert die sphérische Aberration und kann fiir Zonenplatten
mit kleiner numerischer Apertur vernachlassigt werden. Bildet man die Differenz der beiden
duferen Zonen ry und ry_1 unter Beriicksichtigung der vereinfachten Form von Gleichung

3.7 fiir die +1. Beugungsordnung, so erhélt man fiir die &uferste Zonenbreite dry = ry/(2N).

Zonenplatten werden in der Rontgenmikroskopie als hochauflésende Objektive eingesetzt.

Eine Abbildung mit einer Zonenplatte folgt dem bekannten Abbildungsgesetz:

1 1 1

= (3.8)
Ein Objekt im Abstand g zur Zonenplatte mit der Brennweite f,,, wird im Abstand b in
die Bildebene mit einer Vergroferung von V = b/g abgebildet. Allgemein gilt nach dem
Rayleigh-Kriterium, dass die maximal erreichbare transversale Auflosung oRray1. durch die
verwendete Wellenldnge und die numerische Apertur des optischen Systems beschréankt ist
(vgl. Kapitel 2.4). Im Fall von kohédrenter Objektbeleuchtung gilt fiir das raumliche Auflé-

sungsvermogen einer Zonenplatte in der m-ten Beugungsordnung [16]:

B A A 1,22dr
Opayt. = 0,61 = 0,61 % ~

3.9
. - (3.9)

Neben dem Auflosungsvermogen stellt die Schéirfentiefe DOF' (engl.: Depth Of Focus)
einen wichtigen Parameter fiir die Abbildung dar. Wie die Auflésung ist diese mit der Wel-

lenlédnge und der numerischen Apertur verkniipft [85]:

B AN AN L 2(dry)?

Aufgrund der stark wellenldngenabhéngigen Brennweite muss eine hinreichende Mono-
chromasie der Strahlung fiir eine Abbildung ohne chromatische Aberration gegeben sein.
Um an der dufsersten Zone einen Phasenunterschied von weniger als 180 ° zu erhalten, ergibt
sich ein minimaler Wert fiir die erforderliche Monochromasie [73]:

A
A SN 11
5 2 m (3.11)
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3 Optische Elemente fiir weiche Rontgenstrahlung

Normalerweise benutzt man eine Zonenplatte in der ersten Beugungsordnung, da hier der
Beugungswirkungsgrad am gréfsten ist. Dieser beschreibt das Verhéltnis des in die m-te Beu-
gungsordnung gebeugten Intensitétsanteils I,,, zur einfallenden Gesamtintensitat I, und ldsst
sich mit Hilfe der Fourieranalyse des Zonenplattenprofils berechnen. Fiir eine Zonenplatte
mit dem Strich /Periode-Verhéltnis L der Zonenhohe r und einem rechteckigen Profil ergibt
sich (86, 87]:

I,  sin®(Lmm)

=7 = ()2 1+ e 4m0/A _ 9e72781/A cos(2m81 /M) | (3.12)
0 mm

BWGyp(N)

Bei opakem Zonenmaterial und einem Strich/Periode-Verhéltnis L =1 resultiert daraus ein
Beugungswirkungsgrad von ungefahr 10 %. Dieser Wert kann enorm gesteigert werden, wenn
die absorbierenden Zonen aus einem phasenschiebenden Material bestehen, welches eine
geringe Absorption aufweist. Im Idealfall wird die Phase um ein ganzzahliges Vielfaches von
7 geschoben, wodurch sich die Beugungseffizienz auf 40 % erhoht. Da die meisten Mate-
rialien im EUV- und weichen Réntgen-Spektralbereich immer einen absorbierenden Anteil
aufweisen, ist bei einem gilinstigen Verhéltnis zwischen Absorption und Phasenschiebung von
B/6 = 0,05 die Effizienz auf maximal 34 % reduziert [73].

Mit Hilfe von Gleichung 3.12 kann eine Auswahl geeigneter Materialien getroffen werden,
wobei der Herstellungsprozess und die Langzeitstabilitdt die Auswahl weiter einschréanken.
Im Spektralbereich der weichen Réntgenstrahlung bieten Gold, Germanium und Nickel die
héchsten Effizienzen fiir die erste Beugungsordnung. Auf Basis einer elektrodynamischen Be-
schreibung lassen sich unter Zuhilfenahme der Theorie gekoppelter Wellen Zonenstrukturen
mit Aspektverhéltnissen > 10:1 berechnen, mit denen sich der Wirkungsgrad in den héheren
Ordnungen verbessern lasst [88, 89]. Der Vorteil darin liegt in der gréferen numerischen
Apertur, die eine héhere raumliche Auflésung ermoglicht (vgl. Gleichung 3.9). Weiterhin
kann bei Verwendung als Kondensor in der Labor-Rontgenmikroskopie ein wesentlich gro-
ferer Raumwinkel aufgefangen werden. Nachteilig ist jedoch der verkiirzte Abstand zum
Plasma, wodurch die Zonenplatte starker durch das Plasma beansprucht wird. Abschnitt 3.3

befasst sich ndher mit diesem Sachverhalt.

Der Herstellungsprozess einer Zonenplatte hat seinen Ursprung in der Halbleiter-Industrie.
Mittels Elektronenstrahllithographie wird das Zonenplattenmuster in einen Elektronen-
resist geschrieben, durch reaktives lonenétzen in darunterliegendes Material {ibertragen und
schlieflich die so entstandenen Liicken durch einen galvanischen Prozess mit Nickel auf-
gefiillt [90]. Heutzutage konnen Zonenplatten mit einer dufersten Zonenbreite von 15nm
hergestellt werden [47]. Die in dieser Arbeit verwendeten Zonenplatten werden in den Kapi-
teln 5.1.1 und 5.3 beschrieben.
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Off-Axis-Reflexionszonenplatte

Eine Off-Axis-Reflexionszonenplatte (ORZ) vereint die reflektiven Eigenschaften im strei-
fenden Einfall mit den abbildenden Eigenschaften einer Zonenplatte. Abbildung 3.4 veran-
schaulicht das Funktionsprinzip und zeigt beispielhaft den Ausschnitt einer ORZ-Struktur.
Die Oberflache der Reflexionsoptik besteht aus nicht-konzentrischen Ellipsenabschnitten, die
in Projektion von der Quelle aus gesehen den dufieren Teil einer Zonenplatte ergeben und das
Zonenplattenabbildungsgesetz erfiillen. Demnach bildet die ORZ die Quelle auf den Detek-
tor ab. Aufgrund der wellenldngenabhéngigen Brennweite ist die Abbildungsgleichung (3.8)
immer nur fiir eine Wellenldnge A, erfiillt. Andere Wellenléngen A, > A\, > A, sind auf der

optischen Achse rdumlich voneinander getrennt und erscheinen defokussiert im Bild.

Substratebene ORZ

/

Quelle /
optische Achse

),

Prinzip der ORZ-Struktur

Detektorebene

Fokus bei A,

Abbildung 3.4: Funktionsweise einer Off-Axis-Reflexionszonenplatte. Die nicht-konzentrische
Zonenplattenstruktur bildet die Quelle bei der Wellenldnge A, auf den Detektor ab. Die
Fokalebenen der Wellenldngen A; und Ay liegen vor bzw. hinter der Detektorebene [91].

Der Vorteil einer solchen Optik ist die Abbildung der Quelle bei gleichzeitiger spektraler
Zerlegung. Prinzipiell ist es so moglich, die spektralen Eigenschaften und die Quellgrofse,
also die Brillanz der Quelle (vgl. Kapitel 4.4), fiir eine Wellenldnge zu bestimmen [92]. Bei
genauerer Betrachtung der Zonenstruktur ist zu erkennen, dass die Gitterkonstante nur sehr
schwach variiert. Demnach kann die ORZ nadherungsweise als lineares Reflexionsgitter mit

einer mittleren Gitterkonstante d betrachtet werden:
mA
cosa — cosf3 = = m € Z (3.13)

Hierbei sind « und § die Einfalls- bzw. Beugungswinkel, die zur Substratebene angegeben

werden. Der Einfallswinkel betrégt nur wenige Grad, wodurch zahlreiche Gitterstrukturen
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3 Optische Elemente fiir weiche Rontgenstrahlung

beleuchtet werden. Die spektrale Auflésung ist daher in der Regel nicht durch Beugung
begrenzt, sondern durch die Grofse des Quellbildes in spektraler Richtung B,;. Mit dem
Abstand zur Detektorebene b ergibt sie sich zu:

Adgeom = Efsinﬁ (3.14)

Hierbei ist jedoch zu beachten, dass dies nur fiir eine Wellenlénge erfiillt ist. Konstruktionsbe-
dingt kommt es fiir nicht-axiale Strahlen sowie bei einer Dejustierung zu Abbildungsfehlern,

die die Bildgrofse und damit auch die spektrale Auflésung limitieren.

Raytracing-Berechnungen haben gezeigt, dass die Abbildungseigenschaften einer ORZ
stark von der verwendeten Beugungsordnung abhéngen [84]|. Bei Quellgrofen von < 20 pm
ergibt sich fiir die -1. Beugungsordnung (« > f3) neben einer groferen Dispersion ein wesent-
lich groferer aufgefangener Raumwinkel bei gleichem spektralen Auflésungsvermogen wie
fir die +1. BO (a < ). Bei groferen Quellen kann jedoch nur in der +1. Beugungsord-
nung ein hohes Auflosungsvermogen erzielt werden. Fir die in Kapitel 4.4 dargestellten
Experimente zur Charakterisierung der Plasmaquellen wurde eine ORZ mit einer Brenn-
weite von fy, = 500mm in der -1. BO verwendet. Die Optik vereint zwei Gitterstrukturen
auf einem Substrat, die fiir die beiden Ly-a- und He-a-Emissionslinien von Stickstoff bei
Ay = 2,4779nm und A3 = 2,8787nm und einer Abbildungsvergréferung von V = 2 herge-
stellt worden sind. Der Einfallswinkel fiir beide Optiken betrégt o = 4°, der Beugungswin-
kel 8 = 1,5°[92]. Die ORZ-Strukturen wurden mit einem Mikrostrukturierungsverfahren auf
einem Glassubstrat hergestellt und zur Erhéhung des Beugungswirkungsgrades mit Nickel
bedampft. Die Flichen der Optiken betragen je 8 x 1 mm?, was fiir die -1. BO in Projektion
einer Fliche von ca. 0,56 x 1 mm? entspricht. Im Vergleich zu dem Transmissionsgitter ist
die optische Fliche damit um einen Faktor von zehn gréfer. Die mittlere Gitterkonstante d
betragt 1,184 pm fiir 2,4779 nm Wellenldnge bzw. 1,375 nm fiir A = 2,8787 nm, woraus sich
bei Annahme einer Quellgrofe von 20 pm, einer Pixelgrofe von 20 pm des Detektors unter
Voraussetzung einer fehlerfreien Abbildung eine spektrale Auflosung von A/Algeom = 3000
ergibt.

3.3 Optische Filter

Laborquellen fiir die Rontgenmikroskopie sind in der Regel Plasmaquellen, die neben der
erforderlichen weichen Rontgenstrahlung auch sichtbares Licht und unerwiinschte EUV-
Strahlung emittieren. Im speziellen Fall einer LIP-Quelle ist eine effiziente Filterung des
um Grofenordnungen stiarkeren Laserlichtes zwingend erforderlich. Zu diesem Zweck werden
diinne Metallfolien mit einer Dicke von 100...400 nm eingesetzt. Fiir den weichen Rontgen-
Spektralbereich gut geeignete Materialien sind Aluminium, Vanadium und Titan. Abbil-

dung 3.5 zeigt die Transmissionskurven dieser Materialien im Wellenldngenbereich von
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3.3 Optische Filter

1,5...3 nm. Gleichzeitig ist ein Emissionsspektrum einer auf Stickstoff basierenden LIP-Quelle
sowie die Transmissionskurven von Siliziumnitrid und Polyimid dargestellt, welche als Sub-
strat flir transmittive Optiken und mikroskopische Proben verwendet werden. Ein Titan-
Filter ermoglicht die Transmission der He-ow Emissionslinie von Stickstoff bei gleichzeiti-
ger Absorption von energetisch hoher liegenden Emissionslinien. Im Falle einer elektrischen
Entladungsquelle kann die Strahlung damit monochromatisiert werden, da die energetisch
hoheren Ly- und He-Emissionslinien durch die im Vergleich zum LIP kéltere Plasmatempera-
tur schwécher ausgepragt sind und dadurch nahezu vollstdndig vom Titan-Filter absorbiert
werden (vgl. Kapitel 4.4.3 und 5.1.2).
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Abbildung 3.5: Transmissionskurven fiir Metallfilter aus Aluminium, Vanadium und Titan fiir
den Spektralbereich der weichen Rontgenstrahlung. Siliziumnitrid und Polyimid eignen sich
als Substrate fiir transmittive Optiken oder Proben. Weiterhin ist ein typisches Emissions-
spektrum einer Stickstoff-basierten LIP-Quelle dargestellt [14, 93].

Eine weitere wichtige Aufgabe von Filtern ist der Schutz der optischen Komponenten vor dem
sogenannten Debris. Bei einem LIP handelt es sich dabei um einen Partikelstrom (Atome,
Molekiile und Cluster), der durch Schockwellen und thermische Verdampfung beim Auftref-
fen des Laserstrahls auf das Targetmaterial entsteht. Elektrische Entladungsquellen emittie-
ren Debris hauptséchlich durch die Erosion der Elektroden [94]. Da die meisten Experimente
viel Licht erfordern, muss die erste optische Komponente eine hohe numerische Apertur auf-
weisen, womit das vor der Komponente installierte Filter entweder sehr groft und weit von der

Quelle entfernt ist oder sich nah am Plasma befindet und dafiir einen kleineren Durchmesser
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3 Optische Elemente fiir weiche Rontgenstrahlung

haben kann. Grofse Filter sind aufgrund ihrer erforderlichen Dicke mechanisch sehr instabil,
hingegen werden kleinere Filter, die sich ndher am Plasma befinden, stérker durch den Par-
tikelstrom belastet. Somit muss ein Kompromiss zwischen Grofe und Abstand zur Quelle

gefunden werden, um eine addquate Lebensdauer zu gewéhrleisten.

In der Labor-Réntgenmikroskopie ist gerade das Kondensorkonzept ein kritischer Punkt.
Bei Verwendung einer Zonenplatte ist diese durch ihre diinne Trégerfolie (50...100nm
Siliziumnitrid) besonders gefdhrdet. Zudem existieren Ansétze, Kondensorzonenplatten in
hoherer Beugungsordnung zu benutzen, da durch die grofsere numerische Apertur mehr Licht
aufgefangen werden kann [88]. Betrachtet man eine Kondensorzonenplatte mit einigen mm
Durchmesser und einer dufsersten Zonenbreite von 50 nm, ergeben sich nach Gleichungen 3.7
und 3.8 bei einer 1:1 Abbildung der Quelle in den héheren Beugungsordnungen Absténde zum
Plasma von weniger als 100 mm. Um die auf das Debris bezogene Standfestigkeit von Konden-
sorzonenplatten zu evaluieren, wurde eine 2x 2mm? grofe Siliziumnitrid-Membran in einem
Abstand von 150 mm zwei Stunden lang mit einem laserinduzierten Plasma bestrahlt. Der
Laser wurde mit einer Pulsenergie von 100 mJ bei einer Repetitionsrate von 100 Hz betrie-
ben. Néhere Informationen zum Aufbau und der Funktionsweise der verwendeten Quelle
sind in Kapitel 4.2 zu finden. Abbildung 3.6 zeigt den Versuchsaufbau und die Ergebnisse
des Experimentes. Schon bei einem Betrieb in einem Abstand von 150 mm zur Quelle ent-
stehen nach zwei Stunden Risse in der Membran. Dies wiirde eine Kondensoroptik aufgrund
der auftretenden Aberrationen bereits unbrauchbar machen. Bei einem Abstand von 100 mm

ist die Membran nach 20 Minuten zerstért. Die Verwendung eines schiitzenden Filters ist

daher zwingend erforderlich.

Abbildung 3.6: Versuchsaufbau fiir den Test einer 100 nm dicken Siliziumnitrid-Membran bei
direkter Bestrahlung durch ein LIP (links) und eine lichtmikroskopische Aufnahme (Mitte)
der Membran nach zweistiindigem Betrieb in einem Abstand von 150 mm zum Plasma. Die
Membran zeigt Risse durch den auftreffenden Partikelstrom (Debris). Rechts ist die Photo-
graphie einer zerstorten Membran nach 20 Minuten Betrieb in einem Abstand von 100 mm
zu sehen [95].

Inwieweit diinne Metallfolien als Debris-Schutz geeignet sind, wurde innerhalb einer Lang-
zeitstudie an der LIP-Quelle evaluiert. Aluminium- und Vanadium-Filter (Hersteller: Lebow)

mit einer Dicke von 200 nm und einem Durchmesser von 10 mm wurden in verschiedenen
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3.3 Optische Filter

Abstédnden zum Plasma getestet. Die Experimente fanden in mehreren Etappen statt.
Es konnten insgesamt drei Filter simultan untersucht werden. Diese sind vor je einem
Kamerasystem in verschiedenen Abstinden zur Plasmaquelle montiert. Uber einen vierfach
Video-Multiplexer werden die Filter wahrend der Versuche gleichzeitig iiber einen Monitor
betrachtet bzw. fiir eine spétere Auswertung iiber eine Video-Karte im Computer aufge-
zeichnet. Parallel dazu ist ein Kamerasystem zur Beobachtung des Fliissigkeitsstrahls und
der Quellemission (vgl. Abbildung 4.4, S.46) an den Multiplexer angeschlossen. So kénnen
Locher bzw. Pinholes, die durch Instabilititen der Quelle verursacht worden sind, identi-
fiziert werden. Fiir jeden Filtertyp wurden zunéchst Versuche mit Absténden von 200 mm,
141 mm und 100 mm zur Quelle durchgefiihrt. Nach 25 h Laufzeit wurden die Filter licht- und
elektronenmikroskopisch untersucht und mittels EDX? analysiert. Danach wurden sie erneut
mit Abstdnden von 70 mm, 50 mm und 35 mm eingesetzt. Die Abstufungen entsprechen je
einer Verdopplung der Intensitit mit kiirzer werdendem Abstand. Dabei konnte festgestellt
werden, dass beide Filtertypen nach 25h Betrieb und Abstinden zwischen 100 mm und
200 mm nur eine geringfiigige Erh6hung der Pinhole Anzahl aufweisen. Abbildung 3.7 zeigt
Kamerabilder der Filtertests nach wiederholtem Betrieb bei kiirzeren Absténden. Hier lassen
sich bereits bei einem Abstand von 70 mm teils starke Degradierungen erkennen. In einem
Abstand von 50 mm ist das Filtermaterial vollstdndig perforiert, bei 35 mm ist das Filter
zerstort. Vergleichstests mit Vanadium haben gezeigt, dass diese widerstandsfahiger sind.

Grofere Defekte bzw. Perforationen treten erst bei lingeren Laufzeiten auf.

Aluminium, 35 mm, 18h Aluminium, 50 mm, 18h Aluminium, 70 mm, 18h

Abbildung 3.7: Kamerabilder der Filtertests mit Angabe der Abstdnde zum Plasma und

den entsprechenden Laufzeiten. Vanadium zeigt eine grofere Widerstandsfahigkeit gegeniiber

Debris als Aluminium [95].

3Energy Dispersive X-Ray Spectroscopy, energiedispersive Réntgenspektroskopie
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3 Optische Elemente fiir weiche Rontgenstrahlung

Inwieweit das Debris durch ein Filter zuverlassig abgeschirmt werden kann, ist aus diesen
Experimenten schwierig zu ermitteln. Unter Umstianden kénnen Partikel, die bereits eine
Metallfolie iiberwunden haben, noch einen ausreichenden Impuls besitzen, um die Optik
zu gefdhrden. In jedem Fall sind Abstédnde von weniger als 70mm zu vermeiden. Hier ist
fiir einen zuverléssigen Schutz eventuell der Einsatz von zwei Filtern denkbar. Teilchen,
die durch die erste Filter-Folie gelangen, konnen von der zweiten Folie geblockt werden.
Ob die verminderte Transmission der Filter durch den groferen Raumwinkel ausgeglichen
werden kann, ist jedoch fragwiirdig. In jedem Fall ist das Risiko einer Zerstorung der Optik
bei diesen Abstédnden hoher. Fiir einen sicheren Betrieb von mehreren zehn Stunden sind
Absténde iiber 100 mm empfehlenswert. Zudem wird der Streulichtanteil durch Locher bzw.
kleine Pinholes in der Folie bei geringeren Abstdnden schon nach einigen Stunden zu groft

fiir eine mikroskopische Anwendung.

Zusétzlich wurde ein Dauertest mit einem Aluminium-Filter bei einem Abstand von
200mm durchgefiihrt. Abbildung 3.8 zeigt eine Photographie und eine REM-Aufnahme
des Filters nach iiber 100 Stunden Dauerbetrieb. In der REM-Aufnahme sind sehr kleine
Pinholes mit einem Durchmesser von < 1pm zu erkennen. Wie es scheint, werden gro-
fsere Partikel (> 1pm) zuverldssig vom Filter geblockt, die sich dann auf diesem ablagern.
Eine EDX-Analyse der Partikel fiihrt zu der Erkenntnis, dass es sich dabei um Aluminium,
Natriumchlorid, Silizium und Anteile von Edelstahl handelt. Dem Anschein nach hat das
vom Plasma emittierte Debris einen sehr hohen Impuls, sodass Material von nah am Plasma
befindlichen Teilen herausgeschleudert wird (Sputter-Effekt) und sich dann als Partikel auf
dem Filter niederschligt. Abbildung 4.4 (S.46) zeigt die Abstandsverhéltnisse des Aufbaus.
Die Entfernung zwischen Plasma und Diise betriagt nur etwa 2...3 mm. Demnach stammt das
Silizium aller Wahrscheinlichkeit nach von der Diise (Glaskapillare), der Edelstahl von der

Befestigungsmutter der Diise und das Aluminium von der differentiellen Pumpstrecke. Das

Abbildung 3.8: Aluminium-Filter mit einer Dicke von 200 nm nach iiber 100 Stunden Bestrah-
lung durch ein Stickstoff-LIP bei einem Abstand von 200 mm (links) und eine REM-Aufnahme
(rechts) bei 8400-facher Vergroferung und 30kV Beschleunigungsspannung [95].
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Vorhandensein von Natriumchlorid ist durch den Herstellungsprozess des Filters zu erklaren.
Es wird dabei iiblicherweise zunéchst Salz (Natriumchlorid, o.4.) auf ein Substrat aufge-
dampft. Danach folgt das Aufbringen der Metallschicht. So kann die Filterfolie in einem
Wasserbad vom Substrat getrennt werden. Durch die Oberflichenspannung des Wassers
schwimmt diese auf der Oberfliche und wird dann mit einem Ring ,abgeschopft®. Der
Sputter-Effekt konnte durch eine Vergroferung der Abstdnde minimiert werden. Leider ist
dies aus Stabilitatsgriinden des Fliissigkeitsstrahls nicht moglich (vgl. Kapitel 4.2.2). Wei-
tere Informationen zu den hier vorgestellten Versuchsreihen sind in [95] zu finden. Da diese
Ergebnisse zu Beginn der Arbeit noch nicht vorlagen, wurden fiir séimtliche Experimente an

der LIP-Quelle Aluminium-Filter eingesetzt.

3.4 Detektoren

In der Durchlicht-Rontgenmikroskopie werden fiir die Aufnahme eines Bildes zweidimen-
sionale Detektoren bendtigt. Bis zum Anfang der 90er-Jahre wurden dafiir in der Regel
photographische Materialien, d.h. spezielle Photoplatten oder lichtempfindliche Emulsionen,
eingesetzt. Den Vorteilen solcher Platten, ndmlich ein nahezu beliebig grofies Aufnahmefeld
bei einem sehr guten rdumlichen Auflésungsvermogen, stellt sich eine Reihe von Nachtei-
len entgegen. Die Schwérzungskurve zeigt einen stark nichtlinearen Verlauf, der sich zudem
noch schlecht reproduzieren lasst, sodass radiometrische Messungen, wie beispielsweise die
Transmissionsbestimmung von Objektdetails, nicht méglich sind. Zudem muss die Photo-
platte nach der erfolgten Belichtung nasschemisch entwickelt werden. Fiir ein Rontgenmi-
kroskop bedeutet dies einen erheblichen Arbeitsaufwand, da hierfir die Vakuumkammer, in
der sich die Photoplatte befindet, beliiftet werden muss und die Aufnahme erst nach erfolg-
ter Entwicklung begutachtet werden kann [96]. Heutzutage haben sich Halbleiterdetektoren
fir die Anwendung mit EUV- und weicher Roéntgenstrahlung durchgesetzt. Die einfachste
Form solcher Detektoren sind Photodioden, bei denen durch Lichteinfall eine Ladungstren-
nung induziert wird und somit ein Photostrom gemessen werden kann. Mit ihrer Hilfe ist
es moglich, die Intensitdt von Rontgenstrahlung zeitaufgelost zu messen. Aufgrund ihrer
Linearitdt und Strahlenbesténdigkeit sind sie besonders fiir Absolutmessungen von Pho-
tonenzahlen geeignet (vgl. Kapitel 4.4.1). Zeitlich integrierende Halbleiterdetektoren, wie
z.B. CCD-Chips (engl.: Charge-Coupled Device), bieten zudem die Moglichkeit, zweidimen-
sionale Intensitétsverteilungen aufzunehmen. Die Funktionsweise dhnelt einer Photodiode,
mit dem Unterschied, dass der Chip aus mehreren Zellen, sogenannten Pizeln, besteht, die
durch Potentialtopfe die entstehenden Photoelektronen einfangen und spéter durch Schieben
der Ladung an einen einkanaligen Ausgangsverstirker ausgelesen werden kénnen. Wichtige
Eigenschaften eines Detektorsystems sind Dynamik, Linearitdt, Empfindlichkeit, Eigenrau-

schen und Quanteneflizienz, deren Zusammenhénge im Folgenden erlautert werden.
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Photodioden und CCD-Detektoren bestehen typischerweise aus dotiertem Silizium. Im
sichtbaren Spektralbereich betrégt die Bandliicke zur Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares
1,1eV. Bei Photonenenergien oberhalb von ca. 10eV existiert jedoch vielmehr ein Energie-
mittelwert von Egy, = 3,7¢V, der aus Stofionisation der Photoelektronen mit sekundéren
Elektronen und damit verbundenen phononischen Beitrégen resultiert [96]. Fiir einen idealen
Detektor im Spektralbereich der EUV- und weichen Réntgenstrahlung erhdlt man demnach

eine mittlere Zahl von Elektronen pro absorbiertem Photon von:

Ep,  hv
Ea, 3,7¢V

Nmax =

(3.15)

Dabei ist h das Planck’sche Wirkungsquantum und v die Frequenz der Lichtwelle. Da nicht
alle entstehenden Elektronen nachgewiesen werden kénnen, ergibt sich daraus eine energie-
bezogene Quantenausbeute 7, die sich aus dem Verhéltnis der gemessenen Elektronen nge:

pro Photon und der idealen Elektronenzahl n,,,; zusammensetzt:

Ndet 3, 7€V nget

(3.16)

Nomaz hv

Die Anzahl der gemessenen Elektronen nge; ist demnach die Konversionsrate des Detektors
und wird daher oft als Quantum Yield (QY) bezeichnet, da sie die Umwandlung der Photonen
in Elektronen beschreibt (|[QY]= e~ /Photon).

Allgemein bezeichnet die Dynamik eines Systems den Quotienten aus dem Maximalsignal
Smaez und dem Systemrauschen o,y,. Fiir das in dieser Arbeit verwendete CCD-System ist
das Systemrauschen bei kurzen Belichtungszeiten hauptséchlich durch das Ausleserauschen
gegeben und betrégt je nach Auslesefrequenz zwischen 5 und 10 Elektronen [97]. Ein Photon
mit einer Wellenlédnge von 2,48 nm (hv = 500€V) erzeugt bereits 135 Elektronen, womit die

Dynamik D, des Detektors durch das Signal eines einzelnen Photons bestimmt ist [96]:

Smax Smaz
D, = = 3.17
¢ Ndet QY ( )

Mit der Dynamik ist auch ein maximaler Wert fiir das Signal-Rausch-Verhéltnis SNR
(engl.: Signal-to-Noise-Ratio) gegeben. Fiir eine zeitlich Poisson-verteilte Strahlungsemission
einer Quelle entspricht das Rauschen der Quadratwurzel der Zahl der emittierten Photonen

Npy, (Shot-Noise). Konsequenterweise gilt auch fiir das SNR eines Detektors:

SNRge: = /Dy (3.18)

Die Dynamik sowie das SNR des Detektors konnen kiinstlich erhéht werden, wenn meh-
rere Aufnahmen desselben Objekts angefertigt und im Computer aufsummiert werden. Das

Signal-Rausch-Verhéltnis der Quelle und des Detektors stehen mit der Quanteneffizienz
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DQE (engl.: Detective Quantum Efficiency) in folgendem Zusammenhang:

N 2 D
SN Rer > =24 < (3.19)

DQFE = =
Q <SNRQuelle NPh

Demnach gibt die DQFE an, wie viele auf den Detektor treffende Photonen in ein elektri-
sches Signal umgewandelt werden. Dabei fliellen sowohl das Rauschen der Quelle als auch
das Figenrauschen des Detektors mit ein. Ist die DQE gleich eins, entspricht das Signal-
rauschen dem Photonenrauschen [96]. Eine weitere Quelle fiir das Detektorrauschen ist der
sogenannte Dunkelstrom. Durch thermische Effekte in der lichtempfindlichen Schicht kénnen
auch ohne Lichteinfall freie Elektronen erzeugt werden. Dieser Effekt ist stark von der Tempe-
ratur abhéngig und proportional zur Belichtungszeit. Daher werden Detektoren meist mittels
thermoelektrischer Elemente oder mit fliissigem Stickstoff gekiihlt, um den Dunkelstrom zu
reduzieren. Dabei fiihrt eine Reduzierung der Temperatur um 6 K zu einer Halbierung des
Dunkelstroms [98|.

3.4.1 Ortsauflosende Detektoren

CCD-Kameras fiir den sichtbaren Spektralbereich sind sowohl in der Wissenschaft als auch
im Alltag weit verbreitet. Fiir weiche Rontgenstrahlung sind sie jedoch in der iiblichen Bau-
form nicht einsetzbar. Der Grund dafiir liegt in einer isolierenden SiOo-Schicht, durch die die
Belichtung erfolgen muss. Aufgrund der hohen Absorption von weicher Réntgenstrahlung in
dieser Schicht wére die Empfindlichkeit des CCD-Chips stark vermindert. Zudem erzeugen
die absorbierten Photonen Elektron-Loch-Paare, die durch schnell erfolgende Ladungstren-
nung zu Strahlenschiden und damit zu einer Manipulation der Potentialtépfe fithren. Aus
diesem Grund werden CCD-Chips fiir den Spektralbereich der Rontgenstrahlung riicksei-
tig belichtet. Da das Halbleitermaterial nicht vollstdndig depletiert ist, muss der Chip von
der Riickseite aus auf 10...20 pm gediinnt werden, um eine hohe Empfindlichkeit zu erhal-
ten [96]. Abbildung 3.9 veranschaulicht den Unterschied zwischen einem frontseitigen und
einem riickseitig gediinnten CCD-Chip. Fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente
wurde eine Princeton Instruments Kamera (PI-SX:1300) eingesetzt [97]. Sie zeichnet sich
durch eine hohe Linearitit von iiber 98 % und einen hohen Dynamikbereich aus. Der CCD-
Chip ist riickseitig gediinnt und verfiigt iiber eine Pixelmatrix von 1340 x 1300 quadratischen
Elementen. Ein Pixel hat eine Grofe von 20x 20 pm? und kann ca. 3-10° Elektronen spei-
chern, was bei einer Wellenlange von 2,48 nm unter Beriicksichtigung des in Kapitel 4.4.1
bestimmten Quantum Yields von QY = 115e¢~/Ph etwa 2610 Photonen entspricht. Zur
Reduzierung des Dunkelsignals und des Ausleserauschens kann der Chip mittels thermo-
elektrischer Kiihlung auf -50 °C gekiihlt werden. Um ein Ausfrieren der Luftfeuchtigkeit auf
dem Chip zu verhindern, kann die Kamera nur unter Vakuumbedingungen gekiihlt betrie-
ben werden. Generell eignen sich riickseitig gediinnte CCDs fiir den Spektralbereich von
1...30 nm.
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Abbildung 3.9: Funktionsprinzip eines (a) frontseitig belichteten und (b) riickseitig belichteten,
gediinnten CCD-Chips [96].

3.4.2 Zeitauflosende Detektoren

Als zeitauflésende Detektoren werden im sichtbaren Spektralbereich meist Photodioden ver-
wendet. Wie CCD-Chips bestehen sie aus einem Halbleitermaterial und lassen sich auch
fiir den Spektralbereich der Rontgenstrahlung einsetzen, sofern das Fenster bzw. die Isola-
tionsschicht entfernt wird. Die Photoabsorption findet in der Grenzschicht der Halbleiter-
materialien statt, wobei die erzeugten Ladungen im Vergleich zu einem CCD-Chip nicht
gespeichert werden. Eine Photodiode erzeugt daher einen elektrischen Strom, der von einer
externen Schaltung, beispielsweise einem Transimpedanz-Verstérker, in eine einfach zu mes-
sende Spannung umgewandelt und verstarkt werden muss. Durch ihre hohe Linearitdt und
Strahlenbesténdigkeit eignen sich Photodioden auch als Eichnormal fiir die Vermessung von
Strahlungsquellen. Kapitel 4.4.1 beschreibt Experimente, mit deren Hilfe eine von der PTB
(Physikalisch-Technische Bundesanstalt) geeichten Photodiode dafiir verwendet wurde, einen
Spalt-Gitter-Spektrographen zu kalibrieren. Ein weiterer Verwendungszweck im Rahmen
dieser Arbeit ist die Echtzeit-Kontrolle der am laserinduzierten Plasma entstehenden Ront-
genemission. Durch thermische Einfliisse oder Instabilitéten des Fliissigkeitsstrahls muss die
Laserfokussierung regelméfig kontrolliert und optimiert werden (vgl. Kapitel 4.2.2). Um zu
verhindern, dass sichtbare Strahlung auf die Photodiode gelangt, wird eine diinne Metallfo-
lie als Spektral-Filter verwendet (vgl. Abschnitt 3.3). Unter Zuhilfenahme eines Oszilloskops
kann das Diodensignal dargestellt werden. Dieses ist zwar iiber die Strahlung aller vom Filter
transmittierten Wellenldngen integriert, liefert aber dennoch einen guten Anhaltspunkt fiir

die Optimierung der Laserfokussierung.
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4 Laborquellen fiir die Rontgenmikroskopie

Erste rontgenmikroskopische Aufnahmen wurden in den 70er-Jahren am Elektronensynchro-
tron DESY angefertigt [24]. In einem Synchrotron werden Elektronen auf nahezu Licht-
geschwindigkeit beschleunigt und mit Hilfe von Magnetfeldern durch einen Speicherring
gelenkt. Bei der Ablenkung der relativistischen Elektronen an den Magneten entsteht charak-
teristische Synchrotronstrahlung, die hinsichtlich Brillanz, Intensitdt, Wellenldngen- und
Leistungsskalierung ein konkurrenzloses Strahlungsnormal darstellt [16, 99]. Der Energie-
aufwand und die laufenden Kosten einer solchen Anlage sind jedoch extrem hoch. Experi-
mentierpldtze stehen nur begrenzt zur Verfiigung und sind daher stark nachgefragt. Eine
Alternative bieten Laborquellen, wie laserinduzierte Plasmaquellen, elektrische Entladungs-
quellen oder Hohe-Harmonische Quellen, deren Brillanz im Vergleich zu Synchrotronstrahl-
quellen zwar wesentlich geringer ist, die aber dennoch Erfolge im Anwendungsbereich der

Rontgenmikroskopie aufzeigen kénnen [10, 43, 77, 100, 101].

In diesem Kapitel werden zwei verschiedene Labor-Plasmaquellen vorgestellt. Nach einer
Einfiihrung in die theoretischen Grundlagen von Plasmen wird deren Aufbau néher beschrie-
ben. Danach folgt die Darstellung der experimentell bestimmten charakteristischen Eigen-

schaften.

4.1 Theoretische Grundlagen zur Plasmaphysik

Der Begriff Plasma bezeichnet in der Physik ein nach auflen elektrisch neutrales makrosko-
pisches Vielteilchensystem mit freien Ladungstragern (Elektronen und Ionen). Mikroskopisch
lasst es sich durch die verschiedenen elektromagnetischen Wechselwirkungsprozesse der Teil-
chen untereinander oder in Interaktion mit &ufieren elektromagnetischen Feldern beschrei-
ben [102]. Diese spielen insbesondere bei der Erzeugung eines laserinduzierten Plasmas eine
bedeutende Rolle. Fiir die Veranschaulichung und Simulation der komplexen Prozesse inner-
halb eines Plasmas existieren verschiedene theoretische Modelle: Eine mikroskopische Be-
schreibung, welche jedes Teilchen einzeln betrachtet; ein Bewegungsmodell, welches von
Geschwindigkeitsverteilungen ausgeht und ein Fliissigkeitsmodell, welches Parameter wie
Druck, Dichte und Temperatur verwendet, um ein Plasma zu beschreiben. Allgemeine Grund-
lagen zu den Eigenschaften und der Erzeugung von Plasmen sind in der Literatur zu fin-

den [16, 102, 103], auf die in den folgenden Abschnitten eingegangen wird.
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4 Laborquellen fiir die R6ntgenmikroskopie

4.1.1 Plasmaerzeugung und elementare Plasmaparameter

Um ein Plasma zu erzeugen, muss einem Medium Energie zugefiihrt werden, damit die Atome
oder Molekiile ionisiert werden. Bei den betrachteten Plasmaquellen geschieht dies zum einen
durch intensive Laserstrahlung oder zum anderen durch eine elektrische Entladung. Durch die
vorhandene Ladungstrennung und die hohe Dichte innerhalb eines Plasmas spielt die Debye-
Lénge eine wichtige Rolle. Sie bezeichnet den charakteristischen Abstand, nach welchem das
elektrische Potential eines Teilchens in einem Gemisch aus Ladungstragern unterschiedlicher
Polaritdt auf 1/e abgefallen ist. Bei Betrachtung von Grofenskalen kleiner als die Debye-
Linge ist demnach eine mikroskopische Beriicksichtigung der einzelnen Teilchen sinnvoll,
wahrend bei grofieren Wegléngen die einzelnen Ladungstréger von benachbarten Ladungen
abgeschirmt werden und somit kollektive Phéanomene wie akustische Wellen der ITonen und
Elektronen fiir die Beschreibung eines Plasmas zweckmébiger sind. Die Debye-Linge ist
neben Naturkonstanten von der Temperatur der Elektronen 7,' und der Elektronendichte
n. abhéngig und berechnet sich zu [16]:
eokpTe

Ad = 4.1
d = (4.1)

Dabei ist kg die Boltzmann-Konstante, e die Elementarladung und ¢, die Dielektrizitétszahl.

Der Startpunkt bei der Erzeugung eines laserinduzierten Plasmas ist die Ionisation der
Atome oder Molekiile durch die Wechselwirkung von Laserstrahlung mit einem Targetmate-
rial. Dabei wird dieser Ionisationsprozess durch zwei unterschiedliche physikalische Modelle
beschrieben. Zum einen werden die Atome durch die gleichzeitige Absorption von mehreren
Photonen ionisiert, da die Energie eines einzelnen Photons im Allgemeinen nicht ausreicht.
Man spricht auch von der Multiphotonenionisation. Zum anderen wird die Potentialbarriere
des Coulombfeldes eines Atomkerns durch die Uberlagerung mit dem #ufieren elektrischen
Laserfeld so weit erniedrigt, dass vorher gebundene Zusténde frei werden oder die Wahr-
scheinlichkeit flir den Tunnelprozess eines Elektrons aus dem Potential wesentlich erhoéht
wird. In diesem Fall spricht man von der Tunnelionisation. Der Ubergang zwischen den

beiden Prozessen wird durch den Keldysh-Parameter

[ E , e’ E?
i 2U5 i Ur Amew? (4.2)

beschrieben [104]. Hierbei ist E; das Ionisierungspotential und Up das ponderomotive Poten-

tial, welches die zeitgemittelte kinetische Energie eines Elektrons im oszillierenden elek-
trischen Laserfeld beschreibt. Dabei ist m, die Masse des Elektrons, F, die elektrische Feld-
stiarke und w die Kreisfrequenz des Laserfeldes. Fiir v < 1 dominiert die Tunnelionisation,

wahrend fiir v > 1 die Multiphotonenionisation iiberwiegt.

!Die Temperatur wird in der Plasmaphysik iiblicherweise in eV angegeben: 1 eV/ks = 11604,5 K
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4.1 Theoretische Grundlagen zur Plasmaphysik

Neben diesen Ionisationsmodellen spielen die Ausbreitung des elektromagnetischen Laser-
feldes innerhalb des Plasmas und die damit verbundenen Wechselwirkungsprozesse mit den
Ionen und Elektronen eine wichtige Rolle. Durch die hohe Frequenz der Lichtwellen kénnen
die Ionen als unbeweglich betrachtet werden. Fiir die freien Elektronen sind die Stoflabsorp-
tion sowie der Effekt der inversem Bremsstrahlung entscheidend. Unter Beriicksichtigung
der Stokfrequenz v, ; zwischen den Elektronen und Ionen kann mit Hilfe des Newton’schen

Gesetzes F' = ma eine einfache Bewegungsgleichung der Elektronen aufgestellt werden [16]:

d
me& = —eFE —mVe Ve (4.3)
dt —————

Stofiterm

Hierbei ist ve die Geschwindigkeit der Elektronen und E der elektrische Feldvektor der
Lichtwelle.

Unter Vernachlassigung des Stofsterms ergibt sich mit Hilfe von Gleichung 4.3 und den
allgemein bekannten Mazwell-Gleichungen eine Wellengleichung fiir transversale elektromag-

netische Wellen in einem Plasma [16]
0? 2 _ 292
<8t2 +(Up—C \Y% )E(a:,t) :0, (44)

mit der Lichtgeschwindigkeit ¢ und der Plasmafrequenz

e2n,
_ 45
“p €EoMe (4.5)

die der natiirlichen Schwingungsfrequenz der Elektronen in einem Plasma entspricht. Fiir
eine ebene Welle der Form E(x,t) = E e "@t=k2) folot aus Gleichung 4.4 die Dispersions-
relation [16]:

w? = wg + k22 (4.6)
Diese unterscheidet sich von der Dispersionsrelation im Vakuum durch den Summanden wf).
Bei der Bedingung w = w,, wenn also die Lichtfrequenz der Plasmafrequenz entspricht, wird
die sogenannte kritische Dichte im Plasma erreicht. Kombiniert man die Gleichung fiir die
Dispersionsrelation mit der Gleichung 4.5 und 16st nach n. auf, ergibt sich fiir die kritische
Dichte [16]:

€oMew?

(4.7)

Nkrit = o2

Fiir die Bedingung w < w, wird der Wert k imaginér. Das bedeutet, dass die Lichtwelle
an einem Plasma mit der Elektronendichte ne > ng, (dberdichtes Plasma) total reflektiert

wird. Nur fiir w > w), kann sich die Welle im unterdichten Plasma mit n. < ng.;; ausbreiten.
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4 Laborquellen fiir die R6ntgenmikroskopie

Die Brechzahl eines solchen Plasmas errechnet sich aus Gleichung 4.6 zu:

W 2

Nplasma = <l> (48)

w

Berticksichtigt man den Stofiterm —meve ;ve aus Gleichung 4.3, so wird die Dispersions-
relation unter der Bedingung v, ; < w erweitert zu [16]:

w? = w2+ k2 - iw2@ (4.9)

P P :

Der Realteil entspricht der Dispersionsrelation ohne Beriicksichtigung des Stofiterms aus

Gleichung 4.3. Der negative Imaginarteil bedeutet eine Dampfung der Lichtwelle wihrend

der Ausbreitung im unterdichten Plasma. Dabei {ibertragt die Welle Energie in Form von

Elektronenoszillationen iiber Stofe der Elektronen mit Ionen in das Plasma. Die Elektro-

nentemperatur wird demnach erhoht, und es werden weitere Ionisationsstufen erzeugt.

Abbildung 4.1 verdeutlicht den Prozess schematisch. Die einfallende Laserstrahlung trifft
auf ein Plasma mit einem Elektronendichtegradienten. Beim Fortlaufen der Welle durch das
unterdichte Plasma wird diese geddmpft und heizt das Plasma tiber inverse Bremsstrahlung
weiter auf. Die Welle dringt bis zum Erreichen der kritischen Dichte weiter in das Plasma
ein und wird schlieflich total reflektiert. Im Bereich vor dem Reflexionspunkt ist die Ener-
gieiibertragung aus der Lichtwelle in das Plasma durch Stofsabsorption am effektivsten. Fiir
einen frequenzverdoppelten Nd:YAG2-Laser mit einer Wellenlinge von 532 nm liegt die kri-
tische Dichte bei etwa nj,.;; ~ 4-102' e~ /cm?.

Giberdicht unterdicht

<&
<

Elektronendichte n,

“Einfallendes Laserlicht

A
rd

Oort

Abbildung 4.1: Eindimensionale Darstellung der Absorption von Laserstrahlung in einem

Plasma.

2Yttrium-Aluminium-Granat mit Neodym dotiert
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4.1 Theoretische Grundlagen zur Plasmaphysik

4.1.2 Strahlungsmechanismen in Plasmen

Ein Plasma verliert Energie durch das Abbremsen schneller Elektronen und die Rekombina-
tion von Elektronen mit Ionen. Dabei wird elektromagnetische Strahlung in einem breiten
Spektralbereich emittiert. Die Charakteristik der Strahlung ist im Wesentlichen durch die
Art der Plasmaerzeugung und die Wahl des Targetmaterials bestimmt. Als Naherung fiir die
Emission eines Plasmas kann das Planck’sche Strahlungsgesetz herangezogen werden. Fiir
die abgestrahlte Leistung dP pro Flachenelement dA in ein Raumwinkelintervall df) eines

Systems im vollstdndigen thermodynamischen Gleichgewicht gilt [105]:

dP  2hc? 1
dX-dQ-dA N> ehe/AsT —

(4.10)

Die hieraus resultierende Planck-Kurve stellt das obere Limit fiir die Strahlungsleistung
eines Plasmas dar, da sich dieses nicht im vollstadndigen thermodynamischen Gleichgewicht
befindet. Abbildung 4.2 veranschaulicht den Unterschied der spektralen Verteilung eines
Planck-Strahlers und der eines Plasmas. Das Strahlungsmaximum der Kurve berechnet sich

aus dem Wien’schen Verschiebungsgesetz [106]:

2,910%m - K
Amas = (4.11)
T T T T TTTIT1 T T rTrTTImT T T LR R T T T T TTIT7I1T T T |1||:|__
. -~ Linienstrahlung ]
... Planckstrahlung ]

“-.._gleicher Temperatur

Lty

~ & S U -
o r ~ — — “u\'g-ekombinationsslrahlung
T b / Bremsstrahlung — —_ T z
3 - —~ -l
i_ | ] 1 L L bl 1 L1 1 Lir L b [ ] Illfii
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Wellenlénge [nm]

Abbildung 4.2: Berechnete Strahlung eines Stickstoff-Plasmas bei einer Temperatur von
T = 200eV. Als Vergleich ist das Spektrum eines schwarzen Strahlers bei gleicher Tempe-
ratur gezeigt [107].
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4 Laborquellen fiir die R6ntgenmikroskopie

So lasst sich die Temperatur bestimmen, die fiir die Emissions-Maximierung eines speziellen
Spektralbereichs notwendig ist. Fiir die Emission der Ly-a-Linie von Stickstoff bei einer
Wellenléinge von 2,48 nm ist demnach eine Temperatur von 1,17-10% K erforderlich. Die dafiir
notwendige Leistungsdichte I, ist durch das Stefan-Boltzmann-Gesetz fiir Planck-Strahler

mit oy als Stefan-Boltzmann-Konstante gegeben [16]:
I, = opT? (4.12)

Fiir ein Strahlungsmaximum bei einer Wellenldnge von 2,48 nm ist folglich eine Leistungs-
dichte von 1,06-10' W /cm? nétig, was bei der Festlegung des Lasersystems und der Fokus-

sierung einen wichtigen Parameter darstellt (vgl. Abschnitt 4.2).

Wie in Abbildung 4.2 gezeigt, stellt das Spektrum eines schwarzen Strahlers die obere
Grenze der spektralen Intensitdt dar. Die berechneten Werte aus den o.g. Gleichungen ver-
anschaulichen damit lediglich die Grofenordnung der Plasmaparameter und kénnen als Hilfe
fiir die Festlegung des Lasersystems und des Targetmaterials dienen. Von Lebert durchge-
fiihrte Berechnungen haben jedoch gezeigt, dass einzelne Spektrallinien die Planck-Kurve

nahezu erreichen kénnen [107].

Die aus einem Plasma emittierte elektromagnetische Strahlung entsteht im Wesentlichen

durch drei verschiedene Strahlungsmechanismen:
e Bremsstrahlung (frei-frei Ubergiinge)
e Rekombinationsstrahlung (frei-gebunden Ubergéinge)
e Linienstrahlung (gebunden-gebunden Uberginge)

Die im Plasma vorhandenen freien Elektronen werden im Coulomb-Feld der positiv gela-
denen Ionen abgebremst und emittieren dabei Strahlung (Bremsstrahlung). Zudem kénnen
diese auch mit den Ionen rekombinieren und in einen gebundenen Zustand iibergehen, wobei
Rekombinationsstrahlung emittiert wird. Da der umgewandelte Energiebetrag in beiden Féal-
len von der kinetischen Energie der Elektronen abhingt und diese statistisch verteilt ist,
entsteht ein kontinuierliches Spektrum. Durch das Herabfallen von gebundenen Elektronen
eines hoheren Niveaus in niedriger gelegene Energieniveaus des Atomverbundes entsteht die
fiir das Targetmaterial charakteristische Linienstrahlung. Je nach Energiedifferenz der betei-
ligten Zustédnde werden einzelne, schmalbandige Linien emittiert, deren Wellenl&ngen durch
die Rydberg-Formel beschrieben werden [108]:

L R(Z-0) (1 - ) Ing > my (4.13)

A mg  n2
Dabei sind Ry, die Rydbergkonstante, Z die Kernladungszahl, ¢ die Abschirmkonstante und

ng, my die Hauptquantenzahlen der beteiligten Energieniveaus.
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4.1 Theoretische Grundlagen zur Plasmaphysik

Die Breite der Emissionslinien setzt sich dabei aus der natiirlichen Linienbreite, der

Dopplerverbreiterung und der Druckverbreiterung zusammen [106]:

Natiirliche Linienbreite: Durch die natiirliche Lebensdauer 7 des angeregten Zustandes
eines Atoms ist die Energie des emittierten Photons nur bis auf einen Energiebetrag
von AE = h/7 genau bestimmt. Dies fithrt zu einem lorentzférmigen Linienprofil mit

einer Halbwertsbreite von [108]:

Al = N2 /(2cnT) (4.14)

Dopplerverbreiterung: Durch die thermischen Bewegungen der Atome unterliegen die
emittierten Photonen der Dopplerverbreiterung. Bei einer Mazwell’schen Geschwindig-
keitsverteilung erhélt man mit M als lonenmasse ein gaufformiges Linienprofil mit

einer Halbwertsbreite von [108]:
AXp = Ao/ T - 2In2/M (4.15)

Druck-, Starkverbreiterung: Durch Stofiprozesse der Atomkerne wird die Emission eines
Photons ,gestort”. Ist die mittlere Zeit zwischen zwei Atomstoken in der Grofenord-
nung der mittleren Lebensdauer oder darunter, wird die effektive Lebensdauer des
Zustandes verkiirzt und damit die Energiebandbreite vergréfert. Der Prozess ist von
der Ionensorte und dem Ubergang abhiingig. Fiir wasserstoffahnliche Ionen mit der
Tonendichte n; und der von der Elektronendichte n, und Plasmatemperatur T abhéan-

gigen Konstante Cy,(n.,T) gilt ndherungsweise [107]:

A)s = Cy(ne, T) - n2/* (4.16)

Die Linienbreite ist fiir die rontgenmikroskopische Abbildung mit einer Zonenplatte von
besonderer Relevanz. Wenn durch einen monochromatisierenden Kondensor eine Emissions-
linie des Plasmas freigestellt werden kann, stellt die Linienbreite den limitierenden Faktor
fiir eine Abbildung ohne chromatische Aberrationen dar (siehe Gleichung 3.11). Bei einem
laserinduzierten Plasma ist die Linienbreite im Wesentlichen durch die Doppler- und Stark-
verbreiterung gegeben. Im weichen Rontgen-Spektralbereich betragt die Linienbreite bei La-
serintensitiiten von < 10 W /cm? weniger als 1 pm [109, 110]. Bei Betrachtung des Plasmas
einer elektrischen Entladung (siehe Abschnitt 4.3) sind aufgrund einer geringeren Plasma-
dichte und -temperatur dhnliche Linienbreiten zu erwarten. Messungen mit einem Off-Axis-
Reflexionsspektrographen (vgl. Kapitel 3.2.2) haben dies bestétigt. In den Abschnitten 4.4.2

und 4.4.3 sind die entsprechenden Ergebnisse zu finden.
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4.1.3 Targetmaterialien fiir die Plasmaerzeugung

Das Strahlungsspektrum eines laserinduzierten Plasmas wird neben der Art der Plasma-
erzeugung durch das Targetmaterial bestimmt. Je nach Intensitéit des Lasers konnen unter-
schiedliche Ionisationsstufen des Targets angeregt werden. Analog dazu bestimmt die Ener-
gie der elektrischen Entladung und der Aufbau des Elektrodensystems die maximale Ioni-
sationsstufe bei einer Entladungsquelle. Ist man beispielsweise an Strahlung mit einzelner
Spektrallinien in einem bestimmten Wellenldngenbereich interessiert, wihlt man geméf Glei-
chung 4.13 ein Target mit einer kleinen Kernladungszahl und entsprechend hohen Ionisations-
stufen (nz, m; = 1,2,3). Fiir die Erzeugung eines kontinuierlichen Spektrums sind hingegen
schwere Elemente mit hoher Kernladungszahl erforderlich, da durch die hohe Anzahl der
moglichen Ubergiinge ein Quasi-Kontinuum entsteht [103]. Durch die Wahl des Targetmate-
rials kann demnach eine Plasmaquelle fiir eine bestimmte Anwendung optimiert werden. Fiir
Linienstrahlung im Spektralbereich der weichen Rontgenstrahlung, speziell im Wasserfenster,
bieten sich Kohlenstoff und Stickstoff an.

Die Erzeugung des Plasmas findet im Vakuum statt, da die hohen Intensitdten im Bereich
des Laserfokus einen Luftdurchbruch verursachen und die dadurch verlorene Energie nicht
mehr fiir das eigentliche Target zur Verfiigung steht. Zudem ist die Absorption der gewiinsch-
ten Rontgenstrahlung an Luft sehr grofs [14]. Wihrend bei einer elektrischen Entladungs-
quelle nur gasférmige Medien als Target geeignet sind, ist der Aggregatzustand bei einem
laserinduzierten Plasma frei wahlbar. Jedoch gibt es grofse Unterschiede bei der Handha-
bung und der maximal erreichbaren Strahlungsleistung. Festkorpertargets kénnen hinsicht-
lich ihres niedrigen Dampfdrucks problemlos im Vakuum eingesetzt werden. Zudem bieten
sie, aufgrund ihrer hohen Dichte, die hochste emittierte Leistungsdichte im Vergleich zu fliis-
sigen oder gasformigen Medien. Jedoch muss sichergestellt werden, dass jeder Laserpuls auf
eine neue Stelle des Materials trifft. Durch die Erzeugung des Plasmas entsteht ein Krater,
womit sich das Material bei darauffolgenden Pulsen nicht mehr optimal im Fokus befindet
und die Emission drastisch abnimmt. Bei Verwendung von Rundmaterial kann beispielsweise
durch Rotation und gleichzeitig lateraler Bewegung relativ zur einfallenden Laserstrahlung
dafiir gesorgt werden, dass immer eine neue Stelle des Targets getroffen wird. Nachteilig bei
Festkorpertargets ist jedoch das sogenannte Debris. Durch das Auftreffen des Laserstrahls
auf den festen Korper entstehen Schockwellen, wodurch Teilchen aus der Oberflache heraus-
geschleudert werden [11, 95|. Zusétzlich besteht Debris aus Ionen, die neben der gewiinschten
Strahlung vom Plasma emittiert werden. Dieser Partikelstrom kann zur Zerstorung von sensi-
blen rontgenoptischen Elementen fiihren und stellt das grofte Problem bei Festkorpertargets
dar (vgl. Kapitel 3.3).
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Durch die Verwendung von Fliissigkeits- oder Gastargets kann die Entstehung von Debris
gemindert werden. Bei einem Gastarget leitet man kurzzeitig Gas in das Vakuum. Der Laser
trifft in die Gaswolke und ziindet das Plasma. Das entstehende Debris setzt sich lediglich
aus einzelnen Atomen und Ionen zusammen. Um eine hohe mittlere Atomdichte zu erzeugen
und damit effektiv die Laserstrahlung zu absorbieren sind jedoch Driicke von etwa 10 bar
notig. Die maximal erreichbare Repetitionsrate ist damit durch die erforderlichen Vakuum-

bedingungen begrenzt [111, 112].

Bei Fliissigkeitstargets wird durch eine Diise ein ultradiinner Fliissigkeitsstrahl (Jet) mit
einigen 10 pm Durchmesser erzeugt. Der hierfiir erforderliche Druck liegt im Bereich von
10...60 bar. Die Atomdichte ist mit der von Festkérpern vergleichbar. Wéahlt man eine Fokus-
grofe im Bereich des Jetdurchmessers, spricht man von einem mass-limited Target. Das
auftretende Debris kann dadurch drastisch reduziert werden. Ein weiterer Vorteil ist eine
automatische Targeterneuerung, denn jeder Laserpuls trifft auf eine neue Stelle des Targets.
Nachteilig bei dieser Art von Targets ist jedoch die Aufrechterhaltung des Vakuums. Durch
den hohen Dampfdruck von Fliissigkeiten miissen differentielle Pumpstrecken oder Kiihlfal-
len in Verbindung mit saugstarken Pumpen eingesetzt werden. Verwendbare Fliissigkeiten
bestehen in der Regel aus mehreren Atomsorten, sodass eine spezifische Auswahl von nur
einem Element zur Maximierung der Rontgenemission einer bestimmten Wellenlénge schwie-
rig ist. Einen Ausweg bietet die Verwendung von sogenannten Kryo-Fliissigkeitstargets [113].
Hierbei wird ein unter Atmosphérendruck gasférmiges Element verfliisssigt. Da dieses aus
nur einer Atomsorte besteht, bietet es konsequenterweise eine héhere Konversionseffizienz
als Molekiilverbindungen. Nach der Interaktion mit dem Laser kann dieses durch eine diffe-
rentielle Pumpstrecke wieder aus dem Vakuumsystem abgefiihrt werden. Eine andere, expe-
rimentell jedoch weitaus aufwéandigere Methode besteht darin, ein Gas auf einer tiefkalten
Oberflache auszufrieren. Nach Erreichen der erforderlichen Dicke wird der Laserstrahl auf
das Kryo-Target fokussiert [114]. Durch das relativ langsame Wachsen der Eisschicht ist
die Repetitionsrate eines solchen Kryo-Festkorpertargets jedoch begrenzt. Zudem entsteht

Debris in Form von kleinen Eispartikeln.

4.2 Laserinduzierte Plasmaquelle

Die im Rahmen dieser Arbeit verwendete laserinduzierte Plasmaquelle wurde am RheinAhr-
Campus in Remagen entwickelt. Sie basiert auf einem &lteren Konzept [115, 116, welches
neu konstruiert und optimiert wurde. Damit konnte eine bessere Langzeitstabilitidt gewahr-
leistet und die Wartungsintervalle verlangert werden. In den folgenden Abschnitten werden
die einzelnen Komponenten des Aufbaus beschrieben und die durchgefiihrten Optimierungen

erlautert.
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4.2.1 Lasersystem

Fiir die Erzeugung des Plasmas wird ein mit einem BBO3-Kristall frequenzverdoppelter,
giitegeschalteter Nd:YAG-Laser (Infinity 40-100, Coherent) mit einer Pulslange von 3ns
und einer maximalen Repetitionsrate von 100 Hz verwendet. Bei maximaler Repetitions-
rate erreicht der Laser eine Pulsenergie von 400mJ in der infraroten Emissionslinie
(A = 1064 nm). Die Konversionseffizienz des BBO-Kristalls betrégt ca. 50...60 %, damit ste-
hen maximal 230mJ fiir die Plasmaerzeugung zur Verfiigung. Der Laser ist nach dem
Oszillator-Verstarker-Prinzip aufgebaut. Ein Laserdioden-gepumpter Nd:YAG-Oszillator
erzeugt mittels einer Giiteschaltung durch einen AOM* kurze Pulse mit einer Dauer von
etwa 10ns und einer Pulsenergie von 30 nJ [117]. Dieser Puls wird dann durch Blitzlampen-
gepumpte Nd:YAG-Kristalle verstirkt. Ein Uberblick iiber den gesamten Aufbau ist in
Abbildung 4.3 zu sehen. Nach dem Oszillator wird der Strahl kollimiert und passiert einen
Faraday-Isolator, der verhindert, dass vom nachgeschalteten Verstérker zuriickgestreute
Laserstrahlung in den Oszillator gelangt und diesen beschidigt bzw. zerstort. Anschliefsend
wird der Strahl linear polarisiert und durchlduft einen Raumfilter. Dieser eliminiert hohe
Raumfrequenzen und erzeugt so ein gaukférmiges Strahlprofil. Damit kein Luftdurchbruch
entsteht, befindet sich die Blende des Raumfilters in einer Vakuumkiivette. Der Verstér-
ker besteht aus zwei Blitzlampen-gepumpten Nd:YAG-Kristallen. Nach der ersten Verstér-
kung wird der Strahl durch ein Image-Relay-System in den zweiten Kristall abgebildet. Ein
zwischengeschalteter 90 °-Rotator reduziert dabei die durch thermische Doppelbrechung in

den Kristallen erzeugte Polarisationserniedrigung. Nach Durchlaufen der beiden Kristalle

Blende Kollimator-Linse
e / Faraday-Isolator

[—
/0 E IIZ NJ 1064 nm Laserdioden-gepumpter Oszillator

Photodiode
Spiegel 3 (zuriickreflektierte
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S~ C——1T—7 -
Shutter Blitzlampe—+ 00 ﬂ
u 7|:_/-!1PI tich f Relay-System
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(CFC 1 13) i 90 -Rotator
SBS-Linse
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Abbildung 4.3: Aufbau des verwendeten Lasersystems Coherent Infinity 40-100 [117].
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4.2 Laserinduzierte Plasmaquelle

wird der Strahl in eine SBS-Zelle® fokussiert. Diese ist mit einer Fliissigkeit (CFC 113,
Chlor-Fluoro-Carbonat) gefiillt, in der im Fokuspunkt ein phasenkonjugierender Spiegel
erzeugt wird [85, 118]. Nach der Reflexion in der SBS-Zelle passiert der Strahl ein weiteres
Mal die Verstérkerkristalle. Durch den phasenkonjugierenden Spiegel werden Wellenfront-
verzerrungen, die durch den thermischen Linseneffekt der Verstérkerkristalle beim ersten
Durchlauf entstanden sind, beim zweiten Durchlauf kompensiert. Der SBS-Effekt ist stark
nichtlinear und selbstinduziert. Ist eine bestimmte Leistungsdichte im Fokus iiberschrit-
ten, wird der phasenkonjugierende Spiegel erzeugt. Dadurch wird ein Teil des Laserpulses
abgeschnitten und eine steil ansteigende Pulsflanke erreicht. Der aus dem Oszillator emit-
tierte Laserpuls mit einer Lénge von 10ns wird so auf 3ns nach der Verstiarkung verkiirzt.
Im Strahlengang befindet sich zusétzlich ein A/4-Plattchen. Da dieses zweimal durchlaufen
wird, kann der Strahl durch einen polarisationsabhéngigen Spiegel ausgekoppelt werden. Be-
vor der Strahl das Lasersystem iiber zwei Spiegel verldsst, wird die Lichtfrequenz mittels

eines BBO-Kristalls verdoppelt.

4.2.2 Targetsystem

Wie in Abschnitt 4.1.3 erwdhnt wurde, ist es durch eine gezielte Auswahl des Targets moglich,
die emittierte Strahlung aus einem Plasma fiir eine bestimmte Anwendung zu optimieren.
Fiir die Mikroskopie mit weicher Rontgenstrahlung im Wasserfenster (Wellenlénge zwischen
2,28 nm und 4,36 nm) sind Kohlenstoff und Stickstoff als Targetmaterialien am besten geeig-
net. Die stérksten Emissionslinien von Kohlenstoff liegen bei Ac.ry.o = 3,37 nm (wasserstoff-
ahnliches Ion) und A¢_ge-o = 4,03nm (heliuméhnliches Ion). Stickstoff emittiert stark bei
AN-Ly-a = 2,48nm und An.geo = 2,88nm. Da die Transmission von Wasser bei hoheren
Photonenenergien grofer ist (vgl. Abbildung 2.1, S.8), und damit auch dickere biologische
Zellen in ihrer wissrigen Umgebung untersucht werden konnen, ist Stickstoff zu bevorzugen.
Ein weiterer Vorteil ist, dass Stickstoff in reiner Form als Kryo-Fliissigkeitsstrahl verwen-
det und somit relativ leicht iiber eine differentielle Pumpstrecke aus dem Vakuumsystem
abgefiihrt werden kann. Kohlenstoff kann entweder als Feststoff oder als Fliissigkeitsstrahl
in einer organischen Verbindung (z.B. Methanol, Ethanol) benutzt werden. Feststofftargets
verursachen jedoch sehr viel Debris und in einer alkoholischen Verbindung ist der Kohlen-
stoffanteil geringer als im reinen Zustand, sodass die Konversionseffizienz fiir die wasserstoff-

und heliumé&hnlichen Emissionslinien bei Stickstoff grofser ist.

Abbildung 4.4 zeigt den schematischen Aufbau der Targetkammer. Fiir die Erzeugung
eines fliissigen Stickstoffstrahls wird hochreines Stickstoffgas der Qualitdt 6.0 verwendet.
Bereits verfliissigter Stickstoff ist aufgrund seiner Verunreinigungen nicht geeignet, da das

Diisensystem durch sich ansammelnde Fremdstoffe verstopfen wiirde. Das Stickstoffgas wird

5Stimulated Brillouin-Scattering, Stimulierte Brillouin-Streuung

45



4 Laborquellen fiir die R6ntgenmikroskopie
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Abbildung 4.4: Schematischer Aufbau der Targetkammer und eine Photographie eines Plasmas
an Luft.

iiber eine Kapillare durch einen mit fliissigem Stickstoff gefiillten Behélter (Kryostaten)
gefiihrt. Uber Dampfdruckerniedrigung des Kryostaten kann so das Gas bis zur Verfliissigung
abgekiihlt werden.

Bevor das Diisensystem optimiert wurde, miindete die Kapillare in einer Elektronenmi-
kroskopieblende aus Platin/Iridium mit einem Durchmesser von 10...30 pm. Diese Blen-
den haben jedoch den Nachteil, dass sie bereits nach einer Laufzeit von < 15h starke
Beschadigungen durch die Fliissigkeitsstromung aufweisen und dadurch keinen stabilen
Strahlbetrieb mehr erméglichen [115]. Im Rahmen der Arbeit wurde das System auf die
Verwendung von Glaskapillaren mit einem sich verjiingenden Diisenkanal (20 pm) umge-
baut. Diese zeigten bereits an einer Plasmaquelle, basierend auf einem Fliissigkeitsstrahl aus
Ethanol, langere Laufzeiten von bis zu 100 h und lassen sich iiber eine Klemmverschraubung
leicht auswechseln. Damit keine Fremdstoffe in den Diisenkanal gelangen, befinden sich im
Kapillarsystem zwei Sinterfilter mit Filtereinsédtzen aus Edelstahl und einer Porengrofse von
0,5nm. Einer der Filter wird aufterhalb des Vakuums iiber ein Dewargefaff mit fliissigem
Stickstoff gekiihlt, der andere befindet sich innerhalb des Kryostaten. Dieser Aufbau hat
sich gerade fiir langere Laufzeiten von mehr als zwei Stunden bewéahrt, da mit der Zeit Ver-
unreinigungen im Gas zum Einfrieren der Diise fiihren. Durch die beiden Filter werden die

Verunreinigungen vorab innerhalb dieser ausgefroren.
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4.3 Elektrische Entladungsquelle

Um die Vakuumbedingungen aufrecht zu erhalten, werden saugstarke Pumpen (vgl. Abbil-
dung 4.4) eingesetzt. Ferner wird der Stickstoffstrahl durch eine differentielle Pumpstrecke
aus der Kammer herausgeschleust. Bei Verwendung einer Glaskapillare mit einem Innen-
durchmesser von 20 um ist fiir die Erzeugung eines stabilen Jets ein Stickstoffgasdruck von
12 bar notwendig. Dabei liegt der Druck in der Targetkammer bei etwa 8-10-3 mbar. Aufgrund
einer schlechten Warmeleitung des Glaskapillarhalters muss der Kryostat bis kurz vor den
Gefrierpunkt des Stickstoffs auf 120 mbar abgepumpt werden. Eine weitere Dampfdruck-
erniedrigung wiirde zu einem Einfrieren des Kapillarsystems fithren. Demnach lassen sich
keine hoheren Driicke einstellen, da die grofere Stickstoffgasmenge nicht ausreichend gekiihlt
werden kann und der Jet somit zerfallt. Hohere Driicke wiirden aufgrund der Geschwindig-
keitssteigerung des Strahls zu einer groferen Zerfallslinge und damit zu einem stabileren
Jet fithren. Insbesondere ist dies bei der Verwendung von hohen Repetitionsraten des Lasers
wichtig, da die durch das Plasma erzeugten Schockwellen die Stabilitét eines schnelleren Jets

weniger beeinflussen.

Der Laser wird mit Hilfe einer Plankonvexlinse (f = 50mm) auf den Fliissigkeitsstrahl
fokussiert. Die Fokusgrofe betragt etwa 10pm (FWHM), wodurch bei maximaler Puls-
energie des Lasers ohne Beriicksichtigung der Strahlungsverluste durch Umlenkspiegel und
des Vakuumfensters eine Intensitéit von bis zu 1-10'* W /cm? erreicht werden kann. Mittels
zweier Kamerasysteme und einer Photodiode wird der Jet bzw. die Emission des Plasmas
beobachtet. Uber eine Motorisierung der Diise und der Fokussierlinse kann die Lage und Pho-
tonenausbeute des Plasmas im laufenden Betrieb nachkorrigiert werden. Eine Vorjustage an

Luft ist aufgrund der am Kryostaten kondensierenden Luftfeuchtigkeit nicht méglich.

4.3 Elektrische Entladungsquelle

Die Entwicklung elektrischer Entladungsquellen wird mafsgeblich durch die EUV-Lithogra-
phie vorangetrieben. Aber auch in anderen Anwendungsgebieten, wie in der Metrologie,
Spektroskopie und Mikroskopie, haben sie sich im EUV-Spektralbereich als Alternative zu
Synchrotronstrahlquellen etabliert. Dabei zeichnen sie sich durch ihre simple Handhabung
(vollautomatische Turn-Key-Systeme), hohe Flexibilitdt und Zuverldssigkeit aus. Die mitt-
lere Betriebslebensdauer kann 1000 Stunden und mehr betragen. Durch den Wechsel des
Betriebsgases ist es moglich, das emittierende Spektrum fiir eine bestimmte Anwendung
zu optimieren. Beispielsweise liefert Xenon ein Quasi-Kontinuum, wéhrend leichtere Gase,
wie Stickstoff oder Sauerstoff, ein ausgeprégtes Linienspektrum emittieren [119]. In den fol-
genden Abschnitten wird die Funktionsweise von elektrischen Entladungsquellen erlautert.
Weiterhin erfolgt eine genauere Beschreibung des Aufbaus der am Fraunhofer Institut fiir

Lasertechnik in Aachen entwickelten Entladungsquelle.
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4.3.1 Funktionsprinzip

Bei einer elektrischen Entladungsquelle wird ein Plasma durch einen gepulsten elektrischen
Strom erzeugt. Abbildung 4.5 veranschaulicht das Funktionsprinzip. Zwischen zwei Elek-
troden befindet sich ein Gas mit einem Druck von typischerweise 0,1...1 mbar. Uber eine
elektrische Verbindung mit sehr geringer Induktivitat (< 20nH) sind die Elektroden mit
einer aufgeladenen Kondensatorbank verbunden. Dadurch kénnen Stréme von einigen 10 kA
erzeugt werden [120]. Nach der Ziindung wird durch den im Plasma flieRenden Strom ein azi-
mutales Magnetfeld erzeugt, welches durch den sogenannten Pinch-FEffekt das Plasma weiter
komprimiert und zu einem Plasmaschlauch verdichtet. Somit kénnen Plasmatemperaturen
von einigen 10eV generiert werden. Im Vergleich zu einem laserinduzierten Plasma ist die

Plasmadichte einer Entladungsquelle jedoch wesentlich geringer.
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Abbildung 4.5: Prinzip einer elektrischen Entladungsquelle. Zwischen zwei Elektroden befindet
sich ein Gas. Durch einen elektrischen Strom wird das Plasma geziindet. Das dadurch erzeugte

Magnetfeld schniirt das Plasma ein und heizt dieses weiter auf [120].

Uber die Bennett-Gleichung kann der bendtigte Strom fiir eine bestimmte Plasmatemperatur
abgeschitzt werden. Sie stellt den vom Magnetfeld ausgeiibten Druck dem thermischen Druck

des Plasmas gegeniiber [120, 121]:

pol

2.2
8 (0

= (ni +ne)ksT (4.17)

Dabei ist p, die Permeabilitat, Iy der elektrische Strom, r;, der Radius des Plasmaschlauches
und n;, ne die Anzahldichte der Ionen bzw. Elektronen. Fiir ein Plasma mit zehnfach ionisier-
ten Atomen (n, = 10n;), einem Gasdruck von 0,1 mbar, einem Radius des Plasmaschlauches
von 2,5mm und einer Plasmatemperatur von 35eV ist demnach ein Strom von 8 kA notig.
Obwohl in der Regel eine Gleichstellung des Plasma- und Magnetfelddrucks nicht erreicht

wird, liefert die Gleichung einen guten Richtwert fiir den benétigten Strom.

48



4.3 Elektrische Entladungsquelle

Typische Zeitskalen fiir die Kompression, Emission und den Zerfall des Plasmas liegen im
Bereich von einigen 100 ns. Die Kapazitiaten der Kondensatoren reichen von 100 nF bis zu
mehreren nF, wodurch eine Energie von 10J und mehr gespeichert werden kann. Abhéngig
von der Geometrie der Elektroden entstehen so Stromdichten von 10kA/cm?. Das Elek-
trodensystem besteht typischerweise aus Molybdan oder Wolfram. Dennoch wird bei solch
hohen Stromdichten mit jedem Puls Material von der Oberflache der Elektroden verdampft.
Die Erosionsraten liegen bei einigen 10 g pro elektrischer Ladung [120]. Allerdings schligt
sich der Dampf wieder auf die Elektroden nieder, wodurch die Netto-Rate < 10 ug/C betragt.

Es existieren verschiedene Konzepte fiir die Erzeugung elektrischer Entladungsplasmen.
Im Wesentlichen unterscheiden sich diese durch die Geometrie der Elektroden. Abbil-
dung 4.6 zeigt die wichtigsten Konzepte schematisch. Die in dieser Arbeit verwendete Ent-
ladungsquelle verfiigt tiber eine Hohlkathoden-Anordnung (Abb. 4.6 a), welche im folgenden
Abschnitt naher erldutert wird. Beim Z-Pinch (b) wird das Plasma zunéchst am Isolator
geziindet, bevor es sich durch den Pinch-Effekt zu einem Plasmaschlauch zusammenzieht.
Bei der Plasma-Fokus-Anordnung (c) entsteht zunéchst eine Art Plasmaschild, der durch
den Strom zu der Spitze der Anode hin beschleunigt wird und sich dadurch verdichtet. Das
Prinzip der rotierenden Elektroden (d) ist speziell fiir die EUV-Lithographie entwickelt wor-
den. Die Elektroden werden durch ein Bad mit fliissigem Zinn stédndig benetzt. Erosion der
Elektrodenoberfliche kann somit auch bei hohen Stromdichten vermieden werden. Zudem
werden diese durch das Bad effektiv gekiihlt. Gezilindet wird das Plasma mit Hilfe eines kur-
zen Laserpulses. Dieser verdampft Zinn von der Oberfliche der Kathode. Der entstehende

Zinn-Dampf ermdglicht dann den elektrischen Durchbruch.

Sn Sn

(d

Abbildung 4.6: Aufbau verschiedener Konzepte fiir die Erzeugung einer elektrischen Entla-
dung: (a) Hohlkathoden-getriggertes Pinch-Plasma, (b) Z-Pinch, (c) Plasma-Fokus und (d)
Laser-getriggerte Entladung mit rotierenden Elektroden. A Anode, K Kathode [120].

49



4 Laborquellen fiir die R6ntgenmikroskopie

4.3.2 Aufbau der Entladungsquelle

Die in dieser Arbeit verwendete Entladungsquelle basiert auf der Hohlkathoden-Elektro-
dengeometrie und wurde vom Fraunhofer Institut fiir Lasertechnik in Aachen entwickelt.
Abbildung 4.7 zeigt den schematischen Aufbau des Entladungskopfes. Zwei konzentrisch
angeordnete Elektroden mit einer zentralen Bohrung sind iiber einen Keramik-Isolator elek-
trisch voneinander getrennt. Die Elektroden bestehen aus Molybdan und sind wassergekiihlt.
Oberhalb der Anode befindet sich eine Vakuumkammer, die iiber eine Turbomolekularpumpe
mit vorgeschalteter Membranpumpe evakuiert wird. Der Elektrodenabstand betragt 6 mm.
Insgesamt zehn Kondensatoren mit einer Kapazitéat von je 250 nF sind direkt mit den Elek-
troden verbunden. Die Gesamtinduktivitét liegt bei etwa 13 nH, wodurch Spitzenstréme von
bis zu 25kA erreicht werden kénnen. Die Kondensatoren werden auf eine Spannung von
2,8...4,5kV aufgeladen, die Anode ist dabei geerdet. Die in den Kondensatoren gespeicherte
Energie liegt demnach zwischen 10 J und 25 J. Die Ziindung erfolgt durch die Einleitung von
Stickstoffgas in den Zwischenraum der Elektroden. Der Gasfluss und der Druck werden derart
eingestellt, dass die Entladung eigensténdig ziindet. Dabei liegt der Druck an der Bohrung
der Elektroden bei etwa 0,15 mbar. Die Ziindung erfolgt damit auf der linken Flanke der
Paschen-Kurve [122|. Durch die Bohrung der Anode ist der Druck in der Vakuumkammer

um eine Grofenordnung geringer als zwischen den Elektroden und liegt bei etwa 1072 mbar.

vacuum
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cathode

to pump
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storage
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Abbildung 4.7: Schematische Skizze der elektrischen Entladungsquelle mit Hohlkathoden-
Elektrodengeometrie [122].

Der genaue Ablauf der Entladung kann in mehrere Abschnitte unterteilt werden. In der
Literatur sind verschiedene Simulationen und Untersuchungen zu finden [122-125]. Abbil-
dung 4.8 veranschaulicht den Startprozess anhand der Verteilung der elektrischen Feldlinien.
Das Gas wird entlang der Feldlinien am Bohrloch der Kathode ionisiert, sodass die Anode

Elektronen aus dem ionisierten Gas extrahieren kann.
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4.4 Charakterisierung der Quellen

Die verbleibende positiv geladene Gaswolke breitet sich im Hohlraum der Kathode aus und
bildet eine ,yvirtuelle“ Anode (siehe Abbildung 4.8, links). Dies fithrt zu einer pendelartigen
Bewegung der Elektronen im Hohlraum, wodurch deren effektive Wegliange vergrofiert wird.
Dadurch kann das Gas effizient ionisiert werden. Es bildet sich ein Plasma im Hohlraum,
welches das Potential der ,yirtuellen Anode dicht an die Wéande der Kathode verlagert (siehe
Abbildung 4.8, rechts). Dadurch entstehen sehr hohe Stromdichten (einige kA /cm?), die zu
einem Verdampfen der Kathodenoberfliche bzw. zu sogenannten Cathode Spots fithren. Die
Stromdichte ist an der Kathodendffnung am gréfsten. Durch die pulsartige Entladung entsteht
ein Magnetfeld, welches das Plasma komprimiert und zu einem Plasmaschlauch zwischen
den Elektroden verdichtet. Die aus dem emittierten Spektrum berechnete Verteilung der
einzelnen Jonensorten hat gezeigt, dass die Elektronentemperatur im Bereich von 100...200 eV
liegt [122].

Abbildung 4.8: Entwicklung des elektrischen Feldpotentials einer Pseudofunkenentladung. Die
Simulation zeigt die Entstehung einer ,yvirtuellen Anode (links) und die Plasmaphase in der
Hohlkathode (rechts) [123].

Die maximale Repetitionsrate der elektrischen Entladungsquelle betragt im Burst-Betrieb
2kHz. Dabei ist ein Dauerbetrieb bei 1 kHz bereits demonstriert worden [122, 126|. Bei einer
elektrischen Energie von 10...25J pro Puls liegt die Leistungsaufnahme demnach zwischen
10 kW und 25 kW. Hohere Repetitionsraten sind aufgrund der starken thermischen Belastung

der Elektroden nur im kurzzeitigen Burst-Betrieb moglich.

4.4 Charakterisierung der Quellen

Fiir viele Experimente mit EUV- und weicher Rontgenstrahlung an Laborquellen sind Para-
meter wie die Quellgrofe und die Anzahl der emittierten Photonen pro Zeiteinheit in einem
bestimmten Wellenldngenbereich von entscheidender Bedeutung. Diese Parameter sind im

Begriff der Brillanz B zusammengefasst [109]:

B Zahl der Photonen (4.18)

~ Zeiteinheit - Raumwinkelintervall - Quellfldche - relative Bandbreite

Sie entspricht somit der spektralen Strahldichte bezogen auf die Quellgrofe und der Energie

pro Photon innerhalb eines Einheits-Wellenldngenintervalls.
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Fiir gepulste Laborquellen werden meist folgende Einheiten verwendet [127]:

1 1
= d 4.19
Puls - st - mm? - 0,1 %AN/A ocet Puls - st - pm?2 - pm (4.19)

Bl

Wobei sich die erste Definition auf die relative Bandbreite 0,1 %AA/\ und die zweite auf
die absolute Bandbreite AX bezieht. Haufig wird auch ein Wert fiir die spektrale Strahl-
dichte Is mit der Einheit [Is] = 1/(Puls - sr - pm) angegeben, was dem Photonenfluss bzw.
der Brillanz ohne Beriicksichtigung der Quellgrofie entspricht. Bei genauer Kenntnis der
optischen Parameter der Elemente in einem réntgenoptischen System kann unter Zuhilfe-
nahme der Quellbrillanz die erforderliche Belichtungszeit fiir die Generierung einer Aufnah-

me mit bestimmten Signal-Rausch-Verhéltnis berechnet werden.

Die Messung der spektralen Brillanz erfolgt in zwei Schritten. Mit Hilfe eines kalibrierten
Spektrographen werden die emittierten Photonen pro Puls innerhalb eines bestimmten Wel-
lenléngenintervalls gemessen. Die Ermittlung der Quellgrofe erfolgt mittels einer Abbildung
der Quelle mit einem Pinhole (Prinzip einer Lochkamera) oder einer Zonenplatte. In den
folgenden Abschnitten werden die Experimente zur Ermittlung der Quellbrillanzen néher

erlautert und die Ergebnisse prasentiert.

4.4.1 Kalibrierung eines Spalt-Gitter-Spektrographen

Fiir die spektrale Zerlegung von weicher Rontgenstrahlung sind prinzipiell zwei verschiedene
optische Elemente, ein Reflexionsgitter oder ein Transmissionsgitter, in Kombination mit
einer CCD-Kamera als Detektor geeignet. Dabei muss fiir die Messung der absoluten Pho-
tonenzahlen und Konversionseffizienzen der Laborquellen zum einen das Signal der Kamera
bei der Belichtung mit einer definierten Anzahl von Photonen (Gleichung 3.16) und zum
anderen der Beugungswirkungsgrad des verwendeten Gitters bekannt sein (Gleichung 3.12).
Gegeniiber einem Reflexionsgitter hat ein Transmissionsgitter den Vorteil, dass der BWG
nicht vom Einfallswinkel der Strahlung auf dem Gitter abhéngig ist. Daher besteht bei sich
wiederholenden Messungen mit in Reflexion arbeitenden Optiken die Schwierigkeit, immer
den exakten Winkel zwischen Optik und Quelle einzuhalten, wodurch die Unsicherheit der
Messung wachst. Aus diesem Grund wird fiir die Messungen ein Transmissionsgitterspektro-

graph eingesetzt (vgl. auch Kapitel 3.2.1).

Fiir die absolute Kalibrierung eines Spektrographen ist eine Strahlungsquelle erforderlich,
deren Emission iiber einen bestimmten Zeitraum bekannt ist. Gepulste Laborquellen sind
fiir diesen Zweck nicht geeignet, da diese keine ausreichende Puls-zu-Puls-Stabilitdat auf-
weisen. Eine Kalibrierung kann daher nur an einer Synchrotronstrahlquelle stattfinden. Die

Photonenemission ist hier streng linear mit dem im Speicherring fliellenden Strom.
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Die Kalibrierung des Spalt-Gitter-Spektrographen wurde an der Beamline BWS& des Spei-
cherrings DORIS III bei DESY durchgefiithrt. Die Beamline besitzt einen Undulator, der
durch eine wechselbare Magnetstruktur den Energiebereich von 15€V bis 1800V abdeckt.
Ein wassergekiihlter Spiegel leitet das Licht in einen modifizierten Plangitter-Monochromator
(SX-700, Zeiss), der die Strahlung in einen Austrittsspalt fokussiert. Die monochroma-
tische Strahlung wird dann mittels eines ellipsenférmigen Spiegels in die Experimentier-
kammer fokussiert [128]. Die Besonderheit dieses Monochromators ist, dass die vom Undu-
lator zusétzlich emittierten héheren Ordnungen, also ganzzahlige Vielfache der eingestell-
ten Photonenenergie, durch einen sogenannten ,higher order suppression mode* unterdriickt
werden konnen. Dafiir werden die Spiegel und das Gitter des Monochromators auf steilere
Winkel eingestellt, wodurch die Reflektivitét fiir hohere Photonenenergien abnimmt und
die hohen Ordnungen absorbiert werden. Zusétzlich sind verschiedene Filter vor dem Ver-
suchsaufbau (siehe Abbildung 4.9) montiert, die die hohen Ordnungen je nach Wellenlédngen-
bereich zusétzlich unterdriicken. Abbildung 4.10 veranschaulicht den Effekt am Beispiel eines
Zirkonium-Filters mit einer Dicke von 200 nm. Das Diagramm gibt das Verhiltnis der Trans-
missionen héherer Ordnungen zu der Fundamentalen bei einer bestimmten Wellenlénge an.
Zwischen 7nm und 14 nm ist die Transmission von Zirkonium hoher als bei kleineren Wel-
lenldangen. Dadurch werden die hheren Ordnungen stérker absorbiert als die Fundamentale.
Insgesamt befinden sich fiinf verschiedene Filter im Aufbau, wodurch fiir jede Wellenldnge
das optimale Filter gewéhlt werden kann. Wahrend der Durchfiihrung der Versuche konnten
keine hoheren Ordnungen des Undulators detektiert werden. Der Aufbau befindet sich hin-
ter der eigentlichen Experimentierkammer, also hinter dem Fokus, um die Strahlintensitat
abzuschwéchen und ein gleichméfiges Strahlprofil zu erhalten. Die Anzahl der emittierten
Photonen wird mit Hilfe einer von der PTB kalibrierten Photodiode (SXUV-100, Internatio-
nal Radiation Detectors) bestimmt. Uber ein Elektrometer (Model 6514, Keithley) kann so
der Photodiodenstrom gemessen und auf die Anzahl der Photonen pro Sekunde riickgeschlos-
sen werden. Eine Blende mit einem Durchmesser von 2mm vor dem Aufbau begrenzt den
Strahl, damit die Photodiode lateral nicht iiberstrahlt wird. Die Photodiode und das Gitter
sind auf einer Lineardurchfiithrung befestigt. Nach der Messung des Photodiodenstroms wird
eine I,-Aufnahme der CCD-Kamera durchgefiihrt.

CCD-Kamera Gitter, Ag Ti Si Blende Ventil
Photodiode 200nm 300nm 200nm 300nm 200nm 2 mm

Abbildung 4.9: Versuchsaufbau fiir die Kalibrierung des Spalt-Gitter-Spektrographen.

93



4 Laborquellen fiir die R6ntgenmikroskopie

10 ¢
N
7
-~
-7 —1
//
1 —=—
=4 Ve . —-2/1
g 7 .,
g ~~~~~~~~ P \ ,./
A Y S e N / \ --3n
g R PR
0,1 AT DY M --an
<. . -"‘.-_-—‘-""
T ---5/1
0,01
6 8 10 12 14 16 18

Wellenléange [nm]

Abbildung 4.10: Unterdriickung der héheren Ordnungen eines Undulators durch Zirkonium
mit einer Dicke von 200 nm. Die Kurven geben das Verhéltnis der Transmission von héheren

Ordnungen zu der Fundamentalen an [14].

In einem homogenen Bereich der Ausleuchtung wird dann das Gitter hineingefahren und
zwei Aufnahmen der ersten Beugungsordnungen (41. BO und -1. BO) angefertigt. Da
der Ringstrom exponentiell abféllt, wird dieser vor und nach den einzelnen Belichtungen
notiert. Fiir jede Messung kann so der Ringstrom und damit auch der absolute Photonenfluss
gemittelt werden. Die Belichtungszeit wird iiber einen mechanischen Verschluss eingestellt.
Da Offnungs- und Schliefizeiten dieses Verschlusses nicht genau reproduzierbar sind, wird
der Austrittsspalt des Monochromators weit geschlossen. Dadurch steht weniger Licht zur
Verfiigung und die Belichtungszeiten liegen im Bereich von einigen 10s bis einigen Minuten.
Die Ungenauigkeit, die durch die unterschiedlichen Offnungs- und Schliefzeiten verursacht
wird, fallt damit nur schwach ins Gewicht und liegt unter 1%. Durch die Stiitzstege des
Gitters (vgl. Kapitel 3.2.1) entsteht ein zusétzliches Beugungsmuster senkrecht zu dem des
Hauptgitters. Dieses kann sich, je nach Photonenenergie und Abstand zwischen Gitter und
Kamera, mit dem Beugungsmuster des Hauptgitters iiberlagern. Da die Gitterstrukturen
iber die gesamte Fldche des Gitters nicht absolut homogen und fehlerfrei verlaufen, dndert
sich lokal auch der Beugungswirkungsgrad. Durch das Herausrechnen des Beugungsmusters
der Stiitzstege entsteht somit eine Ungenauigkeit von < 10 %. Weitere Fehler liegen im Fest-
legen der aufzusummierenden Pixel des CCD und dem Auslesen des Photodiodenstroms. Der
Gesamtfehler der Kalibrierung kann somit auf ca. 20 % abgeschétzt werden. Abbildung 4.11
zeigt die Kalibrierdaten der CCD-Kamera (PI-SX:1300, Princeton Instruments) und des
Spalt-Gitter-Spektrographen. Fiir die Auswertung der Spektren werden die aufgenomme-
nen Intensitdtswerte unter Zuhilfenahme einer bikubischen Interpolation an das entsprech-

ende Wellenlédngenintervall eines CCD-Pixels umgerechnet. Zwischen 12nm und 13nm ist
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4.4 Charakterisierung der Quellen

ein deutlicher Anstieg der Kalibrierkurven zu beobachten. Dies ist durch die sprunghafte
Anderung der Transmission von Silizium (L-Absorptionskante bei A = 12,4nm) begriindet.
Bei der Auswertung von quasi-kontinuierlichen Quellen ist dies zu beachten, da durch die

Interpolation der Kalibrierdaten die Absorptionskante nicht korrekt dargestellt wird.
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Abbildung 4.11: Gemessene Kalibrierdaten der CCD-Kamera und des Spektrographen.

4.4.2 Charakterisierung der laserinduzierten Plasmaquelle

Die Quellgrofe eines laserinduzierten Plasmas wird neben der Pulsenergie und Fokusgrofe
des Laserstrahls auch vom Aggregatzustand und der Gréfe des Targets beeinflusst. Welche
Ionisationszusténde des Targets angeregt werden konnen, hangt von der erreichten Intensitéat
im Fokus ab. Zudem spielt die Pulsdauer eine weitere wichtige Rolle. Bei ldngeren Laser-
pulsen (= 10ns) kann das expandierende Plasma durch Stofiprozesse noch weiter aufgeheizt
werden, wodurch sich die Quelle vergrofert [129, 130]. Weiterhin kann mit Hilfe eines Vorpul-
ses der Photonenfluss um bis zu einem Faktor von drei gesteigert werden. Dabei wird durch
einen schwachen Laserpuls einige ns vor dem eigentlichen Hauptpuls ein Plasma erzeugt.
Dieses expandiert bevor der Hauptpuls in das Plasma einkoppelt. Es liegen bereits ange-
regte Zustidnde vor, sodass der intensive Hauptpuls das Plasma hauptséchlich durch effiziente

Stofprozesse der Elektronen und weniger durch Multiphotonenionisation aufheizt [43, 131].
Bestimmung der Quellgrofie

Die Quellgrofe wird mit Hilfe der fiir das Rontgenmikroskop eingesetzten Kondensor-
zonenplatte bestimmt. Diese ist an einem Schrittmotor-betriebenen XYZ-Verschiebetisch
(MT55 und MT60, MICOS) innerhalb der Targetkammer befestigt und bildet die Quelle
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auf eine CCD-Kamera ab. Der Verfahrweg auf der optischen Achse betrdgt 40 mm. Somit
konnen beide fiir die Rontgenmikroskopie interessanten Emissionslinien scharf abgebildet
werden. Die genauen Daten der Zonenplatte sind in Kapitel 5.1.1 zu finden. Fiir die
Ly-o-Emissionslinie bei 2,4779 nm Wellenldnge betrégt die Brennweite f2 4gnm = 196 mm, fiir
die He-a-Linie bei 2,8787nm f3 ggnm = 169 mm. Die maximal erreichbaren Vergroferungen
sind durch die Abmessungen des Labors begrenzt. Die Entfernung zwischen CCD-Chip und
Quelle betragt 4,66 m, woraus sich eine Vergrofserung von V5 4gnm = 21,7 bei A = 2,48 nm
ergibt, bzw. V3 ggnm = 25,6 fiir A = 2,88 nm. Die rdumliche Auflésung des Systems ist durch
die Pixelgrofie des Detektors auf 1,8 pm bzw. 1,6 pm limitiert.

Um Streulicht im Gesamtaufbau zu unterdriicken und die KZP vor Debris zu schiitzen,
sind zwei Aluminium-Folien mit einer Dicke von je 200nm vor der KZP befestigt. Zudem
befindet sich vor den Filtern ein mechanischer Verschluss. Die Beobachtungsrichtung der
Zonenplatte relativ zum Laser- und Fliissigkeitsstrahl entspricht der Richtung des rontgen-
mikroskopischen Gesamtaufbaus (vgl. Abb. 4.4, S.46). Der Winkel zwischen der optischen
Achse und dem Laserstrahl betragt 30°. Ein Mittenstopp vor der KZP erzeugt auf dem
Detektor einen Schattenwurf, in dem die Quelle abgebildet wird. Dadurch erscheinen auch
die am néchsten gelegenen Emissionslinien, wie z.B. die He-3-Linie bei 2,4898 nm oder die
Satelliten-Linie bei 2,9084 nm als unscharfe Abbildung ringférmig auf dem Detektor. Bei
einer erwarteten Quellgrofie von etwa 20 pm ergibt sich eine Bildgrofe von ca. 430 pm fiir
die Ly-a-Emissionslinie und ca. 510 pm fiir die He-a-Linie. Der Mittenstopp erzeugt fiir die
He-f3-Linie einen Beleuchtungsring mit einem inneren und dufferen Durchmesser von 490 pm
bzw. 980 pym auf dem Detektor, bei der Satelliten-Linie der He-a-Emission betriagt dieser
1,23 mm bzw. 2,47 mm. Die durch den Mittenstopp erzeugten ringférmigen Abbildungen der
am nachsten gelegenen Emissionslinien iiberlagern sich daher nicht mit den entsprechenden
scharfen Abbildungen der Quelle.

Durch den grofsen aufgefangenen Raumwinkel der Zonenplatte kann die Dynamik der
Kamera mit nur einem Laserpuls fast vollstdndig ausgenutzt werden. Bei Pulsenergien
>100mJ muss ein zuséatzliches Filter in den Strahlengang gebracht werden, um die Kamera
nicht zu iibersteuern. In den Abbildungen 4.12 und 4.13 sind die entsprechenden Aufnah-
men bei 248 nm und 2,88 nm Wellenldnge dargestellt. Neben den Aufnahmen sind horizon-
tale und vertikale Intensitétsdiagramme durch das zentrale Maximum abgebildet. Wie in
Abbildung 4.12 zu erkennen ist, betragt die Halbwertsbreite der Quellausdehnung bei 35 mJ
Pulsenergie 11...12 pm. Wird die Pulsenergie iiber 75 mJ auf 160 mJ erhoht, vergrofert sich
die Quelle von 17 pm auf 19 pm. Bei einer Pulsenergie von 35mJ reicht die Intensitét nicht
aus, um das Target vollstdndig zu ionisieren. Nur im Intensitdtsmaximum des Fokus kann
ein Plasma gebildet werden. Bei hoheren Pulsenergien wird das Targetmaterial vollstandig
ionisiert. Hier fithrt eine Steigerung der Energie zu einer grofseren Plasmaexpansion. Dieser

Effekt ist auch bei der He-a-Linie (vgl. Abb. 4.13) zu beobachten.
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Abbildung 4.12: Mit der KZP7 aufgenommene Bilder der LIP-Quelle bei A = 2,48 nm. Die
Einzelschuss-Abbildungen sind bei unterschiedlichen Pulsenergien mit einer Vergréfserung von
V = 21,7 aufgenommen worden. Neben den Aufnahmen sind die entsprechenden horizontalen

und vertikalen Intensitétsverldufe durch das Maximum dargestellt.
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Abbildung 4.13: Abbildungen der Quelle bei der He-a-Linie von Stickstoff (A = 2,88 nm) mit
25,4-facher Vergroferung. Auf der rechten Seite sind die entsprechenden Intensitétsverliufe

dargestellt. Im Vergleich zu der Ly-a-Emission (vgl. Abb. 4.12) ist die Quelle bei 2,88 nm
geringfiigig kleiner.
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Hier wichst die Quellgrofse iiber 10...12 pm bei 35 mJ Pulsenergie auf 15 pm bei 160 mJ an.
Generell ist die Quellgrofte der He-a-Linie jedoch etwas kleiner als die der Ly-a-Linie. Die
leichte Asymmetrie bei den Ergebnissen ist durch die Beobachtungsrichtung begriindet. In
horizontaler Richtung, also in der Ebene von Laser- und Fliissigkeitsstrahl, erscheint die
Quelle etwas ausgedehnter, da der Fokus in dieser Richtung nicht so scharf begrenzt ist wie

in der vertikalen Richtung.

Mit dem gleichen Aufbau wird auch eine Stabilitdtsmessung durchgefiihrt. Dafiir wird die
Kamera nur 1 ms belichtet und direkt im Anschluss ausgelesen. Der mechanische Verschluss
bleibt dabei gedffnet, wodurch die Kamera wahrend des Auslesens weiter belichtet wird.
Man erhélt so eine Folge von Quellabbildungen auf dem ausgelesenen Bild separiert. Aus-
gehend von einer konstanten Auslesegeschwindigkeit des CCD-Chips und einer konstanten
Laserpulsfrequenz kann somit die rdumliche Stabilitdt des Plasmas bestimmt werden. Abbil-
dung 4.14 zeigt eine solche Aufnahme der Ly-a-Emission bei einer Pulsenergie von 120 mJ

und einer Repetitionsrate von 25 Hz.
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Abbildung 4.14: Einzelschuss-Abbildungen der Quelle bei A = 2,48 nm und einer Pulsenergie
von 120mJ. Darunter ist das entsprechende Intensitétsprofil dargestellt. Die Variation des

Quellortes liegt innerhalb der rdumlichen Aufldsungsgrenze des abbildenden Systems.

Die Variation in horizontaler Richtung (Ebene Laser- und Fliissigkeitsstrahl) betrégt
AXpos = 1,9 pm, in vertikaler Richtung AY,os = 0,8 pm. Innerhalb der réumlichen Auflésung
des abbildenden Systems von 1,8 pm kann die Quelle damit als stabil angesehen werden. Die
Variation in horizontaler Richtung ist grofler als in vertikaler Richtung. Dies fiihrt zu der
Annahme, dass der Fliissigkeitsstrahl nicht absolut ortsstabil ist. Eine Positionsdnderung
des Jets in horizontaler Richtung beeinflusst die Quellposition auf der optischen Achse des

Laserstrahls, wodurch sich neben der horizontalen Position auch die Intensitdt der Quelle
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aufgrund einer schwankenden Intensitat des Laserstrahls &ndert. Variationen des Targets in
vertikaler Richtung machen sich dagegen als Emissionsschwankungen bemerkbar, da sich der
Flussigkeitsstrahl aus dem Fokus des Laserstrahls herausbewegt. Die Emissionsschwankung
der einzelnen Pulse liegt bei 16,5 %, welche neben der Positionsanderung des Targets auch
durch eine Intensititsschwankung des Lasers von ca. 2...5 % verursacht wird. Versuche mit
hoheren Pulsenergien fiihren zu dhnlichen Werten fiir die Variation der Quellposition. Die
Intensitatsschwankungen erhohen sich bei einer Pulsenergie von 160mJ jedoch auf 38 %.
Der Grund dafiir liegt in einer Erwarmung des Diisensystems durch die Plasmastrahlung.
Dieser Effekt ist bei langeren Laufzeiten ab einer Pulsenergie von 100 mJ zu beobachten. Fiir
eine Stabilitdtserh6hung der Quelle miisste der Aufbau des Diisensystems weiter optimiert
werden. Denkbar ist die Verwendung einer Kapillare mit einem groferen Durchmesser und
besserer Warmeleitung innerhalb des Kryostaten, wodurch ein grofterer Vorrat an fliissigem
Stickstoff vorhanden ist und der Vordruck des Stickstoffgases erhoht werden kann. Aufgrund
einer Geschwindigkeitssteigerung des Fliissigkeitsstrahls wiirde dies zu einer groferen Zer-

fallslinge und damit zu einem stabileren Jet fithren (vgl. auch Abschnitt 4.2.2).

Der effektive Beugungswirkungsgrad der bei den Quellgrofien-Messungen eingesetzten
Kondensorzonenplatte kann unter Beriicksichtigung der spektralen Strahldichte, der Filter-
transmission und dem bei den Versuchen aufgefangenen Raumwinkel abgeschétzt werden.
Fiir beide Emissionslinien der Quelle ergibt sich ein BWG von weniger als 0,2 %. Dieser Wert
ist jedoch nur eine grobe Abschitzung, da die einzelnen Messungen nicht zur gleichen Zeit
durchgefiihrt worden sind und keine absolute Puls-zu-Puls Stabilitét der Quelle gegeben ist.

Dennoch ist dieser Wert sehr gering.
Bestimmung der spektralen Strahldichte

Mit Hilfe des Spalt-Gitter-Spektrographen werden Spektren zur Bestimmung der spektra-
len Strahldichte aufgenommen. Der Abstand zwischen Gitter und Quelle betragt 1618 mm,
zwischen Gitter und Detektor 1995 mm. Nach Gleichung 3.3 wird ein Wellenléngenbereich
von ca. AX = 1,3nm auf den Detektor abgebildet, was fiir die Darstellung der wasserstoff-
und heliumédhnlichen Linien von Stickstoff ausreichend ist. Die durch den Aufbau gege-
bene spektrale Auflésung des Systems ist durch die Geometrie beschrankt und betrégt bei
Annahme einer Quellgréfse von 20 pm nach Gleichungen 3.4, 3.5 und 3.6 fiir die Ly-a-
Emissionslinie A/AX ~ 294. Demnach kann die He-f$-Linie bei A = 2,4898 nm von der
Ly-a-Linie getrennt dargestellt werden (A/AMpe.g—ry.o =~ 208). Abbildung 4.15 zeigt die
Ergebnisse bei verschiedenen Pulsenergien. Wie zu erkennen ist, &ndern sich die Verhélt-
nisse der Ly-a- und He-a-Linien. Bei hoheren Pulsenergien werden die energetisch hcheren
Zustinde bevorzugt angeregt, wodurch die Emission der Ly-a-Linie im Verhéltnis zur
He-a-Linie stéarker anwéchst. Aufgrund einer anwachsenden Quellgréfse nimmt der Kontrast

zwischen der Ly-a- und He-(-Linie bei hoheren Pulsenergien ab.
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Abbildung 4.15: Mit dem kalibrierten Spalt-Gitter-Spektrographen aufgenommene Spektren

bei einer Laserpulsfrequenz von 100 Hz und Pulsenergien von 35mJ bis 160 mJ.

Bestimmung der Linienbreite

Mit Hilfe des in Kapitel 3.2.2 beschriebenen Off-Axis-Reflexionsspektrographen soll die
Linienbreite ermittelt werden. Damit die Quellgréfle bei hohen Pulsenergien die Auflésung
des Spektrographen nicht negativ beeinflusst, wird dieser in Kombination mit einen 10 pm
Eintrittsspalt verwendet. Dieser ist auf einem XYZ-Verschiebetisch nahe am Plasma posi-
tioniert und kann so im Strahlengang justiert werden. Der minimale Abstand zum Plasma
betragt 10mm. In der Ebene der ORZ-Optik wird damit eine horizontale Ausleuchtung
mit einer Breite von ca. 2mm erzeugt. Die ORZ ist auf zwei Rotationstischen montiert,
die es erlauben, den Einfallswinkel und die Orientierung der ORZ-Strukturen zur optischen
Achse einzustellen. Die Gegenstands- und Bildweite der ORZ betrdgt 750 mm bzw. 1500 mm,
wodurch der Eintrittsspalt mit einer Vergréferung von V = 2 auf den Detektor abgebil-
det wird. Abbildung 4.16 zeigt die Ergebnisse bei verschiedenen Pulsenergien. Hierbei ist
zu beachten, dass die Spektren fiir die beiden Emissionslinien getrennt voneinander aufge-
nommen worden sind und dadurch nicht zueinander in Relation stehen. Bei 160 mJ Puls-
energie wird fiir die Ly-o-Linie eine spektrale Breite von AAr,., = 2,72 pm gemessen. Bei
der He-a-Linie liegt der Wert bei AAg.. = 3,31 pm. Daraus ergibt sich eine Monochroma-
sie von (A/AX) ry-a = 910 bzw. (A/AX) He-o = 870. Das theoretische Auflosungsvermogen des
Spektrographen von A\/Ageom =~ 3000 kann nicht erreicht werden. Demnach ist unklar, ob

die Monochromasie der Spektrallinie durch die Doppler- oder Starkverbreiterung gegeben
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ist, oder Abbildungsfehler und Vibrationen im experimentellen Aufbau die Auflésung des
Spektrographen begrenzen. Da bereits Linienbreiten von A/AX =~ 1030 bei einem laserin-
duzierten Plasma gemessen worden sind [109], liegt der Verdacht nahe, dass die spektrale

Auflésung durch den experimentellen Aufbau limitiert ist.
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Abbildung 4.16: Mit der Off-Axis-Reflexionszonenplatte aufgenommene Spektren der beiden
fiir die Rontgenmikroskopie interessanten Emissionslinien bei 2,4779 nm und 2,8787 nm Wel-

lenldnge. Die Monochromasie der Linien liegt bei A\/AX & 900.

Zusammenfassung der Charakterisierung

Mit den bisher gewonnenen Daten ist es moglich, die spektrale Strahldichte und die Brillanz
einer Emissionslinie zu berechnen. Fiir die Bestimmung der Photonenzahlen werden die ein-
zelnen Werte der Ly-a- und He-a-Linie aus dem kalibrierten Spektrum (Abb. 4.15) aufsum-
miert. Dabei werden nur Photonenzahlen > 10 % des maximalen Wertes der Emissionslinien
berticksichtigt. Durch das Verhéltnis der maximalen Werte der Ly-a- und He-3-Linie kann
der absolute Wert fiir die Ly-a-Linie bestimmt werden. In Tabelle 4.1 sind die Ergebnisse
der Quellcharakterisierung zusammengefasst. Fiir die Berechnung der Brillanz wird die volle
Halbwertsbreite (FWHM) der Quellgrofe berticksichtigt. Die Ergebnisse sind mit vorherigen
Messungen von Wieland vergleichbar [116]. Es wird deutlich, dass der Photonenfluss und die

Brillanz mit steigender Pulsenergie zunimmt.

Die maximale Konversionseffizienz (Laserleistung zu Rontgenemission) fiir die beiden
Emissionslinien liegt bei 1,5...1,6 % und wird bei einer Pulsenergie von 75mJ erreicht. Auf-
grund der bereits angesprochenen Instabilitdten der Quelle ab 100mJ nimmt die Effizienz
bei 160mJ um 15...20 % ab.
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Tabelle 4.1: Spektrale Strahldichte und Brillanz der laserinduzierten Plasmaquelle bei einer

Laserpulsfrequenz von 100 Hz und unterschiedlichen Pulsenergien fiir die Ly-a- und He-a-

Emissionslinien.
Pulsenergie Linie | Quellgrofie S‘csriiligilie Brillanz KO;%ZEZSZHS_
m.J m Photoneﬁ ‘ PhotoTze-n
Puls - sr - Linie Puls - sr - Linie - ym?

- Ly-a 12 3,0-101 2,6-10° 0,85 %
He-a 11 5,4-101 5,7-10° 1,34 %

- Ly-a 17 1,1-1012 5,0-10° 1,54 %
He-a 13 1,3-1012 1,0-10'° 1,56 %

190 Ly-a 18 1,8-1012 7,0-10° 1,50 %
He-o 14 2,1-10"2 1,4-1010 1,50 %

160 Ly-a 19 2,1-1012 7,4-10° 1,31%
He-o 15 2,3-1012 1,3-1010 1,25%

4.4.3 Charakterisierung der elektrischen Entladungsquelle

Im Vergleich zu auf Fliissigkeitsstrahlen basierenden laserinduzierten Plasmen ist die Brillanz
von elektrischen Entladungsplasmen wesentlich geringer. Dies ist zum einen durch die relativ
grofte Ausdehnung eines elektrischen Entladungsplasmas und zum anderen durch die gerin-
gere Elektronendichte innerhalb des Pinchs begriindet. Dadurch ist auch die Konversionseffi-
zienz einer Entladungsquelle (elektrischer Leistung zu Rontgenemission) um etwa eine Gro-
fsenordnung geringer als bei einem LIP (Laserleistung zu Réntgenemission) [116, 122]. Durch
die um drei Grofenordnungen hoéhere Eingangsleistung stellt die Entladungsquelle jedoch
eine Alternative als Laborquelle fiir ein Réntgenmikroskop dar. Die stark unterschiedlichen
Quellgrofen erfordern allerdings auch unterschiedliche Kondensorkonzepte (vgl. Kapitel 5.1).
Die genaue Charakterisierung der elektrischen Entladungsquelle erfolgte hauptséchlich durch
die Arbeitsgruppe von Bergmann am Fraunhofer Institut flir Lasertechnik in Aachen und
teilweise durch die Zusammenarbeit mit dem RheinAhrCampus in Remagen. Im Folgenden
werden die Ergebnisse kurz dargestellt [100, 122, 132].

Bestimmung der Quellgrofie

Die Quellgrofe der Entladungsquelle wird mit Hilfe eines Pinholes mit einem Durchmesser
von 20 pm in Kombination mit einer CCD-Kamera bestimmt. Der Abstand zwischen Quelle
und Pinhole betragt 180 mm und zwischen Pinhole und Detektor 560 mm, resultierend in
einer Vergroferung von V = 3,1. Fiir die spektrale Filterung der Emission wird eine mit
300 nm Titan bedampfte Siliziumnitrid-Membran mit einer Dicke von 150 nm verwendet. Der

transmittierte Anteil der Strahlung liegt zwischen 2,7 nm und 5 nm, wobei auch eine geringe
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Transmission im Bereich von 12,4nm und 20 nm vorhanden ist. Bei den Aufnahmen ist die
Pulsenergie konstant auf 15 J und die Repetitionsrate auf 25,4 Hz eingestellt. Abbildung 4.17
zeigt zwei Aufnahmen der Quelle aus axialer Richtung (links) und unter einem Winkel von
30° (rechts). Das axiale Intensitétsprofil entspricht einer Lorentzverteilung mit einem Durch-
messer von 1175 pm [132]. Im rechten Teil der Abbildung ist das Sichtfeld zum Inneren des
Elektrodensystems durch die Apertur der Anode begrenzt. Eine genauere Betrachtung zeigt,
dass sich das Intensitdtsmaximum innerhalb des Zwischenraums der Elektroden befindet
und bis in die Bohrungen der Kathode und Anode hineinreicht. Dementsprechend betrigt

die Lange des Pinchs in dieser Richtung einige mm.

Abbildung 4.17: Pinhole-Abbildungen der Entladungsquelle. Das Bild links zeigt die Quelle
aus axialer Beobachtungsrichtung, rechts unter einem Winkel von 30° zur Axialachse. Hier
begrenzt die Apertur der Anode den Blick in die Hohlkathode [122].

Messung des Emissionsspektrums

Das Emissionsspektrum der Entladungsquelle wird mit Hilfe eines mit Gold beschichteten
Reflexionsgitters mit 2400 Linien pro mm in Verbindung mit einer CCD-Kamera aufge-
nommen [133]. Die spektrale Auflosung ist durch einen Eintrittsspalt mit einer Breite von
100 pm begrenzt und betragt A\/AX ~ 200. Die elektrischen Parameter bleiben unverin-
dert. In Abbildung 4.18 ist das Spektrum dargestellt. Im Vergleich zu einem LIP (siehe
Abb. 4.15, S.61) werden bei der elektrischen Entladung hauptséchlich die helium&hnlichen
Ionisationsstufen angeregt. Durch die geringere Plasmatemperatur kénnen wasserstoffahnli-
che Tonensorten nur in geringer Anzahl erzeugt werden. Daher ist die Ly-a-Linie nur sehr
schwach ausgeprégt. Deutlich sind auch die niederenergetischen Satelliten-Linien neben der

He-a-Linie zu erkennen.
Bestimmung der Linienbreite

Wie bei der laserinduzierten Plasmaquelle werden auch an der Entladungsquelle Spektren mit

Hilfe des ORZ-Spektrographen aufgenommen. Hier ist allerdings nur der Wellenléngenbereich
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Abbildung 4.18: Emissionsspektrum der Entladungsquelle bei 15J Pulsenergie, aufgenom-
men mit Hilfe eines Reflexions-Gitters. Im Vergleich zu dem Spektrum eines laserinduzierten

Plasmas werden hauptséchlich heliumé#hnliche Emissionslinien erzeugt [122].

um A = 2,883nm interessant, da das Emissionsspektrum fiir eine mikroskopische Anwen-
dung mit einer Titan-Folie gefiltert wird. Durch die starke Absorption unterhalb der
L-Absorptionskante von Titan (2,73 nm) steht damit hauptsichlich die He-a-Linie zur Ver-
fligung. Die Auswirkungen der niederenergetischen Satelliten-Linien auf eine rontgenmikro-
skopische Abbildung mit einer Zonenplatte wird in Kapitel 5.1.2 genauer betrachtet. Der
experimentelle Aufbau entspricht dem Aufbau an der LIP-Quelle. Auch hier wird ein Ein-
trittsspalt mit einer Breite von 10 pm verwendet. Zusétzlich wird ein 50 pm breiter Spalt hori-
zontal vor dem Eintrittsspalt positioniert, um die Quellgréfse auch in vertikaler Richtung zu
begrenzen und das Streulicht im Gesamtaufbau zu minimieren. In Abbildung 4.19 sind Spek-
tren bei unterschiedlichen Pulsenergien dargestellt. Die angegebenen Intensitétswerte sind
fiir die entsprechenden Pulsenergien auf einen Einzelpuls normiert. Neben der He-a-Linie bei

= 2,8787nm ist die vierfach schwichere Satelliten-Linie bei A = 2,9084 nm zu erkennen.
Das Intensitatsverhédltnis zwischen den Emissionslinien ist fiir die angegebenen Pulsener-
gien konstant. Gleichzeitig ist auch die spektrale Breite der He-a-Linie unabhéngig von der
Pulsenergie und betragt A\ = 3,47 pm, woraus sich eine Monochromasie von \/AX = 830
ergibt. Auch hier kann die theoretische Auflésung des Spektrographen nicht erreicht werden.
Demnach kann abschlieffend nicht geklart werden, ob die Linienbreite durch die Doppler-
oder Starkverbreiterung begrenzt ist, oder Abbildungsfehler die Auflésung begrenzen.
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Abbildung 4.19: Mit der Off-Axis-Reflexionszonenplatte aufgenommenes Spektrum der elek-
trischen Entladungsquelle bei unterschiedlichen Pulsenergien. Die Monochromasie der He-o-
Linie bei A = 2,8787nm betriagt A\/AX = 830.

Zusammenfassung der Charakterisierung

Die spektrale Strahldichte wird mit Hilfe einer Photodiode (AXUV-100, International Ra-
diation Detectors) unter Beriicksichtigung der im Datenblatt des Herstellers angegebenen
Empfindlichkeit fiir die He-a-Linie bestimmt. Die Photodiode ist mit Titan bedampft und
detektiert daher hauptséichlich Strahlung mit A > 2,73 nm. Der Anteil der Satelliten-Linien
wird unter Beriicksichtigung der Ergebnisse mit dem Reflexionsspektrographen herausge-
rechnet. Mit der gemessenen Quellgrofie kann somit die Brillanz bestimmt und mit der spek-
tralen Strahldichte fiir unterschiedliche Repetitionsraten verglichen werden. Abbildung 4.20
veranschaulicht den Kurvenverlauf fiir eine Pulsenergie von 10J. Bei einer Repetitionsrate
von 1kHz fallt die spektrale Strahldichte auf 70 % des maximalen Wertes bei 250 Hz. Wird
die Pulsenergie auf 20 J erhoht, steigt die Strahldichte auf 3,8-10'® Photonen/(sr-Puls) und
die Brillanz auf 5,1-10% Photonen/(jum?-sr-Puls) [132]. Vergleichsmessungen mit dem kali-
brierten Gitter-Spektrographen fiihren bei einer Repetitionsrate von 100 Hz auf einen Wert
von 1,7-10'3 Photonen/(sr-Puls) bei 13 J Pulsenergie, 2,5-10'3 Photonen/(sr-Puls) (15 J) und
2,7-10'3 Photonen//(sr-Puls) bei 18 J fiir die He-a-Linie. Diese Ergebnisse sind mit den aufge-
nommenen Daten der Photodioden-Messung vergleichbar. Beriicksichtigt man die Abnahme
der spektralen Strahldichte auf 70 % bei einer Repetitionsrate von 1 kHz ergibt sich eine maxi-
male spektrale Strahldichte von 1,9-101® Photonen/(sr-s) bei 18 J Pulsenergie. Dies entspricht
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bei Annahme einer isotropen Strahlungverteilung in 4msr einer Konversionseffizienz (elektri-
sche Leistung zu Rontgenemission) von etwa 0,1 % fiir die He-a-Linie. Fiir eine genauere
Gegeniiberstellung der beiden Quellen werden bei den folgenden Berechnungen die Werte

des Spalt-Gitter-Spektrographen berticksichtigt.
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Abbildung 4.20: Strahlungsintensitdt und Brillanz der Entladungsquelle bei der He-a-Linie
von Stickstoff als Funktion der Repetitionsrate. Die Pulsenergie betragt 10 J [100].

4.4.4 Vergleich der beiden Quellen

Die Unterschiede der beiden Quellkonzepte spiegeln sich auch in deren Emissionscharakteris-
tik wider. Durch die stark unterschiedlichen Quellgréfsen muss eine genaue Differenzierung
zwischen Strahldichte und Brillanz erfolgen. Gerade im Hinblick auf die Verwendung der
Quellen fiir ein Rontgenmikroskop sind diese beiden Faktoren von besonderer Bedeutung
(siche Kapitel 5.1). In Tabelle 4.2 sind die mit Hilfe des kalibrierten Spektrographen gemes-
senen Werte der beiden Quellen bei maximaler Pulsenergie und Repetitionsrate dargestellt.
Die Werte fiir die Entladungsquelle wurden bei 100 Hz aufgenommen und sind, da die Strahl-
dichte pro Puls bei 1kHz Repetitionsrate um ca. 70 % abnimmt, entsprechend skaliert.

Durch eine um drei Grofenordnungen hohere Eingangsleistung liegt die spektrale Strahl-
dichte der Entladungsquelle etwa zwei Grofsenordnungen iiber der des laserinduzierten
Plasmas. Da die emittierende Quellfliche der Laser-Plasmaquelle jedoch um etwa vier Gro-
fenordnungen kleiner ist, liegt deren Brillanz deutlich {iber der der Entladungsquelle. Im

Hinblick auf ein Kondensorkonzept fiir ein Rontgenmikroskop empfiehlt es sich daher, die
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Tabelle 4.2: Vergleich der spektralen Strahldichte und Brillanz der LIP-Quelle und der elek-

trischen Entladungsquelle bei maximaler Repetitionsrate und Pulsenergie.

Linie Quellgrofe  Strahldichte Brillanz
Queue m Photonen Photonen
K s-sr- Linie s-sr- Linie - um?2
Ly-a (2,48 19 2,1-1014 7,4-1011
LIP (0,16J, 100Hz) | L¥-e (248nm) ’ ’
He-a (2,88 nm) 15 2,3-1014 1,3-10'2
Entladung (18 J, 1kHz) | He-a (2,88 nm) 1432 1,9-10%6 1,2-10%0

laserinduzierte Plasmaquelle 1:1 in das Objektfeld (typischerweise 20 pm) abzubilden. Bei

der Entladungsquelle wiirde dadurch viel Licht verloren gehen. Hier sollte die Quelle stark

verkleinert werden. Aufgrund einer erforderlichen Anpassung der numerischen Apertur von

Kondensor und abbildender Optik ist dies jedoch nur bis zu einer bestimmten Grenze mog-

lich. Hier spielt die Brillanz die entscheidende Rolle. Bei groften Quellen kann fiir die Beleuch-

tung eines kleinen Objektfeldes mit einer bestimmten numerischen Apertur nur ein geringer

Raumwinkel der Quelle aufgefangen werden (Satz von Liouville, siehe auch Kapitel 5.1).

Damit haben kleinere Quellen den Vorteil, dass je nach Anforderung auch unterschiedliche

Kondensorkonzepte genutzt werden konnen. Bei einem laserinduzierten Plasma wére neben

der Verwendung einer Kondensorzonenplatte in 1:1 Konfiguration auch Spiegel im streifen-

den Einfall oder, je nach Wellenldnge, auch im senkrechten Einfall denkbar (vgl. Einleitung

Kapitel 5).
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Nach aktuellem Wissensstand existieren weltweit nicht mehr als zehn Labor-Mikroskope
fiir die Anwendung im Wasserfenster. Darunter sind neben Transmissionsmikroskopen auch
Rastermikroskope, wie z.B. das LIP-basierte STXM des King’s College in London [10, 134]
bekannt. Vorreiter bei den Transmissionsmikroskopen ist die Arbeitsgruppe von Hertz
der technischen Hochschule KTH in Stockholm [135, 136|. Hier sind zwei LIP-basierte
Mikroskope in Betrieb, eines mit vertikaler Strahlachse und einem sphérischen Spiegel fiir
A = 3,37 nm Wellenldnge (Methanol-Jet-Target) als Kondensor [137, 138] und eines mit hori-
zontaler Strahlachse, welches wahlweise bei A = 3,37 nm und einem sphérischen Spiegel oder
bei A = 2,48 nm (Stickstoff-Jet-Target) und einer Kondensorzonenplatte arbeitet [135]. Ein
anderer Ansatz findet sich an der Universitdt von Tsukuba in Japan (Hoshino und Aoki).
Hier wird ein LIP in Verbindung mit einem Tantal-Festkérpertarget und Wolter-Spiegel
als Kondensor eingesetzt [139, 140|. Ein weiteres LIP-basiertes Transmissionsmikroskop aus
Korea arbeitet mit einem Stickstoff-Jet-Target und einem elliptischen Reflektor [141, 142].
Wasserfenster-Mikroskope unter Verwendung einer elektrischen Entladungsquelle sind aus
den 90er-Jahren bekannt [143]. Aktuelle Entwicklungen dieser Quellen fiir die Rontgenmi-
kroskopie sind in den Publikationen der Rontgenmikroskopie-Konferenz von 2008 zu fin-
den [126, 144, 145].

In den folgenden Kapiteln wird der Aufbau des entwickelten Transmissionsmikroskops
dargestellt. Dabei werden die unterschiedlichen Kondensorkonzepte an der laserinduzierten
Plasmaquelle in Remagen und an der elektrischen Entladungsquelle in Aachen erldutert und
die Leistungsfihigkeit des Mikroskops an den beiden Quellen anhand von Testobjekten und

biologischen Proben veranschaulicht.

5.1 Beleuchtungssystem

Die meisten Transmissionsmikroskope fiir den Spektralbereich des Wasserfensters basieren
auf einem abbildenden System mit einer Zonenplatte als Objektiv und einer CCD-Kamera
als Detektor. Die Unterschiede liegen damit hauptséchlich in der Quelle und dem verwen-
deten Kondensorkonzept. Allerdings ist nicht nur das abbildende System, sondern auch der
Kondensor fiir die Bildqualitit entscheidend. Folgende Parameter sind fiir die Festlegung

und Charakterisierung eines geeigneten Kondensors wichtig:
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e Intensitit in der Objektebene (Photonen/(pm?- s)),
e Gleichmafigkeit der Objektausleuchtung (C = (Inaz — Imin)/ Imaz + Imin))s
e Monochromasie der Strahlung (A/AX > Nm) und

e Anpassung der numerischen Apertur von Kondensor und Mikrozonenplatte.

Bei der Strahlungsiibertragung der von der Quelle emittierten Photonen spielt der Satz
von Liouwville eine bedeutende Rolle. Dieser besagt, dass die Dichte der Photonen nur erhéht
werden kann, wenn sich deren Impulse quer zur Strahlrichtung &ndern. Das Produkt aus dem
Querschnitt und der Divergenz des Strahls, die sogenannte Emittanz, bleibt im giinstigsten
Falle erhalten [146]. Fiir die im Vergleich zum laserinduzierten Plamsa relativ grofe Quelle
der elektrischen Entladung bedeutet dies, dass fiir die Nutzung der gesamten Quellfliche nur

ein sehr geringes Raumwinkelintervall aufgefangen werden kann.

Im Folgenden werden die unterschiedlichen Kondensorkonzepte fiir den Betrieb an der
laserinduzierten Plasmaquelle und der elektrischen Entladungsquelle erldutert. Dabei werden

die oben genannten Parameter untersucht und die Konzepte miteinander verglichen.

5.1.1 Aufbau mit laserinduzierter Plasmaquelle

Bei einer Vergrofserung des abbildenden Systems von V' = 1000 ergibt sich, bei Verwendung
eines Detektors mit 1340x 1300 Pixel und einer Pixelgrofe von 20 pm, ein auszuleuchtendes
Objektfeld von ca. 25 pm. Demnach bietet sich fiir ein Kondensorkonzept an der laserindu-
zierten Plasmaquelle eine 1:1 Abbildung an. Nachteilig daran ist jedoch, dass das Intensitéats-
profil des Objektfeldes dem Profil der Quelle entspricht. In der klassischen Lichtmikroskopie
wird diese Konfiguration auch als kritische Beleuchtung bezeichnet. Abbildung 5.1 zeigt das
Schema des Gesamtaufbaus an der laserinduzierten Plasmaquelle. Als Kondensor wird eine
Zonenplatte (KZP) verwendet. Vor dieser befindet sich ein mechanischer Verschluss und
ein Aluminium-Filter mit einer Dicke von 200 nm. Dadurch werden die sichtbaren Anteile
der Plasmaemission absorbiert und die KZP vor Debris geschiitzt. Die Probe ist auf einer
Membran direkt hinter einer Blende mit einem Durchmesser von 20...25 nm préapariert (vgl.
Abschnitt 5.2). Die Blende verhindert, dass Strahlung héherer Beugungsordnungen der KZP
auf den Detektor gelangt und wirkt gleichzeitig als Linearmonochromator. Eine einfache
geometrische Uberlegung zeigt, dass die erreichbare Monochromasie eines solchen Linearmo-
nochromators durch den Durchmesser der Kondensorzonenplatte D und den Durchmesser
der Objektfeld-definierenden Blende d gegeben ist [147]:

AAX = (Vi + 1)% (5.1)

Voraussetzung dafiir ist eine vollstdndige Abbildung der Quelle innerhalb der Blende
(VKZP dQuelle < d)'

70



5.1 Beleuchtungssystem

KZP .- 0.BO Blende und .-+t CCD-
: Objekt 7 Kamera

shuter 7  vsgll T—— >~ | T T

Al-Filter = =

........

Abbildung 5.1: Schematischer Aufbau des Transmissionsmikroskops an der laserinduzierten
Plasmaquelle. Die Kondensorzonenplatte (KZP) bildet die Plasmaquelle in die Objektebene
ab. Der Mittenstopp (MS) vor der KZP und eine Blende vor dem Objekt erzeugen auf dem
Detektor einen Schatten, in dem die MZP die Probe abbildet. Durch Verfahren von Blende
mit Objekt und MZP kénnen beide Emissionslinien (A = 2,48 nm und A = 2,88 nm) der Quelle
fiir die Abbildung gewé&hlt werden.

Damit die nullte Beugungsordnung der KZP nicht auf die Bildmitte des Detektors fallt und
so ein starkes Untergrundsignal entstehen lasst, ist vor der Kondensorzonenplatte ein Mitten-
stopp mit einem Durchmesser von 4,5 mm angebracht. Dieser erzeugt auf der CCD-Kamera
einen Schattenwurf, in dem die Mikrozonenplatte das Objekt vergrofiert abbildet. Die Ver-
wendung einer Kondensorzonenplatte hat durch deren wellenlangenabhingigen Brennweite
den Vorteil, dass eine beliebige Beleuchtungswellenlénge innerhalb des Linienspektrums der
Quelle eingestellt werden kann. Dies bietet die Mdoglichkeit, Spektromikroskopie zu betrei-
ben. Dafiir werden zwei Bilder mit unterschiedlichen Wellenldngen aufgenommen und mit-
einander verglichen. Liegt eine Absorptionskante eines in der Probe vorhandenen Elementes
zwischen diesen Wellenldngen, kann durch Subtrahieren der Bilder die Verteilung des Ele-
mentes bestimmt werden (Element Mapping). Fiir eine auf Stickstoff-basierte Plasmaquelle
und deren fiir die Mikroskopie interessanten Wellenldngen von A = 2,48 nm der Ly-a-Linie
und A = 2,88nm der He-a-Linie ist dies z.B. Titan (L-Absorptionskante bei A = 2,73 nm).
In Abschnitt 5.4.1 sind entsprechende Ergebnisse zu finden.

Die im Aufbau verwendete Kondensorzonenplatte hat einen Durchmesser von 9 mm mit
ca. 34.000 Zonen und verfiigt iiber eine duklerste Zonenbreite von 54 nm [147]. Sie wurde
an der Forschungseinrichtung fiir Rontgenphysik der Universitiat Gottingen hergestellt. In
den 90er-Jahren wurden Zonenplatten desselben Typs (KZP7) erfolgreich als Kondensor
an verschiedenen Synchrotron-basierten Mikroskopen eingesetzt (BESSY in Berlin, ALS
in Berkeley, USA und ISA in Aarhus, Dénemark). Da sie holographisch hergestellt wurde,
und iiber die Anzahl der Zonen und damit auch iiber die Brennweite keine genaue Aussage

getroffen werden kann, wurde die Brennweite in einem Vorversuch experimentell bestimmt.
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Bei A = 2,48nm ergibt sich eine Brennweite von fy,p = 195,9mm. Diese ist um etwa
1,2mm lénger als von Hettwer angegeben [147|. Die Zonenplatte befindet sich in einer
Vakuumkammer, welche durch eine an der nachfolgenden Mikroskop-Kammer angebrach-
ten Turbomolekularpumpe evakuiert wird (siehe Abschnitt 5.3). Uber einen Schrittmotor-
betriebenen XYZ-Verschiebetisch (MT55 und MT60, MICOS) kann diese im Strahlengang
justiert werden. Der Verfahrweg in XY-Richtung betrdgt 5mm mit einer Schrittweite von
137nm pro Vollschritt. In Z-Richtung (optische Achse des Mikroskops) liegt der Verfahr-
weg bei 40 mm mit einer Schrittweite von 549 nm. Durch die Konstruktion der zur Verfii-
gung stehenden Vakuumkammern ist ein 2f-Aufbau (1:1 Abbildung) nicht exakt mdoglich.
Die Gegenstandsweite der Kondensorzonenplatte betragt minimal gxzp = 420 mm, woraus
sich nach dem Abbildungsgesetz eine Bildweite von bx,p = 367 mm fiir A = 2,48 nm ergibt
(bxzp = 282mm fiir 2,88 nm). Demzufolge ist die VergroRerung des Systems Vizp = 0,87
(Vizp = 0,67).

Neben den fiir die Abbildung genutzten Ly-a- und He-a-Emissionslinien sind auch weitere
Linien bei 2,4898 nm (He-3) und 2,9084 nm bzw. 2,9534nm vorhanden (vgl. Spektren in
Abbildung 4.15, S. 61). Diese konnen die Abbildung mit der Mikrozonenplatte negativ beein-
flussen und zu chromatischen Aberrationen fithren. Nach Gleichung 5.1 betrigt die durch
den Aufbau erreichte Monochromasie fiir eine Objektfeldblende mit einem Durchmesser von
20pm (A/AN) Ly = 422 bzw. (A/AN) e = 376. Zudem zeigt eine geometrische Uberle-
gung, dass durch die Verwendung des Mittenstopps vor der KZP der Beleuchtungskegel
benachbarter Emissionslinien von der Objektfeldblende geblockt werden. Bei A = 2,4779 nm
hat der innere Teil des Beleuchtungsrings der He-f-Linie in der Ebene der Blende einen
Durchmesser von 41 pm. Der Durchmesser bei 2,9084 nm betrégt in der Fokusebene der He-a-
Linie 78 pm. Demnach werden die am néachsten liegenden Wellenléngen von der Objektfeld-
blende geblockt und tragen nicht zur Objektbeleuchtung bei. Die erreichte Monochromasie
ist damit durch die Linienbreite der Beleuchtungswellenldngen gegeben. Wie in Kapitel 4.4.2
bereits beschrieben, betrigt die Monochromasie der beiden Emissionslinien A/AX > 870.

Chromatische Aberrationen kénnen somit vernachléssigt werden.

Die Gleichméafigkeit der Ausleuchtung wird mit Hilfe des Gesamtaufbaus bestimmt. Eine
in der Objektebene positionierte Blende mit einem Durchmesser von 20 pm wird dazu mit
einer Mikrozonenplatte auf eine CCD-Kamera abgebildet wird. Der Justagevorgang der ein-
zelnen Komponenten ist in Abschnitt 5.4.1 zu finden. Die Ausleuchtung wird bei A = 2,48 nm
und A = 2,88 nm gemessen, wodurch die Vergroferungen dementsprechend variieren. Dabei
wird eine Gesamtléange des Aufbaus gewdhlt, die neben dem Bild der Blende auch eine
Abbildung der gesamten nullten Beugungsordnung der MZP auf dem Detektor ermoglicht.
Bei A = 2,48 nm betrigt die Vergrokerung V = 231, wihrend sie bei der He-a-Linie bei
V' = 302 liegt. Nach jeder Aufnahme wird die Mikrozonenplatte aus dem Strahlengang ge-

fahren und das von der Blende transmittierte Licht direkt mit dem Detektor aufgenommen.
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Uber die Kalibrationswerte der Kamera kann somit die mittlere Anzahl der Photonen pro
Fléche und Zeiteinheit in der Objektebene bestimmt werden. Der Laser wird bei verschiede-
nen Pulsenergien und maximaler Repetitionsrate (100 Hz) betrieben. Abbildung 5.2 zeigt die
Ergebnisse. Durch die Verkleinerung der Quelle ldsst sich deren Intensitétsprofil im Objekt-
feld erkennen. Der Kontrast bei Pulsenergien < 100mJ liegt bei iiber 40 %. Pulsenergien
von > 100 mJ fithren aufgrund der groferen Quelle und stérkeren Variationen der Quellpo-
sition zu einem gleichméRiger ausgeleuchteten Objektfeld (C' < 30%). In Tabelle 5.1 sind
die gemessenen Werte fiir die verschiedenen Pulsenergien vergleichend dargestellt. Generell
ist die Ausleuchtung des Objektfeldes durch die stidrkere Verkleinerung der Quelle bei der
He-a-Linie inhomogener als bei der Ly-a-Linie. Betrachtet man nur ein Objektfeld mit einem
Durchmesser von 10 pm, liegt der Kontrast zwischen 10 % und 20 %. Bei einer Pulsenergie von
120 mJ wird der héchste mittlere Photonenfluss in der Blende gemessen. Fiir die Ly-a-Linie
(A = 2,48 nm) liegt dieser bei 3,9-10* Photonen/(jm?s) und 2,5-10* Photonen/(1im?s) fiir die
He-a-Linie bei A = 2,88 nm. Fine Steigerung der Pulsenergie fiihrt aufgrund eines zu grofen
Warmeeintrags des Plasmas in das Kryo-Diisensystem zu Instabilitdten im Fliissigkeitsstrahl,
wodurch die Quellgréfe und deren Positionsvariation anwichst und der Photonenfluss in der
Objektebene sinkt (vgl. auch Kapitel 4.4.2).

Abbildung 5.2: Ausleuchtung in der Objektebene am laserinduzierten Plasma in Verbindung

mit der Kondensorzonenplatte bei Pulsenergien von 35mJ bis 160 mJ. Aufgenommen bei
A = 2,48nm (oben) und A = 2,88 nm (unten). Durch die verkleinerte Abbildung der Quelle

lasst sich deren Intensitétsprofil erkennen (Messwerte siehe Tabelle 5.1).

Wird die Objektfeldblende 1 mm hinter dem Fokus der KZP angeordnet, kann eine gleich-
méfigere Ausleuchtung erzielt werden. Bei 35 mJ Pulsenergie (A = 2,88 nm) lasst sich der
Kontrast damit von 56,3 % auf 34,6 % reduzieren. Allerdings sinkt der mittlere Photonenfluss
von 1,2-10* Photonen/(pm?s) auf etwa die Hilfte (6,3-10% Photonen/(3m?s)).
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Je nach Vergroferung und Anforderungen an das aufzunehmende Objekt lassen sich Objekt-
feldgrofe und Ausleuchtung an die Gegebenheiten anpassen. Im Vergleich zu der Ausleuch-
tung mit einem sphérischen Multilayer-Spiegel (Beispiel KTH [135]: 12% in 20 pm Durch-
messer) sind die erzielten Ergebnisse etwas schlechter. Aber auch in diesem Fall wurde der
Wert nur bei einer Defokussierung des Spiegels gemessen. Unter Beriicksichtigung der spek-
tralen Quellstrahldichte, Filtertransmission und des vom Kondensor aufgefangenen Raum-
winkels kann auch hier die Beugungseffizienz der KZP grob abgeschitzt werden. Der ermit-
telte Wert liegt bei unter 0,1 % (< 0,2 % aus der Quellgrofenmessung, vgl. Kapitel 4.4.2). Die
Abweichung zu dem Wert aus der Quellgréffenmessung liasst sich durch die langen Belich-
tungszeiten fiir die Aufnahmen hinter der Objektfeldblende erkldren. Hierbei haben Insta-
bilitdten der Quelle einen stérkeren Einfluss als bei den Einzelschuss-Messungen. Dennoch
bestétigt dies die Grofenordnung des Beugungswirkungsgrades. Damit ist der Wert im Ver-
gleich zu ,,State of the Art“ Kondensorzonenplatten sehr gering. Demnach liefe sich der Pho-
tonenfluss unter Verwendung einer Zonenplatte mit einer Effizienz 5,5 % mit etwa der Halfte
des aufgefangenen Raumwinkels, wie sie beispielsweise an der KTH in Stockholm eingesetzt

wird [148], um etwa eine Grofenordnung steigern.

Tabelle 5.1: Messergebnisse der Ausleuchtung einer Blende mit 20 pm Durchmesser bei Verwen-
dung eines Zonenplattenkondensors am laserinduzierten Plasma, gemessen bei einer Laser-

pulsfrequenz von 100 Hz.

Emissions- Puls- Kontrast Kontrast Mittlere
linie energie in 20 pm in 10 pm Intensitéat
Imax — ]min Imax — Imin Photonen
mdJ
Imax + ]min Imax + Imin S ,um2
35 51,7% 18,1 % 1,6-10%
Ly-a 75 37,7% 16,2 % 2,1-10%
(2,48 nm) 120 25,9 % 10,6 % 3,9-10%
160 17,9% 7.1% 3,3-10%
35 56,3 % 25,1 % 1,2:10%
He-a 75 42,4 % 18,0% 1,5-10%
(2,881nm) 120 31,6 % 11,2% 2,5-104
160 20,5 % 11,4 % 1,1-10%

5.1.2 Aufbau mit elektrischer Entladungsquelle

Um die hohere Strahldichte der Entladungsquelle auszunutzen, miisste die im Vergleich
zum laserinduzierten Plasma wesentlich grofere Quelle stark verkleinert abgebildet werden.
Unter Beriicksichtigung einer angepassten numerischen Apertur von Kondensor und abbil-

dender Zonenplatte wiirde dann allerdings der aufgefangene Raumwinkel sehr klein werden.
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Demnach muss ein Kompromiss zwischen aufgefangenem Raumwinkel und Anpassung der
numerischen Apertur erfolgen. Fiir die Experimente stand kein optimierter Kondensor zur
Verfiigung. Es wurde ein mit Gold bedampfter, rotationssymmetrischer Ellipsoid (Kollektor)
verwendet. Er besteht aus zwei Segmenten und liefert eine Vergroferung von V& 0,67. Die
beiden Halbachsen betragen ¢ = 300 mm und o’ = 9mm. Abbildung 5.3 zeigt den Gesamt-
aufbau des Mikroskops. Vor dem Kollektor befindet sich ein Debrismitigationssystem. Dabei
handelt es sich um eine 20 mm lange Polykapillare [126, 149], die aus mehreren 100 Kapillaren
mit 50 pm Durchmesser in wabenférmiger Struktur besteht. Mit ihrer Hilfe wird das Vakuum
der Quelle (ca. 102 mbar) von dem der Kollektorkammer (ca. 10 mbar) getrennt. Zudem
wird der Kollektor vor Debris geschiitzt. Unter Beriicksichtigung des geometrischen Auf-
baus und der theoretischen Reflektivitdt in den einzelnen Kanélen sollte die Transmission
der Kapillare bei A = 2,88 nm 70 % betragen. Aufgrund von Geometrie-Abweichungen und
Unreinheiten der Kanéle wurde jedoch nur 33 % gemessen. Gegen Ende der Experimen-
tierkampagnen wurde auch eine Kapillare aus Wolfram getestet. Sie wurde mittels selekti-
vem Lasersintern hergestellt und besteht aus einer spinnennetzférmigen Struktur mit 20 mm
langen Kanilen. Die Transmission dieses Systems ist alleine durch den geometrischen Auf-
bau gegeben und betriagt ca. 50 %. Durch die grofsen Kanéle ist der Vakuumdruck in der
Kollektorkammer jedoch zwei Grofienordnungen schlechter als mit der Glaskapillare. Beide
Debrismitigationssysteme sind an den Offnungswinkel des Kollektors angepasst. Sie befin-
den sich in einem Abstand von 150 mm zur Quelle und kénnen manuell im Strahlengang
verkippt werden. Vor dem Kollektor ist ein Mittenstopp angebracht. Dieser verhindert, dass
direktes Licht der Quelle auf den Detektor gelangen kann. Zudem reduziert er das Streu-
licht im Gesamtsystem. Hinter dem Kollektor befindet sich ein mechanischer Verschluss
und eine 200 nm Titan-Folie, die aus dem Emissionsspektrum der Quelle die He-a-Linie bei
A = 2,88 nm transmittiert und kiirzere Wellenldngen herausfiltert. Der Abstand zwischen

Blende und CCD-
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Reflektor
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Abbildung 5.3: Schematischer Aufbau des Transmissionsmikroskops an der elektrischen Ent-

ladungsquelle. Ein elliptischer Reflektor wird als Kondensor verwendet. Vor diesem ist eine

Polykapillare [149] positioniert, die den Kollektor vor Debris schiitzt (Debrismitigation). Zur

spektralen Filterung wird ein 200 nm Titan-Filter eingesetzt.

75



5 Das Labor-Transmissionsrontgenmikroskop

Quelle und Kollektorfokus entspricht ungefdhr der Hauptachse des Kollektors und betragt
demnach ca. 600mm. Um den Kollektor im Strahlengang justieren zu konnen, ist dieser
auf einer Verfahreinheit mit fiinf Piezomotor-angetriebenen Achsen (Model 8081, New Fo-
cus) montiert. Der Justageprozess des Debrismitigationssystems und des Kollektors wird in
Abschnitt 5.4.2 beschrieben. Abbildung 5.4 zeigt eine Photographie des Kollektor Moduls
mit einem Segment und die Intensitétsverteilung im Fokus. Diese wurde mit Hilfe eines

Ce:YAG-Konverter Kristalls! und einer CCD-Kamera aufgenommen [126].
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Abbildung 5.4: Kollektormodul mit nur einem Segment (links) und CCD-Aufnahme der Aus-
leuchtung im Fokus des Kollektors mit beiden Segmenten und einem entsprechenden Intensi-

tétsprofil entlang des Fokus [126].

Der Fokus des Kollektors ist im Vergleich zu dem ausgeleuchteten Objektfeld eines LIP-
basierten Mikroskops mit Kondensorzonenplatte sehr grofs. Nur der mittlere Teil des Spots
kann fiir die Beleuchtung der Probe verwendet werden. Der Vorteil hierbei liegt jedoch in
einer gleichméfigen Ausleuchtung, die selbst bei einem Objektfeld von 50 pm oder grofer rea-
lisierbar ist. Abbildung 5.5 (links) zeigt ein mit einer Mikrozonenplatte aufgenommenes Bild
einer 30 pm groften Blende im Fokus des Kollektors. Das Bild wurde mit einer Belichtungs-
zeit von einer Minute bei einer Pulsenergie von 15J und 100 Hz Repetitionsrate aufgenom-
men. Der Kontrast der Ausleuchtung innerhalb eines Objektfeldes mit 20 pm Durchmesser
betragt 10%. Der rechte Teil der Abbildung zeigt neben der mikroskopischen Aufnahme
den Beleuchtungskegel des Kollektors, in dem der Schattenwurf des Mittenstopps und der
Wolfram-Kapillare zu erkennen ist. Aufgrund der durch die Vakuumkammern gegebenen
Geometrie ist eine direkte Aufnahme des vollstdndigen Beleuchtungskegels fiir die Bestim-
mung des Photonenflusses innerhalb der Objektfeldblende nicht moglich. Uber den absolu-
ten Beugungswirkungsgrad der verwendeten Zonenplatte und deren Ausleuchtung durch den
Kollektor kann dieser nur abgeschétzt werden. Bei 15 J Pulsenergie und 100 Hz Repetitions-

rate errechnet sich die mittlere Intensitéit damit zu 8-10* Photonen/(pm?s).

Yttrium-Aluminium-Granat mit Cer dotiert
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Schattenwurf der Debrismitigation

Schattenwurf des Mittenstopps — >

Abbildung 5.5: Ausleuchtung einer 30 pm Blende im Fokus des Kollektors (links). Im rechten
Teil der Abbildung ist zusétzlich der Beleuchtungskegel des Kollektors aufgenommen, in dem
der Schattenwurf des Mittenstopps und der Wolfram-Kapillare zu erkennen ist. Im Vergleich
zu der Objektausleuchtung bei einem LIP kann durch den relativ grofsen Zwischenfokus ein

sehr homogenes Intensitatsprofil erzielt werden.

Vergleichsmessungen mit einem Ce:YAG-Konverter Kristall in Verbindung mit einer CCD-
Kamera liefern bei gleichen Quellparametern 1,3-10% Photonen/(pm?s) [132]. Die Abwei-
chung resultiert eventuell aus einem iber die Fliache der MZP ungleichméfig verteilten
Beugungswirkungsgrad oder einer Kontamination. Fiir einen besseren Vergleich mit den
rontgenmikroskopischen Aufnahmen (siehe Abschnitt 5.4.2) werden im Folgenden die be-
rechneten Werte aus der ersten Beugungsordnung der MZP beriicksichtigt. So kann das
Signal-Rausch-Verhéltnis der Aufnahmen und der Einfluss des verwendeten Debrismitiga-
tionssystems besser miteinander verglichen werden. Der maximale Photonenfluss wird bei
18 J Pulsenergie und 700 Hz Repetitionsrate erreicht und betrigt 3,1-10° Photonen/(pm?s).
Raytracing-Untersuchungen haben gezeigt, dass mit einem optimierten Kollektor und skalier-
ten Quellparametern ein theoretischer Fluss von 1-10” Photonen/(pm?s) moglich ist [126].
In [132] wird die Auslegung eines optimierten Kollektors nidher beschrieben. Erste Expe-
rimente zur Charakterisierung eines Prototypen haben bei 14,5J Pulsenergie und 720 Hz
Repetitionsrate einen Photonenfluss von 9,7-10° Photonen/(pm?s) gezeigt. Dieser Wert ent-
spricht nur etwa 25 % der vorher durchgefiihrten Simulation, was durch einen flichenméafig
vierfach groferen Fokus begriindet ist. Als Ursache dafiir kommen Formabweichung des
Kollektors sowie unzureichende Justage in Betracht. Rontgenmikroskopische Ergebnisse zu

diesem Kollektorsystem stehen noch aus.

Die Monochromasie der Strahlung ist alleine durch die Breite der He-a-Linie gegeben, da
kiirzere Wellenldngen durch die Titan-Folie absorbiert werden. Wie bereits in Kapitel 4.4.3
beschrieben, liegt diese bei A/AX = 830 und sollte ausreichend fiir eine mikroskopische Abbil-

dung mit einer Zonenplatte sein. Die Emissionen bei A = 2,9084 nm und A = 2,9534 nm (vgl.
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5 Das Labor-Transmissionsrontgenmikroskop

Abbildungen 4.18, S.65 und 4.19, S.66) konnen sich jedoch negativ auf die Abbildungs-
leistung auswirken. Bei Betrachtung einer Mikrozonenplatte mit einem Durchmesser von
56 um und einer Brennweite von 585 pm (DOF = 0,6 pm) unterscheiden sich die Brennwei-
ten von 2,88nm und 2,91 nm um 6 pm (siehe auch Abschnitt 5.3). Durch die unscharfen
Abbildungen der beiden Emissionslinien wird ein Untergrundsignal im Bild erzeugt, was
zu einem reduzierten Kontrast fiihrt. Die rdumliche Auflésung wird dadurch nicht merklich
verschlechtert [100, 132].

5.1.3 Vergleich der Kondensorkonzepte

Wie die Untersuchungen der beiden Kondensorkonzepte gezeigt haben, sind diese fiir eine
mikroskopische Abbildung mit einer Zonenplatte geeignet. Im Falle der elektrischen Ent-
ladungsquelle ist die erreichbare Intensitdt in der Objektebene um zwei bis drei Grofen-
ordnungen geringer als an Synchrotron-basierten Mikroskopen [29]. Mittels eines optimier-
ten Kollektors konnte der Photonenfluss jedoch weiter gesteigert werden. Auch im Falle
des laserinduzierten Plasmas liefe sich die Intensitdt in der Objektebene unter Verwen-
dung einer ,State of the Art“ Kondensorzonenplatte um etwa eine Grofenordnung erhéhen.
Tabelle 5.2 gibt einen vergleichenden Uberblick der wichtigsten Parameter der beiden Kon-
zepte. Die Werte beziehen sich auf die gemessenen Werte unter Beriicksichtigung der Filter-
transmission. Im Falle der Entladungsquelle ist die mittlere Intensitét in der Objektebene
nur ein abgeschatzter Wert, da dieser aus dem mikroskopischen Bild einer Blende und dem
Beugungswirkungsgrad der verwendeten MZP berechnet wurde. Inwieweit die numerische
Apertur der Konzepte an das abbildende System angepasst ist, hdngt von den verwendeten
Mikrozonenplatten ab. Im Allgemeinen ist die numerische Apertur einer Zonenplatte durch
die Wellenldnge A und der Breite der &ufiersten Zone dry gegeben und betriagt NA = \/2dry.
Nimmt man ein dry von 25...60 nm und die Wellenldngen 2,48 nm und 2,88 nm an, liegt die
NA in einem Bereich von ca. 0,021 bis 0,058 (vgl. auch Abschnitt 5.3). Bei einem laser-
induzierten Plasma miisste im Fall einer 1:1 Abbildung der Quelle in die Objektebene
und einer Aufsersten Zonenbreite der MZP von dry = 25nm die dufserste Zonenbreite der
Kondensorzonenplatte 12,5nm betragen. Dies kann jedoch mit den derzeit existierenden
Nanostrukturierungsmethoden nicht realisiert werden. Die Anforderungen an den Konden-
sor, aus einem moglichst grofen Raumwinkel Licht zu sammeln und gleichzeitig eine an das
Objektiv angepasste Beleuchtungsapertur zu erzeugen, kann nur fiir hohe Beugungsordnun-
gen der KZP erfiillt werden [88]. Bei der elektrischen Entladungsquelle ist eine Anpassung
der Beleuchtungsapertur des Kollektors einfacher realisierbar, da die Fertigungsmdoglichkeiten
eines elliptischen Reflektors die Apertur nicht in dem Mafle begrenzen. Hier muss allerdings
ein Kompromiss zwischen aufgefangenem Raumwinkel und Vergroferung der Quelle einge-
gangen werden. Wahlt man eine angepasste NA bei starker Verkleinerung der Quelle, ist der

aufgefangene Raumwinkel sehr klein.
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Tabelle 5.2: Vergleich der beiden Kondensorkonzepte bei der Ausleuchtung einer Blende mit

20 pm Durchmesser.

Wellen- Kontrast Mittlere Mono-

Quelle linge in 20pm  Intensitit chromasie NA
A ey 7
LIP (0,12, 100 Hz, 2,48 25.9% 3,9-10% 910 0,0122
Al-Filter) 2.88 31,6 % 2.5-10% 870 0,0160

Entladung (18 J,

105
0,7 kHz, Ti-Filter) 2,88 10,3%  3,1-10 830 0,0449

5.2 Proben

Grundsétzlich kénnen bei dem entwickelten Mikroskop nur vakuumtaugliche Proben unter-
sucht werden. Es handelt sich dabei um lithographische Testobjekte, Latex- oder Goldku-
geln, Diatomeen (Kieselalgen) oder chemisch fixierte Zellen. Diese sind auf Siliziumnitrid-
Membranen oder Kupfer-Netzchen préapariert und werden auf einer Blende mit Hilfe von
Kapton-Tape fixiert. Die Blende wiederum ist auf eine Stahlfolie geklebt und kann so iiber
einen Magneten an der Verfahreinheit im Mikroskop gehalten werden. Der Durchmesser der
Blende variiert je nach Abstand zwischen Probe und Blende. Er liegt fiir Proben auf Kupfer-
Netzchen bei 20...30 pm und fiir Siliziumnitrid-Membranen bei bis zu 60 pm. Die folgenden

Abschnitte geben einen genaueren Uberblick iiber die verschiedenen Testobjekte.

5.2.1 Testobjekte

Insgesamt stehen zwei maschinell hergestellte Testobjekte zur Verfiigung. Diese werden
hauptséichlich zur Ermittlung der rdumlichen Auflésung eingesetzt. Zum einen handelt es
sich um einen Siemensstern, der an der KTH in Stockholm elektronenstrahllithographisch
hergestellt wurde und zum anderen um Teststrukturen, die am Forschungszentrum caesar in
Bonn mittels eines fokussierten Ionenstrahls (FIB, engl.: Focused Ion Beam) direkt in eine
Membran geschrieben worden sind. Der Siemensstern besteht aus ca. 100...125nm dicken
Nickel-Strukturen auf einem Schichtsystem bestehend aus 5nm Chrom, 10 nm Germanium
und einer 50 nm Siliziumnitrid-Membran. Abbildung 5.6 zeigt zwei REM-Aufnahmen. Die
duferen Strukturen sind 2 pm breit und laufen zur Mitte hin auf 100 nm zusammen, wobei
hier das Strich-Liicke-Verhéltnis leicht von 1:1 abweicht. Die Stege sind an dieser Stelle ca.
135 nm breit, die Liicken dementsprechend 65 nm. Herstellungsbedingt befindet sich im senk-
rechten Steg ein Spalt mit einer Breite von 26 nm. Dieser ist fiir Auflésungstests sehr gut

geeignet,.
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Abbildung 5.6: REM-Aufnahmen des Siemenssterns, aufgenommen bei 5 kV Beschleunigungs-

V =38.570
|

spannung. Der Durchmesser betrigt 28 pm (links). Die d&ufleren Strukturen haben eine Breite
von 2pum und laufen sternférmig auf 100 nm zusammen. Der rechte Teil der Abbildung zeigt
eine vergroferte Ansicht des markierten Bereichs. Der Spalt im senkrechten Steg ist 26 nm
breit.

Die FIB-Teststrukturen wurden mittels eines 30kV Gallium-Ionenstrahls direkt in die
Riickseite einer 100 nm Siliziumnitrid-Membran geschrieben. Damit sich die Membran wéh-
rend des Schreibvorganges nicht auflidt, wurde zuvor 11 nm Chrom durch einen Sputter-
Prozess aufgebracht. Zur Kontrasterhohung befindet sich auf der Vorderseite eine 30 nm
Goldschicht mit 5nm Chrom als Haftvermittler. Die Goldschicht wurde auf der Vorderseite
aufgebracht, da die mit dem Ionenstrahl geschriebenen Strukturen leicht konisch verlau-
fen und damit auf der Vorderseite etwas schmaler sind. Abbildung 5.7 zeigt zwei REM-

Aufnahmen der vorderen Seite der FIB-Probe. Die kleinsten Strukturen sind ca. 40 nm breit.

Abbildung 5.7: REM-Aufnahme der mittels Ionenstrahl geschriebenen Teststrukturen. Die
Spalte und Locher sind vollstdndig durch das gesamte Schichtsystem strukturiert. Die kleins-
ten Spalte sind ca. 40 nm breit (aufgenommen bei 5kV, links: V' = 14.410, rechts: V' = 35.140).
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Als weitere Testobjekte wurden zwei verschiedene Sorten Latexkugeln mit einem Durch-
messer von 1pm eingesetzt. Zur Kontrastverbesserung ist eine Sorte mit Palladium und
Platin beschattet. Weiterhin wurden Goldkugeln mit einem Durchmesser von 50 nm unter-
sucht. Diese sind in der Réntgen-Transmissionsmikroskopie weit verbreitet und finden als
funktioneller Markerstoff Verwendung. Als sehr anschauliche Objekte wurden Diatomeen
auf Siliziumnitrid-Membranen prapariert. Bei ihnen handelt es sich um kieselsdurehaltige
Algen, die ein Zellskelett aus SiOs besitzen, das sehr regelméfige Strukturen haben kann

und sich dementsprechend gut fiir Auflésungstests eignet.

5.2.2 Biologische Zellen

Da auf die Verwendung einer Nasskammer verzichtet wird, miissen die biologischen Zellen
chemisch fixiert und getrocknet werden. Fiir die Versuche wurden zwei Zellarten von der
Universitdt Heidelberg zur Verfiigung gestellt. Abbildung 5.8 zeigt zwei lichtmikroskopische
Aufnahmen der beiden Zelltypen. Sie sind auf 100 nm dicken Siliziumnitrid-Membranen kul-
tiviert und durch diverse chemische Prozesse fixiert und getrocknet worden. Eine detaillierte
Beschreibung ist in [150, 151] zu finden. Bei der ersten Zellart handelt es sich um in Bin-
degewebe vorkommende embryonale Zellen einer Ratte (Rat Embryonic Fibroblast, REF
52WT). Sie bestehen aus einem ovalen Zellkern mit einem Durchmesser von 10...30 pm, in
dem mehrere Nucleoli (Kernkérper) vorhanden sind. Solche Zellen werden haufig als Modell
fiir Studien zur Adhésion von Zellen herangezogen [152]. Als weitere Zellart werden HeLa-
TK-Zellen untersucht. Diese sind menschliche Epithel-Zellen (Driisengewebe), welche aus
einem Gebarmutterhals-Karzinom extrahiert worden sind. Bei der Préparation wurde die
Zellmembran absichtlich zerstort, sodass die Zelle ihre Chromosomen auf der Membran ver-
teilt.

Abbildung 5.8: Lichtmikroskopische Aufnahmen von Ratten-Fibroblasten (links) mit gekenn-
zeichnetem Zellkern und Kernkorper (Nucleoli) und HeLa-TK-Zellen (rechts).
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5.3 Abbildendes System

Das abbildende System besteht aus einer Mikrozonenplatte und einer CCD-Kamera.
Die CCD-Kamera wurde zusammen mit dem Spalt-Gitter-Spektrographen kalibriert (vgl.
Kapitel 4.4.1) und liefert bei maximal eingestellter Verstarkung fiir die Ly-a-Linie bei
2,48 nm Wellenlédnge 95,88 Counts/Photon und 79,37 Counts/Photon fiir die He-a-Linie bei
A = 2,88 nm. Das Objekt und die MZP sind auf Schrittmotor-betriebenen Positioniereinhei-
ten (M-110.12S, Physik Instrumente) montiert. Dabei ist das Objekt in XY-Richtung und die
Zonenplatte in XYZ-Richtung mit je einem maximalen Weg von 5 mm und kleinster Schritt-
weite von 586 nm verfahrbar. Abbildung 5.9 zeigt die CAD-Konstruktion und eine Photogra-
phie der Positioniereinheiten. Das Objekt wird iiber einen ringférmigen Magneten gehalten.
Die Zonenplatte kann wahlweise iiber eine Schraube geklemmt oder ebenfalls magnetisch
fixiert werden. Fiir die Anpassung der verschiedenen Halter der Zonenplatten ist zusétzlich
eine manuelle Positioniereinheit in Z-Richtung integriert. Diese erleichtert das Ein- und Aus-
bauen der Zonenplatte. Da das Mikroskop an verschiedenen Quellen mit jeweils unterschied-
lichen Kondensorkonzepten getestet werden soll, befindet sich die gesamte Objekt/MZP-
Konstruktion auf einem Schienensystem. Uber eine manuelle Lineardurchfithrung kann so
das Objekt in die Fokusebene des Kondensors gefahren werden. Die Komponenten befinden
sich in einer Vakuumkammer, die iiber eine Turbomolekularpumpe und eine Scrollpumpe

evakuiert wird. Damit ist ein Druck bis 1-10% mbar wihrend des Betriebs méglich.

Abbildung 5.9: CAD-Konstruktion und Photographie der Objekt- und MZP-Verfahreinheit.

Das komplette System ist auf Schienen montiert und kann mittels einer manuellen Linear-

durchfithrung in die Fokusebene des Kondensors gefahren werden.

In Tabelle 5.3 sind die verwendeten Zonenplatten aufgelistet. Sie sind jeweils auf einer
Siliziumnitrid-Membran mit einer Dicke von 100 nm (MZP1) und 50 nm (MZP2 und MZP3)
strukturiert. Die angegebenen Beugungswirkungsgrade beziehen sich auf eine Wellenlange

von A = 24nm. Durch die hthere Absorption von Siliziumnitrid bei A = 2,88 nm ist der
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5.4 Leistungsfahigkeit des Mikroskops

BWG bei dieser Wellenlinge um ca. 1% reduziert. Die Zonenplatten MZP1 und MZP2
werden aufgrund ihrer geringen numerischen Apertur nur an der LIP-Quelle (NA = 0,0122
bei 2,48 nm) eingesetzt. An der elektrischen Entladungsquelle (NA = 0,0449) konnte mit
ihnen nur Dunkelfeldmikroskopie betrieben werden, da der Beleuchtungskegel des Kollektors
an der Zonenplatte vorbeistrahlt. MZP3 wurde von Rehbein (BESSY, Berlin) zur Verfiigung
gestellt. Durch ihre geringe duferste Zonenbreite von dry = 30nm liegt deren Schérfen-
tiefe bei DOF = 625nm (A = 2,88 nm). Demnach sollte die Positionierung der MZP auf
der optischen Achse besser als dieser Wert sein, um das Bild scharf stellen zu kénnen. Da
die Schrittmotor-betriebene Verfahreinheit ein totes Spiel von +1,5 pm in dieser Bewegungs-
richtung aufweist, wird eine zusétzliche Piezo-betriebene Schraube integriert. Durch ihre
geringe Schrittweite von ca. 30nm ist somit eine prizise Einstellung sichergestellt. Uber
einen induktiven Weglangensensor (7720, Tesatronic) mit einer Auflosung von 100 nm kann

die Positionierung iiberwacht werden.

Tabelle 5.3: Auflistung der verwendeten Mikrozonenplatten. Aufgrund der geringen nume-
rischen Apertur der Zonenplatten MZP1 und MZP2 wurden diese nur am LIP-basierten

Mikroskop verwendet.

Wy drs N fossem fossem NAvasam  NAgssum Bbvgi’ffjl')
wm - nm L, m
MZP1 | 95 63 377 2415 2079 0,0197  0,0228 nb.
MZP2 | 61,78 39 396 972 837  0,0318  0,0369 3%
MZP3 | 56,16 30 674 680 585  0,0413  0,0480 8%

5.4 Leistungsfihigkeit des Mikroskops

Die Leistungsfahigkeit des Mikroskops ist neben dem in Kapitel 5.1 behandelten Beleuch-
tungssystem und den Abbildungsfehlern der Mikrozonenplatte auch von dufseren Einfliissen
abhéngig. Je nach erforderlicher Belichtungszeit werden hohe Anforderungen an die Stabi-
litdt des Aufbaus gestellt. Durch Vakuumpumpen verursachte Vibrationen oder thermische
Einfliisse kénnen die Bildqualitdt drastisch reduzieren. Wahrend sich thermische Einfliisse
hauptséchlich bei ldngeren Belichtungszeiten von einigen 10 Minuten bemerkbar machen,
haben Vibrationen durch Vakuumpumpen jedoch auch bei kurzen Belichtungszeiten einen
erheblichen FEinfluss. Dabei sind laterale Schwingungen der CCD-Kamera zur optischen
Achse von einigen pm durch die im Vergleich dazu relativ grofte Pixelgrofe unerheblich. Viel-
mehr spielen Bewegungen des Objektivs relativ zum Objekt die entscheidende Rolle. Hier
kénnen Schwingungen im sub-100 nm-Bereich die erreichbare Auflésung massiv verschlech-

tern. Angesichts des komplexen und sehr kompakten Aufbaus der einzelnen Verfahreinheiten
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ist das abbildende System anfillig gegeniiber Vibrationen. Durch das Spiel der verschiede-
nen Positioniereinheiten und des Schienensystems kénnen schon bei geringfiigiger Anregung
Schwingungen entstehen. Mit Hilfe einer schwingungsgeddmpften Aufstellung und Entkopp-
lung der Vorvakuumpumpen durch Well- oder Gummischlduche kann deren Einfluss mini-
miert werden. Gerade bei dem Betrieb des Mikroskops an der laserinduzierten Plasmaquelle
sind solche Mafnahmen durch die Verwendung von drei Drehschieberpumpen und einer
Rootspumpe fiir den Betrieb des Stickstoff-Jets unerlésslich. Neben diesen Optimierungen
wurden zusétzlich Schwingungsanalysen mit Hilfe eines Beschleunigungssensors (ADXL202,
Analog Devices) durchgefiihrt. Dieser wurde an der Stelle des Objekts und der MZP fixiert
und die Vibrationen durch Optimierungen der Konstruktion des abbildenden Systems mini-
miert. Zudem wurden verschiedene Turbomolekularpumpen fiir die Evakuierung der Objekt-
kammer getestet. Eine magnetgelagerte Pumpe (Turbovac Mag W 400, Oerlikon Leybold
Vacuum) fithrte zu den besten Ergebnissen. Die durch die Vakuumpumpen der Objekt-
kammer verursachten Vibrationen konnten dadurch vollstdndig eliminiert werden. Abbil-
dung 5.10 zeigt eine rontgenmikroskopische Aufnahme des Siemenssterns bei 437-facher Ver-
groferung, die vor den angesprochenen Optimierungen aufgenommen wurde. Es zeigt sich
eine deutliche Unschérfe in vertikaler Richtung, die durch Vibrationen entstanden ist. Im
entsprechenden Leistungsdichtespektrum (Abb. 5.10, rechts) ist dies an der ovalférmigen
Verteilung des Spektrums zu erkennen. Die in den Abschnitten 5.4.1 und 5.4.2 dargestellten

Ergebnisse sind nach den beschriebenen Optimierungen des Aufbaus aufgenommen worden.
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Abbildung 5.10: Rontgenmikroskopische Aufnahme eines Siemenssterns mit 437-facher Ver-
groferung und 200s Belichtungszeit (links). Das Bild wurde mit der MZP1 an der laserin-
duzierten Plasmaquelle aufgenommen bevor die im Text angesprochenen Optimierungen im
Aufbau durchgefiihrt worden sind. Die vorhandene Unschérfe in vertikaler Richtung ist auch

deutlich im Leistungsdichtespektrum (rechts) an der ovalférmigen Struktur zu erkennen.
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5.4 Leistungsfahigkeit des Mikroskops

Abbildung 5.11 zeigt den Gesamtaufbau des Mikroskops an den beiden Quellen. Bei 1000-
facher Vergroferung ist der Aufbau am laserinduzierten Plasma unter Verwendung der MZP1
mit 2,4 mm Brennweite sehr lang. Der Laser wird zusétzlich noch fiir eine weitere LIP-Quelle
eingesetzt und ist zwischen den zwei Targetkammern aufgestellt. Mit einer kiirzeren Brenn-
weite der MZP und einer platzsparenden Aufstellung des Lasers kann ein ebenso kompakter

Aufbau wie an der Entladungsquelle realisiert werden.

Abbildung 5.11: Gesamtaufbau des Mikroskops am laserinduzierten Plasma (links) und an

der Entladungsquelle (rechts). Durch die relativ lange Brennweite der MZP bei dem LIP ist
der Aufbau bei 1000-facher Vergréfserung im Vergleich zur Entladungsquelle sehr lang.

Die erforderlichen Belichtungszeiten kénnen anhand der in der Objektebene gemesse-
nen Intensitdten abgeschétzt werden. Fiir eine mikroskopische Aufnahme mit sehr guten
Kontrastverhéltnissen sollte die Dynamik der CCD-Kamera nahezu vollstdndig ausgenutzt
werden. Bei einer Dynamik von 16bit und den gemessenen Kalibrationsdaten bei mini-
maler Verstarkungseinstellung von 23 Counts/Photon fiir A = 2,48 nm (19 Counts/Photon
fiir 2,88 nm) ergeben sich damit 2850 Photonen (3440 Photonen) pro Pixel. Typischerweise
sind 1000 Photonen als ausreichend zu betrachten. Dies entspricht einem Signal-Rausch-
Verhéltnis von SNR > 30. Unter Beriicksichtigung der Transmission des Objekt-Substrates
(100 nm SigNy) und einer Beugungseffizienz der Mikrozonenplatte von 7 % ist bei 1000-facher
Vergréferung eine Intensitit von 7-107 Photonen /jim? notwendig. Bei Betrachtung des maxi-
malen Photonenflusses der beiden Quellen bei einer Wellenldnge von A = 2,88 nm (LIP:
2,5-10* Photonen/(pum?s), Pinch: 3,1-10° Photonen/(pm?s)) ergeben sich damit Belichtungs-
zeiten von ca. 47 Minuten fiir das laserinduzierte Plasma und ca. 4 Minuten fiir die elektri-
sche Entladungsquelle. Die lange Belichtungszeit beim LIP ist fiir den praktischen Gebrauch
ungeeignet. Hier muss ein Kompromiss zwischen Vergrofserung und Signal-Rausch-Verhéltnis
gefunden werden: Fiir 12 Minuten Belichtungszeit ergibt sich bei 1000-facher Vergrofserung
ein Signal-Rausch-Verhéltnis von SNR = 16, bei nur 500-facher Vergroferung liegt das SNR
bei 32. Die angestellten Berechnungen beziehen sich auf diinne Proben; sollen biologische
Zellen untersucht werden, verlangert sich die Belichtungszeit je nach Dicke der Probe um

einen Faktor von drei bis funf.
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Die nachfolgenden Abschnitte stellen die Ergebnisse an den beiden Quellen dar. Dabei
wird zunéchst auf die Justage des Aufbaus an der jeweiligen Quelle eingegangen und die
aufgenommenen Bilder im Hinblick auf Kontrast und Signal-Rausch-Verhéltnis untersucht.
Je nach Testobjekt werden zudem Leistungsdichtespektren gezeigt und an einer geeigneten
Kante im Bild die Auflésung nach dem Rayleigh-Kriterium bestimmt. An der sehr kon-
trastreichen FIB-Probe wird zudem die Modulationsiibertragungsfunktion (MTF) fiir den

eindimensionalen Fall berechnet.

5.4.1 Ergebnisse mit der laserinduzierten Plasmaquelle

Die Justage der optischen Komponenten erfolgt schrittweise. Zundchst werden diese unter
Zuhilfenahme eines Fernrohrs vor dem Evakuieren des Systems vorjustiert. Dazu wird das
Fernrohr auf die optische Achse, welche durch die Position des Plasmas und der Austritts-
offnung der Objektkammer vorgegeben ist, eingerichtet. So kénnen Kondensorzonenplatte,
Objekt und Mikrozonenplatte nacheinander auf diese Achse eingestellt werden. Eine genaue
Positionierung der Kondensorzonenplatte ist aufgrund ihrer Grofie nicht moglich. Dies kann
nur im Betrieb erfolgen. Dafiir wird zunéchst die Mikrozonenplatte aus dem Strahlengang
gefahren und der Fokus der KZP unter Beobachtung der +1. Beugungsordnung durch die
Objektfeldblende gesucht und optimiert. Danach wird die MZP wieder vor das Objekt posi-
tioniert und durch schrittweises Verfahren in Z-Richtung (optische Achse des Mikroskops)
die optimale Fokuseinstellung gesucht. Die Schrittweite richtet sich nach der Schéarfentiefe
der verwendeten Mikrozonenplatte und liegt zwischen 500nm und 3pm. Bei Vergrofierun-
gen von V > 500 wird bei der Fokussuche die Kamera im Binning-Modus betrieben. Hierzu
wird auf dem CCD-Chip eine ausgewéhlte Anzahl benachbarter Pixel gemeinsam ausgele-
sen und damit zu einem groferen Pixel zusammengefasst. Das Signal eines gebinnten Pixels
entspricht demnach der Summe der Einzelsignale. Die Belichtungs- und Auslesezeiten ver-
kiirzen sich dementsprechend. Wenn die optischen Komponenten justiert sind, ist ein relativ
schneller Probenwechsel moglich. Mittels zweier Ventile kann die Objektkammer von der
Targetkammer und der gekiihlten CCD-Kamera getrennt werden. Dies hat den Vorteil, dass
weder die Kamera noch der Kryostat in der Targetkammer aufgetaut werden miissen. Nach
der Beliiftung wird die Kamera mit verriegeltem Ventil demontiert und das Objekt mit
einem Fernrohr anvisiert. Nach dem Probenwechsel kann so leicht die vorherige Position mit
Hilfe der Verfahreinheiten angefahren werden. Die Ungenauigkeit betrégt weniger als 15 pm,
sodass nach dem Evakuieren der Objektkammer das Objekt nur minimal verschoben werden
muss. Ein Probenwechsel ist damit hauptséchlich von der Pumpzeit abhéngig und liegt bei
30...45 Minuten.

Abbildung 5.12 zeigt eine rontgenmikroskopische Aufnahme von Latexkugeln mit einem

Durchmesser von 1pm bei 567-facher Vergroferung. Die Aufnahme ist bei A = 2,48 nm
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mit der Mikrozonenplatte MZP1 angefertigt worden, die Belichtungszeit betragt 10 Minu-
ten. Wie auch bei den nachfolgenden Aufnahmen ist die Pulsenergie des Lasers auf 100 mJ
bei einer Repetitionsrate von 100 Hz eingestellt. Das durchschnittliche Signal an den Stel-
len ohne Objekt betridgt etwa 50.000...55.000 Counts. Dies entspricht unter Beriicksichti-
gung der Kalibrationsdaten bei maximaler Verstarkungseinstellung der Kamera ungefiahr
520 Photonen pro Pixel. Das Signal-Rausch-Verhéltnis liegt demnach bei SNR > 20, was
bei Annahme einer Beugungseffizienz der Mikrozonenplatte von 7% etwa die Hélfte der
theoretischen Uberlegungen in Abschnitt 5.4 betrigt. Die Differenz ist durch eine geringere
Pulsenergie des Lasers und eine minimale Dejustage der Kondensorzonenplatte begriindet, da
in den Aufnahmen die Ausleuchtung des Objektfeldes gleichméfiger ist als in Abschnitt 5.1.1
gemessen (vgl. Abb. 5.2, S.73). Durch die geringe optische Dichte betrégt der Kontrast bei
den Latexkugeln C' = 0,28. Daher sind iibereinander liegende Kugeln gut zu erkennen. Das
angegebene Leistungsdichtespektrum (Abb. 5.12, rechts) ist gleichméfig radialsymmetrisch
verteilt. Dies deutet darauf hin, dass keine radialsymmetrischen Aberrationen wie Astigma-

tismus oder Koma in der Aufnahme vorhanden sind.
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Abbildung 5.12: Réntgenmikroskopische Aufnahme von 1 pm Latexkugeln bei 567-facher Ver-
groferung (links, [153]) und ein dazugehoriges Leistungsdichtespektrum mit logarithmischer
Skalierung (rechts). Gleichzeitig ist im PSD ein zur Null-Frequenz (DC-Komponente) zen-
trierter Kreis als Referenz dargestellt. Die radialsymmetrische Verteilung des Spektrums sig-

nalisiert eine in Bezug auf Astigmatismus oder Koma aberrationsfreie Abbildung.

In Abbildung 5.13 ist eine Diatomee mit einer Vergroferung von 1007 dargestellt. Die
geometrische Auflosung ist damit durch die Pixelgrofe der CCD-Kamera auf etwa 40 nm
begrenzt. Der maximale Kontrast im Bild betragt C' = 0,83, das Signal-Rausch-Verhéltnis

liegt bei etwa SNR = 25,6. In der Aufnahme ist erkennbar, dass die ovalférmige Diatomee im
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oberen Teil scharfer abgebildet wird als im unteren Bereich. Hier befinden sich die Strukturen
durch die darunter liegende sternférmige Diatomee nicht mehr im Schéarfentiefenbereich der
Mikrozonenplatte (nach Gl. 3.10: DOF = 4+ 3,2pm). Daher wird fiir die Bestimmung der
Auflésung an einer scharf abgebildeten Kante im oberen Teil der Aufnahme ein Intensitéts-
profil erstellt (Abb. 5.13, rechts). Das Profil wird iiber eine Breite von fiinf Pixeln gemittelt.
Der Kantentest liefert einen Intensitdtsanstieg von 10 % auf 90 % innerhalb von 71 nm, was
der rdumlichen Auflésung nach dem Rayleigh-Kriterium entspricht. An diesem Kantenprofil
wird keine eindimensionale MTF bestimmt (vgl. Kapitel 2.4), da der Kontrast (C' = 0,32)
sehr gering ist. Theoretisch liegt die beugungsbegrenzte Auflésung der Zonenplatte bei
ORayl. = 77nm. Die Differenz ist durch die konvergente Beleuchtung des Objekts begriin-
det. Das Rayleigh-Kriterium geht von einer rdumlich kohdrenten Beleuchtung (NA = 0) des
Objekts aus. Um ein Objekt abbilden zu kénnen, muss die erste Beugungsordnung der Ob-
jektstruktur in die MZP fallen. Durch eine konvergente (rdumlich inkohérente) Beleuchtung
des Objekts verringert sich der Winkel der Beugungsordnung zur optischen Achse, sodass

auch kleinere Strukturgréfen vom Objektiv noch erfasst werden konnen [16, 34, 154].
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Abbildung 5.13: Mit der MZP1 aufgenommenes Bild einer Diatomee bei 1007-facher Vergro-
Berung (links). Die Belichtungszeit betrigt 30 Minuten. Rechts ist ein Intensitétsprofil an der
markierten Kante im vergroRerten Ausschnitt dargestellt. Ein Intensitidtsanstieg von 10 % auf
90 % wird innerhalb von 71 nm erreicht [153].

Wie bereits in Abschnitt 5.1.1 beschrieben, eignet sich der Aufbau am laserinduzierten
Plasma zur Spektromikroskopie. Um diese Methode zu veranschaulichen, wurden Diatomeen
mit Titandioxid-Partikeln prapariert. Titan besitzt eine L-Absorptionskante bei 2,73 nm
und weist daher stark unterschiedliche Absorptionskoeffizienten bei den Emissionslinien
(Ly-a und He-a) auf. Abbildung 5.14 zeigt zwei rontgenmikroskopische Aufnahmen, die
bei A = 2,48nm (5.14a) und A = 2,88nm (5.14b) aufgenommen worden sind. Wéhrend
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die Transmission der Titandioxid-Partikel in (b) mit der Transmission der Diatomeen ver-
gleichbar ist, zeigen sie in (a) eine starke Absorption. Dennoch ist es schwierig, stark ab-
sorbierende Diatomeen von titanhaltigen Partikeln zu unterscheiden. Erst eine Subtraktion
der beiden Aufnahmen (5.14¢) ldsst eine genaue Lokalisierung dieser zu. Fiir die Berech-
nung wurde das Bild bei 2,88 nm auf die Vergroferung und maximale Intensitat des Bildes
bei 2,48 nm neu skaliert. Durch den unterschiedlichen Abbildungsmafstab der Kondensor-
zonenplatte variiert die Objektausleuchtung in den beiden Aufnahmen. Dies macht sich
im Differenzbild (5.14¢) als Untergrundsignal (violett) bemerkbar. Der im Differenzbild
markierte Bereich wurde genauer untersucht. Aus den Bilddaten der Aufnahme (5.14D)
lasst sich die Dicke der ringformigen Diatomee zu 350nm (SiO2) bestimmen. Die Trans-
mission des Titandioxid-Partikels innerhalb der Diatomee liefert einen Wert von 550 nm. In
Abbildung 5.14 (d) sind die berechneten Transmissionskurven dieser beiden Objekte darge-
stellt [14]. Bei einer Wellenlénge von A = 2,88 nm betrégt der Kontrast zwischen den Objek-
ten, wie auch in Abbildung 5.14 (b) zu messen ist, C' = 0,05. Bei A = 2,48 nm steigt dieser
durch die starke Absorption des titanhaltigen Partikels auf C' = 0,92. Dieser theoretische
Wert kann in Aufnahme 5.14 (a) nicht nachgewiesen werden. Hier wird nur ein Kontrast von
C = 0,68 erzielt. Eventuell fiihren Verunreinigungen des Titandioxids zu einem geringeren
Titan-Anteil, wodurch die Transmission steigt. Dennoch erhéht sich der Kontrast zwischen
den Objekten durch die Subtraktion der beiden Aufnahmen auf nahezu eins (C = 0,99).

Abbildung 5.15 zeigt ein mit der MZP2 aufgenommenes Bild des Siemenssterns bei
A = 2.88nm und 971-facher Vergroferung. Durch die relativ kurze Belichtungszeit von
zwei Minuten betrdgt das Signal-Rausch-Verhéltnis nur SNR = 8,3, der Kontrast liegt bei
C = 0,44. Die inneren Strukturen des Siemenssterns konnen klar aufgelost werden. Ein
Kantentest an der markierten Stelle liefert eine rdumliche Auflésung nach dem Rayleigh-
Kriterium von 68 nm. Fiir eine eindimensionale Bestimmung der MTF an einer Kante reicht
das SNR und der geringe Kontrast nicht aus. Die Darstellung des Leistungsdichtespek-
trums deutet auf eine fehlerfreie Abbildung hin. Da eine beugungsbegrenzte Auflésung von
ORayl. = 48 nm der Mikrozonenplatte nicht erreicht wird, sind eventuell minimale Vibratio-
nen, verursacht durch die Vakuumpumpen der Plasmaquelle, fiir die limitierte raumliche
Auflésung verantwortlich. Die Verteilung im PSD ist jedoch sehr gleichméfig und radial-
symmetrisch. Demnach sollten eventuell vorhandene Vibrationen keine Vorzugsrichtung auf-
weisen. Als weitere Fehlerquelle kommt eine unzureichende Fokussierung oder fehlerhafte
Zonenplatte in Betracht. Zu diesem Zeitpunkt wurde der induktive Wegldngensensor und
die Piezo-betriebene Schraube fiir die Fokussierung der MZP noch nicht eingesetzt (vgl.
Kapitel 5.3). Durch die geringe Schéirfentiefe der MZP2 von DOF = + 1 pm ist daher keine

préazise Einstellung der Fokuslage mit der Schrittmotor-betriebenen Verfahreinheit moglich.
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Abbildung 5.14: Aufnahme von Diatomeen mit Titandioxid-Partikeln bei A = 2,48 nm (a)
und A = 2,88nm (b) mit Belichtungszeiten von 3 Minuten (a) und 5 Minuten (b). In dem
Differenzbild der markierten Ausschnitte (c) sind die Titandioxid-Partikel als gelbe Punkte
deutlich zu erkennen und zu lokalisieren [153]. (d) zeigt die Transmissionskurven der aus (b)

berechneten Dicken von SiOs und TiO; des markierten Bereichs in (c) [14].
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Abbildung 5.15: Am laserinduzierten Plasma aufgenommener Siemensstern bei 971-facher
Vergroferung. Fiir die Abbildung wurde die MZP2 bei 2,88 nm Wellenlénge verwendet. Die
Belichtungszeit betragt 2 Minuten. Das Leistungsdichtespektrum zeigt eine gleichméfig radi-
alsymmetrische Verteilung, was auf eine Abbildung frei von radialsymmetrischen Aberratio-
nen (z.b. Astigmatismus, Koma) hindeutet. Das Intensitatsprofil an der markierten Kante in

der Aufnahme zeigt eine rdumliche Auflésung nach dem Rayleigh-Kriterium von 68 nm.

5.4.2 Ergebnisse mit der Entladungsquelle

Fiir die Vorjustage des Aufbaus an der Entladungsquelle miissen zunéchst die Glas- bzw.
Wolfram-Kapillare und der Kollektor justiert werden. Die Einstellung der Kapillare erfolgt
an Luft, da keine motorisierte Verstellmoglichkeit vorhanden ist. Dafiir wird der hintere
Teil des Entladungskopfes demontiert und eine Leuchtdiode an der Stelle des Plasmas in
der Mitte zwischen Anode und Kathode als Lichtquelle angebracht. Mittels dreier Verstell-
schrauben kann die Kapillare in der XY-Ebene verkippt und der Beleuchtungskegel auf dem

Kollektor optimiert werden. Fiir die Justage des Kollektors wird an der Austrittséffnung
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der Kollektorkammer ein Fenster mit einem Ce:YAG-Kristall angeflanscht. Dieser ist auf
der Vorderseite mit Titan bedampft und absorbiert unerwiinschte EUV-Strahlung und
sichtbare Spektralanteile des Plasmas. Der Abstand zwischen Szintillator-Kristall und Quelle
entspricht den Design-Daten des Kollektors. Im Betrieb erfolgt dann die Justage durch
laterale Bewegung und Verkippung des Kollektors zur optischen Achse. Dabei wird die
Quelle mit Argon betrieben und der Zwischenfokus mit einem Mikroskopobjektiv und einer
CCD-Kamera bewertet. Durch den Betrieb mit Argon wird eine wesentlich kleinere Quelle
(~ 400 pm) erzeugt, was eine genauere Beurteilung des Zwischenfokus zuldsst. Nachdem
der Kollektor justiert ist, wird nochmals die Leuchtdiode montiert und die Einstellung der
Kapillare unter Beobachtung des Beleuchtungsrings hinter dem Zwischenfokus mit einer
CCD-Kamera korrigiert. Im Anschluss wird das Mikroskop an die Kollektorkammer an-
geflanscht. An Stelle des Objekts wird zunéchst ein Ce:YAG-Kristall eingesetzt und die
Beleuchtung der Objektebene unter Zuhilfenahme eines Fernrohres kontrolliert und gegebe-
nenfalls durch Verschieben des abbildenden Systems entlang der optischen Achse optimiert.
Anschlieftend wird eine Blende als Objekt montiert und unter Beobachtung der transmit-
tierten Rontgenstrahlung in die Mitte des Kollektorfokus gefahren. Nun kénnen Mikrozo-
nenplatte und Objekt auf die durch das Fernrohr fixierte optische Achse justiert werden.
Danach erfolgt die Suche der optimalen Fokuseinstellung. Im Gegensatz zum Betrieb am
laserinduzierten Plasma muss bei einem Probenwechsel auch die Vakuumkammer der Quelle
beliiftet werden. Dies erfolgt iiber einen Bypass zwischen Quell- und Mikroskopkammer, der
wahrend des Betriebs geschlossen bleibt. Der Probenwechsel ist auch hier von der Pumpzeit

abhingig und liegt wie bei dem LIP zwischen 30 und 45 Minuten.

Fiir die ersten Experimente an der elektrischen Entladungsquelle standen noch nicht
alle Komponenten zur Verfligung. Zunéchst konnte nur das vordere Segment des in
Abschnitt 5.1.2 beschriebenen Kollektorsystems in Verbindung mit der MZP1 fiir eine Abbil-
dung genutzt werden. Zu diesem Zeitpunkt wurde aufserdem kein Debrismitigationssystem
verwendet. Wie bereits in Abschnitt 5.3 beschrieben, kann durch die zweifach gréfere NA
des Kollektors nur Dunkelfeldmikroskopie betrieben werden, da der vom Objekt transmit-
tierte Beleuchtungskegel an der MZP vorbeistrahlt (NAg,; = 0,0449, NAyzp, = 0,0228).
Durch eine laterale Verschiebung der MZP auf der optischen Achse ist es dennoch méoglich,
ein Teil des Objekts im Hellfeld abzubilden. Abbildung 5.16 zeigt eine solche Aufnahme
von Diatomeen mit unterschiedlicher Skalierung der Intensitét bei 350-facher Vergroferung.
Die Aufnahme wurde bei einer Repetitionsrate von 200 Hz und einer Pulsenergie von 11J
durchgefiihrt. Die Belichtungszeit betrédgt 6 Minuten. Die Mikrozonenplatte wurde an den
Rand des Beleuchtungskegels herangefahren. Dadurch liegen die Objekte im oberen Teil der
Aufnahmen im Hellfeld, wiahrend sie im unteren Teil im Dunkelfeld liegen. Im Hellfeld wird
ein maximales Signal-Rausch-Verhéltnis von SNR = 18,5 bei einem Kontrast der Diatomee

von C' = 0,25 erzielt.
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Abbildung 5.16: Mit der MZP1 aufgenommene Diatomeen bei 350-facher Vergrofierung. Die

Repetitionsrate der Entladungsquelle betragt 200 Hz bei einer Pulsenergie von 11 J. Die MZP
ist an den Rand des Beleuchtungskegels herangefahren. Durch die zweifach gréfere NA des
Beleuchtungskegels gegeniiber der NA der Objektiv-Zonenplatte liegt das Objekt im oberen
Teil im Hellfeld (links) und darunter im Dunkelfeld (rechts). Die Bilder sind in der Intensitét

entsprechend skaliert um den Effekt zu verdeutlichen.

Die nachfolgend dargestellten Ergebnisse wurden mit der MZP3 in Verbindung mit beiden
Kollektorsegmenten angefertigt. Hier sind die numerischen Aperturen von Kollektor und
MZP fast vollstindig angepasst (NAyg,, = 0,0449, NA,;zps = 0,0480). Zudem wurde das
Mikroskop mit der Glaskapillare ausgestattet, um das Vakuum der Quelle vom optischen
System zu trennen und den Kollektor vor Debris zu schiitzen. Abbildung 5.17 zeigt eine
Aufnahme des Siemenssterns mit 1057-facher Vergroferung bei 11J Pulsenergie und einer
Repetitionsrate von 300 Hz. Die Belichtungszeit betrégt eine Minute. Die Ausleuchtung in
der Objektebene ist nicht sehr gleichméfig. Dies ist durch die Préparation des Siemenssterns
auf einer zu kleinen Blende begriindet. Die errechneten Werte fiir den Kontrast C' = 0,41
und das Signal-Rausch-Verhéltnis SNR = 8,6 beziehen sich daher auf die Mitte des Bil-
des. Das ebenfalls dargestellte Leistungsdichtespektrum ist radialsymmetrisch, sodass auch
hier von einer aberrationsfreien Abbildung ausgegangen werden kann. Die Strukturen sind
vollsténdig bis in die Mitte des Siemenssterns aufgelost. An der markierten Kante in der ront-
genmikroskopischen Aufnahme wird ein Intensitéatsprofil erstellt und unter Zuhilfenahme der
90/10-Methode die Kantensteilheit bestimmt. Nach dem Rayleigh-Kriterium ergibt sich hier-
bei eine raumliche Auflésung von 37nm, welche mit der theoretischen Auflésung der MZP
von ORayl. = 36,6 nm (Gl. 3.9) gut iibereinstimmt. Der in Abbildung 5.6 (S.80) dargestellte

Spalt mit einer Breite von 26 nm innerhalb des senkrechten Steges ist jedoch nicht in der
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Aufnahme zu erkennen. Eventuell ist dieser im Testobjekt selbst nicht vollstdndig bis zur
Membran strukturiert und liefert demnach einen zu schwachen Kontrast, oder die Auflésung
reicht dafiir nicht aus. Im Vergleich zu dem Ergebnis an der laserinduzierten Plasmaquelle
(Abb. 5.15, S.91) ist der allgemeine Bildkontrast an der elektrischen Entladungsquelle ge-
ringfligig schlechter. Dies liegt an der in Abschnitt 5.1.2 beschriebenen Kontrastreduzierung

durch die vorhandenen Emissionslinien bei 2,91 nm und 2,95 nm.
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Abbildung 5.17: Siemensstern, aufgenommen bei 1057-facher Vergroferung mit der MZP3
an der elektrischen Entladungsquelle; Quelle: 300 Hz Repetitionsrate, 11J Pulsenergie. Die
Belichtungszeit betrdgt eine Minute. Das rdumliche Auflésungsvermégen wird an der mar-

kierten Kante nach dem Rayleigh-Kriterium zu 37 nm bestimmt [145].

Um die Leistungsfahigkeit der Quelle zu testen, werden zwei weitere Bilder des Siemens-
sterns bei 600 Hz und 20 J Pulsenergie aufgenommen. Abbildung 5.18 zeigt die Ergebnisse.
In beiden Féllen liegt der Kontrast bei C' = 0,39. Dieser ist etwas niedriger als bei 11 J Puls-

energie, was eventuell mit einem stérkeren Einfluss von Kontinuumsstrahlung in Verbindung
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steht. Bei einem Vergleich der Aufnahme mit einer Minute Belichtungszeit (Abb. 5.17) liefert
das Bild mit 20 s in etwa das gleiche Signal-Rausch-Verhéltnis. Die dreifach reduzierte Belich-
tungszeit wird durch die Verdopplung der Pulsenergie und Repetitionsrate ausgeglichen. Bei
einer Belichtungszeit von 8s ist das Bild stark verrauscht (SNR = 4,5). Dennoch lassen sich
auch hier die inneren Strukturen des Siemenssterns klar und aufgelost erkennen. Ein Ver-
gleich von Abbildung 5.18 (rechts) mit der Aufnahme des Siemenssterns an der laserinduzier-
ten Plasmaquelle (Abb. 5.15, S.91) zeigt, dass die Belichtungszeit an der Entladungsquelle
unter Beriicksichtigung der unterschiedlich eingestellten Vergroferungen um einen Faktor
von 35 kiirzer ist. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit den gemessenen Photonenzah-
len in der Objektebene (siche Tabelle 5.2, S. 79). Die Entladungsquelle erreicht ca. 12,4-fach
mehr Licht in der Objektebene bei der He-a-Linie. Beriicksichtigt man den unterschiedlichen
Beugungswirkungsgrade der verwendeten Zonenplatten von 7% fiir die MZP an der Entla-
dungsquelle und 2% an der LIP-Quelle (siche Tabelle 5.3, S.83), stimmen die Ergebnisse

recht gut Uberein.

Abbildung 5.18: Mit erhohter Repetitionsrate (600 Hz) und Pulsenergie (20 J) aufgenommener

Siemensstern; links: 8s Belichtungszeit, rechts: 20s.

Ein weiterer Auflosungstest wurde mit den FIB-Teststrukturen durchgefiihrt. In Abbil-
dung 5.19 ist eine Aufnahme mit 1097-facher Vergréfserung und einer Minute Belichtungs-
zeit dargestellt. Fiir die Abbildung wurde die Quelle mit 400 Hz bei einer Pulsenergie von
15J betrieben und die Wolfram-Kapillare als Debrismitigation verwendet. Das maximale
Signal-Rausch-Verhéltnis liegt bei SNR = 14. Durch das stark absorbierende Schichtsystem
der Probe betrigt der Kontrast der ca. 600 nm breiten Schnitte C' = 0,81. Bei den schmaleren
Strukturen sinkt dieser auf C' = 0,58 bei einer Breite von 55nm und C' = 0,4 bei 40 nm.
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Abbildung 5.19: Mit der MZP3 aufgenommene FIB-Teststrukturen; Quelle: 400 Hz Repeti-
tionsrate, 15 J Pulsenergie. Die Belichtungszeit betrigt eine Minute. Der Kontrast der kleins-
ten Schnitte mit einer Breite von 40 nm betrégt C' = 0,4. Ein Intensitatsprofil bestatigt die

aus Abb. 5.17 erreichte rdumliche Auflésung nach dem Rayleigh-Kriterium von 37 nm.
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Abbildung 5.20: Intensitatsprofil der in Abb. 5.19 markierten Kante und ein nichtlinear Fit der
Messdaten (links). Rechts ist die nach Gleichungen 2.14 und 2.15 ermittelte, eindimensionale
Ubertragungsfunktion der beiden Profile dargestellt. Die aus den Bilddaten direkt ermittelten

Kontraste der feinen Spalte (55 nm und 40 nm) liegen oberhalb der MTF-Kurven. Details siehe
Text.

Diese lassen sich noch klar in der Aufnahme erkennen. Das dargestellte Intensitéatsprofil
einer 40 nm breiten Struktur bestétigt die beim Siemensstern erreichte rdumliche Auflésung
nach dem Rayleigh-Kriterium von 37nm (vgl. Abb. 5.17). An der markierten Kante im
Bild wird ein weiteres, liber eine Breite von zehn Pixeln gemitteltes, Intensitatsprofil erstellt

(Abbildung 5.20, links). Gleichzeitig ist ein nichtlinearer Fit an die Messdaten dargestellt.
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Aus diesem Profil wird mit Hilfe der Gleichungen 2.14 und 2.15 die eindimensionale Modula-
tionstibertragungsfunktion der Abbildung errechnet. Abbildung 5.20 (rechts) zeigt den Ver-
lauf fiir die Messdaten und deren Fit. Es ist zu erkennen, dass die MTF der Messdaten tiber
der MTF der angepassten Daten verlduft. Beide Kurven liegen jedoch unterhalb der aus den
Bildinformationen ermittelten Kontrastwerte fiir die feinen Spalte mit einer Breite von 55 nm
und 40 nm. Demnach sind die angegebenen MTF-Kurven moglicherweise nicht représenta-
tiv fiir die Abbildungsleistung des Mikroskops. Eventuell zeigt der 600 nm Spalt der Probe
einen leicht konischen Verlauf oder eine erhohte Kantenrauheit auf. Da die berechnete MTF
von einer perfekten Kante ausgeht, kann diese nicht den realen Verlauf wiedergeben (vgl.
Kapitel 2.4).

Abbildung 5.21 zeigt Aufnahmen von Palladium/Platin beschatteten Latexkugeln mit
einem Durchmesser von 1um (links), welche in eine Polymerschicht eingebettet sind, und
eine mit 50 nm Goldkugeln préparierte Diatomee (rechts) auf einer Siliziumnitrid-Membran.
Die Vergrofierung betragt 989 bei den Latexkugeln und 1097 bei der Diatomee. Beide Pro-
ben wurden eine Minute lang belichtet. Fiir die Latexkugeln wurde das Glas-Kapillarsystem
als Debrismitigation verwendet, bei der Diatomee die Wolfram-Kapillare. Die Quellpara-
meter sind 11J bei 300 Hz (Latexkugeln) und 20J bei 400 Hz (Diatomee). Durch die hohe
Transmission der Wolfram-Kapillare und die hohere Pulsenergie und Repetitionsrate ist das
Signal-Rausch-Verhéltnis bei der Diatomee von SNR = 15,5 doppelt so grof wie bei den
Latexkugeln (SNR = 7,6). In Kapitel 5.4.3 werden die Debrismitigationssysteme genauer

Abbildung 5.21: Aufnahmen von Palladium/Platin beschatteten Latexkugeln mit 1 pm Durch-

messer bei 989-facher Vergroferung (links, [100]) und eine mit 50 nm Goldkugeln praparierte
Diatomee (rechts, V' = 1097). Die Belichtungszeit betrigt jeweils eine Minute, Pulsenergie und
Repetitionsrate liegen bei 11J und 300 Hz (Latexkugeln) und 20 J bei 400 Hz (Diatomee). Im

vergrofserten Ausschnitt der Diatomee sind einzelne Goldkugeln erkennbar.

97



5 Das Labor-Transmissionsrontgenmikroskop

miteinander verglichen. Die Beschattung der Latexkugeln liefert einen sehr guten Kontrast
von C' = 0,7 im Vergleich zu dem Ergebnis der unbeschichteten Kugeln an der LIP-Quelle bei
A = 2,48nm (C = 0,28). Die Kontrastunterschiede zwischen der Diatomee (C' = 0,28) und
den in den Zwischenrdumen angesiedelten Goldkugeln (C' = 0,44) erméglichen eine eindeu-
tige Lokalisierung der Partikel innerhalb der Diatomee. Hier ist jedoch zu beachten, dass der
Kontrast aus einer Ansiedlung mehrerer Goldkugeln resultiert. Im vergréferten Ausschnitt
ist dies deutlich zu erkennen. Einzelne Kugeln (kreisférmig markiert) liefern nur einen Kon-
trast von C' = 0,23. Dennoch ist dieser Wert ca. 10...20 % grofer als vergleichbare Aufnahmen
an Sychrotron-basierten Mikroskopen zeigen [155]. Hauptséchlich ist dies durch die grofere
Arbeitswellenlénge und der damit verbundenen, stérkeren Absorption von Gold begriindet.
Funktionelle Bildgebung mit Hilfe von Kolloid-Gold, wie beispielsweise die Lokalisierung
bestimmter Proteine innerhalb einer Zelle [156], ist generell auch mit dem Labor-Mikroskop

moglich. Weiterfithrende Experimente dazu stehen noch aus.

In den nachfolgenden Abbildungen (5.22 und 5.23) sind rontgenmikroskopische Aufnah-
men von chemisch fixierten Zellen (vgl. Kapitel 5.2.2) zusammengefasst. Abbildung 5.22
zeigt zwei Aufnahmen von Fibroblasten einer Ratte bei 1097-facher Vergroferung. Die Puls-
energie betrdgt 15J bei 400 Hz Repetitionsrate. Die Wolfram-Kapillare ist als Debrismitiga-
tion eingesetzt worden. Im linken Bild sind zwei Zellkerne zu erkennen, in denen sich mehrere
Kernteilchen (Nucleoli) durch ihre starke Absorption vom Zellkern hervorheben. Das Signal-
Rausch-Verhéltnis liegt bei etwa SNR = 20, der maximale Kontrast bei C' = 0,72. Durch
die etwas dickere Zellmembran ist die Zelle im rechten Bild 30s linger belichtet worden,
das Signal-Rausch-Verhaltnis betragt SNR = 17. Im Gegensatz zur linken Aufnahme sind
hier nur zwei ringférmige Objekte innerhalb des Zellkerns zu erkennen. Der Kern ist zudem
etwas schmaler, was vermuten lésst, dass es sich um zwei verschiedene Zelltypen handelt.
Abbildung 5.23 zeigt eine HeLa-TK-Zelle bei gleichen Quellparametern. Da die Zellmem-
bran wie im Falle von Abbildung 5.22 (rechts) stirker absorbiert, wurde auch hier 90s
belichtet. Das maximale Signal-Rausch-Verhéltnis betragt SNR = 23,2 bei einem Kontrast
von C' = 0,68. Im rechten Teil der Abbildung ist ein vergrofierter Ausschnitt vom oberen Teil
des Zellkerns dargestellt. Die Intensitatsskalierung ist an die Kontrastverhéltnisse angepasst.
Dadurch werden unter anderem fadenférmige Strukturen sichtbar. Bei diesen handelt es sich
um Chromosomen, die durch die spezielle Praparation aus dem Zellkern ausgetreten und

dadurch auch innerhalb der Zellmembran sichtbar sind.

Um die gezeigten Bilder scharf abbilden zu kénnen mussten mehrere Aufnahmen durchge-
fiihrt werden. Inwieweit die Zellen wahrend der Bestimmung der optimalen Fokuslage durch
die Strahlung geschadigt wurden, konnte nicht iiberpriift werden. Wahrend der Experimente
sind in den verschiedenen Aufnahmen keine sichtbaren Degradierungen aufgetreten. Weitere
Aufnahmen von biologischen Zellen, die mit dem Mikroskop an der elektrischen Entladungs-

quelle aufgenommen wurden, sind in [126, 145] zu finden.
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Abbildung 5.22: 1097-fach vergréfierte Aufnahmen von Fibroblasten einer Ratte, aufgenom-
men bei einer Pulsenergie von 15J und 400 Hz Repetitionsrate. Die Belichtungszeit betragt
eine Minute (links) und 90s (rechts).

Abbildung 5.23: HeLa-TK-Zelle mit einer Vergréfserung von 1097. Aufgenommen bei 15 J und

400 Hz innerhalb von 90s. Links ist der gesamte Zellkern dargestellt, rechts ein vergréferter

Ausschnitt vom oberen Teil des Zellkerns. Durch eine angepasste Skalierung der Intensitét

lassen sich weitere Details erkennen.
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Neben den bisher gezeigten Aufnahmen sind erste Experimente fiir eine spezielle Anwen-
dung eines Labor-Rontgenmikroskops durchgefithrt worden. Dabei handelt es sich um Auf-
nahmen von vielfach verzweigten Nanokristallen und Nanordhren, die die Herstellung von
organischem Halbleitermaterial mit speziellen elektrischen Eigenschaften ermdglichen. Bei-
spielsweise lassen sich damit organische Solarzellen herstellen, welche bei einer Strahlungs-
leistung von 1000 W /cm? einen Wirkungsgrad von 1,7 % erreichen [157, 158]. Die Effektivitit
eines organischen Halbleiters ist mafigeblich von der Form der Nanostrukturen abhéngig. Sie
kénnen durch Selbstorganisation in einem fliissigen Medium erzeugt werden und lassen sich
kostengiinstig auf grofen Fléchen herstellen [159]. Allerdings sind deren Entstehungs- und
Wachstumsprozesse, welche in einem Zeitraum von einigen zehn Minuten bis Stunden ablau-
fen, noch nicht vollsténdig verstanden. Dafiir ist ein zeitlich und rdumlich hochauflésendes
mikroskopisches Verfahren erforderlich. TEM ist durch die geringe Eindringtiefe von Elektro-
nen in das wéssrige Medium dazu nicht geeignet. Ebenso sind lichtmikroskopische Verfahren
aufgrund der erforderlichen rdumlichen Auflésung nicht einsetzbar. Mit einer geeigneten
Nasskammer bietet die Labor-Réntgenmikroskopie die Mdéglichkeit die Entstehungsprozesse
zeitaufgelost zu beobachten. Je nach erforderlicher Auflosung und Probendicke sind auch
tomographische Verfahren denkbar, die eine iibersichtlichere Darstellung der komplex ver-

zweigten Strukturen erlauben.

In einem ersten Vorversuch werden PbS-Nanokristalle und CdTe-Nanordhren réntgen-
mikroskopisch untersucht. Die Proben wurden von der Universitat Michigan (USA) auf
Siliziumnitrid-Membranen prépariert und getrocknet. Abbildung 5.24 zeigt die Aufnahmen

bei 1097-facher Vergrofserung und einer Minute Belichtungszeit. Die Quellparameter sind

Abbildung 5.24: Aufnahmen von PbS-Nanokristallen und CdTe-Nanordhren bei 1097-facher
Vergroferung. Die Belichtungszeit betrédgt jeweils eine Minute, Pulsenergie und Repetitions-
rate liegen bei 15J und 400 Hz.
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15J Pulsenergie und 400 Hz Repetitionsrate. Das SNR der Aufnahmen liegt bei etwa 14.
Der maximale Kontrast der PbS-Kristalle betrdgt C = 0,76 und C' = 0,69 fiir die CdTe-
Nanorohren, wobei der Kontrast einer einzelnen Rohre bei C' < 0,05 liegt. Dennoch lassen
sich auch einzelne Rohren und deren dicht verzweigte Strukturen in der Mitte der Aufnahme
erkennen. Prinzipiell ist das Labor-Rontgenmikroskop fiir die Abbildung solcher Nanostruk-
turen geeignet. Der erzielte Kontrast und das hohe SNR sind vielversprechende Faktoren
fiir eine Abbildung in wéssriger Umgebung. Hier sind Belichtungszeiten im Bereich von fiinf
Minuten zu erwarten. Validierende Experimente von wéssrigen Proben in einer geeigneten

Nasskammer sind fiir die Zukunft geplant.

5.4.3 Diskussion der Ergebnisse

Die Belichtungszeit fiir eine réntgenmikroskopische Aufnahme mit einem hohen Signal-
Rausch-Verhéltnis hingt stark vom Objekt und der zu erreichenden rdumlichen Auflésung
ab. Die wichtigsten Bildparameter der an der laserinduzierten Plasmaquelle erzielten Aufnah-
men sind in Tabelle 5.4 zusammengefasst. Da der Beugungswirkungsgrad der verwendeten
Zonenplatte nicht bekannt ist, wurde fiir die Berechnung der Photonenzahlen in der Objekt-
ebene ein BWG von 7% angenommen. Die Ausleuchtung der Mikrozonenplatte wird dabei

nicht beriicksichtigt.

Tabelle 5.4: Auflistung der rontgenmikroskopischen Aufnahmen an der laserinduzierten
Plasmaquelle bei 100 mJ Pulsenergie und 100 Hz Repetitionsrate. Angegeben sind: Wellen-
lange A, Vergroferung V., Belichtungszeit tpe, Signal-Rausch-Verhédltnis SNR, maximaler
Kontrast Cpax und die berechnete Intensitdt I in der Objektebene unter Annahme einer

Mikrozonenplatte mit 7% Beugungswirkungsgrad.

Objekt Bild A |4 thet SNR  Chax I

Photonen
nm S —_—
s+ pum?

Latex-Kugeln ~ 5.12 | 248 567 600 21,77 0,24 1,5-10%
Diatomeen 512 | 2,48 592 600 21,86 0,84 1,9-10%
Diatomeen 5.13 | 2,48 1007 1800 25,63 0,77 2,1-10%

Siemensstern  5.15 | 2,88 971 120 8,27 044  2,7-10%

Betrachtet man die in Abschnitt 5.1.1 gemessenen maximalen Photonenzahlen in der Objekt-
ebene (Ly-a-Linie: 3,9-10* Photonen/(jum?s) und He-a-Linie: 2,5-10* Photonen/(pm?s)), ist
zu erkennen, dass die Aufnahmen bei A\ = 2,48 nm nur etwa die Hélfte des Wertes erreicht

haben. Instabilitaten der Quelle, die auf eine Erwarmung des Diisensystems zuriickzufithren
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sind, verursachen bei Belichtungszeiten > 10 Minuten eine starke Abnahme des mittleren
Photonenflusses. Bei der Aufnahme des Siemenssterns stimmt die berechnete Photonenzahl
mit der in Abschnitt 5.1.1 gemessenen gut tiberein. Der theoretische Kontrast des Siemens-
sterns betrigt unter Beriicksichtigung der verschiedenen Schichten (vgl. Abschnitt 5.2.1) bei
2,88 nm Wellenlange C' = 0,49 [14]. Dieser Wert kann bei der mikroskopischen Abbildung
nicht ganz erreicht werden, der maximale Kontrast liegt bei C = 0,44. Eventuell ist die
Angabe der einzelnen Schichtdicken des Siemenssterns ungenau, oder im optischen Aufbau

vorhandenes Streulicht vermindert den Kontrast.

In Tabelle 5.5 sind die Ergebnisse der elektrischen Entladungsquelle zusammengefasst.
Hier ist ein Vergleich der in Abschnitt 5.1.2 gemessenen Photonenzahlen schwierig, da die
Intensitédt pro Puls nicht linear mit der Pulsenergie steigt und bei héheren Repetitionsraten
nicht konstant ist. Bei 18 J Pulsenergie und 700 Hz wurden unter Verwendung der Wolfram-
Kapillare 3,1-10° Photonen/(pm?s) gemessen (vgl. Tabelle 5.2, S.79). Die réntgenmikro-
skopischen Aufnahmen mit der Glas-Kapillare liefern generell kleinere Werte von < 2,1-10°
Photonen/(pm?s), was mit den in Abschnitt 5.1.2 gemachten Angaben (Tg.. = 0,33 und
Twoitram = 0,5) gut iibereinstimmt. Unter Verwendung der Wolfram-Kapillare werden jedoch
auch Photonenzahlen > 5,4-10° Photonen/(jim?s) bei geringerer Repetitionsrate erreicht. Da
die Experimente wahrend verschiedener Messkampagnen durchgefithrt worden sind, kénnen
die Werte aufgrund von unterschiedlichen Einstellungen des Kollektors voneinander abwei-
chen. Generell liegen sie mit der Wolfram-Kapillare jedoch iiber 1-10° Photonen/(jm?s)
und damit etwa eine Grofenordnung iiber den Ergebnissen der LIP-Quelle, was durch die
entsprechend kiirzeren Belichtungszeiten an der Entladungsquelle bestéatigt wird. Auffallend
ist, das der Kontrast des Siemenssterns an der Entladungsquelle bei 11 J Pulsenergie gerin-
ger ist (C' = 0,41) als an der laserinduzierten Plasmaquelle (C' = 0,44). Dies wird durch die
niederenergetischen Satelliten-Linien der He-a-Emission verursacht, die vom verwendeten
Titan-Filter transmittiert werden und so den Kontrast mindern. Bei 20 J Pulsenergie sinkt
dieser weiter auf C' = 0,39. Dies kann mit einem stérkeren Einfluss der Kontinuumsstrahlung
zusammenhédngen. Der theoretische Kontrast der FIB-Probe betragt C' = 0,65, wiahrend die
rontgenmikroskopische Aufnahme einen stéirkeren Kontrast von C' = 0,82 liefert. Eventuell
ist auch hier die Angabe der Schichtdicken ungenau. Die Dicke der Goldschicht betragt wahr-
scheinlich mehr als die vom Hersteller angegebenen 30 nm. Die Aufnahme der Diatomee mit
50 nm Gold-Kugeln zeigt die Moglichkeit funktioneller Bildgebung in der Kolloidwissenschaft
und Zellbiologie auf. Der von den Kugeln erzielte Kontrast konvergiert mit den Ergebnis-
sen von Synchrotron-basierten Mikroskopen [155]. Die ersten Vorversuche der Nanoréhren
und vielfach verzweigten Nanokristallen er6ffnen ein neues Anwendungsgebiet der Labor-
Rontgenmikroskopie. Das hohe Signal-Rausch-Verhéltnis der getrockneten Proben zeigt die

Moglichkeit auf, die Proben auch in wéssriger Umgebung abbilden zu kénnen. Mit einer
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5.4 Leistungsfahigkeit des Mikroskops

Steigerung der Photonenzahlen in der Objektebene wéren zudem tomographische Verfahren

moglich.

Tabelle 5.5: Auflistung der rontgenmikroskopischen Aufnahmen an der Entladungsquelle.
Neben den in Tabelle 5.4 angegebenen Werten ist zusétzlich das fiir die Aufnahme verwen-
dete Debrismitigationssystem (Glas- oder Wolfram-Kapillare), die Pulsenergie Fp und die

Repetitionsrate v, angegeben.

. . Debris-
Objekt Bild mitig. Ex vy Vv thet SNR  Chax I
J Hz s Photonen
5 - pum?

Siemensstern 5.17 Glas 11 300 1057 60 861 0,41  6,9-10*
Siemensstern 5.18 Glas 20 600 1057 20 867 0,39 2,1.10°
Siemensstern 5.18 Glas 20 600 1057 8 449 039 1,4-10°
FIB-Probe 5.19 | Wolfr. 15 400 1097 60 14,14 081 1,4-10°

Latex-Kugeln Pd/Pt  5.21 Glas 11 300 989 60 7,64 0,70 6,7-10
Diat. mit Au-Kugeln 521 | Wolfr. 20 400 1097 60 1547 044  3,4-10°

Fibroblasten I 5.22 | Wolfr. 15 400 1097 60 19,67 0,72 54-10°
Fibroblasten II 5.22 | Wolfr. 15 400 1097 90 17,28 0,82  2,8-10°
Hela-TK 5.23 | Wolfr. 15 400 1097 90 23,19 0,68 5,0-10°
PbS-Kristalle 5.24 | Wolfr. 15 400 1097 60 13,08 0,76  2,4-10°
CdTe-Rohren 524 | Wolfr. 15 400 1097 60 14,93 0,69  3,1-10°

Die in dieser Arbeit gezeigten Ergebnisse sind mit denen von Synchrotron-basierten Trans-
missionsmikroskopen vergleichbar. Wahrend die Arbeitswellenlinge am Synchrotron frei
wahlbar ist und spektromikroskopische Untersuchungen einfach zu realisieren sind, ist die
Wellenlénge eines LIP-basierten Mikroskops durch das Targetmaterial bestimmt. Dennoch
ermoglicht der monochromatisierende Kondensor verschiedene Emissionslinien des Targets
zu selektieren. Durch einen Austausch der differentiellen Pumpstrecke des Targetsystems mit
einer Kiihlfalle konnte beispielsweise auch mit einem Ethanol- oder Methanol-Jet als Target
gearbeitet werden, wodurch ein Betrieb bei A = 3,37 nm und A = 4,03nm (Ly-a- und He-a-
Linie von Kohlenstoff) moglich ist. Hierbei kénnte das Element Calcium (L-Absorptionskante
bei A = 3,58 nm) untersucht werden, welches einen wichtigen Mineralstoff in biologischen
Organismen darstellt. Aufgrund eines fehlenden Monochromators ist Spektromikroskopie an
der elektrischen Entladungsquelle nicht moglich. Zudem ist der Kontrast durch die vorhan-

denen Satelliten-Linien etwas geringer als am LIP.

Mafgeblich fiir die Bildqualitdt in Bezug auf das Signal-Rausch-Verhéltnis und die raum-
liche Auflésung ist die Photonenzahl in der Objektebene. Das Gdttinger Rontgenmikroskop
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am BESSY II stellt maximal 6-10% Photonen/(pm?s) bei einer Photonenenergie von 524 eV
zur Verfiigung [29]. Dieser Photonenfluss reicht aus, um Aufnahmen von wéssrigen Proben
mit wenigen Sekunden Belichtungszeit und hohem SNR zu realisieren und liegt etwa drei
Grofenordnungen iiber den gemessenen Photonenzahlen der Entladungsquelle. Hierbei ist
jedoch zu beachten, dass die gezeigten Ergebnisse mit den zur Verfiigung stehenden Optiken
realisiert worden sind. Durch eine Optimierung der Kondensorkonzepte und die Verwendung
von ,State of the Art“ Mikrozonenplatten mit einer geringeren dufersten Zonenbreite und
an die Wellenldnge angepasstem Zonenmaterial zur Erhéhung des Beugungswirkungsgrades
bei der Arbeitswellenldnge konnen die rdumliche Auflésung weiter gesteigert und die Belich-
tungszeiten verkiirzt werden. Weiterhin ist eine quellseitige Optimierung des Photonenflusses

beider Systeme in einem bestimmten Mafse moglich.

Bei der laserinduzierten Plasmaquelle wire mit Hilfe eines speziell fiir diesen Verwendungs-
zweck optimierten Lasersystems mit einer hoheren Repetitionsrate und mittleren Leistung
ein um etwa eine Grofenordnung gesteigerter Photonenfluss erreichbar. Inwieweit ein stabi-
ler Betrieb des Fliissigkeitsstrahls bei solch hohen Repetitionsraten moglich ist, muss gerade
auch im Hinblick auf die Erwérmung des Diisensystems durch die hohere Strahlungsleistung
des Plasmas genauer untersucht werden. Wie bereits in Abschnitt 5.1.1 beschrieben, wire
eine weitere Erhohung des Photonenflusses in der Objektebene um etwa eine Grofenordnung
durch die Verwendung einer Kondensorzonenplatte mit einem hoheren Beugungswirkungs-
grad moglich. Mit den beiden Optimierungen liefse sich damit die Belichtungszeit fiir eine
Aufnahme mit 1000-facher Vergréferung auf unter 10s verkiirzen. Die rdumliche Auflo-
sung ist aktuell durch die Mikrozonenplatte und eventuell vorhandene Vibrationen auf etwa
70nm begrenzt. Durch konstruktive Verbesserungen, wie beispielsweise spezielle Vakuum-
Entkopplungsbélge fiir den Anschluss der Vakuumpumpen, einen schwingungsgedampften
Tisch und die Verwendung einer magnetgelagerten Turbomolekularpumpe fiir die Target-

kammer sind auch hier bessere Ergebnisse zu erwarten.

Die Optimierungsmoglichkeiten der elektrischen Entladungsquelle beziehen sich haupt-
séchlich auf den Kondensor. Eine Verbesserung der Quellbrillanz bzw. des Photonenflusses
durch eine optimierte Elektrodengeometrie oder bessere Stabilitdt bei Wiederholraten von
mehr als einem kHz liegt unter einem Faktor von fiinf. Durch die Verwendung eines spe-
ziell fiir den Verwendungszweck optimierten Kollektors mit an der MZP vollstdndig ange-
passten numerischen Apertur konnte auch hier die Abbildungsleistung verbessert werden.
Erste Ergebnisse mit einem Prototypen zeigen eine deutliche Steigerung des Photonenflus-
ses. Eine endgiiltige Skalierung ldsst auch hier Belichtungszeiten von unter 10s erwarten.
Da die beschriebenen Experimente bereits eine nahezu beugungsbegrenzte Auflésung der
Mikrozonenplatte gezeigt haben, sind hier nur bessere Ergebnisse unter Verwendung einer

Zonenplatte mit einer kleineren dufiersten Zonenbreite zu erwarten.
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Die Handhabung der elektrischen Entladungsquelle bietet einen grofen Vorteil. Wahrend
flir die Inbetriebnahme der laserinduzierten Plasmaquelle zundchst der Kryostat mit fliissi-
gem Stickstoff gefiillt und evakuiert werden muss, ist die elektrische Entladungsquelle sofort
einsatzbereit. Die Wartungsintervalle der beiden Quellen liegen in einem vergleichbaren Zeit-
raum. Erst nach mehreren Millionen Ziindungen miissen an der elektrischen Entladungs-
quelle die einfach zu wechselnden Elektroden ausgetauscht werden. Bei der laserinduzier-
ten Plasmaquelle ist ein Austausch der Glaskapillare des Diisensystems erst nach ca. 100
Betriebsstunden (ca. 107 Pulse) nétig. Allerdings ist hier der Aufwand deutlich hoher als
bei der elektrischen Entladungsquelle. Im Hinblick auf die Realisierung eines kommerziel-
len Labor-Réntgenmikroskops bietet ein Aufbau mit der Entladungsquelle einige Vorteile.
Neben der einfachen Handhabung und Bedienbarkeit der Quelle sind auch die laufenden
Betriebskosten niedriger, da bei einem LIP hochreines Stickstoffgas und fliissiger Stickstoff
fiir die Kiihlung des Kryostaten notwendig sind.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wird die Entwicklung eines Transmissionsmikroskops fiir den Spek-
tralbereich der weichen Rontgenstrahlung beschrieben. Es basiert auf einem abbildenden
System mit einer Zonenplatte als Objektiv und einer CCD-Kamera als Detektor und zeich-
net sich durch eine modulare und kompakte Bauweise aus. Der adaptive Aufbau ist speziell
fiir die Anwendung an Laborquellen, wie beispielsweise einem laserinduziertes Plasma oder
einer elektrischen Entladungsquelle, optimiert worden. Zur Festlegung der verwendbaren
Kondensorkonzepte wurden die verschiedenen Quellsysteme im Hinblick auf ihre spektrale
Strahldichte und Brillanz charakterisiert und wichtige Parameter wie Quellgréfse und Mono-

chromasie der fiir die Abbildung notwendigen Linienstrahlung untersucht.

Beide Quellsysteme arbeiten mit Stickstoff als Target. Im Falle der laserinduzierten
Plasmaquelle handelt es sich dabei um einen fliissigen Stickstoffstrahl, auf den der Laser
fokussiert wird. Bei der elektrischen Entladungsquelle wird der Stickstoff im gasférmigen
Zustand zwischen zwei Elektroden in Hohlkathoden-Geometrie eingeleitet, und das Plasma
mittels einer elektrischen Entladung geziindet. Durch die geringere Plasmatemperatur des
elektrischen Durchbruchs steht hier als starke Emissionslinie nur die He-a-Emission von
Stickstoff bei einer Wellenldnge von 2,88 nm zur Verfiigung. Dagegen ist an der laserindu-
zierten Quelle zudem auch die Ly-a-Linie (A = 2,48 nm) fiir die Abbildung geeignet, welche
bei maximaler Pulsenergie in etwa die gleiche spektrale Strahldichte wie die He-a-Linie
erreicht. Die Emissionslinien liegen damit im héherenergetischen Bereich des Wasserfensters
und ermoglichen es hier, durch die hohe Transmission von Wasser, auch dickere biologische

Objekte in ihrer wissrigen Umgebung zu untersuchen.

Fiir die Entwicklung eines geeigneten Kondensorkonzeptes sind Parameter wie eine mono-
chromatische und gleichméfige Beleuchtung der Objektebene mit einer hohen Intensi-
tdt und einer angepassten numerischen Apertur von Beleuchtungsoptik und abbildender
Optik entscheidend. Mit einem kalibrierten Spalt-Gitter Spektrographen wurden daher
Spektren der Quellen zur Bestimmung der spektralen Strahldichte der Emissionslinien
aufgenommen. Die maximalen Photonenzahlen der He-a Emission liegen fiir das laser-
induzierte Plasma bei 2,3-10'4 Photonen/(sr-s) und 1,9-10'6 Photonen/(sr-s) fiir die Ent-
ladungsquelle. Die Monochromasie der Emissionslinien wurde mit Hilfe einer Off-Axis-
Reflexionszonenplatte bestimmt und betrégt in beiden Féallen A/AX > 800, wodurch keine

chromatischen Aberrationen bei der Abbildung mit der Zonenplatte zu erwarten sind. Die
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gemessenen Quellgrofen und damit verbundenen Brillanzen der Quellen sind sehr verschie-
den. Wahrend die mit Hilfe einer Zonenplatte ermittelte Quellgrofe des Laser-Plasmas bei ca.
15...20 pm liegt, wurde die Quelle der elektrischen Entladung mittels einer Pinhole-Abbildung
auf eine Grofse von 1,2...1,4mm bestimmt. Die maximale Brillanz der Entladungsquelle
liegt mit 1,2-10'° Photonen/(sr-s-pm?) etwa zwei Grokenordnungen unter der LIP-Quelle
(1,3-10'2 Photonen/(sr-s-um?) fiir die He-a-Linie).

Aufgrund der kleinen Quelle bietet sich beim Laser-Plasma an, die Quelle mit einer Kon-
densorzonenplatte 1:1 in das Objektfeld (20 pm) abzubilden. Durch die wellenldngenabhén-
gige Brennweite ist damit auch die Moglichkeit der Spektromikroskopie gegeben, bei der
nach Subtraktion zweier Aufnahmen mit unterschiedlicher Wellenlénge eine genaue Loka-
lisierung eines im Objekt befindlichen Elementes mit einer Absorptionskante zwischen den
verwendeten Wellenldngen moglich ist (Element Mapping). An der Entladungsquelle wird
als Kondensor ein rotationssymmetrischer Ellipsoid (Kollektor) verwendet. Die monochro-
matische Beleuchtung wird mit Hilfe einer Titan-Folie realisiert, die die hoherenergetischen
heliuméahnlichen Emissionslinien und die schwache Ly-a-Emission absorbiert. Die maximal
erreichbaren Intensititen im Objektfeld liegen bei 3,9-10* Photonen/(pm?s) fiir das Laser-
Plasma und etwa eine GroRenordnung dariiber (3,1-10° Photonen/(jum?s)) fiir die Entla-
dungsquelle. Dabei ist die Ausleuchtung im Falle der Entladung durch den grofsen Fokus
des Kollektors mit einem Kontrast von etwa 10 % sehr gleichméafig. Dagegen liegt der Kon-
trast bei dem laserinduzierten Plasma bei Pulsenergicen > 100 mJ durch die 1:1 Abbildung
der Quelle je nach Wellenlédnge zwischen 20 % und 30 %. Durch eine Defokussierung der

Kondensorzonenplatte ldsst sich diese unter Abnahme des Photonenflusses verbessern.

Um die Leistungsfihigkeit des Aufbaus zu demonstrieren wurden verschiedene litho-
graphische Testobjekte, Latex- und Goldkugeln, Kieselalgen (Diatomeen) und chemisch
fixierte Zellen untersucht. Zudem wurden erste Aufnahmen von Nanoréhren und vielfach ver-
zweigten Nanokristallen durchgefiihrt, wodurch ein spezielles Anwendungsgebiet der Labor-
Rontgenmikroskopie aufgezeigt wurde. Die theoretischen Belichtungszeiten aus den vorab
ermittelten Photonenzahlen in der Objektebene stimmen mit den réntgenmikroskopischen
Aufnahmen gut iiberein. Durch die 10-fach héhere Intensitét ist die Belichtungszeit an der
Entladungsquelle entsprechend niedriger. Im Falle der laserinduzierten Plasmaquelle ist die
erreichbare raumliche Auflésung (Rayleigh-Kriterium) durch die verwendete Mikrozonen-
platte und eventuell vorhandene Vibrationen von Vakuumpumpen fiir den Betrieb des Fliis-
sigkeitsstrahls auf ca. 70nm begrenzt. An der elektrischen Entladungsquelle konnte nach

dem Rayleigh-Kriterium eine Auflésung von 40 nm nachgewiesen werden.

Die Belichtungszeit kénnte an beiden Quellen bis in den Sekundenbereich verkiirzt
werden. An der laserinduzierten Quelle wére eine Steigerung des Photonenflusses durch die

Verwendung eines Lasersystems mit einer hoheren Leistung und einer ,State of the Art*
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Kondensorzonenplatte moglich. Bei der elektrischen Entladungsquelle liefse sich die Intensi-
tat durch einen stabileren Betrieb bei hohen Repetitionsraten und den Einsatz eines opti-
mierten Kollektors steigern. Im Hinblick auf eine kommerzielle Nutzung wiren beide Systeme
geeignet. Die Handhabung und Wartung der elektrischen Entladungsquelle bietet hier jedoch
Vorteile.

Zukiinftige Experimente sollten neben der Steigerung des Photonenflusses in der Objekt-
ebene die Implementierung einer Nasskammer vorsehen. Hiermit wére eine Beobachtung der
in wassriger Umgebung wachsenden Nanostrukturen fiir die Herstellung organischer Halblei-
ter in Echtzeit mdglich. Vorstellbar ist eine einfache Konstruktion mit zwei Siliziumnitrid-
Fenstern, zwischen denen sich die Strukturen befinden (vgl. [160]). Je nach Geschwindigkeit
des Wachstumsprozesses der Strukturen (einige zehn Minuten bis Stunden) kénnen auch
mehrere Aufnahmen aus verschiedenen Winkeln durchgefiihrt werden um einen dreidimen-

sionalen Eindruck der Gefiige zu erhalten.
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