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Kurzfassung

Das Ziel dieser Arbeit ist es, die Leistungsfdhigkeit der REM-basierten CT durch geziel-
te Systemoptimierung, insbesondere hinsichtlich der Réntgenquelle, zu steigern. Dies wurde
unter anderem durch die Optimierung der Elektronenstrahl- und Detektorparameter, des geo-
metrischen Setups und des Strahlengangs realisiert. Dartiber hinaus wurden zur Verbesserung
der Bildqualitdt Rontgentargets unterschiedlicher Geometrie und chemischer Zusammenset-

zungen entwickelt, die fiir verschiedene Anwendungen optimiert sind.

Zur Auswahl des idealen Targets fiir die jeweilige Messaufgabe konnen korrelativ die
zur Verfiigung stehenden Modalitdten der REM-basierten CT, wie Elektronenabbildung und

Rontgenspektroskopie, zur Materialanalyse genutzt werden.

Um die Systemoptimierungen zu validieren bzw. unterschiedliche Nano-CTs miteinander
zu vergleichen, wurde zudem ein Priifkérper zur Bewertung der dreidimensionalen Bildqualitét
entwickelt und im Rahmen eines Ringversuchs getestet. Damit konnte erstmals gezeigt werden,
dass die REM-basierte CT qualitativ gleichwertige Aufnahmen im Vergleich zu Synchrotrons
liefert.

Zudem konnte die durch die vorangegangene Systemoptimierung gesteigerte Bildqualitét

erfolgreich mithilfe des Priifkérpers nachgewiesen und dokumentiert werden.

Abschlielend wurden einige erfolgreich durchgefithrte Untersuchungen mittels REM-basierter
CT dargestellt, die sowohl den korrelativen Charakter der Methode als auch die Vorteile der

zerstorungsfreien dreidimensionalen Abbildung verdeutlichen.



Abstract

The aim of this work is to enhance the performance of SEM-based CT, particularly with
regard to the X-ray source. This was achieved by optimizing the electron beam and detector
parameters, the geometric setup, and the beam path. Furthermore, to improve image quality,
X-ray targets with different geometries and chemical compositions were developed and opti-

mized for various applications.

To select a suitable target for a specific measurement task, the available modalities of
SEM-based CT, such as electron imaging and X-ray spectroscopy, can be used in a correlative

manner for material analysis.

To validate the executed optimizations and compare different nano-CT systems, a phantom
was developed to assess three-dimensional image quality and subsequently tested in a round-
robin test. The results represent the first demonstration that SEM-based CT achieves images
of comparable quality and spatial resolution to those obtained from synchrotrons.

Additionally, the improved image quality resulting from the previous system optimization

was successfully verified and documented using the phantom.

Finally, several successfully performed investigations using SEM-based CT were presented,
highlighting both the correlative nature of the method and the advantages of non-destructive

three-dimensional imaging.
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JMU Julius-Maximilians-Universitat

LCO LiCoOy Aktivmaterial

LLB Lehrstuhl fir Leichtbausysteme

LRM Lehrstuhl fiir Rontgenmikroskopie

M&N Lehrstuhl fiir Mikro- und Nanostrukturforschung

MC Monte Carlo

Mo Molybdéan

NC Streustrahlenblende (engl. noise canceler)

NCA LiNiCoAlOs Aktivmaterial

NIST National Institute of Standards and Technology
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PCXD

Pt
PE
RE
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ROI
SDD
SE
SNR
TE
TXM
udS

WD
WWZ
XRM
XRM-II

7n

photonenzéhlender Rontgendetektor (engl. photon counting X-ray detec-
tor

Platin

Primérelektron

Riickstreuelektron

Rasterelektronenmikroskop

relevanter Bildbereich (engl. region of interest)
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Signal-Rausch-Verhéltnis (engl. signal-to-noise ratio)
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Transmissionsrontgenmikroskop (engl. transmission X-ray microscope)
Universitat des Saarlandes

Wolfram

Arbeitsabstand (engl. working distance)

Wechselwirkungszone

Rontgenmikroskop (engl. X-ray microscope)
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1 Einleitung und Zielsetzung

Die Leistungsfahigkeit moderner Werkstoffe beruht auf der Ausbildung der Mikro- und Nano-
struktur und wird unter anderem durch dessen Morphologie, Materialzusammensetzung und
-verteilung bestimmt. Zur Optimierung des Materialgefiiges und der daraus resultierenden
verbesserten Eigenschaften sind hochauflésende bildgebende Verfahren unentbehrlich. Diese
helfen Verdnderungen im Gefiige sichtbar zu machen und deren Auswirkungen mit den Materi-
aleigenschaften zu korrelieren. Bildgebende Methoden leisten damit einen essentiellen Beitrag

zu neuen Entwicklungen in der Materialforschung.

Eine etablierte Technik stellt die Computertomographie (CT) dar, die als zerstérungsfreie
Methode eine dreidimensionale (3D) Abbildung von Objekten ermoglicht. Hierbei wird ein
Objekt aus verschiedenen Richtungen mit Rontgenstrahlung abgebildet, um anschlieBend aus
den Aufnahmen mit Hilfe von mathematischen Rekonstruktionsmethoden ein 3D-Modell zu
berechnen. Der Bildkontrast entsteht durch die Wechselwirkung der Rontgenstrahlen mit dem
Probenmaterial und héngt von der Energie der Strahlung, der Dichte des Materials sowie des-
sen chemischer Zusammensetzung ab. Damit liefert die Methode entscheidende Informationen
zur Strukturaufkldrung und eignet sich dariiber hinaus hervorragend zur Abbildung von Po-
ren, Defekten und Rissen (Salvo et al., 2003).

Durch die fortschreitende Entwicklung erreichen konventionelle laborbasierte Rontgensys-
teme, welche mit Mikro- oder Nanofokusrohren ausgestattet sind, eine raumliche Auflésung
von unter einem Mikrometer. Diese Systeme werden auch als Mikro-CT bezeichnet und ar-
beiten mit geometrischer Vergroferung (Direktvergrofierung). Um eine hohere rdumliche Auf-
16sung bis ca. 50 nm zu erzielen, werden typischerweise linsenbasierte Systeme verwendet,
die aufgrund der erreichbaren Auflésung unter den Begriff Nano-CT fallen (Withers, 2007;
Withers et al., 2021).

Neben der Rontgentechnik existieren alternative Methoden zur 3D-Abbildung mit ver-
gleichbarer Auflésung, wie die Focused Ion Beam Mikroskopie (FIB) oder die Ultramikrotomie
im Rasterelektronenmikroskop (REM). Diese Verfahren erreichen zwar eine héhere Auflosung
als die Nano-CT, erlauben jedoch keine zerstérungsfreien Untersuchungen. Die Nano-CT bie-
tet hier als zerstorungsfreie Methode den entscheidenden Vorteil zeitliche Verdnderungen der
Mikrostruktur dreidimensional abzubilden (Volkert & Minor, 2007; Burnett et al., 2016; Ha-
shimoto et al., 2016; Yu et al., 2022).

Eine spezielle Bauart der Nano-CT sind Anlagen, die auf einem REM basieren und zur
Gruppe der sogenannten Rontgenmikroskope (engl. X-ray microscope (XRM)) gehoren. Hier-
bei wird der fein fokussierte Elektronenstrahl des REMs auf ein Targetmaterial gelenkt, das
als Rontgenquelle dient. Wird zusétzlich ein geeigneter Rontgendetektor im System integriert,

sind mit dem rotierbaren Manipulator des REMs alle hardwaretechnischen Voraussetzungen
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gegeben und erlauben die Durchfithrung einer REM-basierten CT (Mayo et al., 2012; Go-
mes Perini et al., 2017).

REM-basierte CT-Systeme bieten durch die Nutzung multimodaler Messsignale den Vor-
teil der korrelativen Mikroskopie innerhalb eines Systems. Neben der Elektronenabbildung
koénnen je nach Detektorkonfiguration zusétzliche Analysen wie die energiedispersive Roént-
genspektroskopie (engl. energy dispersive X-ray spectroscopy (EDX)) durchgefiihrt werden.
Dadurch kénnen hochauflésende Abbildungen im Nanometerbereich mit der chemischen Zu-

sammensetzung und der 3D Mikrostruktur verkniipft werden (Fell et al., 2023a).

Im Vergleich zu linsenbasierten Nano-CT-Systemen, die auf eine feste Rontgenenergie
ausgelegt sind, zeichnet sich die REM-basierte CT durch eine einfache und flexibel austausch-
bare Hardware aus. Anpassungen am Rontgentarget sind problemlos moglich, und der offene
Bauraum zwischen Rontgenquelle und Detektor erlaubt vielseitige Modifikationen. Diese Fle-

xibilitdt er6ffnet grofies Potenzial fiir die Optimierung der Methode.

Die vorangegangenen Erlduterungen motivieren zu folgenden Forschungsfragen, die im

Rahmen dieser Arbeit beantwortet werden:

1. Wie kann der Wirkungsgrad der REM-basierten CT gesteigert werden?

2. Welche Eigenschaften sollte ein Rontgentarget aufweisen, um die Bildqualitit in der
REM-basierten CT zu verbessern?

3. Konnen die unterschiedlichen Modalitdten des REMs zur Optimierung der Bildqualitét
der REM-basierten CT genutzt werden?

4. Wie kann ein kugelbasierter Priiftkérper zur Bestimmung der dreidimensionalen Bild-

qualitidt in der Nano-CT hergestellt werden?
5. Welche Einsatzmoglichkeiten bietet die REM-basierte CT?

In den ersten Kapiteln werden die physikalischen Grundlagen, die Methodik und der Stand
der Wissenschaft beschrieben.

Der experimentelle Teil beginnt in Kapitel 5 mit einer umfassenden Charakterisierung
der REM-basierten CT — von der Erzeugung des Rontgenstrahls bis hin zur Rontgendetek-
tion. Dariiber hinaus liegt der Fokus insbesondere auf Verdnderungen des Rontgentargets
hinsichtlich Geometrie, chemischer Zusammensetzung und Positionierung. Basierend auf den
gewonnenen Erkenntnissen werden dann gezielte Systemoptimierungen abgeleitet, um den
Wirkungsgrad der Rontgenquelle und des Systems zu erhohen. Zusédtzlich werden verschiede-
ne Targets entwickelt, die fiir unterschiedliche Anwendungen optimiert sind.

Daran anschlieSend wird in Kapitel 6 ein korrelativer Workflow basierend auf den unter-
schiedlichen Modalitdten des REMs entwickelt, um gezielt ein Target in Abhéngigkeit des
Probenmaterials auszuwéhlen. Durch die spezifischen Eigenschaften des Targets und der dar-
aus resultierenden Rontgenstrahlung kann die Bildqualitiat der REM-basierten Nano-CT ver-

bessert werden.
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Da bisher keine Normen oder Standards existieren, widmet sich Kapitel 7 der Entwick-
lung eines neuartigen Priifkérpers zur objektiven Bewertung der dreidimensionalen Bildqua-
litdt in der Nano-CT. Zunéchst wird die Herstellungsroute des Priifkérpers im Detail er-
ldutert und daran anschlieBend Messungen an verschiedenen Laboranlagen und Synchrotron-
Einrichtungen im Rahmen eines Ringversuchs durchgefiihrt und miteinander verglichen. Gleich-
zeitig dient der Priifkérper zur Validierung der vorangegangenen Systemoptimierungen der
REM-basierten CT.

Abschlielend wird in Kapitel 8 der Einsatz der REM-basierten Nano-CT zur korrelativen

Mikroskopie in der Materialwissenschaft anhand unterschiedlicher Anwendungen vorgestellt.

Diese Arbeit bietet damit einen umfassenden Einblick in die Entwicklungen, Optimierun-
gen und Anwendungen im Zusammenhang mit der REM-basierten Nano-CT und trigt zur

Weiterentwicklung dieser Technologie bei.
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2 Physikalische Grundlagen

Das Kapitel physikalische Grundlagen legt die zum Versténdnis dieser Arbeit notwendigen
Details dar. Hierbei wird insbesondere auf die Eigenschaften von Elektronen und Photonen
sowie deren Wechselwirkung mit Materie bzw. Targetmaterialien eingegangen, die die grund-
legenden Prozesse der Rontgenquelle darstellen. Des Weiteren werden die Grundlagen der

Rontgendetektion und Rontgenbildgebung erldutert.

2.1 Elektronen

Elektronen sind negativ geladene Elementarteilchen, die im gebundenen Zustand die Elektro-
nenhiille eines Atoms oder Ions bilden. Unter anderem durch thermische Anregung oder hohe
Feldstarken kénnen Elektronen aus Materie austreten, im Vakuum beschleunigt werden und
als Informationstriager zur Materialanalyse oder zur Anregung einer Rontgenquelle genutzt
werden. Die folgenden Kapitel beschreiben die Wechselwirkung von Elektronen mit Materie
und die dabei emittierten Teilchen. Weiterfithrende Literatur zu diesem Thema stellen die
Arbeiten von Reimer (1998) und Wiliams & Carter (2009) dar.

2.1.1 Wechselwirkungen von Elektronen mit Materie

Treffen beschleunigte Elektronen auf Materie oder ein Rontgentarget, so kommt es zu einer
Vielzahl von elastischen und inelastischen Streuprozessen, welche zur Richtungsénderung und
zum Energieverlust der Elektronen fiihren und somit deren Eindringtiefe limitieren. In Ab-
bildung 2.1 ist die sogenannte Wechselwirkungszone (WWZ) gezeigt, welche die rdumliche
Ausbreitung der Elektronen und die dabei entstehenden Teilchen, die aus verschiedenen Tie-
fen emittiert werden, repréisentiert. Bei den Streuprozessen innerhalb der WWZ wird zwischen

elastischer und inelastischer Streuung unterschieden.

Als elastische Streuung wird die Ablenkung eines Elektrons im elektrisch positiven Feld
eines Atomkerns bezeichnet und resultiert in einer Richtungsénderung des Elektrons. Als
Maf dient der sogenannte Streuquerschnitt o, der die Wechselwirkungswahrscheinlichkeit des
einfallenden Elektrons mit dem Atomkern beschreibt. Die elastische Streuung wird mafigeblich

von der Ordnungszahl Z und der Elektronenenergie E beeinflusst und wie folgt berechnet:
Oei(>00) = 1,62 -1072°(Z% | E*)cot®(6/2) . (1)

0y beschreibt den Schwellenwert des elastischen Streuwinkels. Die mittlere Distanz zwischen

zwei elastischen Streuprozessen wird durch die elastische mittlere freie Weglange A . beschrie-
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ben und berechnet sich aus dem Streuquerschnitt, der Atommasse A, der Avogadro-Konstante
N4 und der Dichte p:

Afet = 10"A/(Napoe=ey)) - (2)

Die elastische mittlere freie Weglidnge eines 20 keV Elektrons liegt bei Materialien mit einer
hohen Ordnungszahl im Bereich von wenigen Zehntel Nanometern und erreicht bis zu zehn
Nanometer bei Materialien mit niedriger Ordnungszahl (Goldstein et al., 2017). Abbildung 2.2
stellt schematisch den Streuquerschnitt zweier elastischer Wechselwirkungen dar. Der Streu-
winkel # nimmt mit sinkender Ordnungszahl und steigender Elektronenenergie ab. Somit wer-
den hochenergetische Elektronen mit hoher Wahrscheinlichkeit nur um wenige Grad gestreut,
was aber eine Richtungsdnderung um 180° nicht ausschliefft. Erst durch den Energieverlust

infolge von inelastischen Prozessen wird ein hoher Streuwinkel immer wahrscheinlicher.

Primérelektron

Sekundérelektron (SE) Riickstreuelektron (RE)
<

<>>hu\‘ J/ \l
/ Probenoberfliche

SE: 1-10
) 2 nm &
[0
Absorbiertes =
Elektron 5
. . 172]
Charakteristische RE: 0,1 -1 é
Roéntgenstrahlung pm s

Rontgenbremsstrahlung Charakteristische Rontgenstrahlung:

0,2 -2 um

Rontgenfluoreszenzstrahlung —————>

Abb. 2.1: Wechselwirkungszone von Elektronen und Materie und die dabei entstehenden Signale (Barron
et al., 2012)

Zu den inelastischen Streuprozessen, bei denen das Elektron seine Bewegungsrichtung én-
dert und Energie abgibt, zdhlen die Emission von Sekundérelektronen, welche aus der Hiille
eines Atoms herausgelost werden, die Emission von Rontgenstrahlung (siehe Kapitel 2.2) so-
wie die Anregung von Wellen im freien Elektronengas (Plasmonen) und die Anregung von
Wérme (Phononen). Letztere sind je nach Gegebenheiten fiir 40 - 80% des Energieverlus-
tes der Primérelektronen verantwortlich. Da Streuprozesse durch die Wechselwirkung mit
Hiillelektronen aus stark gebundenen Atomschalen hervorgerufen werden, steigt deren Wahr-
scheinlichkeit, wenn sich die Ordnungszahl und die Dichte eines Materials erhéhen, wodurch

die Elektronen weniger weit ins Material eindringen koénnen. Nach Bethe (1930) kann der
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Abb. 2.2: Streuquerschnitt eines Elektrons: Die Interaktion des Elektrons mit dem elektrischen Feld des
Atomkerns fiihrt zur elastischen Streuung des Elektrons, deren Aufenthaltswahrscheinlichkeit mit dem
sogenannten Streuquerschnitt beschrieben wird. Der Streuwinkel 8 nimmt dabei mit steigender
Elektronenenergie und sinkender Ordnungszahl ab (Goldstein et al., 2017).

Energieverlust der Elektronen (Inkrement dE) durch inelastische Streuung tiber eine Strecke

s (Inkrement ds) wie folgt abgeschétzt werden:
dE/ds = —7,85(Zp/AE)In(1,166E/J) . (3)
J beschreibt dabei das mittlere Ionisationspotential eines Materials und ist definiert als
J = (9,767 + 58,52 191073, (4)

Fiir verschiedene Materialien ergeben sich die in Abbildung 2.3 (a) dargestellten Graphen. Ein
30 kV Elektron verliert somit in Wolfram (W) im Mittel eine Energie von ca. 8eV/nm und
in Chrom (Cr) ca. 5eV/nm. Mit niedrigeren Elektronenenergien nimmt der Energieverlust zu
und erreicht bei 5keV Werte zwischen 10 und 30 eV /nm.

Zusammenfassend fithren inelastische Streuprozesse zum Energieverlust der Elektronen
und beschrinken somit deren Eindringtiefe in Materie und die geometrische Ausbildung der
WWZ. Die Grofle der Wechselwirkungszone ist gleichzeitig ein Maf fiir die Rontgenbrennfleck-
grofe in der Rontgenbildgebung und daher ein wichtiger Kennwert, der iiber die rdumliche
Auflésung der Radioskopie entscheidet.

Um die GroBle der WWZ abschétzen zu konnen, wurde von Kanaya & Okayama (1972) eine
Gleichung zur Berechnung des Radius einer Halbkugel rxo mit dem Auftreffpunkt des Elek-
tronenstrahls im Zentrum eingefiihrt, in dem sich mindestens 95 % der Elektronentrajektorien

befinden. Die Berechnung des Radius lautet:
ro = 27,6(A/Z%% p) BV (5)

Daraus erhélt man die in Abbildung 2.3 (b) dargestellten Ausdehnungen der WWZ fiir ver-
schiedene Materialien und Elektronenenergien. Bei 30kV liegt die GroBle der WWZ von Ma-

terialien mit niedriger Ordnungszahl wie Cr bei einem Radius von ca. 3,5 pm. Im Vergleich
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Abb. 2.3: (a) Die nach Bethe (1930) berechnete Approximation des Energieverlustes eines Elektrons durch
inelastische Wechselwirkungen in Abhéngigkeit der Elektronenenergie fiir verschiedene Elemente. (b)
Abschétzung der WWZ nach Kanaya & Okayama (1972) fir unterschiedliche Elemente in Abhéngigkeit der
Elektronenenergie.

dazu liegt bei W, als Vertreter eines Materials mit hoher Ordnungszahl, die Gréfle der WWZ
bei einem Radius von 1,68 um (Reimer, 1998; Barron et al., 2012; Goldstein et al., 2017).

2.1.2 Riickstreu- und Transmissionselektronen

Wie in Abbildung 2.1 zu sehen, wird ein Teil der einfallenden Primérelektronen (PE) im Tar-
getmaterial absorbiert und ein anderer Teil kann durch Streuprozesse das Material verlassen.
Betrachtet man das Energiespektrum der emittierten Elektronen (Abbildung 2.4), so kann
dieses in mehrere Teilbereiche aufgeteilt werden, die als Sekundérelektronen (SE), Riickstreu-

elektronen (RE) und Augerelektronen (AE) definiert und unterschiedlichen Ursprungs sind.

SE entstehen durch Stofiprozesse mit schwach gebundenen Hiillelektronen eines Atoms
und weisen grofitenteils eine Energie von 1-15¢eV auf, wobei die Grenze zu RE per Definition
bei 50eV gezogen wird. SE werden entlang der gesamten Trajektorie der PE, sowie durch
RE generiert, allerdings konnen nur oberflichennahe SE aufgrund deren geringer Energie das
Material verlassen. RE liegen in einem Energiebereich von 50 €V bis zur Anregungsenergie des
PE und verlassen meist nach einer Vielzahl von Streuprozessen das Targetmaterial.

Im Spektrum sind aulerdem die Peaks der AFE sichtbar, die als Folge eines strahlungs-
losen Ubergangs nach der Ionisation eines Atoms emittiert werden. Dieser Prozess steht in
Konkurrenz zur Emission von charakteristischer Rontgenstrahlung. Wird die Leerstelle durch
ein Elektron aus einer dufleren Schale aufgefiillt, wird die freiwerdende Energie nicht in Form

eines Rontgenquants frei, sondern ein anderes Elektron verldsst den Atomverbund - das AE.
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Abb. 2.4: Energiespektrum emittierter Elektronen nach Bestrahlung eines Targets mit Primé&relektronen
(adaptiert von Reimer (1998))

Die niederenergetischen SE und AE spielen im Hinblick auf die Réntgenbildgebung prak-
tisch keine Rolle, sondern nur die hochenergetischen Riickstreuelektronen oder Transmissi-
onselektronen (TE). Letztere konnen die Emission von sekundérer Rontgenstrahlung bzw.
Streustrahlung (detektierte Rontgenquanten, die nicht zur Bildgebung beitragen) tiber dem
Schwellenwert des Rontgendetektors von 5 keV anregen und dadurch das Rauschen der Ront-

genaufnahme erhohen.

Neben dem Schwellenwert von 50eV sind RE iiber die Richtung definiert, in der sie das
Targetmaterial verlassen. Ist die Bewegungsrichtung des einfallenden PE in positiver Rich-
tung definiert, so handelt es sich bei Elektronen, die das Material verlassen und einen ne-
gativen Richtungsvektor aufweisen, um RE. Bei Elektronen, die das Material verlassen und
einen positiven Richtungsvektor aufweisen, handelt es sich wiederum um TE. Bei der Ver-
wendung von Targets, deren Schichtdicke die Eindringtiefe der Elektronen unterschreitet, ist
die Betrachtung von TE notwendig, da diese unterhalb des Targets (bspw. am Probenhal-
ter) Streustrahlung anregen koénnen. Zusammen mit der Anzahl der RE kann auflerdem die
Umwandlungseffizienz der Rontgenquelle abgeschétzt werden. Als Maf§ fiir die RE dient der
Riickstreukoeffizient n, welcher das Verhéltnis aus der Anzahl von RE Nrpp und der Anzahl
von PE Npg angibt (Reimer, 1998):

n:NRE/NPE' (6)

Wie in Abbildung 2.5 zu sehen, steigt der Riickstreukoeffizient (engl. backscatter coefficient
(BSC)) mit zunehmender Ordnungszahl, wie bereits von Bethe (1930) beschrieben, an. Eben-
so erhoht sich der BSC mit steigendem Einfallswinkel des Elektronenstrahls, wobei 0° einem
senkrechten Einfallswinkel gleichzusetzen ist (Drescher et al., 1970). Diese Abhéngigkeit des
BSC spielt im besonderen Mafle im Hinblick auf das Targetmaterial und der Targetpositionie-

rung im Sinne einer Verkippung eine grofle Rolle. Je nach Wahl der Parameter schwankt der
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Abb. 2.5: Abhéngigkeit des BSC 1 von Ordnungszahl Z und Kippwinkel « fiir Elektronen mit einer Energie
von 25,2keV. a = 0 entspricht dem senkrechten Einfall des Elektronenstrahls (adaptiert von Drescher et al.
(1970)).

Anteil der RE zwischen 10 % und 80 %, wodurch bei hohem BSC einerseits wenige Elektronen
zur Anregung von Roéntgenquanten bereitstehen und somit der Wirkungsgrad der Réntgen-
quelle sinkt. Andererseits konnen eine Vielzahl an Elektronen zur Streustrahlung beitragen

und somit die Bildqualitat verschlechtern.

Neben der Winkelabhédngigkeit unterscheidet sich die Anzahl der riickgestreuten Elektro-
nen auch vom Material, mit dem es interagiert. Allgemein kann gesagt werden, dass mit
steigender Ordnungszahl des betrachteten Materials die Wahrscheinlichkeit fiir Wechselwir-
kungsprozesse steigt und sich somit die Anzahl gestreuter Elektronen erhdht. So liegt bei
niedriger Ordnungszahl und senkrechtem Einfall der Elektronen der BSC unter 10 % und bei
einer hohen Ordnungszahl bei ca. 50 % (siche ebenso Abbildung 2.5).

Die Richtcharakteristik der RE hat ebenfalls einen Einfluss auf die Bildqualitdt in der
Rontgenbildgebung. In Abbildung 2.6 ist die Richtcharakteristik der RE fiir die Kippwinkel
0°, 60° und 80° dargestellt.

Gezeigt ist die Winkelverteilung der RE bei einer Elektronenenergie von 102keV (durch-
gezogene Linie) und 9,3keV (gestrichelte Linie). Bei 0° ist die RE-Verteilung symmetrisch,
wobei Materialien hoher Ordnungszahl einen hoheren BSC aufweisen. Treffen die Elektronen
unter einem flachen Winkel auf das Targetmaterial, was ebenso einer Verkippung des Targets
entspricht, so werden diese unter einem &hnlichen Winkel zur Oberfliche vorwértsgestreut
(Kanter, 1957; Drescher et al., 1970; Darlinski, 1981; Reimer, 1998). Dieses Verhalten kann
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Abb. 2.6: Richtcharakteristik der RE: Polardiagramme fir 0°, 60° und 80° Einfallswinkel des
Elektronenstrahls (0° entspricht dem senkrechten Einfall) bei 100keV (durchgezogene Linie) und 9,3 keV
(gestrichelte Linie) (Reimer, 1998)

sich auf die Intensitit der Streustrahlung auswirken und muss bei der Gestaltung des Setups

zur Minimierung der Streustrahlung beriicksichtigt werden.
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2.2 Rontgenquanten

Im Sinne des Welle-Teilchen-Dualismus sind Réntgenquanten je nach Betrachtungsweise glei-
chermaflen Eigenschaften von Wellen und Teilchen zuzuschreiben. Bei Rontgenstrahlung han-
delt es sich daher um eine elektromagnetische Welle mit einer Wellenlénge kleiner 10 nm bzw.
einer Energie oberhalb von 100 eV, sodass sie im elektromagnetischen Spektrum oberhalb des
UV-Lichtes einzuordnen ist. Die Emission von Rontgenstrahlung und deren Wechselwirkung
mit Materie wird in Kapitel 2.2.1 und 2.2.2 erklart.

2.2.1 Emission von Rontgenquanten

Rontgenquanten kénnen durch zwei unterschiedliche Phdnomene emittiert werden. Zum einen
durch das Abbremsen geladener Teilchen, die die sogenannte Bremsstrahlung hervorruft und
zum anderen durch lonisationsprozesse, welche die charakteristische Rontgenstrahlung zur
Folge hat.

Die Anregung der Rontgenstrahlung kann dabei auf unterschiedliche Weise erfolgen. Die
wichtigste Form der Anregung erfolgt bei Rontgenquellen im Labormafistab infolge der Wech-
selwirkung durch Elektronen, die auf ein metallisches Rontgentarget beschleunigt werden. Der
Vollstandigkeit halber ist auch die Anregung durch Photonen selbst zu erwdhnen, welche als
Rontgenfluoreszenzstrahlung bezeichnet wird. In dieser Arbeit liegt der Fokus auf der Anre-
gung von Rontgenstrahlung durch Elektronen, da die Réntgenfluoreszenzstrahlung praktisch

keine Rolle spielt.

Neben der Anregung von Réntgenstrahlung im Labor ist die Synchrotronstrahlung zu nen-
nen, die bei relativistischer Betrachtung auftritt und eine besondere Form der Bremsstrahlung
darstellt. Zur Erzeugung werden Elektronen in ringférmigen Teilchenbeschleunigern, soge-
nannten Synchrotrons, nahe Lichtgeschwindigkeit beschleunigt. Durch Ablenkung in einem
magnetischen Feld, kommt es zur Emission von elektromagnetischer Strahlung tangential zur
Bewegungsrichtung der Teilchen, die Synchrotronstrahlung. Diese zeichnet sich durch eine
besonders hohe Brillanz aus und eignet sich sehr gut zur Strukturaufkldrung in vielfiltigen

Forschungsgebieten.

Betrachtet man die Entstehung von Bremsstrahlung im Labormafistab, so werden Elek-
tronen, die auf ein Atom des Targetmaterials treffen, im elektrischen Feld des Atomkerns ab-
gelenkt (siehe Abbildung 2.7). Neben der héaufiger auftretenden elastischen Wechselwirkung
kann es mit geringer Wahrscheinlichkeit auch zur Emission eines Rontgenquants kommen.
Bei diesem Prozess dndert das Elektron seine Bewegungsrichtung und verliert einen Teil sei-
ner Energie. Die Energiedifferenz entspricht dabei der Energie des emittierten Photons. Je
geringer der Abstand des Elektrons zum Atomkern ist, desto héher ist die auf das Elektron

wirkende Coulomb-Kraft. Dementsprechend wird das Elektron stiarker abgelenkt und verliert
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einen Grofiteil seiner Energie. Die resultierende Energie des Rontgenquants ist folglich ver-
gleichsweise hoch (Gottstein, 2007).

emittiertes Photon
cinfallendes Elektron == < _ \S\j\,\'\
~
~

~

\
Atomkern ~—— @ \
\

Coulomb-Feld

\ abgelenktes Elektron

Abb. 2.7: Emission von Bremsstrahlung durch Ablenkung eines Elektrons im Coulomb-Feld eines Atomkerns.

Lost das einfallende Elektron ein Hiillelektron aus dem Atomverbund, so wird das Atom
ionisiert und es liegt eine Leerstelle vor. Diese Leerstelle kann von einem Elektron eines hohe-
ren Energieniveaus aufgefiillt werden, wobei die freiwerdende Energie in Form eines Photons

abgegeben wird - die charakteristische Rontgenstrahlung (siehe Abbildung 2.8). Dieser Pro-

emittiertes
einfallendes Réntgenphoton
Elektron
: .
gestreutes o
Elektron
o _
.
Elektronen-
herausgeschlagenes iibergang

Elektron

Abb. 2.8: Emission von charakteristischer Rontgenstrahlung: Das einfallende Elektron 16st ein Elektron aus

dem Atomverbund (hier K-Schale) und hinterlésst eine Leerstelle, welche von einem Elektron eines hoheren

Energieniveaus (hier L-Schale) eingenommen wird. Die Energiedifferenz wird in Form eines Rontgenquants
freigesetzt (Ul-Hamid, 2018).

zess, bei dem das ionisierte Atom in seinen Grundzustand iibergeht, steht in Konkurrenz
zur Emission eines Augerelektrons. Die Anregung charakteristischer Rontgenstrahlung ist nur
dann moglich, wenn die einfallende Energie Ey grofler als die Ionisationsenergie der jeweiligen
Atomschale E, ist. Diese Anforderung wird auch als Uberspannungsverhéltnis Uy bezeichnet

(Gottstein, 2007) und folgendermaflen berechnet:

Up=FEy/E.>1. (7)
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Das Optimum des Uberspannungsverhéltnis liegt bei einem Wert von zwei bis drei. Die Ener-
gie des emittierten Rontgenphotons ergibt sich aus der Energiedifferenz der beiden am Prozess
beteiligten Elektronenschalen. Nimmt bspw. ein Elektron der L-Schale den Platz eines Elek-
trons der K-Schale ein, berechnet sich die Energie des Photons Ep wie folgt:

Ep=F; — Ex . (8)

Ei bezeichnet dabei die Elektronenenergie der K-Schale und Ej die Elektronenenergie der
L-Schale.

Die maximale Emissionstiefe z. von charakteristischer Rontgenstrahlung mit der Energie
E. aus einem Vollmaterial kann mit Hilfe der Anregungsenergie FEy wie folgt abgeschétzt
werden (Castaing, 1960; Gaber & Fitting, 1985):

43:(L0$ﬂ£%7-—££”);2. (9)
Die maximale Emissionstiefe hingt neben der Ordnungszahl Z von der Atommasse A und
der Dichte p ab. Ab dieser Tiefe besitzen die Elektronen eine Energie von kleiner gleich
E. und kénnen somit keine Rontgenquanten in Hoéhe der kritischen Energie anregen. Zur
Abschitzung des Rontgenbrennflecks liefert die Emissionstiefe der Rontgenstrahlung einen
genaueren Wert als die Grofle der Wechselwirkungszone, da der Energieschwellenwert des
verwendeten Detektors von 5keV ebenfalls beriicksichtigt werden kann. Elektronen mit einer
Energie von 30keV emittieren infolge der Wechselwirkung mit Wolfram Photonen mit einer

Energie von 5keV in einer maximalen Emissionstiefe von:

183, 84

_ 1,7 1,7
ze =0,033(30"7 — 5 )I§ZZ§T?Z

=1,31pum. (10)
Dieser Wert liegt ca. 350 nm bzw. 20 % unterhalb der Grofle der berechneten WWZ und spie-

gelt praziser die Realitat wider.

Da sich die Energieniveaus der Atomschalen einzelner Elemente unterscheiden, besitzen
die emittierten Rontgenquanten eine charakteristische Energie und sind daher als charak-
teristische Linien im Rontgenspektrum zu erkennen (siehe Abbildung 2.9). Die charakteris-
tische Rontgenstrahlung kann daneben auch zur Materialidentifikation genutzt werden. Da
die Bremsstrahlung alle Energien zwischen Null und der Anregungsenergie des Elektrons auf-
weisen kann, bildet die Bremsstrahlung ein kontinuierliches Energiespektrum aus. Gemeinsam
ergeben Bremsstrahlung und charakteristische Rontgenstrahlung das emittierte Rontgenspek-
trum.

Die maximale Energie des Rontgenspektrums ist durch die Energie der anregenden Teil-
chen limitiert und wird nur mit geringer Wahrscheinlichkeit emittiert. Aufgrund der Streu-
prozesse stehen tendenziell mehr Teilchen mit geringerer Anregungsenergie zur Verfiigung,

weshalb die Intensitdt des Bremsspektrums hin zu niedrigeren Photonenenergien steigt. Nahe
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Null nimmt die Intensitédt jedoch, aufgrund der Absorption durch das emittierende Material
selbst (Eigenabsorption oder Selbstabsorption), steil ab (Reimer, 1998; Buzug, 2011).

T T T T T g

Charakteristische
§ Rontgenstrahlung J

SN

Intensitit

Bremsspektrum

Photonenenergie [keV]

Abb. 2.9: Schematische Darstellung des Rontgenspektrums mit dem Anteil der Bremsstrahlung und
charakteristischen Strahlung. Die charakteristischen Linien kommen aufgrund der spezifischen
Elektroneniibergédnge zustande.

Eine weitere Eigenschaft, welche die Rontgenstrahlung beschreibt, ist die sogenannte réum-
liche und zeitliche Kohérenz. Die rdumliche Kohérenz gibt die Ubereinstimmung der Phasen-
beziehung an verschiedenen Punkten im Raum an. Die zeitliche Kohérenz gibt die Konstanz
der Phasenbeziehung einer Welle iiber die Zeit an. Als kohdrent werden Wellen mit konstan-
ter Phasenbeziehung bezeichnet, die folglich die Interferenz ermoglichen. Liegt keine konstante
Phasenbeziehung vor, so sind die Wellen inkohérent.

Die Kohérenz ist ein Schliisselparamter fiir die Phasenkontrast-Bildgebung, wobei vor al-
lem die rdumliche Kohérenz essenziell ist und typischerweise durch eine kleine Quellengréfie

erreicht werden kann (Jacobsen, 2019).

2.2.2 Wechselwirkungen von Rontgenquanten mit Materie

Nach dem lambert-beerschen Gesetz wird die Ausgangsintensitit der Rontgenstrahlung I

beim Durchstrahlen von Materie der Dicke d wie folgt geschwécht:
I=1Ie . (11)

Hierbei wird p als linearer Schwéichungskoeffizient beschrieben, welcher mittels der Dichte

p in den Massenschwéchungskoeffizient ., umgerechnet werden kann:

[t = plim - (12)
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Die Berechnung der Schwéchung entlang eines Weges ergibt sich fiir monochromatische Strah-

lung aus
[ = IyeJr@de (13)

Die Ursache der Schwéchung der Rontgenstrahlung beruht auf den folgenden Phénomenen:

e Rayleigh-Streuung
o Photoelektrischer Effekt
o Compton-Effekt

e Paarbildung

Der Einfluss durch die zuvor genannten Phénomene auf die Schwichung der Réntgenstrah-
lung wird im Massenschwéchungskoeffizient zusammengefasst. Als Gleichung ausgedriickt ist
der Massenschwéchungskoeffizient proportional zur Summe der beschriebenen Effekte. Deren
Einfluss auf die Schwichung wird mittels des Schwichungsquerschnitts o; beschrieben, der als
Wechselwirkungswahrscheinlichkeit von einfallenden Wellen oder Teilchen mit den Teilchen

des Targetmaterials verstanden werden kann.
o, = % x Z o (14)
i

Die Paarbildung, bei der infolge der Wechselwirkung von Photon und Atomkern ein
Elektron-Positron-Paar erzeugt wird, tritt erst bei Energien grofler 1 MeV auf und ist da-
her fiir die Nano-CT nicht relevant. Beim Compton-Effekt wird, wie in Abbildung 2.10 (a)
dargestellt, das Photon an einem Elektron gestreut und lost dieses aus dem Atomverbund.

Im Gegensatz dazu wird beim photoelektrischen Effekt, wie in Abbildung 2.10 (b) gezeigt,

Abb. 2.10: Wechselwirkung von Photon und Materie: (a) Compton-Effekt und (b) photoelektrischer Effekt
(Soliman, 2017)

die gesamte Energie des Photons nach dem Stofiprozess mit einem Elektron absorbiert, wo-
durch ebenfalls ein Elektron freigesetzt wird. Der Compton-Effekt und die elastische Rayleigh
Streuung sind bei der Schwichung von niederenergetischer Rontgenstrahlung im betrachteten
Bereich von 0-30keV vernachléssigbar. Der dominierende Effekt zur Schwichung niederener-

getischer Rontgenstrahlung stellt der photoelektrische Effekt dar, was auch im Schwéchungs-
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diagramm in Abbildung 2.11 (a) deutlich erkennbar ist (Reimer, 1998; Russo, 2017). Damit

vereinfacht sich Gleichung 14 zu
[hm = % X 0pPE (15)

und die Schwichung wird nur durch den Absorptionsquerschnitt des photoelektrischen Effekts

opg bestimmt.

— — Fe Compton Effekt

- - - - Fe photoelektrischer Effekt

Fe totaler Schwichungskoeffizient
— — Al Compton Effekt

Rayleigh Streuung - - - - Al photoelektrischer Effekt
Compton Effekt —— Al totaler Schwichungskoeffizient
—— Photoelektrischer Effekt — — C Compton Effekt
Paarbildung - - - - C photoelektrischer Effekt
Totaler Schwichungskoeffizient —— C totaler Schwichungskoeffizient
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3 i
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Abb. 2.11: (a) Schwichung von Réntgenstrahlung: Anteile der einzelnen Effekte (Rayleigh Streuung,
Compton-Effekte, Photoelektrischer Effekt, Paarbildung) und Darstellung des totalen
Schwéchungskoeffizienten am Beispiel von Eisen. Die vertikale Linie entspricht der maximalen Energie von
30keV, welche in dieser Arbeit verwendet wird. (b) Totaler Massenschwichungskoeffizient fiir Fe, Al und C
im Energiebereich von 1-30keV, der durch den photoelektrischen Effekt dominiert wird (teilweise von totalem
Schwachungskoeflizienten iiberlagert). Deutlich sichtbar ist die Absorptionskante, die den
Schwéchungskoeffizienten stark verdandert.

Fir die Schwiachung von Rontgenstrahlung in der REM-basierten CT gilt damit in ver-
einfachter Form:

p oz

Es wird deutlich, dass bei konstanter Photonenenergie die Schwéchung der Réntgenstrahlung
neben der Dichte und Atommasse mafigeblich durch die Ordnungszahl bestimmt wird (Reimer,

1998; Russo, 2017).
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Abbildung 2.11 (b) zeigt die Schwichung durch den Compton-Effekt, den photoelektri-
schen Effekt und totalen Massenschwéchungskoeffizienten am Beispiel von Eisen (Fe), Alumi-
nium (Al) und Kohlenstoff (C) fiir den Energiebereich zwischen 1 und 30keV. Unabhéngig
von schwach oder stark absorbierenden Materialien dominiert der photoelektrische Effekt die
Schwichung der Rontgenstrahlung. Mit steigender Photonenenergie nimmt die Schwéichung
durch den photoelektrischen Effekt im Allgemeinen ab, da die Ionisationswahrscheinlichkeit
sinkt.

Auffallend ist die sogenannte Absorptionskante, die am Beispiel von Eisen bei ca. 7keV
sichtbar ist und auf die unterschiedlichen Bindungsenergien der Elektronenschalen zuriickzu-
flihren ist. Wird die Energie eines einfallenden Teilchens kontinuierlich erhéht, so {iberschreitet
dieses bei einer kritischen Energie die Bindungsenergie einer néchst hoheren Elektronenschale,
sodass die Energie des einfallenden Teilchens ausreicht, auch diese Elektronen aus dem Atom
herauszuldsen. Folglich steigt die Anzahl der méglichen Wechselwirkungen und der Schwé-
chungskoeffizient nimmt sprunghaft zu. Fiir Energien grofier 7keV zeigt sich das zu erwar-
tende Verhalten, dass Fe stérker als Al und Al stéirker als C die Rontgenstrahlung schwécht.
Unterhalb dieser Energie verdndert sich das Verhalten aufgrund der Absorptionskante und
das vermeintlich stérker absorbierende Fe weist eine geringere Schwichung als Al auf. Erst
unterhalb der Absorptionskante von Al unterscheidet sich der Schwéichungskoeffizient wieder
signifikant gegeniiber Fe (Reimer, 1998; Buzug, 2011). Weiterfiihrende Literatur zum The-
ma Rontgenquanten und deren Interaktion mit Teilchen findet sich unter anderem in Reimer
(1998) oder Russo (2017).

2.2.3 Detektion von Rontgenquanten

Zur bildgebenden Detektion von Rontgenstrahlung werden Detektoren verwendet, die auf-
grund ihrer Funktionsweise in zwei Gruppen unterteilt werden kénnen: indirekt und direkt

konvertierenden Rontgendetektoren.

Bei indirekt konvertierenden Detektoren werden Szintillatoren (z.B. Caesiumiodid) ver-
wendet, die die auftreffende Rontgenstrahlung in Lichtimpulse umwandeln. Die Helligkeit der
Lichtimpulse ist proportional zur Energie und Intensitit der absorbierten Strahlung. Eine Ka-
mera oder Photodiode erfasst wiederum das Licht und wandelt es in Grauwerte um (Jacobsen,
2019).

In einem direkt konvertierenden Detektor, wie er auch in dieser Arbeit verwendet wurde,
erzeugen die auftreffenden Photonen in einer Halbleiterschicht Elektron-Loch Paare, deren
Anzahl proportional zur Energie der absorbierten Photonen ist. Als Halbleiter- bzw. Sensor-
material wird hauptséchlich Silizium, Cadmiumtellurid oder Galliumarsenid verwendet. Dar-
unter befindet sich die Auslese-Elektronik, welche die Pixelgrofie des Detektors vorgibt. Jeder
einzelne Pixel ist iber eine Lotperle (engl. bump-bonding) mit der Sensorschicht verbunden,

sodass durch Anlegen einer Spannung die erzeugten Ladungstriager abgegriffen und ausgelesen



2 Physikalische Grundlagen Seite 18

werden konnen. Diese Technologie erméglicht die Detektion einzelner Photonen, weshalb man
auch von photonenzihlenden Detektoren spricht (Schumacher et al., 2016; Fuchs & Hanke,
2018). Ausfiihrliche Erlduterungen zur Rontgendetektion und photonenzahlenden Detektoren
stellen beispielsweise die Publikationen von Lowe & Sareen (2014) und Russo (2017) dar.

2.3 Rontgenbildgebung

Bei der zerstorungsfreien Abbildung von Werkstoffen mittels Rontgenstrahlung wird zwischen
der zweidimensionalen und dreidimensionalen Untersuchungsmethode unterschieden. Bei der
digitalen Radioskopie wird das Untersuchungsobjekt zwischen der Rontgenquelle und dem
Rontgendetektor positioniert, wodurch eine zweidimensionale Projektion des Objekts erzeugt
werden kann. Die daraus resultierende Réntgen- bzw. Durchstrahlungsaufnahme wird auch
Radiographie genannt.

Fiir eine dreidimensionale Darstellung, wie sie in der Computertomographie (CT') realisiert
wird, werden mehrere Radiographien aus verschiedenen Winkeln iiber einen Rotationsbereich
von mindestens 180° aufgenommen. Mithilfe geeigneter Rekonstruktionsverfahren lasst sich

aus diesen Aufnahmen ein dreidimensionales Volumenmodell des Objekts berechnen.

Allgemein kann die Bildgebung mittels Réntgenquanten im Bereich der laborbasierten
Nano-CT auf unterschiedliche Weise realisiert werden (siehe Abbildung 2.12): basierend auf
geometrischer Vergroferung, welche auch als Direktvergréflerung bezeichnet wird, oder mit
Hilfe von Rontgenlinsen. Die Funktionsweise und die daraus resultierenden Abbildungseigen-

schaften beider Varianten werden in den folgenden Kapiteln 2.3.1 und 2.3.2 erldutert.

2.3.1 Direktvergrof3erung

Wie in Abbildung 2.12 (a) zu sehen, ist die Abbildungsgeometrie in der Direktvergrofierung im
Vergleich zum Linsensystem unkompliziert und die Hardwarekomponenten beschranken sich
auf eine Rontgenquelle, einen Probenmanipulator und einen Rontgendetektor. In der digitalen
Radioskopie wird ein kegelformiger Teil der emittierten Rontgenstrahlung (engl. cone-beam
CT) genutzt, um das Objekt mittels geometrischer VergroBerung auf dem Detektor abzubil-
den. Die Bildentstehung ist in Abbildung 2.13 schematisch fiir den zweidimensionalen Fall
dargestellt. Die von der Quelle emittierte Rontgenstrahlung wird vom Objekt geschwécht und
trifft danach auf einen Detektorpixel mit der Koordinate z. Ein Datenpunkt im dreidimen-
sionalen Raum entspricht dabei einem Voxel. Die Vergréfierung des Objekts M kann aus dem
Abstand zwischen Quelle und Detektor dpp und dem Abstand von Quelle und Objekt dro

wie folgt berechnet werden:

M=o (17)
dro
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(a) Rontgenmikroskop basierend auf Direktvergroferung

Rontgen-
quelle Probe

Detektor

(b) Linsenbasiertes Rontgenmikroskop

e 0 0=

quelle

Zonenplatte o

Kondensor Probe

Abb. 2.12: (a) Setup eines Rontgenmikroskops mit geometrischer Direktvergréfierung (b) Setup eines
linsenbasierten Rontgenmikroskops, bei dem die Rontgenstrahlung mittels Rontgenoptik fokussiert und die
Abbildung auf dem Rontgendetektor durch ein weiteres optisches System vergréfert wird (Phasenring
ermoglicht Zernike-Phasenkontrast). (Adaptiert von Withers et al. (2021).)

Detektor
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Abb. 2.13: Bildentstehung in der Radiographie mit Kegelstrahlgeometrie (Ansicht von oben): Ein
exemplarischer Rontgenstrahl (roter Strahl) wird beim Passieren eines Objekts geschwécht und danach in der
Detektorebene detektiert.

Die daraus resultierende Voxelgrofie s, ergibt sich aus der Pixelgréfie des Detektors pg und

der Vergroflerung zu

P4
Sy = M . (18)
Um raumlich hochauflésende Aufnahmen mittels Direktvergroflerung zu erreichen, ist ein
moglichst kleiner Rontgenbrennfleck notwendig, der wiederum zu einer niedrigen geometri-

schen Unschérfe fithrt. Wird zur angestrebten Minimierung der Roéntgenbrennfleck geome-
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trisch beschrankt, verringert sich bei gleichbleibenden Elektronenstrahlparametern die Zahl
der emittierten Rontgenquanten. Gleichzeitig wird gegeniiber linsenbasierten Systemen das ge-
samte Rontgenspektrum (Bremsstrahlung und charakteristische Rontgenstrahlung) zur Bild-
gebung genutzt. Um eine ausreichend hohe geometrische Vergroflerung zu erzielen, ist ein
gewisser Abstand zwischen Quelle und Detektor notwendig, woraus sich ein sehr kleiner Off-
nungswinkel der bildgebenden Strahlen ergibt. (Die Abbildungseigenschaften des in dieser

Arbeit verwendeten Systems werden in Kapitel 3.2 beschrieben.)

2.3.2 Linsenbasierte Systeme

Aufgrund des Durchstrahlungsprinzips und der Analogie zur Transmissionselektronenmikro-
skopie werden die linsenbasierten Systeme auch als Transmissionsrontgenmikroskope (engl.
transmission X-ray microscope (TXM)) bezeichnet (Jacobsen, 2019). Abbildung 2.12 (b) zeigt
den schematischen Aufbau eines linsenbasierten Rontgenmikroskops. Die Funktionsweise des
linsenbasierten Systems liegt darin, mit geeigneter Rontgenoptik die Rontgenstrahlung zu fo-

kussieren und ein vergroflertes Bild eines Objekts auf dem Detektor abzubilden.

Die am weitesten verbreitete Losung ist die Verwendung eines Kapillar-Kondensors in
Kombination mit einer Fresnel-Zonenplatte (FZP). Durch Totalreflexion fokussiert der Kon-
densor die Rontgenstrahlung auf die Probe und die FZP dient als Objektivlinse und ver-
grofert das Objekt auf den Detektor. Die FZP ist aus abwechselnd fiir Rontgenstrahlung
transparenten und absorbierenden konzentrischen Ringen aufgebaut, deren Zonenbreite sich
mit steigendem Radius verringert. Sie bestehen aus einer nahezu réntgentransparenten Mem-
bran, auf die die stark absorbierenden Ringe aufgebracht sind. Durchlduft Rontgenstrahlung
zwei benachbarte Zonen, werden beide Wellen an den konzentrischen Ringen gebeugt, sodass
sie bei einer Weglangendifferenz von n\ (Beugungsordnung n mit n = 0,1, 2, ...) konstruktiv
im Fokuspunkt interferieren. Bei Abweichungen von nA werden die Wellen von den stark ab-
sorbierenden Ringen geblockt. Die durch die Beugung limitierte raumliche Auflésung ¢ wird

durch die duflere Zonenbreite d, bestimmt und kann mathematisch mit

d
§=1,22-2=2 19
227 (19)

beschrieben werden.

Linsenbasierte Systeme arbeiten mit nahezu monochromatischer Strahlung, da die Optiken
auf genau eine Wellenldnge ausgerichtet sind. Zur Nutzung unterschiedlicher Réntgenenergien
sind daher verschiedene Linsensysteme bzw. Kalibrierungen notwendig. Aufgrund der fokus-
sierenden Optik spielt die Grofle des Rontgenbrennflecks eine untergeordnete Rolle, sodass
als Rontgenquelle tiblicherweise Drehanoden genutzt werden, die einen hohen Photonenfluss
erzielen. Der hohe Photonenfluss ist zwingend notwendig, da die Optiken einen niedrigen

Wirkungsgrad haben und einen Grofiteil der Photonen absorbieren. Wird ein Phasenring im
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Strahlengang platziert, kann neben dem Absorptionskontrast auch Phasenkontrast zur Bild-
gebung genutzt werden (Jacobsen, 2019; Withers, 2007; Withers et al., 2021).

2.3.3 Absorptions- und Phasenkontrast

Passiert Rontgenstrahlung oder eine elektromagnetische Welle ein Objekt, so verdndert sich
sowohl die Intensitéit als auch die Phase der Welle in Abhéngigkeit des Brechungsindex n;.

Dies kann mathematisch mit
nizl—f—i-iv (20)

ausgedriickt werden, wobei der Imaginérteil v die Schwéchung im Sinne des Absorptionskon-
trastes und der Realteil ¢ die Phasenverschiebung beschreibt. Die Schwichung der Rontgen-
strahlung wird, wie in Kapitel 2.2.2 und Gleichung 13 gezeigt, als Linienintegral entlang eines
Strahls durch das Objekt berechnet, wobei die Intensitat nach dem lambert-beerschen Gesetz
abfillt.

Der Absorptionskontrast liefert kontrastreiche Bilder, wenn Objekte mit unterschiedlicher
chemischer Zusammensetzung oder Dichte abgebildet werden und stoBt an seine Grenzen,
sobald Materialien mit dhnlichem Schwéchungsverhalten untersucht werden (Withers et al.,
2021).

Um dennoch kontrastreiche Aufnahmen zu erhalten, bietet es sich an, die Phasenverschie-
bung der geschwéchten Wellenfront abzubilden. Der Phasenkontrast kann auf verschiedene
Arten detektiert werden und wird dementsprechend begrifflich getrennt. Am weitesten ver-

breitet sind:

o propagationsbasierter Phasenkontrast (engl. propagation-based phase contrast, auch

engl. in-line phase contrast genannt)
o Zernike-Phasenkontrast mit Hilfe eines Phasenrings

o gitterbasierter Phasenkontrast (engl. grating-based phase contrast)

Letzterer wird in der laborbasierten Nano-CT aufgrund des Wirkungsgrades nicht genutzt
und ist daher nur in der Mikro-CT verbreitet.

Die Bedingung fir den propagationsbasierten Phasenkontrast ist eine hohe rdumliche Ko-
hérenz, die einerseits durch grofie Entfernungen des Detektors oder andererseits durch einen
sehr feinen Brennfleck zustande kommt. Nachdem die Rontgenstrahlung ein Objekt passiert
hat, wird die Wellenfront, wie in Abbildung 2.14, verzerrt, sodass sich die Ausbreitungsrich-
tung der Wellen an Objekt- und Phasengrenzen kreuzt. Dies fithrt zu konstruktiver Interferenz
und der Ausbildung von Fresnel-Beugung. Damit kénnen schon kleine Anderungen der Wel-
lenfront zu einem Kontrastsprung auf dem Detektor fithren (engl. fringes). Da keine hohen
Anforderungen an die zeitliche Kohdrenz gegeben ist, ist der propagationsbasierte Phasenkon-

trast auch mit polychromatischer Strahlung moglich (Mayo et al., 2012). Da die REM-basierte
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Abb. 2.14: Propagationsbasierter Phasenkontrast: Die Wellenfront wird verzerrt und es kommt zur Interferenz
an Objekt- und Phasengrenzen (adaptiert von Mayo et al. (2012)).

Nano-CT die zuvor beschriebenen Bedingungen erfiillt, ist auch in dem hier verwendeten Sys-
tem der propagationsbasierte Phasenkontrast zu beobachten.

Fiir linsenbasierte Systeme wird hdufig der von Fritz Zernike (1935) entwickelte Zernike-
Phasenkontrast angewandt, bei dem ein sogenannter Phasenring, wie er in Abbildung 2.12
dargestellt ist, im Strahlengang positioniert wird. Dadurch wird die Phase der ungebeugten
Strahlung um 7 /2 bzw. 37 /2 gegeniiber der gebeugten Strahlung verschoben, sodass die durch
das Objekt verursachte Phasenverschiebung eine starke Kontrasterh6hung liefert (Jacobsen,
2019; Withers et al., 2021; Kumar et al., 2015).
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3 Methodik

Fine Moglichkeit um in der Nano-CT eine moglichst hohe rdumliche Auflésung zu erzielen,
besteht darin, einen moglichst kleinen Réntgenbrennfleck auf dem Target zu erzeugen, was
wiederum in einer geringen geometrischen Unschérfe resultiert. Notwendig ist dazu ein be-
sonders fein fokussierter Elektronenstrahl, wie man ihn in der Rasterelektronenmikroskopie
findet.

Aus dieser Idee entwickelte sich die REM-basierte Nano-CT, welche Gegenstand dieser Ar-
beit ist. Da sich die Parametereinstellungen des REMs wesentlich auf die Rontgenbildgebung

auswirken, wird der Aufbau und die Funktionsweise im Folgenden erldutert.

3.1 Rasterelektronenmikroskopie und energiedispersive

Rontgenspektroskopie

Die Basis der REM-basierten Nano-CT bildet das Rasterelektronenmikroskop, dessen Strah-
lengang schematisch in Abbildung 3.1 dargestellt ist.

Als Informationstrager wird in der Elektronenmikroskopie ein fein fokussierter Elektronen-
strahl, der punktférmig tiber die Probe gerastert wird, genutzt. Die bei der Wechselwirkung
mit dem Probenmaterial entstehenden Produkte werden anschlieffend mit geeigneten Detek-
torsystemen analysiert. Je nach System kann dadurch nicht nur die Topographie der Probe,
sondern bspw. auch die chemische Zusammensetzung oder die Kristallorientierung ortsaufge-

16st abgebildet werden.

Der Aufbau eines REMs besteht im Grunde aus zwei Teilen: Eine Elektronensiule, in der
die Elektronen emittiert und fokussiert werden, und einer Experimentierkammer, in der das
Probenmaterial platziert und die Wechselwirkungsprodukte von Elektron und Materie von
geeigneten Detektoren charakterisiert werden. Daneben sorgen Vakuumpumpen fir das im
Betrieb notwendige Ultrahochvakuum. Besondere Relevanz fiir diese Arbeit haben Kenntnisse

iiber den Aufbau der Elektronenséule, welche folgend im Detail erklért werden.

In der als Tubus aufgebauten Elektronensdule befindet sich am oberen Ende der Elek-
tronenemitter, welcher als Elektronenquelle dient. Zur Emission von Elektronen werden zwei
physikalische Effekte ausgenutzt: die thermische Emission und die Feldemission. Weit verbrei-
tet sind sogenannte Schottky-Feldemitter, die beide Effekte vereinen und somit das Optimum
aus hohen Strahlstrémen bei gleichzeitig hoher Auflésung und Lebensdauer bilden. Durch das
Anlegen eines elektrischen Feldes an eine Wolframkathode mit einem Spitzenradius von ca.
100 nm entsteht eine besonders hohe Feldstérke, die die Potentialbarriere und somit die Aus-
trittsarbeit fiir Elektronen verringert. Dadurch iiberwinden Elektronen bereits bei geringen
Heizstromen bzw. niedrigen Temperaturen durch ihre thermische Energie die Austrittsarbeit
der Kathode.
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Abb. 3.1: Schematischer Aufbau eines REMs: Der emittierte Elektronenstrahl wird in der Elektronensaule
durch das Linsensystem fokussiert und mit Hilfe der eingebauten Rasterspulen iiber die Probe gerastert. In
der Probenkammer befindet sich der Probentisch, auf dem das Probenmaterial platziert wird, sowie
verschiedene Detektorsysteme zur Analyse der Signale, die aus der Wechselwirkung der Elektronen mit
Materie resultieren (Technology Networks, 2024).

Mithilfe einer zusétzlichen Extraktionsspannung von wenigen Kilovolt werden die Elek-
tronen emittiert und durch eine weitere Elektrode mit negativer Biasspannung (Wehnelt-
Zylinder) fokussiert. Aus diesem Fokuspunkt werden die Elektronen durch eine angelegte
Beschleunigungsspannung von typischerweise 5-30 kV beschleunigt, um so einen monoenerge-
tischen Elektronenstrahl zu erzeugen.

Um Kollisionen von Elektronen mit anderen Atomen und Molekiilen zu vermeiden, ist ein
Ultrahochvakuum (ca. 1078 Pa) in der Elektronensiule notwendig. Gleichzeitig wird damit der

Oxidation des Filaments und dadurch der Verringerung der Lebensdauer entgegengewirkt.

Bei dem in dieser Arbeit verwendeten REM der Firma Jeol mit der Bezeichnung JSM-
7900F befindet sich zunéchst ein sogenannter Noise Canceler (NC) im Strahlengang. Dabei
handelt es sich um eine Lochblende von ca. 2 mm im Durchmesser, die in den Strahlengang

hineingefahren werden kann, um gestreute Elektronen zu reduzieren. Nach dem Passieren der
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Optiken und Kondensatoren trifft der Elektronenstrahl auf die Objektivblende (engl. objective
lense aperture (OLAP)). Hierbei lassen sich fiinf verschiedene mechanisch justierbare Blenden
mit einem Durchmesser zwischen 30 pm und 1000 pm auswéhlen, die den Strahldurchmesser
und damit auch den Strahlstrom regulieren.

Zur Bestimmung des resultierenden Strahlstroms befindet sich direkt unterhalb der Objek-
tivblende ein Faraday-Cup (FC), welcher pneumatisch in den Strahlengang gebracht werden
kann. Am Ausgang der Elektronenséule sind Raster- und Vergroflerungsspulen zur Strahl-
positionierung verbaut. Um den vom Probenmaterial absorbierten Elektronenstrom in der
Experimentierkammer zu messen, ist der Probentisch zusétzlich mit einem Picoamperemeter

versehen.

Zur Durchfithrung der energiedispersiven Roéntgenspektroskopie zur chemischen Analy-
se im REM, werden Rontgenquanten, die infolge der Wechselwirkung zwischen Elektronen
und Probenmaterial emittiert werden (siehe Kapitel 2.2.1), von einem geeigneten Detektor-
system erfasst. Zum Einsatz kommt héufig ein Silizium-Drift-Detektor (SDD), bei dem es
sich um einen energiedispersiven Halbleiterdetektor handelt. Die auf das Halbleitermateri-
al auftreffenden Photonen erzeugen Elektronen-Loch Paare, deren Anzahl proportional zur
Energie der Photonen ist. Aus der abgegriffenen Spannung wird somit eindeutig die Energie
des detektierten Photons bestimmt. Aus der Analyse einer Vielzahl von Photonen resultiert
ein Rontgenspektrum, in dem wiederum die charakteristischen elementspezifischen Energien
identifiziert und den chemischen Elementen zugewiesen werden.

Wird die Probe Punkt fiir Punkt abgerastert, erhélt man eine ortsaufgeloste Verteilung
der im Material vorhandenen chemischen Elemente. Der EDX-Detektor ist im verwendeten
System auf einen festen Arbeitsabstand von 10 mm fokussiert. Weitere Information zum REM
und EDX konnen unter anderem Reimer (1998) und Goldstein et al. (2017) entnommen wer-

den.

3.2 REM-basierte Nano-CT: das XRM-II nano-CT

Das verwendete XRM-II nano-CT (im Folgenden nur noch XRM-II genannt) der Firma Pro-
con X-ray ist ein REM-basiertes Nano-CT, welches auf dem zuvor beschriebenen JEOL JSM-
7900F aufgebaut ist. Eine Moglichkeit eine hochauflésende Nano-CT zu konzipieren, besteht
in der Erzeugung eines moglichst kleinen Rontgenbrennflecks (weitere Informationen in Ka-
pitel 2.3.1). Fiir dieses Ziel bietet das REM die idealen Voraussetzungen, da es einen fein
fokussierten Elektronenstrahl bis zu einem Strahldurchmesser von wenigen Nanometer bereit
stellen kann. In Kombination mit einem kleinen Réntgentarget im Bereich weniger Mikrome-
ter bis Nanometer kann so ein sehr kleiner Rontgenbrennfleck erzeugt werden, um eine hohe

rdumliche Auflésung in der Réntgenbildgebung zu erzielen.

Wie im schematischen Aufbau in Abbildung 3.2 (a) und dem Foto in Abbildung 3.2 (b)

zu sehen, sind als zusétzliche Hardwarekomponenten ein dreiachsiger Manipulator mit Ront-
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gentarget in die Kammer des REMs eingebaut, der sich gegeniiber eines photonenzéihlenden
Rontgendetektors (engl. photon counting X-ray detector (PCXD)) befindet. Der Targetmani-
pulator besitzt vier Hiilsen zum Aufnehmen verschiedener Rontgentargets (Abbildung 3.2 (a)
zeigt nur eine Hiilse mit einem Nadeltarget), sodass gleichzeitig Targets verschiedener Geo-

metrie und chemischer Zusammensetzung eingebaut werden kénnen.

Als PCXD ist ein WidePIX2(1)X5-MPX3 der Firma ADVACAM mit Cadmiumtellurid
(CdTe) als Detektormaterial verbaut. Die gesamte Sensorfliche besteht aus zwei Reihen mit
jeweils fiinf Medipix3 Detektorchips mit einer Gréfie von 256 x 256 Pixel (Astromskas et al.,
2016; Ballabriga et al., 2007, 2011). Eine zusétzliche Pixelreihe dient zum Verbinden der Chips,
wodurch sich insgesamt 1290 x 516 Pixel ergeben. Mit einer Pixelgréfie von 55 pm liegt damit
die sensitive Detektorfliche bei 70,95 mm x 28,38 mm. Die Detektionsempfindlichkeit des De-
tektors liegt iiber einem energetischen Schwellenwert von 5keV, da bei niedrigeren Energien

das Rauschen dominiert.

Die Steuerung von REM, Target und Rontgendetektor, sowie der Messablauf erfolgt iiber
eine eigens entwickelte Messdatenerfassungssoftware. Neben dem CT-Modus kénnen sdmtliche
Betriebsmodi des REMs genutzt werden, was das XRM-II zu einer korrelativen Messtechnik

in einem geschlossenen Workflow macht.

O\

WD 190 mm 236 mm

Luft

Abb. 3.2: Setup des XRM-II: (a) Schematische Darstellung (Fell et al., 2023¢) und (b) Foto der
Probenkammer (Fell et al., 2023b). Der in der Elektronenséule (1) generierte Elektronenstrahl (blau) wird
auf das nadelférmige Rontgentarget (2) fokussiert und fiihrt zur Emission von Rontgenstrahlung (gelb). Die
Rontgenstrahlung wird durch das Probenmaterial, welches in einem Probenhalter platziert ist (3),
geschwécht. Nachdem die Réntgenquanten das Vakuum durch das Be-Fenster (4) verlassen, treffen diese nach
einigen Zentimetern auf den photonenzihlenden Rontgendetektor (5). Der Elektronendetektor (6) und
EDX-Detektor (7) kénnen zur korrelativen Mikroskopie eingesetzt werden.

Die optische Achse von Detektor, Probe und Quelle liegt beim CT-Modus bei einem Ar-
beitsabstand (engl. working distance (WD)) von 18 mm. Daher wird zuerst das Rontgentarget
in diese Ebene verfahren und der Elektronenstrahl auf das Target fokussiert. Im Fall des dar-
gestellten Setups in Abbildung 3.2 (a) und 3.3 wird der Elektronenstrahl auf ein nadelférmiges

Rontgentarget von ca. 100 nm Durchmesser fokussiert. Durch Umschalten vom Rastermodus
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in den Spotmodus wird der Elektronenstrahl in einem Punkt auf dem Target fokussiert und
es entsteht ein feiner Rontgenbrennfleck. Zur Bildgebung wird das gesamte Rontgenspektrum
aus Bremsstrahlung und charakteristischer Strahlung genutzt, welches {iber die maximale
Anregungsenergie von 30keV (entspricht maximaler Beschleunigungsspannung im REM) und

dem Energieschwellenwert des Detektors von 5keV eingeschréankt wird.

Abb. 3.3: Anordnung von Rontgentarget und Probe im XRM-II: Zur Aufnahme einer Projektion wird der
Elektronenstrahl auf die Spitze des Nadeltargets (a) fokussiert. Das zu untersuchende Probenmaterial ist ein
Zylinder mit einem Durchmesser von ca. 100 pm (b) (Engstler et al., 2020).

Wird eine Probe zwischen Quelle und Detektor platziert, werden die Photonen beim Pas-
sieren der Probe geschwicht und treffen danach auf den Detektor. Da sich der Detektor
auflerhalb der Vakuumkammer befindet, miissen die Photonen ein 250 pm dickes Beryllium
(Be)-Fenster und ca. 22,6 cm Luft passieren. Die geometrische Vergrofierung und die daraus
resultierende Pixelgréfie einer Radiographie wird durch den Quelle-Objekt-Abstand und den
Quelle-Detektor-Abstand definiert und kann wenige Nanometer betragen (siche Kapitel 2.3.1).
Da der Quelle-Detektor-Abstand im XRM-II ca. 42 cm betrigt, liegt der Offnungswinkel der
bildgebenden Strahlung in Z-Richtung o, und in X-Richtung «; bei:

14,19
=2. t ! = ° 21
o arc an< 190 ) 3,87 (21)
35,48 .
oy = 2 - arctan < 190 ) =9,66 (22)

Um den fiir die CT notwendigen hohen Anforderungen an die Rotationsgenauigkeit gerecht
zu werden, ist das System zusétzlich mit der Rotationseinheit Nanolathe der Firma Kleindiek
ausgestattet, die eine Konzentrizitdt von wenigen 100 nm aufweist. Die mit einem Stick-
Slip-System ausgestattete Rotationsachse kann jede beliebige Region of Interest (ROI) in das
Rotationszentrum der Drehachse manévrieren und macht damit die normalerweise notwendige
euzentrische Drehung tiberfliissig. Als Konsequenz verringert sich besonders bei CTs mit vielen

Projektionen die Messzeit deutlich.
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Zum Vergleich sitzt bei einem konventionellen Aufbau die Rotationsachse auf zwei Linear-
achsen (X- und Y-Richtung), wodurch nur um den Rotationsmittelpunkt der Rotationsachse
gedreht werden kann und nicht um eine beliebige ROI. Dadurch muss nach jeder Drehung die

Objektposition mittels X- und Y-Achse korrigiert werden.

Neben der experimentellen Charakterisierung im XRM-II werden zur Optimierung des

Systems verschiedene Simulationsprogramme genutzt, die im Folgenden beschrieben werden.

3.3 Simulation von Elektronentrajektorien und deren

Wechselwirkungsprodukte

Der Weg eines Elektrons ergibt sich aus einer Vielzahl elastischer und inelastischer Streuun-
gen, bei denen das Elektron in unterschiedlichen Winkeln abgelenkt wird. Da dieser komplexe
Prozess nicht algebraisch beschrieben werden kann, wird zur Simulation von Elektronentra-
jektorien die sogenannte Monte Carlo (MC) Methode verwendet. Der Name Monte Carlo leitet
sich dabei von der zufélligen Auswahl von Zahlen ab, welche die Streuung der Elektronen in
Materie beschreiben. Obwohl keine simulierte Trajektorie einer realen Trajektorie entspricht,
bildet der statistische Mittelwert aus einer Grofizahl an simulierten Trajektorien die Realitat
ab (Reimer, 1998; Goldstein et al., 2017). Fiir die Simulation der Rontgenquelle im XRM-IT

werden drei frei zugédngliche Simulationsprogramme genutzt.

o Die Software CASINO wurde fiir die Simulation von Elektronentrajektorien im REM
entwickelt, um die Wechselwirkung von niederenergetischen Elektronen (0,1 - 30 keV)

mit Materie und die dabei entstehenden Signale auszuwerten.

e Die Software MC X-ray stellt eine Erweiterung der beiden Programme Win X-ray und
CASINO dar. Mit MC X-ray ist es moglich umfangreichere Auswertungen zu Elektro-

nenstatistiken und Rontgenspektren durchzufiihren.

e Eine weitere Moglichkeit bietet die Software NIST DTSA-II, die speziell fir die Simula-
tion und Quantifizierung von Réntgenspektren im Rahmen der EDX-Analyse program-

miert wurde.

Alle Programme erlauben es das Setup aus Elektronenquelle und Detektor an die Gege-
benheiten des XRM-II anzupassen. Auflerdem kénnen sowohl die chemische Zusammenset-
zung als auch die Geometrie und Orientierung des Targets angepasst werden und damit zur
Optimierung des Rontgentargets, der Rontgendetektion sowie der Beurteilung von Réntgen-

streustrahlung beitragen.
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3.3.1 CASINO

Die Simulationssoftware CASINO, dessen Akronym fiir 'monte CArlo SImulation of electroN
trajectory in sOlids’ steht, wurde federfithrend von Pierre Hovington und Dominique Drouin
unter der Leitung von Prof. Raynald Gauvin der Université de Sherbrooke (Sherbrooke und
Longueuil, Kanada) entwickelt (Hovington et al., 1997a; Drouin et al., 1997; Hovington et al.,
1997b). Die in dieser Arbeit genutzte Version CASINO v2.51 wird eingesetzt, um unter ande-
rem die Wechselwirkungszone von Elektronen und Target zu visualisieren, den Riickstreuko-
effizienten zu bestimmen und die Gréfie des Brennflecks abzuschétzen (Drouin et al., 2007).

Die Berechnung der Elektronentrajektorie beginnt mit dem einfallenden Elektronenstrahl,
deren Form eine Gauf-Verteilung beschreibt. Der Abstand zwischen zwei Streuevents wird
anhand des Mott-Modells (Czyzewski et al., 1990) beschrieben und der Energieverlust eines
Elektrons als kontinuierliche Energieverlust-Funktion nach Joy & Luo (1989) berechnet. Der
Streuwinkel wird durch berechnete Werte des elastischen Streuquerschnitts und zufélligen
Zahlen bestimmt (Drouin et al., 1997). Diese Schritte werden so lange wiederholt, bis das
Elektron einen eingestellten Energieschwellenwert unterschritten hat, oder die Probe als BSE
Elektron verlasst. Mit CASINO koénnen dadurch unter anderem die maximale Eindringtiefe,
die Energieverteilung der BSE und transmittierten Elektronen, sowie die rdumliche Verteilung
der RE bestimmt werden. Auflerdem besteht die Moglichkeit den Emissionsort der charakte-
ristischen Rontgenstrahlung in Abhéngigkeit der Tiefe und der radialen Verteilung um den
Primérelektronenstrahl auszuwerten.

Eine kurze Beschreibung zum Durchfithren von Simulationen, sowie die verwendeten Si-

mulationsparameter sind in Kapitel A.1 dargestellt.

Um bei den Simulationsergebnissen verldssliche Werte zu erzielen, wird zundchst ein
identisches Szenario mit einer unterschiedlichen Anzahl an Primérelektronen simuliert und
die Standardabweichung der Simulationsergebnisse berechnet. Als valides Ergebnis wird eine
Standardabweichung von ca. 0,5% angestrebt. In Abbildung 3.4 (a) sind die Ergebnisse dar-
gestellt, bei denen sich die Simulationszeit wie auch im Folgenden auf einen konventionellen
Arbeitslaptop (Prozessor: Intel(R) Core(TM) i5-8250U CPU @ 1.60GHz, RAM: 16 GB) be-
zieht und mit geeigneter Hardware deutlich reduziert werden kann. Wie zu erwarten, sinkt
die Standardabweichung mit zunehmender Simulationszeit. Mit einer Anzahl von 400.000 PE
wird eine Standardabweichung von 0,38 % erreicht und entspricht somit den gewiinschten An-
forderungen. 400.000 PE werden somit fir die folgenden Simulationen als Standardparameter
gewdhlt. Natiirlich héngt die Standardabweichung von dem simulierten Szenario ab, weshalb
in besonderen Féllen die Anzahl an PE erhoht wird.

Zur physikalischen Validierung der Simulationsergebnisse wird der experimentell bestimm-
te Riickstreukoeffizient mit den Ergebnissen der Simulation verglichen (siche Abbildung 3.4 (b)).
Zur experimentellen Bestimmung wird der absorbierte Strom auf dem Targetmaterial gemes-
sen. Die Differenz aus absorbiertem Strom und Sondenstrom liefert den Strom der Riickstreu-

elektronen. Die Experimente und Simulationen zeigen eine gute Ubereinstimmung und un-
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Abb. 3.4: (a) Schwankung der Simulationsergebnisse in CASINO: Dargestellt ist die Abnahme der Streuung
durch Erhohung der simulierten PE bei gleichzeitigem linearen Anstieg der Rechenzeit. Die Simulation mit
400000 PE und einer daraus resultierenden Standardabweichung von ca. 0,38 % wird als valide betrachtet
und als standardméfBiger Parameter fiir die Simulationen in CASINO genutzt. (b) Experimentelle Validierung
der Simulationen mit CASINO: Riickstreukoeffizient in Abhangigkeit des Targetkippwinkels.

terscheiden sich nur bei hohen Kippwinkeln von 70°, bei denen die experimentell bestimmten
Werte zu gering sind. Dies liegt darin begriindet, dass bei hohen Kippwinkeln aufgrund des
geringen Streuwinkels ein Teil der riickgestreuten Elektronen auf den unterhalb der Probe
liegenden Tisch auftreffen und somit als absorbierter Strom gemessen werden. Folglich fallt

der absorbierte Strom zu hoch aus und die daraus berechneten Riickstreuelektronen werden

unterschatzt.

3.3.2 MC X-Ray

Die Software MC X-ray wurde von Raynald Gauvin, Pierre Michaud und Hendrix Demers
an der McGill Universitdt (Montreal, Kanada) entwickelt und basiert auf Win X-ray (Gauvin
et al., 2003; Gauvin & Michaud, 2009), einer Weiterentwicklung von CASINO. MC X-ray er-
weitert die quantitative Auswertung von Elektronenstatistiken inklusive transmittierter Elek-
tronen und legt den Fokus auf die Simulation von Réntgenspektren. In dieser Arbeit wurde
Version MC X-ray v1.7 verwendet.

Da MC X-ray auf CASINO basiert, ist auch die Physik dahinter identisch. Zusétzlich
wird neben der charakteristischen Rontgenenergie auch die Bremsstrahlung simuliert, wodurch
das gesamte Rontgenspektrum analysiert werden kann. Als Grundlage zur Simulation der
Bremsstrahlung dient das Modell von Kirkpatrick & Wiedmann (1945) und zur Simulation
der charakteristischen Rontgenstrahlung das Modell von Bote & Salvat (2008) (Gauvin et al.,
2006).

Eine kurze Beschreibung der Simulationssoftware sowie die verwendeten Simulationspara-

meter sind in Kapitel A.2 beschrieben.
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Zur Bestimmung der Streubreite wird auch in MC X-ray ein Event mit verschiedener
Anzahl an Primérelektronen simuliert. Die Ergebnisse in Abbildung 3.5 (a) zeigen, dass mit
32.000 Elektronen eine Streuung der Simulationsergebnisse von ca. 0,56 % vorliegt und somit
valide Ergebnisse liefert. Mit MC X-ray wurde ebenfalls der Riickstreukoeffizient fiir Wolfram
und Chrom simuliert und Abbildung 3.5 (b) zeigt, dass Experiment und Simulation (bis auf

den Kippwinkel von 70°), wie fiir den Fall von CASINO, {ibereinstimmen.
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Abb. 3.5: (a) Schwankung der Simulationsergebnisse in Win X-ray: Dargestellt ist die Abnahme der Streuung
durch Erhéhung der simulierten Elektronen bei gleichzeitigem linearen Anstieg der Rechenzeit. Die Simulation
mit 32000 Elektronen und einer daraus resultierenden Standardabweichung von ca. 0,5 % wird als valide
betrachtet und als standardmé&Biger Parameter fiir die Simulationen in Win X-ray genutzt. (b) Experimentelle
Validierung der Simulationen mit Win X-ray: Riickstreukoeffizient in Abhéngigkeit des Targetkippwinkels.

3.3.3 NIST DTSA-II

NIST DTSA-II ist eine Software zum Quantifizieren und Simulieren von EDX-Messungen,
die am National Institute of Standards and Technology (NIST) in Gaithersburg (Maryland,
USA) von Nicholas Ritchie entwickelt wurde. In dieser Arbeit wurde die Softwareversion NIST
DTSA-IT 18.05.2020 (wird im Folgenden mit DTSA abgekiirzt) genutzt, um unter anderem
die emittierten Rontgenspektren in Abhéngigkeit der Targeteigenschaften zu simulieren.
DTSA bietet die Méglichkeit der MC Simulation, bei der die Elektronentrajektorien in ei-
nem dreidimensionalen Koérper mit variabler chemischer Zusammensetzung berechnet werden.
Die Simulation der elastischen Wechselwirkung zwischen Elektron und Materie basiert auf dem
elastischen Streuquerschnitt nach dem Modell von Rutherford (Huttel et al., 1985) oder dem
Mott-Modell (Czyzewski et al., 1990). Fiir die inelastische Streuung wird die Joy-Luo Variante
(Joy & Luo, 1989) des Energieverlustes nach Bethe (siehe Gleichung 3) verwendet. Fiir jede
Strecke zwischen zwei elastischen Streuevents wird zunéchst die Wahrscheinlichkeit der Ionisa-
tion eines Atoms nach dem Model von Bote & Salvat (2008) berechnet. Bei der anschlieenden

Relaxation eines ionisierten Atoms werden die Mechanismen des Auger-Effekts (inkl. Coster-
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Kronig Ubergang) und der Réntgenemission als konkurrierende Effekte betrachtet. Mit Hilfe
der Rontgenemissionsrate und dem damit verbundenen Energieverlust des Elektrons wird die
Intensitdt der emittierten Rontgenstrahlung fiir die betrachtete Weglénge bestimmt. Der Ort
der Emission wird zufillig in dem Streckensegment zwischen zwei Streuevents gewéhlt und
das Rontgenquant wird bis zum Auftreffen auf den Detektor verfolgt (Ritchie, 2010). Dabei
wird die Selbstabsorption des Materials nach dem lambert-beerschen Gesetz (siehe Gleichung
11) berticksichtigt, weshalb nur der nicht-absorbierte Teil der Rontgenstrahlung detektiert
wird. Bei der Wechselwirkung von Photonen mit Materie werden die Phinomene der Pho-
toabsorption, der Compton-Streuung und der Rayleigh-Streuung betrachtet (Ritchie, 2009).
Eine ausfiihrliche Erlduterung der mathematischen Grundlagen sowie der implementierten
Funktionen und Algorithmen kénnen unter Newbury & Myklebust (2005) und Ritchie (2009)
nachgeschlagen werden.

Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Elektron entlang seiner Trajektorie ein neutrales Atom
ionisiert, ist kleiner ein Prozent. Ein reales Experiment mit 10'" oder mehr Elektronentrajekto-
rien wiirde daher zu einer enormen Rechenzeit fithren. Zur Berechnung der charakteristischen
Roéntgenstrahlung wird in DTSA statt der Betrachtung jeder einzelnen Elektronentrajektorie
die Wahrscheinlichkeit der Rontgenemission akkumuliert. Dazu wird die Wahrscheinlichkeit
fiir die Ionisation aller moglichen Elektronenschalen akkumuliert und mit dem Verhéltnis
aus Probendosis zu Anzahl simulierter Elektronen skaliert, um so einen gemittelten Wert
der emittierten Rontgenquanten zu erhalten, was eine enorme Verringerung der Rechenzeit
zur Folge hat. Zur Modellierung der Bremsstrahlung wird der Ansatz von Seltzer & Ber-
ger (1986) verwendet. Fiir jedes Streckensegment und fiir jedes Material in diesem Element
wird die Wahrscheinlichkeit der Bremsstrahlung fiir jede Energie berechnet. Die Emission der
Bremsstrahlung ist richtungsabhingig und wird von der Richtung des einfallenden Elektrons
sowie deren Energie bestimmt. Diese Berechnung ist sehr zeitintensiv und die Auswirkun-
gen auf die Rontgenintensitat minimal. Daher wird bei der Berechnung der Bremsstrahlung
standardméBig eine isotrope Verteilung angenommen (Acosta (Linear)). Dadurch ldsst sich
bei gleichen Simulationsparameter die Rechenzeit um mehr als 60 % verringern. Auch in
DTSA lasst sich das Setup an die Gegebenheiten des XRM-II anpassen und ist zusammen

mit den verwendeten Simulationsparametern in Kapitel A.3 beschrieben.

Die Anzahl der simulierten Trajektorien steht standardméafig auf 1000 Trajektorien (x1)
und kann mit den Werten x4, x16, x64, x265 erhoht werden.

In dieser Arbeit wird nur die primére charakteristische Rontgenstrahlung und Bremsstrah-
lung simuliert, da sich die Rechenzeit bei der Simulation der sekundiren Roéntgenstrahlung
deutlich erhoht und diese nur einen geringen Einfluss auf die Gesamtintensitdt des Spektrums
hat. Gegeniiber dem realen Setup muss die Detektorgrofle softwarebedingt verringert werden,
weshalb ein quadratischer Abschnitt von 512 x 512 Pixel simuliert wird. Eine Einfithrung zur
Vorgehensweise und Beschreibung der Simulationsparameter wird ebenfalls in Ritchie (2011)
und Goldstein et al. (2017) in Kapitel 17 dargestellt.
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Als Simulationsergebnis erhélt man das im Vakuum emittierte Rontgenspektrum. Falls die
detektierte Intensitdt bestimmt werden soll, wird das Spektrum mit der Detektionseffizienz
des Systems (siehe Abbildung 5.8) multipliziert und anschliefend die counts zur Gesamtinten-
sitdt aufsummiert. Um die Rontgenintensitat pro Detektorpixel pro Minute zu erhalten wird
auBerdem die Gesamtintensitit mit dem verwendeten Elektronenstrahlstrom im XRM-II mul-
tipliziert und durch (512 x 512) Pixel dividiert.

Um die Zuverlassigkeit der Simulationsergebnisse zu iberpriifen wird die Schwankungs-
breite fiir eine unterschiedliche Anzahl an simulierter Trajektorien bestimmt. In Abbildung
3.6 (a) ist die Standardabweichung in Prozent angegeben und zeigt deren Abfall bei gleich-
zeitiger Zunahme der Simulationszeit infolge der Erhohung der simulierten Trajektorien. Als
Kompromiss aus Rechenzeit und Genauigkeit werden DTSA Simulationen in dieser Arbeit fiir

einen Strahlstrom von 60 nAs und 16000 Trajektorien durchgefiihrt.
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Abb. 3.6: (a) Schwankung der Simulationsergebnisse in DTSA: Dargestellt ist die Abnahme der Streuung
durch Erhéhung der simulierten Trajektorien bei gleichzeitigem linearen Anstieg der Rechenzeit. Die
Simulation mit 16000 Trajektorien und einer daraus resultierenden Standardabweichung von ca. 0,64 % wird
als valide betrachtet und als standardméBiger Parameter fiir die Simulationen in DTSA genutzt.

(b) Experimentelle Validierung der Simulationen mit DTSA: Rontgenintensitit in Abhédngigkeit der
Elektronenenergie.

Zur physikalischen Validierung wird die Réntgenintensitéat in Abhéngigkeit der Beschleu-
nigungsspannung im Experiment und mittels Simulation bestimmt. Dazu wird ein um 55° ge-
neigtes Bulktarget aus Wolfram verwendet und die Beschleunigungsspannung zwischen 15 kV
und 30kV variiert. Die Ergebnisse in Abbildung 3.6 (b) zeigen, dass eine gute Ubereinstim-

mung zwischen Experiment und Simulation vorherrscht.
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4 Stand der Wissenschaft

4.1 REM-basierte Nano-CT

Der Ursprung des Réntgen-Schattenmikroskops unter Verwendung eines fokussierten Elektro-
nenstrahls liegt in den 1930er Jahren und geht zurtick auf die Arbeiten von Sievert (1936),
Malsch (1939) und Ardenne (1939). Der von ihnen eingesetzte experimentelle Aufbau dhnelt
modernen Mikrofokusrohren mit Transmission- oder Reflexionstargets, jedoch stand einer
breiten Anwendung die damals sehr geringe Rontgenintensitiat im Weg.

Einen ersten praktischen Durchbruch erzielten Cosslett & Nixon (1951), die durch den
Einsatz einer diinnen Transmissionsfolie eine Auflosung im Submikrometer-Bereich in der
Radioskopie erreichten, allerdings bei Belichtungszeiten von etwa 10 Minuten (Cosslett &
Nixon, 1953).

Neben der fortschreitenden Entwicklung der Réntgenréhren kam in den 1970er Jahren die
Idee auf ein fiir die Rasterelektronenmikroskopie bestimmtes System, als Elektronenquelle zur
Rontgenbildgebung, zu nutzen (Horn & Waltinger, 1973; Neumann & Reimer, 1976; Horn &
Waltinger, 1978; Sasov, 1985). Zu diesem Zeitpunkt war die Methode jedoch weiterhin durch
den geringen Photonenfluss und die geringe Sensitivitdt der Rontgenfilme stark limitiert, da

deren Einsatz hohe Strahlungsintensitidten erforderte.

Erst die Weiterentwicklungen in der Detektortechnologie, insbesondere die Einfiihrung von
ladungsgekoppelten Detektoren (CCD), erhohten die Sensitivitét zur Detektion von Rontgen-
strahlung und verbesserte die Bildqualitdt der REM-basierten Tomographie deutlich. Mit
diesen Systemen konnte schliefflich eine CT mit einer rdumlichen Auflésung von etwa 10 pm
realisiert werden (Cheng et al. (1992); de Paiva et al. (1996)). Die Grenzen bildeten der Kom-
promiss aus Strahlstrom und -durchmesser, der sich auf Intensitdt und Auflésung auswirkt,
sowie Einschriankungen bei den Rekonstruktionsalgorithmen bzw. der Rechenleistung.

In den 2000er Jahren wurden besonders durch Fortschritte in der Elektronenmikroskopie
und der Nutzung des Phasenkontrastes weitere Verbesserungen erreicht, sodass eine dreidi-
mensionale rdumliche Auflésung im Submikrometer-Bereich erzielt wurde (Mayo et al., 2002,
2007, 2012).

Ein wesentlicher limitierender Faktor fiir die rdumliche Auflésung ist die Grofle des Ront-
genbrennflecks, der ndherungsweise der Wechselwirkungszone zwischen Elektronenstrahl und
Targetmaterial entspricht. Sasov et al. (2011) préasentierte die Idee einer zylindrischen Tar-
getgeometrie, die den Brennfleck rdumlich beschrankt und eine rédumliche zweidimensionale
Auflésung von unter 100 nm in der Radioskopie ermdglichte.

Durch die Nutzung neuerer REMs und Roéntgendetektoren sowie Fortschritten in den Re-
konstruktionsalgorithmen, konnte die Performance immer weiter gesteigert werden (Laloum
et al., 2014; Vonlanthen et al., 2015; Stahlhut et al., 2014; Lutter et al., 2019). Der Fokus der

Arbeiten in den letzten Jahre lag hauptséchlich auf der Automatisierung der Methode, sowie
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auf der Charakterisierung des rdumlichen Auflésungsvermégens. Tiefer gehende Charakteri-

sierungen wurden zu dem Zeitpunkt noch nicht durchgefiihrt.

Bedingt durch die physikalischen Gegebenheiten kann nur durch eine systematische Cha-
rakterisierung der REM-basierten CT, insbesondere der Rontgenquelle, Optimierungspoten-
zial aufgezeigt und umgesetzt werden. Ein entscheidender Vorteil der REM-basierten CT
gegeniiber linsenbasierten Rontgensystemen liegt in der flexiblen Gestaltung der Réntgen-
quelle, da das Target in der Experimentierkammer frei zugénglich ist. Wahrend linsenbasierte
Systeme auf eine spezifische Photonenenergie und damit auf ein festgelegtes Targetmaterial
abgestimmt sind, wird in der REM-basierten CT das gesamte Rontgenspektrum genutzt. Die-
se Flexibilitdt ermoglicht es, durch Anpassungen des Targetmaterials, der Targetgeometrie
und der Targetpositionierung die Réntgenintensitit, die rdumliche Auflésung und den Bild-
kontrast zu optimieren. Diese Moglichkeiten wurden bisher nicht systematisch untersucht und

bergen grofies Potenzial zur Verbesserung der Methode.

Erste Ansétze wurden durch einfache Simulationen der WWZ zur Bestimmung der Ein-
dringtiefe der Elektronen in CASINO durchgefiihrt. Weiter wurde gezeigt, dass sich mit Ver-
groBerung der WWZ die Anzahl emittierter Photonen, wie zu erwarten, erhoht (Gomes Perini
et al., 2017; Lutter, 2023).

4.2 Priifkorper zur Bestimmung der Bildqualitat in der Nano-CT

Es gibt zahlreiche Bildgiiteparameter, die die Performance spezifischer Aspekte eines bild-
gebenden Systems beschreiben, darunter das Signal-Rausch-Verhéltnis (SNR), das Kontrast-
Rausch-Verhaltnis, die Modulationstransferfunktion (engl. modulation transfer function) oder
der Quantenwirkungsgrad (engl. detective quantum efficiency) (Siewerdsen et al. (1998); Zab-
ler et al. (2020)).

Das SNR-Spektrum bietet gegeniiber anderen Bildgiiteparametern den Vorteil, dass Bildrau-
schen und Signalstirke (Phase und Absorption) sowie Artefakte in einer Messgrofie zusam-
menflieBen. Obwohl das SNR-Spektrum eine relative Grofle ist, eignet es sich ideal fiir den
Vergleich unterschiedlicher Systeme oder die Optimierung einer einzelnen Anlage (Ullherr,
2019).

Um das SNR-Spektrum aus den Messdaten eines Scans zu bestimmen, ist es notwendig,
die Grofle der Strukturen und Merkmale des Priifobjekts genau zu kennen. Diese Anforde-
rung lasst sich besonders gut mit einem zylindrischen Kérper umsetzen, der Kugeln bekannter
Grofle enthélt. Die zylindrische Form bietet den Vorteil, dass sich die durchstrahlbare Léinge
unabhéngig vom Durchstrahlungswinkel nicht verdndert und wiederholende Messungen ver-
gleichbar macht (Ullherr, 2019, 2021).
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Auf der Makroebene (Systeme mit einer Auflésung von einigen Hundert Mikrometern)
ist die Bestimmung der Bildgiite durch diverser Normen standardisiert. In der Radiographie
(Durchstrahlungsaufnahme) wird die Bildgiite typischerweise anhand von Priifkérpern mit
Lochern, Driahten, Kanten oder Stufen bestimmt und ist in Normen wie ASTM E2002-15
oder DIN EN ISO 19232 festgehalten. Fiir die Bewertung der Bildqualitéit einer CT (dreidi-
mensionaler Fall) wird in der Norm ein homogener Zylinder eines Materials verwendet (ASTM
E1441:2019, ASTM E1695-20).

Auf der Mikro- (Systeme mit einer Auflésung von wenigen Mikrometern) und Nanoebene
(Systeme mit einer Auflosung von unter 100 nm) sind dahingegen keine Standards definiert.
Es werden vor allem Priifkérper mit Linienpaaren oder der in den 1930er Jahren von der
heutigen Siemens AG entwickelte Siemensstern eingesetzt, um die zweidimensionale raumli-
che Auflésung zu bestimmen. Diese werden durch Atzen hergestellt und weisen eine definierte
Strukturgréfie im zu erwartenden Auflésungsbereich auf. Aufgrund dieser Tatsache basiert die
Bildqualitdt von Mikro-CTs und Nano-CTs meist nur auf der erreichbaren zweidimensionalen
rdumlichen Auflésung, obwohl gerade in diesem Skalenbereich Effekte, wie Positionierunge-

nauigkeiten oder Drift, groflen Einfluss auf das Messergebnis haben.

Der Mangel an Priifkérpern motiviert daher zu einer neuen Entwicklung, die es ermdglicht,
die dreidimensionale Bildqualitdt von Nano-CTs zu bestimmen und zu vergleichen.

Von Zabler et al. (2020) wurden Priifkérper mit makroskopischen Kugeln, zur Bestimmung
der Bildqualitédt in der Mikro-CT hergestellt. Fiir die Nano-CT existieren jedoch bisher keine
kommerziell erhéltliche kugelbasierte Priifkérper, die fiir die Bestimmung des SNR-Spektrums
geeignet sind. Diese Liicke stellt eine Herausforderung dar, die im Rahmen dieser Arbeit

geschlossen werden soll.
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5 Das XRM-II nano-CT

5.1 Systemcharakterisierung

Der Vorgang der Rontgenstrahlerzeugung ist in der REM-basierten CT ein komplexer Prozess,
welcher in dieser Arbeit im Detail untersucht wird, um das Verhalten und dessen Einfluss
auf die Rontgenbildgebung genauer zu verstehen. Abbildung 5.1 zeigt schematisch die fiir
die Strahlerzeugung und Bildgebung relevanten Parameter und wie diese gemessen werden
koénnen.

Die Elektronenstrahleigenschaften werden durch die gewahlte Beschleunigungsspannung
und die Auswahl der Elektronenblende bestimmt, wobei der Strahlstrom durch einen einge-
bauten Faraday-Cup (FC) gemessen werden kann. Informationen iiber den Strahldurchmesser
bzw. die Elektronendichte und somit die Anzahl an Elektronen pro Flache, die die Rontgen-
intensitat bestimmt, sind nicht bekannt. Nach dem Verlassen der Elektronensiule interagiert
der Primérelektronenstrahl mit dem Targetmaterial und es kommt zur Emission von Réntgen-
strahlung, wovon ein kleiner kegelfsrmiger Bereich mit einem Offnungswinkel von ca. 3° zur
Bildgebung genutzt wird. Der wesentlich gréfiere Anteil, der tiber einen Raumwinkel von 360°
emittierten Rontgenquanten, kann wiederum zu Wechselwirkungen mit dem Probenhalter
und der Kammer fithren, welche sekundére Strahlung bzw. Roéntgenstreustrahlung hervor-
rufen. Infolge der Interaktion der Primérelektronen und des Targetmaterials wird ein Teil
der Elektronen absorbiert und kann als Targetstrom gemessen werden, und ein anderer Teil
wird transmittiert, zuriickgestreut oder verfehlt das Target. Die gestreuten Elektronen kénnen
wiederum Rontgenstrahlung erzeugen, die als Streustrahlung die Bildgebung beeinflussen.

Da der Rontgendetektor nicht hochvakuumtauglich ist, muss dieser aulerhalb der Vakuum-
kammer platziert werden, sodass ein schwach absorbierendes Fenster aus Beryllium notwendig
ist, um das Vakuum vom Umgebungsdruck zu separieren. Die Rontgenquanten, die zur Bild-
gebung beitragen, werden daher sowohl durch das Be-Fenster, als auch durch die danach zu
passierende Luft geschwécht, bevor sie vom Rontgendetektor erfasst werden. Somit unter-
scheidet sich das emittierte und detektierte Rontgenspektrum hinsichtlich Energieverteilung

und Intensitit wesentlich.

Zur einfacheren Betrachtung kann die Roéntgenquelle in drei Komponenten und deren

Einflussparameter zerlegt werden:

o Elektronenstrahl: Elektronenenergie, Elektronenstrahlstrom, Elektronenstrahldurchmes-

ser

o Targetmaterial: Warmeleitfahigkeit, Schmelztemperatur, Eindringtiefe der Elektronen
und Geometrie der Wechselwirkungszone, Réntgenbrennfleckgrofie, Elektronenriickstreu-

koeffizient, emittiertes Rontgenspektrum (Energie und Intensitét)

o Targetgeometrie: Warmeabfuhr, Geometrie der Wechselwirkungszone, Réntgenbrenn-

fleckgrofe, Elektronentransmission
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Abb. 5.1: Schematische Darstellung der Réntgenquelle und des Strahlengangs in der REM-basierten Nano-CT:
Gezeigt ist die Wechselwirkung von Elektronen und Target sowie die gestreuten Elektronen und emittierte
Rontgenstrahlung. Des Weiteren sind die Messsignale und die dazugehoérigen Detektionssysteme dargestellt.

Teilweise konnen die Einflussfaktoren dieser Prozesse, wie mit Hilfe des erwahnten Faraday-
Cups, direkt gemessen werden. Andere Einflussfaktoren miissen experimentell z.B. mit Hilfe
des PCXD und des EDX-Detektors bestimmt werden und wieder andere kénnen nur anhand
der zuvor gewonnenen Daten mittels Simulation ermittelt werden. Nach diesem Vorbild wer-
den in Kapitel 5.1.1 die Parameter des Elektronenstrahls diskutiert und dessen Eigenschaften
ermittelt. Anhand dieser Basis folgt in Kapitel 5.1.2 und 5.1.3, die Auswirkung von Target-
geometrie und -material auf die Rontgenbildgebung. In Kapitel 5.1.4 und 5.1.5 werden die
Photonentrajektorien genauer betrachtet. Zum einen wird die Richtcharakteristik der Pho-
tonen untersucht und zum anderen der Einfluss des Strahlengangs auf die Rontgenquanten
analysiert. In Kapitel 5.1.6 wird das Verhalten des Detektors kurz erlautert und Kapitel 5.1.7
befasst sich mit dem Einfluss von Rontgenstreustrahlung auf die Bildgebung. Abschlieflend
wird in Kapitel 5.1.8 der Drift des Gesamtsystems und dessen Einfluss auf die Versuchsdurch-

fihrung betrachtet.
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Die in diesem Kapitel 5.1 beschriebenen Untersuchungen zur Systemcharakterisierung bil-
den das Fundament der Arbeit und ermdoglichen es Parameter- und Hardwareoptimierungen
abzuleiten. Gleichzeitig eroffnet der neu gewonnene Kenntnisstand die gezielte Entwicklung
unterschiedlicher Targets, deren Auswirkungen auf die Bildqualitét der Réntgenbildgebung in
Kapitel 5.2 untersucht werden. Die Hardware- und Parameteroptimierungen, sowie die Eigen-
schaften der entwickelten Targets, sind in Kapitel 5.3 zusammengefasst. Teile der Ergebnisse

aus Kapitel 5 wurden bereits in Fell et al. (2023¢) publiziert.

5.1.1 Elektronenstrahl

Die Charakterisierung des Elektronenstrahls ist die Grundlage, um den Prozess der Ront-
genstrahlentstehung in der REM-basierten Nano-CT zu quantifizieren und optimieren. Die
Eigenschaften des Elektronenstrahls kénnen durch folgende Parameter beeinflusst und be-

schrieben werden:

¢ Optische Blenden

o Elektronenstrom

e Beschleunigungsspannung

o Arbeitsabstand

o Elektronenstrahldurchmesser
o Elektronendichte

o Operator/in

Wie in Tabelle 1 aufgelistet, kann bei den Objektivblenden (engl. objective lens aperture
(OLAP)) der Elektronenquelle zwischen vier Blendendurchmessern von 30 pm bis 110 pm
(Arbeitsblenden), sowie einer Justageblende von 1000 pm gewdhlt werden, welche direkten
Einfluss auf den Strahlstrom haben, da der Durchmesser des Elektronenstrahls rdumlich be-
schrankt wird. Zusétzlich befindet sich im JEOL 7900F der sogenannte Noise Canceller (NC),
welcher manuell aus dem Strahlengang herausgefahren werden kann. Diese Blende mit einem
Durchmesser von ca. 2 mm befindet sich unterhalb des Elektronenemitters und eliminiert

achsferne Elektronen und reduziert damit die Streuung in der Elektronenséaule.

Der Strom des Elektronenstrahls kann neben der Wahl der Blenden stufenweise zwischen
Werten von 1-18 elektronisch reguliert und der resultierende Strahlstrom (PC) iiber den in
der Elektronensédule eingebauten FC direkt gemessen werden. Zur Messung des Strahlstroms
ist ein FC notwendig, sodass auch riickgestreute Elektronen (je nach Setup mehr als 50 %)
detektiert werden kénnen. Dieser sitzt unterhalb der Objektivlinsen und erméoglicht es somit
den Einfluss der Blenden, der Stromstufen (1-18) und der Beschleunigungsspannung auf den
Strahlstrom zu messen. Der resultierende Strahlstrom in Abhéngigkeit der Stromstufen ist in

Abbildung 5.2 (a) fiir alle Blendendurchmesser gezeigt. Um zu bestétigen, dass der gemessene
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Tabelle 1: Durchmesser der Blenden im XRM-II

Blende/OLAP  Durchmesser [pm]

Noise Canceller 2000
0 (Justageblende) 1000
1 110
2 70
3 50
4 30

Strahlstrom direkt unterhalb der Objektivlinse auch dem in der Kammer auftreffendem Strom
entspricht, wird zusétzlich der absorbierte Strom (AC) auf dem Probenteller gemessen. Dazu
wird der Elektronenstrahl mit einer Energie von 30 keV in einen FC mit einer Offnung von
50 pm fokussiert.

Durch Anheben der Stromstufen und durch Vergréfiern der Blendendurchmesser nimmt
der Strahlstrom zu. Wie zu erwarten entspricht bei Verwendung der unterschiedlichen Arbeits-
blenden der in der Sdule gemessene Strahlstrom dem Strahlstrom, welcher auf dem Proben-
teller gemessen wird. Fiir die Justageblende (OLAPO) gilt dies nicht, weshalb in Abbildung
5.2 (a) sowohl die PC als auch AC-

Werte aufgetragen sind. Hier liegt eine deutliche Diskrepanz bei mittleren Stromstufen vor.
Es ist naheliegend, dass bei dieser Blende deutlich mehr achsferne Elektronen den Strahlen-
gang passieren und deren Energie vergleichsweise stark von der gewahlten Beschleunigungs-
spannung abweicht. Dadurch werden die Elektronen von den Linsen unterschiedlich stark
abgelenkt und es kommt zu Streueffekten. Des Weiteren sind vermutlich die an den Linsen
angelegten Fokussierstrome nicht hinreichend genau fiir die Justageblende (OLAPO) bzw. die
hohen Strahlstrome hinterlegt. Hier ist zu erwédhnen, dass das auf Hochauflésung optimierte
REM mit der Entfernung des NC auflerhalb iiblicher Betriebsparameter genutzt wird. Den NC
bei Verwendung von OLAP1-4 zu entfernen hat keine Auswirkungen auf den Sondenstrom,
da der Strahl durch die Blenden beschrankt wird. In den abgebildeten Kurven ist auflerdem
sichtbar, dass die Verwendung von OLAP2-4 nicht zielfiihrend ist, da der resultierende Son-
denstrom deutlich unter 100 nA liegt und somit einen sehr niedrigen Photonenfluss und extrem
lange Messzeiten zur Folge héitte. Interessant fiir die Rontgenbildgebung ist die Verwendung
von OLAP1, bei der ein maximaler Strom von ca. 330 nA erreicht werden kann, sowie die
Verwendung von OLAPO. Befindet sich der NC im Strahlengang, wird damit ein maximaler

Strom von ca. 410 nA und ohne NC ein maximaler Strom von etwas mehr als 1 pA erreicht.

Die Beschleunigungsspannung des Elektronenmikroskops kann durch die Operatorin bzw.
den Operator zwischen 5keV und 30kV gewéhlt werden und resultiert in einer nahezu mo-
noenergetischen Energieverteilung der Elektronen entsprechend der gewéhlten Beschleuni-
gungsspannung. Der Einfluss der Beschleunigungsspannung auf den maximalen Strahlstrom

wird in Abbildung 5.2 (b) gezeigt und stellt einen linearen Verlauf dar. Fir den Strom wur-
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Abb. 5.2: (a) In der Elektronenséule gemessener Sondenstrom (PC) und in der Kammer gemessener
absorbierter Strom (AC) in Abhéngigkeit der einstellbaren Stromstufen (1-18) bei 30 kV und WD10. Fiir
OLAP1-4 (abgekiirzt als A1-4) entspricht der Sondenstrom dem absorbierten Strom. Abweichungen gibt es
bei OLAPO (abgekiirzt als A0). (b) In der Elektronensiule gemessener Sondenstrom in Abhéngigkeit der
Beschleunigungsspannung fiir alle Blenden bei maximalem Elektronenstrom (PC18) (Fell et al., 2023c).

de dabei die Stufe 18 gewahlt, da ein maximaler Strom auch die gréfftmogliche Anzahl an
emittierten Réntgenquanten bedeutet und daher fir die CT die naheliegende Wahl darstellt.
Wie im Diagramm zu sehen, fiihrt eine Erhohung der Beschleunigungsspannung gleichzeitig
zur Erhohung des Strahlstroms, wobei dessen Niveau und Steigung mit groflerem Blenden-
durchmesser steigt. Dies ist ein zusétzliches Argument, eine Beschleunigungsspannung von 30
kV fir die Rontgenbildgebung zu wahlen. Dadurch stehen nicht nur die maximale Anregungs-
energie zur Emission von Réntgenquanten und somit eine hohe Réntgenenergie zur Verfiigung,
sondern gleichzeitig auch ein erhéhter Elektronenstrahlstrom und damit eine erhéhte Ront-

genintensitat.

Ausschlaggebend fiir die Intensitit der emittierten Rontgenquanten pro Volumeneinheit
ist die Elektronendichte, die die Anzahl an Elektronen, welche pro Flacheneinheit auf das
Target treffen, beschreibt. Dies ist besonders relevant, wenn die Targetgeometrie kleiner als
der Elektronenstrahldurchmesser ist. Somit ist neben der Kenntnis des Elektronenstroms,
welcher direkt messbar ist, die quantitative Bestimmung des Elektronenstrahldurchmessers
notwendig.

Da die Elektronenquelle ein Flichenstrahler und keine ideal punktformige Quelle ist,
kommt es zwangsldufig zur Divergenz des Strahls. Auflerdem wird die Divergenz durch die
elektromagnetischen Wechselwirkungen zwischen den Teilchen des Teilchenstrahls verstéarkt.
Daher wird sich mit zunehmendem Arbeitsabstand der Elektronenstrahldurchmesser vergro-
Bern.

Von Zhao et al. (2016) wurden einige Varianten zur direkten Messung des Strahldurchmes-
sers verdffentlicht, bei dem der Elektronenstrahl linienférmig iiber die Kante eines Objekts

rastert, welches sich iiber einem FC befindet. Mit einem Oszilloskop erhalt man als Messsignal
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den absorbierten Strom des FC iiber die Zeit. Mit Hilfe des zuriickgelegten Weges kann so
auf den Strahldurchmesser zuriickgerechnet werden. Als reproduzierbarste Methode hat sich
das Rastern iiber eine moglichst scharfe Kante des Objekts erwiesen. Um die Methode an das
vorhandene Messequipement anzupassen, wird das Setup, wie in Abbildung 5.3, eingerichtet.

Dazu wird eine Wolframspitze auf einem Probentisch aus Messing platziert, welcher mit
einem Amperemeter verbunden ist. Wird nun der Elektronenstrahl punktférmig fokussiert
(Spot Mode), so kann dieser iiber die Ablenkspulen pixelweise tiber eine feste Breite der

Nadel b, verfahren werden und der absorbierte Strom am Amperemeter abgelesen werden.

Draufsicht eines Kegelstumpfs

(Nadeltarget)
Elektronenstrahl ; Strukturbreite b, 1
O ) (]
-
Strahldurch-
messer d,
Iabs A
—
<« > Vx

Strecke der Messsignaldnderung Ax

Abb. 5.3: Schematische Darstellung zur Messung des Elektronenstrahldurchmessers: Sobald der
Elektronenstrahl das Objekt trifft, &ndert sich das Messsignal. Durch Subtraktion der Strecke innerhalb der
sich das Messsignal dndert und der Strukturbreite des Objekts, kann der Strahldurchmesser bestimmt werden
(Fell et al., 2023c).

Befindet sich der Strahl neben dem Objekt, so wird der absorbierte Strom auf dem Pro-
benteller gemessen. Trifft ein Teil des Elektronenstrahls auf die Wolframspitze, so wird auf-
grund des wesentlich héheren BSC eine Verédnderung des Messsignals hervorgerufen und der
gemessene Strom auf dem Probenteller verringert sich. Dieser féllt entsprechend des Elek-
tronenstrahldurchmessers stark ab und sinkt danach weiterhin leicht, bis der Strahl in der
Symmetrieachse der Nadel steht. Der leichte Abfall des Messsignals ist auf die Verringerung
der transmittierten Elektronen zuriickzufithren. Aufgrund der runden Spitzengeometrie ist
in der Symmetrieachse der Anteil an transmittierter Strahlung am geringsten und nimmt in
Richtung Rand der Nadel zu, was wieder zu einem leichten Anstieg des Messsignals fiihrt.

Da zur Auswertung nur die Strecke von Interesse ist, in der es zu einer Signaldnderung A,
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kommt, ist diese Methode objektunabhangig. Der Strahldurchmesser d, lédsst sich dann wie

folgt berechnen:
de = Az — b, (23)

Dabei ist zu berticksichtigen, dass bei der Berechnung des Strahldurchmessers das Strahlprofil,
also die erwartete Gauf3-Verteilung, unberiicksichtigt bleibt. Das Ergebnis reprasentiert daher
den maximalen Strahldurchmesser, obwohl Elektronen aus den Randbereichen des Profils
kaum zur Rontgenbildgebung beitragen.

Bei den Messungen ist besonders darauf zu achten, mechanische und thermische Schwin-
gungen sowie Drift so gering wie moglich zu halten. Gleichzeitig muss der Elektronenstrahl
prézise fokussiert und der Astigmatismus minimiert werden. Dennoch verursachen genau diese
Faktoren Unsicherheiten und Streuungen in den Messungen, reflektieren dabei jedoch auch
die realen Bedingungen des Messbetriebs mit unterschiedlichen Operatorinnen und Operato-
ren. Weitere Einzelheiten zum Vorgehen sind in der Arbeit von Wetzler (2021) ausfiihrlich

beschrieben.

Zunéchst ist in Abbildung 5.4 (a) die Abhéngigkeit des Strahldurchmessers von der Elek-
tronenergie gezeigt. Es gilt zu beachten, dass die dazu notwendigen Messungen im Vergleich
zu iblichen REM Untersuchungen bei sehr hohen Arbeitsstromen (PC18, OLAP 1, WD18)
durchgefithrt wurden. Der Elektronenstrahldurchmesser nimmt mit steigender Energie von ca.
1500 nm bei 20kV auf 1000 nm bei 30kV ab. Bei niedrigen Energien kommt es zur erhéhten
Streuung aufgrund der steigenden Wahrscheinlichkeit der Elektron-Elektron Wechselwirkung.

Wie zu erwarten, steigt mit groflerem Blendendurchmesser der Elektronenstrahldurch-
messer an. Quantitativ vergréflert sich dieser von 150 nm bei einem Blendendurchmesser von
30pm (OLAP4) auf 900 nm bei einem Blendendurchmesser von 110 pm (OLAP1) bzw. 1100
nm bei einem Blendendurchmesser von 1000 pm (OLAPO) (Abbildung 5.4 (b) gemessen bei
PC18, WD18 und 30kV).

Die Messung des Strahldurchmessers in Abhéngigkeit des Arbeitsabstandes zeigt einen An-
stieg mit groferer Distanz zur Elektronenséule aufgrund der Strahldivergenz (siehe Abbildung
5.5). Wegen der geometrischen Einschrankungen des Setups zur Messung des Strahlstroms und
zur Vermeidung einer Kollision mit der Elektronenséule ist der Arbeitsabstand auf minimal
6 mm begrenzt. Fiir OLAP0O NCin und OLAP1 (Abbildung 5.5 (a)) ergibt sich ein minimaler
Strahldurchmesser von ca. 400 nm, der fiir OLAP1 auf ca. 1000 nm und OLAPO auf ca. 1500
nm ansteigt. Wird der NC bei OLAPO entfernt (Abbildung 5.5 (b)), gibt es einen starken
Anstieg des Elektronenstrahldurchmessers um ca. 2 pm von 2,5 pm bei einem Arbeitsabstand
von 9 mm auf ca. 4,5 nm bei einem Arbeitsabstand von 22 mm.

Basierend auf den gewonnenen Erkenntnissen sollte der Arbeitsabstand so gering wie mog-
lich gewéhlt werden, um die maximale Elektronendichte zu erreichen. Auflerdem hat die Wahl
eines geringen Arbeitsabstandes keine negativen Auswirkungen auf die Réntgenbildgebung.
Wird der Arbeitsabstand zum Target von 18 mm verringert, so muss auch die Lage des PCXD

angepasst werden, sodass die optische Achse der Rontgenbildgebung auf einer Ebene liegt. Der
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Abb. 5.4: (a) Elektronenstrahldurchmesser in Abhéngigkeit der Elektronenenergie: Mit sinkender Energie
steigt der Durchmesser an, da die Elektron-Elektron Wechselwirkung zunimmt und somit auch die Streuung.
(b) Elektronenstrahldurchmesser in Abhéngigkeit der Blenden: Ein grolerer Blendendurchmesser fiithrt zu
einem grofleren Strahldurchmesser

minimal erreichbare Arbeitsabstand liegt baulich bedingt bei ca. 13 mm, da es ansonsten Ab-
schattungen durch den Flansch des Be-Fensters gibt. Bei WD13 ergibt sich ein interpolierter
Strahldurchmesser von ca. 600 nm (PC18, OLAP1, 30 kV). Dieser wird fiir die folgenden

Simulationen als Input gewéhlt.
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Abb. 5.5: Elektronenstrahldurchmesser in Abhéngigkeit des Arbeitsabstandes fiir (a) OLAP1 (Al) und
OLAPO (A0) NCin und (b) OLAPO NCout. Bei grofierem Blendendurchmesser und ohne NC steigt der
Strahldurchmesser. Ebenso mit zunehmendem Arbeitsabstand (Fell et al., 2023c).

Die maximale Rontgenintensitit wird durch einen maximalen Elektronenstrom (PC18)
unter Verwendung von einer Beschleunigungsspannung von 30 kV, OLAPO und der Entfer-
nung des NC aus dem Strahlengang mit ca. 1 pA erzielt. Gleichzeitig fithrt dies aber zu einem
relativ groflen Elektronenstrahldurchmesser von mehr als 2 pm, welcher je nach verwendeter
Targetgeometrie die rdumliche Auflésung der Rontgenbildgebung deutlich verschlechtert. Da-

her kann es durchaus sinnvoll sein den Elektronenstrahldurchmesser mit Hilfe der Blenden zu
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verringern und somit einen Anstieg der Messzeit in Kauf zu nehmen. Die Beschleunigungsspan-
nung bzw. die daraus resultierende Elektronenenergie sollte in Bezug auf den Elektronenstahl
auf 30 kV eingestellt sein. Dies verringert zum einen den Strahldurchmesser und erhoht zum

anderen den Strahlstrom. Gleichzeitig wird die Anregungsenergie zur Rontgenemission erhoht.

Der Vollstéandigkeit halber ist auch die Operatorin bzw. der Operator als Einflussfaktor
zu nennen, da dieser mafigeblich die Elektronstrahlgeometrie und den Elektronenstrahlfokus
durch manuelle Einstellung beeinflusst. Beide Faktoren kénnen zu einer Elektronenstrahlver-
breiterung fithren, wodurch der Réntgenbrennfleck vergréiert und schlussendlich die rdumliche
Auflésung der Rontgenbildgebung verringert wird. Die aus diesem und den folgenden Kapiteln

gewonnenen optimierten Parameter sind in Kapitel 5.3.1 zusammengefasst.

In Abhéingigkeit der Targetgeometrie und des Targetmaterials wirken sich die genannten
Elektronenstrahleigenschaften unterschiedlich auf die Rontgenbildgebung aus. Dieser Aspekt
wird in den folgenden Kapiteln genau untersucht, sodass die optimierten REM-Parameter
(30kV, PC 18, OLAP1, OLAPO (NCout), WD13) in direkten Zusammenhang mit der Ront-

genbildgebung gebracht werden kénnen.

5.1.2 Targetgeometrie

Wie zuvor beschrieben, wirkt sich auch die Targetgeometrie entscheidend auf die Réntgen-
bildgebung aus. Daher wird zwischen drei Targetgeometrien, wie sie in Abbildung 5.6 schema-
tisch dargestellt sind, unterschieden. In Gelb ist der einfallende Elektronenstrahl abgebildet,
in Griin die Trajektorien innerhalb des Objekts und in Schwarz die Trajektorien auflerhalb
des Objekts.

o Bulktarget: Dies beschreibt ein Réntgentarget, dessen rdumliche Ausbreitung gréfer als
die zu erwartende Wechselwirkungszone (WWZ) zwischen Elektron und Target ist. Der
Anteil der transmittierten Elektronen ist dementsprechend gleich null. Die Ausdehnung
der WWZ liegt je nach Targetmaterial zwischen 1 - 10 pm. Fiir die experimentelle

Umsetzung wird typischerweise eine Targetdicke von 500 pm bis 2 mm gewahlt.

« Folientarget: Dies beschreibt ein Rontgentarget, welches in einer Raumrichtung die Gro-
Be der zu erwartenden WWZ unterschreitet. Die Schichtdicke liegt dabei meist unter

2 pum.

o Nadeltarget: Dies beschreibt ein Rontgentarget in Form einer Nadel bzw. eines Kegels,
welches in zwei Raumrichtungen die Grofle der zu erwartenden WWZ unterschreitet.

Der Durchmesser der Nadelspitze liegt typischerweise unter 1 pum.

Bei Verwendung eines Bulktargets dringen Elektronen so weit in das Material hinein, bis
sie ihre Energie vollstéindig abgegeben haben und ihre maximale Eindringtiefe erreichen. Die
Grofle der WWZ kann als Naherung des Rontgenbrennflecks angesehen werden und bestimmt

daher die rdumliche Auflésung der Rontgenbildgebung.
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Abb. 5.6: Die mit DTSA simulierte WWZ von (a) Bulktarget unter 45° (Seitenansicht), (b) Folientarget unter
45° (Seitenansicht) und (c) Nadeltarget (Frontansicht). Die Grenzflichen des Targets sind in Rot und die
Trajektorien der Elektronen innerhalb des Targets in Griin dargestellt. Die reflektierten bzw. transmittierten
Elektronen sind in Schwarz sichtbar (Fell et al., 2023c).
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Bei Folien- und Nadeltarget wird die GroBle der WWZ durch die Gréfle des Targets geo-
metrisch limitiert und der Rontgenbrennfleck féllt geringer aus. Als Konsequenz verbessert
sich die rdumliche Auflésung, aber gleichzeitig wird nur ein Teil der Elektronenenergie zur
Tonisation und somit zur Anregung von Rontgenstrahlung genutzt, wodurch sich die Roént-

genintensitat verringert.

5.1.3 Targetmaterial

Die Wahl potentieller Targetmaterialien wurde auf der Basis von Materialdatenbanken an-
hand der Eigenschaften Schmelzpunkt und charakteristische Rontgenenergie getroffen. Ein
moglichst hoher Schmelzpunkt und eine gute Warmeleitfihigkeit des Targetmaterials sind
aufgrund der hohen Leistungsdichte des Elektronenstrahls und dem damit verbundenen Ener-
gieeintrag fiir eine gute thermische Stabilitdt des Targets notwendig. Je kleiner das Target-
volumen gewéhlt wird, desto bedeutender wird die Rolle dieser Eigenschaften, da die Wérme
aufgrund der immer kleiner ausfallenden Wéarmebriicke weniger gut abtransportiert werden
kann (Widder, 1976). Daneben ist die Energieverteilung der charakteristischen Rontgenlinien
essentiell fiir ein geeignetes Targetmaterial, da diese den Kontrast der Rontgenbildgebung be-
stimmt. Auflerdem kann die Intensitdt der charakteristischen Réntgenstrahlung grofien Ein-
fluss auf die Gesamtintensitit der emittierten Rontgenstrahlung nehmen und dadurch den

Photonenfluss deutlich erhohen.

Nimmt man das Periodensystem der Elemente zur Hand beginnt der Bereich potentieller
Targetmaterialien bei Elementen, deren charakteristische Rontgenenergie iiber dem Energie-
schwellenwert des PCXD von 5 keV liegt. Chrom mit der Ordnungszahl 24 weist mit einer
K,-Strahlung von ca. 5,4 keV eine charakteristische Rontgenenergie auf (siehe Tabelle 2),
die knapp oberhalb des Schwellenwerts liegt und stellt somit das erste potentielle Targetma-

terial im Periodensystem dar. Mit seinem niederenergetischen Rontgenspektrum ist Chrom
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besonders geeignet, um schwach absorbierende Materialien zu kontrastieren, da die Rontgen-
strahlung gegeniiber einem hochenergetischen Spektrum hinreichend stark geschwécht wird.

Auch die Elemente Mangan, Eisen, Cobalt, Nickel, Kupfer und Zink eignen sich als Target-
material, wobei hier die Wahl auf Fe und Cu fillt, deren Schmelzpunkte hinreichend hoch sind
und eine charakteristische K,-Strahlung von ca. 6,4keV und 8keV aufweisen. Die folgenden
Materialien mit einer Ordnungszahl von 31 - 37 kommen nicht als Targetmaterialien in Frage,
da deren Schmelzpunkt nahe bei Raumtemperatur liegt und daher dem hohen Energieeintrag
des Elektronenstrahls nicht standhalten wiirden.

Interessant sind die Elemente Strontium, Yttrium, Zirkon, Niob und Molybdén, da deren
Schmelzpunkte bei ca. 800 °C bis 2600 °C und die charakteristische Rontgenenergie zwischen
14 keV und 17,5 keV (K,-Strahlung) liegen. Diese Elemente stehen als Target mit hochenerge-
tischem Rontgenspektrum und damit zur Untersuchung stark absorbierender Materialien oder
grofler Objekte zur Verfiigung. Aus dieser Gruppe an Elementen fallt die Wahl auf Yttrium
mit einer Schmelztemperatur von ca. 1500 °C, um eine ausreichende thermische Stabilitét zu
erreichen und auf Molybdén, um somit zwei Elemente mit unterschiedlicher charakteristische
Rontgenenergie von ca. 15 keV und 17,5 keV vorliegen zu haben.

Die Elemente mit einer Ordnungszahl von 43 - 57 weisen eine K,-Strahlung von mehr als
18 keV und und eine L,-Strahlung von weniger als 5 keV auf. Aufgrund des Uberspannungsver-
héltnisses (siehe Kapitel 2.2.1) kénnen diese Elemente mit einem 30 keV Elektron nur schwach
zur Emission von Rontgenstrahlung angeregt werden, wodurch ein enormer Intensitéstverlust
in Kauf genommen werden muss, da praktisch nur Bremsstrahlung zum Roéntgenspektrum
beitréagt. Aus diesem Grund sind die genannten Elemente als Target fiir das XRM-II nicht
geeignet.

Als potentielle Elemente kommen nur noch Hafnium, Tantal, Wolfram, Rhenium, Osmium,
Iridium, Platin und Gold in Frage. Alle weiteren Elemente mit einer héheren Ordnungszahl
(> 79) sind aufgrund ihres Schmelzpunktes oder aufgrund von Radioaktivitét ausgeschlossen.
Von den zuletzt genannten Elementen fillt die Wahl auf Wolfram aufgrund des besonders ho-
hen Schmelzpunktes von ca. 3500 °C und auf Platin mit einer relativ hohen charakteristischen
Rontgenenergie von 9,4 keV (L,-Strahlung). Zusammenfassend sind die potentiellen Target-
materialien Chrom (Cr), Eisen (Fe), Kupfer (Cu), Yttrium (Y), Molybdén (Mo), Wolfram
(W) und Platin (Pt) in Tabelle 2 mit ihrem Schmelzpunkt und der relevanten charakteris-
tischen Rontgenenergie aufgelistet. Hierbei ist zu erwédhnen, dass Materialien mit geringem

Schmelzpunkt nur als Bulk- oder Folientargets geeignet sind.

Mit den ausgewahlten Materialien stehen Targets mit charakteristischen Rontgenenergien
zwischen ca. 5,5keV und 17,5keV zur Verfiigung. Betrachtet man nun die mit DTSA simu-
lierten Rontgenspektren der ausgewdhlten Targetmaterialien in Abbildung 5.7, so wird die
genaue Energie- und Intensitatsverteilung sichtbar.

Deutlich sind die immensen Intensititsunterschiede, die auf das Uberspannungsverhéltnis
bzw. die Kombination von Anregungsenergie und charakteristische Rontgenenergie zuriick-

zufithren. Mit einer Primérenergie von 30keV stehen viele Elektronen auch nach mehreren
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Tabelle 2: Auswahl relevanter Targetmaterialien fir die REM-basierte Nano-CT sowie deren Eigenschaften
Schmelzpunkt (Weast et al., 1984) und charakteristische Rontgenenergie (Intensitdtsmaximum zwischen 5 -
30 keV). Daneben ist der Anteil der charakteristischen Rontgenstrahlung am Gesamtspektrum sowie die
normierte emittierte Rontgenintensitit fiir den Energiebereich zwischen 5 - 30 keV angegeben (Fell et al.,
2023c).

Charakteristische  Anteil char. Normierte emit-
Schmelz-

Material o Rontgen- Photonen am  tierte Rontgen-
punkt [°C] energie [keV] Spektrum [%] intensitat
Cr 1857 K,=54 79 1,00
Fe 1538 K,=64 73 0,87
Cu 1083 K, =280 62 0,70
Y 1523 K, =149 18 0,40
Mo 2617 K,=174 9 0,37
W 3410 Ly, = 8,34 35 0,78
Pt 1772 Ly, =94 31 0,73

Wechselwirkungen zur Verfiigung, um niederenergetische charakteristische Rontgenstrahlung
anzuregen. Fiir hoherenergetische Rontgenstrahlung sinkt die Anregungswahrscheinlichkeit

und die charakteristische Rontgenintensitat fallt deutlich geringer aus.

In Tabelle 2 sind die emittierten Rontgenintensitédten der verschiedenen Targetmaterialien
im Energiebereich von 5 - 30 keV auf die Intensitdt von Cr normiert, wobei sich quantitative
Unterschiede von mehr als 60 % ergeben. Die Intensitdtsunterschiede sind auch im Anteil
der charakteristischen Rontgenstrahlung (Tabelle 2) am Gesamtspektrum ersichtlich. Fiir Cr
liegt bspw. der Anteil der charakteristischen Rontgenstrahlung am Gesamtspektrum bei knapp
80 % und fiir Mo bei knapp 10 %.

Crly | ]
Fe I,
Cul,
—YI,
Mo I,
W,
Pt I,

4x10* 1

w
X
(=}
S

L

Intensitit [counts]

15 20 25 30
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Abb. 5.7: Emittierte Rontgenspektren der Targetmaterialien Cr, Fe , Cu, Y, Mo, W, und Pt (Fell et al.,
2023c).



5 XRM-II: Systemcharakterisierung und -optimierung Seite 49

Als weiterer Einflussfaktor auf die Rontgenbildgebung ist die Ordnungszahl zu erwéh-
nen. Je hoher die Ordnungszahl desto geringer die Eindringtiefe der Elektronen und desto
mehr Wechselwirkungen pro Weglénge finden statt (siche Abbildung 2.3). Dadurch erzielen
Targetmaterialien mit hoher Ordnungszahl eine hohere rdumliche Auflésung, so lange das
Wechselwirkungsvolumen nicht eingeschrankt wird. Auflerdem entsteht mehr Rontgenstrah-

lung pro Targetvolumen, was besonders im Falle des Nadeltargets relevant ist.

Neben der emittierten Rontgenstrahlung ist die detektierte Rontgenstrahlung ausschlag-
gebend fiir die Rontgenbildgebung. Daher wird im néchsten Kapitel der Einfluss des Strah-
lengangs des XRM-II auf die Rontgenstrahlung untersucht.

5.1.4 Strahlengang der Photonen

Aufgrund des Setups des XRM-II wird die emittierte Rontgenstrahlung durch mehrere Fak-
toren geschwacht. Da der Detektor auflerhalb der Vakuumkammer liegt, miissen die Rontgen-
quanten zunéchst ein 250 pm dickes Be-Fenster durchdringen und nach Verlassen des Vakuums
ca. 23,6 cm Luft passieren. Bevor sie vom PCXD-Detektor erfasst werden, miissen sie zuséatzlich
ein 50 pm Kapton-Fenster sowie eine 90 nm Pt-Schicht auf dem Sensormaterial durchdringen.

Die energieabhéangige Hohe der Transmission der Einzelkomponenten kann mit Hilfe des
lambert-beerschen Gesetzes berechnet werden und ergibt zusammen mit der Absorptionseffi-
zienz des Detektors die Detektionseflizienz. Die Sensorschicht des verwendeten Rontgendetek-
tors ist aus 1000 pm CdTe aufgebaut, die im gesamten Detektionsbereich von 0 - 30 keV eine
Absorption von tiber 99,95 % aufweist. Daher kann die Absorption des Sensormaterials bei der
Berechnung der Detektionseffizienz vernachlassigt werden. Fiir die Materialeigenschaften der
anderen Komponenten wird das Tool XCOM vom National Institute of Standards and Tech-
nology verwendet (Berger et al., 1999). Die Luft ist dabei als Verbindung mit 78 % Stickstoff,
21 % O und 1 % Argon definiert. Kapton ist als chemische Verbindung mit der Strukturformel
Ca9H19N2Os definiert.

Wie in Abbildung 5.8 sichtbar, wird die Transmission mafigeblich durch die Absorption
in Luft und nur kaum vom Be- und Kapton-Fenster oder der Pt-Beschichtung beeinflusst.
Betrachtet man Energien knapp iiber dem Schwellenwert des PCXD von 5 keV, so liegt die
Transmission bei nur 18 %. Mit hoherer Energie steigt die Transmission an und erreicht bei
10 keV knapp 80 % und bei 15 keV 90 %.

Verrechnet man das emittierte Rontgenspektrum aus Abbildung 5.9 (a) mit der Detek-
tionseffizienz, so erhilt man das detektierte Rontgenspektrum in Abbildung 5.9 (b). All die
Photonen, die unter 5 keV nicht schon ohnehin absorbiert werden, werden durch den Detek-
torschwellenwert eliminiert.

Wie schon zuvor erwéhnt, liegt die mit Abstand héchste Ausgangsintensitéit fiir das Ele-
ment Cr vor. Da aber die Schwéichung durch das Setup im niederenergetischen Bereich be-

sonders stark zum Tragen kommt, ist Cr auch das Element, welches den héchsten Intensitéts-
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Abb. 5.8: Berechnete Detektionseffizienz in Abhéngigkeit der Photonenenergie ermittelt aus der Transmission
von Be, Luft, Kapton und Pt sowie der Absorption von CdTe (Fell et al., 2023c).

verlust aufweist. Hoherenergetische Strahlung wie die charakteristische Strahlung von W, Pt,
Y oder Mo wird wesentlich geringer geschwécht als die niederenergetische charakteristische
Rontgenstrahlung von Cr oder Fe.

Eine quantitative Berechnung der detektierten Spektren (Energiebereich von 5 - 30 keV) ist
in Tabelle 3 fiir die betrachteten Targetmaterialien zusammengefasst. Aufgrund des Setups
liegt die Transmission fiir Cr bei 41 %, fir Fe bei 57 % und fiir die restlichen Materialien
zwischen 70 - 80 %. Durch die energieabhangige Schwéichung der Rontgenstrahlung weisen die
Elemente W und Pt nach dem Passieren des Strahlengangs die hochste detektierte Intensitét
auf (ca. 60 % gegeniiber der emittierten Intensitat von Cr). Die detektierte Intensitat von Cr

ist ca. 35 % geringer und die von Y und Mo ca. 50 % geringer.

. . . . T = . . . T
Crly 4x10* 4 EL Crl ||
Fel, T§ ! Fe I,
= Cul, - 5 : Cu I
E — Y1, | E3x0'  E v,
8 Mo I, 8 é:: Mo I,
= W1 = —
£ 2x10°4 e £ 2x10°4 I W]
& Pty 2 I ——Pt I,
2 2 1
R= k= I
1 1x10* | 1
I
I
— . 0 e :
15 20 25 30 0 5 10 15 20 25 30
Photonenenergie [keV] Photonenenergie [keV]
(a) (b)

Abb. 5.9: Schwichung der Rontgenintensitat durch den Einfluss des Strahlengangs: (a) Simulation des
emittierten Rontgenspektrums und (b) Berechnung des detektierten Rontgenspektrums (Fell et al., 2023c).

Fiir die angestrebten Targetdesigns sind unterschiedliche Rontgenenergien entscheidend,

um Kontrastunterschiede in der Bildgebung zu erzeugen. Zur weiteren Quantifizierung wird
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Tabelle 3: Auswirkungen der durch das Setup bedingten Transmission auf das emittierte Spektrum und der
daraus resultierenden detektierten Rontgenintensitdt und Rontgenenergie. Zur besseren Vergleichbarkeit
wurde die normierte emittierte Intensitdt aus Tabelle 2 aufgegriffen. Alle Werte beziehen sich auf den
Energiebereich zwischen 5 - 30 keV. Die Intensitéten sind auf die emittierte Intensitat von Cr normiert (Fell
et al., 2023c).

Normierte Transmission Normierte Median der detek.
Material emit. Rontgen- des Setups [%)] detek. Rontgen- Rontgen-

intensitét intensitat energie [keV]

Cr 1,00 36,5 0,37 5,5

Fe 0,87 52,5 0,46 6,5

Cu 0,70 69,0 0,48 6,8

Y 0,40 77,0 0,30 14,0

Mo 0,37 76,0 0,28 12,7

W 0,78 74,5 0,58 9,7

Pt 0,73 77,5 0,57 11,0

daher der Median der spektralen Rontgenenergie fiir den detektierten FEnergiebereich von
5keV bis 30keV berechnet.

Wie in Tabelle 3 aufgelistet, liegt der Median des detektierten Rontgenspektrums von Cr
und Fe bei ca. 5,5 keV und 6,5 keV, wodurch sich diese Materialien besonders zur Abbildung
schwach absorbierender Materialien eignen. Im Gegensatz dazu sind die Materialien Y und
Mo mit einem Median von ca. 13,5 keV fiir die Bildgebung stark absorbierender Materialien
pradestiniert. Der Median des detektierten Spektrums der restlichen untersuchten Materialien

liegt in einem Bereich von etwa 7 bis 11 keV.

Die hohe Absorption durch Luft zeigt, welches Potential in der Optimierung des Strah-
lengangs liegt. Da der Rontgendetektor nicht vakuumtauglich ist, entfillt die Moglichkeit den
Detektor in die Vakuumkammer zu integrieren. Eine Alternative zur Evakuierung des Strah-
lengangs, stellt das Fluten mit Helium dar. Nimmt man an, dass mit Hilfe einer 20 pm dicken
Polyethylenfolie 20 cm des Strahlengangs mit He geflutet werden kann, so ergibt sich eine
deutliche Verbesserung der Detektionseffizienz, wie sie in Abbildung 5.10 dargestellt ist.

Wird Letztere mit der emittierten Rontgenstrahlung verrechnet, erhéht sich insbesondere
die Intensitat der niederenergetischen Rontgenstrahlung. Fiir die Verwendung von Cr als Tar-
getmaterial wiirde dies bedeuten, dass die Intensitat um ca. 80 % erhoht werden kann. Auch
flir Targetmaterialien mit einer hoheren mittleren Photonenenergie wie W oder Y wiirde sich
die Intensitat um 20 % bzw. 17 % erhohen. Eine experimentelle Umsetzung und quantitative
Betrachtung wird bei der Entwicklung des Bulktargets in Kapitel 5.2.1 betrachtet.

Um die Rechenzeit der in dieser Arbeit durchgefithrten Simulationen gering zu halten, wird
die Schwéchung durch das Setup nicht simuliert, sondern stattdessen im Nachgang rechnerisch

anhand des lambert-beerschen Gesetzes und der errechneten Detektionseflizienz korrigiert.
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Abb. 5.10: Berechnete Detektionseffizienz in Abhéngigkeit der Photonenenergie ermittelt aus der
Transmission von Be, Luft, Kapton und Pt sowie der Absorption von CdTe. Mit Hilfe eines
Polyethylenbeutels mit einer Wandstarke von 10 pm wird 20 cm des Strahlengangs mit He geflutet und fiihrt
damit zu einer verbesserten Detektionseffizienz.

5.1.5 Richtcharakteristik der Photonen

Um richtungsabhingige Intensitatsunterschiede der emittierten Rontgenstrahlung - die Richt-
charakteristik - zu ermitteln, werden mithilfe von DTSA Roéntgenspektren iiber einen Win-
kelbereich von 90° simuliert. Dazu wird der Detektor, welcher auf den Fokuspunkt des Elek-
tronenstrahls gerichtet ist, schrittweise um 5° aus der Horizontalen in die Vertikale auf 90°
gekippt. Der Detektorkippwinkel ist, wie in Abbildung 5.11 schematisch dargestellt, als Win-
kel B definiert. Der PCXD-Detektor ist standardméflig senkrecht relativ zum einfallenden
Elektronenstrahl positioniert. Die horizontale Ausrichtung entspricht der 0° Position. Ebenso
ist die horizontale Ausrichtung des Targets als 0° definiert und eine positive Anderung des

Targetkippwinkels « als Verkippung in Richtung des PCXD zu verstehen.

Elektronenstrahl

Roéntgenquant

-7

Target

Rontgen-
Rontgenbrennfleck — W& ———"~"——7————————————— detektor

Detektorkippwinkel

Targetkippwinkel

Abb. 5.11: Definition des Targetkippwinkels o und des Detektorkippwinkels 8. Die horizontale Ausrichtung
entspricht jeweils 0°.

Die mittels DTSA simulierte Richtcharakteristik der emittierten Photonen, unter senk-

rechtem Einfall des Elektronenstrahls gegeniiber dem Detektor, ist fiir die Targetkippwinkel
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5°, 25°, 45°, 65°, 85° exemplarisch fiir das Targetmaterial W in Abbildung 5.12 (a) dargestellt.
Gezeigt ist die emittierte Rontgenintensitdt von Photonen mit einer Energie zwischen 0keV
und 30keV, welche die Probe verlassen und sich in Richtung Detektor bewegen. Die abso-
luten Intensitdten variieren bei unterschiedlichen Targetkippwinkeln deutlich und lassen sich
durch zwei Hauptfaktoren erkliren: zum einen durch die Riickstreuung der Priméarelektro-
nen infolge ihrer Wechselwirkung mit dem Target, die zu einer verminderten Emission von
Roéntgenquanten fiihrt, und zum anderen durch die Selbstabsorption der emittierten Réntgen-

quanten innerhalb des Targetmaterials.

2000 2000 T S
—m— T5° det.
—e— T25° det.
1600 . 1600 - —A—T45° det.| |
g g —v—T65° det.
2 1200 . 2 1200 —0— T85° det.| |
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Detektorkippwinkel [°] Detektorkippwinkel [°]

(a) (b)

Abb. 5.12: Richtcharakteristik der Rontgenquanten infolge des Elektronenbeschusses eines Bulktargets:
(a) emittierte Rontgenintensitiat im Energiebereich von 0 - 30 keV und (b) detektierte Rontgenintensitiat im
Energiebereich von 5 - 30 keV fiir die Targetkippwinkel 5°, 25° 45° 65° und 85° am Beispiel von W.

Bei einem Targetkippwinkel von 5° (schwarze Kurve in Abbildung 5.12(a)) und einem
geringen Detektorkippwinkel ergibt sich eine nahezu horizontale Ausrichtung von Target und
Detektor. In diesem Fall miissen die Photonen eine weite Wegstrecke im Targetmaterial zu-
riicklegen, sodass es zu einer ausgeprigten Selbstabsorption kommt und die Intensitdt zu-
néchst sehr gering ausfillt. Mit zunehmendem Detektorkippwinkel verringert sich aufgrund
der verdnderten geometrischen Anordnung zwischen Target und Detektor die zuriickgelegte
Wegstrecke der Photonen im Target. Dadurch nimmt die Selbstabsorption ab, und die Ront-
genintensitit steigt kontinuierlich an.

Bei sehr steilen Targetkippwinkeln von 85° (lilafarbene Kurve in Abbildung 5.12 (a)) liegt
eine deutlich niedrigere Gesamtintensitdt vor, die auf den hohen BSC zuriickzufiihren ist.
Dieser nimmt mit steigendem Targetkippwinkel von ca. 50 % bei 5° Neigung auf 85 % bei
85° Neigung zu (siehe Abbildung 2.5). Dadurch stehen weniger Elektronen fiir die Anregung
von Rontgenstrahlung zur Verfligung, sodass die Intensitit geringer ausféllt. Fiir den Kur-
venverlauf ist auch hier die zuriickgelegte Wegstrecke im Targetmaterial ausschlaggebend. Bei
hohen Detektorkippwinkeln fallt diese sehr grofi aus, wodurch die Selbstabsorption steigt und

weniger Photonen detektiert werden. Infolgedessen werden beim um 85° gekippten Target die
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meisten Photonen bei einem Detektorkippwinkel von 0° detektiert, wihrend ihre Anzahl mit
steigendem Detektorkippwinkel kontinuierlich abnimmt.

Betrachtet man die Richtcharakteristik bei einem Targetkippwinkel von 45°, so zeigt sich
eine nahezu symmetrische Kurve mit einem Maximum bei einem Detektorkippwinkel von
ebenfalls 45°. Dies entspricht einer senkrechten Ausrichtung des Detektors relativ zum Tar-
get, wodurch Photonen, die in Richtung des Detektors emittiert werden, die kiirzeste mittlere
Weglénge im Target zuriicklegen. Mit zunehmender Abweichung des Detektorkippwinkels von
der 45°-Position nimmt die Selbstabsorption im Target zu, was zu einer Verringerung der de-

tektierten Rontgenintensitét fiihrt.

Abbildung 5.12 (b) zeigt die detektiert Rontgenintensitit nach Passieren des Strahlengangs
mit einer Energie zwischen 5keV und 30keV und weist eine wesentlich niedrigere Gesamt-
intensitdt auf. Die detektierte Rontgenintensitdt verhélt sich im Gegensatz zur emittierten
Intensitdt nahezu unabhingig vom Detektorkippwinkel, was auf die Absorption bzw. fehlende
Detektion niederenergetischer Rontgenstrahlung zuriickzufiithren ist. Zum einen liegt dies im
Energieschwellenwert des Detektors begriindet, der dafiir sorgt, dass samtliche Photonen bis
5keV eliminiert werden. Zum anderen wird die niederenergetische Strahlung zusétzlich durch
das Be-Fenster, die zuriickgelegte Wegléinge in Luft, das Kapton-Fenster und die Pt-Schicht
geschwécht. Zusammen fithrt dies zur Strahlaufthdrtung und die mittlere Energie des Spek-
trums erhoht sich (vergleiche Detektionseffizienz in Abbildung 5.8 sowie die Energieverteilung
der emittierten und detektierten Spektren in Abbildung 5.9 (a) und 5.9 (b), sowie Tabelle 3).
Ausnahmen im Kurvenverlauf sind bei 5° Targetkippwinkel in Kombination mit niedrigem
Detektorkippwinkel und 85° Targetkippwinkel in Kombination mit hohem Detektorkippwin-
kel sichtbar. Beide Félle haben gemeinsam, dass die Photonen, die sich in Richtung Detektor
bewegen eine sehr weite Wegstrecke im Targetmaterial zuriicklegen miissen, und daher die

Rontgenintensitat abnimmt.

Wiéhlt man statt des kartesischen Koordinatensystems ein Polarkoordinatensystem, so
erhélt man die in Abbildung 5.13 (a) und 5.13 (b) gezeigten Graphen. Man kann sich die
Darstellung so vorstellen, als ldge das Target immer horizontal ausgerichtet im Zentrum des
Polarkoordinatensystems und der einfallende Elektronenstrahl verdndert sich wie dargestellt.
0° auf dem Polarkoordinatensystem bedeuten bspw., dass Target und Detektor in einer Ebene
parallel ausgerichtet sind.

Vorteil des Polarkoordinatensystems ist, dass die Symmetrie der emittierten Rontgen-
strahlung und die Asymmetrie der detektierten Rontgenstrahlung direkt sichtbar ist. Die
Intensitdt der emittierten Photonen weist ihr Maximum bei einer Detektorposition von 90°
gegeniiber dem Target auf, da in diesem Fall die Weglénge der Photonen im Targetmaterial
und somit die Selbstabsorption ihr Minimum erreicht. Mit anderen Worten werden Photo-
nen in alle Raumrichtungen gleichermafien emittiert und die Richtcharakteristik nur durch
die Selbstabsorption beeinflusst. Wird nun der Einfluss des Detektorschwellenwertes und des

Strahlengangs beriicksichtigt, verschiebt sich das Intensitdtsmaximum der detektierten Pho-
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Abb. 5.13: Polardarstellung der Richtcharakteristik der Rontgenquanten infolge des Elektronenbeschusses

eines Bulktargets: (a) emittierte Rontgenintensitat im Energiebereich von 0 - 30 keV und (b) detektierte

Rontgenintensitit im Energiebereich von 5 - 30 keV fiir die Targetkippwinkel 5°, 25°, 45°, 65° und 85° am

Beispiel von W. Softwarebedingt kénnen nicht alle Raumrichtungen simuliert werden. Die griinen Pfeile
zeigen den einfallenden Elektronenstrahl. Das Target befindet sich in der Horizontalen.

tonen zu einer Detektorposition von ca. 60° gegeniiber dem Target. Betrachtet man einen
bestimmen Targetkippwinkel, so sieht man gleichzeitig, dass sich die Intensitdt des detektier-

ten Spektrums im Winkelbereich von 20° - 90° gegeniiber dem Target kaum verdndert.

Der Intensitdtsunterschied fiir verschiedene Detektorkippwinkel ist im Vergleich zum In-
tensitdtsunterschied aufgrund der unterschiedlichen Targetkippwinkel gering und nur schwer
realisierbar und daher eher eine akademische Betrachtung. Die Variation des Targetkippwin-
kels, welche im Kapitel 5.2 untersucht wird, ist experimentell wesentlich einfacher umzusetzen

und der Variation des Detektorkippwinkels vorzuziehen.

5.1.6 Rontgendetektion

Das im Detektor verbaute Sensormaterial CdTe weist im Energiebereich von 0keV bis 30 keV
eine Absorption von nahezu 100 % und somit auch eine hohe Detektionseffizienz auf. Nachtei-
lig sind die ausgepragten Inhomogenitéten der Detektionsempfindlichkeit, die die Bildqualitat
verschlechtern. Diese sind bei Betrachtung der Aufnahme in Abbildung 5.14 deutlich sichtbar

und duflern sich in unterschiedlicher Form.

Wie bereits von Aamir et al. (2011b, 2012) oder Delogu et al. (2017) fiir andere direkt
konvertierende CdTe-Detektoren berichtet, werden auch in der REM-basierten Radioskopie
(30 keV) Bereiche mit hoher und niedriger Empfindlichkeit beobachtet. Besonders auffallend
sind grofle Bereiche von einigen zehn Pixel mit niedrigem Signal, welches bei weniger als 10 %
des mittleren Signals liegt (sieche Abbildung 5.14 (b)). Dieses Phanomen kann sowohl innerhalb

der Detektorkacheln als auch am Rand bzw. zwischen den einzelnen Kacheln nachgewiesen
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werden. Eine mogliche Ursache ist das sogenannte Charge Trapping, welches besonders bei
Sensormaterialien mit hoher Ordnungszahl, wie es fiir CdTe der Fall ist, zum Tragen kommt.
Der Effekt fiihrt zu einer Reduktion des Signals, da Elektronen und im besonderen Mafe
Locher in groBflichigen Materialdefekten gefangen werden (Ballabriga et al., 2016). Nach
langerer Belichtungsdauer sind die Bereiche mit niedrigem Signal teilweise von einem Ring
mit hohem Signal umgeben, da negative Ladungstréger zu den Bereichen mit niedrigem Signal
driften. Dariiber hinaus ist die gemessene Intensitdt am Rand der Detektorkacheln erhéht.

Neben grofien Bereichen sind auch einzelne Pixel mit geringem Signal (engl. cold spots)
und hohem Signal (engl. hot spots) sichtbar. Ausgewertet fiir den gesamten Detektorbereich
in Abbildung 5.14 liegt die Anzahl der cold spots mit einer Intensitat unter 10 % der mittleren
Pixelintensitéat bei 477 Pixel (0,073 % der gesamten Pixelanzahl) und die der hot spots mit
einer Intensitdt von mehr als 200 % der mittleren Pixelintensitét bei 273 Pixel (0,037 % der
gesamten Pixelanzahl).

Weitere Inhomogenitéten zeigen sich als Schlieren auf dem Roéntgenbild, deren Ursprung
ebenfalls auf Trapping-Effekte bspw. an Korngrenzen oder Versetzungsanhdufungen zuriickzu-
fithren ist (Aamir et al., 2011a). Die dadurch hervorgerufenen Abweichungen der Sensitivitét
kénnen durch hinreichende Detektorkiihlung stark minimiert werden, sodass dieser Effekt
kaum Auswirkungen auf die Bildqualitéat hat.

Einfluss auf die Sensitivitdt hat unter anderem die Kiihltemperatur, der Photonenfluss,
die Belichtungszeit, der Energieschwellenwert des Detektors, welcher iiber die angelegte Bias-
spannung geregelt wird und der Sensor Refresh, bei dem durch Anlegen einer Spannung Rest-
ladungstriger abgeleitet werden. Letzterer wird standardmaéBig vor jeder Projektion durchge-
flihrt. AuBerdem wird von Seiten des Herstellers vor jeder Messung ein Warm-up von mindes-

tens 30 min empfohlen, um das thermische Gleichgewicht des Detektors zu erreichen.

Um das Detektionsverhalten des Detektors abzubilden, wird eine Serienaufnahme von 2000
Radiographien mit einer Belichtungszeit von einer Minute durchgefiihrt. Dazu werden mit der
Software PIXet von ADVACAM unter Verwendung eines Pt-Bulktargets mit einer Elektro-
nenenergie von 30 keV bei einem Strahlstrom von 349 pA aufgenommen. Ausgewertet wird
jeweils das mittlere Signal und dessen Standardabweichung fiir den in Abbildung 5.14 (a) und

(b) gezeigten homogenen und inhomogenen Detektorbereich.

Die Auswertung des homogenen Detektorbereiches, der in den Graphen in Abbildung
5.15(a) und 5.15(b) dargestellt ist, weist darauf hin, dass die Schwankung des mittleren
Signals zwischen einzelnen Aufnahmen mit ca. 2% relativ gering ist und tber die gesamte
Messdauer von mehr als 30 h nahezu konstant bleibt. Der leichte Abfall im Signal tiber die
Gesamtzeit ist auf die sogenannte Sensorpolarisation zuriickzufiihren, die durch Trapping und
Detrapping von Ladungstragern und der damit einhergehenden Veréinderung des elektrischen
Feldes im Detektor verursacht wird (Astromskas et al., 2016; Ballabriga et al., 2016). Die drei

Ausreifler der insgesamt 2000 Bilder gehen auf Kommunikationsfehler des Detektors zuriick.
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Abb. 5.14: Inhomogenititen des CdTe Detektors: Neben homogenen Detektorbereichen (a) sind grofe
Bereiche mit extrem niedriger Empfindlichkeit (b) sowohl innerhalb als auch am Rand der Detektorkacheln
deutlich erkennbar. Auflerdem sind einzelne cold spots und hot spots sichtbar und die Empfindlichkeit ist am
Rand der Detekorkacheln erhoht. (Gezeigt sind sechs der zehn Detektorkacheln mit jeweils zwei rechteckigen
dunkleren Bereichen, welche durch die Elektroden des Detektors hervorgerufen werden.)

Zusétzlich ist zu erwihnen, dass die mittlere Standardabweichung mit ca. 220 counts pro
Pixel und Minute bei einer mittleren Intensitdt von ca. 750 counts pro Pixel und Minute bei
ca. 30 % liegt und damit sehr hoch ausféllt. Folglich ist die Signalschwankung der einzelnen
Pixel innerhalb einer Aufnahme vergleichsweise grof3.

Betrachtet man die Auswertung des inhomogenen Detektorbereiches in Abbildung 5.15 (¢)
und 5.15 (d), so sind die zufillig verteilten extrem hohen Werte auffallend. Diese Werte wer-
den durch die Erhohung des Messsignals bis um den Faktor 1000 in der direkten Umgebung
des zuvor beschriebenen Detektorbereiches mit charge trapping von Lochern hervorgerufen.
Dies fiithrt bei einzelnen Pixeln zu einer Signalstérke von bis zu 750000 counts und resultiert
im betrachteten Detektorbereich in einer mittleren Signalstéirke von einigen Tausend counts.
Gleichzeitig sorgt das Cluster an Pixeln mit extrem niedrigem Signal (vgl. 5.14 (b)) zu einer
allgemeinen Verringerung des mittleren Signals (Median im homogenen Detektorbereich bei
750 counts/pixel/min vs. Median im inhomogenen Detektorbereich bei 730 counts/pixel/min).
Die hohe Signalstérke einzelner Pixel in einer Aufnahme sorgen fiir eine hohe Standardabwei-

chung.

Um den Einfluss der Belichtungsdauer pro Integration auf die Bildqualitdt zu analysieren,
wird nach einem Warm-up von 30 min jeweils eine Bilderserie von 50 Radiographien mit den in
Tabelle 4 aufgelisteten Detektorparameter aufgenommen. Dazu wird ein Pt-Bulktargets ver-

wendet und eine Elektronenenergie von 30 keV bei einem Strahlstrom von 338 pA eingestellt.
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Die Radiographien werden als unkorrigierte Rohbilder in der Software PIXet von ADVACAM

aufgenommen und abgespeichert.
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Abb. 5.15: in Abhéingigkeit der Messzeit: Auswertung von Signal (a) und der Standardabweichung (b) im
homogenen Detektorbereich sowie Auswertung des Signals (¢) und der Standardabweichung (d) im
inhomogenen Detektorbereich.

Da die Signalstdrke zwischen den einzelnen Messungen variiert, wird zunéchst fir jede

Aufnahme die Standardabweichung des Signals auf die Signalstidrke normiert. Anschlieend
wird der Median dieser Werte gebildet und liefert die Ergebnisse in Abbildung 5.16. Der

Graph zeigt folglich den Median der Signalschwankungen der unterschiedlichen Pixel inner-

halb einer einzelnen Aufnahme. Hier ist klar zu erkennen, dass sowohl fiir den homogenen

als auch den inhomogenen Detektorbereich mit hoherer Belichtungszeit pro Integration der

Median sinkt. Dies bedeutet, dass bei héherer Belichtungszeit pro Integration eine homoge-

ne Sensitivitdt der Detektorpixel vorliegt und sich damit positiv auf die Bildqualitdt auswirkt.
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Tabelle 4: Gewéhlte Detektorparameter zur Analyse der Bildqualitét

Parameter Detektorparameter

Belichtungsdauver [s] 1 2 5 10 20
Integrationen 60 30 12 6 3

Basierend auf den durchgefithrten Versuchen und den gezeigten Ergebnissen ist eine lén-
gere Belichtungsdauer pro Integration von Vorteil, da bei diesen Parametern ein homogeneres
Detektionsverhalten vorliegt. In Bereichen ohne grofie Detektorfehler (siehe 5.14 (a)) lassen
sich die Signalschwankungen der einzelnen Pixel innerhalb einer Aufnahme gut durch eine
Hellbildkorrektur eliminieren. Aufgrund der zeitabhédngigen Verdnderung, welche wegen der
langen Messzeiten in der REM-basierten CT besonders zum Tragen kommt, wird die Aufnah-
me eines Hellbildes vor und nach der CT empfohlen. Durch Interpolation ldsst sich damit der
Einfluss zeitabhangiger Verdnderungen minimieren.

Hinsichtlich der grofien Bereiche von mehreren zehn Pixeln mit niedriger Sensitivitét, um-
geben von Pixeln hoher Sensitivitét ist eine Hellbildkorrektur nur teilweise erfolgreich. Daher
ist zum Beseitigen dieser Inhomogenitét in den einzelnen Radiographien eine Bad Pixel Map

notwendig.

0.39 T T T T
[ ]

z ° ® hom
g 0.384 ° ® inhom| |
—9: 0.37 ¢
n U377 7
= [}
8 L L
S
.2 *
£ 0.274 * * .
S
)
< 0.26 1 :
3
=) 0.25 1 % i
=
s}
© 0.24 1 B
=

0.23 T T T T

0 5 10 15 20

Belichtungszeit pro Integration [s]

Abb. 5.16: Einfluss der Belichtungszeit auf das Detektionsverhalten

Zur Untersuchung der Detektionseffizienz wird das Detektionssignal in Abhédngigkeit des
Energieschwellenwertes des Detektors ausgewertet. Dazu wird der Energieschwellenwert des
Detektors auf 1 keV gestellt, eine Aufnahme mit einer Belichtungszeit von 5 s aufgenommen
und die mittlere Pixelintensitdt bestimmt. Danach und fiir alle folgenden Aufnahmen wird
der Energieschwellenwert des Detektors jeweils um 0,2 keV erhoht und eine weitere Messung
durchgefiihrt.
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Wird dieses Verfahren bei ausgeschalteter Rontgenquelle durchgefiihrt, erhdlt man ein
Ma$ fiir das Detektorrauschen, welches in Abbildung 5.17 (a) als schwarzer Graph gezeigt ist.
Bei ca. 4 keV nimmt das Rauschen deutlich ab, sodass bei einer Energie von 5 keV und einer
Belichtungszeit von 5 s gemittelt nur 0,2 counts pro Pixel gemessen werden. Damit ist die
Wahl des Energieschwellenwertes von 5 keV zur Aufnahme von Radiographien gerechtfertigt.

Trotzdem ist zu erwdhnen, dass die 0,2 counts pro Pixel, abgesehen von der kosmischen
Strahlung, auf ca. 180 Pixel zuriickzufiihren sind, wovon wiederum ca. 20 mehr als 1000 und
7 mehr als 150000 counts aufweisen. Die Pixel, die auch ohne eingeschaltete Rontgenquelle
ein Signal aufweisen, sind konstant, aber die Signalstérke variiert zeitlich.

Im gezeigten Graph ist auflerdem bei ca. 10 keV ein Peak im Signal zu erkennen, der auf

Elektronikrauschen des Detektors zurtickzufithren sein muss.
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Abb. 5.17: (a) Messung des Dunkelstromsignals in Abhéngigkeit des Energieschwellenwertes des Detektors

mit ausgeschalteter Rontgenquelle (dark image) sowie mittlere Intensitdt mit eingeschalteter Rontgenquelle

und Verwendung der Targetmaterialien Cr, Cu und Pt. (b) Entfaltetes und mittels dark image korrigiertes
Spektrum der unterschiedlichen Targetmaterialien im Vergleich zu den simulierten Spektren.

Wird das Verfahren bei eingeschalteter Rontgenquelle durchgefiihrt, kann damit die Ener-
gieauflosung des Detektors abgeschétzt werden. Dazu werden die Messungen fiir das Target-
material Cr, Cu und Pt durchgefiihrt (siehe Abbildung 5.17 (a)) und mit dem Referenzscan
(X-ray off) verrechnet. Um ein Spektrum in Abhéngigkeit der Photonenenergie zu erhalten,
werden die Daten in der Aufnahmesoftware automatisch entfaltet (siehe PIXet Software von
ADVACAM).

Abbildung 5.17 (b) zeigt die Ergebnisse anhand derer zu erkennen ist, dass Pt die hochste
Intensitdt aufweist, gefolgt von Cu und Cr. Dieser Verlauf der Intensitdt ist genau entge-
gengesetzt zu den Intensitdten der simulierten Spektren, welche als gepunktete Graphen fiir
den Energiebereich zwischen 5 keV und 30 keV dargestellt bzw. in Tabelle 3 aufgelistet sind.
Auflerdem ist im Vergleich zu den simulierten Spektren die gemessene Intensitdt nahe des

Energieschwellenwertes von 5 keV deutlich geringer als zu erwarten und charakteristische
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Peaks sind nicht zu erkennen. Dies bedeutet im besonderen Mafe fiir das Targetmaterial Cr,
dass seine intensive charakteristische Rontgenlinie bei 5,4 keV kaum detektiert wird und die
Rontgenintensitat deutlich geringer ausfillt. Da im konventionellen Betrieb ein Energieschwel-
lenwert des Detektors von 8 - 10 keV empfohlen wird, scheint die Schwellenwertgenauigkeit und
Energieauflosung unterhalb 10 keV unscharf zu sein. Aulerdem nimmt im niederenergetischen
Bereich kleiner 10 keV die Detektorsensitivitat ab, sodass Photonen nahe des Detektorschwel-

lenwertes kaum detektiert werden.

Die Untersuchungen und Beobachtungen deuten auf den Effekt des Charge Sharings hin,
der insbesondere bei Cadmiumtellurid als Sensormaterial und niedrigen Energieschwellenwer-
ten ausgeprégt ist. Trifft ein Rontgenquant auf das Detektormaterial, so erzeugt es Ladungs-
trager innerhalb eines Detektorpixels. Durch Streuprozesse und Energieverluste kénnen sich
diese Ladungstriger auf benachbarte Pixel verteilen, wodurch die urspriingliche Ladung eines
einzelnen Photons auf mehrere Pixel aufgespalten wird. Dieses als Charge Sharing bezeich-
nete Phanomen fithrt sowohl zu einer Verringerung der rdumlichen Auflésung als auch zu
einer Beeintriachtigung der Energieauflosung des Detektors, da ein hochenergetisches Photon
félschlicherweise als mehrere Photonen mit geringerer Energie registriert werden kann. Der
Effekt des Charge Sharings ist daher mit sinkendem Energieschwellenwert des Detektors stér-
ker sichtbar (Maiorino et al., 2006; Zeller et al., 2009; Cassol Brunner et al., 2011; Veale et al.,
2014).

Der Effekt des Charge Sharings kann dazu fiihren, dass niederenergetische Photonen, de-
ren Energie nur geringfiigig iiber dem Energieschwellenwert des Detektors liegt, auf mehrere
Pixel verteilt werden. Dadurch kann das Signal unterhalb des Schwellenwertes fallen, sodass
diese Photonen nicht mehr erfasst werden. Zusétzlich konnen Streuprozesse und Rekombinati-
on die Energie der niederenergetischen Ladungstrager reduzieren oder zu deren vollstdndigem
Verlust fithren. Zusammengenommen fithren diese Effekte zu einer deutlichen Reduktion des

Signals und einer verringerten detektierten Rontgenintensitat.

Zusammenfassend ist die Energieauflosung im betrachteten Energiebereich unter 30 keV
nicht nachweisbar und somit Anwendungen wie dual energy scans nicht méglich. Weitere Er-

lduterungen und Auswirkungen dieses Verhaltens sind in Kapitel 5.2.1 aufgezeigt.

5.1.7 Rontgenstreustrahlung

Bei Rontgenstreustrahlung oder sekundéarer Rontgenstrahlung handelt es sich um Photonen,
die nicht zur Bildgebung beitragen, jedoch vom Detektor detektiert werden und dadurch
das SNR verringern. Der Ursprung der Streustrahlung ist vielfdltig und kann entweder vom
untersuchten Objekt selbst oder von jeglichen Bauteilen in der Experimentierkammer emittiert
werden.

Die Anregung der Streustrahlung kann durch Primérelektronen, am Target gestreute Elek-

tronen oder Rontgenquanten (Rontgenfluoreszenz) hervorgerufen werden. Um das SNR und
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die Bildqualitét des Systems zu verbessern, ist das Ziel die Streustrahlung auf ein Minimum

zu reduzieren.

Im Allgemeinen kénnen in der REM-basierten CT die durch das Objekt emittierte Ront-
genstreustrahlung vernachlassigt werden. Die vom Target emittierten Rontgenquanten ent-
sprechen nur ca. 1 % der Energie der Primérelektronen, die wiederum nur einen Bruchteil
ihrer Energie in Rontgenstreustrahlung umwandeln kénnen. Hinzu kommt, dass der vom De-
tektor abgedeckte Raumwinkel bei nur 0,36 % liegt und die Selbstabsorption im Objekt den
Anteil weiter enorm verringert. Die durch Réntgenquanten zur Verfiigung stehende Energie
zur Emission von Streustrahlung im Objekt ist daher im Vergleich zur durch PE, RE, TE
und Photonen zur Verfiigung stehenden Energie zur Emission von Streustrahlung am Setup
vernachléssigbar klein. Basierend auf diesen Erlduterungen wird nur die am Setup emittierte

Streustrahlung betrachtet.

Um die Streustrahlung zu quantifizieren, muss zwischen den Targetgeometrien, wie sie
in Kapitel 5.1.2 vorgestellt wurden, differenziert werden. In Abbildung 5.18 ist dargestellt,
wie sich die zur Streustrahlung anregenden Teilchen je nach Targetgeometrie unterscheiden.
Betrachtet man ein Bulktarget, so wird im Vergleich zu anderen Targetgeometrien, Rontgen-
streustrahlung ausschlielich durch die am Target riickgestreuten Elektronen und am Target
emittierten Photonen erzeugt. Kommt ein Folientarget zum Einsatz wird ein Teil der Elektro-
nen transmittiert und trifft unterhalb des Targets auf den Probentisch. Dadurch fithren beim
Folientarget neben den riickgestreuten Elektronen und emittierten Photonen auch transmit-
tierte Elektronen zur Streustrahlung. Im Falle des Nadeltargets miissen zusétzlich die Primér-
elektronen betrachtet werden, die die Spitze der Nadel verfehlen und ohne Energieverlust auf
den Probentisch auftreffen. Je geringer der Energieeintrag ins Target ist, desto mehr Energie
steht zur Anregung von Streustrahlung zur Verfiigung, was in einer erhéhten Streustrahlen-
intensitat resultiert. Aufgrund dieser Betrachtung ist zu erwarten, dass die Streustrahlung im

Falle des Nadeltargets am hochsten und im Falle des Bulktargets am niedrigsten ausféllt.

Riickstreuelektronen

<= Rontgenquanten

T::I <= Transmissionselektronen
<= Primiirelektronen
Bulk

Folie Nadel

Abb. 5.18: Teilchenart, welche in Abhéngigkeit der Targetgeometrie zur Anregung von Rontgenstreustrahlung
beitragen kann.
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Um die Emission von Streustrahlung gegebenenfalls ortlich einschranken zu kénnen, wird
zunichst das Sichtfeld des Detektors bestimmt, indem das bestrahlte Rontgentarget paral-
lel zur Detektorebene bis zu den negativen und positiven Achsenlimits verfahren wird. Die
Messungen zeigen, dass das Sichtfeld des PCXDs in der Ebene des Rontgentargets von der
Elektronensiule (Arbeitsabstand von 0 mm) bis zu einem Arbeitsabstand von {iber 40 mm
(maximaler Verfahrweg der z-Achse) reicht. Nahe den Achsenlimits kommt es teilweise zur
Abschattung durch den Flansch des Be-Fensters. Folglich kann die gesamte Probenstage, die

Elektronenséule und der Targetmanipulator zur Streustrahlung beitragen.

Da die Streustrahlung aufgrund der PE und der Richtcharakteristik der riickgestreuten
Elektronen hauptsichlich von der Probenstage emittiert wird, besteht der grofite Erfolg zur
Streustrahlenminimierung durch deren Anpassung. Hinzu kommt, dass eine Anpassung der
Elektronensiule ausgeschlossen ist und auch eine Anpassung des Targetmanipulators nur sehr
eingeschrankt durchfithrbar ist. In Abbildung 5.19 ist schematisch der Aufbau der Probenstage

skizziert.

Elektronenstrahl >

Probenmaterial > <+—— Target

gestreute
Teilchen

Bildgebende
Rontgenquanten

Probenstift _—

Rontgen-
streustrahlung

Probenhalter  E——

Probentisch —

Abb. 5.19: Rontgenstreustrahlung im XRM-II kann bei Verwendung eines Nadeltargets sowohl durch
ungebremste PE, TE, RE und Réntgenquanten angeregt und an verschiedenen Orten der Probenstage
emittiert werden. Es wird zwischen Targetposition 1 (iiber dem Probenhalter) und Targetposition 2 (iiber
dem Probenstift) unterschieden, welche sich aus der gewédhlten Vergrofierung der Radioskopie ergeben.

Der Probentisch ist aus Aluminium gefertigt, auf dem ein Probenhalter aus Cu platziert
ist (flacher Zylinder mit 4 mm Durchmesser). Dieser besitzt eine Bohrung, um einen Proben-
stift mit einem Durchmesser von 2 mm (Hoéhe iiblicherweise 10 mm) aufzunehmen, welcher
standardméfig aus Messing (CuZn) gefertigt ist. Auf dem Probenstift selbst wird wiederum
das Probenmaterial mit Hilfe von Kohlenstoffkleber aufgebracht.

Fiir das Nadeltarget wird zwischen Position 1 und Position 2 unterschieden. Je hoher die
gewiinschte Vergroflerung in der Radioskopie gewédhlt wird, desto geringer ist der Abstand
zwischen Targetspitze (Rontgenquelle) und dem Objekt (Fokus-Objekt-Abstand), sodass sich
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der Ursprung der Rontgenstreustrahlung unterscheidet. Die schematische Skizze zeigt, dass
in Position 1 sowohl PE, RE, TE und Réntgenquanten in allen Teilen der Probenstage Streu-
strahlung emittieren kénnen. Befindet sich das Target in Position 2, so wird hauptséchlich

Streustrahlung aus dem Probenstift emittiert.

Um die Anregungsenergie der Teilchen abschédtzen zu kénnen, wird mittels CASINO die
Energieverteilung der RE und TE fiir ein Bulktarget, ein 200 nm dickes Folientarget und
100 nm dickes Nadeltarget aus Wolfram simuliert. Aus den Simulationsergebnissen, welche
in Abbildung 5.20 (a) dargestellt sind, wird ersichtlich, dass das Energiespektrum der RE im
Falle des Bulktargets tiber den gesamten Energiebereich verteilt ist.

Die Energiespektren der RE und TE beim Beschuss eines 200 nm dicken Wolframtargets
weisen hingegen ein deutliches Maximum bei einer Energie von ca. 28 keV auf. Fir den Fall
des Nadeltargets, steigt der Anteil und die Energie der transmittierten Elektronen aufgrund
der geringen Schichtdicke deutlich an (sieche Abbildung 5.18).

Mittels MC X-ray ist es weiter moglich den Anteil von RE und TE sowie den Energieeintrag
zu simulieren, was in Abbildung 5.20 (b) beispielhaft fir W in Abhéngigkeit der Targetdicke
dargestellt ist. Fiir ein Bulktarget liegen der Energieeintrag und der Anteil an RE bei ca.
50%. Somit koénnen ca. 50 % der Primérelektronen welche, die in Abbildung 5.20 (a) gezeigte

Energieverteilung aufweisen, Streustrahlung anregen.
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Abb. 5.20: (a) Energieverteilung der riickgestreuten (RE) und transmittierten (TE) Elektronen fiir
Wolframtargets mit verschiedenen Targetgeometrien. (Bulk- und Folientarget sind um 30° geneigt. Das
Bulktarget weist eine Dicke von 5 pm, das Folientarget von 200 nm und das Nadeltarget von 100 nm auf.) (b)
Anteil transmittierter und riickgestreuter Elektronen sowie der Energieeintrag der Primérelektronen infolge
der Wechselwirkung mit einem Wolframtarget in Abhéngigkeit der Schichtdicke.

Betrachtet man ein Nadeltarget, so verfehlen ca. 2/3 der PE das Target (siche Kapitel
5.2.3), sodass ein enormer Anteil der Primérelektronen mit einer Energie von 30 keV auf

dem darunterliegenden Probenhalter bzw. Probenstift Streustrahlung anregen kénnen und
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zur Ausbildung eines sekundéren Brennflecks fithren. Hinzu kommt, dass Elektronen welche
mit dem Target wechselwirken zu knapp 20% riickgestreut und zu knapp 80% transmittiert
werden. Dies hat zur Folge, dass insgesamt weniger als 1% der Elektronen ihre gesamte Energie
ins Target eintragen. Die Energieverteilung der riickgestreuten und transmittierten Elektronen
weisen wiederum ein Maximum bei {iber 28 kV auf, d.h. ein grofler Teil dieser Elektronen
gibt kaum Energie an das Target ab und hat somit eine hohe Energie zur Anregung von
Streustrahlung zur Verfiigung.

Zusammenfassend zeigen die Simulationsergebnisse, dass im Falle des Nadeltargets sowohl
die Anzahl als auch die Energie der Elektronen, welche Streustrahlung emittieren kdnnen,
sehr hoch ausfallt.

Die Energieverteilung der Rontgenstreustrahlung wird durch die chemische Zusammen-
setzung der Komponenten der Probenstage bestimmt. Dabei handelt es sich um Aluminium
(Al), Kupfer (Cu) und Zink (Zn) dessen Rontgenspektren, aufgenommen mit Hilfe des EDX-
Detektors bei einer Anregungsenergie von 30 keV, in Abbildung 5.21 (a) gezeigt sind. Da die
Streustrahlung hardwarebedingt durch den Energieschwellenwert des PCXDs von 5 keV li-
mitiert wird, kann die Streustrahlung auf einen Energiebereich von 5 - 30 keV eingeschréankt
werden. Uber 5 keV zeigen die Materialien Cu und Zn aufgrund der charakteristischen Ront-
genlinien eine hohe Rontgenintensitidt zwischen 8 und 10 keV. Folglich ist zur Verringerung
der Streustrahlung die Energie der charakteristischen Rontgenstrahlung entscheidend. Diese
kann wiederum durch eine geschickte Materialauswahl der Probenstage beeinflusst werden,
sodass deren charakteristische Rontgenenergie unterhalb des Energieschwellenwertes des De-
tektors liegt. Fin dafiir im besonderen Mafle geeignetes Material stellt Kohlenstoff dar, dessen

charakteristische Rontgenenergie bei ca. 0,28 keV liegt.
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Abb. 5.21: (a) EDX-Spektren der Materialien der Probenstage, welche Streustrahlung emittieren im Vergleich
zu C. Oberhalb des Energieschwellenwertes des Detektors sorgt vor allem Cu und Zn fiir intensive Strahlung.
(b) Vergleich des Riickstreukoeffizienten von CuZn und C.
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Wertet man die emittierten Rontgenintensitéten bei identischer Anregung (Elektronen-
energie, -strom, Messdauer) in einem Energiebereich von 5 - 30 keV aus, so fiithrt Kohlenstoff
zu einer um 95% geringeren Intensitit gegeniiber CuZn. Ein dhnliches Verhéltnis konnte auch
mit Hilfe des PCXD nachgewiesen werden: C fithrt infolge der Wechselwirkung mit 30 keV
Elektronen zu 36,7 counts/Minute/Pixel und CuZn dahingegen zu einer Intensitat von 431,4
counts/Minute/Pixel. Somit ist die mittels PCXD gemessene Intensitdt von C 91% geringer
als die von CuZn. Ein weiterer Vorteil von C gegeniiber CuZn ist der geringere BSC von unter
10% bis zu einem Kippwinkel von 40° (siehe Abbildung 5.21 (b)), sodass weitere Streuung
weitestgehend vermieden wird und weniger an der Probenstage riickgestreute Elektronen zu-

sétzliche Streustrahlung anregen kénnen.

StandardmaBig wird zur Minimierung der Streustrahlung ein doppelseitig klebendes Koh-
lenstoff-Pad, wie es auch zur Fixierung {iblicher REM Proben genutzt wird, auf den Proben-
halter aufgeklebt. Dadurch erhélt man eine Kohlenstoffschicht aus einigen 100 pm. Da fiir den
CT-Modus gegentiber konventionellem REM Betrieb hohe Strome (bis 1 pA) und Spannun-
gen (30kV) genutzt werden und das C-Pad direkt bestrahlt wird, kommt es zu zwei negativen
Effekten: Einerseits kommt es zu Aufladungseffekten, wie es in Abbildung 5.22 (a) sichtbar ist.
Diese kénnen zur Ablenkung des Elektronenstrahls fiihren oder den Messablauf der CT unter-
brechen, da infolge der Kontrastverdnderung der Refokussierungsalgorithmus versagen kann,
was einen Abriss des Photonenflusses nach sich zieht. Andererseits kommt es wegen des hohen
Energieeintrages des Elektronenstrahls und der damit einhergehenden Warmeentwicklung zur
Schéidigung der C-Pads, welche sich auf unterschiedliche Art und Weise duflert. Wie in Ab-
bildung 5.22 (b) und 5.22 (c) zu sehen, fiihrt die Schidigung zur Blasenbildung bzw. starken
Veranderungen der Oberfliche. Beides hat zur Folge, dass die C-Pads, die je nach Herstel-
ler Polymere wie Polycarbonat, Acryl oder andere Klebstoffe mit Zersetzungstemperaturen
von ca. 250 °C beinhalten, zerfallen. Die Zersetzungsprodukte lagern sich anschlieffend in der
Kammer ab, verschmutzen die Elektronenséule und verschlechtern damit die Performance des
Systems.

Deutlich sichtbar wird dieser Effekt bei der Betrachtung des Nadeltargets in Abbildung
5.22 (d), welches nach einer CT aufgrund von Verunreinigungen in der Vakuumkammer mit
einer dicken Schicht aus C belegt ist. Durch den dauerhaften Elektronenbeschuss wurde die
Schicht an der Spitze zum Teil wieder abgetragen.

Aufgrund der Aufladungseffekte und der thermischen Zersetzung sind die klebenden C-
Pads nicht fiir den CT-Betrieb geeignet. Eine Alternative bieten Graphitscheiben mit einer
Ho6he von ca. 2 mm, die aufgrund ihres Schmelzpunktes von ca. 3700 °C und ihrer hohen elek-
trischen Leitfahigkeit infolge des Elektronenbeschusses keinerlei Verdnderungen zeigen und

praktisch eine nahezu unendliche Lebensdauer haben.

Im Folgenden wird der Einfluss der Materialwahl der Probenstage (CuZn und Graphit)
auf die Streustrahlung untersucht. Dazu werden zwei Targetpositionen (Position 1 und Positi-
on 2 in Abbildung 5.19) und zwei Setups der Probenstage (Materialwahl CuZn und Graphit)
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Abb. 5.22: REM-Aufnahmen zeigen die Auswirkungen des Elektronenbeschusses von Kohlenstoff-Klebepads

bei Verwendung hoher Elektronenenergien und -stromstérken: (a) Aufladungseffekte, welche zur Ablenkung

des Elektronenstrahls fithren kénnen (b) Blasenbildung an der Oberfliche und (c) vollstdndige Zersetzung.

(d) Targetkontamination eines Wolframnadeltargets infolge von Verunreinigungen in der Vakuumkammer:
EDX-Map zeigt Kohlenstoff in Griin, Sauerstoff in Gelb und Wolfram in Rot.

unterschieden. Position 1 entspricht einer niedrigen Vergroflerung in der Radioskopie, bei der
sich das Target iiber dem Probenhalter befindet. In Position 2 befindet sich das Target iiber
dem Probenstift, wie es bei einer Aufnahme mit hoher Vergréflerung und im Regelfall notwen-
dig ist. Daraus ergeben sich vier Szenarien, die sowohl fiir die Verwendung eines Bulktargets,

eines Nadeltargets und ohne Target quantifiziert werden:

o Target in Position 1, Probenstift und -halter aus CuZn
e Target in Position 2, Probenstift und -halter aus CuZn
o Target in Position 1, Probenstift und -halter aus Graphit
e Target in Position 2, Probenstift und -halter aus Graphit

Fiir alle Fille wird die emittierte Rontgenintensitét gemessen, wobei sich kein Objekt im
Strahlengang befindet, sodass die Streustrahlung unabhéngig von der am Objekt emittierten
Streustrahlung ausgewertet werden kann. Erhoht bzw. verringert sich bei gleichbleibenden
Messparametern die Gesamtintensitéit fiir das Setup aus Graphit im Vergleich zu CuZn, so
muss dieser Anteil auf Streustrahlung zuriickzufithren sein. Die Messungen werden mit einem

um 25° gekippten Pt-Bulktarget und mit einem W-Nadeltarget durchgefiihrt.

Auswertung Bulktarget

Die Ergebnisse in Tabelle 5 zeigen, dass sich fiir das Bulktarget die Gesamtintensitdt sowohl
fiir die unterschiedlichen Targetpositionen, als auch bei Verwendung von Graphit nur margi-
nal verdndert bzw. innerhalb der Standardabweichung liegt und damit kaum Streustrahlung
vom Probentisch ausgeht. Wie zuvor erlautert, konnen im Falle des Bulktargets nur RE zur
signifikanten Emission von Streustrahlung fithren. Wie in Abbildung 2.6 dargestellt, werden
RE vorzugsweise in einem dem Einfallswinkel entsprechenden Winkel gegeniiber dem Lot des
Targets zuriickgestreut und treffen damit nur selten auf den Probenstift oder -halter. Folglich
wird durch die RE kaum Réntgenstreustrahlung auf der Probenstage emittiert, sondern eher
im Bereich der Elektronenséule.

Wird im Falle des Bulktargets ein Objekt im Strahlengang platziert, welches die Ront-

genstrahlung, die vom Target ausgeht, vollstdndig absorbiert, so kann nur die Rontgenstreu-
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strahlung zu einem Signal fithren. Dadurch kann nachgewiesen werden, dass bei Verwendung
eines Bulktargets 22 von 746 counts/min/Pixel, also ca. 3 % des Signals der im Bereich der

Elektronensiule emittierten Streustrahlung entsprechen.

Tabelle 5: Quantifizierung der Streustrahlung: Vergleich der Gesamtintensitit fiir ein Bulk- und ein
Nadeltarget positioniert iber dem Probenhalter (Position 1) und dem Probenstift (Position 2). AuBerdem die
gemessene Intensitdt ohne Target im Strahlengang des Elektronenstrahls.

Material Proben. Rontgenintensitiat bei Rontgenintensitit bei

P D Bl T 2
W Nadeltarget CuCZn 11224715 5:;5
ohne Target Cl(ljzn 212 13132

Auswertung Nadeltarget

Fiir den Fall des Nadeltargets liegt im Allgemeinen eine deutlich hohere Streustrahlung vor,
die besonders durch hochenergetische transmittierte Elektronen und ungebremste PE mit ei-
ner Energie von 30 keV, direkt unter dem Target erzeugt wird. Bei Positionierung des Targets
iiber dem Probenhalter (Position 1) zeigt die Verwendung von Graphit gegentiber Messing
eine Verringerung der Gesamtintensitdt um ca. 3 % und bei Positionierung tiber dem Proben-
stift (Position 2) um ca. 38 %.

Auswertung ohne Target

Um dieses Verhalten besser zu verstehen, werden die Messungen ohne Target wiederholt und
der Elektronenstrahl auf einen Arbeitsabstand von 13 mm fokussiert (Setup wie in Abbildung
5.19, nur ohne Target). Dadurch entfillt die primére Rontgenstrahlung, sodass nur auf dem
Probenhalter bzw. -stift Rontgenstreustrahlung angeregt wird. In Position 2, was den Normal-
fall darstellt, sorgt Graphit aufgrund der Energieverteilung seines Rontgenspektrums fiir eine
wesentlich geringere Intensitét der Rontgenstreustrahlung (sieche Abbildung 5.21 (a)). Der Be-
schuss des Probenstifts ohne Target bestétigt, dass die von CuZn emittierte Streustrahlung mit
112 counts/min/Pixel wesentlich intensiver ist, als die von Graphit mit 33 counts/min/Pixel
(siehe Tabelle 5). Daher ist auch die Streustrahlung bei Verwendung von Messing wesent-
lich hoher. Dies spricht fiir eine klare Empfehlung, die Oberfliche des Probenstiftes mit einer

Graphitschicht zu versehen.
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In der zweiten Betrachtung befindet sich kein Target im Strahlengang und der Elektro-
nenstrahl ist iber dem Probenhalter fokussiert (Position 1). Fiir den Fall, dass Probenhalter
und -stift aus CuZn gefertigt sind, wird einerseits Streustrahlung mit hoher Intensitdt am
Probenhalter emittiert (siehe Abbildung 5.21 (a)), andererseits wird diese auch gleichzeitig
durch den Probenstift mit 2 mm Durchmesser vollsténdig absorbiert. Selbst fiir Photonen mit
einer Energie von 30 keV liegt die Absorption von 1 mm CuZn bereits bei 99,99 %. Dadurch
liegt die gemessene Intensitét bei 1 count/min/pixel.

Fiir den Fall, dass Probenhalter und -stift aus C gefertigt sind, wird im Gegensatz dazu
kaum Roéntgenstreustrahlung emittiert (sieche Abbildung 5.21 (a)), aber gleichzeitig werden
Photonen mit einer Energie von 30 keV durch den Probenstift aus Graphit mit einem Durch-
messer von 2 mm nur zu ca. 8% absorbiert. Dadurch wird ohne Target eine Intenstitiat von
22 counts/min/pixel gemessen.

Aufgrund dieses Verhaltens von CuZn und Graphit ist fiir Targetposition 1 die Gesamt-
intensitdt bei Verwendung von Graphit nur unwesentlich geringer als fiir Targetposition 2.
Es wird daher empfohlen einen Probenhalter aus Graphit zu verwenden, um die emittierte
Streustrahlung zu verringern und einen Probenstift aus CuZn, um die emittierte Streustrah-
lung effektiv zu absorbieren. Gleichzeitig sollte die Oberfliche des Probenstiftes mit Graphit
bedeckt sein.

Zusammenfassend haben die Untersuchungen ergeben, dass Rontgenstreustrahlung in der
REM-basierten CT hauptséichlich durch die Probenstage erzeugt wird. Dabei unterscheidet
sich die Anregung je nach Targetgeometrie und kann im Wesentlichen durch PE; RE und TE
erfolgen.

Im Falle des Bulktargets liegt der Anteil an RE zwar bei ca. 50 %, aber ein Grofiteil dieser
wird aufgrund ihrer Richtcharakteristik in die Kammer gestreut und dadurch wird kaum
Rontgenstreustrahlung an der Probenstage emittiert. Insgesamt sind bei Verwendung eines
Bulktargets nur ca. 3 % der detektierten Photonen der Rontgenstreustrahlung zuzuordnen.

Im Falle des Nadeltargets liegen neben RE auch hochenergetische TE und ungebremste
PE mit einer hohen Intensitét vor, die sowohl am Probenhalter als auch am Probenstift Streu-
strahlung emittieren kdnnen. Die durchgefithrten Experimente zeigen, dass die Oberfliche von
Probenhalter und -stift aus Graphit gefertigt sein sollten, um die Emission von Streustrahlung
zu minimieren. Gleichzeitig sollte fiir den Probenstift selbst ein stark absorbierendes Material
wie CuZn gewahlt werden, um die vom Probenhalter emittierte Streustrahlung vollstandig zu
absorbieren. Wird die Oberfliche des CuZn-Stiftes zusétzlich mit Graphit beschichtet, kann
im Falle der Radioskopie mit hoher Vergrofierung (das Nadeltarget steht iiber dem Proben-

stift) die Streustrahlung um ca. 38 % verringert werden.

5.1.8 Drift

FEin weitreichender Einflussfaktor auf das Messergebnis der CT ist der elektrische und mecha-

nische Drift des Systems, wobei folgende Komponenten zu nennen sind:
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 Elektronenstrahl: Fokus (Z-Richtung) sowie X- und Y-Position
o Positioniersystem: JEOL Stage (X-, Y- und Z-Achse)
o Rontgendetektor: Detektionsverhalten des ADVACAM Widepix

Ein Aspekt ist der Elektronenstrahldrift in X- und Y-Richtung sowie der Drift des Fo-
kuspunktes in Z-Richtung. Sobald der Elektronenstrahl durch das Linsensystem fokussiert
wird, erwdrmen sich die Spulen und die Elektronensdule, welche gleichzeitig mit einer Was-
serkithlung ausgestattet ist. Dieser thermische Einfluss fithrt zum Drift des Elektronenstrahls,
bis das thermische Gleichgewicht erreicht ist. Dies hat zur Folge, dass eine Verédnderung der
Strahlposition in X- und Y-Richtung und eine Verédnderung des Fokuspunktes in Z-Richtung
beobachtet werden kann. Letztere fithrt zu einer Verbreiterung des Elektronenstrahldurch-
messers und somit zur Verringerung der rédumlichen Auflésung der Réntgenbildgebung, da
eine grofere Fliache auf dem Target bestrahlt wird. Dariiber hinaus ist die Langzeitstabilitét
des Elektronenstrahls zu erwidhnen, da die CT-Messungen bis zu 48 h in Anspruch nehmen
koénnen.

Wird ein Bulktarget verwendet, so fithrt der X-/Y-Drift zur Verschiebung des Roéntgen-
brennflecks auf dem Target und die geometrische Anordnung der CT verdndert sich. Klei-
ne Bewegungen konnen durch den Rekonstruktionsalgorithmus ausgeglichen werden, aber zu
grofle Abweichungen fiithren zur Verschlechterung des Rekonstruktionsergebnisses.

Wird ein Nadeltarget verwendet, so fithrt der X-/Y-Drift zum Abriss des Photonenflusses,
da der Elektronenstrahl die Nadel nicht mehr trifft. Als Konsequenz wird eine unbrauchba-
re Projektion aufgenommen, die bei der spéteren Rekonstruktion verworfen wird. Vor der
Aufnahme der néchsten Projektion wird eine Refokussierung durchgefiihrt und der Elektro-
nenstrahl wieder im Zentrum des Nadeltargets fokussiert, sodass der Photonenfluss wieder
hergestellt ist (siehe Kapitel 3.2). Erfahrungen zeigen, dass der Elektronenstrahldrift nach ca.

30 min nicht mehr nachzuweisen ist.

Fir das Targetpositioniersystem der Firma Klocke und die Rotationsachse der Firma
Kleindiek konnte kein Drift nachgewiesen werden.

Der Vollstandigkeit halber ist im Falle des Nadeltargets zu erwéhnen, dass es beim erst-
maligen Elektronenbeschuss durch den Warmeeintrag zu einem Verzug des Targets kommen

kann. Bei Verwendung eines Bulktarget spielt der Warmeeintrag kaum eine Rolle.

Der grofite Einflussfaktor ist der Drift der mechanischen Achsen der JEOL-Stage. Zur
Quantifizierung wird ein Objekt bei hoher Vergroferung (Pixelgroe von ca. 100 nm) und
Verwendung eines Bulktargets im Strahlengang platziert und eine Bilderserie aufgenommen,
ohne eine Objektbewegung durchzufiihren. Anschlieend wird ein Merkmal in den Aufnahmen
verfolgt und deren Koordinaten als Drift in X-Richtung (Querachse) und Z-Richtung (Hohen-
achse) ausgewertet (siehe Koordinatensystem Abbildung 3.2 (a)). Der Drift in Y-Richtung
(VergroBerungsachse) spielt kaum eine Rolle, da erst sehr grofie Verschiebungen in der Radio-

graphie sichtbar werden.
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Die in Abbildung 5.23 dargestellten Ergebnisse zeigen den mittleren kumulierten Drift des
Systems. Innerhalb der ersten 150 min kommt es zu einem deutlichen Drift der Achsen, wobei
die Hohenachse eine wesentlich hohere Verschiebung aufweist. Die hohe Streuung hinsicht-
lich des Drifts der Hohenachse ist auf Fertigungstoleranzen zuriickzufiihren, da es sich um
ein mechanisches Zahnrad handelt. Bei einer standardméfligen CT mit einer Abtastrate von
100 nm bedeutet dieser immense Drift, dass sich das Objekt um bis zu 150 Pixel absenkt (bei

insgesamt 514 vertikalen Detektorpixel).
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Abb. 5.23: Kumulierter Drift des Systems in X- und Z-Richtung

Teilweise kommt es auch zu Spriingen in der Radioskopie, wie es in X-Richtung nach
400 min zu sehen ist. Nach ca. 16 h ist nur noch ein Drift von ca. 30 nm pro Stunde nach-
zuweisen. Diese Abweichungen sind hinnehmbar, da der Rekonstruktionsalgorithmus diese

Verschiebung bei der Volumenrekonstruktion ausgleichen kann.

In Summe wird deutlich, dass ein Warm-up des Systems notwendig ist, um den Drift der
einzelnen Komponenten zu minimieren und das Messergebnis zu verbessern. Basierend auf
den hier gezeigten Erkenntnissen wird empfohlen, nach der Einrichtung der Messanordnung
(Positionierung von Target und Objekt) und vor dem Start der Messung dem System idealer-
weise iiber Nacht (ca. 16 h) Zeit zu geben, damit sich der Drift auf ein Minimum reduziert und
ein Gleichgewicht einstellt. Danach sollte das Sichtfeld nur noch mithilfe der Targetposition

korrigiert werden, da fiir den Targetmanipulator kein Drift nachgewiesen wurde.

5.2 Targetentwicklung

Die Targetentwicklung hat zum Ziel, die Performance der Réntgenquelle in der REM-basierten
Nano-CT weiter zu steigern. Als Maf} fiir die Performance dienen dafiir hauptséchlich drei

Parameter:
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o Rontgenbrennfleckgrofie: Die Grofle des Brennflecks bestimmt maflgeblich die rdumliche
Auflésung des Systems, welche mit Hilfe eines Siemenssterns im zweidimensionalen Fall
quantifiziert werden kann.

o Rontgenintensitit: Sie gibt die Anzahl der Photonen pro Zeit an und entscheidet damit
iiber die Messzeit. Aulerdem kann grofler Einfluss auf das SNR genommen werden, da
der Photonenfluss in der REM-basierten CT im Allgemeinen sehr gering ist und die
Messzeit nicht beliebig erhéht werden kann.

o Rontgenenergie: Da die Schwéichung der Rontgenstrahlung energieabhéngig ist, nimmt

die Rontgenenergie Einfluss auf den Bildkontrast.

Anhand dieser drei Parameter werden mit Hilfe der Erkenntnisse der Systemcharakteri-
sierung aus dem vorangegangen Kapitel die drei vorgestellten Targetgeometrien Bulktarget,
Folientarget und Nadeltarget untersucht. Basierend auf den Ergebnissen sollen danach Tar-

getdesigns fiir die folgenden unterschiedlichen Anwendungen selektiert werden.

e Ein Target mit hohem Photonenfluss, welches die Bildgebung mit moéglichst geringer
Messzeit erlaubt.

o Ein Target mit niederenergetischem Rontgenspektrum zum Kontrastieren schwach ab-
sorbierender Materialien.

o Ein Target mit hochster raumlicher Auflésung zur Abbildung moéglichst kleiner Details.

5.2.1 Bulktarget

Im Hinblick auf die Entwicklung eines Targets mit besonders hohem Photonenfluss, zur Auf-
nahme von Radiographien mit geringer Messzeit bei gleichbleibendem SNR, stellt das Bulktar-
get die ideale Geometrie dar (siehe 5.1.2). Da im Falle des Bulktargets die WWZ nicht durch
die Geometrie des Targets beschrankt wird, konnen Elektronen ihre Energie vollstdndig an das
Targetmaterial abgeben. Pro Primérelektron finden somit auch mehr Wechselwirkungsprozes-
se statt und die Emission von Réntgenstrahlung erreicht ihr Maximum. Der Schmelzpunkt
spielt hierbei nur eine nebenséchliche Rolle, da der Warmeeintrag aufgrund der Geometrie
effizient abgeleitet wird. Falls es zu sichtbaren Verdnderungen der Targetoberfliche kommt,

kann der Elektronenstrahl auf einen anderen Bereich auf dem Target fokussiert werden.

Der grofite Einflussfaktor auf die Intensitdt des Bulktargets nimmt der Targetkippwinkel
ein, der mittels Simulationen in DTSA untersucht wird. Zur Bestimmung des Optimums wird
flir Simulationen der aktuell im XRM-II verwendete Detektorkippwinkel von 0° angenom-
men und das Target schrittweise um 5° gekippt (siehe Winkeldefinition in Abbildung 5.11).
Fiir jeden Targetkippwinkel wird das Roéntgenspektrum nach Anregung mit einem 30 keV
Elektronenstrahl ausgewertet. (Alle weiteren Simulationsparameter sind in A.3 aufgefiihrt.)
Im Anschluss wird das Spektrum mit der Detektionseffizienz multipliziert, auf einen Detek-
torpixel und den experimentellen Strahlstrom normiert und die Intensitdt im betrachteten

Energiebereich aufsummiert.
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In Abbildung 5.24 (a) ist die Rontgenintensitét fir ein W-Bulktarget in Abhéngigkeit des
Targetkippwinkels dargestellt. Gezeigt sind drei Kurvenverldufe, welche die Intensitdt der

folgenden Spektren beschreiben:

(i) Intensitdt des emittierten Rontgenspektrums fiir einen Energiebereich von 0-30 keV
(ii) Intensitét des emittierten Rontgenspektrums fiir einen Energiebereich von 5-30 keV
(Detektionsbereich des PCXD)
(iii) Intensitdt des detektierten Rontgenspektrums nach dem Passieren des Strahlengangs

fiir einen Energiebereich von 5-30 keV

Betrachtet man die emittierte Rontgenintensitit (i) in Abhéngigkeit des Targetkippwin-
kels, so ist ein nahezu symmetrischer Kurvenverlauf sichtbar. Dieser wird einerseits durch die
Absorption der Rontgenquanten durch das Target selbst (Selbstabsorption) und andererseits
durch den Riickstreukoeffizienten der Elektronen bestimmt.

Die Selbstabsorption nimmt mit sinkendem Targetkippwinkel zu, da sich die zuriickgelegte
Wegliange des Photons im Targetmaterial erhoht und dadurch die Rontgenintensitéit verrin-
gert (sieche Abbildung 5.24 (d)). Dies betrifft speziell die niederenergetischen Photonen und
ist ebenso in der mittleren spektralen Rontgenenergie zu sehen, die bei niedrigen Targetkipp-
winkeln von ca. 5,5 keV auf 9,5 keV bei hohen Targetkippwinkeln ansteigt.

Bei hohen Targetkippwinkeln spielt die Selbstabsorption zwar kaum eine Rolle, aber die
Rontgenintensitat verringert sich aufgrund des steigenden BSC, wodurch weniger Elektronen
zur Anregung von Photonen zur Verfiigung stehen (siche Abbildung 5.24 (b)). Dadurch wird
das Maximum der emittierten Rontgenintensitdt des gesamten Spektrums (schwarzer Kur-

venverlauf) als Resultat von Selbstabsorption und BSC bei Winkeln nahe 45° erreicht.

Vergleicht man in Abbildung 5.24 (a) die emittierte Intensitétsverteilung fir den Energie-
bereich von 0-30 keV (i) und 5-30 keV (ii), so kommt es zu einer allgemeinen Intensitétsverrin-
gerung, da weniger niederenergetische Photonen ausgewertet werden. Dies hat gleichzeitig zur
Folge, dass es zur Strahlaufhartung kommt und der Median der Rontgenenergie bei ca. 10 keV
liegt. Auflerdem ist zu beobachten, dass sich das Intensitdtsmaximum von einem Targetkipp-
winkel von 45° auf 25° verschiebt. Die Ursache liegt darin, dass bei héheren Targetkippwinkeln
eine hohe Anzahl niederenergetischer Photonen das Target verlassen kénnen, welche aber auf-
grund des Energieschwellenwertes von 5 keV nicht mehr detektiert bzw. betrachtet werden.
Dies fiihrt in den beiden Graphen (ii) und (iii) zu einer starken Reduktion der Photonenzahl
bei hohen Targetkippwinkeln.

Verringert man den Targetkippwinkel, so muss die Energie der Photonen ansteigen, um die
hohere Weglédnge im Target zuriicklegen und dieses verlassen zu kénnen. Dies wird ebenfalls
am leicht ansteigenden Median der Réntgenenergie in Abbildung 5.24 (b) deutlich. Vergleicht
man in Graph (i) und (ii) sehr niedrige Targetkippwinkel, so besteht kein grofler Unterschied
in der Rontgenintensitat. Dies liegt darin begriindet, dass die durch den Energieschwellenwert
von 5 keV unbetrachteten Photonen ohnehin das Target aufgrund der Selbstabsorption nicht

verlassen konnen.
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Abb. 5.24: (a) Mittels DTSA simulierte Rontgenintensitat eines W-Bulktargets in Abhéngigkeit des
Targetkippwinkels (Die simulierten Spektren sind auf die emittierte Intensitét eines um 45° geneigten
W-Targets normiert. Der Detektor ist senkrecht zum Elektronenstrahl ausgerichtet. Ein Targetkippwinkel von
0° ist senkrecht zum Elektronenstrahl definiert): Auswertung der (i) emittierten Rontgenintensitit im
Energiebereich von 0-30 keV, der (ii) emittierten Rontgenintensitdt im Energiebereich von 5-30 keV und der
(iii) detektierten Rontgenintensitit nach dem Passieren des Strahlengangs im Energiebereich von 5-30 keV
zeigt die Verschiebung des Intensitdtsmaximums. (b) BSC und Median der spektralen Rontgenenergie in
Abhéngigkeit des Targetkippwinkels. Deutlich sichtbar ist die Strahlaufhartung infolge des Setups. (c) Mittels
DTSA simulierte Rontgenintensitat eines Cr-Bulktargets in Abhéngigkeit des Targetkippwinkels: gleiche
Auswertung wie in (a). (d) Visualisierung der Wechselwirkungsprodukte fiir niedrige und hohe
Targetkippwinkel (Linienstirke der Pfeile spiegeln Intensitdt wider.). (Fell et al., 2023c)

Wie in Graph (iii) sichtbar, wird durch den Strahlengang des XRM-II die Rontgenintensi-
tat zusatzlich geschwicht, sodass sich das Intensitdtsmaximum des W-Bulktargets bei einem
Targetkippwinkel von 25° um ca. 20 % verringert und es zu weiterer Strahlaufhartung kommt
(siehe auch Tabelle 3).

Vergleicht man die ausgewerteten Intensitéiten des Targetmaterials W in Abbildung 5.24 (a)
mit dem Targetmaterial Cr in Abbildung 5.24 (c) so erkennt man, dass W wesentlich mehr
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Rontgenstrahlung emittiert, aber ein Grof3teil der Strahlung durch den Energieschwellenwert
von 5 keV nicht detektiert wird (Reduktion der normierten Intensitat von 1,0 auf ca. 0,4).
Dieser Einfluss hat auf Cr keine so groflen Auswirkungen, da sich die sehr intensive charakte-
ristische Rontgenlinie direkt iiber dem Schwellenwert befindet (Reduktion von 0,75 auf 0,55).
Erst die durch den Strahlengang verursachte Absorption fithrt zu einem massiven Intensitéts-
verlust, da die niederenergetische Strahlung stark geschwécht wird (Reduktion von 0,55 auf
0,2). Im Gegensatz dazu sind die Auswirkungen des Strahlengangs auf das W-Spektrum we-
niger weitreichend, da dessen mittlere Energie wesentlich hoher ist und somit die Schwéchung

geringer ausféllt (Reduktion von 0,4 auf 0,3).

In Abbildung 5.25 (a) ist die simulierte emittierte Intensitét in Abhéngigkeit des Kippwin-
kels der Targetmaterialien W, Cr, Cu, Pt und Y fiir einen Energiebereich von 0-30 keV zusam-
mengefasst. Die Intensitétsunterschiede der einzelnen Materialien werden hauptséchlich durch
die Ordnungszahl, Dichte und Energie der charakteristischen Rontgenstrahlung bestimmt und
zeigen ihr Intensitdtsmaximum bei ca. 45° (siche Kapitel 5.1.3). Nur bei Cr verschiebt sich das
Maximum zu kleineren Winkeln aufgrund der zuvor beschriebenen Effekte. Betrachtet man in
Abbildung 5.25 (b) die detektierte Intensitit in einem Energiebereich von 5-30 keV, so kommt
es zur Verschiebung des Intensitatsmaximums zu kleineren Targetkippwinkeln von ca. 25°-30°
aufgrund des Energieschwellenwertes und den Effekten von Selbstabsorption und BSC. Die
detektierte Gesamtintensitét der einzelnen Targetmaterialien wurde bereits in Kapitel 5.1.4
(sieche Abbildung 5.7 und Tabelle 3) ausfiihrlich erldutert.
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Abb. 5.25: (a) Simulierte emittierte und (b) detektierte Rontgenintensitit in Abhéngigkeit des
Targetkippwinkels fiir weitere Materialien. (Die simulierten Spektren sind auf die emittierte Intensitit eines
um 45° geneigten W-Targets normiert.)

Um die Intensitat der simulierten Spektren experimentell zu validieren, wurden ca. 1 mm

diinne Pliattchen der verschiedenen Targetmaterialien auf einen kippbaren Probenhalter ge-
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klebt und, infolge des Elektronenbeschusses mit einer Energie von 30keV, die am PCXD
detektierte Rontgenintensitit pro Minute und Pixel aufgenommen.

Die Ergebnisse in Abbildung 5.26 (a) zeigen, dass der Verlauf der Intensitat in Abhéngig-
keit des Targetkippwinkels und ebenso das Intensitdtsmaximum bei ca. 25° mit den Simula-
tionen iibereinstimmen. Ebenso zeigen Pt und W mit Abstand die héchste Rontgenintensitét.
Jedoch gibt es Diskrepanzen bei der absoluten Intensitdt zwischen Experiment und der in
Abbildung 5.25 (b) gezeigten Simulation, die besonders bei Betrachtung von Cr und Cu ins
Auge fallen und somit niederenergetische Photonen betreffen.

Korreliert man diese Messergebnisse mit den in Abbildung 5.17 in Kapitel 5.1.6 gezeig-
ten Limitierung der Rontgendetektion im niederenergetischen Bereich, so ldsst sich die In-
tensitatsverringerung erklaren. Die Ursache liegt in der geringen Detektorempfindlichkeit im
niederenergetischen Bereich, die dazu fiihrt, dass die charakteristischen Rontgenlinien von Cr
und Cu (siehe Abbildung 5.7), welche nahe am Energieschwellenwert (5keV) des Rontgende-
tektors liegen, kaum messbare Intensitét liefern. Dies hat zur Folge, dass bei Verwendung der

Targetmaterialien Cr und Cu experimentell eine geringe Gesamtintensitdt gemessen wird.

Um die Diskrepanz zwischen Experiment und Simulation ndher zu untersuchen, werden
die simulierten Spektren aus Abbildung 5.25 (b) basierend auf den gewonnenen Erkenntnis-
sen auch mit héherem Energieschwellenwert ausgewertet. Dazu wird ein Schwellenwert von
8,05 keV gewdhlt, sodass die charakteristischen Peaks von Cr (5,4 keV) und Cu (8,04 keV)
auBerhalb des Auswertebereiches liegen.

Vergleicht man nun die Ergebnisse in Abbildung 5.26 (b) mit den experimentell ermit-
telten Intensitdten in Abbildung 5.26 (a), so wird deutlich, dass Simulation und Experiment
sehr gut iibereinstimmen. Gleichzeitig ist dies eine Bestétigung, dass der Detektor ein geringes

Detektionsvermogen im niederenergetischen Bereich aufweist.

Wird der Strahlengang, wie in Kapitel 5.1.4 empfohlen, mit He geflutet, so ergibt sich
rechnerisch basierend auf der Detektionseffizienz aus Abbildung 5.10 und bei einem Energie-
schwellenwert von 8,05 keV je nach Targetmaterial eine Intensitatserhohung zwischen 5 % und
15 %. Zur Validierung wurde dazu ein Polymerbeutel mit He (99,996 % Reinheit) gefiillt und
zwischen Detektor und Be-Fenster platziert und die Rontgenintensitét fiir ein um 25° geneig-
tes Pt und Cr Target detektiert. Aus den Ergebnissen resultiert, dass die Intensitdt von Pt
um 9 % und die von Cr um 16 % erhoht werden kann. Weitere bzw. dhnliche Verbesserungen
kénnten durch eine Reduktion des Luftdrucks auf ca. 100 mBar im Strahlengang zwischen
dem Be-Fenster und dem Detektor erzielt werden. Zur Umsetzung dieses Vorhabens ist der

aktuelle Aufbau jedoch nicht ausgelegt.

Wie zunéchst anhand von Simulationen in Abbildung 5.9 (b) und Tabelle 3 gezeigt, errei-
chen die Targetmaterialien W und Pt die héchste Rontgenintensitéit im Energiebereich von
5-30keV und stellen damit die potentiellen Targetmaterialien fiir ein Target mit hohem Pho-

tonenfluss dar. Die experimentellen Ergebnisse zeigen, dass die detektierte Intensitdt von Pt
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Abb. 5.26: (a) Experimentell bestimmte detektierte Intensitat im Energiebereich von 5-30 keV in
Abhéngigkeit des Targetkippwinkels. (b) Die Auswertung der Simulationen im Energiebereich von 8,05-30 keV
zeigt einen Kurvenverlauf, der mit den Experimenten tbereinstimmt. (Die simulierten Spektren sind auf die
emittierte Intensitit eines um 45° geneigten W-Targets normiert.)

im Vergleich zu W ca. 5 % hoher ist, obwohl die Simulationen ein entgegengesetztes Verhalten
vorhersagen. Daraus lasst sich ableiten, dass die Sensitivitdt des Detektors auch nahe der cha-
rakteristischen W K, -Strahlung geringer ausfillt. Folglich wird das Pt-Bulktarget als Target
empfohlen, um einen maximalen Photonenfluss zu erreichen.

Fir den Fall, dass eine Verringerung der rdumlichen Auflésung in Kauf genommen wer-
den kann, kann die Rontgenintensitdt durch die Wahl der Objektivblende, wie in Tabelle 6
aufgelistet, zusétzlich erhoht werden.

Tabelle 6: Intensitdtserhchung durch Verwendung unterschiedlicher Blenden (In Klammern ist der jeweilige
Elektronenstrahlstrom angegeben.)

Rontgenintensitit [counts/min/pixel]

Material
Blende 1 (350 nA) Blende 0 (427 nA) Blende 0 ohne NC (1260 nA)
W 739+ 7 961 + 17 2274 £ 13
Pt T74£5 989 £+ 2 2405 + 13

Neben der Intensitdt des Rontgentargets spielt der effektive Rontgenbrennfleck eine es-
sentielle Rolle fiir die Bildqualitdt der Rontgenbildgebung und kann zur Abschétzung der
rdumlichen Auflosung herangezogen werden.

Die Brennfleckgrofle wird durch die Gréle des Volumens bestimmt, in dem Elektronen
Rontgenstrahlung anregen und entspricht somit in erster Ndherung der Groflie der WWZ. Die
einfachste Abschéitzung liefert die Berechnung der WWZ nach Kanaya und Okayama (siehe
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Gleichung 5 und Abbildung 2.3 (b)), die einer Halbkugel entspricht, in der sich 95 % aller
Elektronen befinden. Da der Energieschwellenwert des PCXD bei 5 keV liegt und damit nur
Elektronen mit einer Energie iiber 5 keV detektierbare Rontgenstrahlung anregen koénnen,
ist die Berechnung der WWZ nach Kanaya und Okayama eine Uberschiitzung des effektiven
Brennflecks.

Eine hohere Genauigkeit liefert die Berechnung der maximalen Emissionstiefe eines Ront-
genquants mit einer Energie von 5keV (siehe Gleichung 9 und 10). In Abbildung 5.27 ist die
maximale Emissionstiefe fiir verschiedene Targetmaterialien in Abhéngigkeit der Anregungs-
energie gezeigt.

Materialien mit hoher Ordnungszahl und Dichte weisen eine hohe Wahrscheinlichkeit fiir
die Wechselwirkungen von Elektronen mit den Hiillelektronen des Targetmaterials auf, wo-
durch deren Eindringtiefe geringer ausféllt (siehe Kapitel 2.2.2). Dies ist fiir den Fall von Pt
und W gegeben, sodass bei Anregung mit einem 30 keV Elektron die maximale Emissions-
tiefe eines Rontgenquants mit einer Energie von 5keV bei ca. 1,2 nm liegt. Dagegen liegt die
maximale Emissionstiefe eines Rontgenquants mit einer Energie von 5keV von Elementen mit

niedriger Ordnungszahl oder Dichte, wie beispielsweise bei Cr und Y, bei ca. 3 pm bzw. 5 pm.
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Abb. 5.27: Maximale berechnete Emissionstiefe eines Rontgenquants mit einer Energie von 5keV in
Abhéngigkeit der Anregungsenergie fiir verschiedene Targetmaterialien

Neben der Eindringtiefe ist, wie in Abbildung 5.28 zu sehen, die Geometrie der WWZ
materialabhéngig und kann nur vereinfacht als Kreis angenommen werden. Auflerdem verén-
dert sich die Form der WWZ mit dem Winkel des einfallenden Elektronenstrahls und dadurch
auch der Rontgenbrennfleck. Beispielhaft ist fiir Cr und W, welche Materialien mit niedriger
und hoher Ordnungszahl widerspiegeln, die WWYZ fiir einen Targetkippwinkel von 5°, 45° und
85° gezeigt. Der griine Pfeil stellt den einfallenden Elektronenstrahl dar, die blauen Trajek-
torien visualisieren Elektronen, die im Material absorbiert werden und die roten Trajektorien

visualisieren Elektronen, die das Material verlassen kénnen (Riickstreuelektronen).
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Hochenergetische Elektronen werden beim Eindringen in Materialien mit geringer Ord-
nungszahl und Dichte nur schwach gestreut und koénnen somit verhiltnisméfig tief in das
Material eindringen, bevor sich grofle Streuwinkel ergeben. Dies hat zum Resultat, dass sich
die WWZ in Form eines Tropfens oder einer Kugel ausbildet.

Daneben ist bei Materialien mit hoher Ordnungszahl und Dichte der Streufaktor wesent-
lich hoher, sodass auch hochenergetische Elektronen beim Auftreffen auf Materie bereits stark
gestreut werden und die WWZ eher die Form einer Halbkugel annimmt. Dieses Phanomen ist
bei kleinen Targetkippwinkeln anhand der simulierten Trajektorien fiir W gut zu erkennen und
priagt sich mit steigender Elektronenenergie weiter aus. Bei hohen Targetkippwinkeln (bzw.
spitzem Einfallswinkel des Elektronenstrahls) kommt die Erh6hung des BSC zum Tragen und
die WWZ fallt kleiner aus. AuBerdem wird die Geometrie der WWZ in Einfallsrichtung der
FElektronen gestreckt.

3,5 um (b)

(d) O] ®

Abb. 5.28: Ausbildung der Geometrie der WWZ fiir Cr und W in Abhéngigkeit des Targetkippwinkels: (a) Cr
5° (b) Cr 45° (c) Cr 85° (d) W 5°, (e) W 45°, (f) W 85° (Der einfallende Elektronenstrahl ist in Griin
eingezeichnet. Blaue Trajektorien visualisieren absorbierte Elektronen und rote Trajektorien visualisieren
Riickstreuelektronen. Die Skalierung ist jeweils identisch.)

CASINO bietet die Moglichkeit die Héufigkeit der Emissionsorte der charakteristischen
Roéntgenstrahlung in Abhéngigkeit der Tiefe und in radialer Verteilung zu simulieren. Hierbei
muss beriicksichtigt werden, dass es sich ausschliefllich um die charakteristische Roéntgen-
strahlung handelt und die Bremsstrahlung nicht betrachtet wird. Trotz dieser Einschrankung
und der Tatsache, dass das Rontgenspektrum maflgeblich durch die charakteristische Ront-
genstrahlung bestimmt wird, bieten die Simulationen die Md&glichkeit die Kenntnis iiber die
Ausbildung des Rontgenbrennflecks zu erweitern. Hinsichtlich der Simulationsparameter ist
zu beachten, dass fiir jeden Kippwinkel auch die Detektorposition angepasst werden muss, da
diese relativ zur Targetoberfliche definiert ist. Des Weiteren muss zur Abschétzung des effek-

tiven Brennflecks zwischen vertikaler und horizontaler Ausdehnung unterschieden werden. Da
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in CASINO der Elektronenstrahldurchmesser als Fléche auf dem Target definiert ist, muss fiir
die Simulation des vertikalen Brennflecks der Elektronenstrahldurchmesser d. von 600 nm in
Abhéngigkeit des Kippwinkels a mittels

de

B cos(a) (24)

€p

geometrisch korrigiert werden. Daraus ergibt sich die Projektion des Elektronenstrahls auf

dem Target de,, welche in Tabelle 7 in Abhéingigkeit des Targetkippwinkels aufgelistet ist.

Tabelle 7: Die durch die Projektion auf die Targetoberfliche bedingte Vergroflerung des Elektronenstrahls bei
einem Elektronenstrahldurchmesser von 600 nm.

Neigungswinkel [°] 5 15 25 35 45 55 65 75 85
Proj. Strahldurchmesser [nm] 602 621 662 733 849 1046 1420 2318 6884

Da die Tiefeninformation senkrecht zur Targetoberfliche zu verstehen ist und die radiale
Verteilung als Ringe um den Auftreffpunkt des Elektronenstrahls definiert ist, beschreiben
die Simulationen nicht die effektive Rontgenbrennfleckgréfle. Wie in Abbildung 5.29 darge-
stellt, muss zur Bestimmung des effektiven Rontgenbrennflecks in vertikaler Ausdehnung der
Brennfleck auf die parallel zum Elektronenstrahl ausgerichtete Detektorebene des PCXD pro-
jiziert werden. Dies hat zur Folge, dass die Brennfleckgréfie bei kleinen Targetkippwinkeln
durch die Eindringtiefe bestimmt wird und bei hohen Targetkippwinkeln, aufgrund des schrig
einfallenden Elektronenstrahls und der daraus resultierenden enormen Verbreiterung, durch
den Elektronenstrahldurchmesser bestimmt wird. Die Richtcharakteristik der Elektronen in
Strahlrichtung fithrt bei hohen Targetkippwinkeln zu einer zusétzlichen Verbreiterung.

Aus diesem Grund werden die emittierten Photonen iiber die Tiefe dj, und die emittierten
Photonen in radialem Abstand r, auf die Detektorebene projiziert, woraus sich die vertikale
Ausdehnung des Brennflecks basierend auf der Eindringtiefe f., und der radialen Verteilung

fe, ergibt. Diese lassen sich wie folgt berechnen:

feq = dp cos(a) (25)
und

fe, = rpsin(a) . (26)

Die vertikale Ausdehnung des effektiven Brennflecks ergibt sich aus dem jeweils gréfieren Wert
der beiden Kurven (basierend auf der Eindringtiefe und der radialen Verteilung).

Die horizontale Ausdehnung des Réntgenbrennflecks wird im Grunde hauptséchlich durch
den Strahldurchmesser und nur untergeordnet durch die Streuung im Material beeinflusst. Da

das Target nur in Richtung PCXD gekippt wird und sich der Elektronenstrahldurchmesser auf
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Elektronenstrahl

Target

Abb. 5.29: Visualisierung der WWZ von Elektronenstrahl (griin) und Target (grau) zeigt absorbierte
Elektronentrajektorien in Blau und die Trajektorien von Riickstreuelektronen in Rot. Die eingezeichneten
Pfeile stellen die von CASINO berechnete Tiefeninformation und radiale Verteilung dar, aus denen die
Anteile des vertikalen effektiven Brennflecks berechnet werden kénnen.

dem Target in horizontaler Ausdehnung nicht dndert, ist folglich die horizontale Ausdehnung
des Brennflecks nahezu unabhéngig von der Neigung des Targets. In CASINO wird daher zur
Simulation der horizontalen Ausdehnung des Rontgenbrennflecks der Elektronenstrahldurch-
messer unabhéngig vom Targetkippwinkel konstant gehalten.

Als Simulationsergebnis liefert CASINO zwei Graphen und unterscheidet zwischen emit-
tierten Photonen und denen, welche die Probe verlassen kénnen. Letztere werden zur Simu-

lation des Brennflecks ausgewertet.

Abbildung 5.30 zeigt die Ergebnisse der Simulation fiir Cr und Pt in Abhéngigkeit des
Targetkippwinkels bei einem Elektronenstrahldurchmesser von 600 nm. Fiir beide Materialien
wird jeweils zwischen der vertikalen und horizontalen Ausbreitung des Brennflecks unter-
schieden, wobei sich der vertikale Brennfleck aus dem Beitrag der Tiefeninformation und der
radialen Information zusammensetzt. Da die Intensitdten in CASINO materialabhéngig nor-
miert werden, kénnen die Intensitdten von Cr und Pt nicht verglichen werden, wohl aber die
Intensitdten in Abhéngigkeit der Eindringtiefe oder des radialen Abstands.

Vergleicht man in Abbildung 5.30 (a) und 5.30 (b) die horizontale Ausbreitung der Emissi-
onsorte der Photonen, so ist diese sowohl fiir Cr als auch fiir Pt unabhangig des Kippwinkels
nahezu konstant. Nur die Intensitdt nimmt mit steigendem Kippwinkel aufgrund des héheren
BSC ab.

Betrachtet man den vertikalen Anteil der radialen Verteilung in Abbildung 5.30 (c¢) und
5.30(d), so sieht das Verhalten deutlich anders aus. Beim Auftreffen der Elektronen auf die

Oberfliche des Targetmaterials folgen diese einer Richtcharakteristik in Einfallsrichtung des
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Primérelektronenstrahls. Die Richtcharakteristik wird umso lénger aufrechterhalten, je ho-
her die Energie der Elektronen und damit die mittlere freie Weglénge ist, welche von der
Ordnungszahl und Dichte eines Materials bestimmt wird. Folglich werden Elektronen in Pt
stiarker gestreut und der Riickstreukoeffizient féllt héher aus. Dadurch werden bei geringen
Neigungswinkeln des Targets in Pt, im Vergleich zu Cr, die meisten Photonen in geringer
radialer Distanz um den Auftreffpunkt des Primérelektronenstrahls emittiert (schwarze Gra-
phen). Je hoher der Neigungswinkel des Targets gewéhlt wird, desto grofier wird der Einfluss
des Elektronenstrahldurchmessers, da sich dieser aufgrund der Projektion auf die geneigte
Ebene enorm vergrofiert.

Aufgrund der starken Streuung der Elektronen in Pt, ist auch die Eindringtiefe der Elek-
tronen und somit die Emissionstiefe der Rontgenquanten stark limitert. Betrachtet man die
Verteilung der emittierten Photonen tiber die Tiefe in Abbildung 5.30 (e) und 5.30 (f), so befin-
det sich das Maximum nicht direkt an der Targetoberfliche, sondern z. B. bei Cr in einer Tiefe
von 400 nm (niedrige Targetkippwinkel). Das Intensitatsmaximum kommt dadurch zustande,
dass in tieferen Schichten die Richtcharakteristik der Elektronen abnimmt, die Elektronen
stark gestreut werden und damit pro Schichtdicke gegeniiber der Oberfliche einen wesentlich
weiteren Weg zuriicklegen (eher horizontale Bewegung im Target) und somit mehr charakte-
ristische Rontgenstrahlung anregen. Betrachtet man zuséatzlich den Targetkippwinkel, so zeigt
sich, dass bei niedrigen Targetkippwinkeln die Eindringtiefe wesentlich héher als bei hohen
Targetkippwinkeln ausfillt, da der BSC mit steigendem Kippwinkel zunimmt. Dies ist sowohl
flir Cr als auch fir Pt anhand der breiten Verteilung der Intensitét bei kleinen Kippwinkeln

und der scharfen Verteilung bei hohen Kippwinkeln deutlich zu erkennen.

Zur Bildentstehung tragen hauptséchlich Rontgenquanten aus dem Bereich hoher Photo-
nenemissionsdichte und kaum Rontgenquanten aus maximaler Emissionstiefe bei. Aus diesem
Grund wird nur die Intensitdt im Bereich der Maxima (3/2 Halbwertsbreite) ausgewertet. In
Abbildung 5.31 (a) und 5.31 (b) sind diese in Abhéngigkeit des Targetkippwinkels fiir Cr und
Pt dargestellt. Der berechnete effektive Brennfleck in vertikaler Ausdehnung ist in Schwarz
und in horizontaler Ausdehnung in Rot dargestellt und dient zur Abschétzung der rdumlichen
Auflésung.

Vergleicht man die Graphen, so fallt sofort auf, dass der Brennfleck von Cr aufgrund der
hohen Eindringtiefe der Elektronen eine hohere vertikale als horizontale Ausdehnung besitzt
und sich daher als Ellipsoid ausbildet. Gleichzeitig ist die vertikale Ausdehnung des Brenn-
flecks von Cr auch wesentlich héher als die von Pt. Im Vergleich dazu ist die Geometrie des
Rontgenbrennflecks in Pt nahezu sphérisch (auler bei hohen Targetkippwinkeln). Bei der ho-
rizontalen Ausdehnung des Brennflecks unterscheiden sich beide Materialien nur wenig, da

diese hauptséchlich durch den Elektronenstrahldurchmesser bestimmt wird.

Um die Simulationen zu validieren werden Aufnahmen eines Siemenssterns bei einem Tar-
getkippwinkel von ca. 28° aufgenommen, welche in Abbildung 5.31 (a) und 5.31 (b) gezeigt

sind. Die gelben Linien geben die Strukturbreite des Siemenssterns an dieser Stelle an.
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Abb. 5.30: Simulierte Emissionsorte der charakteristischen Rontgenstrahlung von Cr K,-Strahlung und W
Lo-Strahlung fiir verschiedene Targetkippwinkel unter Bestrahlung mit einem 30 keV Elektronenstrahl mit
einem Durchmesser von 600 nm: Intensitit in horizontaler Ausbreitung zum Detektor fiir (a) Cr und (b) Pt.
Intensitét in vertikaler Ausbreitung zum Detektor (basierend auf der Eindringtiefe der Elektronen) fir (c¢) Cr
und (d) Pt. Intensitit in vertikaler Ausbreitung zum Detektor (basierend auf der radialen Ausbreitung der
Elektronen) fiir (¢) Cr und (f) Pt.
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Abb. 5.31: Anhand der Simulationen berechnete Ausdehnung des Rontgenbrennflecks in vertikaler und
horizontaler Ausdehnung fir (a) Cr und (b) Pt.

Die mithilfe des Cr-Targets aufgenommene Abbildung, zeigt eine deutliche Anisotropie
der Auflésung, wie es aus den Simulationen zu erwarten war. Die geringere horizontale Aus-
dehnung des Brennflecks fiihrt zu einer erreichbaren horizontalen Auflésung von ca. 250 nm,
wohingegen mit der maximalen Strukturgréfe des Siemenssterns von 610 nm gerade noch die
erreichbare vertikale Auflésung abgebildet werden kann.

Im Falle von Pt ist bei einem Neigungswinkel von 28° keine Anisotropie der Auflésung
sichtbar und entspricht somit auch den Simulationen. Die erreichbare Auflésung liegt bei ca.
150 nm und kommt den Simulationsergebnissen ebenfalls nahe und zeigt, dass mit Hilfe von
CASINO die Auflésung eines Bulktargets abgeschitzt werden kann.
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Abb. 5.32: Aufnahmen eines Siemenssterns zum Nachweis der erreichbaren rdumlichen Auflésung abgebildet
mit einem um ca. 28° geneigten Bulktarget aus (a) Cr und (b) Pt aufgenommen mit einer Belichtungszeit von
30 min (Fell et al., 2023c).
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Die vorangegangenen Untersuchungen haben ergeben, dass kurze Messzeiten in der REM-
basierten CT mit Hilfe eines Bulktargets aus Wolfram oder Platin erzielt werden. Die Tar-
getgeometrie fithrt zu keinerlei Limitierung der WWZ, sodass die vorhandenen Elektronen
vollstdndig zur Emission von Rontgenquanten genutzt werden koénnen und damit der Pho-
tonenfluss sein Maximum erreicht. Der ideale Kippwinkel des Targets liegt bei ca. 25° und
ergibt sich aus dem Energieschwellenwert des Detektors und den Effekten von Elektronen-
riickstreuung und Selbstabsorption der Photonen im Target. Vergleiche von Simulation und
Experiment zeigen, dass bei einem Energieschwellenwert von 5 keV Photonen ab ca. 8 keV
zuverlissig detektiert werden. Durch den Strahlengang und das Be-Fenster werden Photonen
mit einer Energie unterhalb 10 keV deutlich geschwécht, wobei durch den Einsatz von Helium
im Strahlengang auflerhalb der Vakuumkammer bei Normaldruck die Intensitat um ca. 10 %
erhoht werden kann.

Der Vorteil von Pt gegeniiber W liegt darin, dass die Rontgenintensitat etwa 4 % hoher
ausféllt und gleichzeitig der Median der spektralen Rontgenenergie um 1,3 keV erhoht ist.
Auflerdem ist die Eindringtiefe der Elektronen in Pt geringer als in W, weshalb auch die
rdumliche Auflésung verbessert ist. Hinsichtlich der rdumlichen Auflosung liegt der Target-
kippwinkel von 25° nahe am Optimum, da bei diesem Winkel die Eindringtiefe durch den
schragen Einfall limitiert wird und gleichzeitig der Elektronenstrahl durch die Projektion auf
die Targetoberfliche kaum verbreitert wird. Experimentell konnte unter Verwendung eines
Targets aus Pt bei einer Belichtungszeit von 30 min eine rdumliche Auflésung von ca. 125 nm
in 2D nachgewiesen werden.

Das Vollmaterial mit guten Wéarmetransporteigenschaften fiihrt kaum zur Schiadigung
durch die eingebrachte Energie des Elektronenstrahls und ermoglicht daher den Elektronen-
strom und somit auch die Zahl der Photonen zu maximieren. Wird der Noise Canceller ent-
fernt, kann der Elektronenstrahlstrom von ca. 330 nA auf 1 pA gesteigert werden, um so bei
einer Elektronenenergie von 30 keV den Photonenfluss bei Verwendung eines Pt Bulktargets

auf 2400 counts/min/Pixel zu verdreifachen.

Zum Abbilden schwach absorbierender Proben eignet sich ein Target, dessen Réntgenspek-
trum moglichst intensive niederenergetische charakteristische Rontgenstrahlung aufweist, um
einen moglichst hohen Kontrast zu erzeugen. Aufgrund des recht hohen Detektorschwellen-
wertes von 5 keV féllt die Wahl auf Cr mit seiner charakteristischen K,-Linie bei 5,4 keV.
Anhand der Abbildung einer Graphitprobe zeigt sich, dass bei Verwendung eines Cr Targets
der Kontrast um ca. 50 % gegeniiber Pt erhoht werden kann (Fell et al., 2023c). Wie zu-
vor erlautert, fiihren die Detektoreigenschaften zu einem immensen Intensitétsverlust, der bei
Verwendung des Cr Targets in Kauf genommen werden muss. Auch die rdumliche Auflésung
liegt aufgrund der hohen Eindringtiefe der Elektronen und damit der grofien Ausdehnung des
Rontgenbrennflecks deutlich unter der von Pt bei ca. 650 nm.

Die Untersuchungsergebnisse des Bulktargets sowie die folgenden des Folien- und Nadel-

targets sind in Kapitel 5.3 zusammengefasst.
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5.2.2 Folientarget

Durch Verringerung einer der Dimensionen eines Bulktargets kann ein Folientarget hergestellt
werden, dessen Schichtdicke die Grofle der WWZ von Elektron und Target unterschreitet.
Dadurch wird die Rontgenintensitit verringert, wobei gleichzeitig die rdumliche Auflésung
der Rontgenbildgebung verbessert werden kann, da der Rontgenbrennfleck verkleinert wird.
Daneben bleibt durch die Geometrie eine effiziente Warmesenke erhalten, sodass sich das Tar-
getmaterial nicht bis zum Schmelzpunkt erhitzt. Ausschlaggebend fiir die Rontgenintensitét
und die Auflésung ist die Schichtdicke des Targets und deren Kippwinkel gegeniiber dem Elek-
tronenstrahl. Dieses Verhalten wird mittels DTSA simuliert und ist in Abbildung 5.33 (a) fur
das Targetmaterial Cr gezeigt.

Das Verhalten des Folientargets kann anhand des Reflexions- und Transmissionsverhal-
tens der Elektronen, sowie der Ausbildung der WWZ erldutert werden. Dazu ist in Abbildung
5.33 (b) der Anteil der reflektierten Elektronen, der Anteil der transmittierten Elektronen
sowie der Energieeintrag in Abhéngigkeit der Targetschichtdicke aufgetragen. Unterschreitet
die Schichtdicke des Targets die GroBle der WWZ bzw. die Eindringtiefe der Elektronen, so
kommt es zur Transmission von Elektronen, deren Anteil mit Verringerung der Schichtdicke
konstant zunimmt. Der BSC verringert sich dadurch zwangslaufig bei kleinen Schichtdicken,
wobei eine Reduktion des BSC fiir Cr ab einer Schichtdicke von ca. 1500 nm auftritt, wel-
ches in etwa der halben Eindringtiefe der Elektronen und somit der maximalen Austrittstiefe
der RE gleichkommt. Je geringer die Schichtdicke, desto hoher wird der Anteil der TE und
desto geringer der Anteil der RE. Erst bei einer Schichtdicke von ca. 3000 nm ist der Anteil

transmittierter Elektronen nahe null und der Energieeintrag maximal.
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Abb. 5.33: Entwicklung der Rontgenintensitidt in Abhéngigkeit des Targetkippwinkels fiir verschiedene
Targetschichtdicken aus Cr. Das Intensitdtsmaximum verschiebt sich von hohen Kippwinkeln bei kleinen
Schichtdicken zu niedrigen Kippwinkeln bei hohen Schichtdicken. (b) Mithilfe von Win X-ray simuliertes

Riickstreu- und Transmissionsverhalten der Elektronen in Abhéngigkeit der Schichtdicke eines Folientargets
aus Cr.
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Die in Abbildung 5.33 (a) simulierten Intensitéten entsprechen der detektierten Rontgen-
intensitdt pro Minute und Pixel in einem Energiebereich zwischen 5 und 30 keV und einem
Elektronenstrahlstrom von 338 nA.

Schichtdicken, die in etwa der Grofle der WWZ entsprechen (> 1500nm), zeigen ein Ver-
halten, das dem des Bulktargets &hnelt. Wird die Schichtdicke verringert, so nimmt die Rént-
genintensitéat einerseits aufgrund des erhohten Anteils an TE und andererseits aufgrund des
kleineren WWZ und der geringeren Anzahl an Wechselwirkungen zwischen Elektron und Ma-
terie, ab.

Weiterhin kann eine kontinuierliche Verschiebung des Intensitdtsmaximums von geringen
Kippwinkeln bei hohen Schichtdicken (entsprechend des Bulktargets) zu grofieren Winkeln bei
kleinen Schichtdicken beobachtet werden (gestrichelte schwarze Kurve). Die Lage des Inten-
sitdtsmaximums bei hohen Schichtdicken wurde bereits in Kapitel 5.2.1 erldutert und ist auf
den Energiebereich der Photonen sowie die Selbstabsorption und den Riickstreukoeffizienten
zuriickzufithren. Je kleiner die Schichtdicke gewéhlt wird, desto geringer ist der Einfluss der
Selbstabsorption und auch niederenergetische Photonen kénnen das Target verlassen. Gleich-
zeitig wird bei hohen Kippwinkeln das Wechselwirkungsvolumen durch den schrégen Einfall
der Elektronen und die hohere zuriickgelegte Weglédnge im Target die Anzahl der Wechselwir-
kungsprozesse und somit die Photonenemission erhéht. Dies fithrt zu einer Verschiebung des
Intensitdtsmaximums zu hoheren Kippwinkeln bei kleinen Targetschichtdicken.

Dieses Verhalten ist fiir das Material Cr mit einer niedrigen mittleren Rontgenintensitat
stark ausgepréigt und fithrt zu einer Verschiebung des Intensitdtsmaximums von einem Kipp-
winkel von 30° (1500 nm Schichtdicke) auf 65° (300 nm Schichtdicke).

Eine Verringerung der Schichtdicke stellt eine Moglichkeit dar, die rdumliche Auflésung
gegeniiber einem Bulktarget durch geometrische Limitierung der WWZ zu verbessern. Gleich-
zeitig muss aber ein Intensitétsverlust in Kauf genommen werden. Durch die Verringerung der
Schichtdicke des Folientargets ist aulerdem mit einem Anstieg der Streustrahlung zu rechnen,
da neben den riickgestreuten Elektronen zusatzlich transmittierte Elektronen mit dem Setup

wechselwirken konnen und somit Rontgenstrahlung emittieren.

5.2.3 Nadeltarget

Die Grofle des Rontgenbrennflecks, welcher ndherungsweise durch die Grofle der WWZ von
Elektronen und Targetmaterial beschrieben werden kann, bestimmt bei Systemen basierend
auf geometrischer Vergroflerung mafigeblich die rdumliche Auflésung. Die typische Grofle der
WWZ von 30 keV Elektronen im Festkorper liegt bei 1-10 pm in vertikaler und horizontaler
Ausdehnung.

Wie auch das Folientarget zielt ein Nadeltarget darauf ab, den Rontgenbrennfleck auf-
grund seiner Geometrie rdumlich zu limitieren, um somit eine moglichst hohe raumliche Auf-

l6sung in der Rontgenbildgebung zu erreichen. Mit der Nadelgeometrie ist es moglich den



5 XRM-II: Systemcharakterisierung und -optimierung Seite 88

Rontgenbrennfleck in zwei Dimensionen, sowohl vertikal als auch horizontal zu beschrianken,
wenn der Spitzenradius geringer als die zu erwartende Grofle der WWZ gewéhlt wird und
die Nadel auf den PCXD ausgerichtet ist. In dieser Arbeit werden kommerzielle Wolframna-
deln, bestimmt fiir Nanoprobing, mit einem Spitzenradius von ca. 100 nm verwendet (siehe
Abbildung 5.34 (a)).

Aufgrund der kleinen Dimension ist W mit einem Schmelzpunkt von iiber 3400 °C das
einzige Material, welches bis zu einem Strahlstrom von 440 nA eine hinreichend hohe Stabili-
tat aufweist. Materialien mit geringerem Schmelzpunkt verdndern infolge des Warmeeintrages
ihre Geometrie und die Nadelspitze vergrofert sich, wie in Abbildung 5.34 (b) und 5.34 (c) zu
sehen. Dadurch erfiillt das Target, welches eine geringe Rontgenbrennfleckgrofle erzeugen soll,
seine Funktion nicht mehr. Weitere Ursachen fiir das Aufschmelzen kénnen daneben auch ein
zu geringer Offnungswinkel der kegelférmigen Nadel oder ein zu hoher Wirmeeintrag (Strahl-

strom von 1 pA) sein.

Elektronenstrahl

Nadel-
target

200 nm

Abb. 5.34: (a) Visualisierung eines Elektronenstrahls von 600 nm Durchmesser, der auf ein Nadeltarget trifft
(Fell et al., 2023c). (b) und (c) zeigen aufgeschmolzene und wieder erstarrte Targets.

Zur Charakterisierung wird die Rontgenintensitét in Abhéngigkeit der Elektronenstrahl-
position auf dem Nadeltarget gemessen. Dazu wird der Elektronenstrahl auf die Nadelspitze
fokussiert und entlang der Mittelachse bewegt. Die Messung der Intensitét erfolgt an dem
Punkt, an dem ein definierter Nadeldurchmesser entsprechend des Graphen erreicht wird (sie-
he Abbildung 5.35 (a)). Zusétzlich werden mit Hilfe eines Faraday-Cups, welcher direkt unter
dem Nadeltarget platziert ist, Elektronen detektiert. Die detektierten Elektronen bilden die
Summe aus Primérelektronen, die mit dem Target interagieren und transmittiert werden,
sowie Primérelektronen, die das Target verfehlen.

Die Messungen zeigen, dass die Rontgenintensitit mit steigendem Nadeldurchmesser wie
zu erwarten steigt, da die Gréfle der WWZ zunimmt. Dadurch kommt es zu mehr Wechsel-
wirkungen und einer steigenden Anzahl an emittierten Photonen. Da die Elektronen mehr

Energie abgeben bzw. im Material absorbiert werden, sinkt gleichzeitig der Anteil an trans-
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mittierten Elektronen. Wie im Graph zu sehen, steigt die Rontgenintensitit so lange an, bis

sich die Anzahl an transmittierten Elektronen kaum mehr verringert.
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Abb. 5.35: (a) Rontgenintensitdt und Anteil transmittierter Elektronen in Abhéngigkeit der
Elektronenstrahlposition auf einem Nadeltarget (Fell et al., 2023c). (b) Abbildung eines Siemenssternes zeigt
die Auflésung von Details mit einer GréBe von 50 nm (Lutter et al., 2021).

Die Grole der WWZ entspricht nun naherungsweise der Grofle im Bulkmaterial. Wird
der Elektronenstrahl zu weit von der Nadelspitze entfernt platziert, kommt es zum Abfall an
Rontgenintensitat, da die Nadelspitze selbst einen Teil der emittierten Rontgenstrahlung auf
dem Weg zum Detektor absorbiert. Das Nadeltarget bietet damit die Moglichkeit iiber die
Positionierung des Elektronenstrahls sowohl die rdumliche Auflésung als auch die Réntgenin-
tensitat zu variieren. Im Vergleich zum Bulktarget aus W liegt die Intensitit des Nadeltargets

aufgrund der Geometrie nur bei ca. 24 %.

Wie in Abbildung 5.34 (a) deutlich zu sehen, verfehlt ein grofier Teil der Primérelektronen
das Target. Eine einfache geometrische Betrachtung ergibt, dass nur ca. 1/3 der Elektronen
das Target treffen, wenn der Elektronenstrahl auf eine Targetbreite von ca. 100-200 nm fo-
kussiert ist. Dieser Zustand unterstreicht die Wichtigkeit, die Elektronendichte durch einen
moglichst geringen Arbeitsabstand (wie in Kapitel 5.1.1 ermittelt) zu erhdhen, um somit die
Photonenausbeute zu steigern. Gleichzeitig wird sich die rdumliche Auflésung leicht verbes-
sern, da weniger Elektronen weit entfernt von der Nadelspitze auf das Target treffen. Weitere
Folge fiir den hohen Anteil transmittierter Elektronen und Primérelektronen ist, dass der An-

teil an Rontgenstreustrahlung zunimmt und die Bildqualitat dadurch verringert wird.
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Hinsichtlich rdumlicher Auflésung des W-Nadeltargets wurde in der gemeinsamen Publi-
kation von Lutter et al. (2021) die Aufnahme eines Siemenssterns veroffentlicht, in der Details
von 50 nm in 2D abgebildet werden kénnen (siehe Abbildung 5.35 (b)). Die raumliche 3D Auf-

losung liegt bei ca. 150 nm.

Zusammenfassend erzielt ein Nadeltarget, durch die Limitierung des Réntgenbrennflecks,
die hochste rdumliche Auflésung, wobei gleichzeitig der Photonenfluss relativ gering ist. Die
Wahl des Targetmaterials fallt auf Wolfram, welches als einziges Element eine hinreichend ho-
he thermische Stabilitdt aufweist. Durch gezielte Positionierung des Elektronenstrahls kann
sowohl die Rontgenintensitét als auch die rdumliche Auflésung gesteuert werden. Da bei Ver-
wendung des Nadeltargets ca. 2/3 der Elektronen erst gar nicht mit dem Target interagieren
und zuséatzlich ein hoher Anteil transmittierter Photonen vorliegt, kann vergleichsweise viel

Streustrahlung emittiert werden.

5.3 Systemoptimierung

5.3.1 Hardware- und Parameteroptimierung

Die in den vorangegangenen Kapiteln gewonnenen Informationen und die daraus abgeleiteten

Optimierungen werden in diesem Kapitel zusammengefasst.

Die Performance der Rontgenquelle wird in der REM-basierten Nano-CT durch die Ei-
genschaften des Elektronenstrahls und des Rontgentargets bestimmt. Die Eigenschaften des
Elektronenstrahls konnen mit Hilfe der Energie, des Stroms und des Strahldurchmessers be-

schrieben und durch verschiedene Parameter beeinflusst werden.

Die maximale Beschleunigungsspannung der Elektronen von 30kV ist auch gleichzeitig die
empfohlene Spannung, da eine hohe Elektronenenergie die Wahrscheinlichkeit zur Anregung
hochenergetischer Rontgenstrahlung steigert und somit die Rontgenintensitét erhoht. Dies ist
besonders wichtig, da in der REM-basierten CT vergleichsweise wenige Photonen (ca. 150
Photonen/Pixel/Minute) zur Bildentstehung beitragen.

Eine Verringerung der Beschleunigungsspannung, mit dem Hintergrundgedanken die rdum-
liche Auflésung durch eine kleinere WWZ zu erhéhen, fithrt zu mehreren negativen Effekten
und ist daher wenig zielfithrend. Die niedrige Beschleunigungsspannung sorgt dafiir, dass weni-
ger Energie zur Photonenanregung vorhanden ist und die Rontgenintensitét sinkt. Gleichzeitig
verringert sich der Elektronenstrahlstrom und der Elektronenstrahldurchmesser erhoht sich,
was dem gewiinschten Ziel entgegenwirkt. Eine Verkleinerung der WWZ kann auch ohne die
zuvor genannten negativen Effekte durch die Verringerung des Targetvolumens (Folie bzw.
Nadel) realisiert werden.

Neben der Beschleunigungsspannung kann die Rontgenintensitidt durch die elektronisch

wahlbaren Stromstufen (PC-Wert) oder unterschiedlich grofie Blendendurchmesser beeinflusst
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werden. Einzig sinnvoll ist eine maximale Stromstufe von 18, die in Kombination mit OLAP1
oder OLAPO (ggfl. ohne NC) einen Strom von ca. 330-1000 nA liefert. Geringere Stromstufen
oder Blendendurchmesser fithren zu extrem geringem Photonenfluss und langen Messzeiten
und sind damit nicht wirtschaftlich. Eine Erhéhung der Stromstufe und des Blendendurch-
messers fiithrt zwangslédufig auch zur Erhéhung des Strahldurchmessers und somit zu einer
Verschlechterung der rdumlichen Auflésung in der Rontgenbildgebung. Hinsichtlich der Blen-
den wird in Kombination mit einem Nadeltarget idealerweise OLAP1 oder OLAPO verwendet
und dadurch ein resultierender Elektronenstrahlstrom von 330 nA bzw. 440 nA erzielt. Wird
der NC aus dem Strahlengang entfernt, ist der Energieeintrag zu hoch und fithrt zum Auf-
schmelzen des Targets. Ohne NC kann nur mit einem Bulktarget gearbeitet werden, womit

sich der Strahlstrom auf ca. 1 pA erhohen lasst.

Da sich der Elektronenstrahldurchmesser mit hoherem Arbeitsabstand vergréfert, ist ein
moglichst kleiner Arbeitsabstand zu realisieren. Dadurch lasst sich bei Bulk- und Folientarget
je nach verwendetem Targetmaterial die GroBle der WWZ verringern und die Auflésung er-
hohen. Da sich durch den kleineren Strahldurchmesser auch die Elektronendichte erhoht und
somit mehr Elektronen auf die gleiche Fléache treffen, wird bei Verwendung eines Nadeltargets
die Rontgenintensitit erhoht.

Im Falle des XRM-II wurde die optische Achse des Systems von einem Arbeitsabstand
(Abstand Elektronenaustrittsfenster zu Rontgenbrennfleck) von 18 mm auf 13 mm verringert,
indem der Detektor und der Targethalter nach oben verschoben wurden. Eine weitere Ver-
ringerung des Arbeitsabstandes ist baulich nicht moglich, da es sonst zu Abschattungen und
vollstéandiger Absorption durch den Flansch des Be-Fensters kommt. Durch die Verringerung
des Arbeitsabstandes konnte der Strahldurchmesser fiir OLAP1 um 200 nm auf ca. 600 nm

verringert werden und liegt ohne NC bei ca. 2,5 pm.

Die zwei wichtigsten Parameter des Targets sind deren Geometrie und chemische Zusam-
mensetzung. Mit den vorgestellten Targetgeometrien Bulk-, Folien- und Nadeltarget kann
die rdumliche Auflésung und die Rontgenintensitit beeinflusst werden. Bei Verwendung ei-
nes Bulktargets kommt es zur maximalen Ausdehnung des Réntgenbrennflecks, wodurch der
Photonenfluss maximiert, aber die rdumliche Auflésung verringert wird. Durch ein Nadeltar-
get wird der Brennfleck in zwei Dimensionen limitiert und die rdumliche Auflésung enorm
verbessert, wobei es gleichzeitig zur Verringerung der Rontgenintensitdt kommt. Das Folien-
target stellt durch seine Limitierung in einer Dimension einen Kompromiss aus Auflésung und
Rontgenintensitat dar.

Mit der Wahl des Targetmaterials kann durch die Energieverteilung des Rontgenspek-
trums Einfluss auf den Bildkontrast und auch Einfluss auf die Rontgenintensitit genommen
werden. Hinsichtlich des Targetmaterials beschrankt einerseits der Energieschwellenwert des
Rontgendetektors von 5keV und andererseits die maximale Anregungsenergie von 30 keV die
Materialauswahl. Folglich sollte aufgrund des Uberspannungsverhéltnisses die charakteristi-

sche Rontgenenergie des Targetmaterials fiir eine hinreichende Rontgenintensitdt ungefahr
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zwischen 5keV und 15 keV liegen. Fiir ein 30 keV Elektron liegt die Anzahl an Wechselwir-
kungsprozessen zur Anregung niederenergetischer charakteristischer Rontgenstrahlung (ca.
5keV) wesentlich hoher als zur Anregung héherenergetischer Rontgenstrahlung (ca. 15 keV).
Daher iibersteigt die Intensitéit niederenergetischer Rontgenstrahlung die hoherenergetische
bei Weitem.

Ein weiterer Faktor ist der Schmelzpunkt des Materials, welcher hinreichend hoch ge-
wahlt werden muss, um dem thermischen Energieeintrag standzuhalten. In Summe fithren
die beschriebenen Faktoren zur Auswahl der Targetmaterialien Cr, Cu, Y, W und Pt, welche
unterschiedliche Strahleigenschaften aufweisen.

Des Weiteren ist zu erwédhnen, dass die Ordnungszahl die Eindringtiefe der Elektronen
und die Anzahl an Wechselwirkungen pro Weglinge bestimmt. Dadurch liefern Targetmate-
rialien mit hoher Ordnungszahl eine héhere rdumliche Auflésung in der Réntgenbildgebung
und mehr Rontgenintensitit pro Targetvolumen. Letzteres ist vor allem bei Verwendung des

Nadeltargets ein mafigeblicher Parameter fiir die Rontgenintensitét.

Aufgrund des Setups des XRM-IT unterscheidet sich die Réntgenintensitit von emittiertem
und detektiertem Spektrum enorm. Folgt man dem Strahlengang der Photonen, so miissen die
Photonen bei Verlassen der Vakuumkammer ein Be-Fenster von 250 pm Dicke durchringen und
anschliefend 26 cm Luft passieren. Am Rontgendetektor angekommen, folgt dann ein Kapton-
Fenster von 50 pm Dicke sowie eine 90 nm dicke Pt-Schicht bevor sie auf das Sensormaterial
treffen. Zusétzlich zur Schwéchung im Strahlengang werden Photonen mit einer Energie von
weniger als 5 keV aufgrund des Energieschwellenwertes des Detektors nicht detektiert und
Photonen mit einer Energie kleiner 10 keV aufgrund der abnehmenden Detektorsensitivitét
nur teilweise detektiert.

Die durch das Setup bedingte Rontgenabsorption im Energiebereich von 5-30keV liegt
daher je nach Targetmaterial zwischen ca. 65 % (Cr) und 20 % (Pt). Ein Austausch der Luft
durch He fithrt je nach verwendetem Target zu einer Erhéhung der Rontgenintensitit von

5-15 % und kann dadurch die Messzeit verringern.

Die Richtcharakteristik der Rontgenquanten wird im Falle des XRM-II durch die Selbst-
absorption des Targetmaterials, den Energieschwellenwert des Detektors und die Rontgen-
schwichung aufgrund des Strahlengangs beeinflusst, sodass die Rontgenintensitit bei einem
Neigungswinkel des Detektors von 60° gegeniiber dem Target ihr Maximum erreicht. Gleich-
wohl sind die Intensitdtsunterschiede in einem Winkelbereich von ca. 20° - 90° gegeniiber den
Intensitdtsunterschieden, die durch die Neigung des Targets erzielt werden kénnen, marginal

und kénnen daher vernachléssigt werden.

Basierend auf der Charakterisierung des Detektionsverhaltens des Réntgendetektors wird
eine Belichtungsdauer von ca. 20-30 s pro Integration empfohlen, sodass ein homogeneres De-
tektionsverhalten vorliegt und die Bildqualitit verbessert wird. Vor jeder Messung sollte ein

Warm-up von mindestens 30 min durchgefiihrt werden, sodass der Detektor sein thermisches
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Gleichgewicht erreicht und die zeitliche Verdnderung des Messsignals minimiert wird. Aufler-
dem ist es von Vorteil Hellbilder zumindest vor und nach einer CT (ggfls. auch wéhrend der
CT) aufzunehmen und zur Bildkorrektur zu verwenden. Grofie Bereiche niedriger bzw. hoher
Sensitivitdt kénnen nur durch eine Bad Pixel Map korrigiert werden.

Simulationen und Experimente zeigen zudem, dass die gemessene Rontgenintensitat auf-
grund des Charge Sharings deutlich geringer als zu erwarten ausféllt, je ndher die Photonen-
energie dem Energieschwellenwert des Detektors kommt. Dariiber hinaus ist eine Energieauf-
16sung im Bereich von 5 bis 15 keV nicht realisierbar, was die Anwendung von Spektral-CT

(engl. dual-energy CT') ausschlieft.

Roéntgenstreustrahlung wird in der REM-basierten CT hauptséchlich an der Probenstage
durch RE, TE und ungebremste PE erzeugt.

Bei Verwendung eines Bulktargets wird Rontgenstreustrahlung durch RE angeregt, welche
je nach Targetmaterial und -neigungswinkel einen Anteil von ca. 50 % der Primérelektronen
aufweisen. Aufgrund deren Richtcharakteristik wird aber kaum Streustrahlung auf der Pro-
benstage emittiert, da die RE in die Kammer gestreut werden. Daher liegt bei Verwendung
eines Pt-Bulktargets der Anteil der Streustrahlung bei nur 3 % der Gesamtintensitét.

Bei Verwendung eines Nadeltargets wird die Streustrahlung hauptséchlich durch hochener-
getische transmittierte Elektronen und PE auf dem Probenhalter und Probenstift emittiert.
Daher wird empfohlen, die Fliche unterhalb des Targets mit Graphit zu versehen, um so
die Emission von Streustrahlung zu minimieren. Gleichzeitig sollte der Probenstift aus einem
stark absorbierenden Material gefertigt sein, sodass am Probenhalter emittierte Streustrah-
lung vollstindig absorbiert werden kann. Je nach Setup kann dadurch die Streustrahlung um
ca. 38 % verringert werden, wodurch die Bildqualitit deutlich verbessert wird. Graphit bietet
den Vorteil, dass es sich unter Einwirkung des Elektronenstrahls nicht verdndert oder elek-
trisch aufladt.

Der Drift des Gesamtsystems wird hauptsichlich durch die Probenstage und daneben
durch den Elektronenstrahl verursacht und kann zu einer deutlichen Verschlechterung des
Rekonstruktionsergebnisses fithren. Zur Minimierung des Drifts wird vor jeder Messung ein
Warm-up von 16 h (iiber Nacht) empfohlen, sodass sich ein Gleichgewicht einstellen kann.
Der verbleibende Drift liegt bei ca. 30 nm pro Stunde und kann durch den Rekonstruktions-

algorithmus einfach ausgeglichen werden.

Zusammenfassend sind die fiir die REM-basierte CT empfohlenen Anlagenparameter in
Tabelle 8 aufgelistet.

5.3.2 Optimierte Targets fiir die REM-basierte CT

Je nach Probenmaterial, welches in der REM-basierten CT untersucht werden soll, ergeben

sich unterschiedliche Anforderungen an die Eigenschaften der Rontgenstrahlung und somit an
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Tabelle 8: Empfohlene Anlagenparameter

Parameter Empfehlung
Beschleunigungsspannung 30 kV (Maximum)
Elektronenstromstufe 18 (Maximum)

OLAP 0, 1, ohne NC

Strahlstrom 330 nA, 440 nA, 1000 nA
Arbeitsabstand 13 mm (bauliches Minimum)
Targetgeometrie Bulk, Folie, Nadel
Targetmaterial Cr, Cu, Y, W, Pt
Strahlengang Helium geflutet*

Kombination aus Graphit und stark
absorbierendem Material (bspw. CuZn)
Warm-up 16 h (iber Nacht)

Belichtungszeit pro Integration 20-30 s

Probentisch

*auBerhalb der Vakuumkammer

das Rontgentarget. Aufgrund der einfachen Zugénglichkeit und Adaptierfahigkeit bietet die
REM-basierte CT den groflen Vorteil das Rontgentarget ohne viel Aufwand an die vorliegen-
den Bedarfe anzupassen, wobei dessen Eigenschaften hauptsdchlich durch deren Geometrie
und chemische Zusammensetzung bestimmt werden. Je nach rdumlicher Ausdehnung werden

die Geometrien als Bulktarget, Folientarget und Nadeltarget definiert (siche Kapite 5.1.2).

Das Bulktarget, dessen Ausdehnung wesentlich grofier als die zu erwartenden WWZ von
Elektron und Target ist, liefert den héchsten Photonenfluss der vorgestellten Geometrien, da
die Elektronen ihre gesamte Energie an das Target abgeben kénnen und keinerlei Elektronen
transmittiert werden. Der Schmelzpunkt des Targetmaterials ist dabei weniger wichtig, da die
Waiérme effizient abtransportiert werden kann.

Experimente zeigen, dass das Targetmaterial Pt aufgrund seiner Ordnungszahl und Dichte,
sowie der Detektionseigenschaften des Rontgendetektors, die héchste Rontgenintensitat aller
untersuchten Materialien liefert. Dabei ist zu erwédhnen, dass Photonen mit einer Energie unter
5 keV gar nicht und Photonen mit einer Energie unter 10 keV nur teilweise detektiert werden.
Neben der Wahl des Targetmaterials lasst sich iiber den Neigungswinkel des Targets gegen-
iiber dem Elektronenstrahl die Réntgenintensitit des Bulktargets am stéirksten beeinflussen.
Aufgrund der Selbstabsorption bei flachen Neigungswinkeln und der hohen Riickstreuung der
Elektronen bei hohen Neigungswinkeln ergibt sich in Kombination mit dem Energieschwellen-
wert des Detektors das Intensitdtsmaximum bei einem Kippwinkel von ca. 25°. Hinsichtlich
der erreichbaren rdumlichen Auflésung bedeuten geringe Neigungswinkel, dass die Réntgen-
brennfleckgréfie in vertikaler Richtung durch die Eindringtiefe der Elektronen bestimmt wird
und damit von Ordnungszahl, Atommasse und Dichte des Targets abhingt. Je héher der Nei-
gungswinkel gewahlt wird, desto grofler wird der Einfluss der Elektronenstrahlverbreiterung
aufgrund der Projektion auf die Targetoberfliche und die vertikale Brennfleckgréfle nimmt

enorm zu. Die horizontale Brennfleckgrofie wird maflgeblich durch den Elektronenstrahldurch-
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messer bestimmt und ist nahezu unabhéngig vom Targetkippwinkel. Mittels Siemensstern
wurde auflerdem gezeigt, dass mit diesem Target eine rdumliche 2D-Auflésung von ca. 125 nm
bei einem Photonenfluss von ca. 750 counts pro Minute und Pixel erreicht werden kann.
Basierend auf diesen Erkenntnissen wird ein Pt-Bulktarget mit einem Neigungswinkel
von ca. 25° als Standardtarget empfohlen. Es bietet die perfekte Kombination aus hohem
Photonenfluss und SNR bei gleichzeitiger hoher rdaumlicher Auflésung. Zusétzlich liefert das
Spektrum eine hohe Intensitét der charakteristischen Réntgenstrahlung bei 9,4 keV und kann

damit auch stdrker absorbierende Materialien und grofle Volumina abbilden.

Zur Abbildung schwach absorbierender Materialien wie Polymeren wird ein Target mit
einer charakteristischen Rontgenenergie knapp oberhalb des Energieschwellenwertes des De-
tektors empfohlen. Damit wird ein niederenergetisches Rontgenspektrum emittiert, welches
nach der Wechselwirkung mit Polymeren zu einem hoéheren Kontrast fithrt. Da der Energie-
schwellenwert des Rontgendetektors bei 5 keV liegt, fallt fiir das XRM-II die Wahl auf Cr, da
Cr eine charakteristische Rontgenenergie von 5,4 keV aufweist. Aufgrund der geringen Sensiti-
vitdt des Detektors unterhalb von 8 keV ist aber die Rontgenintensitit des Cr-Targets relativ
gering. Gleichzeitig ist die Eindringtiefe der Elektronen vergleichsweise hoch und damit die
rdumliche Auflésung der Rontgenbildgebung gering.

Fir das Cr-Bulktarget liegt die maximale Rontgenintensitét bei einem Targetkippwinkel
von 30° bei ca. 230 counts pro Minute und Pixel, wobei eine rdumliche Auflésung von ca.
600 nm (in horizontaler Richtung ca. 200 nm) erreicht werden kann. Wird die Geometrie des
Bulktarget in einer Dimension verringert, so kann mit einem Folientarget die rdumliche Auf-

losung verbessert werden, allerdings ist gleichzeitig mit einem Intensitétsverlust zu rechnen.

Zur hochstauflosenden Abbildung in der REM-basierten CT muss die WWZ von Elektron
und Target auf ein Minimum beschréankt werden. Dies wird durch eine Nadelgeometrie mit ei-
nem Spitzenradius von nur 100 nm erreicht, bei der die Spitze senkrecht zum Roéntgendetektor
ausgerichtet ist. Als Material eignet sich aufgrund des hohen Wérmeeintrags, bei gleichzeitig
geringem Volumen, nur Wolfram mit seinem Schmelzpunkt von ca. 3400 °C. Je nach Positio-
nierung des Elektronenstrahls auf dem Nadeltarget kann der Photonenfluss zwischen 100 und
400 counts pro Minute und Pixel reguliert werden und damit auch die erreichbare rdumliche

Auflésung bis zu einem Minimum von ca. 50 nm eingestellt werden.

Da der Targetmanipulator des XRM-II mit drei Targethaltern versehen ist, kann in Se-

kundenschnelle zwischen einzelnen Targets getauscht und das Strahlprofil angepasst werden.
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6 Entwicklung eines korrelativen Workflows zur Optimie-
rung der Bildqualitat in der REM-basierten Nano-CT

Das XRM-II bietet als REM-basiertes System mit Verwendung der Elektronenbildgebung,
EDX-Analyse und Nano-CT die Méglichkeit der korrelativen Mikroskopie und somit eine um-
fangreiche multimodale Materialcharakterisierung. Mit den vorhandenen Methoden kann die
Probenoberfliche abgebildet werden, eine chemische Analyse durchgefiihrt werden und die
Mikrostruktur dreidimensional visualisiert werden. Zusétzliche Detektoren fiir die Elektro-

nenmikroskopie kénnen das Spektrum weiter ausbauen.

Die multimodalen Signale des XRM-II kénnen neben der Materialcharakterisierung auch
als Informationsgrundlage zur gezielten Targetauswahl fiir die Nano-CT genutzt werden, um
die Bildqualitat zu verbessern.

Die Entwicklung des gesamten Workflows zur Untersuchung von Materialien in der REM-
basierten CT, beginnend von der Probenauswahl und -praparation, iiber die Multimodalana-

lyse bis hin zur Nano-CT wird in den folgenden Kapiteln erlautert.

6.1 Probenmaterial

In der REM-basierten CT koénnen vielfaltige Materialien untersucht werden, allerdings sind

folgende Anforderungen zu erfiillen:

e Vakuumtauglichkeit,
e elektrische Leitfihigkeit,

o hinreichende Rontgentransmission.

Die notwendige Vakuumtauglichkeit ist fiir die meisten technischen Materialien gegeben und
schréankt daher die Methode kaum ein.

Die Anforderung der elektrischen Leitfdhigkeit, wie sie fiir die REM-Untersuchung im
Allgemeinen notwendig ist, besteht ebenfalls fiir die CT-Messung. Zwar trifft der Elektro-
nenstrahl nicht direkt das Probenmaterial, aber am Target riickgestreute Elektronen sorgen
ebenfalls zur Aufladung von nicht-leitfihigem Probenmaterial. Dadurch kommt es zum Drift
des Elektronenstrahls infolge elektrostatischer Abstoffung. Gleichzeitig kann es im Falle von

weichem Probenmaterial zu Forménderungen bzw. Bewegungen kommen.

Aufgrund der limitierten Anregungsenergie von 30 keV schriankt die Schwéchung der Ront-
genstrahlung in Abhéngigkeit der chemischen Zusammensetzung des Probenmaterials die
durchstrahlbare Lénge ein. Daher sind besonders Leichtmetalle, Keramiken und Mineralien so-
wie Verbundmaterialien und mehrphasige Werkstoffe zur Untersuchung in der REM-basierten

CT geeignet. Typische Probengréflen dieser Materialien liegen zwischen 50 pm und 250 pm.
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Die Probengréfie von Schwermetallen muss aufgrund der hohen Absorption auf eine durch-
strahlbare Lénge von ca. 10 pm reduziert werden, wodurch das Probenvolumen stark ein-
geschrankt wird. Die Schwierigkeit bei der Untersuchung besonders schwach absorbierender
Materialien liegt im geringen Bildkontrast, der allerdings durch eine metallische Beschichtung

deutlich erhéht werden kann, sodass erfolgreiche Messungen moglich sind.

6.2 Probenpraparation

Bei der Probenpraparation wird zwischen der Herstellung einer Probe aus Vollmaterial und
kleineren Fragmenten unterschieden. Diese beiden Probenarten treffen auf nahezu alle Mate-

rialien zu, die im XRM-II untersucht werden koénnen.

Liegt Vollmaterial in ausreichender Gréfle vor, kann je nach Material der Weg der me-
chanischen Préaparation gewahlt werden. Dazu wird ein Zylinder von ca. 2 mm gefrést oder
mittels Drahterosion hergestellt. Anschliefflend besteht die Moglichkeit mit einer Mikrofrése,
je nach Hérte des Materials, eine zylinderférmige ROI bis zu einem Durchmesser von 100 pm
mechanisch zu priaparieren. Je nach Anforderung an das Probenmaterial kann damit bereits

die Zielgrofle erreicht sein.

Der Ubergang zwischen ROI und Zylinderdurchmesser des Stéibchens sollte konisch zulau-
fen. Einerseits wird so die Streustrahlung in Richtung Detektor minimiert und andererseits ist
dies fiir einen reibungslosen Ablauf der automatischen Refokussierung des Elektronenstrahls
bei der Verwendung eines Nadeltargets notwendig. Wéhrend der Refokussierung wird zur
Korrelation von Ist- und Sollzustand des Nadeltargets eine automatische Kontrastierung und
Segmentierung durchgefithrt. Damit dieser Prozess zuverlissig ablduft, muss ein homogener
Kontrastunterschied zwischen Nadeltarget und Untergrund vorliegen. Dies ist besonders dann
gegeben, wenn sich darunter eine Schrége tiber den gesamten Winkelbereich von 360° befindet,
wie es bei einem Konus der Fall ist. Andert sich wihrend der Rotation der Kontrast deutlich,
so ist ein Versagen des Refokussierprozesses moglich.

Falls die konische Form nicht realisierbar ist, kann es hilfreich sein, Kohlenstoffkleber
aufzutragen oder Kohlenstoff auf die Probe zu sputtern, um einen homogenen Kontrastunter-
schied zum W-Nadeltarget zu erzeugen. Abbildung 6.1 (a) zeigt beispielhaft die ideale mecha-
nisch hergestellte Probengeometrie einer Aluminiumlegierung aus Vollmaterial. Bei Verwen-

dung eines Bulktargets ist die konische Form des Probenmaterials nicht notwendig.

Wird bei der Praparation des Probenmaterials ein Durchmesser von weniger als 100 pm
angestrebt, folgt eine Bearbeitung im FIB. Dabei wird aufgrund der héheren Abtragsrate be-
vorzugt ein Plasma-FIB eingesetzt. Als alternative Préparationsroute ist der Vollstandigkeit
halber die Formgebung mittels Laserablation zu erwdhnen. Weitere Informationen dazu finden

sich beispielsweise unter Bailey et al. (2017) oder Krause et al. (2023).
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Liegen Materialien kleinerer Dimension vor, so kénnen daraus kleine, spitz zulaufende
Fragmente durch Schleifen, Schneiden oder mittels Diamantdrahtséige hergestellt werden.
Diese konnen mit Hilfe von elektrisch leitfahigem Kohlenstoffkleber auf einen Probenhalter
aufgebracht werden. Kohlenstoftfkleber bietet mit seiner sehr geringen Absorption der Ront-
genstrahlung den Vorteil, die Rontgenbildgebung unwesentlich zu beeinflussen. Ein Beispiel
einer priaparierten Probe ist in Abbildung 6.1 (b) zu sehen. Auch hier kann, wenn notwendig,

eine FIB Préparation folgen.

Als Probenhalter werden zur Minimierung der Streustrahlung graphitbeschichtete Halter
aus Messing mit einem Durchmesser von 1 - 2 mm verwendet, deren HOhe so angepasst ist,
dass die ROI ca. 10 mm iiber der Probenstage liegt. Die gewéihlte Hohe ermoglicht sowohl
ein einfacheres Handling der Probe, als auch eine einfache Positionierung des Targets, ohne
dass die Gefahr besteht mit dem Probentisch zu kollidieren. Gleichzeitig sorgt die Dicke von
1 -2 mm zur Absorption von Rontgenstreustrahlung, die durch die im Target transmittierten

Elektronen angeregt werden kann.

ROl e SR b o]

Probenmaterial

Probenmaterial RO B
(pyramidal)

(gesamtes Objekt)

Kohlenstoff-
kleber

e

Konus —*

<— Probenhalter

Zylinder gy 500 pm 300 pm

(a) (b)

Abb. 6.1: Radioskopie von préaparierten Proben fiir die REM-basierte CT: (a) Préparation aus dem
Vollmaterial; (b) Priaparation eines Fragmentes

Materialien mit geringer elektrischer Leitfahigkeit miissen zum Schluss der Préparation
beschichtet werden. Diese kann héndisch mit dem Auftrag von einigen 10 bis 100 pm Kohlen-
stoffkleber erfolgen oder mithilfe eines Sputter Coaters. Als Material zur Beschichtung kann
entweder Kohlenstoff oder ein Metall, wie Gold, Chrom oder Wolfram gewéhlt werden.

Kohlenstoff bietet den Vorteil die Rontgentransmission kaum zu verringern und keinen
Einfluss auf die Bildgebung zu nehmen. Durch die Beschichtung mit stark absorbierenden
Metallen, kann wiederum die Rontgenschwichung erhoht werden, sodass bei der Untersu-
chung schwach absorbierender Proben der Bildkontrast gesteigert wird. Dies ist hilfreich bzw.
notwendig fiir eine erfolgreiche Geometriekorrektur und einen stabilen Rekonstruktionspro-

Zess.
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6.3 Elektronenabbildung und chemische Analyse

Mit dem XRM-II kann die Probenoberfliche mit Hilfe von Sekundérelektronen mit einer
Auflésung von wenigen Nanometern abgebildet werden. Dadurch kénnen neben der Topologie
auch Informationen iiber die Mikrostruktur des Probenmaterials gesammelt werden. Damit
lasst sich die mittels CT abzubildende Strukturgréfie und somit auch die notwendige Auflésung
der CT abschétzen.

Falls nicht bereits aus der Probenpréparation bekannt, kann zuséatzlich das Volumen und
die durchstrahlbare Lénge vermessen werden. Dies ist in Abbildung 6.2 (a) und 6.2 (b) fiir eine
AluCu-Legierung, die im FIB prapariert wurde, gezeigt. Falls die Probenoberfliche der ROI
mit dem Elektronenstrahl nicht eindeutig abzubilden ist, kénnen auch einige wenige Radiogra-

phien bei unterschiedlichen Durchstrahlungswinkeln helfen, das Probenvolumen abzuschétzen.

Abb. 6.2: REM-Aufnahme der Probenoberfliche einer AlCu-Legierung: Bestimmung der (a) zu
durchstrahlenden Linge und (b) Strukturgrofie der Mikrostruktur.

Zur Vorhersage der Rontgentransmission des Probenmaterials ist nach dem lambert-beerschen
Gesetz unter anderem die chemische Zusammensetzung notwendig. Mit Hilfe des eingebauten
EDX-Detektors kann eine chemische Analyse in Form einer Spot-Messung, eines Linien-Scans
oder eines Mappings durchgefiithrt werden, um die chemische Zusammensetzung zu ermitteln.
Beispielhaft ist in Abbildung 6.3 das Ergebnis des EDX-Mappings dargestellt und zeigt ei-
ne SE-Aufnahme der Probenoberfliche sowie die nachgewiesenen Elemente Al und Cu. Die
Massenanteile w basieren auf dem Mapping der gesamten in Abbildung 6.2 (a) gezeigten Pro-

benoberfliche und sind in Tabelle 9 aufgelistet.
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(b) (c)

Abb. 6.3: Chemische Analyse des Probenmaterials mittels EDX-Mapping: (a) SE-Aufnahme, (b) Al rot
eingefirbt und (c) Cu blau eingefarbt

Tabelle 9: Chemische Analyse der AlCu-Legierung

Element Al Cu

Gew.-% 66,7 33,3
Dichte [g/cm?®] 2,7 8,96

6.4 Targetauswahl

Wie in dem Flussdiagramm in Abbildung 6.4 schematisch gezeigt, werden die Informationen

aus den REM-Aufnahmen und der EDX-Analyse zur gezielten Targetauswahl genutzt.

Probenmaterial
REM-Aufnahme EDX Analyse
St durchstfahl- Dichte chemische
bare Lénge Zusammensetzung
raumliche Absorptions-
Auflgsung verhalten

Nano-CT

1]

Abb. 6.4: Flussdiagramm zur Auswahl eines geeigneten Targets fiir die REM-basierte Nano-CT
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Zunéchst wird aus der REM-Aufnahme neben der durchstrahlbaren Probenlédnge die Struk-
turgrofe des Materials und die notwendige Auflosung fiir die CT abgeleitet. Abbildung 6.2 (a)
zeigt, dass die maximale durchstrahlbare Lange ca. 120 pm betragt.

Falls das Objekt nicht wie in diesem Fall einen nahezu idealen Zylinder darstellt, kann auch
die mittlere durchstrahlbare Lénge mit Hilfe der Probenoberfliche bestimmt werden. Um die
mittlere durchstrahlbare Linge Lg des Objekts zu erhalten, kann der oberflicheniquivalente
Kreisdurchmesser D,, aus der Probenoberfliche Ap des Objekts bestimmt werden. Letztere
wird anhand der SE-Aufnahme der Probenoberflache bspw. mit der frei verfiigharen Software

Fiji/ImageJ ausgewertet. Die mittlere durchstrahlbare Linge berechnet sich dann wie folgt:

D, \? — 4A
AK:WT2<:>AO:7T<2q> @Ldzpeq:,/TO (27)

Falls die Probe eine Porositéit aufweist, kann diese ebenfalls mittels Segmentierung bestimmt

werden und mit der durchstrahlbaren Lange verrechnet werden.

In Abbildung 6.2 (b) ist auBlerdem ersichtlich, dass die Mikrostruktur eine Strukturgréfie
von ca. 1 pm aufweist. Hinsichtlich der Targetgeometrie kann somit auch ein Bulktarget ver-
wendet werden, welches eine hinreichende rdumliche Auflésung liefert und gleichzeitig einen

wesentlich hoheren Photonenfluss.

Anhand der EDX-Analyse kann die chemische Zusammensetzung und die mittlere Dichte p
bestimmt werden. Letztere kann mit Hilfe der Massenanteile w; und Dichten p; der chemischen

Elemente aus Tabelle 9 wie folgt berechnet werden:
n
p=3 piw;=0,67-2,7g/cm® +0,33-8,96 g/cm® = 4,77 g/em? (28)
i=1

Der letzte fehlende Parameter zur Bestimmung der Rontgentransmission ist der Schwé-
chungskoeffizient, der mit Hilfe des Tools XCOM vom NIST (Berger et al., 1999) fiir ein
beliebiges Element oder eine chemische Verbindung berechnet und exportiert werden kann.
Abbildung 6.5 (a) zeigt den totalen Schwichungskoeffizienten der AlCu-Legierung basierend
auf der mittels EDX bestimmten chemischen Zusammensetzung aus Tabelle 9. Auflerdem zeigt
die Abbildung die ungeschwéachten Rontgenspektren von W und Pt. Aufgrund der Lage der
Absorptionskante bei ca. 9 keV ist zu erwarten, dass Rontgenquanten mit einer Energie direkt

oberhalb der Kante stark geschwécht werden.

In Kombination aus der mittleren durchstrahlbaren Lange, der mittleren Dichte und dem
Schwichungskoeffizienten des Probenmaterials in Abbildung 6.5 (a) (griine Kurve) wird mit-
hilfe des lambert-beerschen Gesetzes (Gleichung 11) die energieabhéngige Transmission be-
rechnet, welche in Abbildung 6.5 (b) als griine Kurve fiir die AlICu-Probe dargestellt ist. Mul-
tipliziert man die energieabhéngige Transmission mit den gezeigten Rontgenspektren aus Ab-

bildung 6.5 (a) (rote und blaue Kurve), so erhdlt man das detektierte Rontgenspektrum nach
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Transmission durch die AlCu Probe, welche in Abbildung 6.5 (b) (rote und blaue Kurve)
dargestellt ist.
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Abb. 6.5: (a) Gezeigt sind die ungeschwachten W- und Pt-Spektren, sowie der totale Schwachungskoeflizient
der AlCu-Legierung. (b) Transmission der AlCu-Legierung mit einem Probendurchmesser von 120 pm und
die daraus resultierenden geschwéchten Spektren von W und Pt.

Hier wird deutlich sichtbar, dass in dem Energiebereich direkt oberhalb der Absorpti-
onskante (ca. 9 keV) praktisch keine Rontgenquanten zur Bildgebung beitragen und daher
das Pt-Spektrum enorm geschwicht wird. Im Vergleich dazu wird der W-Peak bei 8.4 keV
deutlich weniger geschwécht. Trotzdem entspricht dies rechnerisch nach Transmission durch
die AlCu Probe nur einer um 6 % hoheren Intensitidt gegeniiber Pt. Wie bereits in Kapitel
5.1.6 und 5.2.1 erlautert, ist bekannt, dass das Detektionsverhalten unterhalb 15 keV deut-
lich nachlésst. Auch in diesem Fall konnte das Verhalten experimentell nachgewiesen werden,
da die Rontgenintensitdt nach Transmission durch die AlCu-Probe bei Verwendung eines
W-Targets aufgrund der abnehmenden Sensitivitdt ca. 3 % geringer ist, als bei Verwendung

eines Pt-Targets. Folglich wird zur Durchfithrung der Nano-CT ein Pt-Bulktarget vorgezogen.

Die Ergebnisse des beschriebenen Vorgehens leiden stark unter dem Detektionsverhalten
des hier verwendeten Detektors. Dennoch wird das Vorgehen bei Verwendung anderer Detek-
toren zur Optimierung der Targetauswahl beitragen.

Es gilt zu beachten, dass die Informationen zur Berechnung der Réntgenschwéchung auf
den Eigenschaften der Probenoberfliche basieren. Dies betrifft die chemische Analyse und ei-
ne etwaige Bestimmung des Porenvolumens. Um mit den EDX-Messungen die gro8tmogliche
Informationstiefe zu erhalten, wird zur chemischen Analyse die maximale Elektronenenergie
von 30 keV empfohlen. Des Weiteren ist zu beachten, dass die Methode der energiedispersiven

Roéntgenspektroskopie auf Elemente mit einer Ordnungszahl grofler fiinf limitiert ist.
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6.5 Nano-CT

Zur Durchfithrung der Nano-CT wird zunéchst die ROI, in diesem Fall das Zentrum des AlCu-
Zylinders, durch Verkippung und Rotation in das Rotationszentrum der Nanolathe gebracht.
Dadurch ist mit der Nanolathe eine Drehung um die ROI moglich. Danach wird die ROI auf
der optischen Achse des CT-Modus (WD 13 mm) im Sichtfeld des Detektors positioniert. Um
flir die spétere Volumenrekonstruktion die richtige Messgeometrie zu erhalten, wird auflerdem

das Zentrum der ROI in der Messsoftware hinterlegt.

Basierend auf den gewonnenen Erkenntnissen zum Thema Detektionsverhalten und Drift
aus Kapitel 5.1.6 und 5.1.8 sollte dem Messaufbau genug Zeit gegeben werden (ca. 16 h, idea-
lerweise tiber Nacht), sodass der mechanische Drift der Probenstage moglichst gering ist. Vor
Beginn der Messung sollte zusétzlich ein Warm-up von ca. 30 min durchgefiihrt werden, sodass
der Elektronenstrahldrift minimiert wird und der Réntgendetektor ein moglichst homogenes
Detektionsverhalten aufweist.

Da Messungen mit sehr langen Messzeiten von bis zu 24 Stunden durchgefiihrt werden,
verdndert sich das Detektionsverhalten des Sensormaterials mit der Zeit dennoch, weshalb zur
Bildkorrektur die Aufnahme eines Hellbildes vor und nach dem Scan empfohlen wird. Damit
kann ein zeitabhéngiges interpoliertes Korrekturbild erstellt werden und mit den aufgenom-

menen Projektionen verrechnet werden.

Basierend auf den Ergebnissen aus Kapitel 5.1.6 wird standardméflig eine Belichtungs-
dauer von 30 s und zwei Integrationen gewahlt und ca. 1000 - 2000 Projektionen in einem
Winkelbereich zwischen 180° und 360° aufgenommen. Hierbei ist zu erwdhnen, dass eine ho-
he Anzahl an Projektionen nicht zwangsldufig zu einem besseren Messergebnis fithrt. Grund
dafiir ist die steigende Messzeit, die dazu fiihrt, dass der Einfluss von mechanischem und elek-
trischen Drift sowie Positionierungenauigkeiten starker zum Tragen kommt und sich negativ
auf das spéitere Rekonstruktionsergebnis auswirkt. Ebenso kann mit einer Rotation um nur
180° und dem damit einhergehenden geringeren Verfahrweg das Messergebnis verbessert wer-

den.

Zur Vollstéandigkeit des Workflows sind in Abbildung 6.6 beispielhaft die Ergebnisse der
Untersuchung der AlCu-Legierung gezeigt. In Abbildung 6.6 (a) ist eine der 1200 Radiogra-
phien dargestellt, die als Input fiir die nachfolgende mathematische Volumenrekonstruktion
genutzt wird. Ein Schnittbild des rekonstruierten Volumens stellt Abbildung 6.6 (b) dar und
zeigt die Mikrostruktur der AlCu-Legierung. Eine 3D-Visualisierung der Al-Phase des gesam-
ten Volumens ist in Abbildung 6.6 (c) dargestellt. Die Datensétze sind in Fell (2025¢) publiziert

und im Sinne der FAIR-Prinzipien zuginglich gemacht.
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Abb. 6.6: Untersuchung der AlCu-Legierung mittels CT: (a) In der Radiographie sind bereits die Cu-armen
Bereiche mit globularer Form sichtbar. (b) Die rekonstruierte X/Y-Schnittebene zeigt Al in dunkel und Cu in
hell. (¢) Visualisierung von Al im 3D-Modell.
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7 Entwicklung eines Priifkorpers zur Bestimmung der Bild-
qualitat in der Nano-CT

In Kapitel 4.2 wurde der Stand der Technik hinsichtlich der Bestimmung der Bildqualitat
von Nano-CT Anlagen und der daraus resultierende Handlungsbedarf beschrieben. Essen-
tiell ist die Entwicklung eines Priifkorpers, welcher den Anforderungen und dem rédumlichen
Auflésungsbereich der Nano-CT gerecht wird. Die erarbeitete Herstellungs- und Préaparations-
route wird in Kapitel 7.1 beschrieben. Anschlielend wird mit dem entwickelten Priifkérper
ein Ringversuch mit laborbasierten Nano-CTs und Synchrotroneinrichtungen durchgefiihrt,

deren Ergebnisse in Kapitel 7.3 gezeigt werden.

7.1 Entwicklung des Priifkorpers

Die Anforderungen an einen Priifkérper fiir die Nano-CT fordern eine dreidimensionale Struk-
tur im zu erwartenden Auflésungsbereich der Anlagen, deren Mafe fiir die spatere Auswertung
bekannt sein miissen. Gegeniiber der Matrix sollen diese Strukturen einen moglichst grofien
Unterschied in der Réntgenabsorption aufweisen und somit auch im Absorptionskontrast einen
starken Kontrast liefern.

Mogliche Strukturen sind Linienpaare mit einer definierten Breite und ausreichender Tiefe
oder Kugeln mit definiertem Radius. Die Strukturgréfie der Linienpaare oder Kugeln muss im
Bereich von 200 - 1000 nm liegen, um den Auflésungsbereich der Nano-CT abzudecken. Als
mogliche Herstellungsroute von Linienpaaren ist eine Préparation mittels FIB denkbar, aller-
dings kénnen hier aufgrund des Ionenstrahlprofils keine parallelen Flanken hergestellt werden,
sodass diese Methode entfillt. Weitere Moglichkeiten stellt die Fotolithographie oder Elektro-
nenstrahllithographie dar, die aber beide vergleichsweise kostenintensiv sind und daher nicht
in Frage kommen. Kostengiinstiger und einfacher ist die Beschaffung und Bearbeitung von

geeigneten Kugeln.

An die Entwicklung des Priifkérpers fiir Nano-CT Anlagen ergeben sich damit folgende

Anforderungen:

1. Probengeometrie: Ein Zylinder von ca. 10-50 pm Durchmesser und einer dhnlichen Hohe,

welcher um 360° durchstrahlbar ist und auf einen Probenhalter platziert werden kann.

2. Objektstruktur: Der Zylinder soll lose mit stark absorbierenden Kugeln gefiillt sein,
welche eine ideal sphérische Geometrie mit einem Radius zwischen 200 nm und 1000 nm
aufweisen. Die Kugeln sollen mindestens in bimodaler Verteilung vorliegen, um keine

Fernordnung zu erzeugen, die die Auswertung beeinflussen konnte.

3. Stabilitdt: Der Priifkorper soll eine gewisse mechanische Stabilitdt aufweisen, um einen
Transport unbeschadet zu iiberstehen. Die aus der losen Packungsdichte resultierenden

Hohlrdume sollen, falls notwendig, mit einer schwach absorbierenden Matrix gefiillt sein.
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Auf der Mikroskala ist die Fertigung eines solchen Priifkérpers unter diesen Bedingungen
trivial und kann mit Metallkugeln eingefiillt in eine Polymerhiilse einfach realisiert werden.
Auf der Nanoskala liegt die erste Schwierigkeit in der Wahl der Kugeln. Ideal sphérische
Metallkugeln werden zurzeit nur bis Grélen von ca. 2 pm Durchmesser kommerziell vertrieben
und sind daher ungeeignet. Alle kleineren metallischen Partikel weisen eine formlose Geometrie
auf oder werden als nahe sphérisch beschrieben.

Im Bereich kleiner 2 pm bleiben ideal sphéarische Kugeln aus Polymeren oder basierend
auf Silizium. Polymerkugeln werden tiblicherweise aus Polystyren gefertigt und kénnen Durch-
messer deutlich kleiner 100 nm erreichen. Diese sind aber ungeeignet, da sie Rontgenstrahlung
kaum schwéchen und nur sehr wenig Signal im Absorptionskontrast liefern.

Somit bleiben fiir die Herstellung des Priifkérpers nur Kugeln aus SiOs, welche bis zu
einem Durchmesser von ca. 10 nm erhéltlich sind. Auf dieser Basis wird die Herstellungs- und

Préaparationsroute des Priifkérpers entwickelt.

Die Rohlinge fiir den Priifkérper wurden in Zusammenarbeit mit dem Fraunhofer-Institut
fiir keramische Technologien und Systeme (IKTS) in Dresden von Frau Stefanie Hildebrandt
hergestellt. Als Ausgangsmaterial fiir den Herstellungsprozess des Priifkorpers wird eine Sus-
pension mit SiOs-Kugeln mit einem Durchmesser von 500 nm und 1000 nm (Firma EPRUI
Biotech, China) gewéahlt. Jeweils 20 g der Losungen wird mit Polyvinylalkohol als Bindemittel,
sowie destilliertem Wasser vermischt und unter standigem Riithren aufbewahrt, um Sedimenta-
tion zu vermeiden. Mittels Druckfiltration und der Verwendung einer Polycarbonat-Membram
mit einer Porengrofie von 0,4 pm werden die Kugeln in Form einer Tablette von ca. 10 mm
Durchmesser und 1-2 mm Héhe gebracht. Nach ca. 3-5 min werden die Proben entformt und
anschlieflend einige Tage an Luft getrocknet. Anschliefend wird das Bindemittel bei 800°C
entfernt und erste Sinterprozesse in Gang gebracht, sodass sich eine hinreichende Stabilitat

des Probenmaterials ausbildet.

Die Préaparationsroute des Prifkorpers teilt sich in mehrere Prozessschritte auf, die in

Abbildung 7.1 dargestellt sind und an deren Beginn der Rohling in Tablettenform steht:
1. Zerkleinern: Der Rohling wird in feine Bruchstiicke zerkleinert.

2. Positionieren und Kleben: Ein Bruchstiick wird mit leitfahigem Kohlenstoffkleber auf
einem zylindrischen Probenhalter mit Kegelspitze fixiert. Die Grofie der Bruchstiicke
sollte moglichst klein gewéhlt werden (ca. 100 pm Ausdehnung), um die anschliefende

Praparationszeit im FIB zu verringern.

3. Beschichten: Mittels Sputter Coater werden die SiO2-Kugeln mit ca. 10 - 30 nm Koh-
lenstoff beschichtet. Der Kohlenstoff sorgt fiir elektrische Leitfdhigkeit, welche fiir die
anschlieBende FIB-Préparation notwendig ist. Gleichzeitig ist Kohlenstoff aufgrund der
geringen Absorption nahezu transparent in der Réntgenbildgebung und hat somit kaum

Auswirkungen auf das Rekonstruktionsergebnis.
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4. FIB-Préaparation: Mit beschleunigten Ionen wird aus dem Bruchstiick ein Zylinder mit
einem Durchmesser zwischen 10 und 30 pm und einer Héhe von 30 - 60 pm heraus
prapariert. Zusétzlich wird sichergestellt, dass die ROI iiber einen Raumwinkel von 360°

durchstrahlt werden kann.

5. Nachbearbeitung: Gegebenenfalls wird die fertige Probe mit einem Marker versehen.

Zur Untersuchung im XRM-II muss die priaparierte ROI nochmals mit Kohlenstoff be-

schichtet werden, um eine elektrisch leitfahige Schicht zu erzeugen.

Abb. 7.1: Praparationsroute des Priifkorpers: (a) Endprodukt der Druckfiltration in Form einer Tablette von
ca. 10 mm zerteilt in kleine Bruchstiicke. (b) Aufkleben eines Fragmentes auf einen Probenhalter. (c)
Beschichtung des Fragmentes mit Kohlenstoff. (d) FIB-Praparation. (e) Zugeschnittene ROI.

Das Mischungsverhiltnis der Kugeln, sowie deren Groflienverteilung ist in Abbildung 7.2
dargestellt. In der REM-Aufnahme ist die nahezu ideal-sphérische Geometrie der Kugeln
deutlich zu erkennen. Die Maflhaltigkeit der 1 pm Kugeln ist sehr hoch, allerding weisen die
kleineren Kugeln einen Durchmesser von 350 nm, 400 nm oder 500 nm auf. Vereinzelt kann
es vorkommen, dass zwei Kugeln, wie es links unten zu sehen ist, wihrend des Herstellungs-

prozesses zu einem Objekt gesintert werden.
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&
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Abb. 7.2: REM-Aufnahme der sphérischen Si0Oz-Kugeln mit Durchmessern von 350 nm, 400 nm, 500 nm und
1000 nm.
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Mithilfe der beschriebenen Methode kénnen Prifkoérper in nahezu beliebiger Anzahl her-
gestellt werden und gleichzeitig an die Probenhalter der am Ringversuch teilnehmenden un-

terschiedlichen Anlagen angepasst werden.

7.2 Der Priifkorper im Ringversuch: Anlagen und Beamlines

Am Ringversuch sind sowohl laborbasierte Anlagen als auch Synchrotroneinrichtungen be-
teiligt. Zu den laborbasierten Anlagen zdhlen das Zeiss Xradia 810 Ultra (Zeiss, 2024) und
das XRM-II nano-CT. Bei der Anlage der Firma Zeiss handelt es sich um ein linsenbasiertes
System und bei dem XRM-II um ein System, das mit Direktvergroflerung arbeitet.

Zu den teilnehmenden Synchrotroneinrichtungen gehort das Japan Synchrotron Radiati-
on Research Institute (JASRI) mit der Beamline BL20XU (Takeuchi et al., 2015, 2023) und
BL47XU SPring-8 (Uesugi et al., 2017, 2023) in Hyogo (Japan), das Deutsches Elektronen-
Synchrotron (DESY) mit der Beamline P05 PETRA III in Hamburg (Flenner et al., 2020)
und die European Synchrotron Radiation Facility (ESRF) mit der Beamline ID16B in Greno-
ble (Frankreich) (Martinez-Criado et al., 2016; Segura-Ruiz et al., 2019). Eine Ubersicht der
teilnehmenden Anlagen ist in Tabelle 10 aufgelistet.

Tabelle 10: Teilnehmende Anlagen des Ringversuchs (Abkiirzungen: Lehrstuhl fiir Mikro- und
Nanostrukturforschung (M&N), Friedrich-Alexander-Universitit (FAU), Lehrstuhl fiir Réntgenmikroskopie
(LRM), Julius-Maximilians-Universitidt (JMU), Lehrstuhl fiir Leichtbausysteme (LLB), Universitit des
Saarlandes (UdS))

Anlage/Beamline Anlagentyp  Einrichtung & Standort

Zeiss Xradia 810 Ultra  linsenbasiert M&N, FAU, Erlangen

XRM-II nano-CT quellenbasiert LRM, JMU, Wiirzburg
XRM-II nano-CT quellenbasiert LLB, UdS, Saarbriicken
SPring-8 BL20XU Synchrotron ~ JASRI, Hyogo, Japan
SPring-8 BL47XU Synchrotron  JASRI, Hyogo, Japan
ID16B Synchrotron ~ ESRF, Grenoble, Frankreich
P05 PETRA III Synchrotron  DESY, Hamburg

Ziel der Messungen ist eine CT des Priifkdrpers mit moglichst bester Bildqualitét zu erhal-
ten, bei der die Wahl der Messparameter auf der Expertise der Operatorinnen und Operatoren

basiert.
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7.3 Ergebnisse des Ringversuchs

Die Handhabung der Priifkérper, ihr Transport sowie der Versand nach Japan zur Synchro-
troneinrichtung SPring-8 erfolgten ohne Verluste und zeigen, dass die geklebten Kugelfrag-

mente eine ausreichende Stabilitdat aufweisen.

Das verwendete Equipment der Anlagen und Beamlines sowie die Messparameter sind in
Tabelle 11 aufgelistet. Die Messungen an den Anlagen wurden von folgenden Personen durch-
gefithrt: Silvan Englisch am Zeiss Xradia; Fabian Lutter am XRM-II nano-CT am Lehrstuhl
fir Rontgenmikroskopie; Jonas Fell am XRM-II nano-CT am Lehrstuhl fiir Leichtbausysteme;
Kentaro Uesugi am SPring-8; Jonas Fell, Nazila Saeidnezhad, Simon Zabler, Simon Wittl, Ju-
lie Villanova und Pierre Lhuissier an der ID16B; Silja Flenner und Imke Greving an der P05
PETRA III. Die Messdaten stehen unter dem Link im Verweis! zum Download zur Verfiigung.

Vergleichend sind in Abbildung 7.3 Aufnahmen des Priifkorpers aus den verschiedenen An-
lagen gezeigt, in denen deutliche Unterschiede der Bildqualitét sichtbar sind. Dariiber hinaus
sind die Ergebnisse der laborbasierten Rontgenanlage durchaus gleichwertig und teilweise von
hoherer Qualitiat als am Synchrotron. Da aber die Photonenintensitit im Labor um ein Viel-
faches geringer ist als am Synchrotron, unterscheiden sich die Messzeiten enorm. Die Messzeit
der laborbasierten Anlagen liegt bei 1 - 2 Tagen, wohingegen die Messzeit am Synchrotron bei
5 - 30 Minuten liegt. Des Weiteren lésst sich sagen, dass der Phasenkontrast dem Absorpti-
onskontrast iiberlegen ist, was sich anhand der Messungen an der Beamline SPring-8 BL47XU
direkt vergleichen ldsst. Ebenso wurden am Zeiss sowohl Messungen im Absorptions- als auch
Phasenkontrast durchgefiihrt, allerdings zeigt auch hier der Phasenkontrast deutlich bessere
Ergebnisse. Eine Aufnahme des Zeiss im Absorptionskontrast ist hier aufgrund der geringen
Bildqualitdt nicht gezeigt. Der Phasenkontrast liefert sowohl eine héhere Detailerkennbarkeit,
als auch einen héheren Bildkontrast.

Beim Vergleich der beiden laborbasierten Anlagen ist der Phasenkontrast des Zeiss dem
XRM iiberlegen und liefert rauschirmere Aufnahmen mit einer deutlich héheren Detailer-
kennbarkeit. Die Ergebnisse am DESY zeigen eine eher geringe Detailerkennbarkeit. Die am
SPring-8 und ESRF aufgenommenen Daten zeigen jeweils einen hohen Bildkontrast und eine
hohe Detailerkennbarkeit, allerdings sind die SPring-8-Ergebnisse verrauschter und die ESRF-

Ergebnisse leiden teilweise unter starken Ringartefakten.

Eine quantitative Auswertung der Messergebnisse ist in Bearbeitung, aber nicht Teil dieser

1

Arbeit. Die Ergebnisse werden ebenfalls unter dem Link im Verweis® zur Verfiigung gestellt.

"https://mygit.th-deg.de/roboct- public/sphereevaluation


https://mygit.th-deg.de/roboct-public/sphereevaluation

Tabelle 11: Equipment und Messparameter der Anlagen und Beamlines

SBCe;zlchnung Anlage/Beamline Methode Strahlparamter Detektorparameter
Zeiss Zeiss Xradia Zernike- 5.4 keV Cr Kyiphas Szintillator 1024 x 1024,
810 Ultra Phasenkontrast Phasenring tesp: 200 s, Projektionen: 901, Voxelgréfie: 16,06 nm
XRM LRM  XRM-II nano-CT ~ Transmissions- Wolfram-Nadeltarget, Pixirad Si 60 pm,
W-NT LRM réntgenmikroskopie 30 keV W-Spektrum teap: 60 s, Projektionen: 900, VoxelgroBe: 52 nm
XRM LLB XRM-IT nano-CT T.}"ansmiss.ions— . Platin-Bulktarget, ADVACAM WidePIX MPX3 CdTe 55 um,
Pt-BT LLB réntgenmikroskopie 30 keV Pt-Spektrum, 330 nA  teyp: 90 s, Projektionen: 2161, Voxelgréfe: 30 nm
XRM LLB XRM-IT nano-CT T.‘.ransmiss.ions— _ Wolfram-Nadeltarget, ADVACAM WidePIX MPX3 CdTe 55 um,
W-NT LLB réntgenmikroskopie 30 keV W-Spektrum, 330 nA  t.zp: 90 s, Projektionen: 2161, Voxelgrofie: 20 nm
SPring-8 SPring-8 BL20XU Zernike- 30 keV, Phasenring Hamamatsu Orca-Flash 4.0 CMOS camera 6,5 pm,
micro Phasenkontrast tezp: 500 ms, Projektionen: 1800, Voxelgréfle: 38 nm
SPring-8 . . Hamamatsu Orca-Flash 4.0 CMOS camera 6,5 pm,
o b SPring-8 BL47XU  Absorptionskontrast 8 keV BM?2 (f — 20 mm, LuAG 200 jm),
texp: 200 ms, Projektionen: 5000, VoxelgréBe: 52 nm
) Hamamatsu Orca-Flash 4.0 CMOS camera 6,5 nm,
SPring-8 SPring-8 BL7XU  Zcrnike- 8 keV, Phasenring BM3 (obj. lens x10, LuAG 100 pm),
nano phase Phasenkontrast texp: 1000 ms, Projektionen: 1800, VoxelgroBe: 18,45 nm
. pco.edge 4.2 sCMOS 6,5 pm,
ESRF 25 nm ESRF ID16B Holotomographie 17,5 keV Olympus obj. lens x10, LSO:Th 30 jum
texp: 10 ms, Projektionen: 2298, Voxelgrofie: 25 nm
. pco.edge 4.2 sCMOS 6,5 pm,
ESRF 15 nm  ESRF ID16B Holotomographie 29,6 keV Olympus obj. lens x10, LSO:Th 30 jm
texp: 10 ms, Projektionen: 2298, Voxelgrofie: 15 nm
DESY DESY PETRA III Holotomographie 11 keV, Phasenring Hamamatsu C12849-101U 6.5 pm,

P05

tezp: 500 ms, Projektionen: 718, VoxelgroBe: 56,2 nm
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Abb. 7.3: Rekonstruierte Schnittbilder des Priifkorpers: (a) XRM LRM W-NT, (b) XRM LLB Pt-BT, (c)

XRM LLB W-NT, (d) SPring-8 micro, (¢) SPring-8 nano abs, (f) SPring-8 nano phase, (g) Zeiss, (h) ESRF
25 nm, (i) ESRF 15 nm, (j) DESY. Die Kantenlinge aller Aufnahmen betridgt 8 pm und die Scanparameter

entsprechen denen in Tabelle 11.
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Betrachtet man die am XRM gewonnenen Aufnahmen im Detail, so wird die Leistungs-
steigerung des Systems, welche durch die in dieser Arbeit durchgefithrten Entwicklungen und
Optimierungen (siche Kapitel 5.3) erzielt wurden, anhand der steigenden Bildqualitit deutlich
sichtbar.

Den Ausgangspunkt stellen die Messungen am Lehrstuhl fiir Rontgenmikroskopie in Ab-
bildung 7.3 (a) dar, welche mit einem Nadeltarget aus Wolfram aufgenommen wurden. (Im
Folgenden alter Scan genannt.) Die Kugeln sind zwar sichtbar, aber die Detailerkennbarkeit
ist relativ niedrig und es gibt gewisse Abweichungen in der Sphérizitdt. Die Messungen, die
nach den in dieser Arbeit durchgefiihrten Optimierungen aufgenommen wurden, sind in Ab-
bildung 7.3 (b) und 7.3 (c) visualisiert und mit einem Platin Bulktarget bzw. einem Wofram
Nadeltarget aufgenommen.

Obwohl die Verwendung eines Bulktargets aufgrund des grofleren Rontgenbrennflecks eine
niedrigere rdumliche Auflésung erwarten ldsst, tibertrifft die Aufnahme die rdumliche Auflo-
sung des alten Scans aus Abbildung 7.3 (a). Die Daten gewinnen durch den héheren Photo-
nenfluss wahrend der Messung deutlich an Qualitat, sodass sich besonders die kleinen Kugeln
in Abbildung 7.3 (b) bedeutend einfacher erkennen lassen. Dariiber hinaus nehmen die Geo-
metriefehler ersichtlich ab, allerdings ergeben sich durch Ringartefakte radiale Schwankungen
in den Grauwerten (unterer Bildrand), welche auf Probleme in der Rekonstruktionssoftware
zuriickzufithren sind. Zusammenfassend lassen sich folglich mit einem Bulktarget qualitativ
bessere Aufnahmen erzielen, wie noch zuvor mit einem Nadeltarget.

Nach den Optimierungen wurde gleichermafien eine Messung mit einem Wolfram Nadel-
target durchgefiihrt, deren Ergebnis in Abbildung 7.3 (c) dargestellt ist. Die Aufnahme zeigt
im Vergleich zum alten Scan, dass die durchgefithrten Optimierungen die erreichbare raumli-
che Auflésung des Nadeltargets ebenso deutlich verbessert haben. Auch gegeniiber dem Scan
mit Bulktarget fallt die rdumliche Auflésung aufgrund des kleineren Réntgenbrennflecks bes-

Ser aus.

Basierend auf den dargestellten Aufnahmen zeigt sich, dass der entwickelte Priifkérper
sehr gut zur Bestimmung der Bildqualitdt in der Nano-CT geeignet ist. Die SiOs-Kugeln
konnen auf jeden beliebigen Halter aufgebracht werden und das kurzzeitige Sintern ist aus-
reichend, um genug Stabilitét fiir eine sichere Handhabung und einen sicheren Transport zu
erzeugen, ohne deren Geometrie zu beeinflussen. Die nahezu ideal-sphérischen Kugeln liefern
ausreichend Kontrast und auch die Kugelgréfien zwischen 350 nm und 1000 nm liegen gerade
im Bereich der Auflésungsgrenze. Da die Kugeln nur von Luft umgeben sind, gibt es keinen

negativen Einfluss durch eine Matrix.

Die Messergebnisse des Ringversuches machen deutlich, dass die laborbasierten Rontgen-
anlagen gleichwertige Aufnahmen zum Synchrotron liefern kénnen. Dies wurde erstmals auch

flir die REM-basierte CT bewiesen und dokumentiert. Allerdings unterliegen die laborbasier-
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ten Anlagen hinsichtlich des Photonenflusses dem Synchrotron bei Weitem, sodass Messzeiten

von 24 - 48 h, gegeniiber weniger Sekunden bis Minuten am Synchrotron, notwendig sind.
Die am Lehrstuhl fiir Leichtbausysteme durchgefithrten Messungen am XRM zeigen, dass

die Entwicklungen und Optimierungen im Rahmen dieser Arbeit die Bildqualitét des Systems

deutlich verbessert haben.
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8 Korrelative Mikroskopie mittels REM-basierter Nano-
CT

Die REM-basierte CT erweitert die Moglichkeit der korrelativen Charakterisierung im REM
durch die zweidimensionale und dreidimensionale Bildgebung mittels Rontgenstrahlung.

Die CT gehort zu den wenigen Verfahren, die eine zerstérungsfreie 3D-Abbildung ermdogli-
chen, was ihr einen erheblichen Vorteil gegeniiber anderen Methoden verschafft. Nur dadurch
ist es moglich 4D-Experimente durchzufiithren, bei denen zeitliche Verdnderungen, wie der
Einfluss von Temperatur oder mechanischer Kréfte auf das Probenmaterial untersucht wer-

den konnen.

In den folgenden Kapiteln werden Anwendungsbeispiele des XRM-II vorgestellt, bei denen

die multimodalen Signale zur korrelativen Materialcharakterisierung genutzt werden.

8.1 Korrelative Tomographie einer Aluminium-Silizium-Gusslegierung

Aluminium-Silizium-Gusslegierungen sind in der Automobilindustrie und im Maschinenbau
als Gussmaterial weit verbreitet. Die Mikrostruktur der hier untersuchten AlSi12Cu4Ni2Mg-
Legierung besteht hauptséchlich aus einer Aluminium-Phase, einer Silizium-Phase und unter-
schiedlichen intermetallischen Phasen. Letztere, die vorwiegend Kupfer, Nickel, Magnesium
und Eisen enthalten, tragen wesentlich zur Verbesserung der mechanischen Eigenschaften der
Legierung bei. Da die Materialeigenschaften stark von der Gréfle, Form und Konnektivitat der
ausgebildeten Phasen abhéngen, ist die dreidimensionale Abbildung mittels hochauflésender
bildgebender Verfahren von groffem Interesse, um ein tieferes Verstdndnis der Mikrostruktur

und ihrer Auswirkung auf die Leistung der Legierung zu gewinnen.

Besonders herausfordernd ist in der REM-basierten CT die Unterscheidung zwischen der
Aluminium-Phase und Silizium-Phase aufgrund des sehr &hnlichen Absorptionsverhaltens,
welches durch die Ordnungszahl und Dichte des Materials bestimmt wird. Aluminium besitzt
die Ordnungszahl 13 bei einer Dichte von 2,7g/cm?® und Silizium die Ordnungszahl 12 bei

einer Dichte von 2,3 g/cm?.

Fir die Untersuchung im XRM-II wird ein zylindrisches Probenstiick mit einem Durch-
messer von 2mm aus Vollmaterial erodiert. Anschlieend wird mechanisch eine konische Ver-
jingung bis auf einen Durchmesser von 150 pm prépariert, an deren Ende ein Zylinder mit
einer Hohe von etwa 200 um verbleibt. Um den Durchmesser des Zylinders von 150 pm auf

etwa 60 um weiter zu reduzieren, wird das Material in einem FIB ringférmig abgetragen.

Fiir die Messung im XRM wird ein Bulktarget verwendet, sodass ein moglichst hohes

Signal erzeugt wird und Bildinformationen nicht aufgrund des geringen SNR im Rauschen
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untergehen. Die Vergréfierung wird so gewéhlt, dass die resultierende Voxelgréfie 100 nm be-
tragt. Fiir die Durchfithrung der CT werden 2161 Projektionen mit einer Belichtungszeit von

60 s aufgenommen und daraus anschlieflend ein dreidimensionales Modell rekonstruiert.

Mit Fokus auf die Aluminium- und Silizium-Phase ist in Abbildung 8.1 (a) eine ausgewéhl-
te rekonstruierte Schnittebene als Ergebnis der CT im XRM-II gezeigt. Trotz der geringen
Unterschiede im Absorptionsverhalten ist die visuelle Identifizierung des in dunkelgrau darge-
stellten Siliziums moglich und vom Aluminium in grau zu unterscheiden. Eine automatische
Segmentierung mittels Schwellenwert ist jedoch ausgeschlossen, weshalb Abbildung 8.1 (b) die
héndische Segmentierung des Siliziums zeigt. Es ist sichtbar, dass die Bildmerkmale des Silizi-
ums gerade noch {iber dem Rauschpegel liegen, sodass Artefakte die Identifizierung teilweise
erschweren. Hier sind vor allem Ringartefakte und Artefakte aufgrund der Interpolation zwi-
schen den Detektorkacheln zu erwihnen, welche in einzelnen Schnittebenen die Identifizierung

des Siliziums als unmoglich gestalten.

(a) (b) (c)

Abb. 8.1: (a) Ergebnis der Untersuchung im XRM-II zeigt in hellgrau die intermetallischen Phasen, in grau
die Aluminium-Phase und in dunkelgrau die Silizium-Phase. (b) Rot umrandete héndisch segmentierte
Silizium-Phase. (c) SE-Aufnahme der identischen Schnittebene als Ergebnis einer FIB/REM-Tomographie
bestétigt die Ergebnisse aus dem XRM-II.

Zur Validierung der im XRM-II gewonnenen Ergebnisse wird nach der zerstérungsfrei-
en Untersuchung eine zerstérende FIB/REM-Tomographie durchgefithrt. Hierfiir wird ein
Schnittabstand von 100 nm gewéhlt, sodass das resultierende Volumen die gleiche Dimen-
sion und VoxelgroBe aufweist, wie das im XRM-II generierte Volumen. Nach jedem Schnitt

wird eine Abbildung mit Hilfe des Sekundérelektronendetektors aufgenommen.

Die Schnittebene der FIB/REM-Tomographie, welche der in Abbildung 8.1 (a) gezeigten
Ebene entspricht, ist in Abbildung 8.1 (c¢) dargestellt. Mit den Ergebnissen lassen sich die im
XRM-II identifizierten Bereiche des Siliziums bestétigen und zeigen, dass eine Unterscheidung

von Aluminium und Silizium in der REM-basierten CT mdoglich ist. Um jedoch eine automa-
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tische Segmentierung zu realisieren, miissen kiinftig Methoden zur Rauschminimierung und

Reduktion der Bildartefakte implementiert werden.

Die dreidimensionale Visualisierung des rekonstruierten Volumens der CT-Untersuchung
ist in Abbildung 8.2 dargestellt. Abbildung 8.2 (a) zeigt das gesamte Probenvolumen mit den
intermetallischen Phasen aus vorwiegend Kupfer, Magnesium, Nickel und Eisen in Rot und
Griin und Aluminium und Silizium in Blau. Letztere ist zur besseren Sichtbarkeit der interme-
tallischen Phasen in Abbildung 8.2 (b) ausgeblendet. Der hohe Kontrast der intermetallischen
Phasen gegeniiber der Aluminium-Phase und Silizium-Phase erlaubt eine automatische Seg-
mentierung. Dadurch kénnen dreidimensionale Gefiigeparamter quantitativ bestimmt werden
und zum Verstindnis der Gefiigeentwicklung und Materialoptimierung beitragen. Die Daten-

satze sind in Fell (2025d) publiziert und im Sinne der FAIR-Prinzipien zugénglich gemacht.

(a)

Abb. 8.2: 3D Visualisierung des rekonstruierten Volumens der CT-Untersuchung zeigt die AlSi-Legierung: (a)
intermetallische Phasen in Rot und Griin, sowie Aluminium und Silizium in Blau; (b) identisches Volumen
ohne Aluminium und Silizium

8.2 Nachweis von Schiadigungen in einer Lithiumbatterie

Die zerstérungsfreie Nano-CT ist pradestiniert um Schadigungen im Material abzubilden, da
der Kontrastunterschied zwischen Luft bzw. Vakuum und Material hoch ist. Ein exempla-
rischer Anwendungsfall ist die Untersuchung einer konventionellen Lithiumionenbatterie der
Firma Kokam, welche aus den beiden Aktivmaterialien LiCoOy (LCO) und LiNiCo0oAlOs
(NCA) besteht.

Das Probenmaterial wird mittels FIB zu einem Zylinder von ca. 50 nm Durchmesser prapa-

riert und anschlieend im XRM-II untersucht. Erste Informationen iber das Material werden
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durch eine Oberflachenabbildung mittels Sekundérelektronen gewonnen. Die Elektronenauf-
nahme in Abbildung 8.3 (a) zeigt zwei unterschiedliche Phasen, welche sich in ihrer Morpho-
logie unterscheiden: eine Phase besitzt eine sphérische Geometrie und die andere Phase weist

eine unregelméfige, asymmetrische Form auf.

Abb. 8.3: (a) Elektronenabbildung der Probenoberfliche, (b) Uberlagerung der SE-Abbildung mit den
Elementmaps fiir (¢) Nickel und (d) Cobalt (Cressa et al. (2022)).

Weiterfithrende Untersuchungen mithilfe des eingebauten EDX-Detektors ermoglichen die
chemische Analyse der Probenoberfliche. Das EDX-Mapping offenbart die lokale chemische
Elementanordnung und erlaubt den beiden Phasen eine Zuordnung der Aktivmaterialien. In
Abbildung 8.3 ist Nickel in Gelb und Cobalt in Blau dargestellt und in Abbildung 8.3 (b)
gemeinsam mit der SE-Aufnahme iiberlagert. Da Nickel nur in der sphérischen Phase nachge-
wiesen werden kann, handelt es sich dabei um das Aktivmaterial NCA und dementsprechend
bei der unregelméfliigen Phase, in der hauptséchlich Cobalt nachgewiesen werden kann, um
das Aktivmaterial LCO.

Aufgrund der stark absorbierenden Elemente des Probenmaterials, wie Nickel oder Cobalt,
wird fiir die folgende Nano-CT ein Bulktarget verwendet. Dies liefert ein hochenergetisches
Rontgenspektrum in Kombination mit hoher Photonenintensitét.

Die Ergebnisse in Abbildung 8.4 liefern einen guten dreidimensionalen Uberblick iiber den
Aufbau und die Morphologie der Batteriematerialien sowie die Verteilung der beiden Aktiv-
materialien. Auflerdem lassen sich damit Auffalligkeiten und Schidigungen, wie Risse und
Poren, leicht identifizieren (weifle und rote Pfeile). Diese Informationen werden als Grundlage

flir eine anschliefende Untersuchung mittels Sekundarionen-Massenspektroskopie verwendet.

Eine detaillierte Beschreibung dieser Arbeiten und die Untersuchung der Lithiumbatterie
mittels Sekundérionen-Massenspektroskopie kann in Cressa et al. (2022) nachgelesen werden.
Die Datensétze sind in Fell (2025b) publiziert und im Sinne der FAIR-Prinzipien zugénglich

gemacht.
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Abb. 8.4: Vertikale und horizontale Schnittebenen des rekonstruierten Volumens (links und rechts) sowie
deren Lage im Probenvolumen, dargestellt anhand einer REM-Aufnahme (Mitte). Rote Pfeile indizieren
Poren und weifle Pfeile indizieren Risse (Cressa et al., 2022).

8.3 Multiskalen-Untersuchung einer Festoxidbrennstoffzelle

Elektrochemische Zellen zur Energiespeicherung sind eine Schliisseltechnologie fiir eine nach-
haltige Energieversorgung und die Reduktion von Treibhausgasen. Bildgebende Verfahren
wie die CT liefern aufschlussreiche Einblicke in die Mikrostruktur und ermoglichen durch den
Erkenntnisgewinn deren Performance zu steigern. In diesem Anwendungsbeispiel wird eine
Multiskalen-Untersuchung einer NiCrAl (NCA) Metallschaum-Festoxidbrennstoffzelle (engl.
solide oxide cell (SOC)) durchgefithrt, um das Gefiige iiber mehrere GroBenskalen abzubil-

den. (Mehr Informationen {iber das Probenmaterial finden sich in der Publikation Costa et al.
(2018).)

Fiir einen ersten Eindruck der Mikrostruktur wird ein schmaler Streifen von ca. 20x 2x 1 mm
zugeschnitten und ein Volumen von ca. 4x2x1mm in einer Mikro-CT untersucht. Ein 3D-
Modell des rekonstruierten Volumens ist in Abbildung 8.5 (a) in Falschfarben dargestellt und
zeigt das Substrat aus Metallschaum mit einer diinnen Schicht an der Oberflache - die SOC. In
Abbildung 8.5 (b) ist ein rekonstruiertes Volumenschnittbild zu sehen, dessen Detailausschnitt
in Abbildung 8.5 (c) vergroflert dargestellt ist. Die mit der Mikro-CT gewonnenen Daten er-
moglichen eine klare Identifikation und Segmentierung des zweiphasigen Metallschaums sowie
des Porennetzwerks und bieten eine solide Grundlage fiir weiterfithrende Analysen. Daneben

koénnen zwei unterschiedliche Schichten der SOC identifiziert und deren Schichtdicke bestimmt
werden.

Da die rdumliche Auflésung der Mikro-CT fiir weitergehende Analysen nicht ausreicht,
wurde die Probe im XRM-II untersucht. Der rote Kreis in Abbildung 8.5 (c) kennzeichnet

die Grole des Volumens, das im XRM-II untersucht werden kann, wodurch eine zusétzliche
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Abb. 8.5: Untersuchung einer NCA-Metallschaum SOC: (a) 3D-Modell des Probenmaterials basierend auf
dem rekonstruierten Volumen des Mikro-CT Scans; (b) Rekonstruierte Schnittebene und (c) vergroBerter
Teilausschnitt; Elektronenabbildung im XRM-II zeigt (d) das untersuchte Probenvolumen, (e) die
Probenoberfliche und (f) die funktionalen Schichten des Elektrolyts; (g) - (i) Rekonstruierte Schnittebenen
als Ergebnis des Nano-CT Scans im XRM-II (Fell et al., 2023a).

Préaparation erforderlich wird. Letztere wird mechanisch und mittels FIB realisiert, wodurch

ein Zylinder mit einem Durchmesser von 60 pm erzeugt wird.

Abbildung 8.5 (d) zeigt eine Elektronenaufnahme des praparierten Zylinders im XRM-
I1. Die Oberflache der Probe, dargestellt in Abbildung 8.5 (e), offenbart die pordse Struktur
der Anode und Kathode, den Elektrolyten in der Probenmitte und einen Teil des Substrates

am unteren Rand. Mithilfe des Elektronenmikroskops, welches eine rdumliche Auflésung von
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wenigen Nanometern erreicht, konnen aulerdem die unterschiedlichen funktionalen Schichten
des Elektrolyts (L1-L4) abgebildet werden (siche Abbildung 8.5 (f)).

Um 3D-Informationen des Gefiiges auf dieser Groflenskala zu erhalten, wird eine Nano-CT
mit einem Pt-Bulktarget und einer resultierenden Voxelgrofle von 200 nm durchgefiihrt. Die
Abbildungen 8.5 (g) - (i) zeigen das Ergebnis anhand von drei rekonstruierten Schnittebenen
der SOC. Die beiden Elektroden, der dazwischenliegende Elektrolyt sowie das Metallsubstrat
sind klar erkennbar, und die Porositdt der Elektroden kann zumindest teilweise aufgelost wer-
den. Der dreidimensionale Datensatz erlaubt dariiber hinaus die Schichtdicke des Elektrolyts
iiber das gesamte Probenvolumen zu validieren. Daneben ldsst sich ein Riss, welcher besonders
gut in Abbildung 8.5 (h) zu erkennen ist, entlang der Grenzfliche von Substrat und Elektrode
identifizieren (Fell et al., 2023a).

8.4 Dreidimensionale zeitaufgeloste Mikrostrukturentwicklung einer
Al-Legierung

Der Einfluss von Wérme und die damit verbundene Verdnderung der Mikrostruktur sind es-
sentiell fiir die Eigenschaften von Materialien und daher von groflem Interesse. Am Beispiel
einer AlGe-Legierung wird die Mikrostrukturentwicklung als Folge einer Warmebehandlung

dreidimensional abgebildet.

Aufgrund der teilweise groben Mikrostruktur ist es notwendig eine bestimmte ROI mit fei-
nen Ge-Lamellen im Material auszuwédhlen und dieses Volumen mithilfe einer Zielpraparation
im FIB frei zu schneiden. Dazu wird zunéchst von einem grofien Probenvolumen (siehe Abbil-
dung 8.6 (a)) mittels Nano-CT ein Ubersichtsscan mit geringer VergroBerung durchgefiihrt.
Da vergleichsweise geringe Anforderungen an die Auflésung gegeben sind, wird zur Messung
ein Pt-Bulktarget ausgewéhlt, um den Vorteil des héheren Photonenflusses auszunutzen. Da-
durch erhélt man in geringerer Messzeit ein Ergebnis mit besserem SNR.

Anhand des rekonstruierten Volumens bzw. den rekonstruierten Schnittbildern, welche
in Abbildung 8.6 (b) - (d) dargestellt sind, wird eine geeignete ROI (rote Markierung) aus-
gewdhlt. Bei der folgenden FIB-Zielpriaparation (sieche Abbildung 8.6 (e) - (f)) wird der re-
konstruierte Volumendatensatz zur Navigation und zur Uberwachung des Materialabtrags im
FIB genutzt. Dadurch kann sichergestellt werden, dass die Lage der ROI den Vorgaben exakt
entspricht. An dem daraus resultierenden Zylinder wird anschliefend eine CT mit hoher Ver-
groferung durchgefiihrt, um feine Details im Geflige aufzulésen (siehe Abbildung 8.6 (g) - (i)).
Bei dieser und den folgenden Messungen steht eine méglichst hohe Auflésung im Vordergrund,

weshalb ein W-Nadeltarget verwendet wird.
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Abb. 8.6: Workflow zur Identifikation einer ROI in der REM-basierten CT (Ge in Weifl und Al in Grau): (a)
Mittels FIB hergestellter Probenzylinder mit einem Durchmesser von 300 pm. (b) Ergebnis des
Ubersichtsscans zeigt das 3D-Modell der Probe sowie zwei rekonstruierte Schnittbilder ((c) und (d)). In Rot
ist die identifizierte ROI im Probeninneren dargestellt. Abbildung (e) und (f) veranschaulichen die
FIB-Zielpraparation, an deren Ende ein Zylinder mit 60 pm Durchmesser vorliegt. Abbildung (g) - (i) zeigen
das 3D-Modell und zwei rekonstruierte Schnittbilder des hochauflésenden CT-Scans der ROI (Fell et al.,
2023b).

Zur Abbildung der Mikrostrukturentwicklung wird die Probe schrittweise in einem Va-
kuumofen bei 375 °C fiir eine bestimmte Dauer wiarmebehandelt und nach jedem Schritt ein
CT-Scan durchgefiihrt.

Die Ergebnisse der CT sind in Abbildung 8.7 in jeweils zwei rekonstruierten Schnittebenen
nach einer Warmebehandlungsdauer von 15 min, 105 min, 195 min und 315 min dargestellt,
in denen das Wachstum der Ge-Phase deutlich zu erkennen ist. Zu Beginn liegt ein Gefiige
mit feinen Ge-Lamellen vor, welches sich getrieben durch die Grenzflichenminimierung im
Laufe der Warmebehandlung zu einem groben globularen Gefiige entwickelt. Das Wachstum
ist nach ca. 195 min nahezu abgeschlossen und gleichzeitig konnen ab diesem Zeitpunkt feine

Ge-Ausscheidungen nachgewiesen werden.

Abbildung 8.8 zeigt die Mikrostrukturentwicklung im 3D-Modell, wodurch sowohl das Ge-
figewachstum als auch die Ausscheidungen, die bis zu einer Gréfie von 300 nm nachgewiesen

werden kdnnen, sichtbar sind. Basierend auf der quantitativen Auswertung verringert sich im
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Abb. 8.7: Rekonstruierte Schnittebenen aus zwei Raumrichtungen zeigen den identischen Probenbereich nach
(a) 15 min , (b) 105 min, (c¢) 195 min und (d) 315 min (Fell et al., 2023b).

Laufe der Warmebehandlung die Anzahl der Ausscheidungen von ca. 1900 auf 1500 im Zuge
der Ostwaldreifung. Gleichzeitig erhoht sich der mittlere Durchmesser von 630 4+ 190 nm auf
710 + 250 nm (Fell et al., 2023b). Die Datensétze sind in Fell (2025a) publiziert und im Sinne
der FAIR-Prinzipien zugénglich gemacht.

10 um

Abb. 8.8: 3D-Mikrostrukturentwicklung der Ge-Phase (a) 15 min , (b) 105 min, (¢) 195 min und (d) 315 min
zeigt die Kornvergroberung und Ausscheidungsbildung (Fell et al., 2023b).
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9 Zusammenfassung und Ausblick

Die in dieser Arbeit durchgefiihrte detaillierte Charakterisierung des XRM-II eroffnet eine
Vielzahl von Méglichkeiten zur Parameter- und Systemoptimierung, infolgedessen der Wir-
kungsgrad der REM-basierten CT gesteigert werden kann. Diese sind zusammenfassend im

Folgenden erléutert.

Allgemein wird aufgrund des vergleichsweise geringen Photonenflusses in der REM-basierten
CT empfohlen, die Elektronenenergie und den Elektronenstrahlstrom, unter anderem mit Hil-
fe einer groflen Objektivblende, zu maximieren. Durch den héheren Elektronenstrahlstrom
bzw. die hohere Elektronenenergie steigt die Anzahl an Elektronen und die Anregungswahr-
scheinlichkeit flir charakteristische Réntgenstrahlung. Beides fiihrt zu einer héheren Photo-
nenintensitit, wodurch rauschdrmere Aufnahmen bzw. geringere Messzeiten mdglich sind.

Des Weiteren soll die optische Achse der Rontgenbildgebung mdéglichst nahe an der Elek-
tronenséule liegen, sodass die Elektronenstrahldivergenz und der Elektronstrahldurchmesser
gering ist. Dies fiihrt bei der Verwendung eines Bulktargets zu einer héheren rdumlichen
Auflésung durch die Verringerung des Rontgenbrennflecks und bei Verwendung eines Nadel-
targets zu einem hoheren Photonenfluss durch die Steigerung der Elektronendichte. Im Falle
des XRM-IT erreicht die optische Achse bei einem Arbeitsabstand von 13 mm ihr bauliches Mi-
nimum, da es bei geringeren Abstédnden zu Abschattungen durch den Flansch des Be-Fensters
kommt. Infolgedessen verringert sich der Elektronenstrahldurchmesser bei Verwendung einer
Objektivblende mit einem Durchmesser von 110 um, einer Elektronenenergie von 30 keV und

maximalem Probenstrom auf 600 nm.

Aufgrund der maximalen Anregungsenergie von 30 kV ist die Rontgenenergie in der REM-
basierten CT vergleichsweise gering, sodass der Strahlengang eine deutliche Schwéchung der
Rontgenstrahlung verursacht. Da der Rontgendetektor nicht ultrahochvakuumtauglich ist,
muss dieser auflerhalb der Vakuumkammer des REMs platziert werden, sodass ein Be-Fenster
notwendig ist, um Vakuum und Atomsphére voneinander zu trennen. Dementsprechend miis-
sen die Rontgenquanten das 250 pm dicke Be-Fenster, ca. 26 cm Luft, ein 50 pm dickes Kapton-
fenster und eine 90 nm Pt-Schicht passieren, bevor sie auf das Sensormaterial des Detektors
treffen.

Dariiber hinaus haben Experimente und Simultionen gezeigt, dass die Detektorsensitivitat
unterhalb von 10 keV aufgrund des Charge Sharings deutlich nachlésst und fir eine zusétzliche
Reduktion des Signals verantwortlich ist. Dieses Verhalten, der Strahlengang sowie der Ener-
gieschwellenwert des Detektors verringern die Detektionseffizienz des Systems, sodass selbst
bei Betrachtung des Energiebereiches von 5-30keV je nach Targetmaterial die Transmission
bei nur ca. 35 % fiir Cr oder 80 % fiir Pt liegt.

Aufgrund der niedrigen Sensitivitdt und Energieauflésung im niederenergetischen Bereich

ist mit dem verwendeten Detektor keine Spektral-CT moglich.
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Das Sensormaterial aus CdTe zeigt grofle Inhomogenitaten sowohl mit niedriger als auch
hoher Sensitivitdt sowie zeitliche Verdnderungen der Sensitivitdt. Um Letztere zu minimieren,
sollte vor jeder Messung ein Warm-up von mindestens 30 min durchgefithrt werden. Zusétzlich
ist es sinnvoll zu Beginn und am Ende einer Messreihe Hellbilder aufzunehmen, um eine zeit-
abhéngige Bildkorrektur durchzufiihren. Grofle Bereiche niedriger Sensitivitdt konnen nur mit
Hilfe einer Bad Pixel Map korrigiert werden. Fiir eine Belichtungsdauer von 20s pro Integra-
tion konnte gegeniiber geringerer Belichtungsdauer beobachtet werden, dass sich die Streuung

des Messsignals reduziert.

Hinsichtlich des Rontgentargets sind die beiden wichtigsten Eigenschaften die Targetgeo-
metrie und die chemische Zusammensetzung.

Je nach Geometrie werden die Targets als Bulk-, Folien- und Nadeltarget definiert und
unterscheiden sich in der rdumlichen Ausdehnung. Im Bulktarget kommt es zur vollsténdigen
Ausbildung der Wechselwirkungszone, sodass die gesamte Elektronenenergie zur Anregung
von Rontgenstrahlung genutzt werden kann und der Photonenfluss ein Maximum erreicht.
Gleichzeitig wird auch der Rontgenbrennfleck aufgrund der hohen Eindringtiefe der Elek-
tronen maximiert, sodass die rdumliche Auflésung verringert wird. Beim Nadeltarget ist die
rdumliche Ausbreitung des Targets in zwei Raumrichtungen beschrankt und unterschreitet in
seiner Dimension die Wechselwirkungszone von Elektron und Target. Dadurch kann der Ront-
genbrennfleck geometrisch beschriankt werden, sodass sich die rdumliche Auflésung der Ront-
genbildgebung verbessert. Folglich muss eine Verringerung des Photonenflusses hingenommen
werden. Das Folientarget stellt einen Kompromiss zwischen dem hohen Photonenfluss des
Bulktargets und der hohen rdumlichen Auflésung des Nadeltargets dar.

Die Wahl des Targetmaterials nimmt Einfluss auf das emittierte Rontgenspektrum und da-
mit auf die detektierbare Intensitéit und den Bildkontrast. Dabei ist das notwendige Uberspan-
nungsverhéltnis zur Anregung der charakteristischen Réntgenstrahlung, der Energieschwel-
lenwert des Rontgendetektors von 5keV, die Absorption durch den Strahlengang sowie der
Schmelzpunkt des Materials zu beachten. Anhand dieser Faktoren sind Targets basierend auf
Cr, Cu, Y, W, und Pt besonders fiir das XRM-II geeignet und erméglichen es aufgrund der
unterschiedlichen Energieverteilungen der Rontgenspektren den Bildkontrast in der Radiosko-
pie zu beeinflussen. Auflerdem ist zu erwahnen, dass mit steigender Ordnungszahl und Dichte
des Targetmaterials die mittlere freie Weglédnge der Elektronen sinkt und somit die emittierte

Photonendichte und die rdumliche Auflésung steigt.

Aufgrund des vielfialtigen Probenmaterials ergeben sich zur Optimierung der Bildqualitat
in der Rontgenbildgebung unterschiedliche Anforderungen an das Target. Zur Quantifizie-
rung sind Vorkenntnisse des Probenmaterials notwendig, welche mit Hilfe der korrelativen
Charakterisierungsmoglichkeiten des XRM-II ermittelt werden kénnen.

Mit Hilfe der Elektronenabbildung kann die Oberfliche des Probenmaterials mit einer
rdumlichen Auflésung von wenigen Nanometern abgebildet werden. Dadurch kénnen nicht

nur Informationen iiber die Strukturgrofle des Gefiiges gesammelt werden, sondern auch die
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durchstrahlbare Léange fiir die Rontgenbildgebung gemessen werden. Dariiber hinaus kann
mittels EDX die chemische Zusammensetzung des Objekts analysiert werden. Basierend auf
den gewonnenen Daten kann das Rontgenabsorptionsverhalten des Objekts abgeschatzt wer-
den und gezielt ein Target mit bestimmten Eigenschaften ausgewdhlt werden. Mithilfe des
korrelativen Workflows kann dadurch die Bildqualitit der Rontgenbildgebung verbessert wer-

den.

Um die daraus resultierenden Bedarfe zu decken, werden drei unterschiedliche Targets zur
Materialcharakterisierung empfohlen. Da der Targetmanipulator mit drei Targethaltern aus-
gestattet ist, konnen diese standardméflig im System eingebaut bleiben, sodass wahrend des

Messbetriebs in Sekundenschnelle zwischen den Targets gewechselt werden kann.

Ein Bulktarget liefert den maximalen Photonenfluss in der REM-basierten CT, da die
gesamte Energie der Elektronen zur Anregung von Rontgenstrahlung genutzt werden kann.
Bei der Wahl des Targetmaterials ist der Schmelzpunkt weniger wichtig, da die eingebrachte
Wiérme gut abtransportiert werden kann. Experimente zeigen, dass Platin (dicht gefolgt von
Wolfram) aufgrund seiner Eigenschaften und der Detektionseigenschaften des Rontgendetek-
tors, die hochste Rontgenintensitit in diesem System liefert. Die charakteristische Rontgen-
energie von 9,4 keV ist gerade niedrig genug, um von 30 keV Elektronen stark genug angeregt
zu werden und gerade hoch genug, um nicht durch die geringe Detektionsempfindlichkeit
herausgefiltert zu werden.

Ein grofler Einflussfaktor auf die Rontgenintensitat nimmt der Neigungswinkel des Ront-
gentargets gegeniiber dem Elektronenstrahl ein. Aufgrund des Detektionsverhaltens des De-
tektors, der Absorption durch den Strahlengang, dem winkelabhéngigen Riickstreuelektronen-
koeffizienten und der Selbstabsorption des Targets, verschiebt sich das Intensitdtsmaximum
von emittierter und detektierter Rontgenstrahlung zu geringeren Neigungswinkeln. Simulatio-
nen und Experimente haben gezeigt, dass die emittierte Rontgenstrahlung von Wolfram ihr
Intensitdtsmaximum bei einem Neigungswinkel von 45° aufweist und die detektierte Rontgen-
strahlung ihr Intensitdtsmaximum bei einem Neigungswinkel von 25° erreicht.

Hinsichtlich des Rontgenbrennflecks wird die horizontale Ausbreitung mafgeblich durch
den Elektronenstrahldurchmesser bestimmt und die vertikale Ausbreitung bei kleinen Nei-
gungswinkeln des Targets durch die Eindringtiefe der Elektronen. Wird der Neigungswinkel
deutlich erhoht, kommt es zu einer enormen Verbreiterung des Elektronenstrahls durch die
Projektion auf die Targetoberfliche, sodass die rdumliche Auflésung der Radioskopie in ver-
tikaler Richtung merklich abnimmt.

Mittels Siemensstern konnte fiir das um 25° geneigte Pt-Bulktarget eine rdumliche 2D-
Auflésung von ca. 125 nm bei einem Photonenfluss von ca. 750 counts pro Minute und Pixel
nachgewiesen werden. Damit bietet das Target die ideale Kombination aus hohem Signal und
hoher rdumlicher Auflésung. Durch die hohe mittlere Energie des emittierten Rontgenspek-

trums ist das Target auflerdem gut geeignet stark absorbierende Materialien abzubilden.
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Zur Abbildung schwach absorbierender Materialien wird ein Target mit einer charakteris-
tischen Rontgenenergie direkt oberhalb des Energieschwellenwertes des Detektors empfohlen.
Infolgedessen ist die mittlere Energie des emittierten Rontgenspektrums gering und der Bild-
kontrast kann erhoht werden. Im Falle des XRM féllt daher die Wahl des Targetmaterials auf
Cr mit einer charakteristischen Rontgenenergie von 5,4 keV. Resultierend aus der geringen
Detektionsempfindlichkeit im Energiebereich zwischen 5 keV und 10 keV ist die detektierte
Rontgenintensitat, umgekehrt zu emittierten Intensitét, deutlich geringer als die von Pt.

Daneben ist aufgrund der geringen Ordnungszahl und Dichte von Cr die Eindringtiefe
der Elektronen vergleichsweise hoch, sodass sich ein Réntgenbrennfleck mit ellipsoider Form
ausbildet und die rdumliche Auflésung in vertikaler Richtung gering ausfallt.

Fiir ein um 30° geneigtes Cr-Bulktarget kann bei 230 counts pro Minute und Pixel eine
rdumliche 2D-Auflésung von ca. 600 nm erreicht werden. Hierbei liegt die horizontale Aufl-
sung bei ca. 200 nm. Soll die vertikale Auflésung verbessert werden, ist ein Folientarget zu

empfehlen, allerdings ist dadurch mit einem Intensitdtsverlust zu rechnen.

Um eine hochstauflésende Abbildung in der REM-basierten CT zu erzielen, muss die Wech-
selwirkungszone von Elektron und Target geometrisch beschriankt werden. Realisiert wird dies
durch eine Nadelgeometrie mit einem Spitzenradius von ca. 100 nm. Aufgrund des geringen
Targetvolumens und dem hohen Wirmeeintrag eignet sich ausschliefilich Wolfram mit einem
Schmelzpunkt von ca. 3400 °C als Targetmaterial. Je nach Abstand des Elektronenstrahls
zur Targetspitze kann der Photonenfluss zwischen 100 und 400 counts pro Minute und Pixel
variiert werden und eine rdumliche 2D-Auflésung von ca. 50 nm erreicht werden.

Bei der Verwendung eines Nadeltargets ist im besonderen Mafle die Rontgenstreustrahlung
zu beachten, da in diesem Fall ein hoher Anteil von Primérelektronen und Transmissionselek-
tronen das Target passiert. Infolgedessen konnen diese Teilchen Réntgenstreustrahlung unter-
halb des Targets an verschiedenen Komponenten der Probenstage anregen. Um die Anregung
der Streustrahlung zu minimieren, sollten die Oberflichen der Stage aus Graphit gefertigt
oder mit Graphit beschichtet sein. Graphit hat einerseits einen geringen Riickstreukoeffizient
und andererseits eine niederenergetische charakteristische Rontgenstrahlung, welche von dem
verwendeten Rontgendetektor nicht detektiert werden kann. Zusétzlich sollte der zwischen
Quelle und Detektor befindliche Probenstift aus einem stark absorbierenden Material gefer-
tigt sein (Oberflache ebenfalls aus Graphit), sodass unterhalb des Rontgentargets emittierte

Streustrahlung erfolgreich absorbiert wird.

Um in der Methode der Nano-CT die Bildqualitidt und rdumliche Auflésung im Bereich
von einigen zehn bis 100 nm zu bestimmen, wurde ein Priifkérper basierend auf SiOs-Kugeln
entwickelt. Dieser kann auf jeden beliebigen Probenhalter aufgebracht werden und mit Hilfe
eines FIBs in die gewiinschte Geometrie gebracht werden. Im Rahmen eines Ringversuches von
bildgebenden hochauflésenden Systemen konnte gezeigt werden, dass die laborbasierten Nano-
CTs qualitativ gleichwertige Aufnahmen gegeniiber den Synchrotron-Einrichtungen erzielen

koénnen.
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Der Priifkérper wurde aulerdem dazu genutzt, die in dieser Arbeit durchgefiihrten System-
optimierungen sichtbar zu machen. Die Ergebnisse zeigen, dass die Bildqualitdt und raumliche

Auflésung des XRM deutlich verbessert werden konnten.

Die REM-basierte CT erlaubt die korrelative Mikroskopie mittels Elektronenabbildungen,
EDX-Analyse und Nano-CT in einem Gerdt und bietet damit die Moglichkeit einer umfas-
senden Materialcharakterisierung. Die Methode kann unter anderem zur Metrologie, zur Ab-
bildung des Materialgefiiges oder zum Nachweis von Bauteilschiddigungen in Form von Rissen
oder Poren eingesetzt werden. Die erreichbare rdumliche 3D-Auflésung liegt dabei bei ca.
150 nm. Anwendungsbeispiele zur Abbildung von Schidigungen stellen die Untersuchung von
Energiematerialien wie einer Lithiumbatterie oder einer Festoxidbrennstoffzelle dar.

Mit Bulkargets konnen grofle Volumina untersucht werden und gezielt Materialbereiche
zur hochauflésenden Abbildung identifiziert werden. Fiir hochaufgeloste Scans ist ein Nadel-
target aus Wolfram notwendig. Aufgrund des zerstorungsfreien Charakters der REM-basierten
CT lassen sich auch zeitabhéngige Prozesse untersuchen, wie beispielsweise die vorgestellte
Mikrostrukturentwicklung einer Al-Legierung unter Wéarmeeinfluss. Die Messergebnisse zei-
gen, dass nicht nur die Anderung der Morphologie von einer lamellaren zu einer globularen
Struktur abgebildet, sondern auch die Bildung von Ausscheidungen von ca. 200 nm nachge-

wiesen werden kann.

Hinsichtlich kiinftiger Entwicklungen gibt es einige Potenziale auszuschépfen, die die Sy-
stemperformance weiter verbessern wiirden.

Wird das XRM-II mit weiteren Detektorsystemen ausgestattet, konnen die korrelativen
Charakterisierungsmoglichkeiten des Systems erweitert werden. Ein Beispiel wiirde die Me-
thode der Elektronenriickstreubeugung darstellen, mit der die Kristallorientierung eines Ma-
terials bestimmt werden kann. Die Integration in ein FIB/SEM-System wiirde einen weiteren
Fortschritt bedeuten, sodass nicht nur die Probenpréaparation im selben Gerdt durchgefiihrt,

sondern auch korrelative Tomographien umgesetzt werden kénnten.

Eine grofle Performancesteigerung birgt die grundlegende Neukonzeptionierung der Ront-
genquelle: Das Anlegen eines positiven elektrischen Potenzials an das Nadeltarget wiirde ex-
trem hohe Feldstédrken an der Nadelspitze des Rontgentargets hervorrufen. Dies hétte eine
Fokussierung des Elektronenstrahls auf die Nadelspitze zur Folge, wodurch sich eine deutli-
che Effizienzsteigerung der Rontgenquelle ergeben wiirde. Da aktuell bei Verwendung eines
Nadeltargets nur ca. 1/3 der Elektronen die Targetoberflache treffen, wiirde sich die Anzahl
der Elektronen, die mit dem Target interagieren, deutlich erh6hen und die Rontgenintensitéit
enorm steigern. Hierbei sind der Wérmeeintrag und die Formstabilitat des Nadeltargets zu
beachten.

Da infolge des positiven Potenzials die Anzahl an Elektronen, die die Rontgenstreustrah-
lung unterhalb des Targets auf dem Probentisch anregen kénnten, gleichermaflen minimiert

werden, wiirde sich folglich das Rauschen verringern und das SNR, erhchen. Zusétzlich bestiin-
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de der Vorteil, dass elektrische Felder in der Experimentierkammer beim Drehen der Probe
den Elektronenstrahl nicht ablenken wiirden und somit ein Abbruch des Photonenflusses ver-
mieden wiirde. Die Refokussierung des Elektronenstrahls auf das Rontgentarget wiirde damit
entfallen. In Summe wiirde sich durch die erh6hte Rontgenintensitdt und den effizienteren
Messablauf die Messzeit reduzieren. Des Weiteren wiirde mit einer Erhohung des positiven
Potenzials auch eine Erh6hung der Réntgenenergie méglich sein und die Untersuchung grofler

und stark absorbierender Volumina erméglichen.

Ein weiterer wichtiger Aspekt zur Effizienzsteigerung ist die Vermeidung von Luft im
Strahlengang, da diese eine vergleichsweise hohe Absorption niederenergetischer Rontgen-
strahlung verursacht und somit die Rontgenintensitit sowie den Kontrast insbesondere bei
der Abbildung schwach absorbierender Materialien reduziert.

Potenzielle Losungsansiitze stellen eine Uberfithrung des Detektors ins Vakuum oder eine
Erweiterung der Vakuumkammer dar, um den Anteil des Strahlengangs innerhalb des Ultra-
hochvakuums zu erhéhen und den Anteil in Luft zu verringern. Ein weiterer Ansatz bietet der

Austausch von Luft durch Helium, um die Réntgenabsorption zu verringern.

Hinsichtlich des Sensormaterials des Rontgendetektors gilt es zu priifen, ob die Vortei-
le von Silizium gegeniiber dem aktuell verwendeten Cadmiumtellurid fiir die Anwendung in
der REM-basierten CT iiberwiegen. Die Wahl von Silizium bietet den produktionsbedingten
Vorteil eine gleichméfBigere Sensorschicht mit weniger Kristallfehlern zu erzeugen, um somit
eine homogenere Sensitivitdt und bessere Bildqualitit zu erreichen. Gleichzeitig zeichnet sich
Silizium im Vergleich zu Cadmiumtellurid durch ein geringeres Charge Sharing im niede-
renergetischen Bereich aus, sodass ein niedrigerer Energieschwellenwert fiir die Detektion der
Rontgenquanten gewahlt werden kann und somit mehr Photonen zur Bildgebung beitragen.
Die Abnahme der Detektionseffizienz von Silizium oberhalb von 15 keV (bei einer Schicht-
dicke von 500 nm), ist weniger von Nachteil, da in der REM-basierten CT hauptséichlich
Rontgenquanten mit einer Energie unterhalb dieses Wertes angeregt werden und zur Bildge-

bung beitragen.

Eine weitere Stellschraube zur Systemoptimierung liegt in der Verbesserung der Bild-
korrektur zur Beseitigung von Inhomogenitidten und zur Interpolation der Verbindungsstelle
zwischen den Detektorelementen. Zusétzlich bieten optimierte Rekonstruktionsalgorithmen
insbesondere mit KI-Ansétzen die Moglichkeit Rekonstruktionsartefakte wie Ringartefakte
oder das durch den vergleichsweise geringen Photonenfluss hervorgerufene Bildrauschen zu
minimieren. Ebenso kénnten damit Bewegungsartefakte, welche in der Nano-CT durch Quelle
und Objekt relativ stark zum Tragen kommen, verringert werden.

Auch der Algorithmus zur Refokussierung des Elektronenstrahls auf das Nadeltarget kann
noch bedeutend verbessert werden, sodass dieser weniger anféllig gegeniiber Kontrastschwan-

kungen unterhalb des Targets ist.
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Zuséatzlich sollte bei der Auswahl des Targetmanipulators und der Probenstage auf den
mechanischen Drift geachtet werden, da diese aufgrund der langen Messzeiten das Messergeb-
nis verschlechtern kénnen. Bei der Weiterentwicklung nachfolgender REM-basierter Systeme
ist auBerdem eine Verringerung des Arbeitsabstandes von Vorteil, um die Elektronendichte zu

erhohen und den Wirkungsgrad der Rontgenquelle zu steigern.

Mit dieser Arbeit wurde ein wichtiger Beitrag zum Verstéindnis der REM-basierten CT
und insbesondere zur Optimierung der Rontgenquelle geleistet. Dariiber hinaus wurden un-
terschiedliche Anwendungsfille zur korrelativen Mikroskopie dargestellt, um die vielfdltigen
Charakterisierungsmoglichkeiten der Methoden aufzuzeigen und zugleich neue Perspektiven

flir weitere Forschungsansétze zu erdffnen.
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Anhang

A.1 Simulationsparameter: CASINO

Uber den Meniipunkt New, wird man automatisch durch die Simulationsparameter, welche
dem Meniipunkt Settings entspricht, geleitet. Zundchst wird die Probe bzw. das Rontgentar-
get durch das Hinzufiigen einer neuen Schicht anhand der Schichtdicke, des Elements und der
Dichte definiert. Im Folgenden wird die Energie und der Radius des Elektronenstrahls, die
Zahl der simulierten Elektronen und der Kippwinkel des Objekts festgelegt. Im Menii Distri-
butions kann die Simulation verschiedener Parameter wie Eindringtiefe oder BSE ausgewahlt
werden. In dieser Arbeit werden alle Parameter deaktiviert und nur Generate X-ray aktiviert
und die Anzahl der Kanéle auf 5000 gestellt, sodass sich die Rechenzeit der Simulation verrin-
gert. Im nachfolgenden Menii kann die Anzahl an dargestellter Trajektorien im Anschluss an
die Simulation eingestellt werden. Standardméfig wird in dieser Arbeit unter Conserve FElec-
tron Trajectory None gewéhlt und damit keine Trajektorien dargestellt. Dies vermeidet den
Rechenaufwand zur Visualisierung der WWZ im Anschluss an die Simulation. Soll die WWZ
ausgewertet werden, sind 400 Trajektorien ein guter Richtwert. Zusétzlich wird im Menii
die minimale Elektronenenergie auf 5 keV gestellt, was dem Energieschwellenwert des PCXD
entspricht und somit nochmals die Rechenzeit verringert. Im letzten Meniipunkt kénnen die
verwendeten physikalischen Modelle ausgewéhlt werden, bei denen die Standardeinstellungen
beibehalten werden. Bevor die Simulation gestartet wird, muss unter X-ray der Detektorkipp-
winkel festgelegt werden. Da dieser relativ zur Probe angegeben wird, muss dieser dem Wert
des Targetkippwinkels entsprechen, wenn der Detektor senkrecht zum Elektronenstrahl po-
sitioniert sein soll. Zusammengefasst werden in dieser Arbeit folgende Simulationsparameter

gewéhlt:
o X-ray
o X-ray Detector Properties: TOA 0° (entsprechend Tilt of Specimen), Phi 0°
e Settings
o Sample Definition (entspricht Rontgentarget): no substrate, added layer: Element,

Density, Thickness

e Microscope and Simulation Properties: Start 30 keV, Number of electrons to simu-
late 400000, Tilt of Specimen 0°, Beam radius 300 nm

o Distributions: alle deaktiviert bis auf Generate X-ray mit 5000 Kanalen
e Options: Minimum Electron Energy 5 keV
o Physical Model (default): Mott by Interpolation (Total Cross Section), Mott by

Interpolation (Partial Cross Section), Casnati (Effective Section Ionisation), Joy

and Luo (Ionisation Potential), Press et al. (Random Number Generator), Drouin
(Directing Cosin), Joy and Luo (dE/dS Calculation)
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e Anmerkung

e Es wird nur charakteristische Rontgenstrahlung und keine Bremsstrahlung simu-

liert.

o Der Detektorkippwinkel (TOA) wird relativ zur Probe angegeben und muss iden-
tisch zum Targetkippwinkel gewéhlt werden, sodass der Detektor senkrecht zum
Elektronenstrahl steht.

CASINO steht unter dem Link im Verweis? zum kostenlosen Download zur Verfiigung.

A.2 Simulationsparameter: MC X-ray

Um mittels MC X-ray Elektronenstatistiken zu simulieren, wird die Funktion Run Spectrum
Stmulation genutzt. Anschliefend wird man automatisch zu den Simulationsparametern ge-
leitet, wobei zunéchst die chemische Zusammensetzung des Materials bzw. Targets definiert
wird. Dabei konnen einzelne Materialien bzw. Kombinationen aus mehreren Materialien (so-
genannte Regions) mit unterschiedlicher chemischen Zusammensetzung, Geometrie und Po-
sitionierung erstellt werden. Im néchsten Meniipunkt werden die Parameter des Mikroskops
inklusive der Elektronenstrahl- und Detektoreigenschaften festgelegt. Bei den physikalischen
Modellen werden die standardméfig ausgewéhlten Modelle beibehalten. Zuletzt wird die An-
zahl an Primérelektronen, fiir die die Simulation durchgefiihrt werden soll, definiert. Fiir die

Simulation des XRM-II notwendige Parameter sind:
e Specimen: Elements, Position
e Microscope:
e Electron beam: Energy 30 keV, Current 60 nA, Diameter 600 nm, Acquisiton time
1s, Angle tilt
e Detector: Crystall, Position, Angle tilt

e Physical Model: default
e Simulation: Electron number 32.000

3

MC X-ray steht unter dem Link im Verweis® zum kostenlosen Download zur Verfiigung.

A.3 Simulationsparameter: DTSA

Beim Erstellen einer Simulation in DTSA koénnen die Parameter von Quelle, Target und De-

tektor an die realen Gegebenheiten des XRM-II angepasst werden. Zunéchst werden unter

2https://www.usherbrooke.ca/genie-electrique-informatique/recherche-et-innovation /application-casino
3https://montecarlomodeling. mcgill.ca/software/mcxray /contacts.html
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Preferences die verwendeten Algorithmen und die Eigenschaften des Detektors festgelegt.
Bei den Algorithmen werden die Standardeinstellung beibehalten und die Algorithmen XPP
als Correction Algorithm, NIST-Chantler 2015 als Mass Absorption Coefficient, Acosta 2002
(Linear) als Bremstrahlung angular distribution und Bote/Salvat-2008 als Ionization cross
section verwendet. Hinsichtlich der Detektion lassen sich in DTSA zwar absolute Intensitdten
eines Experiments simulieren, jedoch unterscheidet sich im Falle des XRM-II der verwende-
te PCXD mit CdTe als Sensorschicht von den mdéglichen Detektorsystemen in DTSA. Hier
besteht nur die Moglichkeit klassische EDX-Detektoren, wie Si(Li)-Detektoren oder SDD mit
Sensorschichten aus Si zu implementieren. Dies fiihrt zu Diskrepanzen in der Detektionseffi-
zienz in Abhéngigkeit der Rontgenenergie, die bei der Auswertung der absoluten Intensitéten
beachtet werden miissen (Ritchie, 2009). Als Detektor wird ein Si(Li)-Detektor ohne Fenster
ausgewéahlt, der im Abstand von 420 mm zum Auftreffpunkt des Elektronenstrahls auf dem
Target positioniert ist. Der Detektorkippwinkel, sowie der Azimut (beschreibt die Rotation
des Detektors um die Elektronenséaule) wird auf 0° gesetzt. Als Detektorfliche wird ein Bereich
aus 512 x 512 Pixeln gewahlt, welcher bei einer Pixelbreite von 55 pm einer Fliache von 792,99
mm? entspricht. Die reale Detektorgrofie kann nicht gewahlt werden, da die Grofie durch die
Software limitiert wird. Dieser Umstand, sowie das Be-Fenster und die 20 cm Weglénge durch
Luft (siehe Kapitel 3.2), die jedes Photon zuriicklegen muss, wird im Anschluss an die Simu-
lation rechnerisch korrigiert. Der Energieschwellenwert des Detektors wird auf 5 keV und die
Energie pro Kanal auf 10 eV festgelegt. Mit 2501 Kanélen wird somit der Energiebereich von
5 - 30 keV abgedeckt.

Mit dem Tool Simulation alien kénnen MC-Simulationen unter Betrachtung verschiedener
Geometrien durchgefithrt werden. Um die Form der unterschiedlichen Targets zu simulieren
wird bulk fiir die Simulation eines Bulktargets, film on bulk fiir die Simulation eines Foli-
entargets verwendet. Daneben wird die chemische Zusammensetzung des Targets iiber eine
Datenbank festgelegt, bei der aulerdem die Dichte des Materials angegeben werden muss.
Zur Beschreibung des Elektronenstrahls wird standardméflig eine Energie von 30 keV gewéhlt
und der Strahlstrom (probe dose) auf 1 nA gesetzt. Die senkrecht einfallenden Elektronen
treffen auf das Target, welches unter 0° horizontal im Raum ausgerichtet ist. Uber die Funk-
tion Incident Angle kann beim Eintrag von positiven Werten, das Target in Richtung des
Rontgendetektors gekippt werden.

Zusammengefasst werden folgende Simulationsparameter unter den jeweiligen Einstellun-

gen in der Software verwendet:
o Preferences

» Quantitative algorithms: XPP, NIST-Chantler 2015, Acosta 2002 (Linear), Bote/Salvat-
2008
o Detector: Si(Li)

e Window: no window
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o Position: Elevation angle 0° (entspricht dem Detektorkippwinkel), Azimuthal
angle 0°, optimal working distance 20 mm, Sample-to-detector distance 420

mim

e Crystal parameter: Detector area 655.36 mm?2, Gold layer 8 nm, Aluminum

layer 0 nm, Nickel layer 0 nm, Dead layer 0,085 nm, Thickness 5 mm
o Configuration: Number of channels 2501, Zero strobe discriminiator 0 eV

» Base Performance: Energy scale 10 eV /channel, Zero offset 5000 eV, Resolution
132 eV FWHM at Mangan Ko

e Simulation alien
e Simulation Mode: Monte Carlo model of a bulk, Monte Carlo model of a film on
bulk
o Configure sample (entspricht dem Rontgentarget): Element, Density, Quantity

o Instrument configuration: Beam Energy 30 keV, Probe Dose 60 nAs, Incident angle

0° (entspricht dem Targetkippwinkel)

o Other options: no noise, run 16x as many electron trajectories (entspricht 16000

Trajektorien), characteristic primary, Bremsstrahlung primary

e Configure VP: none

DTSA steht unter dem Link im Verweis* zum kostenlosen Download zur Verfiigung.

“https://www.cstl.nist.gov/div837/837.02/epq/dtsa2/index.html
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