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Kapitel 1

Einleitung

Die reziproke Rontgenholographie ist eine sich noch in der Entwicklung befinden-
de Messmethode, die die Darstellung der Umgebung von Atomen mit atomarer
Auflésung ermoglichen soll. Erst mit Hilfe der heute zur Verfiigung stehenden
intensiven Rontgenstrahlungsquellen erscheint ihre Realisierung moglich.

Bei der reziproken Rontgenholographie wird die von einem Atom (im Folgenden
Detektor-Atom genannt) im Rontgenbereich emittierte Fluoreszenz als Funktion
der Einfallsrichtung des anregenden Réntgenstrahls gemessen. Intensitédtsschwan-
kungen des Fluoreszenzsignals entstehen bei der Uberlagerung der direkt einlau-
fenden Welle mit der in der Umgebung des Detektor-Atoms gestreuten Strahlung
nach dem Prinzip der Interferenz. Dabei ist die Streuung dort am stéarksten, wo
die Ladungsdichte grof} ist, was vor allem in der nahen Umgebung der Atomkerne
der Fall ist. Man hofft daher, aus den bei mehreren Photonenenergien gewonnenen
Datensétzen, die Elektronendichte in der Umgebung des Detektor-Atoms direkt
rekonstruieren zu konnen. Ein von Barton zur Rekonstruktion vorgeschlagener
Algorithmus wird in dieser Arbeit vorgestellt.

Im Rahmen dieser Diplomarbeit habe ich darauf hingearbeitet, die Methode
der reziproken Rontgenholographie auf verdiinnte Systeme auszudehnen, d.h. auf
Proben, in denen die Detektoratome in niedriger Konzentration vorliegen. Direkte
Folge der niedrigen Detektoratom-Konzentration ist ein entsprechend schwaches
abgestrahltes Fluoreszenzsignal, das haufig nur einen kleinen Teil zu der gesam-
ten von der Probe reemittierten oder gestreuten Strahlung beitrigt. Um dieses
zu messen, muss es aus dem unter Umsténden sehr starken Strahlungsuntergrund
herausgefiltert werden, was prinzipiell mit energieauflésenden Detektoren méglich
ist.

Mit energieauflosenden Halbleiterdetektoren lassen sich Holographiemessungen
allerdings nicht in akzeptabler Messdauer realisieren, da diese Detektoren in ihrer
Zahlrate begrenzt sind. Dies gilt insbesondere fiir die Messung an verdiinnten
Systemen, wo das zu messende Fluoreszenzsignal nur sehr wenig zur gesamten
Zahlrate beitragt. Auch die Messung mit einer noch intensiveren als der bisher
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verwendeten Synchrotronstrahlungsquelle ist mit energieaufléosenden Detektoren
wegen deren begrenzter Zahlrate nicht moglich.

In unserer Arbeitsgruppe sind daher zur Verbesserung des Detektor-Systems
Schritte in unterschiedliche Richtungen unternommen worden, wobei es grund-
sitzlich zwei Ansitze gibt: 1. Der Ubergang zu einem mehr-elementigen energie-
auflosenden Detektor und 2. die Verwendung von Analysatorkristallen in Verbin-
dung mit einem schnellen Detektor. Im 1. Ansatz wird ein Detektor mit mehreren
Pixeln benutzt, also mehrere Detektoren gleichzeitig. Dadurch kénnen entspre-
chend der Anzahl der Elemente hohere Zahlraten erreicht, bzw. es kann Strahlung
aus einem grofleren Raumwinkelbereich detektiert werden. Die Zahlrate jedes ein-
zelnen Detektor-Elementes bleibt jedoch begrenzt. Zudem muss fiir jedes Element
eine eigene Ausleseelektronik vorhanden sein. Der Entwicklungsstand eines 61-
zelligen Detektor wird in [HTO00] vorgestellt.

Der 2. Ansatz, die Verwendung von Analysatorkristallen wurde in dieser Arbeit
verfolgt und ein Analysator mit grofler Raumwinkelakzeptanz von 2 = 3,3% - 47
aufgebaut.

Der Analysator lasst nur das Fluoreszenzsignal der Detektoratome passieren und
nur dieses trifft auf den Detektor. Somit ist die Verwendung eines energieauflésen-
den Detektors nicht mehr erforderlich und es kénnen auch deutlich schnellere,
nicht-energieauflosende Detektoren eingesetzt werden. Da hinter dem Analysator
nur noch eine Wellenldngenkomponente auf den Detektor trifft, kann die Inten-
sitdt der einfallenden Strahlung deutlich héher gewahlt werden. Die Zahlrate des
zu messenden Signals erhoht sich entsprechend und die Messdauer verkiirzt sich,
ohne dass der Detektor iiberlastet wird. Fiir verdiinnte Systeme, mit einem im
Verhiltnis zum Untergrund sehr schwachen Fluoreszenzsignal, ist der grofite re-
lative Zéhlratengewinn zu erwarten.

Der gebaute Analysator besteht aus mehreren LiF-Kristallen, die in die Form
einer logarithmischen Spirale gebogen wurden. Von einer Punktquelle emittierte
Kupfer-K,-Fluoreszenzstrahlung fillt auf der gesamten Oberfliche der so geboge-
nen Kristalle unter dem Bragg-Winkel # ein. Die Bragg-Bedingung ist somit auf
der gesamten Kristallflache erfiillt und Cu-K,-Fluoreszenzstrahlung kann, im Ge-
gensatz zu flachen Analysatorkristallen, von der gesamten Oberflache reflektiert
werden. Der erfasste Raumwinkel (2 kann somit fiir gebogene Analysatorkristalle
deutlich grofer als fiir flache Kristalle sein.

Mit dem neuen Analysator wurden holographische Messungen durchgefiihrt. Da-
bei wurde der Versuch unternommen, mit einem Strahl hoher Energiebreite
(grofem AE/FE) und dadurch deutlich hoheren Intensitdten als bisher zu mes-
sen. Der dazu neu implementierte Multilayer-Monochromator ist im Anhang [C]
beschrieben. Zum Vergleich wurden auch Messungen mit einem energieauflosen-
den Detektor durchgefiihrt. Fiir die hier vorgestellten ersten Holographiemessun-
gen, die im Wesentlichen dem Test des neuen Detektor-Systems dienten, wurde



zundchst kein verdiinntes, sondern ein bekanntes System mit hoher Konzentration
der Cu-Fluoreszenzatome, ein CusAu-Einkristall, verwendet.

Der Aufbau dieser Arbeit gliedert sich in drei Teile:

e Die Kapitel sollen eine kurze Einfiihrung in die benétigten Grundlagen
der Rontgenstrahlungs-Physik geben. Dazu gehort die prinzipielle Darstel-
lung der verwendeten réntgenoptischen Elemente und der in den Messungen
verwendeten Rontgendetektoren. Zusétzlich werden im Kapitel [l fir die De-
tektoren benotige Totzeitkorrekturen hergeleitet und die Problematik bei
der Messung an einer gepulsten Quelle, wie dem Speicherring DORIS bei
DESY, dargestellt.

e Das Kapitel [ beschreibt Prinzip und Konstruktion des gebauten Analysa-
tors. Im Kapitel [7] werden die Ergebnisse der Charakterisierung des Ana-
lysators vorgestellt und die Effizienz des Analysators berechnet. Auch die
Ergebnisse der Untersuchung einzelner gebogener Kristalle werden présen-
tiert.

e Im Kapitel [§] wird die Theorie der atomar auflosenden Holographie darge-
stellt. Im anschlieBenden Kapitel [9] werden die an CugAu durchgefithrten
Messungen beschrieben sowie die gemessenen Hologramme und die Ergeb-
nisse der Rekonstruktionen gezeigt.
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Kapitel 2

Wechselwirkung von
Rontgenstrahlung mit Materie

Hier sollen die wesentlichen Wechselwirkungsprozesse zwischen Photonen und
Materie dargestellt werden. Dabei wird der Schwerpunkt auf die bei den benutz-
ten Photonenenergien von ~10keV wesentlichen Prozesse gelegt. Die Darstellung
orientiert sich an [ANMOI], [Kno79] und [DHSS].

2.1 Elastische/Inelastische Streuung

Es gibt im Bereich von Photonenenergien unter 100 keV im Wesentlichen zwei
mogliche Streuprozesse. Die elastische Streuung an freien Elektronen (Thomson-
Streuung) kann im klassischen Wellenbild verstanden werden. Die inelastische
Streuung (Compton-Streuung) aber muss durch den den Stof} eines Lichtquants
mit einem Elektron erklédrt werden und kann erst mit Hilfe des quantenmechani-
schen Bildes beschrieben werden. Beide Streuprozesse sollen im Folgenden kurz
vorgestellt werden.

Die elastische Streuung erfolgt kohérent (s. Abschnitt und ist damit fiir die
Holographie von Bedeutung, da sie Interferenzmuster erzeugen kann. Im Gegen-
satz dazu verlduft die inelastische Streuung inkohérent. Im Bereich von Photo-
nenenergien bei 10 keV dominiert die elastische Streuung.

Auf die elastische Streuung an Atomen (kohdrente Streuung oder Rayleigh-
Streuung) wird im Abschnitt eingegangen. Dort konnen die Elektronen nicht
als frei angenommen werden und es ist die Bindung der Elektronen an das Atom
zu beriicksichtigen.

Elastische Streuung: Die elastische Streuung findet ohne Energieiibertrag
statt. Die Wellenvektoren der einfallenden Welle & und der der ausfallenden Wel-
le k' unterscheiden sich im Betrag |k| = |¥'| nicht. Dabei ist der Zusammenhang
zwischen Wellenzahl £ und Wellenldnge A eines Photons gegeben als k = 27” Fiir
ein einzelnes, freies Elektron lésst sich die Intensitit der gestreuten Strahlung als
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Funktion des Streuwinkels nach der klassischen Elektrodynamik berechnen. Dazu
wird der differentielle Streuquerschnitt der Thomson-Streuung

do\ 5, 1 9
(dQ) =7y 2(1—i-<:os ) (2.1)

angegeben. Dabei ist o = 2,82-107°A der klassiche Elektronenradius und ¥ der
Winkel zwischen einfallendem und gestreutem Strahl. Sei Iy die Intensitét (Pho-
tonen/Zeit) der einfallenden Strahlung und Ay der Strahlquerschnitt. Bei einem
einfallenden Photonenfluss von &y = Iy/A ist die in ein Raumwinkelelement AS2
gestreute Intensitat I . gegeben durch

L= (fg) 2080 (22)

ds?
Gleichung gilt fiir unpolarisierte Strahlung. Fiir polarisierte Strahlung,
wie von einem Ablenkmagneten am Speicherring, ergibt sich eine zusétzliche
Abhéngigkeit vom Winkel zwischen gestreutem Strahl und Strahlebene des Spei-
cherrings.
Der Vektor

Q=k—F (2.3)
wird Streuvektor genannt. Zwar findet in einem elastischen Streuprozess kein

Energieiibertrag statt, jedoch kommt es zu einem Impulsiibertrag, der gerade h@

entspricht. Hier ist h = % mit dem Planckschen Wirkungsquantum h.

Inelastische Streuung: Die Compton-Streuung ist ein inelastischer Prozess, der
niaherungsweise iiber den Stof eines einfallenden Photons der Energie E. j;,, = hck
mit einem als ruhend angenommenen Elektron beschrieben werden kann. Diese
Néherung gilt solange .y, < moc?. Aus Energie- und Impulserhaltung ergibt
sich eine Verschiebung der Wellenldnge zwischen einfallendem und ausfallendem
Photon von

h
AXN=X.(1—cos¥) =— (1 —cosV¥ 2.4
(1 —cos W) s (1 —cos W) (2.4)
und die Energie des gestreuten Photons zu:
1

+ —?no’j:; (1 —cos W)

1
Ee,kin

= hck' = Ee,km

(2.5)

Dabei ist my die Ruhemasse des Elektrons und c die Lichtgeschwindigkeit, A.
wird die Compton-Wellenldnge genannt.

Die Winkelabhéngigkeit des differentiellen Streuquerschnittes, sowie relativisti-
sche Effekte werden durch die Klein-Nishina-Formel (siche z.B. [Wil92]) beschrie-
ben, auf deren Darstellung hier verzichtet werden soll.
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Abbildung 2.1: Nomenklatur der Fluoreszenzlinien nach [BCF*84]. Die nach
den quantenmechanischen Auswahlregeln verbotenen Ubergénge tragen keine Be-
zeichnung.

2.2 Absorption und Fluoreszenz

Bei der Photoionisation wird ein Photon von einem Atom absorbiert und ein Elek-
tron aus dem Atom herausgeschlagen. Die Differenz zwischen der Energie Ey des
einfallenden Photons und der Bindungsenergie Ej, des Elektrons {ibernimmt das
Elektron als kinetische Energie E. j;, (Photoelektrischer Effekt nach Einstein).

Ee,kin = EO - Eb (26)

Neben dem Photoelektron entsteht in diesem Prozess ein ionisiertes Atom mit
einem Loch in einer seiner Elektronenschalen. Fiir Rontgenstrahlen entstehen
diese Locher typisch in der K oder L-Schale des Atoms. Bei der Relaxation, also
der Neuanordnung der atomaren Elektronen, kann wiederum ein Photon oder
ein Elektron emittiert werden. Die Abstrahlung eines Photons bezeichnet man
als Fluoreszenz, die Emission eines Elektrons geschieht entweder in einem Auger-
oder in einem Coster-Kronig-Prozess.

Die nahezu monochromatische Fluoreszenzstrahlung eines Atoms, mit einer fiir
das jeweilige Element charakteristischen Energie, macht es méglich die chemische
Zusammensetzung einer Probe zu bestimmen. In der Réntgenholographie nutzt
man fiir die Messung gezielt nur Fluoreszenz von einem speziellen Element.
Locher in atomaren Schalen konnen durch Elektronen verschiedener héher gelege-
ner Schalen besetzt werden. Die entsprechenden Uberginge und die entstehenden
Fluoreszenzphotonen werden nach der Nomenklatur in Abb.[2.1] bezeichnet. Es
werden Fluoreszenzphotonen unterschiedlicher Energien emittiert. Die Ubergiinge
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unterscheiden sich jedoch stark in ihrer Wahrscheinlichkeit, die quantenmecha-
nisch berechnet oder experimentell bestimmt werden muss.

Die Wahrscheinlichkeit, dass ein angeregtes Atom durch die Aussendung eines
Photons relaxiert, wird durch die Fluoreszenzausbeute w angegeben. Beispiels-
weise wird fiir die Wahrscheinlichkeit, dass ein Loch in der K-Schale durch ein
Elektron der Ls-Unterschale gefiillt wird, der Parameter wg,1 angegeben. Ent-
sprechend erfolgt die Angabe fiir die anderen Schalen.

Die ebenfalls zur Absorption beitragenden Prozesse der Paarbildung und der
Energieverlust durch Ramanstreuung in Festkorpern, kénnen bei den hier ver-
wendeten Photonenenergien vernachléssigt werden.

Neben der Photoionisation tragen noch weitere Prozesse zur Photabsorption bei.
Die gesamt resultierende Abschwéchung der einfallenden Intensitét in einem Gas
oder Festkorper wird durch den wellenléngenabhéngigen Absorptionskoeffizienten
1 beschrieben. Der Intenstitdtsverlauf ergibt sich als Funktion der im Material
zuriickgelegten Strecke d nach I = I - e #¢.

Der makroskopische Absorptionskoeffizient p kann durch atomare Grofien ausge-
driickt werden. Mit dem Photoabsorptionsquerschnitt ., und der Teilchendichte
pat folgt:

K = Pat * Oabs (27)

An Stelle des linearen Absorptionskoeffizienten p wird hidufig der von der Dichte
des Materials p unabhingige Massenabsorptionskoeffizient p/p angegeben.

2.3 Streuung an Atomen

Die elastische Streuung eines einzelnen, freien Elektrons (Thomson-Streuung)
wird durch die Gleichung beschrieben. Die elastische Streuung an den ge-
bundenen Elektronen eines Atoms (Rayleigh-Streuung) erfordert zusétzliche Be-
trachtungen.

Die elastische Streuung erfolgt kohérent. Eine einfallende Welle mit Wellenvektor
k und die ausfallende, gestreute Welle in Richtung k' sollen betrachtet werden.
Erfolgt die Streuung an einem Elektron im Ursprung und gleichzeitig an einem
Elektron am Ort 7, so ergibt sich zwischen den beiden Streuanteilen ein Gangun-
terschied von s = (k—k')/|(k—K')|-7 und eine entsprechende Phasenverschiebung
um:

Np=(k—FK)-7=Q 7 (2.8)

Beriicksichtigt man diese Phasenverschiebung fiir die Berechnung der gestreuten
Intensitét von einem Atom, so ergibt sich durch Integration iiber die Elektronen-
dichteverteilung p(7) der Faktor

@ = [ o) e” 29)
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Dies ist der atomare Strukturfaktor, der das Verhéltnis der Streustérke eines
Atoms relativ zur Streustédrke eines freien Thomson-Elektrons angibt. Fiir Cj —0
nihert sich f° der Anzahl der ans Atom gebundenen Elektronen. Fiir ein elek-
trisch neutrales Atoms entspricht die Kernladungszahl Z der Zahl der Elektronen.
Somit gilt fY — Z. Fiir zunehmendes Cj iiberlagern sich die gestreuten Anteile
mit unterschiedlicher Phase und es geht f° — 0.

Bis jetzt ist die Bindung der streuenden Elektronen an das Atom und der Einfluss
der diskreten Bindungsenergien FEj;,q in der Herleitung noch nicht beriicksichtigt
worden. In einem klassischen Ansatz kann man annehmen, dass man fiir die
Berechnung des Strukturfaktors prinzipiell die gleiche Theorie wie fiir das Pro-
blem des geddmpften harmonischen Oszillators verwenden kann [Wil92]. Bei der
Losung dieses Problems wird die Schwingungsamplitude des Systems um einen
Korrekturterm (real), der vom Abstand der erzwungenen Schwingungsfrequenz
zur Eigenfrequenz des Systems abhingt, und einen Dampfungsterm (imaginér),
der vom Dampfungsfaktor des Systems abhéngt, verédndert.

Entsprechend schreibt man den Strukturfaktor fiir ein Atom in der Form:

F(@Q.E) = 1°(Q) + f'(E) +if"(E) (2.10)
/', f" sind die sogenannten Dispersionskorrekturen. In der Nahe von Absorptions-
kanten (E & Fy;ng) zeigen f und f” resonantes Verhalten. Wenn die einfallenden
Photonen eine geringere Energie F als die Bindungsenergie FEj;,q des Elektrons
einer Bindungsschale (z.B. K-Schale) besitzen, wird die Anregung durch das elek-
trische Feld von der starken Bindung des Elektrons zum Atom unterdriickt. Dies
wird durch ein negatives f’(E) beschrieben. Fiir Anregungsenergien weit oberhalb
von Ej;,g konnen die Elektronen als frei angesehen werden und die Korrektur f’
verschwindet. Der imaginédre Beitrag ¢ f” zum Strukturfaktor beschreibt die Ab-
sorption, die fiir £ = Ey;,q maximal wird.

2.4 Brechungsindex

Der Brechungsindex n eines Materials weicht im Bereich von Réntgenwellenléngen
nur wenig von 1 ab und ist tatséichlich etwas geringer als 1. Dies ist ein funda-
mentaler Unterschied zu Lichtwellen, fiir die z.B. Glas einen Brechungsindex von
n=1,5—1,8 besitzt.
Der Brechungsindex fiir Rontgenstrahlung wird héufig durch die Komponenten
0 und [ ausgedriickt:

n=1-6§+i3 (2.11)

wobei sich § und  aus atomaren Groflen ableiten:

2 at /

5= L2 [1(Q=0)+ ] (2.12)
2 Pat T . oy H k

g=2lutojpr ok (2.13)
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Hier ist p,; die Teilchendichte, d.h. die Anzahl von Atomen pro Volumen, r
ist der Elektronenradius und k die Wellenzahl der Photonen. Es ist ¢ fiir den
Réntgenbereich in der GréfSenordnung 1075 fiir Festkorper.

Der Wellenvektor in einem Medium &ndert sich von k£ im Vakuum nach nk im
Medium. Fiir eine ebene Welle, beschrieben durch e!"#* = ¢!1=9)2¢=k2 arkennt
man die exponentielle Amplitudenabnahme mit k& - . Die Intensitdtsabnahme
erfolgt mit 2k3. Dies ist gerade der Absorptionskoeffizient des Mediums (u =

2% ).

Durch atomare Groflen ausgedriickt ergibt sich der Brechungsindex also zu:

27 Pat To

k?

n=1

[f(Q=0)+ f +if"] (2.14)

2.5 Koharenz

Die Darstellung der Kohérenz orientiert sich an [ANMO1].

Reale Strahlung kann als ein aus ebenen Wellen zusammengesetztes Wellenpaket
beschrieben werden. Das Wellenpaket unterscheidet sich von der einfachen ebenen
Welle in zwei Aspekten: Es ist nicht vollsténdig monochromatisch und es brei-
tet sich nicht nur in eine einzige Richtung aus. Dementsprechend wird zwischen
zwel Komponenten der Kohérenz, der longitudinalen (oder zeitlichen) Kohérenz
und der transversalen Kohérenz unterschieden. Fiir unsere Messungen mit relativ
grofler Breite des verwendeten Energiespektrums wird die longitudinale Kohérenz
der kritische Parameter sein.

Die longitudinale Kohdrenzlinge [. fiir Photonen ist direkt von der Energiebreite
AE (bzw. von AX oder Ak) abhéngig:

B he _/\2_27T
AE AN Ak

Zwei Strahlen die sich in ihrer Energie um AFE unterscheiden sind nach zuriick-
legen der Distanz [. in ihrer Phase um genau 27 gegeneinander verschoben. Dies
gibt gerade die Defintion fiir /..

Wird ein Strahl der Energiebreite AFE geteilt und nach einem Gangunterschied
s in den Strahlwegen wieder iiberlagert, so gibt der Vergleich von s mit [. ein
Ma#f fiir die Kohérenz (d.h. die Interferenzfihigkeit) der beiden Strahlteile. Fiir
s < [, werden sich die Amplituden der Strahlen addieren und im Fall s > 1.
deren Intensititen, da keine Phasenbeziehung zwischen den Strahlen besteht.

le (2.15)

Die transversale Kohdrenzlinge l; wird durch die unterschiedlichen Ausbreitungs-
richtungen der ebenen Wellen in einem Wellenpaket bedingt. Sie gibt die zur
Wellenausbreitungsrichtung senkrechte Entfernung an, nach der die beiden ebe-
nen Wellen einen Gangunterschied von 27 erreichen. Es sei die Divergenz des
Wellenpaketes mit Af bezeichnet.
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An einem Speicherring ist [, vor allem durch die transversale Ausdehnung der
Photonenquelle D, die durch die Ausdehnung der Elektronenpakete gegeben ist,
bestimmt. Bei einem Abstand R zur Quelle, fiir den gilt R > D, kann man hier
entsprechend Af durch Af = D/R ersetzen und erhélt

I, = A% =\ <g) . (2.16)

Was sind typische Kohérenzldngen der an einem Speicherring erzeugten Synchro-
tronstrahlung? Bei Verwendung eines Monochromatorkristalls von AM/\ ~ 1074
betrigt eine typische longitudinale Kohérenzldnge [. ~ 1um. Fiir eine vertikale
Quellgrée von 100pum und einer Distanz von R = 20m ergibt sich eine transver-
sale Kohérenzlange von [; ~ 20um.
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Kapitel 3

Rontgenoptische Elemente

Die in den Holographiemessungen benutzten rontgenoptischen Elemente sollen in
diesem Kapitel kurz vorgestellt werden. Die Darstellung orientiert sich an [Aut01].

3.1 Kristalle

3.1.1 Kinematische Theorie der R6ntgenbeugung

Ganz so wie der Strukturfaktor fO ) in|2 . fiir ein Atom durch Integration iiber
die Ladungsverteilung p(7) berechnet wurde, kann die Streuamplitude fiir einen
kompletten Kristall berechnet werden:

Foun(@) = / dr p(7) 97 (3.1)

Es ist § = k — k' der Streuvektor. Die Ladungsverteilung p(7) besitzt fir die
periodische Struktur des Kristallsgitters die Eigenschaft (unendlich ausgedehnter
Kristall):

p(7+T) = p(7) (3.2)

Der Vektor T = rd + sb + ¢ mit ganzen Zahlen r,s,t beschreibt die Gitterpe-
riodizitéit. Die Vektoren a,b und ¢ sind die Einheitsvektoren des Gitters. Da die
Ladungsdichte periodisch ist, kann sie in eine Fourierreihe entwickelt werden:

—»

Z Fqe 'O (3.3)

mit dem Strukturfaktor fiir die Kristall-Einheitszelle:

7:‘)_

cell

Fa= / d°r p(7) ei G (3.4)
VEE”
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Durch die Periodizitdt der Ladungsverteilung gibt es Beitrdge nur von diskreten

Vektoren G des reziproken Raumes. Aus 1) und der Bedingung in 1’ ergibt

sich die Forderung e~*“T = 1 bzw. die Forderung G - T = 227 mit einer ganzen

Zahl z. Aus dieser Bedingung folgen die Einheitsvektoren des reziproken Gitters:
27 - - 27 27

Gt = = hxE b= axd & =—"axh (3.5)
cell Veeur Veeur

Sie sind die Basisvektoren des reziproken Gitters, gegeben durch G = ha*+kb* +
[¢* mit ganzen Zahlen h, k,[. Nur die Vektoren G kénnen in der Fourierentwick-

lung von p(7) in (3.3)) auftreten.

Setzt man in ein, so erkennt man nach den Rechenregeln fiir die Fou-
riertransformation, dass sich ein nicht verschwindendes F};, nur im Fall Cj -G
ergibt, wenn also der Streuvektor @ gerade einem reziproken Gittervektor G ent-
spricht. Dies ist die sogenannte Laue-Bedingung. Sie besitzt dieselbe Aussage wie
die Bragg-Bedingung

n\ = 2d - sin 6, (3.6)

die sich sehr anschaulich auf die Netzebenen eines Kristalls bezieht. Hier ist n
die Ordnung des Reflexes, A die Wellenlénge, d der Netzebenenabstand und 6 der
Bragg-Winkel.

Alle moglichen Netzebenen eines Kristallgitters kénnen durch die reziproken Git-
tervektoren beschrieben werden. Die Parameter h, k, [ ermoglichen eine eindeutige
Beschreibung aller Reflexebenen und werden als Miller Indizes bezeichnet. Die
Vektoren G des reziproken Gitters stehen senkrecht auf den Beugungsebenen und
sind mit dem Netzebenenabstand d verkniipft nach d = %

Die kinematische Theorie liefert nur fiir kleine Kristalle eine Vorhersage iiber die
gemessenen Intensitdten. In der Herleitung wird nicht beriicksichtigt, dass die
bereits gestreute Strahlung auf den Strahl zuriickwirkt. Daher sehen alle Atome
des Kristalls die gleiche einfallende Welle. Dadurch ergibt sich im Fall der Re-
flexion nach eine zum Volumen des Kristalls proportionale Amplitude der
gestreuten Strahlung. Fiir grofle Kristalle widerspricht dies offenbar der Ener-
gieerhaltung. Dennoch liefert der Strukturfaktor der Kristalleinheitszelle Fz eine
gute Abschétzung der relativen Intensitéiten der Reflexe.

3.1.2 Dynamische Theorie

Um die Streuung von Rontgenstrahlung an perfekten Kristallen richtig zu be-
schreiben, ist es notig eine iiber den kinematischen Ansatz hinausgehende Theorie
zu entwickeln. Eine solche Theorie muss beriicksichtigen, dass die in den Kristall
einfallenden Welle teilweise abgeschwécht und in den ausfallenden Strahl reflek-
tiert wird. Auch dieser reflektierte Strahl erfiillt die Bragg-Bedingung und kann
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nochmals reflektiert werden, bevor er den Kristall verlédsst. Die Theorie, die diese
Mehrfachstreueffekte beriicksichtigt wird als dynamische Theorie bezeichnet.

Um einen Wert fiir die Reflexbreite und die Eindringtiefe des Strahls in den
Kristall abzuleiten, soll hier die urspriingliche Herleitung von Darwin (1914), wie
sie auch in [ANMO1] dargestellt wird, in den wesentlichen Schritten nachvollzogen
werden.

Betrachtet sei hier ein Kristall in symmetrischer Bragg-Geometrie und es sei ver-
einfachend die einfallende Welle als polarisiert angenommen, wobei das elektrische
Feld senkrecht zur Ebene aus einfallendem und ausfallendem Strahl orientiert ist.
Der Kristall wird als ein unendlicher Stapel von Atomebenen dargestellt. Jede
Ebene reflektiert einen sehr geringen Anteil der Amplitude der einfallenden Wel-
le. Bezeichnet man die Amplitude der einlaufenden Welle mit T, so ldsst sich der
reflektierte Anteil, der zudem um —7 phasenverschoben ist, nach der kinemati-
schen Theorie als ¢g7" mit

o (2 57)

Ve

berechnen. Hier ist m die Ordnung des betrachteten Bragg-Reflexes, d der Ab-
stand der Kristallebenen, F und v, Struktfaktor und Volumen der Kristallein-
heitszelle.

Die durch eine Ebene transmittierte Strahlung ergibt sich zu

(1 —1igo)T =~ 90T (3.8)
Man erhalt also eine leicht in der Phase verschobene transmittierte Welle. Hierbei
ist gg = %g.

Wie berechnet man nun die Beugung von einem halbunendlichen Stapel von Ebe-
nen? Dazu seien die einzelnen Ebenen nummeriert und wir betrachten die Ebene
7 und die Ebene j + 1. Der Strahl erfahre beim Durchlaufen des Zwischenraumes
zweier Ebenen eine Phasenverschiebung um . Da wir uns bei der Betrachtung
in der Nahe eines Bragg-Reflexes befinden, wird ¢ sinnvollerweise angegeben als

e=mrn+A=mnr(l+¢§), (3.9)

da die Phasenverschiebung beim doppelten Durchlaufen des Netzebenenabstan-
des ein ganzzahliges vielfaches von 27 betrégt. Dabei geben A bzw. £ den Abstand
vom Bragg-Reflex der Ordnung m an.

Der ausfallende Strahl direkt iiber der j-ten Ebene sei mit S; bezeichnet. Zu ihm
tragen der reflektierte Anteil der einfallenden Welle und der durch die j-te Ebene
trasmittierte S;,-Strahl bei. Dies fiihrt auf die Gleichung:

Sj = —igT; + (1 —igo)e™ Sy (3.10)
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Entsprechend ergibt sich fiir den einfallenden Strahl direkt unter der j 4+ 1-ten
Ebene:

Tiie™ = (1 —igo) Ty — ige'? S (3.11)

Die T- und S-Felder aus (3.10)), lassen sich durch Umformen und Einsetzen
separieren. Dazu 16st man 1} nach S;1; auf und macht den Ubergang von j+1
nach j. Die erhaltenen Ausdriicke fiir S;;; und S; werden in (3.10)) eingesetzt und
es ergibt sich die Gleichung

(1 —igo) e ™ [Tju1 + Tj—1] = (¢° + (1 —igo)® + e %) T} (3.12)

die ausschlieBlich von den Parametern 7);_;, T; und 7Tj,; abhéngt.
Man macht fiir die Beschreibung des T-Feldes den Ansatz

Ty = e "e™ T}, (3.13)

J

wobei 77 im allgemeinen eine komplexe Grofe ist, deren Realteil die Abschwéichung
des einfallenden Strahls beschreibt. Setzt man den Ansatz (3.13]) in (3.12)) ein, so
ergibt sich:

(1 —igo)e e+ e = g* + (1 —igy)? + e 28 (3.14)

Da alle Parameter der obigen Gleichung klein gegen Eins sind, ldsst sich die
Gleichung durch Taylorentwicklung iiberfiihren in

N =g" = (A~ go)* (3.15)
und es ergeben sich die Losungen
in=£(A - go)? — ¢? (3.16)

Das gleiche Ergebnis fiir n ergibt sich aus dem Ansatz
Sj—i—l = e_”eim”Sj (317)
fiir das ausfallende Feld S.

Nun kann die Reflektivitét fiir die Amplitude r = %) und daraus die Reflektivitét
fiir die Intensitidt R = |r|? berechnet werden. Dazu wird fiir j=0 geschrie-
ben, so dass man einen Ausdruck fiir S erhélt, der wiederum in eingesetzt
wird. Durch Umformung der erhaltenen Gleichung ergibt sich:

_ S g
ST Y Bt (3.18)
p— g .
(A - 90) + \/(A - 90)2 - 92 (3 19)
1
_ . (3.20)

rEvr?2 -1
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Hier wurde die Grofle x eingefiihrt, die mit der Variablen ¢ verkniipft ist:

— 220 (e - go) (3.21)

Um sinnvolle Ergebnisse fiir die Reflektivitéat der Intensitdt R zu erhalten, wihlt
man das Vorzeichen in (3.20)) fiir z > +1 negativ und fiir x < —1 positiv.

2
wo-[(3)
= (x—vVat-1) firz>+1
= 1 Jir -1 <o <1
= (z+Var-1) firz<-1
Im Fall —1 < x < 1 ergibt sich R = 1, also Totalreflexion.

Aus (3.22)) kann nun die Breite der Darwinschen Reflexionskurve bestimmt wer-
den. Es wird zunéchst die Breite in ¢ angegeben, dass sich aus x durch

S

ergibt. Die Darwin-Breite des Bereichs der Totalreflexion betréigt 2 in x und ergibt
eine Breite in £ von

T

_ 9T + 90
mi

(3.22)

total _ 29
S 3.23
D mT ( )

Die Halbwertsbreite (FWHM) ergibt sich zu
3
FWHM total
= — . 3.24
D 2\/5 D ( )

Der Parameter ¢ beschreibt die Breite der Reflexionskurve in Einheiten der Wel-
lenldange nach £ = AA/A. Aus der Braggschen Gleichung kann leicht der Zusam-
menhang zwischen £ und der Winkelbreite des Reflexes Afp abgeleitet werden:

AX
Abp :tanéT =tanf - ¢p (3.25)

Ersetzt man auch noch g entsprechend (3.7)), so folgt fiir die Halbwertsbreite
der Reflexionskurve nach Darwin:

2 (d\’ro|F
AGEWHM _ tan g ¥ (E) % (3.26)

Fiir den (200)-Reflex von LiF und die Wellenldnge der Cu-K,-Strahlung ergibt
sich danach eine Halbwertsbreite von AGEWHM —= 5 84 arcsec.

Die Eindringtiefe A.,; folgt direkt aus dem Realteil der Groéfie 7. Zur Bestim-
mung von A.,; berechnet man, nach wie vielen Ebenen die einfallende Intensitét
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Abbildung 3.1: Ein Mosaikkristall besteht aus einkristallinen Blocken unterschied-
licher Orientierung.

auf e~%/2 abgefallen ist und multipliziert den erhaltenenen Wert mit dem Ebe-
nenabstand d. Ausgedriickt durch die Gréfle x ergibt sich:

d
2Re(g\/1 — 22)
Dieser Ausdruck ist noch von der Position auf der Reflexionskurve abhéngig. Fiir
x = 0 ergibt sich:

d 1 /m )
T o9 4 <d> ro|F| (3.28)

Aemt - (327)

3.1.3 Mosaizitiat von Kristallen

Die an einem realen Kristall gemessene Reflexbreite und die gemessene Reflexin-
tensitit weichen von den nach der dynamischen Theorie vorhergesagten Werten
héufig ab. Die Reflexbreite kann um ein vielfaches grofler sein, als man dies nach
der dynamischen Theorie und Gleichung erwarten wiirde. Typische Mosa-
ikkristalle zeigen eine Reflexbreite von 0,1° bis 1,0°. Diese Beobachtung brachte
Darwin 1922 dazu, ein Modell aufzustellen, das den Kristall als aus kristallinen
Blocken zusammengesetzt beschreibt. Ein solcher Kristall, der zundchst nur ein
theoretisches Modell ist, wird als Mosaikkristall bezeichnet. Er besteht aus einkri-
stallinen Blocken unterschiedlicher Orientierung, wie er in Abb.[3.1] schematisch
dargestellt ist. Die Vergroferung der Reflexbreite des gesamten Kristalls kann in
diesem Bild durch die statistische Verkippung der Mosaikblécke gegeneinander
verstanden werden.

Fiir kleine Mosaikblocke kann man zunéchst die kinematische Theorie zur Berech-
nung der reflektierten Intensitdt verwenden. Fiir groflere Blocke muss Mehrfach-
streuung beriicksichtigt werden und die reflektierte Intensitdt ndhert sich dem
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durch die dynamische Theorie vorhergesagten Wert an. Man nennt die durch die
dynamische Theorie beschriebene Intensitétsabschwéchung in einem einkristalli-
nen Block primdre Extinktion.

Der einfallende Strahl durchdringt viele Mosaikblécke. Wenn deren Verkippung
gegeneinander grofler ist als die Reflexbreite eines einzelnen Mosaikblocks, so
reflektieren sie Strahlung aus unterschiedlichen Richtungen bzw. Strahlung un-
terschiedlicher Energie. Wird ein Block durch einen parallel orientierten Block
abgeschattet, so dass die auf ihn treffende Strahlintensitdt durch den zuvor pas-
sierten Block bereits abgeschwicht ist, so nennt man diesen Effekt sekunddre
Extinktion.

Einen Kristall aus flachen und stark gegeneinander verkippten Kristallblocke be-
zeichnet man als idealen Mosaikkristall. Fiir einen solchen Kristall kann die kine-
matische Theorie der Réntgenbeugung zur Berechnung verwendet werden. We-
der primére noch sekundéare Extinktionskorrekturen miissen hier durchgefiihrt
werden, da man davon ausgeht, dass die Kristallblocke ausreichend stark ge-
geneinander verkippt sind. Dadurch wird kein Kristallblock von einem anderen
abgeschattet und die Eindringtiefe in den Kristall ist im Wesentlichen durch die
Absorptionlange des Materials bestimmt. Der nach der kinematischen Theorie
fiir die reflektierte Intensitéit berechnete Wert liefert eine Abschétzung der maxi-
mal reflektierten Intensitét. Die dynamische Theorie liefert im Allgemeinen einen
kleineren Wert fiir die integral reflektierte Intensitét als die kinematische Theorie.
Die nach den beiden Theorien bestimmten Werte sind daher obere und untere
Schatzwerte fiir die wahre Reflektivitat des Kristalls.

Das Modell des Mosaikkristalls ist sehr grob und wird im allgemeinen die physi-
kalische Wirklichkeit nicht richtig beschreiben. Allgemeiner als das Bild der Mo-
saikblocke ist die Vorstellung von kohédrenten Doménen im Kristall. Verursacht
durch Kristalldefekte und Verspannungen kann man sich vorstellen, dass die Pha-
senbeziehung der Strahlung iiber eine gewisse Distanz verloren geht. Innerhalb
einer kohdrenten Domaéne ist die Phasenbeziehung erhalten und die dynamische
Theorie ist anzuwenden. Fiir die Berechnung der reflektierten Intensitit miissen
daher die Streuamplituden addiert werden. Fiir verschiedene Doménen sind die
Intensitédten und nicht die Amplituden zu addieren. Eine kohérente Doméne kann
von jedem Punkt aus betrachtet werden und erfordert nicht die Vorstellung von
real existierenden Mosaikblocken.

Die wesentliche theoretische Arbeit zu Mosaikkristallen wurde von Darwin (1922)
veroffentlicht und spéter von Hamilton, Zachariasen, Werner, Becker & Coppens
und anderen erweitert und verbessert. Ein ausfiihrlicher Uberblick iiber die we-
sentlichen Arbeiten zu Mosaikkristallen findet sich bei [Sab88] und [Aut01]. In
der letzten Veroffentlichung werden auch Modelle fiir stark verformte Kristalle
besprochen. Die verschiedenen Extinktionskorrekturen geben das Verhiltnis von
tatsédchlich gemessener Intensitét zu der nach der kinematischen Theorie erwar-
teten Intensitét eines Reflexes an. Ihre Berechnung wird in [Wil92] beschrieben.
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3.2 Spiegel

Spiegel arbeiten nach dem Prinzip der Totalreflexion. Fiir Rontgenstrahlung be-
sitzen die meifiten Materialien einen Brechungsindex n von unter 1 (n =1 — 4
mit § &~ 107" in Festkérpern, Absorptionskomponente 3 vernachlissigt). An der
Grenzflache zwischen Vakuum mit n = 1 und einem optisch weniger dichten Ma-
terial mit n < 1 wird die Strahlung vollstdndig reflekiert. Das Brechungsgesetz
nach Snellius

cosa =n cosa’ (3.29)

beschreibt den Zusammenhang zwischen a und o', den Winkeln, die einfallender
bzw. transmittierter Strahl mit der Oberfliche einschlieen. Totalreflexion tritt
unterhalb eines kritischen Winkels «,. auf, fiir den o/ = 0 wird. Durch Reihenent-
wicklung von cosa. &~ 1 — 1/2a? und mit dem Brechungsindex aus unter
Vernachléssigung der Absorption 3 erhélt man:

VAT e
Q. = V26 = %. (3.30)

Hier bedeutet p.; die Elektronendichte und ry den klassischen Elektronenradi-
us. Um fiir fokussierende Optiken groflie kritische Winkel a. zu erreichen werden

Materialien mit einer hohen Kernladungszahl Z, die hohe Elektronendichten auf-
weisen, verwendet.

Der Spiegel kann neben der Fokussierung des Strahls auch zum “Abschneiden”
hochenergetischer Strahlungsanteile eingesetzt werden. Bei einem festen Einfalls-
winkel ergibt sich die kritische Energie E. unter Verwendung von FE = hck aus

(3.30) als Funktion des Einfallswinkels «:
FL c V 47TpelTO

(0%

E.=hck = (3.31)
Fiir den von uns verwendeten, Rh-beschichteten Spiegel, unter dem Einfallswinkel
von 4 mrad, schitzt man die kritische Energie als FE,. ~ 16keV ab. Bei F, ist die
Reflektivitat auf 50% abgefallen. Somit wird die Strahlung der verwendeten Pho-
tonenenergie F = 10keV effektiv fokussiert, die Strahlung der zweiten Ordnung
bei E = 20keV aber bereits stark unterdriickt.

3.3 Multilayer

Multilayer (ML) sind Mehrschichtsysteme, die auch als LSM (layered synthetic
microstructures) bezeichnet werden. Grundlegendes zu Multilayern findet sich im
Kapitel 4 von [Koc91]. Das Wesentlichste sei hier kurz zusammengefasst.

ML erlauben bei ausreichend kleiner Periodendicke d die Reflexion unter gréfie-
ren Winkeln als Spiegel. Durch die geringe Anzahl zur Reflexion beitragender
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Lagen, im Vergleich mit der hohen Anzahl der beitragenden Ebenen in einem
Bragg-reflektierenden Kristall, besitzen ML eine geringe Energieauflosung. Dies
erlaubt den Aufbau von breitbandigen Monochromatoren, die einen hohen Strah-
lungsdurchsatz ermdoglichen.

Die von uns fiir den Aufbau eines breitbandigen Monochromators verwendeten
Multilayer werden im Anhang [C]| vorgestellt.

ML werden durch die aufeinanderfolgende Abscheidung atomarer Lagen verschie-
dener Elemente hergestellt. Fiir Rontgenoptiken ist dabei ein hoher Unterschied
in der Kernladungszahl Z der verwendeten Elemente A und B wesentlich. Die La-
gen des Elements mit dem héheren Z und somit hoherer Streuintensitdt kénnen
als die Reflexionsebenen angesehen werden. Im Unterschied zu einem Kristall sind
diese nun nicht durch den Abstand der Atomebenen, sondern durch das Material
mit niedrigerem Z getrennt.

Die Lagen werden im allgemeinen mit festen Schichtdicken t4,t5 und eine Pe-
riodendicke von d = t4 + tp hergestellt. Die Anzahl der hergestellten Perioden
betrégt gewohnlich etwa 10-200. Die Periodendicke kann von 10A bis hin zu
100A und mehr betragen. Fiir Rontgenoptiken sind vor allem kleine Perioden
interessant, da sie bei den verwendeten Wellenléngen die groflten Bragg-Winkel
ermoglichen.

Die Bragg-Gleichung fiir einen ML lautet:

m-)\:2d-sin9<1— _52 ) (3.32)
sin” 6

Dabei wurde auch die Brechung des Strahls an der obersten Lage des ML beritick-
sichtigt. Hier ist § wie schon fiir den Brechungsindex n = 1 — § + ¢4 in (2.12)
definiert.
Fiir einen ML mit n.sy effektiv zur Reflexion beitragenden Doppelschichten wei-
sen die Bereiche zwischen den Bragg-Reflexen n.;; — 1 Nebenmaxima auf. Die-
se entstehen durch unvollstdndige Interferenz der Strahlung aus den einzelnen
Schichten.
Die Halbwertsbreite der Bragg-Reflexe Af unter dem Bragg-Winkel 6 und die
Energicauflosung AE bei der Energie E sind nach [Koc91] ndherungsweise gege-
ben durch:

A9 AE 18

0 N E - m - Nefy

(3.33)

Hier ist m die Ordnung des Bragg-Reflexes. Fiir n.sy = 100 und m = 1 ergibt
sich A0/6 =~ 2%.

3.4 Fokussierungs-Prinzipien

Sowohl Kristalle, Multilayer als auch Spiegel werden zur Konstruktion fokussie-
render Optiken verwandt.
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In einer idealen fokussierenden Optik werden alle Strahlen aus einem Punkt in
einen anderen Punkt reflektiert. Die Quelle wird auf die Probe abgebildet. Um
eine 1:1 Abbildung mit einem Spiegel zu erreichen, muss der Spiegel Kriimmung
in mehr als einer Richtung aufweisen. Man unterscheidet dabei zwei Kompo-
nenten der Kriimmung, die die tangentiale (oder meridionale) bzw. die sagittale
Fokussierung bewirken. Bei der tangentialen Fokussierung liegen die Normalen
der Spiegeloberfliche in einer Ebene mit den einfallenden und den reflektierten
Strahlen. Die hierzu erforderlich Kriimmung des Spiegels liegt gerade in der an-
deren Richtung, wie die fiir die sagittale Fokussierung benétigte Kriimmung.
Um einen sowohl tangential als auch sagittal fokussierenden Spiegel zu bauen,
muss dieser die Form eines Ellipsoids annehmen. Dieses hat zwei Fokuspunkte
und alle Strahlen aus einem Fokuspunkt werden in den anderen reflektiert. Es
muss natiirlich beachtet werden, dass bei der Reflexion an einem Spiegel der
kritische Winkel «, nicht iiberschritten werden darf. Daher sind alle Spiegel fiir
Rontgenstrahlung relativ lang und sehr flach. Im Allgemeinen ist die Anfertigung
eines Rontgenspiegels als Ellipsoid zu aufwendig und es werden stattdessen zy-
lindrische oder toroidale Spiegeloberflichen hergestellt, mit denen die Form eines
Ellipsoids gut angenéhert werden kann.

Wird eine fokussierende Optik aus Kristallen oder Multilayern realisiert, so ist
die Ellipsoid-Form nicht ohne weiteres anwendbar. Sowohl Kristall als auch Mul-
tilayer sind energiedispersive Komponenten, d.h. die Strahlen einer Wellenlénge
werden nur unter dem durch das Bragg-Gesetz vorgegebenen Winkel reflektiert.
Dieser Bragg-Winkel muss also an jedem Punkt der Oberfliche mit dem Einfalls-
winkel iibereinstimmen. Dies ist fiir den im Kapitel [0] vorgestellten Analysator
aus gebogenem LiF in Form einer logarithmischen Spirale realisiert.

Im Gegensatz zu Spiegeln, reflektieren Kristall- und Multilayer-Optiken also nur
einen kleinen Teil des Energie-Spektrums und wirken so gleichzeitig als Mono-
chromatoren. Dabei erlauben Multilayer die Reflexion mit einer gréfleren Band-
breite der Strahlung als Kristalle (zumindest fiir “gute” Kristalle mit geringer
Reflexbreite). Anorganische Kristalle haben gegeniiber Multilayern normalerwei-
se eine deutlich kleinere Gitterperiode und somit einen grofleren Bragg-Winkel.
Daher konnen mit Kristallen groflere Raumwinkel auf kleineren Distanzen erfasst
werden, was eine kompaktere Dimensionierung der Optik erlaubt.
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Kapitel 4

Rontgendetektoren

Dieses Kapitel erhebt keinesfalls den Anspruch auf Vollstandigkeit, da die Dar-
stellung aller verfiigharer Rontgendetektoren und derer Eigenschaften viel zu
umfassend wire. Die grundlegenden Konzepte dieser Detektoren werden z.B. in
[Kno79] und [Don00] ausfithrlich und in [Vau86] stichpunktartig dargestellt. Hier
sollen lediglich die Prinzipien der in dieser Arbeit verwendeten Detektortypen
kurz dargestellt und spéter benétigte Formeln hergeleitet werden. Die wesentli-
chen Parameter der spéter eingesetzten Detektoren, wie die maximale Zahlrate
und die aktive Flache, werden angegeben.

Das Prinzip von lonisationskammern, die ein zur Strahlintensitdt proportiona-
les Stromsignal liefern, wird in Abschnitt vorgestellt. Verschiedene “Photo-
nenzéhler”, die einzelne Photonen detektieren und mit begrenzter Genauigkeit
auch deren Energie bestimmen, werden im Abschnitt vorgestellt.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit eines Detektors (engl.: detection efficiency) €ge
ist definiert als das Verhéltnis:

Anzahl detektierter Photonen
Anzahl auf den Detektor einfallender Photonen

(4.1)

€det =

4.1 JTonisationskammer

Vielleicht der einfachste Detektor fiir Rontgenstrahlung ist eine Ionisationskam-
mer. Sie wird in Verbindung mit einem Stromverstérker eingesetzt, um den Fluss
der Rontgenstrahlung zu messen. Eine Zahlung einzelner Photonen findet hier
nicht statt. Eine hdufige Anwendung der Ionisationskammer ist der Einsatz als
Strahlungsmonitor, wofiir die geringe Nachweiswahrscheinlichkeit bzw. die ho-
he Transmission ideal ist. Die Ionisationskammer besteht iiblicherweise aus einer
rechteckigen, gasdurchfluteten Kammer mit einem Eingangs- und einem Aus-
gangsfenster (hdufig aus Kaptonfolie). Eine elektrische Spannung wird auf zwei
im Detektor befindliche parallele Metallplatten gegeben und erzeugt zwischen
diesen ein elektrisches Feld.
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Bei der Photoabsorption der Rontgenstrahlen im Gas der Ionisationskammer ent-
stehen Photoelektronen, Auger-Elektronen und auch Fluoreszenzphotonen. Letz-
tere konnen wiederum absorbiert werden und letztlich ebenfalls geladene Teilchen
erzeugen. Das elektrische Feld zieht die Elektronen und Ionen zu den Platten,
wodurch ein Strom entsteht. Die Feldstédrke in der Ionisationskammer betrug in
unseren Messungen bei einem Plattenabstand von lem einige hundert Volt (400-
700V). Man wéhlt die Feldstirke im oberen Bereich der Séttigung des Signals,
so dass die geladenen Teilchen rasch aus der Kammer abgesaugt werden und
moglichst nicht rekombinieren. Andererseits versucht man die bei noch hoher-
en Feldstiarken auftretende Stoflionisation anderer Gasatome durch die im Feld
beschleunigten Elektronen und Ionen (Lawinenionisation) zu vermeiden.

Aus dem gemessenen Plattenstrom ist es moglich eine Abschéatzung des Photo-
nenflusses zu gewinnen. Unsere lonisationskammer wurde mit Stickstoff durch-
spiilt. Die fiir die Erzeugung eines Elektron-Ion-Paares nétige Energie betragt
in Stickstoff durchschnittlich E;(/N5)=36eV. Der Anteil €4 in der Kammer pho-
toabsorbierter Strahlung, kann aus der bekannten Linge der Kammer Az, dem
Gasdruck und dem Photoabsorptionsquerschnitt des benutzten Gases bei der be-
kannten Photonenenergie berechnet werden. Man erhilt aus diesen Werten die
absolute Rate einfallender Photonen I:
I 1

e(Eph/Ei)_l €det .

Dabei ist e die Elementarladung, I.; der gemessene Plattenstrom, F,; die Pho-
tonenenergie und €4; die Nachweiswahrscheinlichkeit, die durch

I= (4.2)

€det = 1 — exp(—p - Ax) = 1 — exp(—fim - p - A) (4.3)

gegeben ist. Hier ist p,, = p/p der haufig tabellierte Massenabsorptionskoeffizi-
ent. Die Dichte ist durch den Luftdruck gegeben und betragt fiir Stickstoff unter
Normalbedingungen (273K, 1013hPa) p = 1,25 - 10~3g/cm?.

Fiir die von uns verwendeten lonisationskammern mit der Lénge [ = 13 cm und
einem Massenabsorptionskoeffizienten fi,,(N) = 2,9cm? /g fiir Stickstoff (Quelle:
XCOM Software) ergibt sich eine Nachweiswahrscheinlichkeit von ege; = 4, 6%.
Weiter ergibt sich fiir die in den Holographiemessungen verwendete Photonen-
energie von L, = 10, 655keV:

I

[Photonenys] ~ 33107 Ja/[A] .

4.2 Photonenzihler

4.2.1 NadJ - Szintillationszihler

Ein NalJ-Szintillationszahler (engl.: Nal-Scintillation Counter) kann zum Einzel-
nachweis von Photonen und bedingt auch zur Bestimmung der Photonenenergie
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eingesetzt werden.

Szintillationszéihler konvertieren Rontgenstrahlen durch besondere Materialien in
optische Photonen, die dann mit Hilfe eines Photomultipliers oder einer Photodi-
ode detektiert werden. Bei den Szintillatoren handelt es sich entweder um organi-
sche oder anorganische Materialien wie z.B. einkristallines Natrium-Jodid (NaJ),
das zu den Alkalihaliden gehort. Natrium-Jodid wird durch eine geringe Konzen-
tration von Thalium (T1) aktiviert, das als Storstelle im Kristall Lumineszenz-
Zentren erzeugt. Es werden so Energiezustéinde zwischen den Bandern des Kri-
stalls eingefiigt.

Da zur Erzeugung eines optischen Photons von einigen eV etwa 200 — 300eV
Energie benotigt werden, ist die Konversionsrate niedrig und daher auch die Ener-
gieauflosung fiir ein einzelnes Photonen gering.

Die Energieauflosung wird in erster Linie durch die Zéhlstatistik der Photoelek-
tronen, das heifit die Variation der im Photomultiplier emittierten Zahl von Elek-
tronen, bestimmt. Nach [Vau86] betrigt die Energieauflosung bei 59keV etwa
AE/E ~ 0,4 fiir einen NaJ(T1)-Detektor.

Szintillationszéhler werden vorwiegend wegen ihrer groflen aktiven Flache und
ihrer hohen Photonen-Nachweiswahrscheinlichkeit eingesetzt.

Die Zahlrate dieser Detektoren ist durch die Lebensdauer der optisch angeregten
Zustinde von einigen ps begrenzt und betrdgt bis zu 2-106s71.

4.2.2 Silizium Drift Detektor (SDD)

Ein Silizium Drift Detektor (engl.: Silicon Drift Detector) ist bereits ein spe-
zieller Typ eines Halbleiterdetektors, von denen vor allem Germanium- und
Silizium-Detektoren zu erwédhnen sind. Halbleiterdetektoren sind gewissermaflen
Festkorper-lonisationskammern [DHSS|. Der wesentliche Unterschied zu diesen
besteht in der mittleren zur Produktion eines Ladungstriagerpaares bendtigten
Energie, die fiir Gasdetektoren rund 30eV, fiir Silizium bei T=300K aber nur
3,62eV betrdgt (Bandliicke in Si: 1,115eV bei T=300K). Die Anzahl erzeugter
Ladungstréger ist also deutlich gréfler als fiir Szintillations- oder Gaszéahler, was
eine bessere Energieauflosung ermoglicht.

Halbleiterdetektoren sind im Wesentlichen nichts anderes als grofiflichige Dioden
der Dotierungsstruktur n*-i-p*, die in Sperrrichtung betrieben werden. Bei der
Wechselwirkung eines Photons im intrinsischen Gebiete der Diode entstehen Spu-
ren von Elektron-Loch-Paaren. Im elektrischen Feld der Sperrspannung werden
diese Paare getrennt und driften zu den jeweiligen Kontakten der Diode. Der
so {iber die Diode flieBende Strom wird elektronisch verstdrkt und liefert das
Messsignal. Um das hauptséchlich durch Leckstrom verursachte Rauschen der
Detektoren zu unterdriicken, werden diese haufig gekiihlt.

Das Wort Drift im Namen des SDD steht fiir das Driften der Ladungstriger und
der SDD darf nicht mit einem gedrifteten Detektor verwechselt werden. Gedrif-
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tete Detektoren haben ihren Namen, weil bei diesen ein Stoff, z.B. Lithium, als
Donatoratom eindiffundiert wurde, um Akzeptor-Fehlstellen vollstéandig zu kom-
pensieren. In SD-Detektoren driften lediglich die Ladungstréager im elektrischen
Feld zu den Kontakten.

Halbleiterdetektoren werden vor allem wegen ihrer sehr guten Energieauflésung
und der hohen Nachweiswahrscheinlichkeit eingesetzt. Die aktive Fliche Ag.; die-
ser Detektoren kann allerdings nicht beliebig grof§ gefertigt werden und einige
cm? nicht iibersteigen. Auch die Zihlrate ist auf einige 100.000 Photonen/s be-
schrankt.

Die von uns verwendeten Silizium-Drift-Detektoren (Hersteller: Roentec) besitzen
bei einer Zihlrate von 30.000s™! und mit Peltier-Kiihlung eine Energieauflésung
von <170eV bei einer Energie von 59keV (Mn-K,), d.h. AE/E < 3%. Thre
Nachweiswahrscheinlichkeit fiir Strahlung bis zu Energien von 10keV betragt
nahezu 100%. Die aktive Fliche ist mit Ag,,=5mm? angegeben.

4.2.3 Lawinen-Photodiode (APD)

Allgemeines zu Lawinen-Photodioden (engl.: Avalanche Photo Diode) findet sich
im Buch von A. M. Sze [Sze85|, aber auch in [Mar00] und [Vau86].

Eine APD ist eine Diode, die in der Ndhe der Durchbruchspannung betrieben
wird und z.B. durch einen p*n-Ubergang im Halbleiter realisiert werden kann.
Das elektrische Feld in einer Si-APD betrigt ~10°V/cm und ist damit ausrei-
chend, um freie Elektronen so stark zu beschleunigen, dass sie durch Stofioni-
sation weitere Elektron-Loch-Paare erzeugen, die wiederum zur Stoflionisation
fithren konnen. Es entsteht so eine Lawine (engl.: avalanche), die den Stromfluss
um einen Faktor 10! — 103 verstéirkt.

Die genaue Verstarkung und auch die Nachweiswahrscheinlichkeit sind stark von
der Energie der einfallenden Photonen abhéingig. Photonen die auf die p*-Seite
der Diode einfallen, werden innerhalb einer charakteristischen Absorptionslédnge
1/p absorbiert und erzeugen Photoelektronen mit hoher kinetischer Energie.
Diese schnellen Elektronen erzeugen im Halbleiter durch Stoflionisation weite-
re Elektron-Loch-Paare fiir deren Erzeugung in Si im Mittel eine Energie von
3,6 eV bendtigt wird, bis sie vollstdndig abgebremst sind (in Si fir 10keV im
Mittel nach 1,4 um.). Die genaue erreichte Verstirkung und deren Streuung, al-
so die erreichbare Energieauflosung, héingen sehr davon ab, in welchem Bereich
der APD die Ladungen erzeugt werden. Im vordersten Bereich der Diode (p™-
Region) ist nur ein vergleichsweise geringes Feld vorhanden und Rekombination
der Ladungstrager kann auftreten. Elektronen, die andererseits erst innerhalb
des starken elektrischen Feldes der Diode erzeugt werden, liefern ebenfalls nicht
mehr die volle Verstirkung. Die mit APDs erreichbare Energieauflosung ist fiir
uns nicht ausreichend, um mit ihrer Hilfe die Fluoreszenzenergie vom Strahlungs-
untergrund zu trennen.
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APDs sind sehr schnelle Detektoren, die eine gute Zeitaufosung aufweisen und
einen groflen dynamischen Bereich besitzen. Allerdings kénnen sie erst seit kur-
zem mit einer GroBe der aktiven Fliche von Az ~ 1cm? hergestellt werden.
Damit sind sie fiir den Einsatz in Verbindung mit dem hier vorgestellten Fluo-
reszenzanalysator in ihrer Gréfle gerade ausreichend.

Der verwendete APD-Detektor besteht im Wesentlichen aus einer Si-APD (Bau-
typ: C30916E, Hersteller: Perkin Elmer) mit aktiver Fliche von Agy = 10 mm?
und einer Reihe von miniaturisierten Hochfrequenzverstiarkern (Typ: MAR-6).
Die mit diesem Detektor maximal erreichbare Photonenzéahlrate ist nicht genau

bekannt, sie liegt aber deutlich hoher als die Bunchfrequenz am Speicherring
DORIS, d.h. deutlich hoher als 5MHz.
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Kapitel 5

Totzeit und Totzeitkorrektur

Die Totzeit (engl.: deadtime) T eines Detektorsystems beschreibt die Dauer, die
das System nach einem Zé&hlereignis inaktiv bleibt. In dieser Zeit kénnen keine
weiteren Ereignisse detektiert werden. Die physikalischen Eigenschaften des De-
tektormediums, aber hédufig auch die unter Umstéanden viel langsamere Ausles-
elektronik, bestimmen die Totzeit des gesamten Detektorsystems. Die Ableitung
der Totzeitkorrekturen in den Abschnitten und sind der Arbeit [Zel96]

entnommen.

Je nach Verhaltensweise des Detektorsystems und Eigenschaften der Quelle
miissen unterschiedliche Totzeitkorrekturen durchgefiihrt werden. Im Folgenden
wird fiir die unterschiedlichen Systeme die Detektorzahlrate (engl.: detector count
rate) fq als Funktion der wahren Zahlrate (engl.: true event rate) f; hergeleitet
und die Totzeitkorrektur, also die entsprechenden Umkehrfunktionen f;(fy;), be-
stimmt.

Die hier vorgestellten Totzeitmodelle gelten in einfachen Spezialfillen. In der
Praxis konnen auch Mischformen der Modelle auftreten.

5.1 Kontinuierliche Quelle

Kontinuierliche Quellen sind beispielsweise Rontgenrchren und Drehanoden.

Es werden zwei Arten von Detektorsystemen unterschieden. Wenn nach dem Auf-
treten eines Ereignisses im Detektor die Totzeit 7 erneut beginnt, d.h. die Totzeit
sich verldngern kann, nennt [Kno79] das System lahmbar (engl.: paralysable). Ist
das System nach der Totzeit 7 in jedem Fall wieder aktiv, d.h. die Totzeit be-
ginnt durch ein in der Totzeit aufgetretenes Ereignis nicht noch einmal, so wird
das System nichtlahmbar (engl.: nonparalysable) genannt.
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5.1.1 Nichtlahmbares System

Nachdem ein Ereignis detektiert wurde ist das System fiir die Zeit 7 unempfindlich
fiir weitere Ereignisse. Die durchschnittliche Zeit vom Ende der Totzeit bis zum
Auftreten eines erneuten Ereignisses betragt im Mittel 1/ f; und die mittlere Zeit
zwischen zwei Ereignissen somit 7, = 74 1/ f;. Dies liefert gerade die beobachtete
mittlere Detektorzéahlrate:

fu== - Hftfﬂ. (5.1)
Die wahre Zéhlrate ergibt sich somit als:
1
fo= fir—s (52)
~  fo(1+ fa7). (5.3)

Die N&herung gilt fiir f3m < 1.

5.1.2 Lihmbares System

In einem ldhmbaren System darf nach einem wahren Ereignis fiir die Dauer der
Totzeit 7 kein weiteres Ereignis auftreten, da sich ansonsten die Totzeit um 7
verlangert. Es sei angenommen, dass die Ereignisse unabhéngig und nach der
Poissonstatistik (s. Anhang[B]) verteilt auftreten. Dann lésst sich die Wahrschein-
lichkeit dafiir, dass innerhalb von 7 kein Ereignis auftritt, angeben als

P() = 67'u, (54>

wobei u = f;7 gilt. Der Parameter i ist der Erwartungswert der Poissonverteilung
und beschreibt hier die mittlere Anzahl in der Zeit 7 einfallender Photonen.

Mit der Wahrscheinlichkeit P verstreicht die Zeit 7 nach einem Ereignis ohne das
ein weiteres Ereignis auftritt. Die Rate detektierter Ereignisse folgt daher einfach
als:

fa=1fo-Po=fr-e 7 (5.5)

Diese Gleichung lésst sich nicht nach f; auflosen. Die wahre Z&hlrate f; muss
durch Nédherungsverfahren aus f; bestimmt werden.

5.2 Diskontinuierliche Quelle

Ein Speicherring stellt keine kontinuierliche Photonenquelle dar. Die Strahlung
entsteht in den im Speicherring umlaufenden Elektronenpaketen, so dass deren
Struktur und Umlauffrequenz auch die Struktur der emittierten Photonenpulse
bestimmt. Die Quelle ist gepulst. (Die hier folgenden Uberlegungen lassen sich im
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Ubrigen auch auf einen in einem festen Zeitfenster ausgelesenen, “gepulsten” De-
tektor bei kontinuierlicher Quelle anwenden. Dieser Fall tritt z.B. beim Auslesen
eines CCD-Detektors nach einer festen Integrationsdauer auf.)

Am HASYLAB im 5-Bunch-Betrieb betragt die Frequenz der umlaufenden Elek-
tronenpakete founen = 5.183.272s7! bzw. der Abstand zwischen den Paketen
Tounch = 1/ founen = 193ns. Die Dauer eines einzelnen Photonenpulses betragt
nur ~120ps und kann somit von keinem der in Kapitel [4] vorgestellten Detekto-
ren zeitlich aufgelost werden. Wohl aber ist es moglich, die einzelnenen Elektro-
nenpakete mit dem verwendeten APD-Detektor zu sehen, da die Totzeit T des
Detektorsystems kleiner als der zeitliche Abstand der Elektronenpakete 7y,pcp ist.
Der Fall 7 < 7pyunen soll nun zunéchst betrachtet werden, anschliefend der Fall
T > Thunch-

5.2.1 7 < Typunch, Nichtldhmbares System

Innerhalb eines Photonenpaketes werden die Ereignisse als unabhéngig voneinan-
der und nach Poisson-Statistik verteilt angenommen. Der Parameter der Poisson-
statistik ist durch g = f; - Tounen = [t/ founcn gegeben, was dem Erwartungswert
der aus einem Elektronenpaket enstandenen Ereignisse entspricht.

Fiir die beiden wichtigen Félle, dass aus einem einzelnen Elektronenpaket kein
Photon (k=0) oder genau ein Photon detektiert wird (k=1), ergeben sich nach
die Wahrscheinlichkeiten:

P(] — e*,U« — e*ft/fbunch (56)
P]. =u- 6_N — ft/fbunch . e_ft/fbunch' (57)

Die Detektorzéihlrate f; ergibt sich, indem die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftre-
ten eines Ereignisses P mit fy,nen multipliziert wird. Dies ist allerdings abhéngig
davon, was der Detektor als Ereignis akzeptiert.

Werden nur einzeln auf den Detektor treffende Photonen als Ereignis erkannt
(nur k£ = 1), so ergibt sich die Detektorzéhlrate fiir den Nachweis von Einze-
lereignissen zu

fd = fbunch : Pl
ft . e_ft/fbunch' (58)

Die Totzeitkorrektur ist wiederum nur numerisch durchfiihrbar, da (5.8) nicht
nach f; auflosbar ist.

Wird vom Detektor ein Ereignis, unabhéngig von der Anzahl darin “gleichzei-
tig” auftretender Ereignisse (k = 1,2,...) erkannt, dann ergibt sich eine hohere
Wahrscheinlichkeit fiir die Detektion. Die Wahrscheinlichkeit, dass ein oder meh-
rere Photonen aus einem Elektronenpaket detektiert werden Pj.q ist gleich der
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Wabhrscheinlichkeit mehr als kein Photon (k > 0) zu detektieren:
Peo=)» P=1-P, (5.9)
i=1

Es folgt die Detektorzéhlrate fiir den Nachweis von Einzel- und Mehrfa-
chereignissen:

fd = fbunch Pk>0
= fbunch (1 _PO)
= frunch (1 _ e_ft/fbunch) ) (5.10)

Die Totzeitkorrektur ergibt sich durch Auflésen nach f; als

1
fi = founenIn (%)

= fa (fa/ Fruncn) " In (1 — (fdl/beCh)) (5.11)

Ja (1 + %(fd/fbunch)> : (5.12)

Q

Die Naherung gilt fir fi/ fyunen < 1 und enstand durch Taylorreihenentwicklung

von In(X) =z + 2% + ...

5.2.2 T > Tyunch, nichtldhmbares System

Sei n die diskrete Anzahl der Elektronenpakete, die innerhalb einer Totzeit T
vorbeifliegen, also

N Tounech < T < (n + 1) * Tounch s (513>

wobel Tyunen der zeitliche Abstand der Elektronenpakete ist. Die Totzeit tritt nach
jedem detektierten Ereignis auf. Dadurch verringert sich die Rate tatséchlich zur
Detektion zur Verfiigung stehender Elektronenpakete auf:

fbunch_n'fd:fbunch'(1_n'fd/fbunch)' (514)
Der Ausdruck (5.10) mufl entsrechend mit dem Faktor (1 — nfy/ fyunen) mulitpli-

ziert werden und liefert:

fd = fbunch : (1 —n- fd/fbunch) . (1 - e_ft/fbunCh) . (515)

Aufgelost nach f; ergibt sich:

1 _ efft/fbunch

fd — fbunch ' 1 + n (1 _ e—fz/fbunch) )

(5.16)
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Abbildung 5.1: Darstellung des relativen Messfehlers nach der Funktion ((5.18)).
Die Detektorzéhlrate wird relativ zur Bunch-Frequenz fy,,., angegeben.

Die Totzeitkorrektur folgt durch Auflésen nach f; als:

1
ft = fbunch In (1 "~ Ja/Founch ) . (517)

1_n'fd/fbunch
Im Fall n=0 ergibt sich also gerade wieder (5.10)). Fiir groBe n geht (5.17)) iiber
in (5.2) mit 7 =n - Tyunch-

5.3 Optimale Ereigniszihlrate am Speicherring

Mit dem in vorgestellten APD-Detektor erreicht man vollstédndige Auflosung
der iibergeordneten Elektronenpaket-Struktur, aber keinerlei Auflosung der inter-
nen Elektronenpaket-Struktur. Es ist also 74 < Tpuner und somit die Totzeitkor-
rektur in anzuwenden, sofern die Anzahl gleichzeitig detektierter Ereignisse
nicht unterschieden werden kann, wie dies in unseren Messungen der Fall war. Die
Elektronik war so eingestellt, dass sie alle Signale oberhalb einer gewissen Schwel-
le als Zahlereignis akzeptiert. Es wurde also nur zwischen den Féllen “mindestens
ein Ereignis” oder “kein Ereignis” unterschieden.

Ausgehend davon, dass die Rate f; mit der die Photonen auf den Detektor einfal-
len beliebig variiert werden kann (beispielsweise durch Anderung der Einstellun-
gen des Monochromators oder der Strahlfleckgrole), ist zu tiberlegen, wie grof3
die optimale Detektorzihlrate ist. Dabei will man natiirlich, dass die Messung
mit dem besten Signal-/Rauschverhéltnis durchgefiihrt wird.

Im Folgenden seien die Zihlraten f als absolute Zahlen betrachtet, wie sie sich
durch die Multiplikation mit einer beliebigen Messdauer At ergeben.
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Fiir die wahre Zéhlrate f; nehmen wir eine Verteilung nach Poisson an. Die Vari-
anz von f; ist dann gerade O']%t = f;. Nach Fehlerfortpflanzung (Anhang kann
nun die Varianz O'chd der sich nach ergebenden Detektorzahlrate berechnet
werden. Aus der Detektorzéhlrate schliet man nach wieder auf die wah-
re Zahlrate, deren zuriickerechneter Wert mit f; .q;c bezeichnet werden soll. Die

Varianz szft’mlc von fi cqie folgt wiederum durch Fehlerfortpflanzung der Varianz
2

fa-

Fiir das Verhéltnis von Streuung zu Signal der errechneten wahren Z#hlrate als

Funktion der Detektorzahlrate erhalt man schlie3lich:

o

2
e L ( 1 ) 1 5.18)
ft,calc V fbunch 11— fd/fbunch 1H(+)

1—fa/ founch

Diese Funktion ist in Abb. dargestellt und besitzt ein Minimum bei

faet/ founeh = 0,2. Man erhélt also ein optimales Signal-/Rauschverhéltnis, wenn

die Detektorzihlrate etwa 20% der Bunchfrequenz betriagt. Oberhalb hiervon ist
keine Verbesserung des relativen Messfehlers zu erwarten. Dies gilt so lange keine
anderen Fehler; z.B. aus der Elektronik, in die Messungen eingehen.

Um dennoch bei héheren Zahlraten zu messen, kénnen natiirlich Proportio-

nalzéhler eingesetzt werden. Diese integrieren iiber alle Photonen, auch iiber die

aus einem einzigen Bunch. Um Proportionalzihler sinnvoll einsetzen zu kénnen
muss die Zéahlrate aber deutlich hoher als 5SMHz sein.
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Kapitel 6

Aufbau des

Fluoreszenzanalysators

6.1 Einleitung

Bereits in geringer Entfernung von den Absorptionskanten wird die Fluoreszenz-
strahlung eines Atoms nahezu isotrop in alle Raumrichtungen emittiert. Wird
sie im Strahlfleck einer intensiven Rontgenquelle angeregt, so kann die Intensitét
der gestreuten Strahlung die Intensitét des Fluoreszenzsignals iibersteigen. Neben
der zu messenden Fluoreszenzintensitéit konnen auch Fluoreszenzsignale anderer
angeregter Elemente im Messsignal vorhanden sein. Dies gilt insbesondere fiir
verdiinnte Systeme, d.h. fiir Systeme, in denen die interessierenden Atome nur in
kleiner Anzahl bzw. geringer Konzentration vorkommen.

Die in Kapitel 4| vorgestellten energieauflosenden Halbleiterdetektoren koénnen
durch diesen starken Strahlungsuntergrund bei der Messung an einer intensiven
Synchrotronstrahlungsquelle leicht ihre maximale Z#hlrate erreichen. Dies fiihrt
dazu, dass die Fluoreszenzstrahlung nur mit verminderter Zahlrate gemessen wer-
den kann.

Durch den Einsatz von Analysator-Kristallen als Monochromatoren (Frequenz-
filter) kann der Strahlungsuntergrund erheblich unterdriickt werden. Der hier
vorgestellte Fluoreszenzanalysator benutzt dazu die Bragg-(200)-Reflexion von
Lithiumfluorid (LiF). Nur die im Fokus emittierte Cu-K,-Fluoreszenzstrahlung
soll den Analysator passieren konnen. Alle anderen Frequenzkomponenten der
Strahlung sollten vom Analysator unterdriickt werden (s. auch Abschnitt .
Der gebaute Analysator zeichnet sich durch eine hohe Raumwinkelakzeptanz aus,
die durch Verwendung mehrerer gebogener Kristalle erreicht wird. Die spezielle
Biegung der Kristalle in Form einer logarithmischen Spirale wird im Abschnitt
[6.2.7] beschrieben.

Der Analysator ist speziell auf die Wellenlénge der Cu-K,-Fluoreszenzstrahlung
abgestimmt. Er wurde so kompakt dimensioniert, dass Messungen an atmo-
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sphérischer Umgebung trotz der in Luft auftretenden Absorption moglich sind.
Um einen entsprechenden Analysator fiir andere Wellenléngen zu konstruieren,
miissen entsprechend anders geformte Kristalle verwendet werden.

Die Vorteile eines Analysators in Form einer logarithmischen Spirale zeigt die
Veroffentlichung von Bakulin [BD00] auf. Dort werden Berechnungen des mégli-
chen abgedeckten Raumwinkels fiir einen Analysator aus HOPG (=highly ori-
ented pyrolytic graphite, eine orientierte Graphitstruktur) durchgefithrt und es
werden Referenzen auf aktuelle Versuche, Analysatoren aus Materialien hoher
Mosaizitét zu bauen, gegeben.

Ein &dhnlicher wie der hier verfolgte Ansatz zum Aufbau eines Analysators aus
LiF-Kristallen fiir die Rontgenholographie, allerdings in zylindrischer Anordnung,
findet sich in [HMTT01]. Ein aus HOPG gebauter Analysator in Form einer
logarithmischen Spirale wird in [Pea00] vorgestellt.

6.2 Form des Analysators

6.2.1 Logarithmische Spirale

In diesem Abschnitt wird dargestellt, welche Form ein Kristall mit zur Ober-
flache parallelen Reflexionsebenen haben muss, um die aus einem Punkt emit-
tierte Strahlung auf seiner gesamten Lénge zu reflektieren. Es wird zunéchst die
Biegung des Kristalls in ebener Geometrie (tangentiale Fokussierung) betrachtet.
Kriimmung des Kristalls, einfallender und ausfallender Strahl liegen somit in der
gleichen Ebene.

Um die Bragg-Bedingung auf der gesamten Kristalllinge erfiillen zu kénnen, muss
der Kristall in die Form einer logarithmischen Spirale (im Engl.: logarithmic spiral
oder equiangular curve) gebracht werden. Alle aus dem Ursprung dieser Spirale
auslaufenden Strahlen schneiden die Spiralkurve unter dem gleichen Winkel a.
Wihlt man « gleich dem durch n\ = 2d - sin § gegebenen Bragg-Winkel 6, dann
treffen alle im Ursprung emittierten Strahlen unter dem Bragg-Winkel auf die
Oberflache und nur fiir Strahlung der Wellenléinge A ist die Bragg-Bedingung
erfillt (Reflexion hoherer Ordnungen, s. Abschnitt . Die Strahlung wird
allerdings nicht nur an der Oberfliche der Kristalle reflektiert. Auf die endliche
Eindringtiefe der Strahlen wird in Abschnitt eingegangen. Der Ursprung
der logarithmischen Spirale stellt einen Fokuspunkt fiir einen derart gebogenen
Kristall dar.

Mathematisch wird die logarithmische Spirale in Polarkoordinaten (p, ) be-
schrieben durch ([BS91]):

p(p) = poe*?. (6.1)
Der Parameter py definiert den Radius bei ¢ = 0 und bestimmt somit die Grofle
der Spirale.
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Die Anderung des Radius p erfolgt mit der Rate

d
é = pok e = k- p(p). (6.2)

Der Winkel zwischen der Tangente an die logarithmische Spirale und dem Strahl
aus dem Ursprung am Punkt (p, ¢) ist gegeben durch:

1
o = tan™! (%) =tan™! (E) : (6.3)
dp

Der Steigparameter k£ der Spirale ergibt sich danach aus dem Winkel a:

e (6.4)

tan o

Um einen Analysator zu bauen, wird man nur einen Abschnitt der Spirale zwi-
schen zwei Winkeln ¢; und ¢y verwenden. Dabei ist die GroBe der Spirale (der
Parameter pg) prinzipiell frei wiahlbar und man ist nur durch minimale Biegungs-
radien der Kristalle bzw. den Materialverbrauch beschrankt. Bei der Wahl der
Parameter (; und ¢ ist darauf zu achten, dass kein bereits reflektierter Strahl
nochmals auf die Analysatorflache trifft. Dies kann vor allem fiir kleine Einfalls-
winkel a leicht auftreten.

Der Ubergang von der ebenen Geometrie zu einem vollstindigen Analysator
ist durch Rotation des Spiralenabschnittes um die liegende Achse in Abb.[6.2]
moglich. Dabei entsteht eine Rotationsflache, die einen gemeinsamen Ursprung
bzw. einen Fokuspunkt besitzt.

Auf der anderen Seite der Spirale gibt es keinen ausgezeichneten Fokuspunkt. Die
Strahlen laufen dort nicht in einem Punkt zusammen. Durch geschickte Wahl der
Spiralparameter ist es jedoch moglich, die Strahlen auf relativ kleinem Raum zu
biindeln. Der Bereich, in dem die reflektierten Strahlen die kleinste Ausdehnung
besitzen, wird Strahltaille (im Engl.: waist) genannt.

6.2.2 Parameter der Logarithmischen Spirale

Die ideale Form des Analysators ist durch die Angabe der Parameter «, pg, ¢ und
9 eindeutig bestimmt. Weitere Parameter konnen aus diesen Werten abgeleitet
werden. Alle Werte fiir den gebauten Analysator sind in Tabelle angegeben.

Der von der idealen logarithmischen Spirale insgesamt erfasste Raumwinkel (2
ergibt sich aus den Winkeln ¢y, ¢y und lédsst sich durch Integration iiber die
Einheitskugel berechnen:

1
Q=4r- §(sin Y9 — sin ). (6.5)
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Fiir die von uns konstruierte Spirale aus Einzelkristallen ist er durch die vorhan-
denen Liicken tatséchlich etwas kleiner als der durch die Formel bestimmte Wert.
Der erfasste Raumwinkel wird in dieser Arbeit immer in Einheiten des vollen
Raumwinkels 47 angegeben. Er kann nicht beliebig vergroflert werden, da fiir zu
groe Ap = @y — 1 die reflektierten Strahlen nochmals auf die Spirale treffen
wiirden.

Die Lange des Spiralabschnittes [, gemessen von ¢, bis ¢s, bestimmt die
Lange des Analysatorkristalls und ist gegeben durch:

[ =po- m (em/tan“ — e“’l/tan”) (6.6)

Der Kriitmmungsradius r der Kristalle steigt fiir die logarithmische Spirale mit
zunehmendem Abstand p zum Ursprung an. Er ist gegeben durch:

= /14 (1/tana)?-p = +/1+ (1/tana)?  po - e (6.7)

Durch die Spiralkonstruktion selbst wird ein Teil des 27-Halbraums iiber der
Probe verdeckt. Der verdeckte Winkel 1 ldsst sich leicht aus dem Auflen-
radius der Spiralenkonstruktion und dem Abstand zum Fokus berechnen. Der
anregende Strahl muss in einem gréfleren Winkel als ¢ = 31,4° zur Analysa-
torachse einfallen, um am Analysator vorbeizukommen. Wird der Analysator wie
in den Holographiemessungen senkrecht iiber der Probe platziert, so bedeutet
dies fiir den Strahl einen maximal moglichen Einfallswinkel auf die Probe von
Omaz = 90° — ¥ = 58 6°. Durch einen einfachen Zwischenraum im Analysator
kann ¢ deutlich verkleinert werden. Fiir den hier vorgestellten Analysator kann
durch das Entfernen eines Kristalls leicht eine Liicke geschaffen werden, die den
verdeckten Winkel auf v = 23, 3° verringert.

6.2.3 Vergleich: Flacher Analysator - Logarithmische Spi-
rale

Welchen Vorteil bietet eine logarithmische Spirale gegeniiber einem flachen Mo-
nochromatorkristall?

Um dies zu beantworten, muss fiir beide Analysatortypen das Produkt aus Raum-
winkelapzeptanz ) und Reflektivitdt R verglichen werden. Die Reflektivitat soll
hier nicht weiter betrachtet werden, ist aber natiirlich wesentlich fiir die maximal
erreichbare effektive Raumwinkelakzeptanz €2 - R.

In den Abb.[6.1] und sind beide Monochromatoren dargestellt. Die erfassten
Raumwinkel €4 fiir einen flachen und €24 fiir einen Analysator in Form der
logarithmischen Spirale sind n&dherungsweise gegeben durch:

Qs ~ MG - b/d (6.8)
Qupirar ~ A - b/d. (6.9)
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Fqkusebene

Abbildung 6.1: Flacher Analysatorkristall. Strahlung aus dem Fokus wird nur in
einem um die Breite des Reflexes A6 verbreiterten Bereich reflektiert.

Detektorebene
Fokusebene (Strahltaille)

Abbildung 6.2: Analysator als logarithmische Spirale. Alle Strahlen aus dem Fo-
kus treffen unter dem Braggwinkel 6 auf die Spirale und werden reflektiert. Man
beachte, dass die Strahltaille eine endliche Ausdehnung besitzt, da die Strahlen
aus dem Fokus nach der Relexion nicht wieder in einen Punkt fokussiert werden.
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Abbildung 6.3: Der gebaute Fluoreszenzanalysator fiir Cu-K,-Strahlung. Der
Durchmesser der Analysatoréffnung betragt ~3,3cm. 16 Kristallhalter mit auf-
geklebten Kristallen sind in einem Ring verschraubt. Siehe auch die Abbildung

und den Anhang

Hier ist b die Breite der Kristalle und d der Abstand zum Analysator. Die Breite
b sei so gering gewihlt, dass sie den Einfallswinkel nicht wesentlich dndert (s.
Abschnitt . Man erkennt sofort, dass der erfasste Raumwinkel eines flachen
Analysators proportional zur Breite des Bragg-Reflexes A (s. Abschnitt
ist. Fiir eine logarithmische Spirale hingegen ist {2 durch den Parameter Ay =
2 — p1 gegeben.

Fiir unseren Analysator betragt Ay = 10°, die Breite der Bragg-Reflexe aber
nur etwa Af < 1°. Der Vorteil eines Analysators in Form einer logarithmischen
Spirale in Bezug auf den abgedeckten Raumwinkel ist somit offensichtlich.

Ein weiterer Vorteil der Spirale gegeniiber flachen Kristallen ist die gute Fokus-
sierung des Strahls in der Strahltaille. Ein Vorteil der flachen Kristalle ist der mit
Hilfe von Blenden mogliche Einsatz bei verschiedenen Energien.

6.2.4 Umsetzung der Form in eine Optik

Um den Kristallen die ideale Form einer logarithmischen Spirale zu geben, ist es
notig, sie in zwei Richtungen zu biegen. Fiir den hier vorgestellten Analysator
wurde allerdings auf sagittale Fokussierung verzichtet und die ideale Form aus 16
nur in einer Richtung gebogenen Kristallen angenéhert realisiert. Die einzelnen
Kristalle wurden dazu auf Aluminium-Trigern in einer Geometrie montiert, die
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einem Fass dhnlich ist. Dazu wurden die einzelnen Tréger in einen aus Aluminium
gefertigten Ring eingeschraubt. Die Abb.[6.3] zeigt den gebauten Analysator. Die
Konstruktionszeichnung der Triger und des tragenden Ringes ist im Anhang [D|
abgebildet.

Die LiF-Kristalle mit sehr guter Oberflichenorientierung wurden vom Institut fiir
Kristallographie in Moskau in die Form einer logarithmischen Spirale gepresst
und an uns verschickt. Die Kristalle relaxierten jedoch und besaflen zunéchst
nicht mehr die richtige Form. Sie wurden von uns im Ofen bei Temperaturen
von knapp iiber 100°C erneut auf die Aluminiumtrager gepresst und dabei mit
Epoxidharz an die Trager geklebt. Alle Teile wurden zuvor ausreichend aufgeheizt
und nur fiir den Klebevorgang aus dem Ofen genommen.

Eine Oberfliche der Aluminiumtréiger wurde in Form der logarithmischen Spirale
ausgefrast. Das entsprechende Gegenstiick fiir den Press- und Klebevorgang wur-
de aus Edelstahl gefertigt. Mit Hilfe eines Verschiebetisches wurde das Gegenstiick
auf den darunter befestigten Kristall und Tréiger gepresst. Dabei erwiesen sich die
Al-Tréger in ihrer jetzigen Form fiir das Pressen als nicht besonders gut geeignet.
Nicht aufliegende Bereich der schrigen Auflenfliche geben beim Pressen nach, so
dass sich die Kristalltrager leicht aufbiegen.

6.3 Eigenschaften des Analysators und der Kri-
stalle

6.3.1 Lithiumfluorid (LiF)

Fiir den Aufbau eines Analysators aus gebogenen Kristallen kommen z.B. einkri-
stallines Silizium oder Germanium (bei deutlich groBeren Biegeradien), HOPG
(“Highly Oriented Pyrolytic Graphite”), gebogenes PG oder Glimmer (engl.: mi-
ca) in Betracht. Auch flache, mit einem rdumlichen Profil strukturierte Multilayer
konnen als Analysator eingesetzt werden. Durch die Herstellung mit einer orts-
abhéngigen Schichtdicke wird es hierbei unnétig, die Oberfliche zu biegen.
Reinstkristalle wie Silizium und Germanium sind vor allem dann vorteilhaft ein-
zusetzen, wenn eine sehr gute Energieauflosung erreicht werden soll, was fiir die
Trennung der Fluoreszenzstrahlung vom Strahlungsuntergrund nicht nétig ist.
Es wurde in unserer Arbeitsgruppe bereits versucht, eine mit HOPG beschichte-
te logarithmische Spirale aus Plexiglas als Analysator einzusetzen. Dieser Versuch
lieferte aber nur ein unbefriedigendes Ergebnis.

Wir haben uns zum Aufbau der logarithmischen Spirale aus LiF entschieden,
da fiir LiF hohe Reflektivitdt bei gleichzeitig hoher Mosaizitéit des Materials zu
erwarten ist. Eine Unsicherheit lag darin, dass wir nicht wussten, ob mit LiF die
geringen Biegeradien von ~ 100mm erreicht werden kénnen (s. Auswertung in
Abschnitt und welche Eigenschaften die gebogenen LiF-Kristalle besitzen.
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’ Parameter \ Bezeichner \ Wert
vorgegeben:
Einfallswinkel a = OBragg 22,487°
Grofle bestimmender Par. Po 2,58mm
Startwinkel ©1 62,5°
Endwinkel Vg 72,5°
abgeleitet:
Ap =2 — 1 10°
Erfasster Raumwinkel®) Qspirai 0,033 - 47
(0,020 - 4m)
Lénge des Spiralabschnittes l 20,42mm
Durchmesser der Strahltaille? ~2, 0mm
(~10mm)
Kriimmungsradius:
-minimaler (1) 94,07mm
-maximaler r(p2) 143,41mm
Radius der Analysatoréffnung:
-Fokusseite 1 16,6 1mm
-Detektorseite To 16,49mm
Entfernungen vom Fokus:
-zum Analysatoreingang 31,92mm
-zum Analysatorausgang 52,31mm
-zur Strahltaille Awaist ~84, 3mm
-Strahlweg gesamt dpath ~91, 2mm
Verdeckter Winkel Y 31,4°

Tabelle 6.1: Geometrische Parameter, der fiir den Analysator verwendeten loga-
rithmischen Spiral-Form.

UDer Analysator ist keine vollstindige logarithmische Spirale, sondern besteht
aus Einzelkristallen. Die wirkliche Abdeckung durch Kristalle betragt nur etwa
70% dieses Raumwinkels. Zwei der 16 Kristalle waren zudem falsch justiert. Der
tatsédchlich erfasste Raumwinkel ist in Klammern angegeben.

2)GroBe der Strahltaille fiir den aus flachen Kristallen aufgebauten Analysator
(ohne sagittale Fokussierung) ist in Klammern angegeben.
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LiF besitzt die NaCl-Struktur mit einer Gitterkonstanten von a=4,0276A. Er-
laubt sind daher nur Bragg-Reflexe, bei denen alle Miller-Indizes gleichzeitig ge-
rade oder ungerade Zahlen sind. Beispielsweise sind also die Reflexe (200), (400),
(111) erlaubt. Alle anderen Reflexe, bei denen gerade und ungerade Indizes ge-
mischt auftreten, sind verboten. Wir verwenden den (200)-Reflex in symmetri-
scher Anordnung, da er fiir Cu-K,-Strahlung einen fiir die Konstruktion giinstigen
Bragg-Winkel von 6 = 22, 487° besitzt.

Die nach der Darwinschen Theorie aus berechnete Breite des Reflexes
fiir einen Einkristall betriigt ¢EWHM = 5 84 arcsec. Die Breite der Reflexe vor
dem Biegen der Kristalle wurde vom Institut fiir Kristallographie in Moskau als
A = 160arcsec= 0,044° gemessen. Die Kristalle weisen also deutliche Mosai-
zitdtseffekte (s. Abschnitt auf.

Die nach der Darwinschen Theorie berechnete Extinktionslénge fiir symmetrische
Bragg-Reflexion in LiF betrigt nach Aeor = 2, T4pm. Die Absorptionslinge
in LiF betragt Ags = 1/p = 231,67um. Auf Grund der starken Mosaizitiat des
Materials wird im Folgenden A, als die beste Ndherung an die wahre Eindring-

tiefe (vergl. Abschnitt [3.1.3]) angenommen.

Allein durch die endliche Absorptionslinge und das Biegen der Kristalle kann
eine zusétzliche Verbreiterung der Bragg-Reflexe Afy.,q festgestellt werden. Bei
Strahleinfall unter dem Winkel 6 ist der Ort der Reflexion relativ zur Kristall-
oberflache nur auf Al & cos 6-A,ps genau bestimmt. Auf der Strecke Al éndert sich
die Oberflachenorientierung bedingt durch den Kriimmungsradius r der Kristalle
gerade um

Aby = H N cos 6 - Aabs.

; " (6.10)

L

Fiir einen Biegeradius von r = 100 mm ergibt sich eine Verbreiterung um Abfye,q =
432 arcsec= 0, 12°, die sogar grofler als die Mosaizitédt der ungebogenen Kristalle
ist.

Der einfallende Strahl trifft durch die gréflerer Biegung der Kristalle nun selte-
ner auf einen reflektierenden Kristallit. Daher kann durch die Biegung auch die
Reflektivitdt abnehmen.

6.3.2 Verzicht auf sagittale Fokussierung

Die ideale Form einer logarithmischen Spirale haben wir in unserem Analysator
durch 16 flache Kristalle angenédhert und auf die sagittale Fokussierung verzichtet.
Welche Effekte entstehen dadurch?

Der Einfallswinkel «, unter dem Strahlen aus einem Punktfokus auf die Kristalle
treffen, nimmt von der Kristallmitte nach auflen hin ab. Beschreibt man den Ab-
stand zur Kristallmitte durch den Winkel A¢p, der senkrecht zur Ebene der auf die
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Spirale einfallenden Strahlen angegeben wird, dann ergibt sich der Einfallswinkel
an dieser Position o aus

tan o’ = tan a - cos Agp. (6.11)

Bei einer Kristallbreite von b=bmm und einer Entfernung zum Kristall von

~ dpgn/2 = 30mm ergibt sich aus sin(Ayp) = db{fﬂ ein Ap ~ 3,1°. Bei
pa

einem Einfallswinkel von a = 22,487° folgt eine Anderung des Einfallswin-
kel auf o = 22,457°, also eine Anderung des Einfallswinkels um nur Aa =
o —a = —0,030°, die vernachlissigt werden kann. Der Kristall reflektiert al-
so auf seiner vollen Breite. Durch das Auseinanderlaufen des Strahls mit so-
mit 2 - 3,1° ergibt sich an der Detektorposition, nach Zuriicklegen des Strahl-
wegs von insgesamt dp,, = 91,2mm Entfernung, eine Reflexbreite von etwa
2-sin(Ay) - dparr, = 2b = 10mm, also der doppelten Kristallbreite. Die Strahltail-
le wird somit deutlich grofler als fiir die ideale Form der logarithmischen Spirale
(Durchmesser: 10mm statt 0,2mm). Der verwendete Detektor sollte moglichst die
gesamte Strahltaille abdecken.

6.3.3 GroBe des Fokus

Welche Struktur hat der Fokus des hier vorgestellten Analysators und wie grof3
darf der Strahlfleck auf der Probe sein? Es ist einerseits wichtig, dass der Fokus
den gesamten Strahlfleck abdeckt und andererseits wichtig zu wissen, wie genau
die Positionierung des Analysators zum Strahlfleck durchgefithrt werden muss.

Wie im vorigen Abschnitt gezeigt, hat eine Verschiebung der Analysatorkristalle
parallel zur Kristalloberfliche und senkrecht zur Symmetrieachse des Analysators
nur wenig Einfluss auf den Einfallswinkel «. Die Dimension des Fokus fiir einen
einzelnen Kristall wird daher im Wesentlichen nur durch die Ausdehnung des
Fokus senkrecht zur Kristalloberfliche eingeschrankt. Der Einfallswinkel auf die
Kristalle darf sich nicht um mehr als die Breite der Bragg-Reflexe A# veréndern,
damit Strahlen vom Kristall noch akzeptiert werden. Dann ergibt sich die Fo-
kusausdehnung senkrecht zum Kristall F', aus dem Abstand d vom Fokus zum
Kristall zu:

Fi=A0-d (6.12)

Durch die ringférmige Anordnung von 16 gebogenen Kristallen bekommt der Fo-
kus die Form eines Sterns aus 16 sich kreuzenden Streifen. Man wird den Strahl-
fleck auf der Probe auf das Zentrum dieses Sterns justieren. Der Durchmesser
dieses Zentrums (der Fokusdurchmesser) nimmt linear mit dem Abstand zum
Fokus d zu.

Fiir A = 0,5° und d = dpap/2 = 45,6 mm ergibt sich der Fokusdurchmesser zu
F, = 0,40 mm.
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1 [ B, [keV] | 0 [17]
0 | 8049 | 0,00
0 | 16,098 | 0,00
0 | 24,147 | 0,00
0 | 32196 | 0,00

+2 | 20,122 | 19,70
+2 | 26,830 | 13,89

1| 21,798 | 17,24
+2 | 34208 | 10,65
41| 20261 | 13,50
+3 | 32,081 | 18,36
+1| 36,898 | 11,08
+3 | 39297 | 15,28

0 | 35387 | 18,92

N R R =R ) O, OO0 0o oo

— = =
Do ©O0wo-TIoh 000k s

Tabelle 6.2: Erlaubte Reflexe in einem 20° Kegel um den Reflex von Cuk,-
Strahlung. Beriicksichtigt wurden alle erlaubten Reflexe mit Energien bis zu
40keV.

Die Positionierung der Analysatorkristalltrager muss entsprechend mit einer Ge-
nauigkeit von besser als F'| erfolgen. Die Verkippung der Kristalltrager gegen die
Symmetrieachse des Analysators sollte zudem deutlich kleiner als A# sein.

6.3.4 Parasitiare Reflexe

Strahlung aus dem Fokus des Analysators kann auch an anderen Ebenen als der
(200)-Ebene reflektiert werden. Dadurch ist es moglich, dass die Bragg-Bedingung
auch fiir andere Wellenléingen als die der Cu-K,-Fluoreszenz erfiillt wird. Es soll
hier nun untersucht werden, ob solche Reflexe in die Strahltaille bzw. in den hinter
dem Analysator befindlichen Detektor treffen konnen, da in den Messungen sonst
unter Umsténden zusétzlich eine Lochblende zur Verkleinerung der Strahltaille
verwendet werden muss.

Die Strahltaille ist etwa dpu/2 von den Kristallen entfernt. Ein reflektierter
Strahl, der um ¢ = 20° gegeniiber dem (200) reflektierten Strahl verkippt ist,
wird bereits um dpu/2 - sintd = 15,6 mm aus dem Zentrum der Strahltaille
herausreflektiert und trifft die Strahltaille mit dem Durchmesser von nur etwa
10 mm nicht. Es kommen daher nur Bragg-Reflexe in Frage, die weniger als /2
gegen den (200)-Reflex verkippt sind.

Man beachte, dass die Einfallsrichtung der Strahlen auf die Kristalle durch die
Geometrie des Aufbaus fest vorgegeben ist, aber beliebige Photonenenergien E,,
auftreten konnen. In Tabelle [6.2] sind alle erlaubten Reflexe mit ¥ < 20° aufgleli-
stet, fiir die die Photonenenergie E,;, = 40keV nicht {ibersteigt. Die Einfallsrich-
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tung des Strahls liegt in der (001)-Ebene, was der Orientierung der Kristalle im
Analysator entspricht.

Fiir den gewiinschten (200)-Reflex, aber auch fiir die hheren Ordnungen (400),
(600),...,ist ¥ = 0°, d.h. die Strahlen fallen genau in die Strahltaille. Durch den
(400)-Reflex wird auch Strahlung mit E,;, = 16,098keV akzeptiert und es ist zu
iiberlegen, inwieweit dies Einfluss auf die Messungen hat.

Alle anderen moglichen Reflexe sind nur fiir sehr hohe E,; erlaubt. Durch die
Verwendung eines Rontgenspiegels (s. Abschnitt sind hochenergetische Kom-
ponenten in unserem Messaufbau allerdings bereits stark unterdriickt.
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Kapitel 7

Charakterisierung des
Fluoreszenzanalysators

7.1 Messaufbau

¢—Achse

>

Multilayer- Tonisations-
Monochromator kammer
“Probe
e —
Spiegel |
Schlitzsystem

Abbildung 7.1: Der Messplatz CEMO schematisch.

Alle in dieser Arbeit vorgestellten Messungen wurden zwischen September und
November 2001 am Strahl CEMO bei HASYLAB durchgefiihrt. Der Aufbau des

Messplatzes CEMO ist in Abb.[7.1] schematisch dargestellt. Die Abb.[7.2] zeigt
Aufnahmen des Messplatzes.

Der Speichering DORIS wurde bei einer Positronenergie von 4,5 GeV im 5-Bunch-
Modus betrieben. Die von einem Ablenkmagneten emittierte Strahlung mit der
kritischen Energie E,. = 16,6 keV wurde durch einen mit Rhodium beschichteten
toroidalen Spiegel bei einem Einfallswinkel von 4 mrad im Verhéltnis 1,4:1,0 fo-
kussiert. Als Monochromator fiir die einfallende Strahlung diente ein + /- Aufbau
aus Mo/C-Multilayern mit einer Periodendicke von d = d¢+dys, = 3, 70 nm. Die-
ser in einem mit Helium gefluteten Tank untergebrachte Monochromator wurde
im Rahmen dieser Arbeit zum ersten Mal eingesetzt und wird im Anhang [C] be-
schrieben. Der Multilayer-Monochromator wurde auf die Energie £,,=10.655keV
eingestellt und zunéchst das in Abb.[C.2] dargestellte Spektrum aufgenommen.
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Abbildung 7.2: Messauf-
bau am Strahl CEMO
bei HASYLAB, Oktober
2001.

Oben: Probe auf Go-
niometer und Drehkreis,
Analysator mit Justier-
vorrichtung aus Plexi-
glas, SD-Detektor.

Unten: Monochromator-
tank, Schlitzsystem, lo-
nisationskammer und das
Diffraktometer mit Ver-
schiebetischen.



/ Detektor
\ Bleiblende

Fluoreszenz
Bleiabsorber

Kristalle auf
> Aluminium-Tréigern

einfallender Strahl

Abbildung 7.3: Messaufbau fiir die Charakteriesierung der Spirale und die Holo-
graphiemessungen.

Wihrend der Messungen wurde E,, nicht verdndert, also nur mit dem vermes-
senen Energiespektrum gearbeitet. Auf eine riickgekoppelte Stabilisierung des
Monochromators (MOSTAB) wurde verzichtet.

Mit einem herkémmlichen Si-Monochromator (spektrale Bandbreite von
AE/FE ~ 107%) liefert der gespiegelte Strahl am Messplatz CEMO Photonenfliisse
von einigen 10° Photonen/s/mm?. Mit dem Multilayermonochromator konnten
auf Grund der héhere Bandbreite von AE/E ~ 2% etwa 4-10! Photonen /s/mm?
erreicht werden.

Das letzte Schlitzsystem hinter dem Monochromator bestimmte die Strahlfleck-
grofe. Ein weiteres in Abb.[7.1] nicht dargestelltes Schlitzsystem im Monochro-
matortank unterdriickte elastische Streuung. Eine Ionisationskammer hinter dem
letzten Schlitzsystem diente als Strahlungsmonitor. Der He-geflutete Bereich des
Monochromatortanks wurde mit einem Flugrohr bis direkt vor das letzte Schlitz-
system, in einer Entfernung von rund 60 cm von der Probe, verldngert.

Es wurden wdhrend der Messungen verschiedene der in Kapitel || beschriebe-
nen Detektoren verwendet. In Abb.[7.2]ist ein SD-Detektor zu erkennen, der fiir
die energiecauflosenden Messungen benutzt wurde. Die Groéfle der aktiven Fléche
dieses Detektors betrug nur Az ~ 5mm?. Um die optimale Position des Analy-
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sators relativ zur Probe zu finden, wurde ein NaJ-Szintillationszéhler mit einer
Bleiblende von 10 mm Durchmesser verwendet, der die gesamte Strahltaille er-
fassen konnte.

Fiir die Holographiemessungen mit der Spirale wurde ein schneller APD-Detektor
mit einer aktiven Fliche von Ay, ~ 10 x 10mm? eingesetzt.

Der Aufbau des Detektorsystems iiber der Probe ist schematisch in Abb.[7.3]
gezeigt. Probe, Analysator und Detektor wurden an einem Zwei-Achsen-
Diffraktometer montiert, um die Drehung des gesamten Aufbaus um die zum ein-
fallenden Strahl senkrechte Achse in der Strahlebene (6-Achse) zu ermoglichen.
Die Probe wurde mit einem Goniometerkopf auf einem zusétzlichen Drehkreis
befestigt, um so die Drehung der Probe um die zur Probenoberfliche senkrechte
Achse (¢-Achse) zu ermoglichen. Der Winkel 6 ist gerade der Einfallswinkel. Mit
dem zusétzlichen Freiheitsgrad in ¢ konnte die Einfallsrichtung des Strahls in den
Holographiemessungen frei gewéhlt werden.

Sowohl der Fluoreszenzanalysator als auch der Detektor wurden auf Verschiebe-
tischen an das Diffraktometer montiert und konnten zur optimalen Justierung
bzw. zur Charakterisierung in allen drei Raumrichtungen bewegt werden.

Als Probe in den holographischen Messungen und zum Test des neu implementier-
ten Detektoraufbaus wurde ein CuzAu-Einkristall (s. Abschnitt verwandst.

7.2 Reflektivitit der LiF-Kristalle

Die Reflexion von Cu-K,-Strahlung wurde an zwei der insgesamt sechzehn Kri-
stalle ortsaufgelost untersucht. Dazu wurden an mehreren Stellen der Kristall-
oberfliche Reflexionskurven als Funktion des Einfallswinkels aufgenommen. Aus
den Kurven kann die maximale Reflektivitdt und die Reflexbreite sowie die ab-
solute Position des Reflexes bestimmt werden.

Die Kristalle (Nr.2 und Nr.3) wurden auf dem Diffraktometer montiert und ent-
lang ihrer Biegerichtung abgetastet. Mit Hilfe einer zur Kristalloberflache etwa
parallelen Translation und einer weiteren dazu senkrechten Translation wurde
die gekriimmte Oberflache abgefahren. Zur exakten Positionierung der Kristalle
diente ein mit Fadenkreuz ausgestattetes Videomikroskop, das auf das Drehzen-
trum des Goniometers justiert war.

Fiir diese Messungen wurde nicht der Mulitlayer-Monochromator, sondern ein
standardméBiger Monochromatoraufbau aus Si(111)-Kristallen bei der Photo-
nenenergie E,,=8,048keV verwendet. Als Detektor diente eine Ionisationskam-
mer am 20-Arm des Diffraktometers. Die Strahlgrofle betrug bei der Messung
an beiden Kristallen 1,0 x 0,1mm? (Breite x Hohe). Dabei ist der Strahl-
fleck auf der Probe durch den flachen Einfallswinkel 6 ~ 22,5° um den Faktor
1/sinf =~ 2,6 grofler, also 0,26mm hoch. Dementsprechend war, um die Kristallo-
berflichen vollstédndig abzutasten, eine Schrittweite auf der Kristalloberfliche von
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Abbildung 7.4: Bragg-(200)-Reflexionen des Analysatorkristalls Nr.3. Die Ober-
fliche wurde im Abstand von 0,2 mm abgetastet. Die durchgezogen Linie stellt
die Position der Maxima fiir die ideale Kristallform dar.
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Abbildung 7.5: Breite der Bragg-Reflexe (FWHM) aufgetragen gegen die Reflek-
tivitdt (Maximum der Intensitét)

rund 0,2mm erforderlich. Die Messung mit vollstéandiger Oberflichenabdeckung
nahm mehrere Stunden in Anspruch und wurde nur fiir Kristall Nr.3 mit 0,2mm
Auflésung durchgefiihrt. Fiir die Messungen an Kristall 2 wurde die Schrittweite
zu 1,0mm gewahlt.

Die Reflektivitdt R wurde aus dem Verhéltnis der Intensitdt im Maximum der
Kurve I,,,,, zur Intensitéit des direkten Strahls I berechnet. Die an 100 verschie-
denen Positionen gemessenen Reflexionskurven sind fiir Kristall 3 in der Abb.[7.4]
dargestellt. Die Messungen an Kristall 2 ergaben dhnliche Resultate. Wegen der
hoheren Ortsauflosung der Messungen sollen hier nur die Ergebnisse der Messun-
gen an Kristall 3 gezeigt werden.

Die theoretische Lage der Maxima, d.h. die Position, an der sie erscheinen sollten,
ist in Abb.[7.4] als durchgezogene Kurve eingezeichnet. Man erkennt deutlich die
Abweichung der Maxima von der gewiinschten Position. Auch die Breite der Ma-
xima A# variiert auf der Kristalloberfliche von Af = 0,02° bis hin zu A8 = 1,0°
erheblich. In den Bereichen hoher Reflektivitdt &ndert sich die relative Position
des Reflexes 0, kaum, was bedeutet, dass diese Bereiche keine Kriimmung auf-
weisen. Ein Bereich durchgehender, gleichméafliger Kriimmung, wie sie eigentlich
auf der ganzen Kristallfliche erreicht werden sollte, ist bei 6,.; = 15,5° — 18, 0°
zu erkennen.

In Abb.[7.5]ist Af gegen R fiir jeden einzelnen Messpunkt aufgetragen. Auf den
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Abbildung 7.6: Aufnahmen auf Zahnarztfilm. Oben: an der Detektorposition. Un-
ten: ~3cm hinter der Detektorposition.

Verlauf der Reflektivitdtsabnahme mit zunehmendem A soll hier nicht weiter
eingegangen werden. Die Beschreibung nicht-perfekter Kristalle ist, wie schon in
Abschnitt erwahnt, sehr kompliziert und wiirde den Rahmen dieser Arbeit
sprengen.

Aus der Kurve konnen die mit dem verwendeten Material und der Strahlfleck-
breite 0,26 mm erreichbaren Wertepaare von Af und R abgelesen werden. Die fiir
den Analysator gewiinschte Reflexbreite liegt bei Af > 0,5° und bedingt eine
Reflektivitiat von R < 9%.
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7.3 Struktur der transmittierten Strahlung

Die rdumliche Verteilung der Intensitéit hinter dem Analysator wurde auf photo-
graphischem Film aufgenommen (s. Abb.. Dazu wurden Zahnarztfilme hinter
dem Analysator im Bereich der Strahltaille platziert und die Struktur der re-
flektierten Strahlen fiir verschiedene Brennfleckgrofien abgebildet. Anschliefend
wurde die Ebene etwa drei Zentimeter hinter der Strahltaille dargestellt. Hier
sind die divergierenden Strahlen der Kristalle bereits deutlich separiert und es ist
moglich die Reflexe eindeutig einzelnen Kristallen zuzuordnen.

Fiir einen perfekt logarithmisch gebogenen Kristall wiirde man einen gleichméafig
verbreiterten Reflex erwarten. Stattdessen sieht man eine Streifenstruktur in der
Reflexion jedes Kristalls. Diese Struktur stammt vermutlich von flachen, nicht
gekriimmten Bereichen hoher Reflektivitét.

Fiir den mit hoher Ortsaufldsung vermessenen Kristall Nr.3 (s. vorheriger Ab-
schnitt) ldsst sich die Struktur der Reflexion auf dem Zahnarztfilm aus den orts-
abhéngig gemessenen Reflexionskurven erkldren. Die Aufnahme zeigt Bereiche
hoher Reflektivitéit, die offenbar mit den geraden Bereichen geringer Kriimmung
iibereinstimmen. Hier ist die Reflexbreite gering, so dass der Strahlfleck von den
flachen Kristallflichen abgebildet wird.

Die meisten anderen Kristalle zeigten mehr Streifen als der Kristall Nr.3. Das lasst
vermuten, dass diese Kristalle eine stérker facettierte Oberfliche mit deutlich
mehr flachen Bereichen aufweisen als dieser. Die Reflexion des Kristalls Nr.12
erscheint an einer vollstdndig falschen Position. Als Ursache hierfiir lief sich die
Fehlstellung einer der Kristallhalterung identifizieren.

Die Zahnarztfilm-Aufnahmen bieten eine gute Moglichkeit, die Struktur der Ein-
zelkristalle schnell zu bestimmen. Die gleichzeitige Charakterisierung aller Kri-
stalle ist so innerhalb von Minuten moglich, wahrend die ortsabhéngige Aufnahme
von Reflexionskurven mehrere Stunden benotigt. Die gesamte Kristallbreite wird
untersucht, wihrend der Kristall in den Reflexionskurven nur integral auf einer
definierten Breite untersucht wird. Zudem kann eine mégliche falsche Positionie-
rung der Kristalle einfach festgestellt werden.

7.4 Energiespektrum der transmittierten
Strahlung

Die Zahnarztfilmaufnahmen geben keine Auskunft iiber den spektralen Gehalt
der reflektierten Strahlung. Diese wurde daher mit einem energieauflésenden De-
tektor untersucht. Dazu wurde die Ebene um den Taillenbereich mit einem SD-
Detektor in Schritten von Ax = Ay = 1 mm abgefahren und an 11x11 Punkten
ein Energiespektrum aufgenommen. Aus den Spektren wurden die Intensitdten
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Abbildung 7.7: Ré&umliche Verteilung von Cu-K,- (oben, links), Cu-Kg-
Fluoreszenzstrahlung (oben, rechts) und der gestreuten Strahlung (unten) in der
Strahltaille hinter dem Analysator. Ein Pixel entspricht 1 x Imm?. Die maximale
Intensitét in der Darstellung der Cu-Kg- Strahlung ist 25x kleiner und die maxi-
male Intensitéit in der Darstellung der gestreuten Strahlung 110x kleiner als die
maximale Intensitdt in der Darstellung der Cu-K,-Strahlung.

der wesentlichen Strahlungsanteile Cu-K,-, Cu-Kg-Fluoreszenz und der gestreu-
ten Strahlung bestimmt. In Abb.[7.7]ist ihre rdumliche Verteilung dargestellt.
Die StrahlgréBe betrug 1,0 1,0mm?. Zusitzlich zu dem im Abschnitt[7.1]beschrie-
benen Aufbau befand sich ein Absorber aus 0,25mm dickem Aluminium vor der
Probe im Strahlengang. Die Messdauer betrug 30s je Messpunkt. Die Intensitéten
der einzelnen Strahlungsanteile wurden aus den Spektren durch Anpassung von
Gausskurven fiir jedes Spektrum bestimmt.

Die Cu-K,-Fluoreszenz zeigt hinter dem Analysator ein klares Maximum im Zen-
trum der Taille und mit zunehmendem Abstand abnehmende Intensitét. Die
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Breite der Verteilung entspricht etwa der Breite der im vorherigen Abschnitt ge-
zeigten, auf photographischem Film aufgenommenen Reflexe. Die Verteilung der
Cu-Kg-Fluoreszenz zeigt ein sehr schwaches Maximum im Zentrum. Man erkennt
allerdings deutlich die Reflexe zweier offenbar falsch justierter LiF-Kristalle. Der
deutlichste Reflex stammt vom Kristall Nr.12, dessen Fehlstellung bereits auf den
photografischen Aufnahmen erkennbar war. Der zweite Reflex stammt vermut-
lich vom Kristall Nr.1. Man beachte, dass diese Kristalle nicht wie gewiinscht die
Cu-K,-, sondern die Cu-Kg-Fluoreszenz reflektieren.

Die gestreute Strahlung ist sehr schwach und zeigt eine deutliche Zunahme bei
Bewegung in Richtung der Strahlquelle (entgegen x-Richtung in Abb.. Dies
ist vermutlich ein durch Luftstreuung vor der Probe verursachter Effekt, der mit
zunehmender Verdeckung des Detektors durch den Analysator abnimmt.

7.5 Effizienz ¢

Die Effizienz unseres Detektorsystems sei definiert als das Verhéltnis von detek-
tierter Strahlintensitat zu der Strahlintensitét, die von der Probe auf den durch
das Detektorsystem abgedeckten Raumwinkel trifft:

B Anzahl detektierter Photonen
"~ Anzahl auf den Analysator einfallender Photonen

€

Dabei ist zu beachten, dass die so bestimmte Effizienz im Allgemeinen von der
Strahlfleck- und der Detektorgrofie abhéngt. Zunéchst wird die Effizienz ecy,_ ko
mit dem im Kapitel {4 vorgestellten SD-Detektor mit nur A4, = 5mm? aktiver
Fliche bestimmt. Die im Zentrum der Strahltaille (Zentren in den Darstellun-
gen in Abb. mit dem Detektor gemessenen Spektren werden dazu mit dem
direkten, ohne Analysator aufgenommenen Spektrum verglichen.

Das direkte Spektrum der CugAu-Probe ist in Abb.[7.9] gezeigt und auf sein Ma-
ximum normiert. Alle weiteren Spektren wurden ebenfalls auf das Maximum
des direkten Spektrums normiert. Alle Spektren wurden zudem auf das Ioni-
sationskammersignal normiert. Die Messdauer fiir die Spektren betrug jeweils
tmeas = 200, die StrahlgréBe betrug 0,1 x 0, Imm? bei einem Einfallswinkel von
6 = 30°. Daraus folgt eine Strahlfleckgrofe auf der Probe von 0,1 x 0, 2mm?.
Zur Messung des direkten Spektrums wurde der auf Verschiebetischen montierte
Analysator aus dem Strahl gefahren.

Der durch den SD-Detektor erfasste Raumwinkel Qspp 1asst sich aus der aktiven
Fliche des Detektors Agpp = 5mm? und dem Abstand des Detektors zur Quelle
dger = 84.3mm einfach berechnen als Qspp = Ager/dndspp = 4,455 - 1075 - 4.
Die Effizienz dieses Detektors nehmen wir als € = 1 an. Die Absorption der Cu-
K,-Strahlung an Luft betrigt iiber den Strahlweg dg.; weniger als 15% und wird
vernachléssigt.
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Es sei angenommen, dass sich der direkt auf den SDD einfallende Photonenfluss
pro Raumwinkel g ext/Qspp nur unwesentlich von dem auf die LiF-Kristalle des
Analysators einfallenden Photonenfluss pro Raumwinkel Zirqa1/Qspirar unterschei-
det. Die durch den unterschiedlichen Ausfallswinkel von 90° bzw. ~65° bedingte
Anderung des Photonenflusses wird also vernachléssigt.

Die Effizienz des Analysators e lisst sich dann einfach berechnen aus:

_ Ispiral/Qspiral _ [spiral QSDD (7 1)

[direkt/QSDD [direkt Qspiral

spzral

Fiir unsere Messung ergibt sich = 0,874, also eine fast identische gemessene
Intensitéit bei Messung mit und ohne den Analysator Das Verhéltnis der erfassten

Raumwinkel ist QSDDZ =% 4(6) ég k = 2,23-10~*. Somit erhilt man fiir das aus SDD
spzra )

und Analysator bestehende Detektorsystem die Effizienz fiir die Cu-K,-Strahlung
SDD —4
70 €y ko = 1,95 1077

Es muss beriicksichtigt werden, dass die aktive Flédche des SD-Detektors nur einen
Teil der gesamten Strahltaille erfasst. Wie im Abschnitt gezeigt wird, konnte
in der Messung mit dem goferen APD-Detektor die Strahltaille fast vollstandig
abgedeckt werden. Aus der dort gemessenen mittleren Zihlrate von 244.000 s 1,
lisst sich die Effizienz des Analysators mit dem APD-Detektor e27,, bestim-
men.

Ausschlaggebend fiir die absolute Effizienz des Analysators ist der Wert fiir
eAPD. . da hier anniherend die gesamte in die Strahltaille reflektierte Strahlung

detektiert wird. Es ergibt sich die

Effizienz des Analysators bei einer Strahlgréfie von 0,2 x 0, Imm? zu:
€spiral ~ 1,83 1073 (7.2)

Zu dieser Effizienz tragen drei Effekte bei, die sich wegen der starken Inhomo-
genitdt der Kristalloberfliche aber nicht im Einzelnen aufschliisseln lassen: 1.)
Die Reflektivitdt R der LiF-Kristalle geht in die Effizienz ein. 2.) Die Strahlung
aus dem 0,1 x 0, 1 -sin(28°)mm? grofien Fokus, wird besonders fiir scharfe Bragg-
Reflexe nur teilweise von den Kristallen akzeptiert. 3.) Die ungenaue Biegung und
Positionierung der Kristalle bzw. die niedrigere Reflektivitit der LiF-Kristalle in
ihrer tatsédchlichen Position verringert die Effizienz erheblich.

Die mit dem Fluoreszenzanalysator erreichbaren Zihlraten kénnen nun ein-
fach abgeschétzt werden.

Fiir eine unendlich ausgedehnte, homogene Probe kann die auf den Analysator
einfallende Strahlintensitét I nach (8.10]) abgeschétzt werden. Die Ziahlrate hinter
dem Analysator ergibt sich zu:

Qs iral qu
Hopiral o

. 7.3
el (7.3)

[det = Espiral I~ [0 €spiral
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[ ’ A ‘ E/keV ‘ €/€cuka ‘
1.000 Cu-Ka, Ni-Koa | 7,478 | 0,00193
Ni-Kp Cu-Ka | 8,048 | 1,00000

; Ni-K§ | 8,265 | 0,31716
0.100 Zn-Ka | 8,639 | 0,00341
Cu-K3 | 8,905 | 0,00153
Zu-KB | 9,572 | 0,00190

Effizienz / Effizienz fiir Cu-Ko
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Abbildung 7.8: Unterdriickung anderer Wellenldngen

Hier sind Iy die Intensitét der einfallenden Strahlung, A das fluoreszierende Ele-
ment, ;' der Absorptionskoeffizient fiir die einfallende Strahlung, u’y der nur
durch das Element A bedingte Absorptionskoeffizient, u# der Absorptionskoeffi-
zient fiir die Fluoreszenzstrahlung des Elementes A und w4 die Fluoreszenzaus-
beute.

Fiir eine kleine Probe, bei der Absorptionseffekte zunéchst vernachlassigt werden
konnen, ergibt sich die gemessene Intensitéit einfach aus der Anzahl N4 der in
der Probe vorhandenen Elemente A.

Qspz’ral

47

Dabei ist &y der Photonenfluss der einfallenden Strahlung und o4 der Photoab-
sorptionsquerschnitt aus (2.7)) des fluoreszierenden Elementes A.

Idet ~ q)() €spiral WA 04 NA (74>

7.6 Unterdriickung des Strahlungsuntergrun-
des

Zusétzlich zur Effizienz fiir Cu-K,-Strahlung wurde die Effizienz bzw. die Unter-
driickung des Ar}alysators fiir einige energetisch benachbarte Fluoreszenzlinien
bestimmt. Eine Ubersicht der bestimmten Werte bietet die Abb.[7.8]

Die Berechnung der Effizienzen wurde mit Hilfe der aus den Spektren in Abb[7.9|
und gewonnenen Intensitidten durchgefiihrt. Zunéchst konnte aus der direk-
ten Messung und der Messung mit Analysator die Unterdriickung der Cu-Kg-
Strahlung berechnet werden. Die Effizienz des Analysators fiir Cu-Ks-Strahlung
€cu—kp lasst sich ebenso wie die fiir Cu-K,-Strahlung berechnen. Man erhalt
relativ zur Cu-K,-Strahlung eine Unterdriickung e€cy—xp/€cu—ka = 0,0153.
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Es wurde auch die Unterdriickung der Fluoreszenz der Elemente Nickel und Zink
untersucht. Dazu wurden Folien dieser Stoffe auf die CugAu-Probe gelegt und
wiederum Spektren aufgenommen (s. Abb.[7.10)). Die Elemente Nickel und Zink
unterscheiden sich in ihrer Kernladungszahl nur um eins von Kupfer, und die
Absorption sowie die Fluoreszenz der K,- und Kg-Linie sind etwa gleich stark
wie fiir Kupfer bzw. CuzAu. Die Effizienz des Analysators fiir diese Wellenléngen
l&sst sich daher wie zuvor berechnen. Die Intensitdten werden dabei mit den in der
direkten Messung bestimmten Intensitdten fiir Cu-K,- bzw. Cu-Kg-Fluoreszenz
verglichen. Die ermittelten Effizienzen sind ebenfalls in Abb.[7.§ normiert auf die
Effizienz fiir Cu-K,-Strahlung dargestellt.

Die Unterdriickung des elastisch und Compton-gestreuten Signals durch den Ana-
lysator kann aus dem Verhéltnis der Intensitdten im Maximum der gestreuten
Strahlung bei £ = 10,655 keV gewonnen werden. Vergleicht man dazu die In-
tensitdt der Messung an der Ni-Folie mit der Intensitéit aus der Messung ohne
Analysator, so ergibt sich die Effizienz bei E = 10,655 keV zu €scapter < 3100

1,5-10~2
21073,

Man erkennt eine deutlich Abnahme der Effizienz der Spirale mit zunehmen-
dem energetischem Abstand von der Cu-K,-Fluoreszenzlinie. Es ist verwunder-
lich, dass die Effizienz fiir die energetisch weiter entfernte Zn-Kg-Strahlung etwas
grofer ist als die Effizienz fiir Cu-K-Strahlung. Unter Umsténden ist dies auf die
Fehlstellung der Kristalle Nr.1 und Nr.12 zuriickzufiihren. Einer dieser Kristalle
war moglicherweise gerade so positioniert, dass er teilweise die Zn-Kg-Fluoreszenz
reflektierte.

Auf die Messung der Intensitéit der Cu-K,-Fluoreszenzstrahlung hatten die fehl-
orientierten Kristalle keine Auswirkung, da ihre Reflexe nicht durch das Zentrum

der Strahltaille verlaufen (s. Abb.[7.7).

7.7 Fazit, Verbesserungsvorschliage

Es konnte gezeigt werden, dass ein Analysator aus gebogenem LiF in der Lage
ist Cu-K,-Fluoreszenzstrahlung effektiv vom Strahlungsuntergrund zu trennen.
Eine kontinuierliche Biegung der Kristalloberfliche in die Form einer logarithmi-
schen Spirale konnte aber nur teilweise erreicht werden. Die Effizienz des Ana-
lysators €cu—_ka ~ 1,83 - 1073 kann maximal den Wert der Kristallreflektivitit
R annehmen. Mit dem hier verwendeten Material wére eine giinstige Reflekti-
vitét entsprechend Abschnitt durch R =~ 0,09 gegeben. Die erreichte Effizienz

bleibt also um einen Faktor (- }_%K = 49,1) hinter der Effizienz des optimalen

[e3

Analysators zuriick.

Vermutlich wére die Verwendung anderer LiF-Kristalle mit hoherer Mosaizitét
der ungebogenen Kristalle besser. Die Biegung ist hier vielleicht einfacher und
préziser zu erreichen als bei den jetzt verwendeten Kristallen.
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Abbildung 7.9: Oben: Direktes Spektrum mit SD-Detektor. Unten: Spektrum hin-
ter dem Fluoreszenzanalysator.
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Abbildung 7.10: Oben: Spektrum mit 12,5um Ni-Folie auf dem CugAu-Kristall.
Unten: Spektrum mit 25,0um Zn-Folie auf dem CuzAu-Kristall.
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Fiir die hier erreichte Genauigkeit der Kristallbiegung war die Prézission der
mechanischen Konstruktion im Wesentlichen ausreichend. Beim erneuten Bau
eines derartigen Analysators mit exakter Kristallbiegung muss iiber den Einbau
einer einfachen Feinjustage fiir die Kristallhalter nachgedacht werden. Diese sollte
die Verschiebung der Kristalle mit Bewegung auf die Symmetrieachse und eine
Verkippung der Kristalle zur Feinjustage des Einfallswinkels o erméglichen.

Die Form der Kristallhalter mit der ausgefrasten Form des Analysators hat sich
beim Aufpressen der Kristalle als nachteilig erwiesen. Die angeschrigte Auflen-
fliche der Kristallhalter bietet beim Pressen keine gute Auflagefliche, so dass
die Kristallhalter unter Druck etwas nachgeben und sich aufbiegen. Besser und
einfacher wire die Fertigung aus einem diinnen, auf der Riickseite flachen Kristall-
trager, der anschliefend an einem kiirzeren und ebenfalls flachen Halter befestigt
wird. Dieser wiederum kann mit Schrauben zur Feinjustage an der Spiralkon-
struktion befestigt werden. Der Vorteil eines grofien, von allen Seiten zugingli-
chen Einfallswinkels bleibt dabei erhalten.

Die hier verwendete einfache Methode des Pressens in Metallformen scheint fiir
eine gleichmafige Formgebung der Kristalle nicht ausreichend zu sein. Gelingt es,
die Kristallbiegung zu verbessern, so kann die Effizienz des Analysators um bis
zu einen Faktor 50 gesteigert werden.
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Kapitel 8

Atomar auflésende Holographie

8.1 Idee der atomar auflésenden Holographie

Im Jahre 1948 entwickelte der britische Wissenschaftler und gebiirtige Ungar
Dennis Gabor ein neues mikroskopisches Prinzip [Gab4§|, das er Holographie
nannte. Der Name ist aus dem Griechischen abgeleitet (holos=vollstindig, gra-
pho=schreiben) und beschreibt die Idee der Holographie: Es wird die vollsténdige
Information einer sich ausbreitenden Welle aufgezeichnet. Insbesondere wird ne-
ben der Intensitéat bzw. der Amplitude auch Phaseninformation gespeichert. Dazu
wird das Interferenzmuster einer bekannten Referenzwelle mit einer unbekann-
ten zweiten Welle, der sogenannten Objektwelle aufgezeichnet. Die Information
im entstehenden Interferenzmuster kann extrahiert, bzw. rekonstruiert werden,
indem das Hologramm wieder mit der (konjugiert komplexen) Referenzwelle be-
leuchtet wird.

Abbildung 8.1: Dennis Gabor. Im Jahre 1971 wur-
de ihm der Nobelpreis fiir die “Erfindung und Ent-
wicklung der holographischen Methode” verliechen

([nob]). Das Bild ist [phy] entnommen.

Eigentlich arbeitete D. Gabor daran, die Auflésung von Elektronenmikroskopen
zu verbessern. Sein urspriinglicher Vorschlag war es, mit Elektronen aus einem
Punktfokus, Holographie zu betreiben und er hoffte, somit atomare Auflésung zu
erzielen. Die Holographie wurde aber vor allem durch die Erfindung des Lasers
zundchst im Bereich optischer Wellenldngen bekannt. Die Idee der Elektronen-
holographie, wie Sie Gabor urspriinglich vorgeschlagen hatte, scheiterte an einer
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nicht vorhandenen geeigneten Elektronenquelle, die nur eine sehr geringe Aus-
dehnung von ~1A besitzen darf. Eine zu grofe Quelle lisst das hinter der Probe
aufgezeichnete Interferenzmuster (Hologramm) verschwimmen.

Abraham Szoke veroffentlichte 1986 einen Vorschlag, wie man Gabors Idee zur
Untersuchung von Atomen in Festkorpern umsetzen kénnte [Sz686] und lieferte
somit den AnstoB fiir die Rontgenholographie. Der Grundgedanke dieser Uberle-
gung ist es, ein einzelnes Atom als Strahlungsquelle zu verwenden, wodurch eine
ausreichend geringe Quellgrole fiir die Untersuchung der atomaren Umgebung
dieses Atoms gegeben ist. Ein atomarer Prozess soll die Referenzwelle liefern,
die an den umgebenden Atomen gestreut wird (Objektwellen) und mit der Re-
ferenzwelle interferieren kann. Als Referenzwelle kann das Quellatom Photoelek-
tronen, Auger-Elektronen oder Fluoreszenzstrahlung emittieren. Die Holographie
mit Aussendung von Fluoreszenzstrahlung wird im Abschnitt als “Direkte
Rontgenholographie” beschrieben.

Die atomar auflésende Holographie ist prinzipiell eine direkte Methode, die, un-
gleich den kristallographischen Methoden, Informationen iiber die atomare Um-
gebung eines Atoms liefert, ohne dass Annahmen iiber die Struktur oder der
Vergleich mit Simulationen erforderlich wéren.

Sowohl Elektronen- als auch Photonenstrahlung ist fiir die Holographie geeignet.
Die Wellenléinge von A = 14 besitzen Elektronen und Photonen nach 1} bei
einer Energie von E, ~ 150eV bzw. bei E,;, ~ 10keV.

12,398 12, 264
Mn[A] = ———— Ay[A]

Epn[keV] ~ VEaleV] (8.)

Allerdings unterscheiden sich fiir Elektronen und Photonen die Wechselwirkungs-
querschnitte erheblich, wodurch Elektronen dieser Wellenlénge eine bedeutend
geringere Eindringtiefe als Photonen der gleichen Wellenldnge aufweisen. Elek-
tronenholographie bleibt daher auf oberflichennahe Bereiche beschrankt.

8.2 Direkte Rontgenholographie (XFH)

Die sogenannte X-ray Fluorescence Holography (XFH) ist eine spezielle Form
der Internal Source Holography (ISH). Die Strahlungsquelle ist hier ein Fluores-
zenz abstrahlendes Atom in der Probe. Das holographische Signal kommt durch
die Uberlagerung der auslaufenden Welle, die die Referenzwelle darstellt, mit
den an den Umgebungsatomen gestreuten Anteilen zustande. Die austretende
Fluoreszenzintensitiat wird ortsaufgelost bzw. richtungsabhéngig gemessen. Die
XFH-Methode ist schematisch in Abb.[8.2] dargestellt.

Bei dieser Form der Holographie ist die interferenzbildende Wellenlénge der Strah-
lung auf die wenigen Fluoreszenzlinien des Quellatoms beschriankt. Die Anregung
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der Quellatome zur Fluoreszenz kann durch Elektronen oder Photonen mit einer
Energie oberhalb der entsprechenden Absorptionskante erfolgen.

Die Bildung des holographischen Signals wird in [ANHM9§| unter Vernachléssi-
gung von Mehrfachstreuung nach der klassischen Elektrodynamik hergeleitet. Fi-
ne entsprechende quantenmechanische Ableitung findet sich in [MS97], soll hier
aber nicht weiter betrachtet werden, da sie die gleichen Ergebnisse liefert. Es wer-
den hier die wichtigsten Schritte der Herleitung aus [ANHMO98] dargestellt und
die Ergebnisse iibernommen:

Das abstrahlende Fluoreszenzatom wird als ein punktférmiger Hertzscher Dipol
im Ursprung des Koordinatensystems betrachtet. In der Realitit enthélt die Pro-
be viele Fluoreszenzatome, die alle gleichzeitig emittieren. Es wird aber im Wei-
teren davon ausgegangen, dass sich die Signale der einzelnen Atome inkohérent
iiberlagern und sich die Intensitédten der emittierten Strahlungen addieren. Das
gemessene Hologramm stellt eine Uberlagerung der einzelnen Hologramme dar.
Sitzen alle Fluoreszenzatome in der gleichen atomaren Umgebung, so unterschei-
det sich die Messung aller Atome nicht von der Messung eines einzelnen Atoms.
Die Schwingung des Dipols im Koordinatenursprung sei beschrieben durch
Do - sin(wt). Das elektrische Feld E(r;) am Ort eines Streuatoms ist dann aus
der klassichen Elektrodynamik bekannt und auch der elastisch gestreute Beitrag
zum elektrischen Feld Erj (ﬁ) am Ort des Detektors R lisst sich bestimmen. Die
Betrachtung erfolgt rein kinematisch, also ausgehend davon, dass Mehrfachstreu-
ung auf Grund der schwachen Streuung vernachléssigt werden kann und durch
das gestreute Feld keine Riickwirkung auf die Atome erfolgt. Zudem wird davon
ausgegangen, dass man sich nicht in der Néhe einer Absorptionskante befindet.

Qas elektris_ghe f‘eld am Ort des Detektors wird dann bestimmt als die Summe
FEuet(R) = Ege(k) = E(R )+Z E, (R ) Dabei ist die Richtung des Wellenvektors

der ausfallenden Welle parallel zu R. Die tatséchlich gemessene Strahlungsin-
tensitét ist proportional dem Betragsquadrat des elektrischen Feldes im zeitlichen
Mittel.

Es ergibt sich so fiir die Intensitit der XFH-Messung

unpol —2 2[[{;4'15‘]2 kr] kr] o
Iy (k k) o | Eger(k)2| = 3R2 —2rg RGZ (7, k) + ... 8.2)

mit

Kl i) T o (o i) ¥] &

wobei auch noch {iber alle Orientierungen von p gemittelt wurde, um die belie-
bige Orientierung der Polarisation von Fluoreszenzstrahlung zu beriicksichtigen.
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(75, k) ist der Strukturfaktor des Atoms am Ort ;. Der Streuwinkel ist durch
die Richtungen von 7; und k& gegeben. Auf Grund der geringen Streuamplituden
wurden die Streuterme hoherer Ordnung vernachléssigt.

Der zweite Term in (8.2)) beinhaltet die holographische Information und wird
im Folgenden mit (k) bezeichnet:

i(krj —F) -

- el
X(F) = o Re S (5, B (34)

Der Faktor 2 aus (8.2) wurde weggelassen, um die Amplitude des Signals, also
/T und nicht die Intensitit I zu betrachten (vI +x =~ 14 2/2+..).

Der Faktor zur Umrechnung von f nach f" in (8.3)) enthilt Terme, die mit dem
Abstand des Atoms r; schnell abnehmen und als Nahfeldeffekte bezeichnet wer-

den. Zudem tritt der Faktor w auf, der der Thomson-Streuung aus
entspricht und einen richtungsabhéngigen Beitrag liefert.

Es wird fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Rekonstruktionen ver-
einfachend f’ = f angenommen. Auf die hierdurch in der Rekonstruktion entste-
henden Fehler wird im Abschnitt eingegangen.

-

Aus x(k) kann man leicht eine Abschitzung der Amplitude des holographi-
schen Signals fiir Atome in geringer Entfernung r; gewinnen. Relativ zur Refe-
renzwelle ist diese aus f - ro/r; abschéitzbar. Nimmt man z.B. fiir ein Au-Atom
den Strukturfaktor f = 79 und einen Abstand zu den néchsten Nachbarn von
rj = 2,652A (wie in CugAu) an, dann ist das holographische Signal etwa um
79 x 2,818 -107°/2,652 = 8,5 - 10™* schwiicher als die Referenzwelle.

8.3 Reziproke Rontgenholographie (MEXH)

Die reziproke Rontgenholographie wird auch als Internal Detector Holography
(IDH) oder Multiple Energy X-ray Holography (MEXH) bezeichnet.

Eine schematische Darstellung dieser Methode ist in Abb.[R.3| gezeigt. Im We-
sentlichen entspricht diese Methode der direkten Rontgenholographie, jedoch mit
umgekehrtem Strahlengang. Die Strahlungsquelle befindet sich nun aulerhalb der
Probe und eine einlaufende, ebene Welle mit Wellenvektor —k stellt nun die Refe-
renzwelle dar. Die an den Atomen der Probe gestreuten Anteile der Referenzwelle
und die Referenzwelle selbst interferieren am Ort des sogenannten Detektoratoms,
das dem Fluoreszenzatom, also der Strahlungsquelle, der direkten Rontgenholo-
graphie entspricht.

Die Strahlungintensitdt am Ort des Detektoratoms héngt von der Einfallsrich-
tung des Strahls ab und fithrt zur Photoionisation des Detektoratoms. Bei der
Relaxation des Detektoratoms entstehen in einem sekundéren Prozess Fluores-
zenzphotonen und Auger-Elektronen, die in der reziproken Rontgenholographie,
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ebenso wie die Photoelektronen, fiir die Messung des Hologramms genutzt werden
konnen. Fiir alle im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen wurden die
Fluoreszenzphotonen als Sekundérsignal gemessen.

Die reziproke Rontgenholographie erlaubt die Verwendung von Strahlung unter-
schiedlicher Wellenzahlen k. Damit ist sie der direkten Holographie iiberlegen, die
an wenige zur Verfiigung stehende Fluoreszenzlinien des Quellatoms gebunden
ist. Es konnen somit tatséchlich 3-dimensionale Datensétze im k-Raum oder zu-
mindest an mehreren Punkten des k-Raumes aufgenommen werden. Im Rahmen
dieser Arbeit wurden Messungen bei nur einer festen Wellenzahl k£ durchgefiihrt.

Entsprechend der Herleitung des Signals der direkten Holographie wird in
[ANHMO8] auch fiir die reziproke Rontgenholographie die Signalintensitit herge-
leitet. Dabei ist hier prinzipiell die Realisierung der Holographie mit polarisierter
Strahlung am Synchrotronstrahlungslabor und die Realisierung mit unpolarisier-
ter Strahlung von einer Rontgenréhre zu unterscheiden.

Fiir die Intensitit der MEXH-Messung im Fall unpolarisierter Strah-
lung am Ort des Detektoratoms ergibt sich das gleiche Ergebnis wie schon fiir die

direkte Holographie in 1) Lediglich der Vorfaktor muss durch ]EOP, mit dem
elektrischen Feldvektor Ej der einlaufenden Welle, ersetzt werden. Der Querbal-

-

ken bedeutet auch hier das zeitliche Mittel. Die Funktion x (k) wird entsprechend

wie in (8.4]) definiert.

Die Intenstitit der MEXH-Messung im Fall vollstindig polarisierter
Strahlung ergibt sich aus dem zeitlich gemittelten Quadrat der elektrischen
Feldstéirke am Detektoratom FEyiopm:

I (k) o | Eqrom (k) |2 = E§ — 2rg Re Yy ———— (7, k) %

[(1 ) (Eg ) <E>) (i) R s

Man erkennt sofort, dass der Term fiir das Fernfeld (Term mit der Konstante 1
in der ersten runden Klammer in Gleichung stark von der Polarisations-
richtung abhéngig ist. Atome, die sich in Richtung des elektrischen Feldvektors
befinden, fiir die also gilt ﬂHE}, tragen nicht zum holographischen Signal bei, da
der Term in der zweiten runden Klammer in diesem Fall verschwindet. Dies ist
versténdlich, da durch die Dipolschwingung keine Energieabstrahlung in Richtung
des anregenden Feldes erfolgt.
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Abbildung 8.2: XFH-Methode. Die vom Quellatom ausgestrahlte Fluoreszenz
(rot) wird an den Atomen der Probe gestreut. Durch den Interferenzeffekt misst
man Variationen in der Intensitdat der Fluoreszenz als Funktion der Detektorpo-
sition.

Abbildung 8.3: MEXH-Methode. Die ebene einfallende Welle wird an den Ato-
men gestreut. Die resultierende Strahlungsintensitdt am Ort des Detektoratoms
(rot) wird aus der gemessenen Intensitét der Fluoreszenzstrahlung bestimmt. Die
Einfallsrichtung der einfallenden Strahlung und die Wellenléinge wird variiert.
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8.4 Messung des holographischen Signals X(E)

—

8.4.1 Extraktion von y(k) aus den gemessenen Daten

Fiir den Fall einer festen Wellenzahl k, ist die Angabe der in Abschnitt de-
finierten Winkel 6, ¢ ausreichend fiir die Beschreibung des Wellenvektors k. Die
Intensitéit des gemessenen Fluoreszenzsignals sei mit I (6, ¢) bezeichnet.

Die gemessene Intensitdt einer holographischen Messung, wie sie in herge-

-,

leitet wurde, mit dem in 1) definierten x (k) ist gegeben als
Ii(0,9) = Io(1 + 2 x(k) + ...). (8.6)

Der Mittelwert von I;(6, ¢) sei als

T B Za,¢ [k(ea(P)
D S
ZQ#)

definiert. Dieser Mittelwert wird an Stelle der nicht bekannten konstanten Inten-
sitiat Iy der Referenzwelle verwendet, um das reine holographische Signal x (k) zu
bestimmen. Dabei wird zusétzlich das holographische Signal auf die Intensitét

der Referenzwelle normiert:

_ Ii(0,9) — I,
I,

(8.7)

2 xn(0, ) (8.8)
Der Abzug eines von I abweichenden I}, fithrt dazu, dass ein konstanter Unter-
grund auf den Datensétzen verbleibt.

8.4.2 Absorptionskorrektur

Das holographische Signal im gemessenen Fluoreszenzsignal der Intensitit [ wird
von einem starken geometrischen Effekt iiberlagert. Es sei hier fiir die Herleitung
der bendétigten Absorptionskorrektur die Probe als homogen aber ohne kristalline
Struktur angenommen, so dass ein einheitlicher Absorptionskoeffizient p fiir alle
Ausbreitungsrichtungen angegeben werden kann. (In N#he der Bragg-Reflexe gilt
diese Herleitung prinzipiell nicht.)

Wir betrachten eine aus mehreren chemischen Elementen A, B.... (z.B. Cu und
Au) bestehende Probe. Das Atom A strahlt das zu messende Fluoreszenzsignal
ab. Die Abnahme der Strahlintensitét I(z) des einfallenden Strahls als Funktion
der Eindringtiefe z bei einem FEinfallswinkel von 6 zur Oberflache ist gegeben
durch

I=1, exp(—,j - ) . (8.9)

sin 6

Iy ist die Intensitét des einfallenden Strahls an der Oberfliche (2 = 0). Dabei
ist 1* der Absorptionskoeffizient fiir die Wellenléinge der einfallenden Strahlung.
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Entsprechendes gilt fiir die Abnahme der Intensitéit der unter dem Ausfallswinkel
¢ austretenden Fluoreszenzstrahlung der Atome A mit dem Absorptionskoeffizi-
enten pu.

Durch differentielle Betrachtung der Intensitatsidnderung und anschlieSende Inte-
gration lésst sich leicht die in ein Raumwinkelelement A2 abgestrahlte Intensitét
der Fluoreszenzstrahlung herleiten:

i A o -1
160,6) =1, 22 0, 1 <1+“—.S.m9> . (8.10)
[t sin ¢

Dabei ist p’y der Absorptionskoeffizient, der nur durch die Atome A verursacht
wird. Er ist gegeben durch p’y = o%yn4 mit dem Wechselwirkungsquerschnitt der
Photoabsorption der Atome A fiir die einfallende Strahlung und der Teilchen-
dichte n4 der Atome A in der Probe.

Aus den Messdaten miissen alle geometrischen Effekte entfernt werden, bevor das
holographische Signal gewonnen werden kann. In den MEXH-Messungen ist der
Austallswinkel ¢ fest durch die Detektorposition vorgegeben. Die Funktion (8.10)
kann dann vereinfacht werden zu

Iy(0) = ¢1 (14 ¢y sinf) ™", (8.11)

mit zwei {iber die Messung konstanten Parametern ¢; und ¢y, die an den jeweiligen
Datensatz angepasst werden konnen.

8.5 Rekonstruktion

Um aus den gewonnen holographischen Datensétzen tatséchlich ein Streudichte-
Bild von der Umgebung des Detektor- bzw. Quellatoms zu erhalten, miissen die
Daten numerisch rekonstruiert werden. In dieser Arbeit soll nur der tatséichlich
auf die Messdaten angewandte Rekonstruktionsalgorithmus vorgestellt werden.
Weitere Rekonstruktionsalgorithmen, auch fiir die Elektronenholographie, werden
z.B. in [Len97] vorgestellt.

8.5.1 Rekonstruktionsalgorithmus nach Barton

Der in dieser und vielen bisherigen Arbeiten fiir die Rekonstruktion holographi-
scher Daten verwendete Algorithmus geht auf Barton [Bar88], [Bar91] und eine
Arbeit von Tong [TLHO91] zuriick, die diesen Algorithmus fiir die Elektronenholo-
graphie vorschlugen. Sie leiteten eine Funktion zur Berechnung der Feldamplitude
Uk(7") am Ort 7/ aus dem Integraltheorem von Helmholtz und Kirchhoff (siehe
[Max99]) zunéchst fir die Messung bei nur einer Energie, d.h. fiir nur eine Wel-
lenzahl k, ab. Die Feldverteilung in der Probe wird danach entsprechend den
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Gesetzen der klassischen Elektrodynamik bestimmt, wobei allerdings die Forde-
rung nach Quellenfreiheit des betrachteten Volumens nicht beachtet wird.
Weiter schlug Barton die Integration iiber alle Wellenzahlen k vor, so dass der
Algorithmus quasi dem Integral einer Fouriertransformation entspricht. Man ent-
fernt sich dadurch von der optischen Holographie, die aus 2-dimensionalen k-
Raum Daten eine 3-dimensionale Feldverteilung rekonstruiert. Stattdessen wird
nun aus 3-dimensionalen k-Raum Daten eine 3-dimensionale Streudichtevertei-
lung gewonnen.

Nach [BRS86] sollten die Maxima in der nach gewonnenen Grofie |U(7)|
mit den Atompositionen in der Probe iibereinstimmen (nicht bewiesen!). Man
erhélt also eine Darstellung der atomaren Umgebung des Detektoratoms (bzw.
Emitteratoms in XFH).

P.M.Len beschreibt in [Len97] die Rekonstruktion in einem mathematisch allge-

meinen Ansatz und sucht nach einer zur Faltungsfunktion des Streuprozesses in
(8.4) orthogonalen Entfaltungsfunktion.

Die Rekonstruktion nach Barton erfolgt nach:

1 . oo
F) = dk e™ ™" doy e " x(k 12
U6 = g e ™ [ doe v (8.12)

Dabei beschreibt R die Position des Detektors mit dem Abstand R = |R| zur
Probe, der in der Herleitung als viel gréBer als die Ausdehnung der Probe an-
genommen wird. R und k sind parallel. Es wird integriert {iber alle Wellenzahl-

vektoren k, wobei o}, ein infinitesimales Stiick der Oberfliche S im Ortsraum mit
Radius R ist.

Das Integral ldsst sich vereinfachen, wenn man es auf die Einheitskugel iiberfiihrt.
Ersetzt man do; durch das infinitesimale Raumwinkelelement d€2, = R? .
cos(6) dfdy, so ergibt sich die

Rekonstruktion nach Barton iiber die Einheitskugel:

1 . RN
U(F) = — / dk e~ / / d, e *x (k) (8.13)
27T k ];.

Diese Rekonstruktionsvorschrift entspricht einer Fouriertransformation der abge-
leiteten holographischen Funktion

1 efikr

V() = o= S (), (3.14)

denn es ist
U(F) = /dk 2 //dQ,; Y = F (X)) (8.15)
k k

Da die Fouriertransformation F cbenso wie der Ubergang von y'(k) auf x(k)
mathematisch eindeutig ist, geht durch die Rekonstruktion mit dem Algorithmus
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von Barton keinerlei experimentelle Information verloren. Verluste in der Pha-
seninformation des Signals entstehen bereits in der Messung und nicht als Folge
der Rekonstruktion.

Natiirlich erfolgt die Datennahme nicht iiber den gesamten k-Raum. Daher
miissen fiir die Rekonstruktion der experimentellen Daten die Integrale in (8.13))
sinnvoll durch Summen ersetzt werden. Ist, wie in unseren Messungen die Win-
kelabdeckung in p-Richtung unabhéngig von 6, dann ergibt sich

() = % S e U(7) (8.16)

mit der Rekonstruktion fiir eine einzelne Energie:

U() = cos(0) e x(k). (8.17)

0,0

Das gefundene U(7) gibt eine komplexe Amplitude am Ort 7 an. Es ist jedoch nur
der Betrag |U(7)| relevant. Da die Phase bei der Rekonstruktion nicht absolut,
sondern nur relativ bekannt ist (vergl. [Len97]), sind auch komplexe U(7) nicht
unphysikalisch. In Rekonstruktionen wird daher hiufig |U(7)|? dargestellt.

Fiir die besondere Situation der Rekonstruktion bei nur einer Wellenlénge nach
entstehen sogenannte Zwillingsbilder (engl.: Twin Images). Da Uy (7) =
Uy (—7) und somit |U(7)|* = |Un(—7)|?, ist die Rekonstruktion zentrosymme-
trisch. Die rekonstruierten Intensitiaten Uy (7) bei 77 und —# sind immer identisch.
Tatséichlich hat Barton nachtréglich die Integration iiber mehrere Wellenzahlen
in der Rekonstruktion eingefiihrt, um genau diesen Effekt zu beseitigen.

8.5.2 Fehlerquellen in der Rekonstruktion

Holographische Messungen an Kristallen sind schwierig, da die im Kristall-
gitter regelméfBig angeordneten Atome noch iiber grofie Entfernung konstruktiv
interferierende, gestreute Beitrige liefern. Selbst wenn keine dynamischen Effek-
te bzw. Mehrfachstreuung auftreten, wird das Signal weit entfernter Atome sich
nicht auf Grund zufillig verteilter Gangunterschiede herausmitteln, sondern zum
holographischen Signal beitragen. Nach nimmt der Beitrag eines streuen-
den Atoms zwar mit 1/r; ab, andererseits nimmt jedoch die Anzahl der Atome in
einer Schale mit Radius Ar mit 72 zu, so dass ein erheblicher Teil der holographi-
schen Information x (k) von weit entfernten Atomen beigetragen wird. Der Anteil
der Information iiber die nahe Umgebung des Detektoratoms ist entsprechend
gering. Die ausreichende Abtastung des k-Raums (s. unten) ist bei der Messung
an Kristallen wegen der Biindelung der Intensitét in scharfen Peaks (dhnlich wie

in der Bragg-Streuung) praktisch nicht moglich. Da sich in Bragg-Reflexen die
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Eindringtiefe erheblich dndert, gilt auch die in (8.10)) abgeleitete Absorptionskor-
rektur nicht.

Die Problematik der Rekonstruktion von an Kristallstrukturen gemessenen Daten
wird in [ENSM]| behandelt.

Die Fernordnung der Atome bei der Messung an Kristallen erzeugt die als Kossel-
linien bezeichneten Strukturen [KLV35]. Es handelt sich um starke ringférmige
Konturen, die in Kegeln um die reziproken Gittervektoren entstehen. Die Kosselli-
nien kénnen als Bragg-Reflexe von einer internen Quelle angesehen werden. Diese
Linien sind auch deutlich in den im folgenden Kapitel préasentierten Messdaten zu
erkennen. Sie treten in der reziproken Rontgenholographie gleichermafien wie in
der direkten Rontgenholographie auf. Ein kinematischer Ansatz, der mit Bezug
auf die Rontgenholographie zeigt, wie die Kossellinien entstehen, findet sich in

[ANHMOS].

Der vorgestellte Rekonstruktionalgorithmus nach Barton beriicksichtigt keine
Mehrfachstreuung. Es wird davon ausgegangen, dass auf Grund der schwa-
chen Wechselwirkung die einmal gestreute Welle nicht nochmals gestreut wird.
In idealen Kristallen werden aber durch Mehrfachstreuung starke dynamische
Effekte entstehen und die einfache Interpretation nach Barton ist nicht moglich.
Zur Nutzung der an idealen Kristallen gewonnenen Information dient die Metho-
de der stehenden Rontgenwellenfelder (engl. “X-Ray Standing Waves” oder kurz
XSW). Sie nutzt gerade die an den Bragg-Reflexen gewonnene Information, um
die Position der fluoreszierenden Atome relativ zu den Reflexebenen zu bestim-
men. Dazu werden als Sekundérsignal z.B. Photoelektronen, Auger-Elektronen
oder Fluoreszenzphotonen gemessen. Im Ubrigen sei hier auf Literatur zur XSW-
Methode, z.B. die Veroffentlichungen [Zeg93| oder [AutO1], verwiesen.

Polarisationseffekte treten bei der MEXH-Methode auf, wenn z.B. die
vollsténdig polarisierte Strahlung von einem Ablenkmagneten fiir die Messung
genutzt wird. Diese Effekte werden in [LGNT97| behandelt. Dort wird darauf
hingewiesen, dass zur Rekonstruktion vollstdandiger rdumlicher Strukturinforma-
tion die einfallende Strahlung entweder zirkular oder unpolarisiert sein sollte, oder
alternativ die Messung fiir beide Polarisationsrichtung getrennt durchgefiihrt wer-
den muss.

Im MEXH- und auch im XFH-Signal in [’ aus ist, wie schon erwéhnt, ein
der Thomson-Streuung entsprechender, richtungsabhéngiger Term enthalten.
Als Nahfeldeffekte werden die mit r; abnehmenden Beitrage zu f’ bezeichnet.
Allgemein erhélt man bei der Bildung des holographischen Signals also einen
anisotropen Strukturfaktor f’.

Der richtungsabhéngige Beitrag der Thomson-Streuung kann nicht ohne weiteres
in der Rekonstruktion beriicksichtigt werden.

In [HNKMOO] wird gezeigt, dass zumindest die Nahfeldeffekte bei den verwende-
ten Wellenlédngen von etwa 10keV bereits fiir ndchste Nachbarn gering sind. Diese
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werden daher zunéchst vernachléssigt.

In den in spéter gezeigten Rekonstruktionen nach dem Algorithmus von Barton
wird der anisotrope Strukturfaktor nicht beriicksichtigt, da fiir den Strukturfak-
tor in vereinfachend [’ = f angenommen wird. In [LGNT97| sind Referen-
zen auf Veroffentlichungen gegeben, die Rekonstruktionsalgorithmen, sogenannte
SWIFT-Algorithmen (“scattered-wave included fourier transform”) vorschlagen,
die auch einen anisotropen Strukturfaktor beriicksichtigen.

Die Abeckung des k-Raum (im Engl.: k-space sampling), d.h. die Wahl der Wel-
lenzahlen k£ und der Einfallsrichtungen, beschrieben durch 6 und ¢, hat ebenfalls
Einfluss auf die rekonstruierten Bilder. Experimentell ist die Energie der einfal-
lenden Strahlung begrenzt. Sie muss zwangsweise oberhalb der Anregungsenergie
des Detektoratoms liegen. Auch die unterschiedlichen Eindringtiefen miissen be-
achtet werden.

Die Einfallsrichtung kann an grofien Proben maximal den Halbraum iiber der
Probe abdecken und Werte konnen nur an diskreten Positionen angegeben wer-
den.

Marchesini [Mar((] schlidgt zur Verfeinerung der experimentell gewonnen Daten,
die praktisch nicht iiber den vollen 27 Raumwinkel iiber der Probe vorliegen,
einen iterativen Algorithmus vor. Ausgehend von einer nach dem Algorithmus
von Barton in gewonnenen Ladungsverteilung soll ein Hologramm simu-
liert und durch Minimierung der Differenz zum gemessenen holographischen Da-
tensatz verbessert werden. Moglicherweise lassen sich so auch die anderen hier
beschriebenen Effekte, die vom Rekonstruktionsalgorithmus nicht beriicksichtigt
werden, unterdriicken.

Compton- und Raman-Streuung, Paarbildung, und Kern-Wechselwir-
kungen sind bei der hier benutzten Photonenenergien von ~10keV vernachléssig-
bar und werden nur zur Vollstédndigkeit erwéhnt.

8.6 Holographie mit Multilayer-Monochro-
mator

In der MEX-Holographie ist nicht nur die Energie der einfallenden Strahlung
variabel. Auch die Form des Energiespektrums kann teilweise veréndert wer-
den. Der in diesen Messungen verwendete Multilayer-Monochromator (s. An-
hang [C)) liefert am Ablenkmagneten ein anndhernd gaussformiges Spektrum, mit
dem Maximum bei der Photonenenergie &/ = 10, 655keV und einer Energiebreite
von AE/E =~ 2%. Entsprechend war die Strahlintensitit im Vergleich zur Mes-
sung mit einem Kristall-Monochromator wesentlich gréfler. Man vergleiche mit
AE/E =~ 10~ fiir einen Si-Kristall! Neben der fiir die Messung gewonnenen In-
tensitdt miissen aber die durch die zusétzliche spektrale Bandbreite entstandenen
Effekte beriicksichtigt werden.

30



Um die Kohérenz in der Rontgenholographie zu erhalten, muss hinreichend mo-
nochromatische Strahlung verwendet werden. Die longitudinale Kohé&renzldnge
lc = he/AFE (s. Abschnitt ist direkt von der Energiebreite AFE abhéngig. Sie
wird in [BPS] als Abschitzung fiir den maximalen Radius der in der Réntgenho-
lographie darstellbaren Umgebung angegeben.

Bei der MEX-Holographie ergibt sich ein Gangunterschied s zwischen gestreu-
tem und direktem Strahl aus der Position des streuenden Atoms r; relativ zum
Detektoratom und der Wellenzahl k des einfallenden Strahls. Die Phasendifferenz
kann aus dem Exponenten in als

o = kr; — kF; (8.18)

abgelesen werden und der Gangunterschied ergibt sich nach s = ¢/k aus der
Wellenzahl k. Zwei Komponenten des Strahls mit unterschiedlichen Energien
Ey, E; mit AE = FE, — E; besitzen im Interferenzsignal am Detektoratom ein
um Ap = AE/E - ¢ verschobenes Interferenzsignal. Fiir einen Strahl mit ener-
getischer Breite AE/E betriagt diese Differenz 27, wenn der Gangunterschied
gerade der longitudinalen Kohérenzldnge [. entspricht. Fiir Ay > 27 wird sich
das Interferenzsignal verwischen und es kénnen keine Interferenzeffekte mehr be-
obachtet werden.

Fiir den Fall AE/E = 2% und E = 10keV ergibt sich Ap = 27 - (5/62A) bzw.
eine Kohirenzlinge von [, = 62A.

Welche Atome liefern in der Messung nun noch einen Interferenzbeitrag zum
holographischen Signal? Der Gangunterschied s ist in den holographischen Mes-
sungen fiir Atome an den verschiedenen Positionen 7; unterschiedlich und kann
geschrieben werden als:

s = @/k
= 71— kr))
= 7;(1 = cos(k,77)) (8.19)

Nur Atome mit s < [. liefern einen nicht verschwindenden Beitrag zum hologra-
phischen Signal. Man erkennt, dass bei Vorwéartsstreuung fiir parallele EHFJ der
Gangunterschied s = 0 wird. (In MEXH ist der Wellenvektor der einfallenden
Welle als —k definiert, daher gilt diese Aussage sowohl fiir XFH als auch fiir
MEXH.) Die Verwendung eines breiten Energiespektrums fithrt zu starken Bei-
tragen der Atome in Vorwartsstreurichtung, d.h. etwa aus einem Kegel um die
Richtung von k fiir die die Phasendifferenz Ay < 27 ist.

In [KMOI1] wird gezeigt, dass fiir ein vollkommen weiles Energiespektrum theo-
retisch nur noch die Atome in Vorwiértsstreurichtung zum gemessenen Signal
beitragen. Man gelangt so zu einer Abbildung im Realraum, da die einfallende
Strahlung nur dann ein starkes Fluoreszenzsignal liefern kann, wenn auch das
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Referenzatom in Richtung der einfallenden Strahlung liegt. Die dort vorgestell-
ten Messungen wurden allerdings ebenfalls an einer kristallinen Struktur, einem
Si-Einkristall, der gleichzeitig als Detektor-Photodiode diente, durchgefiihrt, so
dass auch hier Effekte einer periodischen Kristallstruktur auftraten.

In [BPS| werden holographische Messungen mit einer Rontgenrohre und einem
durch zwei Filter geformten Energiespektrum vorgestellt. Bei diesen Messungen
betrug die Energiebreite teilweise sogar AE/E = 10%.

Bei der holographischen Messung an Strukturen ohne Fernordnung sollte die
Energiebreite des Spektrums keinen Einfluss auf die Darstellung der Umgebung
des Detektoratoms haben. Fiir die durchgefithrten Messungen an einem Einkri-
stall ist keine einfache Aussage iiber die Auswirkungen moglich, da das beitragen-
de Volumen eine Grofie von etwa [2 hat und in CugAu somit etwa 10.000 Atome
enthalt.

8.7 Abschitzung der fiir ein Hologramm
benoétigten Messdauer

Wieviele Photonen miissen registriert werden, um aus den holographischen Daten
die Umgebung eines Atoms rekonstruieren zu kénnen?

Eine einfache Abschitzung wird z.B. in [Hio00] durchgefiihrt. Man fordert fiir die
mittlere Varianz o des holographischen Signals, gegeben durch o = v/N, mit der
Anzahl gezéhlter Photonen N:

o/N =1/V'N < |x| (8.20)

Mit einer holographischen Amplitude von etwa |y| = 1073, wie sie in Abschnitt
fiir ein nichstes Nachbaratom in CugAu (r. = 2,652A) abgeschitzt wurde,
ergibt sich die benétigte Photonenzahl zu N, = 1/|x|? = 10°. In dieser einfachen
Abschétzung wird weder auf die k-Raum-Abdeckung eingegangen noch der Fall
mehrerer zu rekonstruierender Atompositionen berticksichtigt.

Der Beitrag, den ein streuendes Atom nach zum holographischen Signal
liefert, nimmt linear mit dem Abstand ab. Die benétigte Photonenanzahl fiir
ein Atom nimmt daher quadratisch mit dem Abstand zu. Addiert man die fiir
die Darstellung jedes einzelnen Atoms abgeschétzte Photonenanzahl N; in ei-
nem CuszAu-Kristall mit Radius r, so ergibt sich eine Abschitzung der fiir die
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Darstellung des gesamten Kristalls benotigen Photonenanzahl NV:
N =)N
J
~ Z(rj/rc)Q -N, ~ / dr 47r? pa; (r/re)? - N,
- 0
j

_ AT pa ﬁ "N,
r2 5
4 -4(1/a)® 1P T\ 5
_ _.ch(_) .20 - N, 21
(2,652/3,75)2 - a2 5 a) % (8:21)

Die zur Rekonstruktion des Volumens benétigte Photonenzahl steigt also mit
r°> an. Der Radius des Volumens r wird auf die Gitterkonstanten von CusAu
a = 3,75A bezogen.

Fiir die Darstellung eines CusAu-Clusters von r = 10A Radius werden dem-
nach etwa N = 3 - 10° Photonen benétigt. Fiir einen Cluster mit Radius r = [,
und der Kohérenzlinge I, = 62A, der in den Holographiemessungen verwendeten

Strahlung (s. Abschnitt [8.6), ergibt sich etwa N = 21013

Erfolgt die Datennahme mit einer Zihlrate von 10°Photonen/s, so ergibt sich fiir
die erforderliche Messdauer

7\ 5
trotal ~ (—) .20, (8.22)
a

Fiir r = 10A erhilt man t;q = 20s, fir r = I, wird tpe = 2 - 107 s, was 250
Tagen entspricht.
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Kapitel 9

Holographische Messungen an
CusAu

9.1 TUbersicht

Im Rahmen dieser Arbeit wurden holographische Messungen durchgefiihrt, bei
denen zum ersten Mal der neue Analysator in Verbindung mit einem APD-
Detektor eingesetzt und getestet wurde. Auch der in Anhang [C|] beschriebene,
aus Multilayern aufgebaute Monochromator wurde zum ersten Mal eingesetzt.
Die untersuchte Probe ist ein CugAu-Einkristall, an dem Messungen bereits von
T.Hiort (s. [Hio00]) im Rahmen ihrer Doktorarbeit durchgefithrt wurden. Ein Ein-
kristall ist fiir die Rontgenholographie zwar nicht gut geeignet (vergl. Abschnitt
B.5.2). Es wurde aber dennoch an dieser Probe gemessen, um zunéchst den voll-
kommen neuen Messaufbau zu charakterisieren und um die mit dem Spektrum
hoher Energiebreite gewonnenen Daten mit den frither aufgezeichneten verglei-
chen zu koénnen. Zudem liefert der Kristall wegen der hohen Cu-Konzentration
eine fiir die Messung hinreichend starke Fluoreszenzintensitét.

Die Messungen wurden zunéchst, wie in [Hio00], mit dem bekannten Detektor,
einem energieauflosenden SD-Detektor, aber jetzt mit dem neuen Multilayer-
Monochromator, begonnen. Anschliefend wurden die Messungen mit dem Fluo-
reszenzanalysator und dem schnellen nicht-energieauflésenden APD-Detektor
fortgesetzt. Eine Ubersicht iiber alle durchgefithrten Messungen findet sich im
Anhang [A]

Durch die Verwendung des schnelleren Detektors und die groflere Intensitédt des
Multilayer-Monochromators konnte eine Steigerung der Zahlrate gegeniiber dem
alten Detektorsystem mit durchschnittlich 26.000s™" auf das 10-fache (Messung 3)
unter Verdoppelung der Strahlgrofle erreicht werden. Es wurde auch der Versuch
unternommen, durch weitere VergroBerung der Spalte die Zahlrate auf das 30-
fache (Messung 4) zu erhthen.
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Bei identischem Strahlfleck hitte man also eine etwa 5-fach hohere Zihlrate er-
halten. Mit perfekt gebogenen Analysatorkristallen wire eine etwa 250-fache Stei-
gerung der Zihlrate (gegeniiber 26.000s™!) moglich gewesen. Eine weitere Steige-
rung der Zahlrate durch eine hohere Intensitét des einfallenden Strahls ist, wenn
Quelle und Probe dies erlauben, natiirlich ebenfalls méglich.

Der CugAu-Kristall enthélt in hoher Konzentration Kupfer. Die Messung erfolgte
also an einem nicht verdiinnten System. Die zu erwartende relative Vergroflerung
der Signal-Z&hlrate ist daher viel geringer als man dies an einem verdiinnten
System erwarten kann.

-

Zur Extraktion des holographischen Signals (k) wurden die Datensitze jeweils
etwas unterschiedlich bearbeitet. Die durchgefithrten Bearbeitungsschritte wer-
den fiir die einzelnen Datensétze im Abschnitt dargestellt. Es wurden keine
Filterungen der Daten zur Unterdriickung hoher Frequenzen durchgefiihrt. In an-
deren Veroffentlichungen zur Holographie wurde dies getan, in der Hoffnung, mit
Hilfe eines solchen Filters die Beitriage weit entfernter Atome aus den Datenséatzen
entfernen zu konnen und nur die Information aus einer nahen Atomumgebung zu
behalten. Wie in [FNSM]| gezeigt wird, ist dies aber nicht moglich.

Die aus den Datensatzen erhaltenen Rekonstruktionen werden im Abschnitt
présentiert.

9.2 CusAu

Auricuprid (CugAu) besitzt die fce-Struktur mit einem Au-Atom im Ursprung
und drei flichenzentrierten Cu-Atomen je Einheitszelle (s. Abb.[9.1). Die Gitter-
konstante (Kantenlinge der Einheitszelle) betriigt a=3.748A.

Der verwendete Probenkristall misst 2mm in der Hohe und 8mm im Durchmesser.
Die Probenoberfléiche ist etwa parallel zur (001)-Ebene, mit einer Verkippung von
maximal 0,1°. Die Elementenzusammensetzung betriagt 24% Au und 76% Cu, mit
einer Inhomogenitét von +5%. Die Mosaizitét in der (001)-Richtung betragt 0,2°.

Tabelle zeigt die Bindungsenergien der wesentlichen Schalen von Kupfer
und Gold, Tabelle die Emissionslinien der beiden Elemente. Fiir die ver-
wendete Photonenenergie von E,;, = 10,655keV kann in den Cu-Atomen die
Bindungsenergie der Elektronen der K-Schale (8,979keV) iiberwunden werden.
Die Cu-Atome werden daher zu Fluoreszenz der Energie Fc,_ ka1 = 8,0478keV,
Ecu-ka1 = 8,0278keV oder Ec,— g1 = 8,9053keV angeregt. Die Wahrscheinlich-
keit, dass ein angeregtes Atom unter Aussendung eines dieser Photonen zerfallt,
betragt wia1 = 0,263, wra2 = 0,132 und wkpg = 0,059. Fiir die Elektronen der
Au L-Schale liegt die Bindungsenergie iiber der Photonenenergie F,;, und die An-
regung von Fluoreszenzstrahlung im Rontgenbereich ist somit nicht moéglich. Das
Signal von der Probe enthélt daher keinen Untergrund der Au-Fluoreszenzlinie.
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Abbildung 9.1: FCC-Struktur von CuzAu. Die Atome auf den Ecken der darge-
stellten Einheitszelle sind Au-Atome (schwarz), die flichenzentrierten sind Cu-
Atome (rot). Man erkennt zwei unterschiedliche (001)-Ebenen mit einer halben
Gitterkonstante Abstand. Eine der Ebenen enthélt Cu- und Au-Atome, die an-
dere Ebene enthélt ausschliefllich Cu-Atome. Die unterschiedlichen Kristallposi-
tionen der Cu-Atome werden im Folgenden wie in der Graphik mit I, ITa und IIb
bezeichnet.
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Abbildung 9.2: Die verschiedenen Umgebungen der Cu-Atome in CusAu in der
(001)-Ebene. Oben: Umgebung in der Ebene des jeweiligen Cu-Atoms. Die Ebenen
fiir Cu-ITa und IIb unterscheiden sich nicht. Unten: Ebenen a/2 tiber bzw. unter
den jeweiligen Cu-Atomen.
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| | K (1s) | Ly (2s) [ Ly (2p1y2) | Ls (2ps2) | My (25) | My, ... |
DCu | 8079 | 1,096 | 0952 0033 | 0.123
PAu | 80,725 | 14,353 13,734 11,919 3,425

Tabelle 9.1: Bindungsenergien von Kupfer und Gold bis zur L-Schale in keV nach
[Vau&6].

’ ‘ Kal ‘ K042 ‘ Kﬁl ‘ Lal ‘ La2 ‘ Lﬂl ‘ Lﬂz ‘ L% ‘
PCu | 8,0478 \ 8,0278 | 8,9053 | 0,9297 | 0,9297 | 0,9498 - -
MAu | 68,804 \ 66,990 | 77,984 | 9,7133 | 9,6280 | 11,4423 | 11,5847 | 13,3817

Tabelle 9.2: Emissionslinien von Kupfer und Gold in keV nach [Vau86].

Prinzipiell kann mit dem neuen Detektorsystem auch bei hoheren Anregungsener-
gien gemessen werden, da die Au-Fluoreszenz die Messung mit dem Analysator
nicht beeinflusst. Auch als Sekundérsignal kann die Au-Fluoreszenz verwendet
werden. Hierzu muss allerdings ein anderer, in seiner Form an die Energie der
Au-L,; Fluoreszenzphotonen angepasster Analysator verwendet werden.

Was erwartet man in der Rekonstruktion der Messdaten? Die Hologra-
phie liefert nur das iiberlagerte Bild der Umgebung aller Cu-Atome.

In der Einheitszelle eines CuzAu-Kristalls gibt es nur ein Au-Atom, so dass alle
Au-Atome des Kristalls auf dquivalenten Positionen im Gitter sitzen. Hingegen
ist Cu in der Einheitszelle auf drei Positionen verschiedener Symmetrie eingebaut.
In Abb.[9.2) sind die verschiedenen Umgebungen der einzelnen Cu-Atome in der
(001)-Ebene dargestellt. Die Ebenen der Cu-Atome selbst und die Ebenen mit
einem Abstand z=a/2 zum jeweiligen Cu-Atom sind gezeigt.

Die Cu-Atome auf der (100)- und (010)-Fléache sitzen in einer Umgebung mit
jeweils zweizdhliger Symmetrie, die jeweils um 90° gegeneinander verdreht sind,
sich aber in der Summe zu einer Umgebung 4-zéhliger Symmetrie ergédnzen. Das
Cu-Atom auf der (001)-Flidche weist fiir sich schon eine vierziahlige Symmetrie
beziiglich der (001)-Drehachse auf. Das in der Rontgenholographie gemessene Si-
gnal ist die Uberlagerung der Umgebungen aller Cu-Atome und besitzt dement-
sprechend ebenfalls die vierzdhlige Symmetrie des Kristallgitters.

Die Uberlagerung aller Umgebungen eines Cu-Atoms, wie man sie aus der Re-
konstruktion der gemessenen holographischen Daten in der (001)-Ebene erhalten
sollte, ist in der folgenden Tabelle gezeigt. Die Spalte “Atome” gibt an, welche
drei Atome sich an der entsprechenden Position relativ zur Cu-Position befinden,
die Spalte “fges” den sich gesamt ergebenden Strukturfaktor fiir diese Position.
Dabei wurde der Strukturfaktor f der Cu- und Au-Atome entsprechend der Kern-
ladungszahl Z der Elemente angenommen. Fiir das Element Au mit Z=79 ist er
deutlich grofler als fiir Cu mit Z=29. Positionen mit einem hoheren f,.s sollten
auch in der Rekonstruktion entsprechend stérker erscheinen, da der Strukturfak-
tor direkt in das holographische Signal in (8.5)) eingeht.
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Z Position Atome foes = > fo
z=0 | (3,3,0)a+T | AuCuy | 79 +2-29 = 137
(1,0,0)a+T | Cuy 3-29 = 87
11

2 2

z=a/2 | (3,0, a+T | AuCuy | 79 +2-29 = 137

9.3 Durchfithrung der Messungen

9.3.1 Messaufbau

Fiir die Holographiemessungen wurde der gleiche Messaufbau verwandt, der auch
schon zur Charakterisierung des Analysators diente. Der Aufbau ist im Kapitel
ausfithrlich beschrieben. Alle Holographiemessungen wurden im Oktober 2001
am Strahl CEMO bei HASYLAB durchgefiihrt: die Messungen 142 mit einem
energieauflosenden SD-Detektor und die Messungen 3+4 mit dem neuen Detek-
torsystem aus Analysator und APD-Detektor.

Die Datennahme erfolgte in den Messungen mit dem energieauflosenden Detek-
tor iiber einen Winkelbereich des Einfallswinkels 8 von 6 = 20° — 79°. In den
Messungen mit dem Analysator war nur ein Winkelbereich von § = 20° — 60°
zugénglich, da der Analysator im Pol der Probe platziert war. Prinzipiell kann
bei raumlich festem Detektor (s. Abschnitt auch bis zu héheren 6-Werten

gemessen werden.

Die Daten aller durchgefithrten Messungen wurden in diskreten Schritten von
Ay = Af = 1° aufgenommen. Somit nimmt die Informationsdichte zum Pol der
Probe (6 = 90°) hin zu. Die Anzahl der Messpunkte pro Raumwinkel ist dort am
hochsten.

Die Messungen wurden zum groflen Teil im “kontinuierlichen Modus” durch-
gefithrt, was bedeutet, dass die Probe wéhrend der Datennahme kontinuierlich
um die p-Achse rotiert wurde. Gezéhlte Photonen wurden dabei iiber Schritte
von Ay = 1° aufintegriert. Bei Messungen mit nicht kontinuierlicher Datennahme
wurde zunéchst die p-Position angefahren und dann ortsfest gemessen. Nach der
Aufnahme einer vollstdndigen Rotation wurde der einfallswinkel # um 1° erhoht.
Im kontinuierlichen Modus erreicht man integral eine vollstdndige Abdeckung
des ¢-Winkelbereichs wahrend der #-Bereich nicht vollstdndig abgefahren wird.
Durch Divergenz des einfallenden Strahls ergibt sich aber auch in den MEXH-
Messungen ein {iber leicht verschiedene Einfallswinkel 6 integriertes Signal. Die
Abtastung des k-Raums ist bei der Messung an Kristallen in jedem Fall nicht zu-
friedenstellend moglich, da das holographische Signal hohe Frequenzkomponenten
enthélt (Kossellinien fithren zu “undersampling”). Die Integration iiber einen aus-
reichend groflen Winkelbereich sollte aber zumindest reproduzierbare Ergebnisse
liefern, die nicht von der “zufélligen” Orientierung der Einfallsrichtung abhéngen.

Die Dauer fiir die Aufnahme einer vollstindigen Rotation um die Probenachse
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betrug etwa 7 Minuten, die Aufnahme eines vollstdandigen Datensatzes in ¢ und
f somit einige Stunden. Fiir alle Messaufbauten wurden mehrere Datenséitze ge-
messen, teilweise vollstindig innerhalb eines Synchrotronstrahlungslaufes (d.h.
zwischen zwei aufeinander folgenden Strahlinjektionen).

Um die Stabilitdt des vom Monochromator gelieferten Energiespektrums zu
gewahrleisten, wurde nach einer Strahlinjektion einige Minuten gewartet, bevor
mit einer neuen Messung begonnen wurde. Dennoch zeigen sich in den Messdaten
(in der Messung 1) einige leichte unperiodische Oszillationen im Ionisationskam-
mersignal, die vermutlich auf thermische Effekte an den Multilayern oder Strahl-
lageschwankungen zuriickzufithren sind. In den anderen Messungen erscheinen
diese Oszillationen der einfallenden Strahlungsintensitéit nicht.

9.3.2 Justage

Die Justage des Diffraktometers wurde mit Hilfe einer feinen Nadel auf dem Go-
niometerkopf des Drehkreises (p-Achse) durchgefiihrt. Zundchst wurde die Nadel
mit einer Genauigkeit von circa £0, Imm in das Drehzentrum des Diffraktometers
(-Achse) und der p-Achse gebracht. Anschlieend wurde die Goniometernadel
in das Zentrum des einfallenden Strahls verfahren.

Die Goniometnadel wurde nun durch die gehalterte Probe ersetzt und die Pro-
benoberfliche mit Hilfe eines Theodoliten auf die alte Nadelhche eingestellt. Die
Orientierung der Oberflache senkrecht zur ¢-Achse erfolgte mit Hilfe eines von
der Kristalloberfliche reflektierten Laserstrahls. Die Verkippwinkel des Goniome-
terkopfes wurden nachgestellt, bis sich der reflektierte Laserstrahl bei Rotation
der Probe um die p-Achse nahezu nicht mehr bewegte. Diese Justage ist erfor-
derlich, um die einfache Absorptionskorrektur nach zu ermoglichen. Ohne
diese Justage wiirde sich der Einfallswinkel 6 {iber den (-Scan zu stark &ndern.

9.3.3 Gemischte Messungen

Die Signalamplitude der direkten (XFH) und der reziproken (MEXH) Rontgen-
holographie entsteht gleichzeitig. Die gemessene Fluoreszenzintensitét ist sowohl
von der Einfallsrichtung der anregenden Strahlung, als auch von der Ausfallsrich-
tung der Fluoreszenzstrahlung abhéngig. Andert sich eine der Richtungen, so wer-
den die Intensitdtschwankungen entsprechend der XFH- bzw. MEXH-Methode
sichtbar.

Versucht man das reine MEXH-Signal zu messen, so muss man eine Uberlagerung
mit dem XFH-Signal verhindert werden. Dies kann praktischerweise durch die
Beibehaltung der Detektorposition relativ zur Probe erreicht werden. Man misst
itber die Anderung des Einfallwinkels so nur das MEXH-Signal und vermeidet
jegliche Variationen durch die XFH-Struktur.
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Fiir die hier durchgefithrten Messungen bedeutet dies, dass der Detektorauftbau
synchron mit der Probe um die #- und die p-Achse rotiert werden miisste. Wir
haben jedoch auf die Rotation des Detektorsystem um die p-Achse verzichtet, da
dies fiir die Messungen einen zusétzlichen Aufwand bedeutet hétte, der fiir den
qualitativen Test des neuen Systems nicht erforderlich ist. Es wurde aber darauf
geachtet, dass durch die Positionierung des Detektorsystems im Pol der Probe, die
Effekte der gemischten Messung des XFH- und MEXH-Signals minimiert wurden.
Dies setzt aber einen um die ¢-Achse hinreichend homogenes Detektorsystem
vorraus. Ist dies nicht gegeben, kénnen Uberlagerungen des XFH-Signals in den
Daten vorhanden sein.

Wird der Analysator nicht um die ¢-Achse gedreht, so ist es prinzipiell méglich
durch die Entfernung eines Kristalls eine Liicke zu schaffen, durch die der ein-
fallende Strahl hindurchtreten kann. Der erreibare maximale #-Winkel kann so
vergroflert werden.

9.4 Messdaten

9.4.1 Messungen 1 und 2, mit energieauflosendem SD-
Detektor

In den Messungen 1 und 2 wurde ein SD-Detektor der Firma Roentec mit einer
aktiven Fliche Aspp = 5mm? und einer Nachweiswahrscheinlichkeit fiir Cu-K,,-
Strahlung von espp ~ 1 benutzt. Der Abstand des Detektors zur Probe wurde als
dspp = 60mm gewéhlt, so dass die Zahlrate einen fiir diesen Detektor optimalen
Wert von etwa ~26, 000 Photonen/s betrug. Es ergibt sich somit ein abgedeckter
Raumwinkel von Qgspp = Aspp/(4ndipp) = 47 - 8,79 - 1076, Die Strahlgrife
betrug in beiden Messungen 0,2 x 0,05mm? und der einfallende Photonenfluss
wurde nach zu 2,55 - 10 Photonen/s berechnet.

Die Messung 2 wurde im Gegensatz zur Messung 1 im kontinuierlichen Modus
durchgefiihrt. Es konnten jedoch keine prinzipiellen Unterschiede zwischen den
Daten festgestellt werden, so dass hier nur die Ergebnisse der Messung 2, in der
insgesamt 17 Datensitze aufgenommen wurden, vorgestellt werden. Die ersten
vier Datensitze wurden vor einer HASYLAB-Servicewoche (Messzeitunterbre-
chung), die iibrigen im Anschluss daran aufgenommen. Die Messungen nach der
Servicewoche wurden mit einer kiirzeren Messdauer pro Messpunkt durchgefiihrt
(tmess = 0, 66s statt t,ess = 0,88s). Wo sich die Parameter der Datensétze unter-
scheiden, werden diese im Anhang [A] getrennt aufgefiihrt.

Die gemessenen Daten sind in Abb.[0.3] dargestellt. Es ist ein mit dem Ionisa-
stionkammersignal normierter einzelner Datensatz vor und nach der Bearbeitung,
sowie die Summe aller bearbeiteten Datensétze dargestellt. Die Bearbeitung um-

fasste folgende Schritte: 1.) Totzeitkorrektur nach (5.2). 2.) Normierung auf das
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Tonisationskammersignal. 3.) Absorptionskorrektur nach (8.11]), wobei fiir jede
p-Position die optimalen Parameter ci, ¢y durch die Methode des kleinsten Ab-
standquadrates angepasst wurden.

Der dargestellte Datensatz vor der Totzeitkorrektur enthélt eine leicht erkenn-
bare Stufe. Wahrend der Messung wurde hier der Speicherring neu gefiillt und
anschlieBend mit hoherer Zahlrate weitergemessen. Die Stufe konnte durch die
Berechnung der Totzeitkorrektur vollstéindig aus den Daten entfernt werden.

Man findet in den Messungen 142 leichte Artefakte, die 4-fache Symmetrie auf-
weisen und am Kreuzungspunkt zweier Kossellinien (s. Abschnitt der Ori-
entierung (111) auftreten. Sie sind wahrscheinlich auf Bragg-Reflexionen der kri-
stallinen Probe zuriickzufiihren, durch die der einfallende Strahl direkt von der
Probe in den Detektor reflektieret wurde. Ahnliche Artefakte zeigt das Signal
eines zweiten SD-Detektors, der in einer seitlichen Position montiert war. Dort
erscheinen sie aber an anderen Winkelpositionen. Es handelt sich hier also nicht
um ein holographisches Signal.

In den Daten lassen sich auch Kosselkegel um die (001)-Richtung (p-Achse) er-
kennen. Man sieht die Kegel der Ordnung (004) bei § = 38,4° und (006) bei
6 = 68, 5°. Diese sind wegen der groben Abtastung in Schritten von 1° nur teil-
weise getroffen und nicht so deutlich zu erkennen wie die anderen Kossellinien.

9.4.2 Messung 3, mit Fluoreszenzanalysator

In Messung 3 wurde der Fluoreszenzanalysator in Verbindung mit einem APD-
Detektor eingesetzt. Die aktive Fliche des Detektors betrug Age: = 10 x 10mm?
und erfasste somit annédhernd die gesamte vom Analysator fokussierte Strahlung.
Der durch den Analysator abgedeckte Raumwinkel betrug Qpira = 0,02 - 4.
Die Strahlgréfie wurde in dieser Messung auf 0,2 x 0, l1mm? erhsht, wodurch sich
der einfallende Photonenflul etwa verdoppelte. Die mittlere Zahlrate konnte so
auf 244.000 Photonen/s gesteigert werden. Aus diesen Werten ergibt sich fiir die
Effizienz des Detektoraufbaus € ~ 1,83 - 1073, Dieser Wert ist grofer als der fiir
Fluoreszenzanalysator und SD-Detektor (vergl. Abschnitt .

Man erreicht einen effektiven abgedeckten Raumwinkel von Qgpirai - €spirat = 3,7 -
1075 - 4. Dieser ist um einen Faktor ~4 groBer als der in den Messungen 1+2
mit dem SDD abgedeckte Raumwinkelwinkel.

Diese Messung wurde im kontinuierlichen Modus iiber einen Winkelbereich von
0 = 20° — 69° durchgefithrt. Es wurden insgesamt 7 vollstdndige Datensétze
aufgenommen.

Die gemessenen Daten sind in Abb.[9.4] dargestellt. Es ist ein mit dem Ionisa-
stionkammersignal normierter einzelner Datensatz vor und nach der Bearbeitung,
sowie die Summe aller bearbeiteten Datensétze dargestellt. Die Bearbeitung um-
fasste folgende Schritte: 1.) Normierung auf das Ionisationskammersignal. 2.)
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Normierung auf eine konstante Funktion fiir alle ¢-Scans, d.h. fiir die einzel-
nen Datensétze zu jeder #-Position. Die Funktion wurde durch die Methode der
kleinsten Abstandsquadrate an die p-Scans angepasst.

Eine Absorptionskorrektur nach konnte nicht durchgefiihrt werden, da das
Signal in den Datensétzen als Funktion von 6 oszilliert. Der Ursprung dieser Os-
zillationen ist bisher nicht verstanden. Eine Totzeitkorrektur nach wurde
durch die Normierung auf die konstante Funktion unnétig, da die absolute Z#hl-
rate sich wéhrend eines p-Scans nur unwesentlich dndert. Allerdings geht durch
diese Normierung Information aus den Datensétzen verloren.

Die Oszillationen, im durch das Ionisationskammersignal normierten Signal, sind
als Funktion von # summiert iiber alle p-Werte fiir zwei Datensétze der Messung 3
in Abb.[9.5dargestellt. Sie zeigen fiir beide Datensétze einen dhnlichen aber nicht
vollig identischen Verlauf. Eine systematische Abhéngigkeit von der #-Richtung
ist erkennbar.

Bei zukiinftigen Messungen sollte auf jeden Fall wiahrend der Messungen ein Takt-
geber mitgezihlt werden (war hier nicht der Fall), um einen Einfluss der Mes-
selektronik vollstédndig auszuschlieffen. Oszillationen, wie sie bei der Messung 1 im
Ionisationskammersignal auftauchten (vergl. Abschnitt [0.3.1]), traten bei diesen
Messungen nicht auf. Durch die systematische Abhéngigkeit von der #-Position
liegt die Vermutung nahe, dass die Oszillationen durch einen geometrischen Effekt
erzeugt werden und tatsichlich eine Abhéngikeit von der 6-Position des Messauf-
baus vorhanden ist.

Der gemessene Datensatz ist neben den Oszillationen frei von Artefakten und
durch die hohere Anzahl gesamt gezdhlter Photonen pro Raumpunkt deutlich
weniger verrauscht als der Datensatz der Messung 2.

9.4.3 Messung 4, mit Fluoreszenzanalysator und APD,
hohe Zihlrate

In der Messung 4 wurde die Strahlgrofle gegeniiber der Messung 3 nochmals
verdoppelt auf 0,2 x 0,2mm?. Der Photonenstrom lag im Mittel fast dreimal
so hoch wie in Messung 3 und die mittlere Detektorzédhlrate konnte auf 781.000
Photonen/s gesteigert werden.

Es wurde nur ein vollstdandiger Datensatz aufgenommen. Die gemessenen Daten
sind in Abb.[9.6|dargestellt. Es ist ein auf das Ionisastionkammersignal normierter
einzelner Datensatz vor und nach der Bearbeitung dargestellt. Bei der Bearbei-
tung wurde der Datensatz 1.) tiber das lonisationskammersignal normiert und 2.)
eine Absorptionskorrektur nach iiber den von Artefakten (s. unten) freien
Bereich durchgefiihrt und auf den Rest der Daten extrapoliert.

In den Messdaten sind die gleichen Oszillationen wie schon in Messung 3 zu
erkennen. Zudem zeigt der Datensatz starke Artefakte, die die Amplitude des
holographischen Signals x um mehr als das 100-fache iibersteigen. Die Artefakte
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zeigen 4-fache Symmetrie (s. Schnitt entlang der ¢-Richtung in Abb.[9.7)) und sind
daher hochstwahrscheinlich auf Bragg-Reflexionen von der Probe zuriickzufiihren.
Durch die zusétzlich Vergroflerung des Strahlflecks wird unter Umsténden die ein-
fallende Strahlung von der Probe Bragg-reflektiert. Der reflektierte Strahl kann
auf Grund des Absorbers im Analysator nicht direkt in den Detektor fallen, son-
dern trifft vermutlich zunéchst einen Teil des Analysators und wird dann vom
Analysator in den Detektor reflektiert oder gestreut.

9.5 Statistische Auswertung der Messdaten

Als Maf fiir die Messgenauigkeit, mit der das holographische Signal in den ein-
zelnen Messungen bestimmt wurde, soll die Standardabweichung des holographi-
schen Signals x angegeben werden. Die gemessenen Daten sollten, sofern keine
weiteren Einfliisse auf das Messsignal vorliegen, der Zahlstatistik nach Poisson,
die im Anhang [B] beschrieben wird, geniigen.

X sei der Mittelwert iiber die einzelnen Datensitze i des Signals x;(0, ). Der
Mittelwert iiber alle 6, p-Positionen einer GroBe f sei im Folgenden mit M(f)
bezeichnet.

Es wurde zunéchst fiir alle 6, o-Werte aus den Datenséitzen die empirische Stan-
dardabweichung S(X) berechnet und anschlielend der Mittelwert M (S()) gebil-
det.

Zum Vergleich wurde die Standardabweichung o nach der Poissonverteilung be-
rechnet. Diese ergibt sich aus der Anzahl insgesamt gezéihlter Photonen N nach
o = v/N. Auch hier wurde der Mittelwert M (o) berechnet.

Messung
1 2 3
Datensétze n 2 17 7 1
M(Np,) 52.634 | 314.152 | 1.125.922 | 488.958
M(l/\/N97¢) 0,0044 | 0,00182 | 0,00095 | 0,0014
M(S(Xo,,)) - 0,00181 | 0,000915 -
M(|x)|) 0.0032 | 0,00173 | 0,00106 -

Die Bestimmung der empirischen Standardabweichung S ist nur fiir eine ausrei-
chend grofle Stichprobe sinnvoll. Werte wurden daher nur fiir die Messungen 2+3
mit n=7 bzw. n=17 Datensédtzen angegeben.

Der Mittelwert der Standardabweichung M (.S) stimmt sehr gut mit dem nach
der Poissonstatistik berechneten iiberein. Man kann also davon ausgehen, dass
die Datennahme und die Bearbeitung der Messdaten reproduzierbar erfolgte. Die
Poissonstatistik ist offenbar auf die Verteilung der Zahlereignisse anwendbar.
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Abbildung 9.3: Messung 2 mit SD-Detektor - links: Normierter Datensatz,
mitte: nach Totzeitkorrektur und Absorptionskorrektur mit Absorptionsfunktion,
rechts: alle korrigierten Datensétze aufaddiert.
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Abbildung 9.4: Messung 3 mit Analysator und APD - links: Normierter
Datensatz, mitte: nach Totzeitkorrektur und Absorptionskorrektur fiir einzelne
0-Werte, rechts: alle korrigierten Datensétze aufaddiert.
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Abbildung 9.5: Oszillation in zwei Datensétzen der Messung 3. Es ist die relative
Intensitdtsschwankung in der Messung als Funktion von 6 nach der Normierung

durch das Ionisationskammersignal dargestellt. Das Signal aller p-Positionen wur-
de addiert.
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Abbildung 9.6: Messung 4 mit Analysator und APD - [links: Normierter
Datensatz, mitte: nach Totzeitkorrektur und Absorptionskorrektur mit extrapo-
lierter Funktion. Es wurde nur ein vollstdndiger Datensatz aufgenommen. Die
maximale Intensitéit der Strahlung ist etwa dreimal grofler als die durchschnitt-
liche Intensitdt. Im bearbeiteten Datensatz (mitte) wurde in der Darstellung bei
1% der maximalen Amplitude abgeschnitten.
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Abbildung 9.7: Schnitt durch die Maxima der Artefakte in Messung 4. Oben:
Schnitt bei # = 37°. Unten: Schnitt bei ¢ = 14°. Es ist die relative Intensitéts-
schwankung in der Messung als Funktion von # nach der Normierung durch das
Tonisationskammersignal dargestellt.
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(200) (200)

Abbildung 9.8: Messung 2 mit SDD, Polardarstellung - Die Kossellinien der
Ordnungen (200), (111) und (311) sind deutlich erkennbar. Oben: Blickrichtung
[001]. Unten: Blickrichtung [110].
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(200) (200)

Abbildung 9.9: Messung 3 mit Analysator und APD, Polardarstellung -
Die Kossellinien der Ordnungen (200), (111) und (311) sind deutlich erkennbar.
Oben: Blickrichtung [001]. Unten: Blickrichtung [110].
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In der Messung 3 konnte der mittlere Messfehler M (.S), entsprechend der hoheren
insgesamt gezéhlten Photonenanzahl Ny, pro 6, ¢-Wert, gegentiber der Messung
2 verbessert werden.

Die empirische Varianz spiegelt nicht unbedingt die tatsdchliche Qualitat des
Signals wieder. So bleiben systematische Fehler, die in allen bearbeiteten Da-
tensdtzen einer Messung immer wieder gleich auftreten, unberiicksichtigt. Den-
noch ist die Angabe der empirischen Varianz als Maf fiir die Reproduzierbarkeit
der Einzelmessung sinnvoll.

Da die korrigierten Daten erst nach der Normierung durch das Ionisationskam-
mersignal und den weiteren Bearbeitungsschritten zur Berechnung von S? ver-
wendet werden, gehen auch ungleiche Behandlungen der einzelnen Datensétze
sowie der Fehler auf dem Signal der Ionisationskammer in die empirische Vari-
anz ein. Man besitzt somit eine gute Kontrollmdoglichkeit, ob z.B. eine Totzeit-
korrektur tatséchlich eine Verbesserung der Datensétze bewirkt hat und ob das
[onisationskammersignal ausreichend genau ist.

In der Tabelle ist auch die {iber alle 6, p-Werte gemittelte Amplitude des holo-
graphischen Signals M (|]) angegeben. Fiir Messung 4 konnte wegen der starken
Artefakte im Signal kein Wert bestimmt werden. Fiir alle anderen Messungen er-
kennt man, dass die mittlere Signalamplitude von dhnlicher Gréfle wie der mittle-
re Messfehler ist. Das Signal liegt also im Mittel im oder unter dem Rauschsignal.
Fiir Kristalle ist allerdings auch nur an wenigen 6, ¢o-Positionen eine deutliche Si-
gnalamplitude zu erwarten (vergl. Anhang[8.5.2). Daher sind in einigen Bereichen
der Daten deutliche Strukturen zu erkennen (an den Kossellinien), wéhrend die
Bereiche dazwischen stark verrauscht sind.

9.6 Rekonstruktion der Messdaten

Die gemessenen Daten, der mit SD-Detektor durchgefithrten Messung 2 und der
mit Analysator und APD-Detektor durchgefithrten Messung 3, wurden rekonstru-
iert und sind in Abb.[9.10] und Abb.[9.11] dargestellt. Als Rekonstruktionsebenen
wurde die zur (001)-Richtung parallele Ebene des Detektoratoms (z=0) und die
um eine halbe Gitterkonstante versetzte Ebene (z=a/2) gewihlt. Die zu erwarten-
den Positionen von Streuatomen wurden schon im Anhang beschrieben und
sind in den Rekonstruktionen, ebenso wie die Einheitszelle von CusAu, gestrichelt
eingezeichnet.

Die Rekonstruktionen wurden nach dem Algorithmus von Barton fiir eine
Wellenzahl k£ durchgefiihrt. Die Darstellung des rekonstruierten Uy (7) erfolgt hier
wie bei [Len97] durch die Ausgabe von |Uy(7)|?-r* mit einer zusitzlichen Wichtung
durch den Abstand zum Ursprung 7.

Die Abbildungen enthalten zusétzlich zu den einfachen Rekonstruktionen auch
4-fach symmetrisierte Darstellungen. Hier wurde die bekannte Symmetrie der
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Probe zur ¢-Achse bzw. (001)-Richtung genutzt und die Rekonstruktionen Uj(7)
fiir die vier dquivalenten Orientierungen addiert. Die Darstellungen der (z=0)-
Ebene weisen bereits vor der 4-fach Symmentrisierung 2-zéhlige Symmetrie auf,
da die Rekonstruktion, wie in Abschnitt gezeigt, zentrosymmetrisch ist.

In der Messung 2 erkennt man deutlich, dass Oszillationen der Periode A/2 (Wel-
lenléinge bei Photonenenergie E,, = 10,655keV ist A = {Z2EA= 1,164A) in
zwei Kegeln vom Ursprung auslaufen. Derartige Oszillationen entstehen durch
einen sinusformigen Untergrund auf den Messdaten, wie er durch eine nicht
vollsténdig parallel zur Drehachse orientierte Oberflachennormale der Probe ver-
ursacht wird. Durch die 4-fache Symmetriesierung wird der sinusférmige Unter-

grund aber vollstdndig unterdriickt.

Im Vergleich der Rekonstruktion der Messung 3 (mit Analysator) mit der Mes-
sung 2 (SD-Detektor) erkennt man die mit dem Analysator erreichten viel deut-
licheren Konturen. Dies ist auf die hohere Zahl gemessener Photonen zuriick-
zufithren, die eine anndhernde Halbierung der Streuung S des Messignals der
Messung 3 gegeniiber der Streuung S in Messung 2 bewirkte.

In der symmetrisierten Rekonstruktion der Messung 2 lassen sich fast keine Struk-
turen erkennen. Dagegen scheinen in der Messung 3 die Atome bei (+a, %a,0)
deutlich erkennbar zu sein. Die anderen Atompositionen dieser Ebene zeigen ein
etwas weniger starkes Signal. In der (z=a/2)-Ebene erkennt man ein deutliches
Signal in der Néhe der inneren vier Atomposition. Diese scheinen, wie auch die
Atome in der (z=0)-Ebene, leicht nach aulen verschoben zu sein. Dieser Effekt
kann durch die Vernachlassigung der Nahfeldeffekte bei der Rekonstruktion ent-
standen sein.

Es ist allerdings fraglich, ob das rekonstruierte |Uy (7)|?-r? iiberhaupt die Maxima
der Ladungsdichte zeigen kann. Es wurde hier an einem kristallinen System ge-
messen, das fiir die Rontgenholographie nicht gut geeignet ist. Die Datennahme
erfolgte zudem nicht {iber den vollen Raumwinkel. Trotz dieser Einschrankun-
gen sind in den Rekonstruktionen Gitterpositionen und Symmetrierichtungen des
Probenkristalls teilweise sehr deutlich zu erkennen. Dies ldsst sich erklaren, da
die in den Daten vorhandenen Kossellinien die Symmetrie und die Periodizitét
des Gitters wiederspiegeln.

Die Rekonstruktionen in dieser Arbeit konnen also nicht mit der Ladungsdichte-
verteilung des Probenkristalls verglichen werden. Da die Struktur der Probe aber
bekannt ist, konnen die hier gemessenen Hologramme und Rekonstruktionen mit
simulierten Daten verglichen werden. Nur so lasst sich zeigen, dass diese die richti-
ge Strukturinformation enthalten. Simulationen wurden im Rahmen dieser Arbeit
aber noch nicht durchgefiihrt.
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Abbildung 9.10: Rekonstruktion der Messung 2 mit SD-Detektor - Oben,
links: Rekonstruktion der (z=0)-Ebene. Unten, links Rekonstruktion der (z=a/2)-
Ebene. Rechts: 4-fach symmetrisierte Darstellung der jeweiligen Rekonstruktion.
Die Einheitszelle von CugAu ist eingezeichnet. Die Kantenldnge der Darstellungen

betrigt 10A.
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Abbildung 9.11: Rekonstruktion der Messung 3 mit Analysator und
APD-Detektor - Oben, links: Rekonstruktion der (z=0)-Ebene. Unten, links
Rekonstruktion der (z=a/2)-Ebene. Rechts: 4-fach symmetrisierte Darstellung
der jeweiligen Rekonstruktion. Die Einheitszelle von CuzAu ist eingezeichnet.
Die Kantenliinge der Darstellungen betréigt 10A.
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Kapitel 10

Zusammenfassung - Ausblick

Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurde ein aus gebogenen LiF-Kristallen beste-
hender Rontgenanalysator geplant, gebaut und umfassend charakterisiert. Dazu
wurden Kristallplattchen gebogen und auf Aluminiumtréiger gepresst. Auch die
Eigenschaften der einzelnen gebogenen Kristallpldttchen wurden dabei bestimmt.
Der Analysator wurde in Messungen an einer bekannten CugAu-Probe auf seine
Eignung fiir den Einsatz in der reziproken Rontgenholographie (MEXH) gete-
stet. Um dabei noch stérker von den Vorteilen der Messung mit einem Fluores-
zenzanalysator profitieren zu kénnen wurde bei einem hohen einfallenden Pho-
tonenfluss von im Mittel 3 - 10!! Photonen/s/mm? gearbeitet. Dieser konnte am
Strahl CEMO bei HASYLAB durch den Einsatz eines aus Multilayern aufgebau-
ten Monochromators erreicht werden. Der Aufbau dieses Monochromators war
ebenfalls Teil dieser Arbeit. Es wurden erstmals holographische Datenséitze mit
dem Spektrum eines Mulitlayer-Monochromators der hohen Spektralbreite von
AE/E =~ 2% aufgenommen. Aus diesen Datensétzen wurde die holographische
Information extrahiert und mit dem Bartonschen Algorithmus rekonstruiert.

Mit dem Fluoreszenzanalysator und einem APD-Detektor konnte die Detek-
torzéhlrate, gegeniiber der Messung mit dem bisher verwendeten energieauflésen-
den SD-Detektor deutlich gesteigert werden. Die mit dem SD-Detektor maxi-
mal erreichbare mittlere Detektorzihlrate betriigt ~20.000s~ 1. In den an einem
CuzAu-Einkristall durchgefiithrten Holographiemessungen wurden mit dem neu-
en Detektorsystem mittlere Detektorzihlraten von bis zu 800.000s! erreicht. Es
konnte somit etwa die fiir das Signal-/Rauschverhéltnis optimale Detektorzéhlra-
te erreicht werden. Diese betrigt fiir Photonenzahler an gepulsten Quellen ~20%,
wie die Herleitung in Abschnitt zeigt. Um den Analysator bei noch héheren
Zahlraten einsetzen zu konnen, kann an Stelle eines Photonenzéihldetektors ein
integrierender Detektor eingesetzt werden. Der Einsatz eines solchen Detektors
ist aber erst bei Zihlraten von deutlich iiber 10° Photonen /s moglich.

Desweiteren konnte die effektive Unterdriickung des Strahlungsuntergrundes
durch den Fluoreszenzanalysator demonstriert werden. Verglichen mit der ge-
messenen Cu-Fluoreszenzlinie wurde der Anteil gestreuter Strahlung im Detek-
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tor, bei der Messung an CuszAu, auf weniger als 0,2% reduziert. Die Unter-
driickung der Strahlung in der Umgebung der Cu-K,-Fluoreszenzlinie auf etwa
0,2% wurde gezeigt. Die fiir den Fluoreszenzanalysator gemessene absolute Effizi-
enz €spiral = 1,83 1072 bleibt allerdings deutlich hinter unserer Erwartung zuriick.
Die Ursache hierfiir, die ungleichméflige Biegung der LiF-Kristalle, wurde iden-
tifiziert und charakterisiert. Es konnte weiter gezeigt werden, dass es prinzipiell
moglich ist, LiF-Kristalle mit den gewiinschten Biegeradien und Reflektivitéiten
zu erhalten, weil Bereiche mit den gewiinschten Parametern auf den Kristallen
existieren.

Beim erneuten Bau eines Fluoreszenzanalysators sollten LiF-Kristalle, die vor
dem Biegen eine groflere Mosaizitdt als die jetzt verwendeten Kristalle aufwei-
sen, getestet werden. Diese konnten sich auf Grund der Zusammensetzung aus
kleineren Kristalliten gleichméfliger biegen lassen.

Die Verwendung des neuen Multilayer-Monochromators hat bei der jetzigen
Raumwinkelauflosung keinen negativen Einfluss auf die in der Réntgenhologra-
phie gemessenen Daten. Die Interpretation, der aus den Messungen des kristal-
linen CugAu gewonnenen holographischen Rekonstruktionen, ist nicht ohne wei-
teres moglich. Holographische Messungen an besser geeigneten, verdiinnten Pro-
ben, fiir die der Einsatz eines Analysators extreme Vorteile bieten wiirde, sind
auf Grund der hohen benétigten Zahlrate derzeit auch mit einem optimal funk-
tionierenden Analysator nicht moglich.

Fiir die Messung an einer Probe mit niedriger Konzentration der fluoreszieren-
den Atome ist der Zéihlratengewinn durch den Einsatz eines Analysators viel
grofler als fiir die hier exemplarisch durchgefithrten Messungen an einer CugAu-
Probe mit hoher Konzentration der Cu-Fluoreszenzatome. In diesen konnte nur
ein verschwindend geringer Strahlungsuntergrund hinter dem Analysator festge-
stellt werden. Bei der Messung an verdiinnten Systemen ist der Strahlungsun-
tergrund relativ zum gemessenen Fluoreszenzsignal deutlich stéarker. Es ist da-
her empfehlenswert, den vorgestellten Fluoreszenzanalysator in Kombination mit
einem energieauflosenden Detektor zu betreiben. Fiir verdiinnte Proben mit ge-
ringer Zahlrate des Fluoreszenzsignals stellt dies keine Einschrankung dar, da
die maximale Detektorzédhlrate nicht erreicht wird. Der geringe, auch durch den
Analysator nicht zu unterdriickende Strahlungsuntergrund, kann so identifiziert
werden und es wird moglich, das Fluoreszenzsignal verdiinnter Proben mit hoher
Reinheit bei hoher Zahlrate zu messen.

Neben dem Einsatz in der Holographie ist ein, wie der von uns gebaute, element-
spezifische Fluoreszenzanalysator in Form einer logarithmischen Spirale auch fiir
andere Anwendungen geeignet. Dabei kann er die Messung niedrig konzentrierter
Proben erméglichen bzw. eine Verkiirzung der Messzeit bewirken.

Insbesondere wére die Anwendung des Analysators sinnvoll fiir

1.) Fluoreszenz-XAFS-Messungen (Fluorescence X-Ray Absorption Fine Struc-
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ture). Ein Beispiel wiren die in [KGHT01] mit einem 7-zelligen Detektor unter-
suchten Cu-haltigen Proben.

2.) XSW-Messungen (X-Ray Standing Waves), wie schon in Abschnitt

erwahnt.

3.) ortsaufgelosten XRF-Messungen (X-Ray Fluorescence Analysis = Rontgen-
fluoreszenzanalyse).

4.) elektronenholographischen Messungen an Oberflichen mit Detektion des Fluo-
reszenzsignals.
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Anhang A
Messdaten-Uberblick

Messung
1 2 3 4
vor / nach
Servicewoche
Name der cudau_2_ cudau_2_ cudau_spiral_ | cu3au_spiral_
Messung okt2001 cont_okt2001 | cont_okt2001 | high_statistics_
cont_okt2001

Detektor SDD Analysator mit APD
p-Werte 0°, 1¢, ..., 360° 0°, 1, ..., 360°
0-Werte 200, 21°, ..., 79° 200, 21°, ..., 60°
kont. in. ¢ nein ja ja ja
Strahlgrofle 0,2 x 0,05 0,2 x 0,05 0,2x0,1 0,2x0,2
BxH [mm?]
Toni-Strom [A] | 5,9-107° 5,9-107 1,4-1078 3,86-1078
Intensitit I 2,55 - 10° 2,55 - 10° 6,06 - 10° 1,67 -10%
[Photonen/s]
tmeas [S] 1,0s 0,88/0,66 s 0,66 s 0,66 s
Datensitze 2 17 (4/13) 7 1
Zihlrate [1/s] 26.317 26.464/25.758 243.706 780.845
M(Ny,) 52.634 314.152 1.125.922 488.958
M(l/\/Ng#,) 0,0044 0,00182 0,00095 0,0014
M(S(Xo.,)) - 0,00181 0,000915 -
M(|x|) 0.0032 0,00173 0,00106 -

Tabelle A.1: Holographiemessungen der Messzeit Oktober 2001.

Der M_ittelwert iiber alle Datenséatze ist durch einen Balken iiber dem Parameter
(z.B. Xy4) dargestellt. Der Mittelwert iiber alle 8, ¢-Positionen ist durch M (X)
bezeichnet, mit M(Xp4) =>4, Xoo/D 9, 1.
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Anhang B

Zahlstatistik

B.1 Binominalverteilung

Es wird ein Versuch n mal wiederholt, wobei die Einzelversuche voneinander un-
abhéngig sind. In jedem der Versuche kann ein gewisses Ereignis A eintreten oder
nicht eintreten und die Wahrscheinlichkeit fiir das Eintreten von A im Einzelver-
such sei gleich p. Sei X™ die Héaufigkeit des Auftretens von A in n Versuchen
mit moglichen Werten X" = 0,1,2,.... Fiir die Wahrscheinlichkeit, das A in n
Versuchen gerade k mal eintritt gilt:

Pt =1 = = () -t (B.1)

Nimmt eine ZufallsgoBe die Werte & = 0,1, ..., n mit der Warscheinlichkeit P an,
dann heifit sie binominalverteilt mit den Parametern n und p.

B.2 Poissonverteilung

Eine Zufallsgrofie heifit poissonverteilt, wenn sie die Werte £ = 0,1, 2, ... mit den
Wahrscheinlichkeiten

k
Pk = %6” (BQ)

annimmt. p heifit der Parameter der Verteilung.

Die Poissonverteilung kann als gute Nédherung fiir die Binominalverteilung be-

nutzt werden, wenn n grofl und p klein ist. Als Parameter mufl dann p = np

verwendet werden.

B.3 Momente einer Verteilung

Von den Momenten einer Verteilung sind das erste Moment und das zweite zentra-
le Moment von besonderer Bedeutung. Sei X die Zufallsgréffe mit den méoglichen
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Werten 1, zo, ....
Das erste Moment gibt gerade den Erwartungswert EX der Verteilung, definiert
durch:

EX =)z (B.3)
k

Das zweite zentrale Moment ist die Varianz, definiert als:

0’ = (wr — EX)’p (B.4)

Die Wurzel der Varianz wird als die Standardabweichung oder Streuung o be-
zeichnet.

Fiir die Binominalverteilung ergeben sich:

EX =Y kP =np (B.5)
k=0
0® = (k—np)* P = npq (B.6)

k

Fiir die Poissonverteilung ergeben sich:

EX =Y kP.=p (B.7)
k=0

o= (k—p)’Pe=p (B.8)
k=0

B.4 Mittelwert und empirische Varianz

Héufig mochte man aus einer Stichprobe (X7, Xs, ..., X,,) auf die Parameter der
der Stichprobe zu Grunde liegenden Verteilung zuriickschliefen.

Gehorcht die Verteilung der Messwerte einer Poisson- oder GauBverteilung und
wurden die Einzelmessungen X, Xo, ..., X,, unter identischen Bedingungen ge-
wonnen, d.h. alle X; werden gleich gewichtet, dann ist das arithmetische Mittel
(Mittelwert), definiert als

X = lZX,-, (B.9)

die beste Nidherung an den Erwartungswert EX der Verteilung [DHSS].
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Als Ma$ fiir die Messgenauigkeit einer einzelnen Messungen kann die empirische
Varianz, definiert als

1 —
S*(X) = X; — X)? B.10
(X = o L - X (B.10)
angegeben werden. Fiir Poisson- oder Gauf-Verteilungen, im Falle grofler Stich-
proben X = X, Xy, ..., X,, (n > 1) konvergiert S? gegen die Varianz o der

Verteilung.

Die empirische Varianz des Mittelwertes S*(X) aus n Messungen ist kleiner als

die empirische Varianz der aus Stichproben von Einzelmessungen. Im Fall grofier
Stichproben X, X gilt:

sy = 2T 1 DICES (B.11)

n n(n—1) =

Durch zusétzliche Messungen veringert sich also die Varianz des gemessenen mitt-
leren Signals mit S? o< 1/n bzw. die Streuung mit o o< 1/4/n.

Die Bestimmung der empirischen Varianz ist nur fiir eine ausreichend grofie Stich-
probe sinnvoll. Erst fiir grole n konvergiert der Mittelwert gegen den Erwartungs-
wert der Verteilung. Gleiches gilt fiir die empirische Varianz, die erst dann gegen
die Varianz der Verteilung konvergiert.

B.5 Fehlerfortpflanzung

Die Betrachtung der sog. Fehlerfortpflanzung ist erforderlich, wenn die Varianz
einer aus den Messgroflien zq, 2o, ... abgeleiteten Grofle F(zq, 22, ...) berechnet wer-
den soll. Seien Z; die gemessenen Stichproben, z; die Mittelwerte.

Man iibertréagt die Fehlerfortpflanzung fiir bekannte Verteilungen nach Gauss auf
Stichproben aus Messungen und erhélt:

SHF) =) (g)Z S2(Z;) (B.12)

%

Diese Gleichung gilt nur, wenn die Z; unabhéngige Zufallsereignisse sind und
eigentlich nur fiir Gauflsche Verteilungen. Sie wird aber haufig auch als Naherung
fiir andere Verteilungen genutzt.
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Anhang C

Multilayer-Monochromator

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen, wurden Multilayer
als Monochromatoren verwendet (Hersteller: Frauenhofer Institut fiir Werkstoft-
und Strahltechnik in Dresden, Kontakt: Thomas Holz).

Es handelt sich um Mo/C-Schichtsysteme, mit den vom Hersteller folgenderma-
Ben spezifizierten Kennwerten:

e Periodendicke d = dys, + de = (3.70 £ 0.03)nm, Ad/d < 1%

Periodenzahl N=100

Reflektivitit R (Cu K, ) > 65%

Relative Absorberdicke I' = dy;,/d = 0.45 £+ 0.05

Auflésungsvermogen AE/E < 3%

Substrat: Si(100), 4”-Wafer, geségt

Grofe (L x B x H): 60,0 x 15,0 x 0,515 mm?

Fiir einen der beiden Multilayer haben wir am Strahl CEMO Reflexionskurven
bei Photonenenergien von E,, = 10,12,14,16keV aufgenommen. Aus den in
Abb.[C.1]gezeigten Messungen lésst sich die Reflektivitit des jeweils ersten Bragg-
Maximums ablesen. Fiir E,;, = 10keV erhélt man eine Reflektivitét von R ~ 65%.

Beim Test der Multilayer stellte sich heraus, dass deren Oberfliche nicht vollig
plan ist. Zusétzliche Hitzelast wird zu weiteren Verspannungen fiithren. Ein
Schwachpunkt dieser Multilayer ist sicherlich das mit 515um recht diinne und
somit flexible Siliziumsubstrat.

Bei der fiir die Holographiemessungen benutzten Photonenenergie von
E=10,655keV, betriagt der Bragg-Winkel fiir einen dieser Multilayer mit d=3,7nm
nur # = 0,901°. Unter diesem flachen Winkel reicht die Lénge der Multilayer von
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60,0mm, um sin € - 60, 0mm= 0,94mm der Hohe des einfallenden Strahls abzu-
decken. Ebenso ist der ausfallende Strahl somit maximal 0,94mm hoch.

Bedingt durch den kleinen Bragg-Winkel reagieren die Multilayer auf kleinste
Anderungen des Einfallswinkels sehr empfindlich. Eine geringe Verbiegung wirkt
sich daher schnell aus. Bereits eine Verbiegung um 2% - 0 ~ 0,02° ~ 0, 3mrad
bewirkt nach A8/ = AFE/E eine Verschiebung des Maximums des Energie-
spektrums um AE/E = 2%. Fiir den Aufbau des Monochromators in der +/-
Anordnung bedeutet eine solche Verbiegung neben der Energieverschiebung des
Maximums bereits eine deutliche Intensitdtsabnahme.

Die Lange der Multilayer ist daher fiir die experimentelle Durchfiihrung ein ent-
scheidender Parameter. Je langer die Multilayer sind, desto einfacher sind sie zu
handhaben, insbesondere was die Justierung anbelangt. Die Lange von 60mm war
fiir unsere Zwecke ausreichend.

Die Multilayer wurden in den Monochromatortank auf speziellen Cu-Halterungen
am Strahl CEMO wie normale Kristalle eingebaut.

Die Holographiemessungen wurden nur bei einer Energie durchgefiihrt. Das in
Abb.[C.2] dargestellte Spektrum wurde vor dem Beginn der Messungen mit einem
Ge(111)-Kristall vermessen. Dazu wurde der Ge-Kristall auf dem Diffraktome-
ter montiert und mit einer Ioni-Kammer in einem 6 — 26-Scan das erste und
das zweite Bragg-Maximum abgefahren. Aus den Messungen und der bekannten
Gitterkonstanten von Ge wurde auf die absolute Energie zuriickgerechnet.

Man erkennt die Nebenmaxima, wie sie an einem Multilayer auftreten sollten,
nur schwach. Dies ist durch die leichte Verbiegung der Multitlayer zu erklaren.
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Abbildung C.1: Reflexionskurven von einem der Multilayer.
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Abbildung C.2: Energiespektrum hinter dem Multilayer-Monochromator. Das
Maximum liegt bei FE,,,,=10,655keV und besitzt eine Halbwertsbreite von
AEFWHM = O, 277keV= 27 60% Emax-
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Anhang D

Analysator fiir Cu-K,-Strahlung,
Konstruktionszeichnug
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Sechzehn Kristallhalter, verschraubt mit der ringférmigen tragenden Struktur,
bilden den gesamten Analysator. Alle Teile wurden aus Aluminium gefertigt. Die
LiF-Kristalle wurden auf die Kristallhalter geklebt und diese mit der tragenden
Struktur verschraubt. Eine nicht dargestellte Bleiblende wurde in der Mitte des
Analysators befestigt.
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Anhang E

Fundamentale Konstanten

Grofle Variable, Erklarung Wert und Einheit
Elementarladung e 1,602 x 1071 C
Elektronen-Masse mo 9,110 x 10728 g
Lichtgeschwindigkeit c 2.998 x 10% ms™!
Plancksches Wirkungsquantum h 6,62620 x 1073+ Js
Klassischer Elektronenradius,

Thomson-Streulinge ro = €2 /mec? 2,818 x 10~ m
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