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Kurzfassung. Die durch Brechung an Mikrostrukturen abgelenkte Rontgen-
strahlung wird direkt zweidimensional abgebildet. Dazu werden Modellproben
einfacher Geometrie (Fasern, Kapillaren, monodisperse Nano- und Mikropartikel)
mit einem auf 50 um kollimierten Synchrotronstrahl (20 keV) gescannt. Die nach
den Regeln der geometrischen Optik an prismatischen und linsenartigen
Grenzflachen abgelenkte Strahlung wird in etwa 3 Metern Entfernung von einem
Flachendetektor mit 7 pum Ortsauflésung zusétzlich zu der ungestérten
Resttransmission des Primarstrahls registriert. In der Abfolge der Radiogramme
werden die lokalen Orientierungsédnderungen der Probekdrper-Grenzflachen bei
deren Abtastung mit wenigen Mikrometern Schrittweite bildhaft verfolgt. Mit der
hier erreichten Winkelauflésung von etwa 3 Bogensekunden (Streuvektor-
Inkremente Ak = 10°nm™) kann bei 50 pm Ortsauflosung das Materialvolumen
bezlglich innerer Grenzflaichen mit Nanometer-Separation auch bei hohen
Abtastraten unterhalb einer Sekunde pro Bild charakterisiert werden.

Einfuhrung

Seit der Entdeckung der Wellennatur des Lichtes von Ch. Huygens [1] ist bekannt, dass
Festkorper elektromagnetische Wellen aufgrund der Brechung ablenken, die verursacht
wird von der Phasenschiebung durch die verénderte Lichtgeschwindigkeit. Mehr als 200
Jahre spater wurde dieses Ph&nomen auch fir Rontgenstrahlen entdeckt [2], jedoch ein
weiteres Jahrhundert kaum beachtet. Trotz der im Unterschied zu sichtbarem Licht sehr
kleinen Ablenkwinkel (Brechungsindex nahe Eins) ist das angesichts eines ,,Streufaktors*
von 100 % bemerkenswert.

1987 haben Hentschel et al. [3] die Rontgenbrechung an zylindrischen Objekten wie
Glas- und Polymerfasern sowie Metalldréhten quantitativ mit einer Streuformel beschrie-
ben, welche die Intensitatsverteilung bis zum kritischen Winkel der Totalreflexion bei
einigen Bogenminuten angibt. In der Folge wurde diese Entdeckung fir die Entwicklung
der Refraktions-Topographie zur zerstérungsfreien Charakterisierung spezifischer Ober-
flachen genutzt [4, 5]. Dieses Abtastverfahren detektiert typischerweise die Kleinwinkel-
streuung mit einer konventionellen Kratky-Streukammer [6] der traditionellen Kristallo-
graphie.

Die direkte Abbildung der inneren Oberflachen-Struktur und Kantenartefakte auf
einen 2D-Detektor haben Miller et al. [7] mit einem Analyse-Kristall hoher Winkel-
selektivitat fur die monochromatische Synchrotron Refraktions-Tomographie entwickelt.
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Die Kantenartefakte allein haben Wilkins et al. [8] in der hochauflésenden polychro-
matischen Radiographie bei grofen Probe-Detektor-Abstdnden beobachtet und unter
Vernachlassigung der Ablenkung mit einem “Phasenkontrast” begriindet. Andere Autoren
bevorzugen die Interpretation der Kanteneffekte als Fresnel-Beugung [9]. Die klassischen
analytischen Verfahren der koharenten Kleinwinkelstreuung nach Guinier und Porod
werden wegen der kleinen Streuintensitdten der Dipolstrahlung hier nicht als relevant fur
die Kanten-Artefakte in der Radiographie betrachtet [10, 11].

Beispielhaft zeigt Abb. 1 die hochaufgeloste radiographische Abbildung einer
Zylinderkante mit refraktionsbedingter Uberh6hung der Primarintensitat, die landlaufig als
Phasenkontrast bezeichnet wird. Diese 20 keV Synchrotronradiographie zeigt links die
experimentelle Anordnung mit einem 350 mm von der Probe entfernten Detektor und
rechts das Radiogramm mit einem Intensitatsprofil PMMA-Zylinders von 75 mm Durch-
messer. Die deutliche Uberhéhung der Intensitat tiber das lo-Niveau (auRerhalb des
Zylinderschattens!) ist durch mit klassischen Schwéchungsanséatzen nicht erklérbar. Die
Abb. 1 unterlegten Verlaufe der puren geschwachten Intensitét (grau) und der modellierten
Refraktion (rot) erwiesen bereits in friheren Studien [12,13] als quantitativ konsistent mit
den refraktionsrelevanten Parametern (Geometrie, Brechungsindex).
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Abb. 1: Hochaufgeloste radiographische Abbildung einer Zylinderkante mit refraktionsbedingter Uberhéhung
der Primarintensitat; links: experimentelle Anordnung mit dem Detektor 350 mm hinter der Probe;
rechts: Radiogramm, Intensitatsprofil der Messung eines Modellzylinders und der Refraktions-
Modellierung [13].

Da derartige in Radiogrammen auftretende ,,Artefakte* als Phasenkontrast- oder Bre-
chungseffekte zu diskutieren sind, soll zur eindeutigen Klarung der dadurch bedingten
Uberlagerung verschiedener Strahlwege im Folgenden die Probenabtastung mit individuell
unabhéngigen Einzelstrahlen durchgefuhrt werden.

1. Messprinzip: direkte Refraktion

Hier wird eine Messaufstellung ohne sekundédre Diskriminierung benutzt (Abb. 2). Die
vorgestellten Experimente wurden an der BAMline [14, 15] des Berliner Elektronen-
Speicherring-Synchrotron BESSY durchgefiihrt. Die einfallende, annahernd parallele
Strahlung ist wird mit einem Doppelkristallmonochromator (Si (111)) auf eine Bandbreite
von 0.1% beschnitten und auf eine Lochblende gerichtet, so dass lediglich ein Fadenstahl
(Durchmesser 50 um) mit der Probe wechselwirkt. Die nominelle Mittenenergie wurde zu
20 keV gewahlt.



Nach Wechselwirkung mit der Probe féllt die Strahlung ungehindert auf den Detektor
(Abstand Probe-Detektor 3.4 m). Aufgrund des Primarstrahldurchmessers ergibt sich die
Winkelauflésung zu 3 Bogensekunden (Ak = 10° nm™=1 pm™). Ein CdWOA4-Fluores-
zenzschirm (auf Quarzglas) konvertiert die Rontgenphotonen in sichtbares Licht, das durch
ein Objektiv (f = 100 mm) auf ein 2048x2048 Pixel groRes CCD-Array gefiihrt wird (eff.
PixelgroRe 7.2 pm).
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Abb. 2: Messprinzip zur direkten Refraktion mittels Fadenstrahl. Die Probe kann per Translation oder Rota-
tion relativ zum Fadenstrahl manipuliert werden.

2. Experiment: Vollzylinder

Als Musterprobe bekannter Geometrie wurde ein Vollzylinder aus Polyamid mit einem
Durchmesser von 1.5 mm ausgewahlt. Dieser wurde in 10 pm-Schritten durch den Primaér-
strahl verfahren (Abb. 3, links).

Beginnend mit der direkten Primarstrahlabbildung zeigt sich mit Eintritt in den
Zylinderbereich sowohl eine Aufweitung als eine unstetige Anderung der Schwer-
punktslage der urspriinglichen Intensitatsverteilung. Dartiber hinaus wird Uber den
gesamten Zylinderdurchmesser eine kontinuierliche Schwerpunktsverschiebung beobachtet.
Diesen Verlauf gibt Abb. 3, rechts, wieder. Hier werden vertikale Schnitte durch Streu-
bilder Gber dem Probenort seriell angeordnet (oben) und eine Auswahl von Einzelbildern
im Bereich des Zylinderrandes gezeigt (unten).
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Abb. 3: Zylinderabtastung (Translation) mit Fadenstrahl; links: Abtastgeometrie; rechts: vertikale Schnitte
durch Streubilder Gber Probenort (oben) und Auswahl von Einzelbildern wie gemessen.



3. Modellierung

3.1 Geometrische Optik

In volliger Analogie zum sichtbaren Licht findet das Brechungsgesetz nach Snellius auch
fir Rontgenstrahlung Anwendung. Trifft ein Rontgenstrahl aus dem Vakuum unter dem

Winkel g1 (gemessen zur Oberflache) auf eine Grenzflache zu einem Material mit dem
Brechungsindex n (Abb. 4), d&ndert er dahinter seine Richtung und es gilt:

cos 5, /cos B, =n (1)

wobei den Austrittswinkel £, relativ zur Grenzflache angibt. Der Brechungswinkel &
(Streuwinkel) ergibt sich zu:

0 = p, — B, = p, —arccos (cos 131/ n) 2

An zylindrischen Querschnitten (formal: Radius R = 1) ist der Eintrittsort x direkt mit
dem Einstrahlwinkel g, verkniipft (siehe Abb. 5):

X=cos g, bzw. S, =arccos x (3)
Da der Realteil des Brechungsindex
n=1-6 4)
mit dem Brechungsdekrement & (geringfligig) kleiner als Eins ist (beispielsweise: & =
6.7x107 firr Polyamid bei 20 keV), wirken konvexe Objekte, wie ein Zylinder, als Zerstreu-
ungslinse (d.h. Brechung vom Lot weg, in der Konsequenz &ufere Totalreflexion, Abb. 5).

Aus einfachen geometrischen Uberlegungen folgt, dass die Brechungswinkel @bei Ein- und
Austritt identisch sind. @als Funktion des Eintrittsortes x ergibt sich zu:

A(x) = sign (x)[arccos x —arccos(x/ n)] = sign(x)ov1/ x* -1 fir —-1<x<1 (5)

Die Funktion ist in Abb. 5 rechts abgebildet. Sie gibt quantitativ den gemessenen
geometrischen Strahlversatz wieder.

B n,=1
Abb. 4: Strahlablenkung durch Brechung und Totalreflexion an
ebenen Grenzflachen; Strahlgeometrie mit einfallendem
Bl Strahl 3, gebrochenem Strahl f,.
n=1-5
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Abb. 5: Zylinderabtastung mit Fadenstrahl; links: Strahlablenkung an den Grenzflachen anhand zweier
parallel einfallender Strahlen; rechts: Brechungswinkel als Funktion des Auftreffortes.

3.2 Wavelet-Transformation

Im Folgenden wird gezeigt, dass neben dem strahlenoptischen Ansatz im vorhergehenden
Abschnitt wellenoptische Ansatze zwanglos zu analogen Resultaten fuhren.

Der komplexe Brechungsindex n = 1-&+ix umfasst neben der Dispersionskorrektur &
im Imaginarteil die Absorptionskorrektur x (verantwortlich fir die Schwaéchung: x =
uAl4n). Eine ebene, in z-Richtung einfallende Welle mit der Wellenzahl k (k = 241) sei
durch #(z)=exp(ikz) gegeben. Nach Durchdringung eines Objektes mit dem Brechungs-
index n und einer Sehnenlangenverteilung d(x) (in z-Richtung) hat die Welle an den Orten
(x, d(x)) die Form

¥(d(x)) = exp(iknd(x)) = exp(-kad (x)) exp(ikad (x)) = Aexp(ip) (6)

wobei sowohl in die Amplitudenddmpfung als auch in den (oszillierenden) Phasenterm die
Sehnenlangenverteilung des Objektes direkt eingeht. Diese stellt sich fir den
Zylinderquerschnitt (Kreis) als

d(x) =2vR* - x* (7

bzw. mit R=1 und GI. (3) als d(f,) =2sin g, dar (Abb. 5).

Es ist anschaulich Kklar, dass d(x) an den Randern des Zylinders besonders schnell
andert. Wird also d(x) als Polygonzug gendhert, kann endlichen Intervallen Ax eine mittlere
Steigung zugeschrieben werden, die an den Randern gro wird.

Die folgende Betrachtung der Fouriertransformierten (FFT) solcher Intervalle hat den
Hintergrund, dass die Bereiche unterschiedlicher Steigungen in Projektionsprofilen von
Objekten zugleich Bereiche mit unterschiedlichen ,,Phasenrampen® sind. Betrachten wir
nun den Phasenverlauf im Objektraum als Frequenzinformation, so kann die nach FFT
entstehende Verschiebung als Resultat im dazugehorigen dualen (Fourier-) Raum, hier dem
Ortsraum, verstanden werden.

Die FFT F(Kk) einer beliebigen Funktion f(x) sei gegeben durch

5



F(k) = T f(x)e ™™ dx (8)

—00

Die FFT des Produktes von f(x) mit einer Phasenrampe e** (g(x)= f(x)e"*)
ergibt eine VVerschiebung im Fourierraum

Tg(x) e ™ dx= Tf(x) e X dx =F(k—k,) 9)

In Analogie zur experimentellen Abtastung des Zylinders in endlichen Schritten wird
die FFT flr endliche Intervalle der Welle ¥(d(x)) ausgefuhrt, wie in Abb. 6 durch die
verschiedenfarbigen Bereiche skizziert. Aul3erhalb des Zylinders (graues Intervall) wird die
Welle nicht modifiziert; ihre FFT dient als Referenz mit Schwerpunkt bei k = 0 (willkr-
lich). Nahe dem Zylinderdurchmesser andert sich die Phase als Funktion des Ortes x nur
geringfugig; der Schwerpunkt der FFT verschiebt sich. Nahe dem Zylinderrand (blaues
Intervall) wird erwartungsgemaf die starkste Verschiebung beobachtet. Uber die simple
Betrachtung von Anstiegen hinaus steigt auch der Anstieg innerhalb eines Intervalls (2.
Ableitung) im Randbereich starker, was zu einer Verbreiterung der Profile fihrt und damit
die beobachtete Strahlaufweitung erklart.

Die derart berechneten Profile werden gemaR ihrem Ursprungsort (Mitte des
Intervalls) zusammengesetzt und als Grauwertbild dargestellt (Abb. 6, rechts unten). Das
modellierte Bild gibt das Messergebnis (vgl. Abb. 3) phdnomenologisch richtig wieder.
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3.3 Synthese Huygens scher Elementarwellen

Die Ergebnisse der Wavelet-Betrachtungen im vorhergehenden Abschnitt gelten
unabhéngig vom Beobachtungsabstand (Objekt-Detektor). Im Folgenden wird die
Uberlagerung von Elementarwellen, die bei Durchdringung gemaR Gl. (6) vom Objekt be-
zuglich Amplitude und Phase relativ zur Primdrwelle modifiziert werden. Fehlweisungen
durch Objektausdehnung in Strahlrichtung sind wegen der geringen Ablenkwinkel (resp.
Brechungsdekremente 6 << 1) vernachlassigbar. Der Vorteil dieser Vorgehensweise liegt in
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der voraussetzungslosen Wellenausbreitungsprozedur (ohne die diskriminierenden Rand-
bedingungen des Kirchhoff-Fresnel’schen Beugungsintegrals).

Die numerische Umsetzung der Huygens’schen Elementarwellensynthese zur
Erzeugung von Intensitdtsmustern erfolgt durch ortsrichtige Addition aller komplexen
Wellenamplituden und anschlieBender Bildung der Betragsquadrate. Abb. 7 skizziert die
Abfolge dieser Prozedur anhand des hier betrachten zylindrischen Objektes. Zur
Beschleunigung der Rechnung wird die Uberlagerung der modifizierten Objektfunktion (6)
mit der Primdrwelle im Abstand der Detektorebene z, als Faltung beider komplexer
Funktionen ausgefuhrt. Wie zuvor beschrieben werden auch hier die so berechneten Profile
gemal ihrem Ursprungsort zu einem Grauwertbild zusammengesetzt (Abb. 7, rechts unten).
Auch diese Modellierung Bild gibt das Messergebnis (vgl. Abb. 3) phédnomenologisch
richtig wieder.
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Abb. 7: Prozedur der Elementarwellen-Synthese mittels
Faltung; links oben: Realteil der komplexen
Primérwelle; Mitte: Verlauf des Realteils im
Abstand z0 vom Quellpunkt; rechts: Verlauf
des Realteils der Objektfunktion; unten: zu-
sammengesetzte Ergebnisse der Faltung.
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4. Anwendung: monodisperse Pulver

Mit der beschriebenen Messanordnung (Abb. 2) werden tber das modellhafte Einzelobjekt
eines Zylinders hinaus Schiittungen monodisperser spharischer Pulver (Melaminharz
(CsHgNs), p = 1.57 g/cm®)) in Kiivetten mit quadratischem Querschnitt, die unter 45° zur
Einfallsrichtung angeordnet wurden, untersucht.

Es handelt sich um zwei Fraktionen mit Kugeldurchmessern d; = 4 um, d; =1.25 pm
(gleiche Schittdichte / schwéchende Masse). Ausgehend von identischem Brechungs-
verhalten beider PartikelgroRen soll hier wegen der praktischen Bedeutung von Partikel-
und/oder Porenagglomerationen in der Materialforschung jedoch das unterschiedliche
Brechungsverhalten infolge multipler Grenzflachen beispielhaft vorgefuhrt werden,
insbesondere weil die Konzentration solcher unterschiedlichen Grenzflachendichten
innerhalb eines Einheitsvolumens eine wesentliche KenngroRe zur Charakterisierung von
technisch relevanten Festkorpern wie Keramiken, Sinter- und Filtermaterialien sowie
Pulvern aller Art bedeutet: die spezifische Oberflache. Die Nachweismdglichkeit fir
spezifische Oberflachen wird mit dem beschriebenen Kiivettenaufbau realisiert.
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Abb. 8: Anordnung der Kiivetten mit Melamin-Pulver und rechts deren Durchstrahlungsanordnung mit den
darunter dargestellten einzelnen Streubildern.

Abb. 8 zeigt links die Kivetten mit Pulverfiillung und rechts deren Durchstrahlungs-
anordnung mit den darunter dargestellten einzelnen Streubildern. Ausgehend von einem
kleinen Primarstrahl (linkes Bild der Serie) zeigen sich erhebliche Aufweitungen der
Intensitatsverteilung mit zunehmender Durchstrahlungslange und umgekehrt bis zum
Erreichen des ursprunglichen Primarstrahls. Fir die kleineren Partikel ergibt sich ein
groRerer Anstieg der Verbreiterung, d.h. der Halbwertsbreite der Intensitétsverteilung (bei
jeweils gleicher Schwachung, Abb. 9, links). Selbst unter Weglassung der Ortszuordnung
gestattet die Korrelation der Halbwertsbreiten zur Schwéchung (Abb. 9, rechts) eine
eindeutige Zuordnung zur jeweiligen Partikelgrofie.
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Abb. 9: Verlauf der Halbwertsbreiten der Intensitatsverteilung und der ,,Masse* iiber der Probenposition und
rechts die Korrelation beider Gro3en mit eindeutiger Zuordnung zur jeweiligen PartikelgroRe.
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