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Strahlrohre und Messplatze an ANKA — Spektrum der
verfugbaren Anwendungsmaglichkeiten

G. Buth, K. Cerff, S. Doyle, K. Hesch, Y.-L. Mathis, W. Mexner, R. Simon, R. Steininger, FGS;
M. Hagelstein, ANKA GmbH; H. O. Moser, Singapore Synchrotron Light Source (Singapur)

Einleitung

Das ANKA-Proposal vom Jahre
1995 enthielt einen Ansatz von
12 Mio DM fir Strahlrohre und
Messplatze, und bei diesem Be-
trag ist es im Verlauf des Projek-
tes ,Errichtung ANKA" von 1996
bis 2000 auch geblieben. Die Auf-
gabe bei der Auswahl und Be-
schaffung der Strahlrohre und
Messplatze bestand darin, aus
diesem vorgegebenen Budget
moglichst viele Messeinrichtun-
gen zu schaffen, die sich durch
eine grof3e Nachfrage seitens in-
dustrieller und wissenschaftlicher
Nutzer auszeichnen und damit ei-
ne Basis fur eine erfolgreiche Ge-

schaftstatigkeit der ANKA GmbH
bilden kénnen.

Das Ergebnis dieses Prozesses
aus Auswahl, Spezifikation, Be-
schaffung und schliel3lich Aufbau
von Strahlrohren und Messplat-
zen wird im folgenden so weit im
Detail dargestellt, dass ein poten-
tieller  Interessent beurteilen
kann, in welchem Mafle er damit
eigene Experimente durchfiihren
kann. Die beschriebenen Einrich-
tungen an Strahlrohren und
Messplatzen gehdren zur
Erstausstattung im Projekt ANKA.
Sie sind in Abb. 1 und Tab. 1 im
Uberblick dargestellt. Eine Aus-
nahme bildet die Einrichtung der
Max-Planck-Gesellschaft, die

Proteinkristallo-

Abb. 1: Layout von ANKA: Speicherring, Strahlrohre und Messplatze.

aullerhalb des ANKA-Budgets fi-
nanziert wurde und primar fur
Grundlagenforschung genutzt
werden wird.

Wie Abb. 1 zu entnehmen ist, gibt
es einen Block von drei Strahlroh-
ren fur die Rontgentiefenlithogra-
phie (LIGA-Verfahren), der sich in
einem Reinraum befindet. Diese
Strahlrohre waren die ursprungli-
che Motivation fur die Errichtung
einer Synchrotronstrahlungsquel-
le im Forschungszentrum. Ge-
dacht ist hier an die routinemafi-
ge Anwendung der Rdntgentie-
fenlithographie im Bereich der
Herstellung von Standardstruktu-
ren und von Rontgen-Arbeits-
masken sowie an die Weiterent-
wicklung von Prozessteilen wie
die ultratiefe Rontgenlithographie
[1]. Mit den Strahlrohren kann auf
diesem Gebiet sowohl die indu-
strielle Nachfrage befriedigt als
auch den Anforderungen der wis-
senschaftlichen  Weiterentwick-
lung geniigt werden.

Die weiteren Strahlrohre und
Messplatze (vgl. auch Tab. 1) die-
nen vorwiegend rontgenanaly-
tischen Zwecken:

Eine Einrichtung fiir Absorptions-

Litho- spektroskopie erlaubt die spektral
graphie lll i
) hochaufgeloste Messung von
Llrta?oﬁie | Nahkantenprofilen (X-ray absorp-
g. P tion near-edge structure XANES)
Iélrg]p?ﬁiell und EXAFS-Spektren (Extended
X-ray absorption fine structure)
Infrarot im Bereich von 2,4 bis ca. 30 keV.

Diese Messungen haben ihre be-

graphie sondere Bedeutung beispielswei-

se im Bereich der Umweltsanie-

diffraktion 0246810m rung und der Katalysatorentwick-
(MPI-MF) lung.

Am Diffraktionsstrahlrohr kann
Einkristall- und Pulverdiffrakto-
metrie durchgefihrt werden; bei-
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des sind Methoden, mit denen
besonders die chemische Indu-
strie Materialien charakterisiert.

Am Fluoreszenzstrahlrohr kon-
nen zwei Messplatze betrieben
werden, einer fur Mikrofluores-
zenz und Totalreflexionsfluores-
zenz, der andere fur Topogra-
phie. Die Bedeutung der Fluores-
zenzmethoden liegt besonders

im hochempfindlichen Element-

nachweis auf so verschiedenen
Gebieten wie der Forensik, der
Authentisierung wertvoller Objek-
te (Kunstgegenstande, Antiquita-
ten), der Archaometrie und der
Verunreinigungskontrolle bei der
Chip-Herstellung. Am Topogra-
phie-Messplatz wird die Qualitat
von Kristallen charakterisiert.
Dies ist hilfreich bei der Optimie-
rung der Herstellung von grof3en
Si- oder GaAs-Einkristallen. Ein

wichtiges Charakteristikum die-
ses Strahlrohrs im Unterschied
zu den anderen analytischen
Strahlrohren ist die Mdglichkeit,
entweder mit ,Weililicht“ zu arbei-
ten, d.h. das gesamte, im Ablenk-
magneten erzeugte Spektrum zu
nutzen, oder aus diesem Spek-
trum durch einen Multilayer-Mo-
nochromator einen relativ breiten
Bandpass von 2% auszuschnei-
den. Das Fluoreszenzstrahlrohr

Strahlrohr Methode Energie- Energie Strahlquer- FPhotonen-
bereich [keV] -auflésung schnittam  fluss [ph/s] /
(AE/E) Probenort  Leistung [W]
(mm?]
Litho | Rontgenlithographie 15-4 — 120 - 12 -/6
Litho Il Rontgen- 2-8 - 120 - 10 —/40
tiefenlithographie
Litho IlI Ultratiefe 5-40 - 120 - 7 —/100
Rontgenlithographie
XAS Absorptions- 2,4-30 2-10* 40 - 0,2 210"/ —
spektroskopie
Diff Diffraktion, 6-20 2-10* 1.-0,2 5-10%/-
Rontgenographie
Fluo Fluoreszenzanalyse, 1-30 2 -10? 2-05 3.10™
Topographie WeiRlicht:
10"/mm?/ —
PX Proteinkristallo- 4-20 5-10* 0,5-0,5 1-10%/-
graphie-
MF (MPI fur Diffraktion, auch 6—20 1-10° 1-1 1-10%/-
Metall- unter streifendem
forschung) Einfall
IR Infrarot- 4 — 10000 cm™ >0,1 cm* anpassbar >1-10%/-
Spektroskopie und
-Mikroskopie
WERA Weichrontgen- 0,20-1,4/ 2-10* 0,5-0,3 >2-10°/-
(geplant) spektroskopie, (A: 62 — 0,89 nm)
Elektronen-
spektroskopien,
Spektromikroskopie

Tab. 1: ANKA-Strahlrohre.
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wird zunéchst u. a. im Rahmen
eines EU-Projektes und einer
Forschungskooperation genutzt
werden.

Das Strahlrohr flr Proteinkristallo-
graphie dient der Strukturbestim-
mung biologischer = Makromo-
lekile. Diese Anwendung ist seit
einigen Jahren das Wachstumsge-
biet der Synchrotronstrahlung par
excellence und von groRer Bedeu-
tung flr die Pharma-Industrie und
die Entwicklung neuer Medika-
mente. Die nach der Sequenzie-
rung der menschlichen Gene im
Rahmen des Humangenom-Pro-
jektes jetzt anstehende Strukturbe-
stimmung und Funktionalitatscha-
rakterisierung der menschlichen,
aber auch anderer Gene ist hier
die treibende Kraft. Renommierte
Gruppen entlang des Oberrheins
werden im Rahmen der For-
schungskooperation ,BioRhine" an
diesem Strahlrohr arbeiten.

Das Strahlrohr fiir Oberflachendif-
fraktion wird vom Max-Planck-Ins-
titut fur Metallforschung in Stutt-
gart betrieben. Es dient der in-situ

Quellpunkt:

Horizontale
QuellgréRe:

5°-Ausgang des 1. und 3.
Ablenkmagneten jedes
Quadranten

0,345 mm

Charakterisierung  von  Ober-
flachen und Grenzflachen unter
variablen Gas- und Temperaturbe-
dingungen. Es werden Langzeit-
projekte des Instituts verfolgt, de-
ren Bandbreite von reiner Grund-
lagenforschung bis zur material-
wissenschaftlichen ~ Anwendung
von Grenzflachen reicht. Der
Messplatz soll diesem Institut und
kollaborierenden Arbeitsgruppen
schnellen und unbtrokratischen
Zugang zur Nutzung von Syn-
chrotronstrahlung erméglichen [2].

Das Infrarot-Strahlrohr schliel-
lich bietet die einzige Mdglichkeit
an ANKA, Molekile zu charakteri-
sieren sowie Schwingungs- und,
im nahen Infrarot, elektronische
Niederenergie-Anregungen in
Festkorpern zu untersuchen. Die-
ses Strahlrohr wird zum einen im
Rahmen des ,Synchrotron-Um-
weltlabors®, einer vom BMBF ge-
forderten Nutzereinrichtung fur
Umweltanalytik, eingesetzt wer-
den. Zum anderen entsteht z.Zt.
eine Forschungskooperation mit
dem Max-Planck-Institut fiir Fest-
korperforschung in Stuttgart, bei

11,25°-Ausgang des 1.

jedes Quadranten

0,227 mm

und 3. Ablenkmagneten

der die Methoden der Fourier-
transform-Interferometrie, der In-
frarot-Mikroskopie und -Ellipso-
metrie angewandt werden sollen.

Um bei dem begrenzten Budget
ein Maximum an Messeinrichtun-
gen herauszuholen, wurde grofi3-
ter Wert auf die Standardisierung
und Modularisierung der Kompo-
nenten gelegt. Aus dem gleichen
Grund wurde das sogenannte M*-
Konzept verwirklicht, das es er-
mdglicht, Messplatze dank ihrer
eingebauten Mobilitdt und Modu-
laritét leicht und schnell von ei-
nem Strahlrohr zu einem anderen
zu transportieren. Davon wird ei-
ne erhebliche Flexibilisierung und
Verbesserung der Auslastung
von Strahlrohren und Messplat-
zen erwartet.

Fur alle Strahlrohre der Erstaus-
stattung liegen die Strahlungs-
quellpunkte in Ablenkmagneten.
Die GroRRe der Quellflachen und
der Strahlungsdivergenz fir die
drei gegenwartig verwendeten
Standardquellpunkte sind in Tab.
2 angegeben.

’5°-Ausgang des 2. und
4. Ablenkmagneten
jedes Quadranten

0,352 mm

Horizontale

Divergenz: 0,383 mrad 0,418 mrad 0,466 mrad
Vertikale
QuellgroRe: 0,143 mm 0,122 mm 0,101 mm
Vertikale

0,0367 mrad 0,0367 mrad 0,0367 mrad

Divergenz:

Tab. 2: Quellenausdehnung und Divergenz der Synchrotronstrahlung (jeweils angegeben als Stan-
dardabweichung der Verteilungsfunktion) an den verschiedenen Strahlrohrquellpunkten unter
Berucksichtigung der Dispersion des Elektronenstrahls und der inharenten Strahlungsdivergenz.
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Der spektrale Photonen-Fluss
und die Brillanz (Quotient aus
dem Photonenfluss und dem Pro-
dukt aus Quellflache und Diver-
genz) sind in Abb. 2 dargestellt.
Der Fluss ist fir einen horizonta-
len Offnungswinkel (,Akzeptanz-
winkel) der Strahlrohroptik von
10 mrad angegeben. Es wird also
die Strahlung nicht eines einzigen
Quellpunkts, sondern eines ge-
wissen Abschnitts der Elektro-
nenbahn verwendet.

Die Steuerung und Datenerfas-
sung aller relevanter Parameter
von Strahlrohren und Messplat-
zen wird von einem Kontrollsy-
stem Ubernommen, dessen wich-
tigste Eigenschaften im Abschnitt
.1echnische  Ausfihrung der
Strahlrohre: ... Realisierung” dar-
gestellt werden.

Uber die nachstehend beschrie-
benen Strahlrohre und Messplat-
ze der Erstausstattung von ANKA
hinaus ist ein weiterer Zubau von
Strahlrohren und Messplatzen
teils im Gange, teils absehbar. So
wird mit der Weichréntgenanaly-
tikanlage WERA das erste Strahl-
rohr entstehen, mit dessen Hilfe
der bisher an ANKA nicht zugang-
liche Spektralbereich der
Weichréntgen- und VUV-Strah-
lung (0,89 - 62 nm; 1,4 - 0,2 keV)
genutzt werden kann [3]. Die Ent-
wicklung des supraleitenden Mi-
niundulators (Supramini) ermég-
licht die Planung des Syn-
chrotron-UmweltLabors SUL, mit
dem hochbrillante, mikrofokus-
sierte Synchrotronstrahlung im
Spektralbereich von 1,4 bis uber
20 keV fur Absorptionsspektro-
skopie, Fluoreszenzanalyse und
Diffraktometrie am selben Mikro-
Fleck for umweltanalytische
Zwecke verfugbar gemacht wer-

1E+13 5 ATIKA

Brillanz [ Photonen /s mm? mrad?]
1% Energie-Bandbreite

Fluss [Photonen/s]
bei 0,1% Energie-Bandbreite

2,5 GeV Ringenergie
400 mA Ringstrom
o 1E+12 5 3
g
1E+11 . . .
1E+2 1E+3 1E+4 1E+5

Photonenenergie [eV]

Abb. 2: Photonenfluss und Brillanz von Ablenkmagnet-Strahlrohren

ANKA als Funktion der Photonenenergie.

den soll [4]. Nachfolgend wird
zunéchst ein allgemeiner
Uberblick uber die technische
Realisierung der ANKA-Strahl-
rohre gegeben; daran schlie3en
sich Darstellungen der einzelnen
analytischen Methoden an.

Technische Ausfuhrung
der Strahlrohre:

Grundlagen und Rea-
lisierung

Die Strahlrohre an ANKA sind, mit
Ausnahme des Infrarotstrahlroh-
res, fur Anwendungen und Expe-
rimente im sogenannten ,Hart-
rontgenbereich”, typischerweise
zwischen 2,5 keV und 30 keV,
konzipiert [5]. Experimente mit
Réntgenphotonen in diesem En-
ergie- bzw. Wellenlangenbereich
geben Aufschluss sowohl dber
physikalische Prozesse, die mit
der Bindungsenergie atomarer
Spezies zusammenhéngen, als
auch Uber die raumliche Anord-
nung der Atome zueinander in
Flussigkeiten und Festkorpern.

In diesem Abschnitt werden die
Hauptmerkmale der verschiede-

nen Rontgenstrahlrohre von AN-
KA beschrieben und die techni-
schen und rontgenoptischen
Merkmale, die fir die vorgesehe-
nen Experimente wesentlich sind,
beschrankt auf das zum allgemei-
nen Verstandnis Notwendige er-
lAutert. Eine vollstandige Be-
schreibung der Eigenschaften
des Uber zahlreiche optische Ele-
mente  propagierenden  Syn-
chrotronlichts wirde den Rah-
men dieses Beitrags sprengen.
Die technische Ausfuhrung des
Infrarotstrahlrohrs  wird wegen
dessen Sonderstellung im Kapitel
Uber die Infrarot-Methoden abge-
handelt.

Grundlagen

Das am starksten hervorstechen-
de Merkmal von Synchrotron-
strahlung ist die hohe Strahlungs-
intensitat. Sie ist um Gré3enord-
nungen hoher als bei herkdmmli-
chen Quellen elektromagneti-
scher Strahlung mit kontinuierli-
chem Strahlungsspektrum und
Uberdeckt einen sehr grof3en
Photonenenergiebereich (vom In-

an
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fraroten bis zu den harten Ront-
genstrahlen). Je nach Anwen-
dung werden daraus mit geeigne-
ten Monochromatoren schmale
Energiebander selektiert. Fiur die
meisten Nutzer sind noch drei
weitere Eigenschaften des Syn-
chrotronlichts, die mit der Kon-
zeption und Realisierung des
Speicherringes und des Strahl-
rohres eng verknipft sind, von
besonderen Interesse:

e hohe Flussdichte an der Probe
(d.h. ein moglichst groRer
Photonenfluss in einem mdg-
lichst kleinen  Strahlquer-
schnitt)

e hohe Energieauflésung des
auf die Probe fallenden Strahls

e geringe Divergenz des auf die
Probe fallenden Strahls

Die gleichzeitige Erfullung aller
dieser Eigenschaften ist nur be-
dingt mdglich. Bei der Konzeption
einer Strahlfuhrungsoptik fur ein

Experiment muss also in der Re-
gel ein Kompromiss zwischen
Photonenfluss, Energieauflésung
und Strahldivergenz gefunden
werden.

Synchrotronstrahlung wird von
hochenergetischen Elektronen in
einem engen Lichtkegel in Vor-
wartsrichtung abgestrahlt,
wahrend das Elektronenpaket in
der gekrimmten Bahn eines Ab-
lenkmagneten radial beschleu-
nigt wird. Der Offnungswinkel die-
ses Kegels ist von den Maschi-
nenparametern des Beschleuni-
gers (Speicherringes) abhangig;
typische Werte flir ANKA sind in
Tab. 2 angegeben. Der Strahl ist
stark kollimiert und lauft nur lang-
sam auseinander.

Das Ziel einer Strahloptik ist es,
den Strahl mit mdglichst gerin-
gem Verlust an intrinsischer Qua-
litat fur das vorgesehene Experi-
ment zu konditionieren. Zu die-
sem Zweck werden Komponen-

Reflektivitat

1
0,9 1 v RURN—
0,8 1
0,7 1
0,6
0,5 1 —Rh, 0,1 Grad
0.4 ] —=Rh, 0,15 Grad
’ Rh, 0,2 Grad
0.3 ~Rh, 0,3 Grad
0,2 —-S5i0,,0,2 Crad
0,1 1
0 . : ; .
1000 6000 11000 16000 21000 26000
Energie [eV]

Abb. 3: Reflektivitat und Abschneideenergie fir Rhodium- und SiO

»-Ront-

genspiegel als Funktion des Einfallswinkels. Die Diskontinuitaten in den Kur-
ven kommen von den entsprechenden Absorptionskanten des Materials.

ten wie Spiegel, Kristallmono-
chromatoren oder Mehrschicht-
monochromatoren in den Strah-
lengang eingesetzt, die die Auf-
gabe haben, ein breites oder
schmales Energieband aus dem
weil3en Strahl zu extrahieren und
dieses zum Experiment zu
fuhren. Im Gegensatz zu Kompo-
nenten wie Fenstern und Blen-
den, die eine Abschwachung
oder geometrische Beschran-
kung des Strahls verursachen,
wirken Spiegel und Monochroma-
toren direkt auf die Phasenraum-
und Energieeigenschaften des
Strahls.

Ein Rontgenspiegel wirkt in erster
Linie als Tiefpassfilter, d.h. er re-
flektiert nur Réntgenquanten mit
einer Energie, die kleiner ist als
die sogenannte Abschneideener-
gie (Abb. 3). Die Abschneideen-
ergie ist eine Funktion sowohl
des Materials als auch des An-
stellwinkels der Spiegelober-
flache zum Strahl und kann des-
halb innerhalb des nutzbaren
Spektrums eingestellt werden,
um den hochenergetischen Anteil
des Strahls effizient zu unter-
dricken.

Spiegel konnen, mit entspre-
chend gekrimmten Formen,
auch als fokussierende oder kolli-
mierende Elemente verwendet
werden. Ublicherweise werden
gebogene Spiegel eingesetzt, um
den Strahl in der vertikalen Rich-
tung zu fokussieren. Dieses kann
entweder mit einem Spiegel mit
festem Krimmungsradius und
dementsprechend fixierter Brenn-
weite erreicht werden oder mit ei-
nem Spiegel mit variabler Brenn-
weite, der mit einem Biegeme-
chanismus ausgestattet ist. Der
Biegeradius fir Ubliche Strahl-
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rohrlangen und Einfallswinkel be-
tragt typischerweise 1 bis 2 km.
Der Vorteil bei variablem Biegera-
dius besteht darin, dass der
Brennpunkt nicht auf einen einzi-
gen Punkt festgelegt ist sondern
fur Experimente, die andere opti-
schen Bedingungen bendgtigen,
optimiert werden kann.

Zur Auskopplung eines monochro-
matischen Strahls aus dem konti-
nuierlichen Synchrotronstrah-
lungsspektrum werden mit weni-
gen speziellen Ausnahmen fast
immer  Doppelkristallmonochro-
matoren verwendet. Dieser Mono-
chromatorentyp, dessen Funktion
in Abb. 4 dargestellt ist, bietet den
Vorteil, dass der Strahl vertikal um
nur einige Millimeter bis Zentime-
ter versetzt wird, was unter ande-
rem den Strahlrohraufbau wesent-
lich vereinfacht. Es ist so aul3er-
dem moglich, durch Verschiebung
eines der Kristalle (meist des
zweiten) die Ausgangshohe des
Strahls Uber den gesamten Ener-
giebereich des Monochromators
hinweg konstant zu halten.

Der Doppelkristallmonochroma-
tor (haufig mit dem englischen
Begriff DCM abgekuirzt) mit Kri-
stallen in paralleler Anordnung
bietet durch die schmalbandige
Reflexion der Kristalle eine hohe
Energieauflésung (typischerwei-
se 0,04%). Am haufigsten werden
Siliziumkristalle mit den Netz-
ebenen (111) oder (311), seltener
(511), verwendet, da dieses Ma-
terial in der notwendigen Reinheit
und Grol3e als Einkristall verfug-
bar ist. Die Wahl der Gitternetz-
ebene hangt vom bendétigten Auf-
I6sungsvermogen ab. Die Reflex-
ionskurven (Abb. 5) zeigen, dass
die hoherindizierten Netzebenen
deutlich bessere Auflosung (klei-

Abb. 4: Funktionsweise des Doppelkristallmonochromators. Die durchgelas-
sene Wellenlange A ist vom Einfallswinkel des Strahls ~ © abhangig und wird
durch die Braggsche Gleichung bestimmt: AMA) = 2d sin ©. Fir die Energie E
der durchgelassenen Strahlung gilt: E(keV) = 6,199/(d sin ©). Fur Silizium be-
tragt der Abstand d der 111-Netzebenen 3,1356 A. Bei flachem Winkel ist die
Energie hdher (Wellenlange kleiner) als bei steilem Winkel. Der Versatz V zwi-
schen ein- und austretendem Strahl bleibt durch Verschiebung des zweiten
Kristalls konstant (L2 < L1).

@ +0

0.8 ——111
= —=— 311
£ 0,61
= 511
]
‘T 0,4
[n's

0,24

01

5 0 5 10 15
Reflexionswinkel [Bogensekunden]

—o— 1. Kristall
0,8;
- —=—2. Kristall
£ 0,6
= Produkt der
% Reflexions-
& 0.4 kurven

5 3 4 1 3 5 71 9 11 1B 15
Reflexionswinkel [Bogensekunden]

Abb. 5: Reflexionskurven fur Silizium-Einkristalle: (a) Die Reflexionskurven
von hoéherindizierten Bragg-Reflexen zeigen kleinere Halbwertsbreiten, die
zu einer besseren Auflésung des Monochromators fithren. (b) Durch leichtes
Dejustieren von zwei gleichen Kristallflachen (hier: Si 111) gegeneinander
wird das Auflésungsvermogen des DCM ebenfalls verbessert.
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nere Halbwertsbreiten) bieten, al-
lerdings auf Kosten einer redu-
zierten integralen Intensitat.

Die optimale Anordnung der opti-
schen Komponenten  eines
Strahlrohrs zueinander wird in er-
ster N&herung recht gut durch die
Gleichungen der herkémmlichen
geometrischen Optik beschrie-
ben. Allerdings ist die Realisie-
rung dieser Anordnung von eini-
gen weiteren Faktoren abhangig:

e den raumlichen Gegebenhei-
ten des Strahlrohres und der
benachbarten Einrichtungen

e der praktischen Verfligbarkeit
der optischen Elemente selber
(Spiegel und Monochromator-
kristalle zum Beispiel kdnnen
nur bis zu bestimmten Gren-
zen bei den physikalischen
Parametern mit der notwendi-
gen Genauigkeit hergestellt
werden)

e der auftretenden Warmelast
durch die einfallende Syn-
chrotronstrahlung, die zur Ver-
schlechterung der optischen
Eigenschaften durch Verzer-
rung von Kristall und Spiegel-
oberflachen fihrt

e der detaillierten rontgenopti-
schen Betrachtung der Strahl-
rohroptik, bei der das abwei-
chende Verhalten des Ront-
genlichts vom normalen geo-
metrischen Fall beriicksichtigt
wird.

Realisierung

Bedingt durch den Finanzrahmen
des Projektes einerseits und die
erwarteten Nutzeranforderungen
andererseits wurde bei der Reali-
sierung der RoOntgenstrahlrohre

von Anfang an versucht, mit einer
kleinen Zahl von Strahlrohren ein
Maximum an Flexibilitdt bei den
Experimentiereinrichtungen  zu
erreichen [5]. Dieses wurde durch
die Verwendung von durchge-
henden Standards bei den opti-
schen, mechanischen und Steue-
rungselementen sowie durch ei-
ne Kernauswahl von Strahlrohr-
optiken realisiert. Diese Kernaus-
wahl umfasst:

e eine Strahloptik ohne Fokus-
siereinrichtung mit optionalem
Einsatz eines breitbandigen
Mehrschichtmonochromators,
geeignet fur Experimente im
weilen (polychromatischen)
oder quasipolychromatischen
Modus

e eine monochromatische Strahl-
optik mit Energieauflésung und

e eine monochromatische Strahl-
optik mit Fokussierung in der
horizontalen Ebene, optimiert
fur hohen Fluss mit gleichzeitig
geringer Divergenz

e eine Strahloptik mit sowohl
vertikaler als auch horizontaler
Fokussierung, um einen mog-
lichst kleinen  Strahlquer-
schnitt, d.h. hohe Flussdichte
an der Probe, zu erreichen.

Um diese Strahlrohre optimal zu
nutzen, sind die zugehdrigen Ex-
perimentiereinrichtungen soweit
mdglich nach einem Standard-
modell, dem sog. ANKA-M3-Kon-
zept, entwickelt worden. Dieses
.Mobile Modulare Messplatz-
Konzept" legt definierte mechani-
sche und steuertechnische Be-
dingungen fest, die daflr sorgen,
dass ein solcher Messplatz an

hoher monochromatischer  praktisch jedem ANKA-Strahlrohr
Reinheit schnell und genau aufgestellt und
Speicherring
N uslassstfer;]sﬁer )
= Strahllagemonitor

Blende

Fokussierender
Doppelkristallmonochromator

Fokussierender
Spiegel

Intensitats- /

Polarisationsmonitor Expe riment

Abb. 6: Schematische Darstellung eines Strahlrohrs mit fokussie-
render Optik. Die von der Quelle ausgehende Strahlung wird am
Monochromator horizontal (sagittal) und am Spiegel vertikal (me-
ridional) fokussiert. Es besteht in beiden Féllen die Mdglichkeit,
durch Anderung der entsprechenden Biegeradien die Fokusbe-
dingungen am Probenort zu &ndern. Die Darstellung ist rein sche-
matisch; die genaue Zahl und Reihenfolge der Komponenten wird
auf Grund der jeweils geforderten Strahleigenschaften festgelegt.
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eingerichtet werden kann. Durch
dieses flexible Messplatzkonzept
sind die einzelnen Experimente
nicht, wie bei anderen Syn-
chrotronstrahlungsquellen tblich,
an ein bestimmtes Strahlrohr ge-
bunden, sondern kénnen bei Be-
darf an ein anderes Strahlrohr
transferiert werden, um die dort
gegebenen Strahlungscharakteri-
stika zu nutzen.

Der Zweck eines Strahlrohres mit
seinen optischen Elementen, Va-
kuumbauteilen usw. ist es, einen
spektralen Ausschnitt der Syn-
chrotronstrahlung in definierter
Weise, mit maRiger bis starker
Modifizierung der Strahlungsei-
genschaften zu einem Experi-
ment zu fuhren. Dafir werden
verschiedene Komponenten und
Baugruppen eingesetzt, die die
notwendigen und gewunschten
technischen und optischen Be-
dingungen fir das Strahlrohr er-
fullen. Dazu gehoren:

e Personensicherheit (Strahlab-
sorber, Blei- und andere Me-
tallkollimatoren)

e Vakuumbetrieb und Vakuum-
sicherheit (Pumpen, Mess-
réhren, Fenster)

e geometrische und rontgenopti-
sche Definition des Strahls
(Fenster, Blenden, Monochro-
matoren, Spiegel)

e Beobachtung und Registrie-
rung der Strahleigenschaften
(Form, Lage, Intensitat, Ener-
gie / Wellenlange, Polarisati-
onsgrad).

Die beiden ersten Punkte sind an
jedem, die beiden folgenden
Punkte nur an einigen Strahlroh-
ren gegeben. Ein WeiRlicht- bzw.
polychromatisches Strahlrohr,

das fur rontgentopographische
Anwendungen  konzipiert ist,
bendtigt z.B. weder Spiegel noch
Monochromator. Zusétzlich zu
den verschiedenen ,aktiven“ me-
chanischen Komponenten wer-
den in der Regel auch ,passive”
Komponenten wie Vakuumrohre
und Faltenbalge bendtigt, die fur
ein abgeschlossenes Vakuumsy-
stem und fur die notwendigen
Freiheitsgrade zur Justage der
Komponenten untereinander sor-
gen. Abb. 6 zeigt eine schemati-
sche Darstellung des Strahlen-
ganges in einem Strahlrohr.

Es ist hilfreich, das gesamte
Strahlrohr von der Strahlungs-
guelle im Ablenkmagneten bis
zum Experiment in zwei wesentli-
che Funktionsgruppen, namlich
das sog. ,Frontend“ und die ei-
gentliche Optik, aufzuteilen. Das
.Frontend “ dient als Verbin-
dungsstick zwischen dem Spei-

cherring und der nachfolgenden
Optik des Strahlrohres. Seine
Funktionen sind:

e die Auskopplung der Syn-
chrotronstrahlung aus dem
Ablenkmagneten durch einen
entsprechenden Auslass in
der Dipolmagnet-Vakuumkam-
mer

e die Begrenzung des fur die
nachfolgende Optik zur Verfu-
gung stehenden Strahlquer-
schnittes durch eine gekuhlte
Apertur (Kollimator)

e die Gewabhrleistung der Vaku-
umsicherheit des Speicherrin-
ges und der Personensicher-
heit fur das nachfolgende
Strahlrohrteil

Abb. 7 zeigt die technische Aus-
fuhrung eines typischen ANKA-
Frontends. Die Baugruppe befin-
det sich zum gréRten Teil inner-

_ ca. 6370 mm
ca. 8085 mm zum Quellpunkt

Abb. 7: Standardausfiihrung des ANKA-Frontends. Diese Baugruppe ist bei
allen Strahlrohren an ANKA im wesentlichen baugleich. Die Dipolvakuum-
kammer des Speicherringes schlief3t sich an den auf der linken Seite des Dia-
gramms gezeigten Flansch an. Die Strahlrohroptik beginnt nach dem letzten

Ventil des Frontends auf der rechten Seite der Abbildung.
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halb der Strahlenschutzmauer.
Nur der letzte Teil durchquert die
Mauer und trennt unmittelbar da-
nach mittels Fenster oder Vaku-
umventil den Frontendbereich
vom Optikbereich.

Abb. 8 zeigt am Beispiel des AN-
KA-Proteinkristallographiestrahl-
rohrs die technische Realisierung
der Optik der Strahlrohre. Die we-
sentlichen optischen Elemente
sind hier der vertikal fokussieren-
de Rontgenspiegel und der hori-
zontal fokussierende Doppel-
kristallmonochromator. Der An-
stellwinkel der Spiegeloberflache
zum Strahl bewirkt bei diesem
Strahlrohr eine Abschneideener-
gie von 20 keV. Bei Grundenergi-
en ab 7 keV wird dadurch die drit-
te Harmonische des Monochro-
mators stark unterdriickt. Zu-
gleich ist der Spiegel mit einem
Biegemechanismus fur vertikale
Fokussierung mit  variabler

Brennweite ausgestattet. Der Mo-
nochromator ist flr den Energie-
bereich zwischen 4 keV und 20
keV ausgelegt und mittels eines
sagittalen  Biegemechanismus
am zweiten Kristall in der Lage,
den Strahlungsfacher horizontal,
ebenfalls mit variabler Brennwei-
te, zu fokussieren. Eine Tabelle
mit den Entwurfsparametern des
Strahlrohrs findet sich im einlei-
tenden Kapitel. Diese resultieren
aus einer Simulation des Strahl-
durchgangs durch die Strahlrohr-
komponenten mit Ray-Tracing-
Methoden [6].

Die Steuerung der verschiedenen
Komponenten des Strahlrohrs
und des jeweiligen Experiments
erfolgt durch das sog. Strahlrohr-
Kontrollsystem. Auch hier wurde
im Sinne von wechselseitiger
Kompatibilitat und Kosteneffizi-
enz Wert auf durchgehende
Standards gelegt (vgl. M3-Kon-

zept). Das Kontrollsystem basiert
auf jeweils einem Industrie-VME-
Bus-Rechner pro Strahlrohr mit
dem Echtzeit-Betriebssystem
0S/9. Die Ansteuerung der
Strahlrohr-Elektronik erfolgt
hauptsachlich dezentral Gber den
CAN-Feldbus. Ziel des Konzep-
tes ist es, dicke Kabelbindel
nach Mdoglichkeit zu vermeiden
und die Signale ,vor Ort* einzu-
sammeln. An das VME-System
wird dann lediglich noch ein drei-
adriges Steuerkabel angeschlos-
sen, Uber das alle Signale z.B.
zum Steuern der Ventile und
Schrittmotoren laufen. Fir einzel-
ne Gerate mit hdherem Datenauf-
kommen kommen zusatzlich der
GPIB-Bus, RS232, RS485 und
30-MHz-Zé&hler zum Einsatz. Ins-
gesamt reduzieren sich durch
dieses Konzept die Anzahl der
notwendigen = Computerschnitt-
stellen auf 2-5 pro Strahlrohr, wo-
bei es aber aufgrund des VME-

gekiihlte Vertikal-/
Horizontal-Blende

nach unten reflektierender
Rh/Si-Spiegel mit Bieger

Gekihltes

Be-Fenster

Optikhutten-
bleiwand

Doppelkristallmonochromator
mit horizontal fokussierender  Strahlenschutz-
Biegeeinrichtung shutter
Blende I

||

Vakuumventil

Polarisations-
monitor
Kaptonfenster
_‘ 1 M /

M*-Messplatz

Kamera/
Fluoreszenzschirm

Abb. 8: Technische Ausfuihrung des ANKA-Proteinkristallographiestrahlrohrs. Der Strahl trifft von links auf den
Spiegel und wird abhéngig vom Einfallswinkel um einige mrad nach unten reflektiert. Die Optik ist so konzi-
piert, dass damit an der Probe eine 1:1-Abbildung der vertikalen QuellgréRe und eine (verkleinernde) 3:1-
Abbildung der horizontalen QuellgréRRe erreicht wird.
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Busses keine Beschréankungen
beim Systemausbau gibt.

Die eigentliche Steuer-Software
sieht an der Oberflache &hnlich
wie ein Windows-System aus.
Darunter steckt aber dank des
Echtzeit-Betriebssystems  eine
Software, die alle Steueraufga-
ben des Strahlrohrs parallel ohne
Wartezeiten erledigen kann. Die-
se multiprozessorfahige Steuer-
Software (auch wenn derzeit nur
ein  Prozessor zum Einsatz
kommt) wurde mit dem Entwick-
lungssystem Gamma der Fa.
RST erstellt. Um innerhalb von
eineinhalb Jahren 9 Strahlrohre
parallel in Betrieb setzen zu kén-
nen, wurde ein modulares Soft-
ware-Konzept gewahlt, das zu
dem modularen ANKA-Konzept
passt. So besteht die Software
des Steuerrechners aus kleinen
autarken Einheiten, die nach Be-
darf Uber eine Datenbank fur das
jeweilige Strahlrohr angepasst
und konfiguriert wird. Fir den
Nutzer hat dieses den Vorteil,
dass eine Strahlrohr-Komponen-
te, z.B. ein Spiegel oder ein
Schlitz-System, an allen Strahl-
rohren gleich bedient wird. Die
komplette Strahlrohr-Steuerung
ist auch von einem PC aus uber
das LAN mit Hilfe eines Java-Pro-
gramms moglich, das die kom-
plette Benutzeroberflache wie-
dergibt.

Die eigentliche Experiment-
Steuerung lauft ebenfalls tber ei-
nen PC. Dieser greift Uber eine
100 Mbit TCP/IP LAN-Verbin-
dung auf den VME-Steuerrech-
ner zu. Fir sdmtliche Strahlrohr-
und Experiment-Steueraufgaben
steht ein Satz von Funktionen
(DLL) zur Verfiigung, tber die mit
einer beliebigen Programmier-

sprache auf alle Funktionen des
Steuerrechners zugegriffen wer-
den kann. Derzeit werden mit die-
sen Funktionen Anwendungen fiir
Standard-Messaufgaben erstellt,
so dass auch Nutzer ohne spezi-
fische Software-Kenntnisse mit
den Strahlrohren arbeiten kon-
nen.

Rontgenabsorptions-
spektroskopie (XAS)

Die Rontgenabsorptionsspektro-
skopie (XAS, X-Ray Absorption
Spectroscopy) ist eine der klassi-
schen Methoden der Analytik mit

Synchrotronstrahlung, zugleich
aber auch ein neues, wichtiges
Instrument fur die Festkorperfor-
schung [7]. Die aufRergewdhnli-
che Strahlungscharakteristik der
Synchrotronstrahlung wie das
strukturlose Spektrum lber einen
gro3en Photonenenergiebereich,
die hohe Intensitét und die hohe
Leuchtdichte sind Voraussetzun-
gen fur die effiziente Nutzung die-
ser Methode. Experimente an La-
bor-Réntgenquellen werden
praktisch nicht durchgefihrt, da
die intensiven charakteristischen
Linien der Kathodenstrahlréhren
nicht genutzt werden kdénnen.

Die Rontgenabsorptionsspektro-
skopie wird primar zur strukturel-
len Charakterisierung verwendet.
Ein entscheidender Vorteil der
unter der Bezeichnung EXAFS
(Extended X-ray Absorption Fine
Structure) oder moderner XAFS
bekannten Methode ist die Ermitt-
lung chemisch spezifischer Paar-
korrelationsfunktionen. Die lokale
Geometrie um das durch die Ab-
sorptionskante definierte Zen-
tralatom kann auch fir Systeme
bestimmt werden, in denen die

strukturellen Komplexe nicht wie
in einem Kristall streng periodisch
angeordnet sind. Bestimmt wer-
den konnen die Abstande zu be-
nachbarten Atomen, die Koordi-
nationszahlen und die statische
und dynamische Ordnung aus
der Feinstruktur auf der hoch-
energetischen Seite von Absorp-
tionskanten. Seit der Einflhrung
einer einfach anzuwendenden
Theorie zur Extraktion dieser
strukturellen Parameter erfahrt
die Rontgenabsorptionsspektro-
skopie einen grofRen Aufschwung

[8].

Eine weitere wichtige Information
Uber den Zustand des interessie-
renden Elements im zu untersu-
chenden Material ist der Position
der Absorptionskante zu entneh-
men, da sie vom Oxidationszu-
stand des absorbierenden Atoms
abhangt.

Theoretische Grundlagen

Die Absorption von elektroma-
gnetischer Strahlung ist der zen-
trale physikalische Prozess. Die
Absorptionsspektren im Réntgen-
bereich werden dominiert von Ab-
sorptionskanten, welche die Ein-
satzschwellen der Innerschalen-
Photoionisation anzeigen. Oszil-
lationen des Absorptionskoeffizi-
enten erstrecken sich Uber einen
Energiebereich von einigen 100
eV bhis zu einigen keV oberhalb
der Kante; die in den Oszillatio-
nen zum Ausdruck kommende
Feinstruktur ist die ,XAFS*. Ront-
genabsorptionsspektren von me-
tallischem Eisen und Eisen der
Oxidationsstufe 11l in dem Mineral
Hamatit sind exemplarisch in den
Abb. 9 und 10 gezeigt.
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Ein gebundenes Elektron einer in-
neren Schale wird in unbesetzte
Orbitale gerade oberhalb des Fer-
mi-Niveaus angeregt bzw. dem
Atom entrissen (lonisation). An K-
Kanten werden 1s-, an den L;-, L,-
und Ls;-Kanten 2s-, 2p,,- und 2p,,-
Elektronen ionisiert. Das auslau-
fende Photoelektron hat von der
Kante an die kinetische Energie
E..=7i?k*/(2m) und nach der de-

Absorption

0 15 80 85
Photonenenergie [keV]

Abb. 9: Absorptionsspektrum von metalli-
schem Eisen an der Fe-K-Kante. Die inten-
sive Feinstruktur hinter der Absorptions-
kante wird EXAFS (Extended X-Ray Ab-
sorption Fine Structure) genannt.

Absorption

70 15 80 85
Photonenenergie (keV)

Abb. 10: Absorptionsspektrum des Mine-
rals Hamatit ( a-Fe,0;) an der Fe-K-Kante.
Im Vergleich zum Spektrum des metalli-
schen Eisens ist die Feinstruktur weniger
ausgepragt, was auf die Sauerstoff-Nach-
baratome mit geringerer Streukraft zurtick-
zufihren ist. Charakteristisch fur dieses
Mineral ist die starke sog. ,weil3e Linie"
oberhalb der Kante.

Broglie-Beziehung  Welleneigen-
schaften mit der Wellenzahl
k=217A. Die Interferenz der im Kon-
tinuum auslaufenden Elektronen-
welle mit der an den Nachbarato-
men gestreuten Welle fihrt zur
Modulation des Absorptionskoeffi-
zienten. Dieser wird bestimmt von
der Dichte der erlaubten Endzu-
stande (Dipolauswahlregel) und
dem Betragsquadrat des Uber-
gangsmatrixelementes zwischen
der Wellenfunktion des Endzu-
standes und des Anfangszustan-
des (Fermis ,Goldene Regel*). Die
strukturellen Parameter, namlich
die Koordinationszahl N; und der
Abstand R;, sowie der Parameter
zur Beschreibung der thermischen
und statischen Unordnung (De-
bye-Waller-Faktor) o, kdnnen der
Feinstrukturfunktion x als Funktion
der Wellenzahl k des Photoelek-
trons enthommen werden:

N; —202k?
X(K) =2_ 5 |fn;(TLK) | €7
ijR]Z‘ effj |

~2R;IN(K)
e

sin (2kR; + @, (K))

Die physikalisch bedingten Terme
Streuamplitude fe;(Ttk), mittlere
freie Weglange der Photoelektro-
nen A(k) und Phasenverschie-
bung @.4(k) sind erforderlich und
werden berechnet oder Uber Re-
ferenzmessungen bestimmt. Die
EXAFS-Feinstruktur ist  eine
Summe aus einzelnen Streuer-
eignissen, beschrieben durch ei-
ne Amplituden- und eine Phasen-
funktion. Mit wachsender Wellen-
zahl k nimmt die Amplitude stark
ab, die Reichweite der Photoelek-
tronenwelle im Material ist auf ca.
10 A beschrénkt.

Eine detaillierte Einfuhrung in die
Datenauswertung und in die

Theorie findet der interessierte
Leserin [9, 10].

Anwendungen

Ahnlich wie bei den kristallogra-
phischen Methoden der Struktur-
bestimmung wird auch die XAFS-
Spektroskopie interdisziplinar
von allen naturwissenschaftli-
chen Fachrichtungen genutzt. Ei-
nen besonderen Schwerpunkt bil-
det die Charakterisierung von na-
nokristallinem oder amorphem
Material, wie die Untersuchung
von Metallpartikeln von Katalysa-
toren. Besonders aussagekréaftig
sind die Untersuchungen unter
realen Funktionsbedingungen
des Katalysators, also bei erhoh-
tem Druck und erhdhter Tempe-
ratur. Sowohl die Struktur der ak-
tiven Partikel als auch die Wech-
selwirkung mit dem Trégermateri-
al stehen dabei im Mittelpunkt.
Auch fir Koordinationschemiker
und im Bereich der Umweltanaly-
tik stellt die Réntgenabsorptions-
spektroskopie  ein  wichtiges
Werkzeug dar. Mit Hilfe der struk-
turellen Feinheiten von radioakti-
ven Elementen in Wechselwir-
kung mit Mineralen, die in Béden
vorkommen, und mit organischen
Stoffen kann deren Mobilitat be-
stimmt werden [11]. Nicht zu ver-
gessen sind die Untersuchungen
an Metallatomen in Proteinen, z.
B. die Struktur um Co des Koen-
zyms B12 [12] oder von Fe im
Hamoglobin [13].

Das Anwendungsspektrum um-
fasst weiterhin die Untersuchung
magnetischer Materialien, da
zum Teil starker Dichroismus in
der Transmission der magneti-
sierten Proben von linear oder
zirkular polarisierter  Strahlung
beobachtet werden kann. Weite-
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re Spezialverfahren sind ausfihr-
lich in den Proceedings der im
Rhythmus von drei Jahren statt-
findenden internationalen XAFS-
Konferenzen beschrieben.

Rontgendiffraktometrie

Das Diffraktometrie-Strahlrohr
von ANKA wurde fir hochauflo-
sende Beugungsverfahren an
Einkristall- und polykristallinen
Proben konzipiert. Die fokussie-
rende Strahloptik und die techni-
sche Ausfuhrung des Diffrakto-
meters bieten zusatzlich die Mog-
lichkeit, Mikrostruktureigenschaf-
ten von Werkstoffen ortsaufgelost
zu untersuchen, z.B. Eigenspan-
nungszusténde oder Texturen.

Grundlagen der Methode

Die Basis aller Arten von Ront-
genbeugung ist die Reflexion die-
ser kurzwelligen Strahlung an
den Netzebenen eines Kristallgit-
ters. Da die Wellenlange der
Roéntgenstrahlung in der selben
GrolRenordnung wie die Abstande
der Atome im Kiristallgitter liegt,
kommt es zu Interferenz zwi-
schen den an den verschiedenen
Netzebenen reflektierten Ront-
genstrahlen: Der durch den Ab-
stand d,,, der benachbarten Netz-
ebenen bedingte Phasenunter-
schied der reflektierten Wellen
(Gangunterschied) ist gleich der
Wellenlange A oder einem ganz-
zahligen Vielfachen n A (n=1, 2,
...) davon. Der Gangunterschied
ist vom Winkel © des Strahls zur
Netzebene abhéngig, was zur so-
genannten Braggschen Glei-
chung fuhrt [14]:

niA=2d, sin(®)

Abb. 11: Beugung des Rdntgenstrahls an benachbarten Netz-

ebenen eines Kiristallgitters.

Abb. 11 zeigt schematisch das
Prinzip der Beugung und die Be-
ziehungen zwischen den abgelei-
teten GroR3en.

Da zwei der Grofzen, namlich A
und 6, bekannt sind, kann die drit-
te, namlich der Abstand d,, der
Netzebenen, bestimmt werden.
Fir die Analyse realer, dreidimen-
sionaler Kiristallstrukturen muss
die Braggsche Gleichung erganzt
werden, da das Verhaltnis der
Netzebenen zueinander in drei
Dimensionen sonst nicht ausrei-
chend definiert ist. Die entspre-
chende Formulierung des Bragg-
schen Gesetzes ist von Laue

0=0

ausgearbeitet worden [15]. Die
Bestimmung der geometrischen
Struktur eines realen Kristallgit-
ters ist durch die Lésung der drei
Laue-Gleichungen gegeben.

Ein weiterer bei der Kristallstruk-
turbestimmung zu bericksichti-
gender Faktor ist die Streukraft
der einzelnen Atome. Diese ist
von der Zahl der Elektronen (die
fur die Streuung der Rontgenwel-
le am Atom verantwortlich sind)
und von dem Streuwinkel abhan-
gig (Abb. 12).

Dies bedeutet, dass die Intensitat
des vom Kiristallgitter gebeugten
Strahls sowohl von der Gesamt-

Streukraft [Anzahl Elektronen]

40
35- - g
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sin(@) / A [UA]
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Abb. 12: Streukraft der Elemente Kohlenstoff, Silizium, Eisen und
Yttrium als Funktion des Quotienten aus Streuwinkel (Winkel zwi-
schen einfallendem und gestreutem Strahl) und Wellenlénge. Die

Streukraft in Vorwartsrichtung (
Elektronen des Atoms.

¢ = 0) entspricht der Anzahl der
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zahl der Elektronen als auch von
der Richtung des gebeugten
Strahls abhéngig ist. Der sog.
Strukturfaktor F,,, der die gesam-
te Streukraft der Elektronen bein-
haltet, gibt Aufschluss Uber die
Elemente und deren Positionen
im Kristallgitter. Dieser Faktor be-
steht aus einer Fourier-Reihe der
Streukraft f, aller einzelnen Ato-
me (n=1...N) und ihrer Position im
Kristallgitter fir jede mdgliche
Rontgenreflexion hkl, wobei h, k,
und / (,Millersche Indices") die
Richtung der reflektierenden
Netzebene bezeichnen:

Fra = 2T, exp (211 (hx, +ky,+12,))

Die Aufgabe der Rontgenstruk-
turanalyse ist es, aus der Rich-
tung und der Intensitat der Beu-
gungsreflexe ein damit konsi-
stentes Modell aus Gitterabstan-
den und Strukturfaktoren zu kon-
struieren.

Anwendungen

Beugungsmessungen mit
Synchrotronstrahlung

Im Bereich der Einkristallstruktur-
analyse gibt es eine Reihe von
Fragestellungen, bei denen Mes-
sungen an Synchrotronstrah-
lungsquellen deutliche Vorteile
gegeniiber normalen Labormes-
sungen bieten. Die hohe Inten-
sitat der Strahlung bietet fur Mes-
sungen mit hohen Anforderungen
an Genauigkeit und Zahlstatistik
wesentliche Verbesserungen.
Solche Anwendungen sind bei-
spielsweise:

e die Bestimmung von Elektro-
nenladungsdichte und Elektro-
nenverteilungfunktionen — die
Quantifizierung der Elektro-
nenverteilung mittels Rontgen-
methoden ist stark von der ge-
nauen Bestimmung schwa-
cher Reflexe abhangig

e die Charakterisierung ther-
misch-diffuser Streueffekte, die
ihren Ursprung in Gitter- und
Molekilschwingungen haben

e die Strukturbestimmung Kklei-
ner bis mikroskopischer Kri-
stalle im Bereich von wenigen
(10 pm)3.

Beim sog. ,anomalen Dispersi-
onsverfahren* wird die starke An-
derung der Streukraft eines
Atoms in der Néhe der Absorpti-
onskante genutzt, um die Positi-
on im Kristallgitter zu lokalisieren.
Da die Streukraft und die Energie
der Absorptionskante element-
spezifische Eigenschaften sind,
erhoht die Kombination von Beu-
gungsdaten, die bei verschiede-
nen Wellenldangen gewonnen
wurden, den Kontrast zwischen
den Elementen erheblich. Damit
lassen sich die Streuzentren im
Kristallgitter feststellen [16]. Die-
ses Verfahren, das mit dem MAD-

Intensitét [willk. Einheiten]

ol
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Beugungswinkel [Grad]
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Abb. 13: (a) Pulverbeugungsdiagramm von Marmesin, einer Ausgangsubstanz fir pharmazeutische Produkte
[17]. Der vergréRerte Ausschnitt rechts zeigt die erhebliche Verbesserung der Auflésung, die durch den Einsatz
von Synchrotronstrahlung (blaue Kurve) erreicht wurde, verglichen mit einem an einer Labor-Réntgenquelle
gewonnenen Datensatz (rote Kurve). Die abgebildete Kristallstruktur (b) ist aus dem Beugungsdiagramm ge-
wonnen worden.
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Verfahren der Proteinkristallogra-
phie (vgl. Abschnitt ,Makromole-
kulare  Kristallographie*) ver-
wandt ist, kann mit vertretbarem
Aufwand nur an einer Syn-
chrotronstrahlungsquelle durch-
gefuhrt werden.

Bei der Untersuchung niedersym-
metrischer polykristalliner Mate-
rialien (Pulverbeugung, vgl. Abb.
13) entstehen durch die reduzier-
te rdumliche Symmetrie zahlrei-
che Beugungslinien unter sehr
ahnlichen Beugungswinkeln. Da-
durch wird die Trennung Uberlap-
pender Reflexe und die Bestim-
mung der Integralintensitat er-
schwert. Die hohe Parallelitat
bzw. geringe Divergenz der Syn-
chrotronstrahlung  stellt  hier
natirlich einen besonders wichti-
gen Vorteil dar und erlaubt eine
wesentlich genauere Struktur-
aufklarung.

Auch bei der Charakterisierung
von Nanomaterialien kommen
Pulverbeugungsmessungen mit
Synchrotronstrahlung zum Ein-
satz. Erste Untersuchungen der
Struktur von superparamagneti-
schen nanokristallinen Eisenoxi-
den wurden in einem Experiment
an der European Synchrotron
Radiation Facility (ESRF, Greno-
ble) durchgefuhrt. Die Ergebnisse
der Beugungsmessungen (Abb.
14) geben Aufschluss sowohl
Uber die Kristallstruktur des y-
Fe,0; als auch Uber die Teilchen-
groRe des Nanomaterials [18].

Eigenspannungsmessungen

Die mit Synchrotronstrahlung er-
reichbare Ortsauflésung sowie
die Mdoglichkeit, die Photonenen-
ergie frei zu wahlen, bietet beson-
dere Vorteile fur die Mikrocharak-

terisierung von Proben, z.B. hin-
sichtlich Gitterdefekten, Stapel-
fehlern und internen Spannungs-
zustanden. Die réntgenographi-
sche Bestimmung von Mikrover-
zerrungen basiert auf Anderun-
gen der Gitterkonstanten, d.h.
des Abstands zwischen atomaren
Ebenen im Material, die sich als
Verschiebungen oder Verbreite-
rungen der Beugungsprofile
auRern [19]. Die Abweichung der
Lage und Form der Rontgenrefle-
xe vom spannungsfreien Zustand
gibt Aufschluss Uber die vorhan-
denen Spannungen (Abb. 15).

Stark beanspruchte Werkstoffe
und Bauteile brauchen oft eine
physikalisch oder chemisch mo-
difizierte Oberflache zum Erzie-
len bestimmter Gebrauchseigen-
schaften. Beispiele sind das Auf-
bringen von Korrosions-Schutz-
schichten oder die Erzeugung
von Eigenspannungen durch Par-
tikelbeschuss. Der Verlauf der

Intensitat

10 20 30
Beugungswinkel [Grad]

Abb. 14: Beugungskurve eines nanokri-
stallinen Eisenoxids (obere Kurve, blau)
und die berechnete Kurve der Modell-
substanz y-Fe,O,;, Magnetit (untere, rote
Kurve) [18].

Spannung in einem Flugzeug-
bauteil, das einer speziellen Ku-
gelstrahl-Behandlung unterzogen
worden war, wurde mittels hoch-
energetischer Roéntgenbeu-
gungsaufnahmen am (311)-Re-

dy
Spannungsfrei
d>d,
Gleichm&Rige 34
Spannung
d>d,
Spannungs- m /\
verteilung d<d; -
Beugungswinkel
[Grad]
Abb. 15: Schematische Darstellung von Eigenspannungen in
kristalinen Materialien und ihrer Auswirkungen auf die
Beugungsreflexe.
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flex von Aluminium an der ESRF
ermittelt [20]. Die Ergebnisse zei-
gen (Abb. 16), dass die Kompres-
sionsspannung sehr nahe an der
Oberflache gering ist, dass sie
aber bis ca. 0,125 mm Tiefe stark

steigt und sich bis ca. 0,25 mm
Tiefe wieder abbaut. Bei Tiefen
von mehr als 0,25 mm herrscht
Zugspannung, die bis ca. 2 mm
Tiefe langsam abnimmt. Das Ziel
weiterer Rontgenuntersuchungen

39'3 T | T |
2e-3 —rﬁ

le-31

IC)
i

Relative Gitterabstandsénderung
(proportional zur Spannung)

-1e-3 T t

Tiefe [mm]

Abb. 16: Tiefenverlauf der durch ,shot-peening“ (Kugel-/Sandstrahl-Behand-

lung) erzeugten Spannung in einem Rumpfbauteil eines Flugzeuges [20]. Die
Verformung der Oberflache durch Bestrahlung erzeugt eine kompressive
Spannung, die Rissbildung verhindert.

2-Kreis-
Analysator

Probenhalter

2-O-Kreis

Polarisations-
Monitor des
Strahlrohrs

Kappa-Kreis

Abb. 17: Das 4+2-Kreis-Kappa-Diffraktometer fir Beugungsmessungen an

ANKA.

ist, den Tiefenverlauf der Span-
nung in verschiedenen Phasen
der Behandlung zu charakterisie-
ren, um die Prozessparameter
der Kugelstrahl-Behandlung zu
optimieren.

Technische
und experimentelle
Besonderheiten

Als vielseitiges Messinstrument
fur ein breites Spektrum von Beu-
gungsmessungen steht ein 4-
Kreis-Kappa-Diffraktometer  mit
zusatzlichem 2-Kreis-Sekundar-
monochromator (Analysatorein-
richtung) zur Verfiigung. Zu den
vorgesehenen Messverfahren
gehdren sowohl alle gangigen
Einkristalluntersuchungsmetho-
den in 4-Kreis-Geometrie als
auch Pulver- und Polykristallit-
Beugungsmessungen in flacher
(sogenannter ,Bragg-Brentano*-)
Geometrie und in Kapillartrans-
missionsgeometrie. Das Instru-
ment ist in Abb. 17 dargestellt.

Den Kern der Strahloptik bildet
ein Doppelkristallmonochromator
mit einem horizontal (,sagittal”)
fokussierenden zweiten Kristall.
Diese Fokussierung hat gegen-
Uber herkédmmlichen Rontgen-
spiegeloptiken den Vorteil, dass
ein  verhaltnismalig  groRRer
Strahlfacher (d.h. viele Photonen)
aufgefangen und auf die Probe
fokussiert werden kann, was zu
einem deutlich erhdhten Fluss an
der Probe flhrt. Als letztes Ele-
ment im Strahlrohr befindet sich
in unmittelbarer Né&he vor der
Probe ein Polarisationsmonitor,
der aus zwei unter 90° zueinan-
der ausgerichteten Szintillations-
zahlern besteht. Dieser Monitor
registriert das Verhdltnis der in
der vertikalen und der horizonta-
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len Ebene polarisierten Intensité-
ten des Strahls, um die Strahlpo-
larisation nachtraglich in die ge-
messenen Beugungsintensitaten
einrechnen zu kodnnen. Die we-
sentlichen Eigenschaften der Op-
tik sind in Tab. 3 zusammenge-
stellt.

In der ersten Projektphase be-
stand aus Kostengriinden noch
nicht die Moglichkeit, das Gerat
fur zeit- oder temperaturaufgelo-
ste Messungen auszuristen. Es
ist jedoch geplant, gewisse Zu-
satzgerate wie 2-dimensionale
Detektoren sowie Heiz- und Kihl-
einrichtungen zu beschaffen, um
damit kinetische und temperatur-
abhangige Strukturanalysen zu
ermoglichen.

Rontgenfluoreszenz-
analyse

Am Fluoreszenz- und Topogra-
phiestrahlrohr wird eine Expe-
rimentierstation fur Réntgen-Flu-
oreszenzspektroskopie  betrie-
ben. Diese Einrichtung dient vor

allem dem (Element-)Spuren-
nachweis.
Grundlagen der Methode

Rontgenstrahlen sind in der La-
ge, innere Elektronen von Ato-
men in unbesetzte Orbitale gera-
de oberhalb des Fermi-Niveaus
oder ins Kontinuum anzuregen.
Beim Ubergang von Elektronen
aus hoheren Orbitalen auf die
nun freien inneren Platze wird
dann Fluoreszenzstrahlung aus-
gesandt. Die anregenden ROnNt-
genphotonen kdénnen im Prinzip
jede Energie oberhalb der Ab-
sorptionskante der entsprechen-
den Elektronenschale des betref-
fenden Elements aufweisen; al-

Parameter

QuellgréRe (Standard-
abweichung der Verteilung)

Wert

ca. 0,35 mm x 0,1 mm
(Breite x Héhe)

Monochromator-Probe

Abstand ca.15m
Quellpunkt — Monochromator
Abstand ca.7,5m

Monochromatorkristalle

flaches Si(111)-Paar oder
Si(111)-Paar mit sagittal
fokussierendem zweitem Kristall

maximaler horizontaler
Akzeptanzwinkel des
Monochromators

ca. 5 mrad

Energiebereich

6 — 20 keV (flache Monochromatorkristalle),

6 — 18 keV (fokussierend)

Energieauflésung,
AE/E bei 10 keV

~ 4 x 10*(sagittal fokussierender
Kristall),
~ 2 x 10*(flache Kiristalle)

Fluss an der Probe bei 10 keV

ca. 5 x 10 Photonen / Sekunde bei 400 mA

Ringstrom

Tab. 3: Charakteristische Werte der Optik des Diffraktionsstrahlrohrs.

lerdings ist der Absorptionskoeffi-
zient direkt an der Absorptions-
kante am hochsten (vgl. Kapitel
~Rontgenabsorptionsspektrosko-
pie*). Die emittierte Fluoreszenz-
strahlung, die inneren Elektro-
nentbergangen des Atoms ent-
spricht, ist hingegen diskret und
elementspezifisch. Es gibt zwei
fundamentale Messmodi, nam-
lich die Fluoreszenz-Mikroskopie
und die Totalreflexions-Réntgen-
fluoreszenzanalyse (TXRF). Bei
der Fluoreszenz-Mikroskopie
wird die Probe mit einem eng kol-
limierten, polychromatischen
Rontgenstrahl abgerastert,
wahrend bei TXRF die Probe von
einem rdumlich ausgedehnteren
Strahl mit einer gewissen Wellen-
lAngenbandbreite ausgeleuchtet

wird. Die erste Methode ergibt ei-
ne hohe raumliche Auflésung, die
zweite hingegen eine extrem ho-
he Nachweisempfindlichkeit spe-
ziell fur Oberflachenschichten.

Anwendungen

Beide Methoden arbeiten zer-
storungsfrei, schnell und préazise
und eignen sich fiir homogene
und inhomogene Systeme glei-
chermafien. Die Fluoreszenz-Mi-
kroskopie dient Elementnachwei-
sen auf sehr unterschiedlichen
Gebieten. In der Geologie und
Mineralogie konnen rasch Ele-
mentvorkommen und Verunreini-
gungen ermittelt werden.
Elementspurennachweise haben
fur Echtheitszertifizierungen und
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Forensik grof3e Bedeutung. Die
Bestimmung von Elementverhalt-
nissen in archaologischen Pro-
ben erlaubt es beispielsweise,
den entsprechenden Fundort mit
gof. entfernten Erzlagerstatten in
Bezug zu setzen und so Schluss-
folgerungen Uber fruhzeitliche
Handelsverbindungen zu ziehen.
Die Totalreflexions-Rontgenflu-
oreszenzanalyse dient vor allem
der Analyse der chemischen Zu-
sammensetzung von  Ober-
flachen. Von besonderer Bedeu-
tung ist die Analyse der Verunrei-
nigungen auf Oberflachen von Si-
Wafern fur die Chip-Herstellung.

Technische Besonderheiten

Die Messstation arbeitet unter
Vakuum und besteht im Wesentli-
chen aus zwei Behaltern: einem
groBen Vakuumgefal? als Pro-
benkammer und einem davorge-
schalteten Abschirmgehause,
das Elemente zur Strahlformung
und -detektion (Blende, lonisati-
onskammer) enthalt.

Bei der Fluoreszenz-Mikroskopie
wird die zu untersuchende Probe
mit einem rdumlich fein kollimier-
ten, polychromatischen Rontgen-
strahl beleuchtet. Je nach Bedarf
kann dieser auch durch Réntgen-
kapillaren auf einen Durchmes-
ser bis hinab zu 2 um fokussiert
werden. Die Probenoberflache
steht typischerweise in einem
Winkel von 45° zum Primarstrahl
und wird durch diesen abgera-
stert. Dies ermdglicht eine Pro-
benverstelleinheit, die in der La-
ge ist, die Probe in um-Schritten
in horizontaler und vertikaler
Richtung relativ zum feststehen-
den Einfallsstrahl zu bewegen.
Die Fluoreszenzstrahlung wird
von einem energieauflésenden

Detektor nachgewiesen. Eine
nachgeschaltete Anzeigeelektro-
nik, im Wesentlichen bestehend
aus einer Verstarkerkette und ei-
nem Vielkanalanalysator, ermog-
licht die spektrale Darstellung
der Fluoreszenzstrahlung und
damit eine Elementaranalyse.
Der Detektor steht in einem Win-
kel von 90° zur Primarstrahlrich-
tung in der Horizontalebene. So
wird eine besondere Eigenschaft
der Synchrotronstrahlung ausge-
nutzt, namlich die fast lineare Po-
larisation des Synchrotronlichts
in der Horizontalebene. Die o.g.
Geometrie ist die einzige, in der
dann der sogenannte Polarisati-
onsfaktor fir elastisch gestreute
Rontgenstrahlung exakt gleich
Null ist. Das bewirkt einen mini-
malen Rausch-Untergrund durch
elastische Streuung und somit
ein optimales Signal-zu-Rausch-
Verhéltnis, das ein bis zwei
GroRRenordnungen besser ist als
das, was mit Laborquellen er-
reicht werden kann. Entspre-
chend geringere Substanzmen-
gen konnen mit dieser Experi-
mentierstation am Speicherring
ANKA nachgewiesen werden.
Zur optischen Kontrolle der Pro-
benoberflache und der Messpo-
sition auf der Probe dient eine
optische  Hochleistungs-Mikro-
skopkamera.

Bei der Totalreflexions-Réntgen-
fluoreszenzanalyse (TXRF) wird
die Probe von einem raumlich
ausgedehnteren Strahl (typisch: 2
mm hoch x 0,1 mm breit) mit einer
Wellenlangenbandbreite von ubli-
cherweise 2 % ausgeleuchtet. Die
Probenoberflache muss glatt sein
und steht unter einem flachen
Winkel relativ zum einfallenden
Strahl. Dies bewirkt, dass der

groRte Teil der von der Probe ela-
stisch gestreuten Strahlung in den
spekular reflektierten Strahl ge-
langt und damit nicht zum Unter-
grund der Fluoreszenz-Messung
beitragt. Wie im Falle der Fluores-
zenz-Mikroskopie verbessert ein
geringerer elastischer Untergrund
das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis
und senkt damit die Nachweis-
grenzen der zu detektierenden
chemischen Elemente. Ziel ist es,
Verunreinigungskonzentrationen
bis hinab zu 10® Atomen/cm?
nachweisen zu koénnen. Anders
als bei einigen vergleichbaren
Einrichtungen an anderen Syn-
chrotronstrahlungsquellen  kdn-
nen mit dieser Messstation an
ANKA auch leichte Elemente wie
Al, Na, Mg nachgewiesen wer-
den, da ein weitestgehend fen-
sterloses Arbeiten moglich ist. Der
Nachweis der Fluoreszenzstrah-
lung erfolgt wie im Falle der Flu-
oreszenz-Mikroskopie mit dem
energieauflosenden Detektor, die
Darstellung der Messdaten und
die Elementaranalyse erfolgen
wie oben geschildert.

Topographie

An der zweiten Experimentiersta-
tion am Fluoreszenz- und Topo-
graphiestrahlrohr werden kristalli-
ne Materialien mittels Rontgento-
pographie untersucht. Diese Me-
thode ermdoglicht es, Kristallfehler
wie Stapelfehler, Stufen- bzw.
Schraubenversetzungen, Korn-
und Zwillingsgrenzen bis hin zu
Agglomeraten von Punktdefekten
aufzudecken oder auch ferroelek-
trische bzw. -magnetische Doma-
nen nachzuweisen [21]. Dabei
kdnnen groRRe Bereiche der Pro-
be zerstdérungsfrei analysiert wer-
den.
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Grundlagen der
Methode

Die Brillanz der Synchrotron-
strahlungsquelle mit ihrer breiten
Energieverteilung entspricht be-
sonders gut den Anforderungen
der an ANKA angewandten Laue-
Topographie [22]. Dabei wird po-
lychromatische, hochkollimierte
Rontgenstrahlung auf die zu ana-
lysierenden Kristallbereiche ge-
richtet. Die Strahlung wird dann
von den verschiedenen Netzebe-
nenscharen entsprechend der
Beugungstheorie reflektiert, in
Form der bekannten Laue-Refle-
xe (vgl. Kapitel ,Rontgendiffrakto-
metrie*). Wahrend die Anordnung
der Laue-Reflexe durch die Git-
terstruktur bedingt ist, findet sich
die gesuchte Information uber
Fehler der Kristallstruktur in der
Feinstruktur der einzelnen Beu-
gungsreflexe selbst. Diese Fein-
struktur entsteht durch Absorpti-
ons- oder dynamischen Kontrast
an den Spannungsfeldern auf-
grund von Storungen des Kristall-
gitters. Die Spannungsfelder von

Versetzungen reichen zum Bei-
spiel mehrere pm weit.

Anwendungen und
technische Realisierung
des Messplatzes

Zu den Anwendungen der Ront-
gentopographie zahlt der Nach-
weis Kleinster Defektkonzentra-
tionen in nahezu perfekten Kri-
stallen (z.B. Halbleitern) oder die
Kontrolle von prozessinduzierten
Spannungen  in  integrierten
Schaltkreisen oder Wafern.

Da diese Methode Strahlung mit
groRer Energiebandbreite und
hoher Kollimation benétigt, wur-
de der Messplatz, der in Zusam-
menarbeit mit dem Kristallogra-
phischen Institut der Universitat
Freiburg konzipiert wurde, in
groRtmaoglichem Abstand von der
Quelle (30m) aufgebaut. Die we-
sentlichen Komponenten sind in
Abb. 18 skizziert. Die Geometrie
des Priméarstrahls wird mit einem
Kreuzblendensystem (1) einge-
stellt. Die Probenhalterung mit
zwei Translations- und zwei Ro-

tationsachsen erlaubt es, die
Probe beliebig zu orientieren und
bietet einen seitlichen und verti-
kalen Verfahrweg von 150 mm
bzw. 25 mm (3). Die Beugungs-
reflexe der Probe werden entwe-
der hinter der Probe detektiert
(Durchstrahlgeometrie, (4)) oder
in Rilckstreugeometrie aufge-
nommen (2). Als Detektor dient
ein hochstauflésender Rontgen-
film (Kornung < 0,03 pm), da
Halbleiterdetektoren in Auflésung
und Pixelzahl noch unzureichend
sind. Ein  Fluoreszenzschirm
dient zur Vorjustage (5). Der ge-
samte Messplatz ist auf einem
.M3-Tisch* aufgebaut. Der Tisch
besitzt drei motorisierte Tischbei-
ne zur Verstellung von H6éhe und
Neigung und kann im Rahmen
des mobilen Konzepts auch an
anderen Strahlrohren eingesetzt
werden.

Mit dem Aufbau lasst sich die
Messgeometrie sehr leicht an die
unterschiedlichen Anwendungen
und Fragestellungen anpassen.
Man unterscheidet hierbei:

@

Primérstrahl k= === Jr.

.,

{
| z
B

Abb. 18: Schematische Darstellung des Topographie-Messaufbaus an ANKA.
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1.Large-Area-Durchstrahl-
Geometrie
(Strahlquerschnitt bis
10 mm x 10 mm)
fur die Ermittlung von Bur-
gers-Vektoren, Versetzungs-
dichten sowie der Anordnung
und Verteilung von Verset-
zungen und Spannungsfel-
dern. Abb. 19 zeigt die Geo-
metrie der Methode. In Abb.
20 ist ein Beispiel fur die Be-
stimmung der Versetzungs-
dichte dargestellt [23].

2.Large-Area-Ruckstrahl-
Geometrie
(Strahlquerschnitt bis
10 mm x 10 mm).
Diese Methode wird einge-
setzt, wenn die Absorption
der Probe zu stark fir das
Durchstrahlverfahren ist, z.B.

wenn Epitaxieschichten bzw.
Bauelementstrukturen ohne
stérenden Substrateinfluss
untersucht werden sollen.

3.Section-Durchstrahl-

Geometrie

(Strahlquerschnitt ca.

10 mm x 0,015 mm).

Der extrem schmale Streifen
des einfallenden Lichtes er-
laubt eine tiefenaufgeloste
Charakterisierung von Verset-
zungen, Spannungen und Pra-
zipitaten im Querschnitt von
Wafern oder Bauelementen.

4.Section-Rickstrahl-

Geometrie
(Strahlquerschnitt ca.

10 mm x 0,015 mm)

erlaubt oberflachennahe De-
fekte mit hdchster Ortsaufl6-

sung tiefenabhéngig zu cha-
rakterisieren.

5.Grazing-Incidence-
Geometrie
(Strahlquerschnitt ca.
2 mm x 2 mm auf der Probe)
ermdglicht es, das wellenlan-
genabhangige Tiefenprofil
von Spannungen z.B. in Bau-
elementen in Oberflachen-
nahe zu bestimmen. Abb. 21
zeigt das Prinzip der Metho-
de. Die Oberflache des Kri-
stalls wird unter sehr flachen
Winkeln bestrahlt. Als Bei-
spiel ist in Abb. 22 der Nach-
weis von Spannungsfeldern
in integrierten Schaltkreisen
gezeigt [24]. Solche Span-
nungsfelder kbnnen zu einem
friihzeitigen Ausfall des Bau-
elements fuhren.

Primarstrahl

Doppelschlitz
¥

(kontinuierliche Réntgenstrahlung)

Kristall

ﬁ_ Rontgenfilm

hikil,
Pb-Absorber

hakol,

Goniometer

Abb. 19: Prinzip der Durchstrahlgeometrie.

Primérstrahl

Blenden

¥

.

(kontinuierliches Spektrum)

R(‘jntgenfilm—i

hik,

- hokl,

semsanssmes VETKippung

L. 1L mvania (= 0-10°

Kristall
*.

Abb. 21: Prinzip der Grazing-Incidence-Geometrie.

Abb. 20: Quantitative Ermitt-
lung von Versetzungsdichten
in GaSbh:Te; nach 4 mm Wachs-
tum (floating zone) betragt die
Versetzungsdichte ~ 3000/cm 2
(oben); nach 16 mm Wachstum
betragt die Versetzungsdichte
weniger als 1000/cm 2 (unten).
Die Aufnahmen wurden am
HASYLAB gemacht [23].
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Daruber hinaus eignet sich der
Messaufbau auch fur andere ab-
bildende Methoden wie Radio-
graphie und mit einem zuséatzli-
chen CCD-Detektor auch fir
Réntgentomographie.

Makromolekulare
Kristallographie

Ein weiteres RoOntgenanalytik-
Strahlrohr bei ANKA ist der Kri-
stallographie  von  Makromo-
lekilen, insbesondere von Pro-
teinkristallen, gewidmet. Die
Funktionsweise ist ahnlich wie
bei dem Roéntgendiffraktometrie-
strahlrohr, jedoch wird den be-
sonderen Eigenschaften von Ma-
kromolekulkristallen (kleine Kiri-
stallite, grof3e und komplexe Ele-
mentarzellen, thermische Emp-
findlichkeit) Rechnung getragen.

Abb. 22: Untersuchungen von
prozessinduzierten Spannun-
gen in Bauelementen: Span-
nungen in 86 um Tiefe, hervor-
gerufen durch rickseitigen

Grundlagen der Methode

Die zur Anwendung kommende
experimentelle Methode ist im
Prinzip bereits im Kapitel ,Rént-
gendiffraktometrie” beschrieben
(vgl. Abb. 11). Die innere Struktur
eines Kristalls wird durch Beu-
gung von Roéntgenstrahlung an
dessen atomaren Netzebenen
untersucht. Im Unterschied zum
Strahlrohr fur Diffraktion sind die
experimentellen Gegebenheiten
an diesem Strahlrohr auf die Un-
tersuchung makromolekularer
Kristalle, also Kristalle mit sehr
grol3er Elementarzelle im Bereich
(5-50 nm)?, hin optimiert. Die ab-
gebeugte Strahlung wird deshalb
mit Flachenzahlern registriert
(Abb. 23). Ublicherweise befin-
den sich auf einer einzelnen Auf-
nahme mit dem Flachenzahler,
auf dem sogenannten ,frame*, ei-
nige hundert Intensitdtsmaxima,
sogenannte diffraction spots".
Ein vollstandiger Datensatz um-
fasst wiederum bis zu einigen
hundert ,frames", wobei der zu
untersuchende Kristall von einem

Lframe" zum nachsten jeweils um
einen kleinen Winkel rotiert wird,
um so Information Uber die dreidi-
mensionale Struktur des Kristalls
zu erhalten. Praziser: Der Detek-
torflache entspricht im reziproken
Raum ein Ausschnitt der Ober-
flache der Ewaldkugel; bei Rotati-
on des Kristalls rotiert dieser Aus-
schnitt ebenfalls, und dadurch
wird ein zur Strukturbestimmung
wesentlicher Teil des reziproken
Raumes abgetastet. Bedingt
durch die groRRe bei der Daten-
sammlung anfallende Datenmen-
ge und die meist sehr komplexe
atomare Struktur makromolekula-
rer Kristalle ist die Auswertung
dieser kristallographischen Auf-
nahmen sehr rechenaufwendig.
Die Darstellung der mathemati-
schen Methoden wiirde den Rah-
men dieses Artikels sprengen; ei-
ne hervorragende Einfiihrung in
proteinkristallographische Metho-
den unter Einschluss des mathe-
matischen Handwerkszeugs fin-
det sich in [25]. Naheres Uber die
Proteinmolekiile selbst und deren
Struktur ist in [26] zu finden.

Synchrotron-
licht

Mono-

Detektor

Kristall

Dok

Kontakt (oben) und Spannun-
gen in 38 um Tiefe hervorgeru-
fen durch eine dielektrische Ab-
deckung des Bauelements (un-
ten). Diese Messungen wurden
am Hasylab durchgefuhrt [24].

Abb. 23: Prinzipschema der proteinkristallographischen Methode. Aus der
einfallenden Synchrotronstrahlung wird vom Doppelkristallmonochromator
eine bestimmte Wellenlénge herausselektiert und fallt auf die Probe. Die von
den Netzebenen des Kristalls abgebeugten Rontgenreflexe enthalten nach
Richtung und Intensitat Information Uber die molekulare Struktur des
Probenkristalls.
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Natirlich kann man kristallogra-
phische Aufnahmen von Makro-
molekilen auch mit Hilfe von
Roéntgenréhren machen, und in
der Tat ist dies noch haufig der
Fall. Neben einer hdheren Strahl-
brillanz und damit verbunden ei-
ner in der Regel besseren Aufl6-
sung bietet die Messung mit Syn-
chrotronstrahlung aber einen wei-
teren entscheidenden Vorteil: Die
Photonenenergie bzw. die Wel-
lenlange der auf die Probe auftref-
fenden Strahlung kann frei ge-
wahlt werden. Dies erlaubt es, ein
spezielles  kristallographisches
Verfahren anzuwenden, das mit
Roéntgenréhren nur rudimentar
und unter hohem Aufwand reali-
siert werden kann, das sogenann-
te ,Multiple Anomalous Dispersi-
on“ (MAD)-Verfahren. Dieses be-
ruht darauf, dass bestimmte in die
Kristallstruktur der Probe einge-
baute Atome mit der einfallenden
Strahlung bei einer bestimmten
Wellenlange in Resonanz geraten
und dabei ihr Streuverhalten dras-
tisch andern, vgl. auch Abb. 3, 10.
Dieses Verhalten kann beispiels-

weise zur Bestimmung der Streu-
phasen und damit zur Losung des
Phasenproblems verwendet wer-
den — man spricht deshalb auch
von ,MAD Phasing".

Bekanntlich ist es mit Rontgen-
methoden nur mdglich, die Inten-
sitaten der von der Probe abge-
beugten Reflexe zu messen; die
Streuphasen bleiben der unmit-
telbaren Beobachtung unzugang-
lich. Um aus den Messdaten auf
die innere Struktur des Kristalls
zurtickschlieRen zu kdnnen, ist
aber die Kenntnis von beidem
notwendig, namlich der Intensita-
ten und der Streuphasen. In der
Vergangenheit sind verschiedene
experimentelle und mathemati-
sche Verfahren entwickelt wor-
den, um die Streuphasen zu be-
stimmen; die wichtigsten sind in
[25] beschrieben, darunter auch
das oben bereits erwahnte MAD-
Verfahren, das durch die zuneh-
mende Verfiigbarkeit von Syn-
chrotronstrahlung standig an Be-
deutung gewonnen hat und wei-
ter gewinnen wird. Eine einge-

Anzahl der Eintrage
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Abb. 24: Anzahl der Eintrage geldster Strukturen in der Protein Data Bank
(Quelle: PDB).

hende mathematische Darstel-
lung des MAD-Verfahrens ginge
Uber den Rahmen dieses Artikels
hinaus. Anstelle dessen sei das
Verfahren anhand eines einfa-
chen optischen Analogons veran-
schaulicht: Man stelle sich den
Probenkristall aus lauter grauen
Atomen in verschiedenen Grau-
stufen aufgebaut vor. Zusatzlich
seien einige rote Atome einge-
baut. Bei Beleuchtung beispiels-
weise mit grinem Licht heben
sich die roten Atome nicht beson-
ders von den grauen ab, ihre
Identifikation und die Bestim-
mung ihrer Lage fallt schwer. Be-
leuchtet man den Kristall jedoch
jetzt mit rotem Licht, scheinen die
roten Atome aufzuleuchten und
heben sich deutlich von der Mas-
se der grauen Atome ab; ihre Po-
sitionen werden bestimmbar.

Anwendungen

Makromolekule,  insbesondere
Proteine, spielen nicht nur eine
entscheidende Rolle bei allen Le-
bensvorgangen, sie sind dartiber
hinaus auch von groRer industri-
eller Bedeutung beispielsweise
als Pharmaka, Waschmittelzusat-
ze, Bestandteile von Kosmetika,
fur die Papierherstellung oder in
der  Lebensmittelverarbeitung.
Die Kenntnis ihrer molekularen
Struktur erlaubt vielfach die Auf-
klarung der Struktur-Wirkungsbe-
ziehung und oftmals auch deren
Optimierung. Das zunehmende
Interesse, das die Strukturauf-
klarung biologischer Makromo-
lekile findet, dokumentiert sich in
der schnell wachsenden Zahl von
EintrAgen aufgeklarter Strukturen
in der Protein Data Bank (PDB) —
derzeit (31. 11. 2000) betragt ihre
Zahl 13551 (Abb. 24).
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Ein Anwendungsbeispiel ist das
fettspaltende Enzym »Lipasex,
das aus Bakterien (Chromobac-
terium viscosum) gewonnen und
Waschmitteln als Fettldser zuge-
setzt wird. Die dreidimensionale
Struktur dieses aus 319 Residu-
en (Anzahl der auf einer Kette
aufgereihten Aminoséauren) be-
stehenden  Molekils  wurde
zunachst mit Hilfe kristallographi-
scher Instrumente an Roéntgen-
réhren bis zu einer Auflésung von
0,22 nm bestimmt, dann mit Hilfe
von Synchrotronstrahlung auf
0,16 nm verbessert. Je besser
die Aufldsung, umso mehr Struk-
turdetails konnen in einer Karte
der  Elektronendichteverteilung
ausgemacht werden, umso si-
cherer ist die Bestimmung der
Atomkoordinaten. Im Falle der Li-
pase konnte durch Aufklarung der
molekularen Struktur (Abb. 25)
und inshesondere von Struktur-
details des aktiven Zentrums (des
Ortes, an dem die Fettaufspal-
tung katalysiert wird) sowie des-
sen naherer Umgebung auf die
enzymatische Wirkungsweise
des Molekuls zurtickgeschlossen
werden [27].

Ein weiteres Anwendungsbeispiel
mehr von grundlegendem Inter-
esse ist die Strukturaufklarung
von Ribosomen. Dies sind riesige
makromolekulare Komplexe mit
Molekulmassen von 4,5 MDa in
Saugetierzellen (Da = Dalton;
Atommasseneinheit, entspricht
einem Zwolftel der Masse des
Isotops *2C) bzw. von 2,3 MDa in
prokariotischen Zellen, in denen
sie zu einem Drittel aus Proteinen
und zu zwei Dritteln aus rRNA be-
stehen. Ihre Funktion ist die Kata-
lyse der sequentiellen Polymeri-
sation von Aminosauren entspre-

chend der Information, die in der
MRNA codiert ist. Sie bestehen
aus einer grof3en und einer klei-
nen Untereinheit. Deren Struktur
ist bislang nur teilweise aufge-
klart, aber durch den Einsatz von
Synchrotronstrahlung ist in den
letzten Jahren ein gewaltiger
Fortschritt erzielt worden. Die
,150S" genannte Untereinheit
des in heiBen Quellen heimi-
schen Archaobakteriums »ther-
mus thermophilus« konnte bis zu
einer Auflésung von 0,9 nm auf-
geklart werden; das scheint grob
zu sein im Vergleich zu den bei
der Lipase erzielten Werten, ist
aber angesichts der RiesengréiRe
der Ribosomen eine phantasti-
sche Detailgenauigkeit. Der Ein-
satz der oben geschilderten
MAD-Methode mit TagBr,, als
Marker spielte dabei eine ent-
scheidende Rolle. Es sollte noch
erwahnt werden, dass die Auf-
klarung der Ribosomenstruktur
auch bedingt durch die Vielfalt
der Kristallstrukturen eine groRRe
Herausforderung in experimen-
teller Hinsicht war, die von der
Gruppe um Ada Yonath meister-
haft bewaltigt wurde [28]. Es lohnt
ein Blick in diese Veroffentli-
chung, auch wegen der interes-
santen darin abgebildeten Struk-
turen.

Technische Besonderheiten
des Strahlrohrs

Der hier verwendete Monochro-
mator ist, anders als bei den mei-
sten anderen ANKA-Strahlroh-
ren, mittels eines sagittalen Bie-
gemechanismus am zweiten Kri-
stall in der Lage, den Strahlungs-
facher auch horizontal mit varia-
bler Brennweite zu fokussieren.
Eine Tabelle mit den Designpara-

Abb. 25: Atomare Struktur der Lipase aus

Chromobacterium viscosum

, dargestellt

als Bandermodell, das nur die wesent-

lichen Strukturmerkmale zeigt. Die
B-Strange gelb darge-

ces sind rot, die
stellt.

metern des Strahlrohrs findet sich
im einleitenden Kapitel (Tab. 1).
Diese resultieren aus einer Simu-
lation der Strahlrohrperformance
mit Ray-Tracing-Methoden [6].

Die Experimentierstation, die auf
einem M3-Tisch aufgebaut ist, be-
steht im Wesentlichen aus einem
Goniometer (zum Durchdrehen
des Probenkristalls im Strahl), ei-
nem Flachendetektor zum Regi-
strieren der vom Kiristall abge-
beugten Strahlung (vgl. auch
Abb. 23) und einer Gasstrom-Ge-
friereinrichtung. Letztere soll die
durch die Réntgenstrahlen im Kri-
stall erzeugten Strahlenschaden
minimieren und somit dafiir sor-
gen, dass die Struktur der Kristal-
le lange intakt bleibt und somit
nach Maoglichkeit die Daten-
sammlung aller ,frames" bei den
verschiedenen Energien an ein
und demselben Kristall erfolgen
kann.

a-Heli-
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Infrarot-Methoden

Die Ablenkmagnete an ANKA lie-
fern im Réntgenbereich die hdch-
ste Strahlungsintensitat. Durch
Ausnutzung des sog. ,Kantenef-
fekts®, d.h. des Anstiegs des
Felds am Rande des Magneten,
konnte jedoch auch ein Strahlrohr
realisiert werden, das Infrarot-
strahlung hoher Intensitat fur
Spektroskopie, Mikroskopie und
Ellipsometrie bereitstellt.

Methodentiberblick

Infrarot ist der Spektralbereich,
dessen Photonenenergien den
intermolekularen (Fernes Infrarot,
FIR: Wellenlangen von ca. 30 um
bis in den mm-Bereich) und intra-
molekularen (Mittleres und Na-
hes Infrarot, MIR und NIR: Wel-
lenlangen ca. von 3 — 30 pm bzw.
vom sichtbaren Licht, ca. 800 nm,
bis ca. 3 um) Wechselwirkungen
entsprechen. Mittels Infrarotspek-
troskopie koénnen die molekula-
ren Baugruppen komplexer Ver-
bindungen anhand ihrer Schwin-
gungsabsorptionsspektren identi-
fiziert werden. R&aumliche Auflo-
sung kann durch starke Fokus-
sierung des anregenden Strahls
erreicht werden (Mikrospektro-
skopie). So kénnen kleine Parti-
kel untersucht oder grofR3ere, in-
homogene Proben bildgebend
abgerastert werden. Alternativ ist
es auch moglich, die Probe bei
vorgewahlter Wellenlange mit ei-
nem Infrarot-Mikroskop abzubil-
den (IR-Spektromikroskopie). Die
Ellipsometrie mit Infrarotstrah-
lung erlaubt es, direkt die komple-
xe Dielektrizitatsfunktion einer
Probe zu bestimmen. Die Metho-
de ist besonders empfindlich hin-
sichtlich der optischen Eigen-

schaften von dinnen Filmen. Im
Gegensatz zu den anderen Arten
von Reflexionsmessungen sind
bei der Ellipsometrie weder Refe-
renzmessungen noch Datenex-
trapolationen zu hohen und tiefen
Photonenenergien notig.

Der Einsatz von Synchrotron-
strahlung fir die o.g. Infrarot-Me-
thoden bietet wesentliche Vorteile
gegeniiber der Verwendung von
Licht aus konventionellen, thermi-
schen IR-Quellen:

e Synchrotronstrahlung  Uber-
deckt den gesamten infraroten
Spektralbereich

e Insbesondere bei Wellenlan-
gen oberhalb von 50 pm (Wel-
lenzahlen < 200 cm™) steht ein
hoherer Photonenfluss  zur
Verfugung

e Im gesamten Spektralbereich
steht eine um Zehnerpotenzen
héhere Brillanz (Quotient aus
Photonenfluss und dem Pro-
dukt aus Quellflache und Di-
vergenz) zur Verfigung

e Die Strahlung ist stark in der
Ebene des Elektronenspei-
cherrings polarisiert

e Die Strahlung weist aufgrund
des gepulsten Elektronen-
strahls im Speicherring eine
inharente zeitliche Struktur im
Nanosekundenbereich auf.

Damit sind sowohl Abbildungen
am jeweiligen Beugungslimit der
gewahlten Wellenlange als auch
ellipsometrische Messungen im
gesamten infraroten Spektralbe-
reich und zeitaufgeldste Messun-
gen maoglich.

Anwendungen

Die oben ausgefuhrten, an ANKA
verflgbaren Infrarot-Methoden
haben auRerst vielfaltige Anwen-
dungsbereiche. Dazu zahlen z.B.
die Charakterisierung von Mate-
rialien wie Kristallen und diinnen
Filmen oder Adsorbaten bzw.
Substrat-Adsorbat-Wechselwir-
kungen, Polymeren bzw. Wech-
selwirkungen in Polymer-Lamina-
ten oder die Bestimmung von
Partikelkontaminationen.  Auch
die chemische Charakterisierung
biologischer Systeme und Sub-
stanzen, z.B. im Hinblick auf die
Identifizierung von Biomolekilen,
auf Wirkungsmechanismen und
zeitliche Ablaufe, ist ein wichtiges
Anwendungsgebiet. Damit ver-
wandt sind Untersuchungen von
Umweltproben, z.B. hinsichtlich
(vor allem organischer) Kontami-
nanten und deren ggf. biologi-
schen Abbau. Die Bedeutung die-
ses Arbeitsgebiets wachst z.Zt.
stark an, so dass hierflr ein eige-
ner Messplatz am Infrarot-Strahl-
rohr von ANKA aufgebaut wird.
Weitere IR-Anwendungen sind
forensische Untersuchungen
(Spurennachweise bei Drogen,
Fasern etc.) und Experimente zur
Modellierung von Vorgangen im
Innern von Himmelskorpern.

Technische Realisierung an
ANKA

Im Rahmen des Budgets fiir die
Errichtung von ANKA wurde
zunachst nur das Strahlrohr fir
die Infrarot-Methoden realisiert.
Die zugehorigen Messplatze (ei-
ner fur das Max-Planck-Institut
fur Festkorperforschung in Stutt-
gart, einer fir das BMBF-Projekt
~Synchrotron-Umweltlabor) sind
einer nachfolgenden Erweiterung
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vorbehalten. Ihr Aufbau wird z.Zt.
vorbereitet. Abb. 26 zeigt die teils
bereits vorhandenen, teils ge-
planten Anlagen.

Das Kernstiick beider Messplatze
ist jeweils ein Michelson-Interfero-
meter, das den Spektralbereich
von 4 bis 10000 cm™ (Energie: 0,5
meV — 1,24 eV; Wellenlange: 2,5
mm bis 1 pum) mit einer Aufldsung
von bis zu 0,1 cm™ zuganglich
macht. Es ist mit hochempfindli-
chen Detektoren  (flissig-He-
gekihlte Bolometer; fllssig-N,-
gekihlte Halbleiterdetektoren —
HgCdTe und InSh; Germanium-Di-
oden) und entsprechenden Strahl-
teilern (Mylar-Filme, Mehrschicht-
systeme, KBr und CaF,) ausge-
stattet. Zur Vermeidung stérender
Signale durch die IR-Absorption
von Wasser und CO, wird das ge-
samte Spektrometer evakuiert. Am
Ausgang wird ein Fluss von 10%
Photonen pro Sekunde bei 0,1%
Bandbreite erreicht.

Beim Messplatz fir das Syn-
chrotron-Umweltlabor wird am
Spektrometer-Ausgang ein Infra-
rot-Mikroskop ~ angeschlossen,
das im Spektralbereich von 600
bis 10000 cm™ arbeitet. Hier wer-
den zwei hochempfindliche Halb-
bleiter-Detektoren (ein flussig-N,-
gekuhlter HgCdTe-Detektor und
ein InSb-Detektor) zur Verfligung
stehen. IR-Absorption  durch
Wasser und CO, wird durch eine
N,-Spllung vermieden. Es sind
verschiedene Objektive sowohl
fur Transmissions- als auch fur
Reflexionsmessungen und eine
Probenpositionierung mit 1 pm
Genauigkeit vorgesehen.

Beim Ellipsometrie-Messplatz des
Max-Plank-Instituts fur Festkorper-
forschung fuhrt der Strahlengang
aus dem Interferometer zu einem

FTIR-Spektrometer
IR-Mikroskop

SUL Ellipsometer

MPI-FKF

Abb. 26: Infrarot-Strahlrohr und -Messplatze an ANKA. Das be-
reits realisierte Strahlrohr ist rot dargestellt. Griin ist der geplan-

te Messplatz fir das Synchrotron-Umweltlabor, blau der geplante
Messaufbau des Max-Planck-Instituts fur Festkdrperforschung

abgebildet.

Ellipsometer mit einem vorgesehe-
nen Frequenzbereich von 4 bis
6000 cm™ und dafir optimierten
Bolometern. Das Gerat arbeitet
unter Vakuum zur Vermeidung von
Hintergrundabsorption; ein Kryo-
stat erlaubt Messungen bis hinun-
ter zu einer Temperatur von 4 K.
Daneben wird an diesem Mess-
platz eine Hochdruck-Messeinrich-
tung (Diamant-Ambosszelle) auf-
gebaut werden, die Experimente
bei Driicken bis 50 GPa (bei optio-
naler Kihlung bis 6 K), z.B. zur
Charakterisierung druckinduzierter
Phasen- und Strukturumwandlun-
gen, ermdglichen wird.

Zusammenfassung

Mit der Inbetriebnahme der Syn-
chrotronstrahlungsquelle ~ ANKA
steht am  Forschungszentrum
Karlsruhe ein vielfaltiges Instru-
mentarium an Methoden fur die
Mikrofertigung und die Analytik mit
Synchrotronstrahlung zur Verfi-
gung. Nutzer aus Industrie und

Wissenschaft haben somit Zugang
zur ganzen Bandbreite der Ront-
gentiefenlithographie, zu vielen
wichtigen Methoden der Rontgen-
analytik  (Absorptionsspektrosko-
pie, Pulver- und Einkristalldiffrakto-
metrie, Makromolekulare Diffrakto-
metrie, Rontgenfluoreszenzanaly-
se und Roéntgentopographie) und
zu der besonders leistungsfahigen
Infrarot-Spektroskopie und -Mikro-
skopie mit Synchrotronstrahlung.
Strahlrohre und Messplatze konn-
ten durch konsequente Standardi-
sierung mit einem sehr guten
Preis-Leistungs-Verhaltnis  reali-
siert werden. Die Modularitat spezi-
ell der Messplatzaufbauten erlaubt
die flexible Nutzung der unter-
schiedlichen Strahlungseigen-
schaften der einzelnen Strahlrohre
fur die verschiedenen Methoden.
Die Steuerung von Strahlrohren
und Messplatzen ist so angelegt,
dass auch unerfahrene Nutzer sich
relativ rasch damit vertraut machen
und ihre Experimente durchfiihren
kénnen.
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