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Abstract

In scattering experiments with synchrotron radiation, photon coun-
ting detectors suffer both counting coincidence and extreme high
data transfer rates to the digital store. With an integrating
detector, however, these problems can be overcome by buffering the
high’incoming photon flux in an analogue store. After conversion
to a number of electrons in a first step for a given time inter-
val, the number of incoming photons is integrated into a fast
analogue store as an increasing electrical charge. In the second
step, the contents of this analogue store is read out, digitized
and finally processed by a digital data aquisition to get the

number of detected photons for each resolution element.

The X-ray detector was built with a commercially manufactured SEC
vidicon. The output window of the vidicon was coupled via demagni-
fying fiber optic cone to the output window of a commercially
manufactured Varain image intensifier tube. This was then coupled
to a Gd2028 fluorescence screen.

To show the function of the integrating X-ray detector typical
small angle scattering experiments was made. Also a new readout
technique for measurements of high-contrast, high-flux X-ray
patters has been developed and was used in measurements with a

silica aerogel.
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1) Einleitung

Die Zielsetzung dieser Arbeit war die Entwicklung eines inte-
grierenden, zweidimensional ortsauflosenden Rontgendetektors.
Fir solche Nachweissysteme, mit denen auch sehr starke Rontgen-
intensitdten an Synchrotronstrahlungsquellen oder Hoch-
leistungsdrehanodenrsontgenrshren zweidimensional ortsaufgelsst
gemessen werden konnen, gibt es in der Physik viele Anwendungs-
gebiete, beispielsweise Kleinwinkelstreuung und diffuse Weit-
winkelstreuung oder Rontgenstrukturanalyse (Messung von Reflex-
intensitdten). Bei allen Anwendungsgebieten wird neben der
Ortsauflosung gro8tmogliche Genauigkeit der Intensitdtsmessung
gefordert.

Bei der Zdhlung der auf den Detektor treffenden Rontgenquanten
dirfen nur Fehler auftreten, die wesentlich kleiner als die
unvermeidbaren statistischen Zihlunsicherheiten sind (Quanten-
statistik). Dies setzt voraus, daB der Detektor unabhingig von
der auffallenden Rontgenintensitdt jedes Rontgenquant nach-
weisen muB8 (hoher Dynamikbereich des Detektors).

Der Nachweis der Rontgenquanten ist mit drei Detektortypen
moglich, deren Funktionsweisen auf unterschiedlichen physika-
lischen Grundlagen beruhen: Gasproportional- und
Geiger-Miller-Zihler (Bildung positiver und negativer
Gasionen), Szintillationszdhler (Umwandlung: Rontgen -> Licht
-> Elektronen) und, in neuerer Zeit, Halbleiterdetektoren
(Bildung von Elektronen-Lochpaaren). Der hier entwickelte
Rontgendetektor gehsrt dem Detektortyp "Szintillationszdhler"

an.

Fir Rontgenexperimente an modernen Synchrotronstrahlungs-
quellen, wie der zukiinftigen ESRF (European Synchrotron-Source)
werden sehr hohe Anforderungen an ortsauflosende Rontgen-

detektoren gestellt. In Streuexperimenten, beispielsweise, sind



dort Streuintensititen von bis zu 1010 Rontgenquanten pro
Sekunde ortsaufgeldgst auf sehr gro8en Detektoren mit bis zu 200
mm Durchmesser zu messen, wobei der Intensititskontrast in den
Streubildern sehr groB8 sein kann und stark unterschiedliche
Zdhlraten in den einzelnen Auflssungselementen ("Pixels") ge-
messen werden missen. Beispielsweise ist fiir die Messung der
diffusen Streuung von Legierungen eine PixelgréBe von 0.5 - 0.5
mm2 erforderlich und eine Zidhlratendynamik von bis zu 5 GrsBen-
ordnungen ist keine Seltenheit! 2Zihlraten von bis zu 1010
Rontgenquanten pro Sekunde konnen nicht mehr von den zur Zeit
verwendeten, ortsauflssenden Gasproportionalzihlern verarbeitet
werden. Die Grenze der Zihlrate liegt bei den zweidimensional
ortsauflosenden Gasproportionalzihlern bei etwa lO7 s-l. /1/
Bei hoheren Zihlraten treten Koinzidenzen auf, die jede Orts-
information ausschmieren. Weiterhin ist die Dateniiber-
tragungsrate zum digitalen Speicher zu gro8. Bei den ortsauf-
losenden Halbleiterdetektoren gibt es mehrere Ausfithrungs-
formen (Detektoren mit resistiver Ladungsteilung, Streifende-
tektoren, Driftkammern und CCD’s = Charge-Coupled Devices /2/)
(s. Akronymliste). Bis auf die CCD's, gelten fiir die orts-
auflosenden Halbleiterdetektoren die gleichen Einschrinkungen

wie fiir die Gasproportionalzihler.

Die extremen Forderungen beziiglich Schnelligkeit, Dynamik und
Ortsauflésung konnen durch die Verwendung von bildgebenden,
integrierenden Detektoren erfiillt werden. In solchen Réntgen-
detektoren werden in einem ersten Schritt die Réntgenquanten in
der Form von elektrischen Ladungen in einem Analogspeicher
zwischengespeichert und zwar zeitlich parallel fiir alle Pixel
des Detektors. Es treten daher keine Koinzidenzprobleme auf. Im
zweiten Schritt wird der Analogwert dann ausgelesen, digita-
lisiert und in den digitalen Speicher des Computers iibertragen,

wo er dann fiir eine anschlieBende Auswertung zur Verfiigung
steht.



2) Arbeitsweise integrierender Rontgendetektoren

Die Integration der Rontgenquanten erfordert es, ein fiir hohe
Rontgenintensitdten geeignetes Speichertarget (=Analogspeicher)
und eine Auslesetechnik zu finden, die es erlauben, Zihlraten

5 mit -

fiir Intensitdten in einem Dynamikbereich von 1:10
mindestens - der Genauigkeit der statistischen Fehler der
Photonenzdhlung zu messen. Folgende Anforderungen werden an

einen perfekten Analogspeicher gestellt:

1) geniigend groB8e Analogspeicherkapazitidt

2) rauschfreie Speicherung des von den Rontgenquanten er-
zeugten Analogsignals (elektrische Ladung) zwischen zwei
Auslesungen

3) rauschfreie Auslesung des integrierten Bildes

Einen Analogspeicher besitzen alle Fernsehaufnahmesysteme wie
CCD’s und Fernsehaufnahmerschren( z.B. Vidikons). Die CCD’s
lassen bei Raumtemperatur keine rauschfreie Speicherung der von
den Rontgenquanten erzeugten Ladung zu und erfordern fiir eine
rauschfreie Auslesung kleiner Rontgenintensitédten Kiithlung und
lange Auslesezeiten./3/. Um diese Nachteile zu umgehen, wurde
daher ein integrierender Rontgendetektor aus einer kommer-
ziellen lichtempfindlichen Fernsehrohre (Vidikon) und einem
Szintillator als Konverterelement aufgebaut. Der Szintillator
wandelt die Rontgenquanten in Lichtquanten um, die anschlieBend
in der Photokathode des Vidikons in Elektronen umgewandelt
werden. Diese werden dann in einer elektrisch isolierenden
Speicherschicht (Analogspeicher) aufsummiert. So wird das
Rontgenbild parallel fiir alle Pixel als zweidimensionales orts-
aufgelsstes Ladungsbild gespeichert. Der Inhalt des Analog-
speichers wird - seriell fiir alle Pixels - ausgelesen, digita-

lisiert und in einem Datenaufnahmesystem weiterverarbeitet. Die



geforderte Auslesegeschwindigkeit wird durch die Speicherka-
pazitdt des Analogspeichers und die zu messende Rontgen-
intensitdt bestimmt.

Fir den Analogspeicher in Fernsehvidikons gibt es verschiedene
Ausfiihrungsformen. Bisher sind in Réntgendetektoren nur
SIT-Vidicons (Multidiodentargets) /4/5/6/7/8/9/10/11/12/ ver-
wendet worden. Der Aufbau und die Funktionsweise von Detektoren
mit SIT-Vidiconrshren wurde schon in zahlreichen Versffent-
lichungen behandelt /13/14/ (s. Akronymliste). Der Nachteil des
SIT-Vidikons ist, daB keine rauschfreie Speicherung des Analog-
signals bei Raumtemperatur moglich ist.

Daher wurde in dieser Arbeit ein SEC-Vidikon (SEC=secondary
electron conduction) verwendet, da es die einzige bekannte
Fernsehaufnahmershre ist, die eine rauschfreie Speicherung des
Analogsignals (ohne Kiihlung!) iiber lingere Zeitriume (Stunden)
erlaubt. Vsllig neuartige integrierende Rontgendetektoren, bei
denen keine Konvertierung Rontgenstrahlung in Licht erforder-
lich ist, kénnen mit SEC-Targets ebenfalls aufgebaut werden.
Hier erfolgt eine direkte Umwandlung der Rontgenstrahlen in
Elektronen im SEC-Target selbst /15/. Dieser Detektor ist noch
nicht kommerziell erhiltlich, doch sind die Ergebnisse des im
folgenden beschriebenen kommerziellen SEC-Vidikons auf ihn
iibertragbar.



3) Integrierender Rontgendetektor mit SEC-Speichertarget

3.1) Aufbau und Funktionsweise

Ein SEC-Vidikon ist aus drei wesentlichen Teilen aufgebaut: der
Photokathode mit dem elektronenoptischen Abbildungsteil, dem
Targetteil und der Elektronenkanone. Die Funktionsweise der
einfachsten Konfiguration als Réntgendetektor, mit der auch
viele Test (Kap 3.2.1) durchgefiihrt wurden, zeigt Abb 3.1 zu-
sammen mit dem abgeschdtzten QuantenfluB8 fiir ein 17 KeV Ront-

genquant durch dieses System.
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Abb. 3.1 Funktionsprinzip eines 2d-Rontgendetektors mit dem
SEC-vVidikon. Die Tabelle gibt den zugehdrigen
QunatenfluB durch diesen Detektor an,



Fiir ein 8 keV Rontgenquant reduzieren sich die Licht- und
Elektronenquanten um einen Faktor zwei. Das SEC-Vidikon ist
eine kommerziell gefertigte Standardrshre fiir den Fernsehge-
brauch (Heimann-1004) /16/ und besitzt ein Fiberoptikeingangs-
fenster mit 16 mm Durchmesser. Wie in Abb. 3.1 gezeigt, ist

dieses direkt mit einem GdZOZS Szintillationsschirm gekoppelt

(Dicke 150 pm mit 40 mg/cmz, sedimentiert auf eine Fiberoptik-
platte). In dieser einfachen Kombination wird jedes 17 KeV
Rontgenquant durch die Photokathode des SEC-Vidikons umgewan-
delt in 30 Photoelektronen. Diese Zahl beinhaltet den Verlust
von Photonen durch die Fiberoptikkopplung (etwa einen Faktor
10) und die Quantenausbeute der Photokathode (etwa 20%). In dem
elektronenoptischen Abbildungsteil werden diese niederener-
getischen Photoelektronen auf 8 KeV beschleunigt und treffen
auf das SEC-Target. Das SEC-Target besteht aus einer 100 nm
dicken Aluminiumschicht, die als Signalelektrode dient. Auf
diese Schicht ist eine 15 pm dicke KCl-Schicht aufgedampt (in
einer Atmosphire von einigen Torr Argon él?/), in Form von
KCl-Fibern mit einer GroB8e von gtwa 100 A Durchmesser und einem
mittleren Abstand von etwa 400 A.

An der Al-Signalelektrode des SEC-Targets liegt gegeniiber der
Kathode der Elektronenkanone eine Spannung von 15 Volt. Durch
einen magnetisch fokussierten und ablenkbaren, niederenerge-
tischen Elektronenstrahl, der in dem dritten Abschnitt des
SEC-Vidikons - der Elektronenkanone - erzeugt wird, wird die
KCl-Schicht Zeile fiir Zeile abgetastet. Dadurch wird die abge-
tastete Oberflidche der KCl-Schicht auf das Kathodenpotential
(=0 V) der Elektronenkanone gebracht. Damit wird ein elek-
trisches Feld in der KCl-Schicht aufgebaut. Jede Ionisation,
d.h. jedes 6 KeV Elektron (2 KeV gehen bei Durchtritt durch die
Aluminiumschicht der Signalelektrode verloren), das auf eine
der KCl-Fibern trifft, erzeugt etwa 200 Sekundidrelektronen, die

in das Vakuum zwischen den Fibern gelangen. Das angelegte elek-



trisches Feld sammelt die Sekunddrelektronen an der Signal-
elektrode. Es bleibt eine positive Ladung in der KCl-Schicht
zuriick, die Ausdehnung der Ladungsverteilung betrigt etwa 7 um.
/18/ Auf diese Weise wird ein zweidimensionales ortsaufgelostes
Ladungsbild erzeugt und das Rontgenbild gespeichert. Nach einer
vorgegebenen Speicherzeit (die Zeit zwischen zwei Auslesungen)
wird das Ladungsbild durch den niederenergetischen Elektronen-
strahl ausgelesen. Fiir die Bereiche der abgetasteten Oberfliche
des SEC-Targets, die nicht durch eine einfallende Rontgen-
strahlung positiv aufgeladen wurden, treffen keine Elektronen
aus der Elektronenkanone auf das Target und es ergibt sich
damit auch kein Stromimpuls an der Signalelektrode. Ein Strom
aus der Kathode und damit ein Stromimpuls an der Signalelek-
trode ergibt sich fiir alle positiv aufgeladenen Gebiete des
Targets. Die GrioBe des Stromimpulses ist ein MaB8 fiir die Zahl
der Ladungen, die im Pixel gespeichert wurden, und damit auch
fiir die Anzahl der Rontgenquanten. Die positiv aufgeladenen
KCl-Bereiche werden durch die Ladungsauslesung wieder zuriick
auf Kathodenpotential gebracht, d.h. in den nicht geladenen
Zustand.

Bei unserem Detektor wird das Target des SEC-Vidikons nicht,
wie bei den iiblichen Fernsehdatenerfassungssystemen, kontinu-
ierlich ausgelesen, vielmehr wird im ersten Schritt der
Ladungsauslesung der Strahl auf eins der 90 - 90 Auflssungs-
elemente positioniert. Wahrend dieser Zeit wird der Elektronen-
strahl durch eine negative Spannung an einem Gitter gesperrt.
Im zweiten Schritt wird das Gitter fiir eine feste Zeit At

(typisch 1 us) gesffnet und die Ladung des Auflosungselementes
At

Q=IIdt wird mittels eines ladungsempfindlichen Vorverstidrkers
0
ausgelesen, von einem 12 Bit-ADC digitalisiert und dann mittels
DMA in einen Rechner vom Typ PDP 11-34 transferiert. Die Ab-
lenkung des Elektronenstrahls, das Offnen und Sperren des



Gitters sowie die Auslesung wird durch den Computer gesteuert.
Dieser Vorgang dauert fiir jedes Pixel etwa 50 us.

Mittels einer neuen Auslesetechnik, die in Kapitel 5 beschrie-
ben wird, l&@8t sich die Dynamik des SEC-Vidikons erhshen.
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3.2) Funktionstest des Rontgendetektors

3.2.1) Genauigkeit von Speicherung und Auslesung

Fir jeden integrierenden Detektor ist es notwendig nachzu-
weisen, daB das Speichermedium ein perfekter Analogspeicher
ist. Deshalb wurde die Integrationsfidhigkeit des SEC-Targets
untersucht. Fiir eine Anzahl von Messungen bei gleichen Belich-
tungszeiten von 4.5-10_2 Sekunden (die Belichtung erfolgte in
diesem Falle mit Licht) wurde das Target unter verschiedenen
Bedingungen ausgelesen. Die erste Bedingung beschreibt den
Normalbetrieb des Detektors, d.h. die Auslesungen erfolgten
zeitlich unmittelbar nach der Belichtung (siehe Abb. 3.2a).

Auslesung Auslesung Auslesung
8 \T
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Abb. 3.2 Test der Integrationsfihigkeit des SEC-Targets
a) normaler Auslesemodus
b) 450 s gewartet, belichtet und ausgelesen
c) belichtet, 450 s gewartet und ausgelesen
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Im ndchsten Schritt wurde iiberpriift, ob eventuell eine Rausch-
ladung widhrend der Integrationszeit aufsummiert wird. Dazu
wurde nach einer Dunkelzeit von 450 Sekunden wiederum die
gleiche Belichtung vorgenommen, wie bei Abb 3.2a und dann aus-
gelesen (Abb 3.2b).

Um einen etwaigen Ladungsverlust wihrend der Integrationszeit
festzustellen, wurde das Target wie vorher belichtet, aber die
Ladung erst nach einer Dunkelzeit von 450 Sekunden ausgelesen.
Die Mittelwerte der Messungen unter den drei Auslesebedingungen
stimmen mit einer Genauigkeit von 4-10—3, die vermutlich durch
Schwankungen in den einzelnen Belichtungszeiten verursacht
werden, iiberein. Daher ist das SEC-Target praktisch ein per-
fekter Analogspeicher ohne nennenswerte Rauschladung und

Ladungsverluste.

Die Auslesegenauigkeit des Targets und der Elektronik wurde mit
den folgenden Messungen iiberpriift. Fiir diese Messungen wurde
das Target mit einer geregelten Leuchtdiode jeweils gleichlang
belichtet, wobei sich ein Potential von ca. 9 Volt in der
KCl-Schicht einstellt. In Abb. 3.3a sind die ausgelesenen
Intensitdten in Einheiten des Mittelwertes fiir einige Messungen
mit zwei unterschiedlichen Gré8en des Auflssungslementes von

(8 um)2 und (192 um)2 aufgetragen.

Es wurde dann die Abweichung AI der Intensitidt I fiir mehrere

Intensitédtsauslesungen IN bestimmt. Hier wurde im Gegensatz zur

I, .-<I>
iiblichen Definition éI = §I> folgende Beziehung verwandt:
I -I
A% = L '{2' (GL. 3.1)

N+1
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Es wurde hier immer auf die nichstfolgende Messung IN+l als

Referenz normiert, um Langzeitschwankungen des Detektors nicht
beriicksichtigen zu miissen.

Beide Messungen sind mit einem Fehler behaftet, daher wurde der
Faktor‘{E‘ in die Gleichung eingefiigt.
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Abb. 3.3 Auslesestatistik des SEC-Targets:

Intensitdtschwankungen und Intensitidtsabweichungen

fiir zwei PixelgrtsBen von (8 um)2 und (192 um)2

Um die Verteilung %%— zu bestimmen, wurden Intervalle mit einer

bestimmten IntervallgroBe AI iiber die normierten Intensitdts-
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werte gelegt. Danach wurden die Intensititswerte AN in den
Intervallen ausgezzhlt. Abb. 3.3b zeigt fir die beiden unter-
schiedlichen PixelgrsBen die Verteilung. Es wurde dann das
elektronische Rauschen bestimmt, indem mittels eines Impuls-
generators (Pulser) Signale auf den Testeingang des Vorver-
stdrkers gegeben wurden. Das elektronische Rauschen ist gegen-
iber dem Quantenrauschen um einen Faktor 4 kleiner. Die Aus-
lesung wird daher im wesentlichen durch die Statistik der

primir erzeugten Photoelektronen bestimmt.

Fiir die Erzeugung von 9 V Potentialexkursion sind mit den Daten
aus Kapitel 3.2.2 drei Photoelektronen/pm2 erforderlich. Diese

Zahl ergibt sich aus der dort gemessenen Zahl von 600 e /um2

sec
fir 9 V Potentialexkursion durch Divison mit dem SEC-Verstar-
kungsfaktor von 200. Man erhilt dann fiir die beiden PixelgrsBen
von (8 um)2 bzw. (192 um)2 als Zahl der erzeugenden Photoelek-

5

tronen 200 ePh und 1.2-10 ©ph mit den Fehlern + 14 e

Ph bzw %

350 €py+ Das Vorverstidrkerrauschen (elektronische Rauschen)
betriagt gem#Zf dem Datenblatt 1700 Csec fir eine Auslesung, dies
entspricht + 3.5 epy, - Vergleicht man dies mit dem statistischen

Fehler bei der (8 um)2 PixelgroB8e, ergibt sich, wie bei den
Messungen, einen um Faktor 4 kleineres elektronisches Rauschen
gegeniiber dem Quantenrauschen.

Fir die (192 um)2 groBen Pixel war es nicht moglich den Durch-
messer des auslesenden Elektronenstrahls auf diese GrgBe zu
bringen. Daher wurden fiir diese PixelgrsBe eine Aufsummierung
von 36 Auflosungselementen der GriBe (32 um)2 durchgefiihrt. Das
Rauschen der 36 aufsummierten Signale wird durch das 36 malige
elektronische Rauschen etwas verschlechtert. Dieser Effekt ist
jedoch vernachldssigbar. Daher erlaubt das SEC-Target neben
perfekter Integrationsfihigkeit auch die notwendige Auslesung
der Ladungen mit der Genauigkeit der Quantenstatistik.



Um einen groBeren Detektor fiir Kleinwinkelstreuexperimente zu
bauen, wurde das 16 mm Eingangsfenster der SEC-Rohre iiber einen
Fiberoptikkegel /19/ an das 40 mm groBe Austrittsfenster eines
kommerziel hergestellten Bildverstidrkers (Varian VLI-116) /20/
gekoppelt.

Bildverstdrker

Fiberoptikkegel

L SEC-Vidikon

Vorverstarker

Abb. 3.4 Rontgendetektor
mit Bildver-
stdarker, Fiber-
optikkegel und
SEC-Vidikon
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Der Bildverstdrker besitzt ein Eintrittsfenster mit 80 mm
Durchmesser, auf den eine Fiberoptikplatte mit einem

aufsedimentierten Gd2028-Fluoreszenzschirm gekoppelt ist. Der

Fluoreszenzschirm wurde mit einer fiir die Rontgenstrahlung
durchldssigen Aluminiumfolie abgedeckt, um das Licht, das im
Fluoreszenzschirm in alle Raumrichtungen emittiert wird, in
Richtung Photokathode zu reflektieren. Abb 3.4 zeigt die end-

giltige Detektorkombination bei gesffnetem Detektorgehiuse.

Um den QuantenfluB dieser Kombination zu bestimmen, wurde der
Fluoreszenzschirm (a) direkt mit der SEC-Rshre, (b) mit dem
Fiberoptikkegel+SEC-Vidikon und (c) mit dem Bildverstirker+
Fiberoptik+SEC-Vidikon gekoppelt. Danach wurden die einzelnen
Kombinationen durch eine Lochmaske aus Blei (Lochdurchmesser 3
mm) mit einem 17 keV Rontgenstrahl belichtet. In Abb. 3.5 ist
die Intensitdtsverteilung in einer Zeile durch das Zentrum des
Fleckes dargestellt. Die Abnahme der Fliche fiir die Kombina-
tionen b) und c) entsteht durch eine Verkleinerung des Bildes.
Die Verkleinerung des Bildes am Eingangfenster der SEC-Réhre
wird durch das Vorschalten des Fiberoptikkegel bzw. des Bild-
verstidrker bewirkt. Die notwendigen Belichtungszeiten, um das
SEC-Target auf gleiches Potential von 9 Volt aufzuladen, waren
(a) 1800 Sekunden, (b) 600 Sekunden und (c) 30 Sekunden.

Die Messung fiir die Kombination (a) (Fluoreszenz-
schirm+SEC-Rohre) ergibt 20 Photoelektronen (=4000 eSEC) fir

jedes 17 keV Rontgenquant. Dieser Wert ist kleiner als der in
Abb 3.1 abgeschitzte Wert, da hier ein zusdtzlicher Intensi-
tdtsverlust innerhalb der Fiberoptikplatte des Fluoreszenz-
schirmes auftritt. Fiir den Quantenflu8 ergibt sich bei Kombina-
tion (b) aus einem Vergleich der beleuchteten Fliche und der

Belichtungszeit 8 Photoelektronen (=1600 e pro auf-

skc)
treffendes Rontgenquant. Die Verluste im Fiberoptikkegel und
der Kopplung betragen demnach 40 %. Fiir den komplett montierten
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Rontgendetektor (c) erhdlt man einen Wert von 42 Photoelek-

tronen (=8400 eSEC) pro eingestrahltes 17 keV Rontgenquant.

A
5000}
4000R \
—_ \
> / ; \
2 3000F | 20t et
2 ! 30s| i600s Y1800s
& 2000F | ‘
= ! : \
/ : \
10001 ‘i b
/ : \ : \:
O v Qo : 1 . >
0 1000 2000 3000 4000
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Abb. 3.5 Bild eines 3 mm groBen Rontgenflecks auf dem Fluores-
zenzschirm gemessen mit
a) Vidikon
b) Fiberoptikkegel+Vidikon
c) Bildverstdrker+Fiberoptikkegel+Vidikon

Dieser QuantenfluB erlaubt die perfekte Speicherung und Aus-
lesung auch der von einem Rontgenquant erzeugten Ladungen.
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3.2.2) Analogspeicherkapazitdt

Fir die diffuse Rontgenstreuung an modernen Synchrotronstrah-
lungsquellen wiirde eine mittlere Analogspeicherkapzitit von
etwa 103 Rontgenquanten pro Pixel ausreichen, um die maximal zu
erwartenden 1010 Rontgenquanten/s Detektor auf eine Rate von
107 Ladungsauslesungen pro Sekunde zu reduzieren, die standard-
maBig mit 10 MHz Fernsehdatenerfassungssystemen zu erreichen
sind. Das verwendete SEC-Target liefert auf einer ausgeleuch-
teten Flache von 9.6 - 12.8 mm2 in der Sdttigung einen maxi-
malen Signalstrom i von 450 nA bei einer Potentialexkursion von
15 Volt, wenn es nach der europiischen Fernsehnorm mit einer
Auslesezeit von 40 ms pro Bild betrieben wird. Fiir die maximal
speicherbare Zahl an Elektronen pro cm2 ergibt sich daraus ein
Wert von 9.2~10lo Elektronen/cmz. Bei einer ausnutzbaren
Potentialexkursion des SEC-Targets von 9 Volt kann man dann

10 2

6-10 eSEc/cm auf dem Target speichern.

Aus dem letzten Kapitel wissen wir, da8 ein 17 keV Réntgen-
quant 8400 egpe €rzeugt. Wenn das 2.01 cm2 grofe Target gleich-

maBig ausgeleuchtet wird und alle 40 ms ausgelesen wird, kénnen
somit 1.4°108 Rsntgenquanten/s (17 keV) erfaBt werden. Fir 8
keV-Rontgenstrahlung ergibt sich entsprechend eine Analog-
speicherkapazitit von 2.8~108 Rontgenquanten/s. Der hier ver-
wendete Réntgendetektor mit seinem kleinen Speichertarget von
nur 2.01 cmz, der nicht fiir extrem hohe Rontgenfliisse gebaut
wurde, ist somit bereits eine GroBenordnung schneller als
bisherige, zweidimensional ortsauflssende Gasproportional-
zdhler. Eine weitere Steigerung wiirde sich durch eine kleinere

Auslesezeit erzielen lassen.
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3.2.3) Nachweiswahrscheinlichkeit

Alle ortsauflosenden Rontgendetektoren miissen fiir jedes
Auflssungselement (=Pixel) beziiglich ihrer Nachweiswahrschein-

lichkeit geeicht werden. Die Nachweiswahrscheinlichkeiten wi(f)

wird fiir jedes Pixel i bestimmt durch:

I, =1-: wi(i) (Gl. 3.2)

Hierbei ist Ti die im Pixel i nach der Belichtungszeit t ge-

messene integrierte Intensitidt (Digits) und I die in der-
selben Zeit auftreffende Zahl von Rontgenquanten. Die Nachweis-

wahrscheinlichkeiten wi(T) sind fiir jedes Pixel unterschied-

lich. Der Grund ist eine nicht ganz homogene Dicke des Fluores-
zenzschirmes und des SEC-Targets. Im Gegensatz zum linearen
Response eines Quantenzdhlers (nach Totzeitkorrektur) ist bei
dem hier verwendeten integrierenden Detektor die Nachweiswahr-
scheinlichkeit von der in der Zeit t aufsummierten Zahl von
Rontgenquanten abhingig. Der Grund ist, daB die Verstdrkung in
der SEC-Schicht keine Konstante ist, sondern vom Ladungszustand
der SEC-Schicht abhingt. Abb. 3.6 zeigt die Kennlinie des
SEC-Vidikons fiir ein Pixel i und man sieht, da8 die Nachweis-
wahrscheinlichkeit mit zunehmender integrierter Intensitdt ab-
nimmt. Je mehr Ladungen in der SEC-Schicht gespeichert werden,
desto geringer wird das elektrische Feld, das iliber der Schicht
liegt. Damit wird die Ladungstrennung, durch das elektrische
Feld immer unvollstindiger und die Kennlinie des SEC-Vidikons

zeigt eine Sattigung.
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Abb 3.6 Kennlinie eines Pixels des SEC-Vidikons

Fir ein SEC-Targets gilt ndherungsweise folgender Zusammenhang:
/21/

a: Anfangssteigung der Kennlinie fiir Pixel i

bi: Sattigungswert des SEC-Targets fiir Pixel i

Fir die Eichung des integrierenden Detektors ist es nétig, das
die Kennlinien fiir alle Pixel des Rontgendetektors bestimmt
werden. Dies kann beispielsweise durch raumlich gleichmaBige



Belichtung mit einer zeitlich konstanten Réntgenquelle ge-
schehen, wodurch jedes Pixel die gleiche Rontgenintensitdt er-
hdlt und der Detektor auf gleichmiBige Nachweiswahrschein-
lichkeit fiir alle Pixel geeicht werden kann. Als Funktion zu-
nehmender Belichtungszeiten konnen dann die Kennlinien fiir alle

Pixel direkt gemessen werden.

Bei dem hier verwendeten Rontgendetektor enthdlt die gemessene
integrierte Intensitdt noch einen Dunkelstrombeitrag, der durch
den verwendeten Bildverstirker hervorgerufen wird. Das
SEC-Target selbst ist ein Isolator und daher dunkelstromfrei.
Der Dunkelstrombeitrag ist fiir jedes Pixel verschieden. Daher
ist es nicht moglich ohne einen Dunkelstromabzug den inte-
grierenden Rontgendetektor auf gleiche Nachweiswahrscheinlich-
keit zu eichen, da wegen Gl. 3.3 der Beitrag des Dunkelstroms
zu 1 nicht proportional zur Belichtungszeit t ist. Trotzdem ist
eine Korrektur msglich, falls das folgende Verfahren angewendet

wird:

Man miBt zuerst die integrierte Intensitidt T als Funktion der
Belichtungszeit bei Belichtung mit der Réntgenintensitat

cx(=Zahl der Rontgenquanten und Sekunde pro Pixel). Daraus er-

gibt sich:

~

I ,p(t) = w(

4D -t (Gl. 3.4)

Die GroBe Ix+D enthdlt dabei auch einen Beitrag cpet .. des

Dunkelstroms. In einer zweiten Messung miBt man dann den Ver-
lauf von T ohne Réntgenintensitdit, d.h. nur den Effekt des

Dunkelstromes. Es gilt dann:

) + ch ¢t (Gl. 3.5)
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Der Index x+D bzw. D charakterisiert dabei die Art der Er-
zeugung, der im Detektor nachgewiesenen Ladungen. Die
funktionale Abhidngigkeit von w(T) hdngt dabei nicht davon ab,
auf welche Weise die Ladungen im Detektor erzeugt wurden. Ver-

gleicht man nun bei gleichen Werten von T die Zeiten tx+D und

tD fir die Aufladung des Detektors mit und ohne Rontgenquanten

(Abb. 3.7), so folgt:

t c
Xx+D D
= (G1.3.6)
p °x*Cp
und somit fiir w(f):
t
T2
~ D
w(l) = ; (Gl. 3.7)
cx tx+D
10000
i £ — Praparatkurve
8000
';.: -
= 6000}
v N
20001 Dunkelstromkurve
0 1 1 | 1 | { 1 1 1
0 100 200 300 400 500
Zeit [s]
Abb. 3.7 Bestimmung des Verhiltnisses tx+D/tD



Fiir die Bestimmung von w(f) wurde die gesamten Detektorflidche
gleichmdiBig mit 6.7 keV Rontgenquanten eines Fe57—Pr5parats
bestrahlt. Die 6.7 keV sind verwandt worden, da fir diese
Energie die Nachweiswahrscheinlichkeit des Fluoreszenzschirm
sich nicht wesentlich von der fiir die 8 keV Rontgenstrahlung
unterscheidet, mit denen die spdateren Messung durchgefiihrt

wurden. Die durch das Priparat verursachte Intensitidt Tx+D wird

bis etwa 2/3 des Sattigungswert mit verschiedener Belichtungs-
zeiten gemessen. Der Dunkelstrom wird bis etwa 1/3 des Satti-
gungswertes gemessen, da sonst die MeBzeiten fiir den Dunkel-
strom zu lang sind. Die beiden Messungen erfolgen hinter-
einander. Die Priparatkurve wird dann auf die Dunkelstromkurve
mittels einer Zeitachsentransformation abgebildet. Dazu wird
sowohl die Fliche unter der Dunkelstromkurve als auch der
Priaparatkurve bis zum hochsten gemessenen Dunkelstromwert be-
rechnet. Das Verhdltnis der Fldchen bestimmt dann den Schiebe-

faktor t_ /t. fir den gesamten Kurvenverlauf.

+D" D
Der Verlauf der Nachweiswahrscheinlichkeit wird dann nach (Gl.
3.7) berechnet. Dieses Verfahren wird fiir alle Pixel des Ront-

~

gendetektors angewendet. In Abb. 3.8 ist die GroBe c W(I) fir

ein Pixel in Abhingigkeit von I aufgetragen. Die Auftreffrate

der Rontgenquanten Cy bleibt bei der Priparatmessung in dieser

Darstellung zunidchst offen. Da diese jedoch ein konstanter Fak-
tor fiir alle Pixels darstellt, kann er durch entsprechende Nor-
mierung eleminiert werden.
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Abb. 3.8 Verlauf der Nachweiswahrscheinlichkeit

Die Nachweiswahrscheinlichkeitskorrektur fiir jedes Pixel einer
Messung erfolgt so, daB fir die nach der Belichtungszeit t

gemessene Intensitiat Egem aus der Stiitzpunktdatei die zwei
nidchstgelegenen Intensititen El und Tz der Pra@patkurve und die

dazugehsrigen Nachweiswahrscheinlichkeiten cxw(fl) und ch(TZ)
gesucht werden. Man bestimmt nun fiir die gemessene Intensitit

Tgem mittels linearer Interpolation die zugehsrige Nachwahr-

scheinlichkeitkeit cxw(Igem).

Der Faktor Cy wird durch einen Vergleich zweier Streumessungen

bestimmt, in denen die Streuintensititen einer Eichsubstanz mit
dem integrierenden Rontgendetektor und mit einem
NaJ-Szintillationszidhler mit bekannter Nachweiswahrschein-
lichkeit gemessen und verglichen wird.

Abb 3.9 zeigt das Ergebnis. Die beiden Messungen mit dem inte-

grierenden Detektor und dem Szintillationszihler ksnnen durch



richtige Wahl der Konstanten c_ =

38 im gesamten Q-Bereich

richtig iibereinandergelegt werden.
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Messung eines Eichstreuers mit integrierendem
Detektor (x) und Szintillationszdhler (+). Die
Messung des integrierenden Detektors wurde zur

Bestimmung des Eichfaktors Cy auf die Szintillations-

zdhlermessung normiert.



3.2.4) Ortsauflosung

Fir ortsauflosende Rontgendetektoren sind sowohl die Lage als
auch die GroBe des Auflssungselementes zwei wichtige GroBen.
Die Lage des Auflssungselementes auf dem Rontgendetektor
bestimmt bei Streuexperimenten den Streuvektor (Kap. 4.1). Die
GroBe des Auflssungselementes legt den Intensititskontrast
fest, der noch vom Detektor aufgelsst werden kann.

Zur Bestimung der Lage des Aufldsungselementes wurde vor dem
integrierenden Rontgendetektor eine Schlitzmaske angebracht,
wobei die Breite des Schlitzes 4 mm betrug. Der Schlitz wurde
durch Rontgenstrahlung auf den Detektor abgebildet. Danach
wurde der Réntgendetektor in x-Richtung in 7 mm Schritten
verfahren und eine Messung fiir jeden Schritt vorgenommen. Die
gleiche MeBmethode wurde auch in y-Richtung angewandt, wobei
die Schlitzmaske um 90 Grad gedreht wurde. In beiden Fillen
wurden dann in einer Isointensitdtslininendarstellung des
Schlitzbildes die Lage des Intensitidtsmaximums (Kanal) in x-
bzw. y-Richtung bestimmt. In Abb 3.10 sind die Ergebnisse
dieser Messungen sowohl fiir die x- als auch die y~-Richtung

gegeniiber der Verschiebung des Detektors aufgetragen.

60 T T T T T T T

Kanal

] 1 I |
0 2 40 60 80 Y — 20
Verschiebung [mm]

0 L 1 |

1

60 80
Verschiebung [mm]

Abb 3.10 a,b Position eines Intensititsmaximums bei der Ver-
schiebung des Detektors in (a) x-Richtung bzw.

(b) y-Richtung
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Die MeBpunkte liegen sowohl fiir die x- als auch die y-Richtung
auf Geraden. Aus den Steigungen der Geraden, die mittels eines
Leastsquarefits bestimmt wurden, erhdlt man die GroBe des einem
Kanal entsprechenden Auflosungselementes. In x-Richtung ergibt
sich 1.424 + 0.036 mm/Kanal und in y-Richtung 1.371 + 0.026
mm/Kanal. Die Form des Auflssungselementes ist nicht exakt
quadratisch und der Detektor ist daher nicht vollig
verzeichnungsfrei. Diese Verzeichnung wird im Auswerteprogramm
(Kap 4.3) bei der Berechnung des Streuvektors beriicksichtigt.
Um weitere Verzeichnungen, wie z.B. tonnen- oder kissenformige
fiir die gesamte Zihlfldche des Rontgendetektors zu erfassen,
wurde mit Hilfe der Streustrahlung eines Eichstreuers eine
Lochmaske (Durchmesser des Loches 2mm, Lochabstand 4mm)
abgebildet. Abb. 3.11 zeigt eine Isointensitdtslinie fir Imax/z

dieser Messung.

Abb. 3.11 Isointensitatsliniendarstellung Imax/z einer iber

einen Eichstreuer belichteten Lochmaske



In diesem Bild wurde die unterschiedlichen Abmessungen der
Auflssungslemente in x- bzw. y-Richtung beriicksichtigt. Die
GréBe der Locher nimmt nach auBen hin ab, da diese Messung mit
einem Eichstreuer gemacht wurde, bei dem die Streuintensitit
nach auBen kleiner wurde. Die Lage der Zentren des
Intensitdtsmaximums zeigt, da8 der Detektor keine weiteren

Verzeichnungen besitzt.

Die Auflosung des Rontgendetektors, d.h. die GroBe des
Auflosungselementes, wird nicht nur durch die GroBe des
ausgelesenen Bereiches bestimmt, sondern zusitzliche Effekte,
wie z.B. der Aufbau des Szintillationsschirm, Lichtstreuung in
den Fiberoptiken oder der Ubergang Fiberoptikplatte - Bildver-
stdrker konnen die Auflésung verschlechtern. Dieser EinfluB
wurde versucht experimentell zu bestimmen. Dazu wurde der
Detektor mit einer Punktquelle beleuchtet (Lochmaske mit 1.5 mm
Lochdurchmesser). Die Abbildung 3.12 a zeigt das Ergebnis der
Messung nach einer Belichtung von einer Sekunde. In dieser
Abbildung wird eine Zeile durch das Zentrum des Loches
dargestellt. Es wird eine Intensitdt in 5 Pixeln gemessen. Fir
alle anderen Pixel wurde keine Intensitdt nachgewiesen. Man
konnte nun meinen, daB man mit der normalen Auslesemethode
einen Intensitdtskontrast von unendlich erreichen kann. Dies
ist eine falsche SchluBfolgerung, da die Auslesung bei sehr
geringen Intensitdtswerten nicht méglich ist. Um diese
Schwierigkeit zu umgehen, wurde eine Aufnahme mit Hilfe der
speziellen Auslesetechnik (Kapitel 5) vorgenommen. Die Loch-
maske wurde 100 Sekunden belichtet. Hier zeigt sich nun, das
zusdtzlich zur Verschmierung auf die benachbarten Kanile auf
dem gesamten Detektor ein schwacher Untergrund nachzuweisen ist
(Abb 3.12b). Am Rande der Zihlfliche ist die Intensitdt auf
1/5000 des Maximalwertes abgefallen. Vermutlich ist dieser

Untergrund auf Lichtstreuung in den Fiberoptiken zuriickzu-
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Abb. 3.12 Auflosungsfunktion bei (a) einer Sekunde und (b)

100 Sekunden Belichtung

Um ein Gefiithl fiir den EinfluB der Verschmierung und des
Untergrundes auf typische Kleinwinkelstreuexperimente zu
bekommen, wurde eine theoretische Intensitdtsverteilung mit der
in Abb.

Potenzgesetzen ausgewertet, d.h. der Exponent ist die gesuchte

3.12 b gefaltet. Kleinwinkelstreumessungen werden nach

MeBgroB8e. Hier wurde ein Exponent von -4 (I ~ Q-4 Porodnaherung
siehe Kap. 4.1.2) verwandt, da dieser den steilsten
vorkommenden Intensitatsabfall bei Kleinwinkelstreuexperimenten
darstellt. Abb. 3.13a zeigt die Faltung der theoretischen
Intensitdtsverteilung mit der Auflésungsfunktion. Es wurden in
verschiedenen Bereichen der verschmierten Kurve Steigungen
mittels eines Leastsqaurefits bestimmt. Es ergibt sich iiber den
gesamten Bereich der verschmierten Kurve eine Steiggn% von

m= -3.935 + 0.044. Fir zwei Teilbereiche von 0.020 A
0.082 an bzw. 0.082 2-1 bis 0.162 ;_l ergeben sich folgende
Steigungen: m= -3.931 + 0.003 bzw. m= -4.146 £ 0.019.

bis
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Abb. 3.13a theoretische Kurve gefaltet mit der
Aufloungsfunktion nach Abb. 3.12b

Es treten somit kleine Abweichungen in der Steigung gegeniiber
der theoretischen Kurve auf. Diese sind jedoch bei Kleinwinkel-
streuexperimenten tolerierbar. In Abb 3.13b wurde das Ver-
hdltnis der theoretischen Intensititsverteilung mit der ver-

schmierten Intensitidtsverteilung berechnet.

Man erkennt eins Zunahme der Intensitidt fiir die verschmierte

0
! pis 0.12 A-l, weil immer mehr benachbarte

Kurve von 0.17 A~
Auflssungselemente eigen Intensitdtsbeitrag liefern. Ab einem
Streuvektor von 0.09 A_l erhdlt man eine Abnahme der Inten-

sitdt, da hier die Intensitdtsbeitrige der Auflssungselemente

unterhalb des Beamstops fehlen.
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Abb. 3.13b Verhaltnis von verschmierter zu theoretischer

Kurve

Fiir die Kleinwinkelstreuung stellt die integrale Intensitidt
QO=JI(g)dQ (Kap 4.1.3) eines Streubildes eine fundamentale

GroBe dar, da sie ohne Zugrundelegung eines Strukturmodells den

Unterschied in der Streulangendichte liefert. Deshalb wurde die
4096

iiber alle Pixel aufsummierte Intensitat E I, in Abhdngigkeit
i=1
der beleuchteten Fliache des Rontgendetektors untersucht. Sie
ist unabhéngig von Aufldosungseffekten. Es wurden dazu
nacheinander Blenden mit unterschiedlicher Offnung vor dem
Eintrittsfenster des Rontgendetektors angebracht und mit Hilfe
eines Pridparates homogen und mit gleicher Belichtungszeit
beleuchtet. Abb 3.14 zeigt die gemessenen Gesamtintensitdten in
Abhdngigkeit von der Blendenfldche als MaB fiir die auf den
Detektor treffende integrale Intensitdt. Man erkennt einen
linearen Zusammenhang zwischen gemessener und auftreffender

Gesamtintensitdt, d.h. es geht innerhalb der MeBgenauigkeit
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(Leastsqgaurefit) von 2% keine Intensitidt verloren.
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Abb. 3.14 integrierte Gesamtintensit#dt in Abhingigkeit von

verschiedenen Blendenésffnungen
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4) Einsatz des Rontgendetektors fiir Kleinwinkelstreuex-

perimente

4.1) Rontgenkleinwinkelstreuung

Rontgenkleinwinkelstreuung ist eine der klassischen Methoden um
die Anderung der Elektronendichte auf einer Lingenskala von 1 -
100 nm zu untersuchen. Typische Untersuchungen in metallischen
Systemen betreffen z.B. Konzentrationsfluktuationen in Le-
gierungen in Nihe der Phasengrenzen oder Charakterisierung von

Ausscheidungen. Sind X und K. die Wellenvektoren der ein-

1
fallenden und gestreuten Rontgenstrahlung mit der Wellenlidnge A
(K,=K,=2w/N\) ist der Streuvektor Q definiert als /22/23/

Q = K, - K_ (Gl. 4.1)
_ 47 .
Q= — « sin 8/2 (G1. 4.2)

wobei 6 der Streuwinkel ist.
Der differentielle Wirkungsquerschnitt in Elektroneneinheiten

pro Atom einer Probe mit dem ausgeleuchteten Probenvolumen VS

ist gegeben durch:

do . 3 |2

_ % . .
an R l\fl po (L) exp(-iQr) d°r

S

Z: mittlere Kernladungzahl pro Atom in VS

NS: Zahl der Elektronen im Probenvolumen

Po(X): lokale Elektronendichte

Fir den einfachsten Fall von NP Partikeln mit dem Volumen pro
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Partikel VP mit einer homogenen Streuldngedichte pep’ einge-

bettet in eine homogene Matrix der Streulingendichte Pom’ VEr-
einfacht sich der Wirkungsquerschnitt zu:
2
N_V
do PP 2
an = N (Pep=Pem) S(Q) ¥(Q) (Gl. 4.4)
1 K
S(Q) = Iv—— f exp(-iQr) dr (Gl. 4.5)
P VP

S(Q) ist die Einteilchen-Streufunktion und ¥(Q) beschreibt die

Interferenz der Streuamplituden verschiedener Teilchen (Inter-
partikel-Interferenz). Informationen iiber die Gestalt, GrsBe
und den Abstand der Partikel werden durch die Q- abhidngigen
Faktoren S(Q) v¥(Q) in Gleichung 4.4 gegeben. Der Vorfaktor

2 2
NPVP (peP—pem) (Gl. 4.6)

enthdlt das Gesamtvolumen Np Vg der Partikel im ausgeleuchteten
Probenvolumen Vs und den Unterschied der Streuldngendichte von

Matrix und Teilchen.

Fir die Interpartikel-Interferenz ¢ (Q) gilt folgende

Beziehung.

vo(Q) =1+ f g(r) exp(-iQr) d’r (G1. 4.7)

Vs

g(r) ist die Paar-Verteilungsfunktion, d. h. sie gibt die be-



dingte Wahrscheinlichkeit an, daB ein Partikel am Ort r ist,

wenn (gleichzeitig) ein anderes Partikel am Ursprung ist. Fir

regellos verteilte Teilchen ist y (Q) = 1.

S(Q) kann fiir jede Teilchengestalt berechnet werden und die

freien Parameter konnen an die experimentellen Daten angefittet

werden. Man kann S(Q) aber auch nach Potenzen von Q*R ent-

wickeln. Fir kleine und groBe Q-Werte lassen sich dann

Niherungsformeln angeben.
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4.1.1) Guinier-Ndherung

In Systemen, in denen alle Teilchen die gleiche GréB8e und Form
aufweisen und isotrop verteilt sind, gilt nach Guinier /24/ fiir
die Einteilchenstreufunktion bei kleinen Streuwinkeln folgender

Zusammenhang:
0°rS
S(Q) = exp(- 3 ) (Gl. 4.8)
mit R2 =L f r2d3r
G \Y -
P A%
P

RG ist der Steumassen- bzw. Guinierradius.

Die Guinier-Nzherung verliert ihre Giiltigkeit fiir groBe Streu-
winkel: Q-RGg 1.2.

Fir kugelfsrmige Ausscheidungen des Radius R, gilt der Zusam-

K

_y3
RG—i-S- Ry (Gl. 4.9)

Trdgt man in einem Diagramm den Logarithmus der Streuintensitit

menhang:

gegen das Quadrat des Streuvektors auf, so ergibt dies bei
kleinen Streuwinkeln eine Gerade. Aus ihrem Anstieqg l#8t sich

der Streumassenradius RG der Teilchen bestimmen.
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4.1.2) Porod-Niherung

Fiir beliebig geformte, statistisch orientierte Teilchen mit
einer scharfen Oberfldche nimmt bei groBeren Q-Werten die
Streuintensitdt umgekehrt proportional zur 4. Potenz des Streu-
winkels ab /25/:

S(Q) = 21 (p_ -p_ )°

A
ep~Pem) I (Gl 4.10)

Q

A: Teilchenoberfliche eines Teilchens

Diese Porodniherung ist nur fiir groBe Streuvektoren (Q+R25)

giiltig. Man kann mit ihr die Oberflidche des Teilchen bestimmen.

4.1.3) Integrierte Intensitat

Fiir die Integralintensitat QO gilt im Fall radialsymmetrischer

Teilchen:

0]
v

2 3 2 S

Q = 4ZI Q*1(2)a0 = (2m)7ep(1 = 0p) (hgp = Pem) ™ F
(G1. 4.11)
NP . VP
Hierbei ist cp = der Volumenbruchteil an streuenden
S

Teilchen.
Die normierte Integralintensitidt der Kleinwinkelstreuung ist
unabhingig von der Gestalt, der GroBenordnung und der Zwischen-

teilcheninterferenz einer Ausscheidung.



- 37 =

4.2) Aufbau des Kleinwinkelstreuexperimentes

Der schematische Aufbau der Kleinwinkelstreuanlage fiir die in
Kapitel 4.4 und 5 beschriebenen Messungen zeigt Abb. 4.1. Die
Kleinwinkelstreuanlage ist aus einer 100 KW-Drehanodenrontgen-
rohre, dem Monochromator, den Strahlrohren, der Probenkammer
und dem zweidimensional ortsauflssenden Rontgendetektor auf-

gebaut.

Rontgendetektor Probenkammer Monochromator 100KW-Drehanode

E\ Strahtrohr \ Str7hlrohr \
optische Bank @fﬁ{ 41 II%]tI:]%Hi(:::>: Q

[

| |
[l

[]

Abb. 4.1 schematischer Aufbau der Kleinwinkelstreuanlage

Die wassergekiihlte Drehanodenrsntgenrshre erzeugt auf einem
Brennfleck von 1.6 « 1.6 mm2 (unter 6° Abnahmewinkel) ein Rént-
genspektrum mit Bremskontinuum und iiberlagerten charakte-
ristischen Linien. Der Graphitmonochromator filtert durch Bragg-
Reflexion die zur Messung beniitzte Kupfer-Ka-Strahlung aus. Im
Strahlrohr ist in einem Winkel von 45 Grad gegeniiber dem

Primdrstrahl eine Mylarfolie untergebracht, durch die ein Teil



der Rontgenprimdrstrahlung auf einen NaJ-Szintillationsdetektor
gestreut wird. Er dient als Monitorzdhler. An das Strahlrohr
schlieBt sich die Probenkammer an, die mit einem Vielfach-
probenhalter und einem Halter fiir Eichstandards (wie z.B.
Glassy Carbon oder Eisen) ausgeriistet ist. Der Vielfachproben-
halter und die Eichstandards ktnnen rechnergesteuert in den
Rontgenstrahl gefahren werden. Vor der Probe ist eine streuarme
Blende montiert, die eine Einstellung der ausgeleuchteten
Probenfléche erlaubt. Bei den hier vorgenommenen Messungen
leuchtete sie eine Probenfldche von 1.6 « 1.6 mm2 aus. Mit
dieser Wahl der Probenblende bekommt man optimale Intensitidt
fiir vorgegebene Kollimation des Primirstrahls, durch die
ihrerseits der Abstand Drehanode-Probe festgelegt wird. Hinter
der Probe befindet sich wieder ein Strahlrohr, das die
Entfernung Probe-Detektor definiert und das zur
Intensitdtsoptimierung bei vorgegebenen Auflosung des
Streuexperiments gleiche Lidnge wie das Strahlrohr vor der Probe
hat. Der Aufbau des Vielfachprobenhalters erlaubt Messungen in
einem Temperaturbereich von 77 K bis 800 K. Es ist weiterhin
moglich, eine Probe unter Stickstofftemperatur in die

Probenkammer einzuschleusen.

Das Austrittsfenster fiir die gestreute Rontgenstrahlung vor dem
Detektor besteht aus einem Berylliumfenster mit einem
Durchmesser von 150 mm. Auf der Innenseite des Berylliumfenster
befindet sich ein, in der GriBe auswechselbarer, Beamstop, der
den Primdrstrahl absorbiert. Das Strahlrohr und die
Probenkammer sind evakuierbar, um Luftstreuung und Absorption
zu vermeiden. Der zweidimensional ortsauflssende
Rontgendetektor ist auf einem rechnergesteuerten x- y-Schlitten
montiert, und so quer zur Strahlrichtung verfahrbar. Um die
Anlage leicht an die erforderlichen experimentellen
Erfordernisse anzupassen (Entfernung Rontgenrshre - Probe oder

Entfernung Probe - Detektor), sind Probenkammer und



Rontgendetektor auf einer optischen Bank montiert. Damit ist
ein Verschieben der Probenkammer und des Réntgendetektors ohne
eine Anderung der Proben- und Beamstopposition beziiglich der
Strahllage des Primidrstrahls gewdhrleistet.

Die Kleinwinkelstreuanlage erlaubt, bei der GrisBe des
Rontgendetektors und den maximal (ca. 3m) bzw. minimal (0.19 m)
moglichen EntfernungenoProbe—Detekor, Ugtersuchungen in einem
Q-Bereich von 0.00047 A™T bis ca. 1.35 A",
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4.3) MeBverfahren

Der durch Gl. 4.3 definierte Wirkungsquerschnitt in Elektronen

pro Atom ergibt sich allgemein zu:

do _ D = Pa
30 (Q) = 55 (Gl. 4.12)

Dabei bedeutet:

N : atomare Dichte
do_| . Thomson Wirkungsquerschnitt = 7.9-107 302
dQ Th
dQD : _E_;jl cos38, wobei x und y die GroBe des
r
Auflosungselementes im Detektor ist
= __mm = S LU
x = 1.424 Ranal Yy 1.371 Fanal
r = Entfernung Probe-Detektor
6 = Streuwinkel
I, : Primdrintensitdt (Zahl der auf die Probe treffenden
Rontgenquanten)
Dogs ¢ Effektive Probendicke (Gl. 4.15)

Um die Detektorzihlraten zu erhalten, miiBen die iber die Be-
lichtungszeiten integrierten Intensitdten I am Detektor gema B
Gl. 3.2 durch die Nachweiswahrscheinlichkeit w(I) dividiert
werden. Ferner ist eine Dunkelstromkorrektur anzubringen. Des
weiteren mu8 der Beitrag der Blendenstreuung beriicksichtigt

werden. Damit erhidlt man als Wirkungsquerschnitt fir die zu



untersuchende Probe:

tA t

_ . _ _ EB
2p = ( Iy = ¢ _—Ip) - TRAA(Igg - & — Ip)
D D
(G1. 4.13)
IA: Streuintensitdt der Probe
Iy: Detektor-Dunkelstrom (Nulleffekt)
IEB: parasitdre Blendenstreuung
tA’ tD’ tEB: MeBzeiten fiir Probe, Dunkelstrom und parasitidre
Blendenstreuung
TRA,: Transmission (TRA=e_“D) der Probe

In dem hier beschriebenen Rontgendetektor ist keine Energie-
auflosung moglich. Daher ist zweckm#iBig die inelastischen
Untergrundstreuanteile (Comptonstreuung, thermische diffuse
Streuung und Fluoreszenzstreuung) an einer Referenzprobe B ge-

sondert zu messen und vor einer weiteren Auswertung abzuziehen.

- ) EB
Zp = (Ig = £ Ip) - TRA(Igg - Ip)
D D
(Gl. 4.14)
Dabei bedeutet:
IB: Streuintensitdt der Referenzprobe
tB: MeBzeit fir Referenzprobe
TRAp: Transmission (TRB=e_“D) der Referenzprobe

Die Primdrintensitit IO wird mit Hilfe eines Szintillations-

zdhlers und mit mehreren Paketen aus einer Anzahl n von Nickel-
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folien gleicher Dicke d0 bestimmt. Hierbei wird fiir jedes Paket

die Intensitdt gemessen und dann in einem 1ln I vs n-Plot

(I=Ioe_“don) aufgetragen. Man erhidlt bei dieser Auftragung eine

lineare Beziehung zwischen 1ln I und n. Fiir n=0 erhdlt man die

Primdrintensitat IO.

Fir die effektiven Probendicke D_.. gilt /26/:

1
o~MD -»D (1- 5575 )
Deff = —_——_I__ (1-e )
1- Sos @

(Gl. 4.15)

p: linearer Absorptionskoeffizient
D: Dicke der Probe

8: Streuwinkel

Bei einem idealen Rontgendetektor mit zeitlich stabilen Nach-
weiswahrscheinlichkeit hidtte man nun den Wirkungsquerschnitt

%%(Q) bestimmt. Bei realen Detektorsystemen muB eine Anderung

der Detektor-Nachweiswahrscheinlichkeit beriicksichtigt werden.
Somit muB jede Messung auf den Zeitpunkt der Eichung, bei der
die Nachweiswahrscheinlichkeit bestimmt wurde, zuriickgefiihrt
werden. Es werden dazu Referenzmessungen mit einem Eichstreuer
verwandt.

Man geht bei dieser Methode davon aus, daB die Messung der
Probe und die Referenzmessung zur gleichen Zeit stattfindet.
Davon kann aber in der Praxis durch lange MeBzeiten nicht aus-
gegangen werden. Deshalb findet im MeBablauf folgende Reihen-
folge statt:



1) Referenzmessung
2) Probe plus dazugehsrigen Messungen
3) Referenzmessung

Damit ist die Probenmessung eingeschachtelt zwischen zwei
Referenzmessungen. Die benstigte integrierte Intensitit zur

Zeit der Probenmessung wird iiber eine lineare Interpolation EE

zwischen den beiden Referenzmessungen bestimmt und ergibt sich

zZu:
o,~ -1 «~ Tg
I, = w. (I.,) " I, — (Gl. 4.16)
i ivti i~
I
E
Tg: die Referenzmessung zum Zeitpunkt der Eichung
TE: die Referenzmessung zum Zeitpunkt der Messung

(interpoliert)

w.: die aus der Eichmessung zum Zeitpunkt 0 bestimmte

Nachweiswahrscheinlichkeit

Wegen der Zuordnung der Streuintensitidten der Referenzmessungen
zu einem bestimmten Pixel und damit zu einem bestimmten Q-Wert
missen im Prinzip Eichmessung und alle nachfolgenden Messungen
beim gleichen Abstand Probe-Detektor durchgefiihrt werden. Wird
also im Verlauf einer Messung der Abstand Probe-Detektor ge-
dndert, so miSte eigentlich eine neue Bestimmung der Nachweis-
wahrscheinlichkeit des Detektors erfolgen. Der Grund ist hier-
fiir, daB mit der Anderung der Geometrie (Abstand
Probe-Detektor) eine Veridnderung der Streuintensitdten im Pixel
verbunden ist. Man kann diesen Effekt korrigieren, wenn man die

Gl. 4.16 um einen Faktor Vi erweitert. Es gilt:
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R
=N

V., = (Gl. 4.17)

e ld
=

Dabei bedeutet Té,

Intensitditen des gleichen Pixels in der Geometrie 1 und 2.

die auf den gleichen Zeitpunkt korrigierten



4.4) Kleinwinkelstreuung an He-Blasen in a-implantierten Nickel

Um die Verwendbarkeit des Rontgendetektors in einem Klein-
winkelstreuexperiment zu zeigen und damit auch die Eichung und
das MeBverfahren zu iiberpriifen, wurden Messungen an einer ein-
kristallinen Nickelfolie mit He-Blasen durchgefiihrt. Die
He-Blasen wurden durch Implantation mit a-Teilchen erzeugt. He
ist in Metallen unléslich und scheidet sich in Blasen aus.
Durch Energievariation widhrend des Implantierens konnte eine
homogene Verteilung des Heliums iiber die Probendicke erreicht
werden. Die implantierte Heliumkonzentration betrug 1.1 Atom-

prozent. Die Probe war 18 um dick und wies [110]-Orientierung
der Folienebene auf.

Die Streuung dieser Probe kann als bekannte Referenz betrachtet
werden, da sie schon friither mit einem Einzelguantenzihler an
dem National Center for Small Angle Scattering Research des Oak
Rigde National Laboratories (ORNL) vermessen wurde. /27/ Die
Messungen erfogten wie in Kapitel 4.3 beschrieben, d.h. es
wurde Probe, Dunkelstrom, Blendenstreuung und die Referenz
Nickel gemessen. Zur Nachweiswahrscheinlichkeitskorrektur wurde
vor und nach den vier Messungen eine Eichstreumessung durch-
gefiihrt.

Wertet man die gemessenen Daten (Kap. 4.3.) aus, so erhilt man
das in Abb. 4.2 gezeigte Hﬁheglinienbild. Hierin ist bei
groBeren Streuwinkeln (0>0,2 A ) ein nahezu isotropes Streu-
gesetz zu beobachten. Bei kleineren Q-Werten ist eine Abwei-
chung vom isotropen Streugesetz festzustellen. Man beobachtet
hier vier lokale Maxima, die entlang einer <111>-Richtung
liegen. Dies ist darauf zuriickzufiihren, daB die Blasen nicht
regellos verteilt vorliegen. Im vorliegenden Fall haben die

Blasen die Tendenz, sich auf {111}-Ebenen mit einem Abstand von
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etwa 80 R zu ordnen. Aus der Breite des "Bragg—Reflexes"okann
man die Ausdehnung des geordneten Bereiches zu etwa 200 A ab-
schidtzen, d.h. eine Korrelation iiber drei benachbarte
(111)-Ebenen des "He-Blasen Gitters".

Abb. 4.2 1Isointensitdtsliniendarstellung der He-Ni-Probe

Intensitaten in willkiirlichen Einheiten

Abb 4.3 zeigt einen Guinierplot, ln I vs Q2, eines Streifens in
[100]-Richtung aus dem Hohenlinienbild. Man erhidlt aus diesen

MeBdaten mittelsoder Guinierndherung einen Streumassenradius
von 8.00 £+ 0.10 A.
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Abb. 4.3 Guinierplot der He-Ni-Probe in [100]-Richtung,
gemessen mit dem zweidimensionalen ortsauflssenden

Rontgendetektor

Zur Kontrolle wurde mit einem Szintillationszihler wiederum der
Streifen in [100]-Richtung gemessen. Die Daten ergeben dort
einen Streumassenradius von 8.18 + 0.13 A. (Abb 4.4). Die mit
dem zweidimensionalen Réntgendetektor und dem Szintillations-
zéhlerogemessenen Werte fiir den Streumassenradius und die auf

Q=20 A_l extrapolierten Intensitidten von 102d=140 5.4 und

Iosz=l39.7 t7.1 stimmen innerhalb der Fehlergrenzen iiberein.
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Abb. 4.4 Guinierplot der He-Ni-Probe in [100]-Richtung,

gemessen mit dem Einzelquantenzihler

Um einen Vergleich mit dem Ergebnis, der am ORNL durchgefiihrten
Messung, machen zu konnen, wurde eine radiale Mittelung, der
mit dem zweidimensionalen Rontgendetektor gemessenen Streu-
intensitdten, vorgenommen. Aus der radialen Mittelung ergibt
sich dann, mittgls der Guinierndherung, ein Streumassenradius
von 8.loi 0.04 A. Dies ist mit einem Streumassenradius von 9.8
+ 0.04 A zu vergleichen und erh#lt einen Unterschied von 0.9 A
in den Streumassenradien. Dieser Unterschied liegt auBerhalb
der Fehler mit denen die Streugeometrien definiert sind. Auf-
grund einer inzwischen aufgetretenen Verbiegung der Probe
konnte man spekulieren, da8 er auf einer Veridnderung der De-
fektstruktur in der Probe im Verlauf der Lagerzeit von ca. 3

Jahren zwischen den beiden Messungen zuriickzufithren ist.
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Mit dem zweidimensionalen Roéntgendetektor sollte es moglich
sein, eventuell vorhandene sehr kleine Anisotropien in den
Streubildern festzustellen. Dazu eignet sich die He-Ni-Probe
sehr gut, da sie eine solche Anisotropie der Streuintensitidt in
[111]-Richtung gegeniiber [100]-Richtung aufweist.

Um zu zeigen, daB der zweidimensionale Rsntgendetektor diese
Anisotropie richtig mi8t, werden im folgenden die Slices aus
einem Hohenlinienbild des Rontgendetektors mit den Messungen
mittels eines Szintillationszihlers in den beiden Richtungen
verglichen. Die Abb. 4.5 zeigt den Vergleich a) fir die
[100]-Richtung und b) fiir die [111]-Richtung. Innerhalb der .
Fehlergrenzen stimmen der Streumassenradius und die auf Q=0 A-l
extrapolierte Intensitidt iiberein. Es wurde hier ein Inten-
sititsverhsdltnis IO([lOO]) (Io[lll]) = 1.07 gefunden. Dieses

Verhdltnis stimmt mit dem am ORNL, mittels eines Einzelgquanten-

zdhlers bestimmten, iiberein.
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- m‘ gi“".‘ 3 - 1-".
2 I+ x .
. "x’l . S E g
225 e —~ 2.5F Ay,
— % [=4 Xo X,
s " LS - * .,(
xXx o, d %
y +*
x s mr
+ K .+ x "n i
M — ;
+ x + ox
x x + X x .
+
4 ' ¢ *
0.5 0.5
0 0.085 0170 0 0.085 0.170
Q* 1A Q7 (A

Abb. 4.5a,b gestreute Intensitdt in der (a) [100]-Richtung
und (b) [111]-Richtung, gemessen mit dem
Rontgendetektor (+) und mit dem Einzel-

quantenzdhler (x)



Damit wurde fiir den vorliegenden integrierenden ortsaufgelssten
Rontgendetektor die Ubereinstimmung mit den Messungen eines
Einzelquantenzdhlers nachgewiesen.



5) Auslesetechnik zur Messung kontrastreicher

Rontgenintensitdten und Anwendung auf Aerogele

Normalerweise wird das Target des SEC-Vidikons ausgelesen, in-
dem Zeile fiir Zeile abgerastert wird. Dadurch besitzen aber
alle Auflosungselemente eine gleiche Speicherzeit. Dies fiihrt
fir hohe Kontraste in den Streubildern in den gering belich-
teten Bereichen des Targets zu Problemen, da fiir die Auslesung
eine bestimmte Potentialexkursion an der Targetoberfliche (Aus-
leseschwelle) erforderlich ist. In Verbindung mit dem Vorver-
stdrkerrauschen ergibt dies eine kleinste meBbare Ladung. Die
ausnutzbare Dynamik des Rontgendetektors ist damit auf etwa 100
begrenzt. Dieses bei jedem integrierenden Detektor auftretende
Problem kann durch eine neue Auslesetechnik iiberwunden werden.
Die Grundidee ist folgende: Wihrend der Auslesungen liddt sich
jedes Pixel auf eine hohe "Arbeitsladung" auf. In unserem Fall
auf eine Potentialexkursion von 10 Volt, bevor das Pixel aus-
gelesen wurde. Wie gezeigt wird, erlaubt diese Methode eine
effiziente Auslesung mit einem Ausleserauschen, das kleiner als
das Ladungsidquivalent eines Rontgenquant ist. Da das SEC-Target
ein perfekter Analogspeicher ohne Ladungsverlust ist, kann das
Erreichen der "Arbeitsladung" mit einer individuellen Speicher-
zeit fiir jedes Pixel geldst werden. Diese Speicherzeit muB8 um-
gekehrt proportional zu den erwarteten Intensititen sein. Zu-
sdtzlich kann bei der letzten Auslesung einer Messung das
Targetpotential erhoht werden. Dann spielt die Ausleseschwelle
des Targets auch fiir die Auflosungselemente, die wihrend der
gesamten MeBzeit nicht die Arbeitsladung erhalten haben, keine
Rolle mehr.

Im Augenblick existiert nur eine softwaregesteuerte Version fiir
diese Auslesemethode. Eine Hardwarelosung, die auch eine

schnellere Auslesung bis zu 8 MHz gestattet, wird zur Zeit in
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der Zentralabteilung fiir Elektronik der Kernforschungsanlage
Jilich aufgebaut.

Im einzelnen erfolgt die rechnergesteuerte Auslesung auf fol-
gende Weise: Zu Beginn der Messung wird die erwartete Inten-
sitdt grob bestimmt durch eine erste Targetauslesung. Diese
Daten erlauben dann den Aufbau einer Look-up Tabelle, die fiir
die einzelnen Pixels die "Arbeitsladungsspeicherzeit" enthidlt,
wihrend der die Auslesung unterdriickt werden soll. Dies ent-
spricht einer Anzahl von Auslesungen mit einem geschlossenen
Gitter. Eine zweite Tabelle speichert die Anzahl der Aus-
lesungen. Bei gleichem Zzhlerstand der beiden Tabellen wird
eine Auslesung vorgenommen. Nun wird mit der aufsummierten
Gesamtintensitdt eine neue "Arbeitsladungsspeicherzeit"

berechnet und die Look-up Tabelle erneuert.

Abb 5.1 demonstriert das Prinzip der Methode. Es wurde hier der
zentrale Teil des Detektros iiber eine Lochblende beleuchtet.
Abb 5.la gibt die Intensitdt fir einen Rontgenfleck widhrend der
ersten Auslesung an. Wie erwartet, wird der gemessene Inten-
sitdtskontrast zwischen den starkbelichteten und den unbe-

lichteten Gebieten auf zwei GroBenordnungen begrenzt.

Die Schwelle wurde jetzt auf einen Wert kleiner Imax/SO ge-

setzt. Flir die Auslesungen 2-51 wird somit das Auslesen fiir
Pixels mit I<Imax/50 unterdriickt (Abb 5.1b). Abb 5.1c zeigt

sodann die niachste Auslesung fiir alle Pixels. Hierbei hatten

alle Pixels mit der Intensitdt Imax/SO eine um den Faktor 50

verlingerte Speicherzeit. Man beobachtet hier nicht nur den
Hauptintensitditspeak, sondern auch die in der MeBzeit auf-
integrierten Intensitdten auBerhalb des Zentralfleckes, die
vermutlich durch Streulicht in der Fiberoptik verursacht werden

und mit der herkommlichen Auslesetechnik nicht meBbar wiaren.
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Abb. 5.1 Prinzip der neuen Auslesetechnik fiir kontrastreiche

Rontgenbilder

Abb 5.1d zeigt die Summe der Auslesungen 2-52. Man erkennt, daB
diese neue Auslesetechnik den Kontrast der gemessenen Streu-
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intensitdat von 102 auf 5-103

erhoht und so die Moglichkeit der
Messung auch sehr kontrastreicher Rontgenstreubilder ermog-

licht.

Die eben beschriebene Auslesetechnik wurde zum ersten Mal zur

Untersuchung der Kleinwinkelstreuung an einem SiOZ-Aerogel an-

gewendet. Aerogele sind hochporsse Materialien aus Silizium-
oder Metalloxiden mit Dichten von 70 bis 300 kg/m3, die Wdarme
hervorragend dimmen, eine erstaunlich geringe Schallge-
schwindigkeit zwischen 100 bis 300 m/s sowie innere Oberflidchen

von bis zu lO6

m2/kg aufweisen /28/. Die Herstellung der
Aerogele erfolgte, indem Tetramethoxysilan (TMOS) in Methanol
mit einer genau dosierten Wassermenge versetzt werden. Bei der
Hydrolyse bildet sich in vier Schritten unter
Alkohol-Abspaltung Kieselsdure. Aus der Kieselsdure spaltet

sich dann Wasser ab, was zur Bildung von SiOZ—Gruppen fihrt,

die sich vernetzen. Das gebildete Alkogel wird dann iber-
kritisch getrocknet, dabei wird erst der Druck iiber den
kritischen Punkt erhsht, dann setzt man die Temperatur herauf,
ohne dabei eine Phasengrenze zu durchlaufen. Schlieflich wird
der Alkohol aus der Gelstruktur ausgetrieben; nach der Ab-
kiihlung bleibt das hochporose Aerogel zuriick. /28/ Die Aerogele
bestehen aus kleinen kugelfsrmigen Teilchen, die zusammenhaften
und groBe verzweigende Strukturen bilden. Diese Strukturen sind
in gewissen Bereichen ihrer Abmessungen skaleninvariant und

besitzen eine fraktale oder Hausdorff Dimensionalitdt df. /29/
df ist der Exponent, der die Zunahme der Masse eines Aggregates

mit groBerwerdendem Radius beschreibt:
M(r) ~ r d., < d (Gl. 5.1)

Im d-dimensionalen Raum ergibt sich fiir die Dichte-Dichte Kor-



relationsfunktion:

dg-d
g(r) ~ r (Gl. 5.2)

und fir die Fouriertransformierte gilt dann das entsprechende

Potenzgesetz:

I(Q) ~ Q (G. 5.3)

Das hier ausgemessene SiOz—Aerogel besitzt eine Dichte von 90

kg/m3 und wurde von Herrn Prof. J. Fricke (Physikalisches
Institut der Universitdt Wirzburg) zur Verfiigung gestellt. Das
Aerogel wurde ausgemessen, da es durch seinen Aufbau eine groB8e
Streuintensitdt und einen groBen Streukontrast besitzt. Die
fraktale Dimensionalit#dt l#Bt sich aus der Steigung in einem
In(I) vs 1ln (Q)-Plot bestimmen.

Um die Leistungsfihigkeit des Réntgendetektors zu demon-
o]

1

strieren, wurde zunichst in einem Q-Bereich von 0.03 A~ " bis

0.27 Z—l gemessen, in dem die SiOz—Probe ihren stédrksten Streu-
kontrast besitzt. Dazu wurde der Detektor exzentrisch zur
Primdrstrahllage gesetzt. Daher konnte keine radiale Mittelung
der gemessenen Streuintensitidten vorgenommen werden, sondern
alle gezeigten Ergebnisse sind Slices aus den gemessenen zwei-
dimensionalen Streuintensitdten. Die Abb 5.2 zeigt eine Messung
bei der eine Auslesung nach einer Speicherzeit von einer
Sekunde vorgenommen wurde. Man sieht, daB hier nur ein Inten-

sitdtsbereich von einer Zehnerpotenz iiberdeckt wird.
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Abb. 5.2 gestreute Intensitdt eines Si02—Aerogels, gemessen

mit der normalen Auslesemethode

Mit Hilfe der Kontrasterhohung wurde die Probe wiederum ge-
messen. Die Gesamtspeicherzeit betrug 50 Sekunden, jede Einzel-
messung dauerte eine Sekunde, d.h nach jeder Sekunde wurden die
Bereiche des Bildes ausgelesen, bei denen die "Arbeitsladung"
erreicht wurde, alle anderen Teile blieben unberiicksichtigt.
Sie wurden erst nach der Gesamtspeicherzeit ausgelesen. Diese
Messung zeigt Abbildung 5.3 und man erkennt, daB sich der
Intensitdtsbereich von einer Zehnerpotenz im herkommlichen Ver-
fahren auf drei Zehnerpotenzen mit der neuen Auslesetechnik

vergroBert hat.
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Abb. 5.3 gestreute Intensitdt eines SiOz—Aerogels, gemessen

mit der neuen Auslesetechnik

. . . ey . °-1
Die Abwelgﬁgng der Streuintensitidt im Q-Bereich von 0.11 A
bis 0.14 A vom monoton Verlauf kommt daher, daB in diesem
Bereich des Detektors keine Nachweiswahrscheinlichkeits-
korrektur durchgefiihrt werden konnte. Denn es befindet sich
dort bei "normaler" Stellung des Detektors (symmetrisch zur
Lage des Primidrstrahls) der Beamstop, und in diesem Bereich
liegen keine Daten vor.

Zur Kontrolle dieser Messung wurde wiederum ein Vergleich mit
der Messung durch einen Einzelquantenzihler vorgenommen
(siehe Abb 5.4).
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Abb. 5.4 gestreute Intensitdt eines SiOZ—Aerogels, gemessen

mit dem Einzelquantenzihler

In Abb 5.5 ist das Verhidltnis der beiden Messungen iiber den
Streuvektor aufgetragen. Innerhalb einer Genauigkeit von 7%

stimmen die MeBwerte iiberein.
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Abb. 5.5 Verhdltnis der Messungen aus Abb. 5.3 und Abb. 5.4

Der Q-Bereich, in dem der Wirkungsquerschnitt gemessen werden
kann, 1l#8t sich vergrisBern, wenn man zusitzlich die Geometrie
dndert, d.h. den Abstand Probe-Detektor variert. Gleichzeitig
muB der Abstand Rontgenrshre-Probe angepa8t werden, damit die
Raumwinkel von einfallendem und ausfallendem Rsntgenstrahl etwa
gleich gros bleibené Dieses Vorgehen ermoglicht dann in einem
Q-Bereich von 0.01 A™! bis 1.3 A™! zu messen. Abb 5.6a zeigt
die mit einem Einzelquantenzihler und Abb 5.6b mit dem zwei-
dimensional, integrierenden ortsauflssenden Rontgendetektor
gemessene Intensitdt. In drei Bereichen der beiden Kurven

wurden die Steigung mittels eines Leastsquarefits bestimmt. Es
(o] (o]
1

ergeben sich fiir den ersten Bereich von 0.027 A™' bis 0.067 A~ +
Steigungen von mEQZ= -2.05 £ 0404 bzw. Mop™ ;2.18 + 0.06. Fur
den zweiten Bereich von 0.067 A™1 bis 0.246 a~! ergeben sich
Steigungen von mEQZ= ~4.09 # 0;06 bzw. moq~ ;4.09 + 0.06. Fir
den letzten Bereich von 0.246 A”Y bis 0.606 A~} ergeben sich
Steigungen von mEQZ= -2.8 £+ 0.1 bzw. Myy= ~-2.8 £+ 0.1. Fiir den

Bereich 2 und 3 sind die Steigungen und die absolute Intensitit
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identisch. Im Bereich 1 liegt die mit dem Einzelquantenzihler
gemessene Steigung um 6% tiefer. Dies kann durch eine Ver-

falschung der MeBwerte durch den Beamstop hervorgerufen werden.
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Abb. 5.6a,b gestreute Intensitdt eines SiOz—Aerogels, gemessen

a) mit dem Einzelquantenzdhler und b) mit dem

Rontgendetektor

Unm den Peak bei 1.5 ;—1 zu verstehen, muB man etwas detail-
lierter auf den Aufbau der Aerogele eingehen. Die Aerogele sind
durch Agglomeration von massiven Teilchen mit einem Durchmesser
bis zu 1 nm und einer Dichte bis zu 2000 kg/m3 aufgebaut. Diese
Teilchen formen zweite Teilchen mit einem Durchmesser von 5 bis
6 nm und einer Dichte von 800 kg/m3. Diese zweiten Teilchen
zeigen ein fraktales Verhalten. /30/ Eine Modellvorstellung fir
den Aufbau des ersten Teilchens geht davon aus, daB8 sich diese

aus 5 SiO4 Tetraedern zusammensetzen. Der Peak ist daher der

erste Bragg-Reflex dieser Anordnung. /31/

Fir die integrierte Intensitidt, die die Streuldngendichte ohne
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Zugrundelegung eines Strukturmodells liefert, wurde das Inte-
gral:

Amax
d 2
Q, = 4m f q5(Q) Q°do (G1 5.4)
qmin
mit Hilfe der Streuvektoren und der Intensititswerte aus Abb

5.7 berechnet. Die Wahl von 9in ist unkritisch, da dort die

Kurve eine geringe Sgeigung besitzt. Es wurde der erste MeB-
(o]

punkt bei Q = 0.011 A™! genommen. Fiir q _  wurde 0.57 A"t ge-
wiahlt, da fiir diese Integration der diffuse Anteil der Streuung
nicht mitzunehmen ist. Man erhilt fiir die integrierte Inten-
26 3

1/cm” .
Im Falle, da8 sich eine geringe Zahl von Teilchen im Vakuum

befindet, vereinfacht sich die Gl. 4.11 zu:

sitdt einen Wert von 4.13-10

N_-V v
~ 3 PP S 2 .2
Qy ® (21)° ——— = rp fp (G. 5.5)
S S
P = pp £
eP P P
Pp ¢ atomare Dichte der Teilchen
fP : Atomformfaktor
Pm NPVP
Es ergibt sich wegen 3; = VS und NS = P VS:
3 2
QO = (27) prP (G1. 5.6)

P mittlere Dichte der Probe
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Mittels der Gl. 5.6 ergibt sich dann die Dichte des
Si02—Molekﬁls zu 2.32 g/cm3. Dieser Wert weicht um 3% vom Wert

der Dichte eines Sio2—Molekﬁls ab.

Durch diese Messung wurde nachgewiesen, da8 ein Intensitdts-
bereich von 4.6~102 e.u. bis zu 1.1-107 e.u. mit Hilfe des

neuen Rontgendetektors ausgemessen werden kann.



6) Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird die Entwicklung eines integrierenden,
zweidimensional ortsauflosenden Rontgendetektor beschrieben.
Der Rontgendetektor ist aufgebaut aus einen kommerziellen
SEC-Vidikon, einem Bildverstirker und einem Szintillator. Die
Anforderungen an einen integrierenden Rontgendetektor - grose
Analogspeicherkapazitit, rauschfreie Speicherung des von den
Rontgenquanten erzeugten Analogsignals und eine rauschfreie
Auslesung des integrierten Bildes - werden von ihm erfiillt.
Messungen von Kleinwinkelstreubildern mit dem integrierenden
Rontgendetektor liefern die gleichen Ergebnisse, wie ein Ein-

zelquantenzidhler.

Durch eine neuartige Auslesetechnik, die die perfekte Inte-
grationsfdhigkeit des SEC-Targets niitzt, bietet der inte-
grierende Rontgendetektor die Moglichkeit kontrastreichere
Rontgenbilder zu messen, als dies mit Standardauslesemethoden
moglich ist. Dies wurde durch die Messung an einem Sioz—Aerogel
demonstriert. Es konnte durch die neue Auslesetechnik der
o1 . o-1
bis 0.27 A um

zwel Zehnerpotenzen gegeniiber der Standardauslesemethode erhsht

Streukontrast in einem Q-Bereich von 0.03 A~

werden. Zusdtzlich konnte durch Anderung der Geometrie (Abstand
Probe-Detektor bzw. ROntgenrshre-Probe) ein Intensititsbereich

von fast 5 Zehnerpotenzen gemessen werden.

Mit Hilfe dieser neuen Auslesetechnik und einer in der Ent-
wicklung befindlichen schnellen Ausleseelektronik wird es in
Zukunft moglich sein, die hohen Streuintensititen und hohen
Intensitdtskontraste in den Streubildern zu verarbeiten, die an

modernen Synchrotronstrahlungsquellen gemessen werden.
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8) Akronymliste

ADC: Analogdigitalwandler
Schaltung, die analoge Werte in Digitalcode ausdriickt

CCD: Charge-Coupled Device

CCDs sind Halbleiterelemente, die sich aus einer Anordnung sehr
eng beieinander liegender MOS-Dioden aufbauen. Diese besitzen
die Fdhigkeit, Ladung zu speichern und diese von einem
MOS-Element zum nichsten zu verschieben, wenn die Potentiale an
den MOS-Dioden in geeigneter Weise veridndert werden. Ist jedoch
die Spannung an den CCD-Elementen hoch genug, so daB8 eine
genigend dicke Raumladungszone entsteht, so wird die einzelne
Zelle selbst empfindlich fir ionisierende Strahlung. Die durch
die Ionisation gebildeten Ladungstridger werden durch die
Sperrspannung getrennt. Die Elektronen werden abgesaugt und die
Locher wandern zu einem MOS-Element und werden dort

gespeichert, bis sie dann ausgelesen werden.

DMA: Direct Memory Access
direkter Speicherzugriff; es konnen dabei Daten in den
oder aus dem Speicher gelangen, ohne daB der Prozessor

beteiligt ist
SEC: secondary electron conduction (s. Kap. 3.1)

SIT: Silicon-intensifier Target

Das SIT-Vidikon besteht genauso wie das SEC-Vidikon aus drei
Teilen: der Photokathode mit dem elektronenoptischen
Abbildungsteil, dem Targetteil und der Elektronenkanone. Das
Target ist hier eine diinne Substratscheibe aus n-leitendem
Silizium, das auf der Photoelektronenseite mit einer

n"-leitenden Schicht bedampft wurde. Auf der



Abtastelektronenseite sind etwa 7.5 cm - 7.5 cm groBe,
p-leitende Inseln mosaikférmig angeordnet. Die Inseln bilden
mit dem Substrat eine kleine Diode. Mit Hilfe der
Targetspannung wird zwischen Substrat und der Kathode der
Elektronenkanone eine Potentialdifferenz erzeugt. Die
Ausgangssituation ist vor der Belichtung folgende: Durch
Diffusion und Rekombination beweglicher Ladungstriger hat sich
eine Sperrschicht gebildet, deren unterschiedlich geladene
Raumladungszonen ein elektrisches Feld erzeugen, das einer
weiteren Diffusion von Elektronen und Lschern entgegenwirkt.
Treffen Photelektronen auf das Target, so werden Elektronen und
Locher erzeugt. Die Locher rekombinieren mit den in der p-Zone
vorhandenen Elektronen und verringern dadurch die Dicke der
Sperrschicht. Beim Auslesen mit dem Elektronenstrahl
rekombinieren die in das p-Gebiet eingeschossenen Elektronen
mit den Lochern. Dabei flieBt ein Ladestrom, der der
auftreffenden Lichtintensitdt auf der Photokathode proportional
ist. Nach beendetem Auslesevorgang ist die p-Zone auf
Kathodenpotential aufgeladen und die Photoelektronen ksnnen die

Diode, die wie ein Kondensator wirkt, erneut entladen.
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