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Kurzfassung

Die charakteristische Eigenschaft von Rontgenstrahlung, Materie durchdringen zu koénnen, wird bei
einer Vielzahl wissenschaftlicher, industrieller und medizinischer Anwendungen fiir eine zerstorungs-
freie Strukturuntersuchung intransparenter Objekte genutzt. Im Rahmen dieser Untersuchungen ist eine
effiziente Detektion der Rontgenphotonen essentiell. Bedingt durch die 16sungsbasierten Fabrikations-
methoden, die fiir die Herstellung von Perowskit-Halbleitern verwendet werden konnen, und der damit
verbundenen Moglichkeit, Detektoren mit leistungsfihigen unkonventionellen Bauformen zu realisieren,
liegt der Hauptfokus dieser Arbeit auf der Erforschung von gedruckten Perowskit-Rontgendetektoren.
Aufgrund ihres Potentials, eine hohe Leistungsfihigkeit mit einer kosteneffizienten Herstellung zu ver-
kniipfen, sind diesbeziiglich insbesondere mehrschichtige und gefaltete Detektoren Erfolg versprechend.
Die vorliegende Arbeit beinhaltet sowohl theoretische Untersuchungen im Hinblick auf die Modellierung,
die Simulation und das Design von Perowskit-Rontgendetektoren als auch experimentelle Forschungs-
projekte hinsichtlich ihrer Realisierung. Im Rahmen der theoretischen Untersuchungen wird zunédchst
eine Vergleichsgrundlage auf der Basis von konventionellen einschichtigen Detektoren entwickelt, welche
anschlieBend fiir die Bewertung der Leistungsfihigkeit von mehrschichtigen und gefalteten Bauteilen
verwendet wird. Die theoretische Leistungsfihigkeit wird hierbei durch die Rontgensensitivitit und die
Detektive Quanteneffizienz quantifiziert. Mithilfe dieser theoretischen Leistungsanalyse wird demons-
triert, dass mehrschichtige und gefaltete Detektoren das Potential besitzen, hochleistungsfihige Bauteile
zu realisieren. Verglichen mit einschichtigen Detektoren werden dabei bedeutend diinnere Absorber-
Schichten benétigt, wodurch potentiell sowohl die Herstellungskosten als auch der Fabrikationsaufwand
reduziert werden konnen. Bedingt durch das zusitzliche Potential gefalteter Detektoren, eine besonders
hohe rdaumliche Auflosung zu erméglichen, liegt der Hauptfokus der darauf folgenden experimentellen
Untersuchungen auf der Realisierung gefalteter Perowskit-Rontgendetektoren. Hierfiir werden zunéchst
mechanisch flexible Rontgendetektoren auf der Basis von tintenstrahlgedruckten Perowskit-Absorbern
realisiert und analysiert. Die Leistungsbewertung bezieht sich hierbei auf eine Vielzahl unterschiedlicher
Aspekte und zeigt unter anderem eine hohe Rontgensensitivitit, eine ausreichende mechanische Flexibi-
litdt, eine hohe Rontgenstabilitdt und die Anwendbarkeit in der Rontgenbildgebung. Auf der Grundlage
dieser Untersuchungen wird abschlieSend ein Prototyp eines gefalteten Perowskit-Rontgendetektors ent-
wickelt, hergestellt und charakterisiert. Mithilfe dieses Prototyps wird eine hohe Rontgensensitivitit, eine
hohe rdumliche Auflésung und eine hohe Rontgenstabilitit nachgewiesen.

Die Ergebnisse dieser Arbeit konnen die Grundlage dafiir bilden, weitere Anwendungsfelder mithilfe me-
chanisch flexibler Perowskit-Rontgendetektoren zu erschlieen und gefaltete Perowskit-Rontgendetektoren
in einem groBeren Maf3stab zu erforschen. Konzeptionelle Erweiterungen und eine Weiterentwicklung
und Optimierung der Herstellung sind im Hinblick auf gefaltete Detektoren hierbei besonders vielver-
sprechend.
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1 Einleitung

Dieses Kapitel ist der Einleitung dieser Arbeit gewidmet. Zu diesem Zweck wird im Verlauf des Ka-
pitels zundichst die grundlegende Thematik der vorliegenden Untersuchungen eingefiihrt und motiviert.

Anschliefsend wird die wissenschaftliche Zielsetzung und die Gliederung erldutert.



1 Einleitung

1.1 Einfuhrung und Motivation

Die Rontgenstrahlung ist eine Form der elektromagnetischen Strahlung, welche am hochenergetischen
Rand des elektromagnetischen Spektrums angesiedelt ist [1, Kapitel 1]. Innerhalb dieses hochenergeti-
schen Spektralbereichs hingt die Wechselwirkung der Rontgenstrahlung mit Materie bedeutend von der
Energie der Rontgenphotonen ab. In diesem Zusammenhang wird insbesondere die Art und die Aus-
pragung der Wechselwirkung von der Photonenenergie beeinflusst [2, Kapitel 7]. Infolgedessen kénnen
Rontgenphotonen einer bestimmten Energie Materialien in Abhéngigkeit von deren Beschaffenheit durch-
ringen oder zumindest signifikant in diese eindringen. Aus diesem Grund kann die Rontgenstrahlung fiir
eine zerstorungsfreie! Strukturuntersuchung von Objekten verwendet werden, die fiir sichtbares Licht
intransparent sind. Diese charakteristische Eigenschaft der Rontgenstrahlung bildet die Grundlage fiir
eine Vielzahl an unterschiedlichen Anwendungen in der Wissenschaft [3, 4], der Industrie [5, 6] und der
Medizin [7, 8], in denen Rontgenphotonen fiir eine Charakterisierung von intransparenten Materialien
verwendet werden.

Im Rahmen dieser Strukturuntersuchungen ist die Detektion der hochenergetischen Rontgenphotonen
essenziell. Die Detektion der Rontgenstrahlung erfordert allerdings eine Wechselwirkung der Rontgen-
photonen mit Materie. Folglich stellt die charakteristische Eigenschaft der Rontgenstrahlung, Materie
durchdringen zu konnen, im Hinblick auf die Detektion eine Herausforderung dar. Im Allgemeinen kann
die Strahlungsdetektion durch die Wechselwirkung zwischen der Strahlung und einem Material im gas-
formigen, fliissigen oder festen Aggregatzustand realisiert werden [9, 10]. Die Untersuchungen in der
vorliegenden Arbeit beziehen sich auf direkte Festkorper-Rontgendetektoren. In diesem Zusammenhang
wird ein direkter Absorber bestehend aus einem Halbleiter verwendet, in welchem sowohl die Wechsel-
wirkung der Rontgenstrahlung als auch eine Umwandlung in elektrische Ladung erfolgt [11, 12]. Die
konventionelle Bauform dieser direkten Rontgendetektoren besteht im Wesentlichen aus einer einzelnen
Absorber-Schicht, welche sich zwischen zwei Elektroden befindet. Die Bewegungen der im Halbleiter-
Absorber erzeugten Ladungstriger fithren hierbei unter den richtigen Voraussetzungen zu einer Induktion
elektrischer Signale [13], welche ausgelesen werden konnen.

Im Hinblick auf das Absorber-Material direkter Rontgendetektoren konnen im Allgemeinen unterschiedli-
che Halbleiter in Betracht gezogen werden [14, Kapitel 45]. Die Anforderungen an das Absorber-Material
liegen dabei im Wesentlichen in einer ausreichend starken Wechselwirkung mit den Rontgenphotonen, ei-
ner effizienten Erzeugung von Ladungstrigern und einem wirkungsvollen Ladungstransport. Im Hinblick
auf eine potentielle Kommerzialisierung ist dariiber hinaus eine kosteneffiziente Herstellung relevant. In
einem vergleichsweise jungen Forschungsfeld werden in diesem Zusammenhang Perowskit-Halbleiter als
Absorber-Material fiir direkte Rontgendetektoren untersucht [15, 16]. Es handelt sich hierbei um kristal-
line Halbleiter mit einer speziellen Zusammensetzung und bestimmten Kristallstrukturen [17, Kapitel 1].
Die Verwendung von Perowskit-Absorbern wurde hierbei insbesondere durch die vielversprechenden For-
schungsergebnisse [ 18] initiiert, die mithilfe von Perowskit-Halbleitern in der Photovoltaik erreicht werden

Zerstorungsfrei bezieht sich in diesem Zusammenhang auf eine makroskopische Betrachtung. Verinderungen auf mikrosko-
pischer Ebene, die aufgrund von Wechselwirkungen der Rontgenphotonen mit Materie entstehen, werden an dieser Stelle
nicht beachtet.



1.2 Wissenschaftliche Zielsetzung

konnten. Die Bestandteile dieser Halbleiter konnen so ausgewihlt werden, dass Absorber-Schichten mit
einer hohen Rontgenabsorptionseffizienz realisiert werden konnen. Perowskit-Halbleiter bieten iiberdies
eine effiziente Erzeugung von Ladungstragern und zusitzlich einen wirkungsvollen Ladungstransport
und sind infolgedessen besonders gut fiir eine Verwendung als Absorber in direkten Rontgendetektoren
geeignet.

Perowskit-Halbleiter konnen dariiber hinaus 16sungsbasiert abgeschieden werden [19] und ermogli-
chen daher eine groBflachige und kosteneffiziente Herstellung. Die Fliissigprozessierung von Perowskit-
Halbleitern bietet zusétzlich die Moglichkeit, strukturierte Absorber mithilfe digitaler Drucktechnologien
[20] auf diinnen mechanisch flexiblen Polymer-Substraten bei niedrigen Temperaturen herzustellen. In-
folgedessen konnen mithilfe von Perowskit-Absorbern direkte Rontgendetektoren mit unkonventionellen
Bauformen realisiert werden. Besonders vielversprechend sind diesbeziiglich aufgrund ihres Potentials, ei-
ne hohe Leistungsfihigkeit zu ermdglichen, mehrschichtige und gefalteten Rontgendetektoren. Verglichen
mit konventionellen einschichtigen Detektoren werden hierbei bedeutend diinnere Absorber-Schichten
benotigt. Beide Bauformen bieten somit die Moglichkeit auf der Grundlage einer kosteneffizienten Her-
stellung mit einem potentiell geringen Herstellungsaufwand hochleistungsfihige Bauteile zu realisieren.
Aus diesem Grund werden in den vorliegenden Untersuchungen neben den konventionellen einschich-
tigen Rontgendetektoren dariiber hinaus Rontgendetektoren mit unkonventionellen mehrschichtigen und
gefalteten Bauformen erforscht. Die aufeinander aufbauenden inhaltlichen Schwerpunkte dieser Arbeit
erstrecken sich von der Modellierung iiber die Simulation und das Design bis hin zur Realisierung von
gedruckten Perowskit-Rontgendetektoren.

1.2 Wissenschaftliche Zielsetzung

Im Fokus der vorliegenden Arbeit liegen fiinf wesentliche Ziele, die inhaltlich eng miteinander verkniipft
sind. Jedes einzelne dieser Ziele wird in einem einzelnen der Kapitel 5-9 behandelt. Die fiinf wesentlichen
Ziele bestehen hierbei in der:

Ziel 1/ Kapitel 5:
Entwicklung einer Vergleichsgrundlage fiir die Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von
mehrschichtigen und gefalteten Rontgendetektoren auf der Basis von einschichtigen Rontgendetektoren,

Ziel 2 / Kapitel 6:
Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von mehrschichtigen Rontgendetektoren,

Ziel 3 / Kapitel 7:
Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von gefalteten Rontgendetektoren,

Ziel 4 / Kapitel 8:
Realisierung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren mit strukturierten Perowskit-Absorbern,

Ziel 5 / Kapitel 9:
Realisierung von einem gefalteten Perowskit-Rontgendetektor.



1 Einleitung

Abbildung 1.1 zeigt einen Uberblick iiber diese fiinf Ziele. Hierbei werden sowohl die inhaltlichen Zu-
sammenhiinge zwischen den einzelnen Zielen als auch die Zuordnung der Ziele zu den inhaltlichen
Schwerpunkten illustriert.

Ein wesentlicher Aspekt der vorliegenden Untersuchungen besteht in der Erforschung direkter Rontgen-
detektoren mit unkonventionellen mehrschichtigen und gefalteten Bauformen. Im Rahmen dieser Arbeit
wird der Ansatz verfolgt, die Leistungsfahigkeit dieser unkonventionellen Rontgendetektoren zunichst
theoretisch zu bewerten, bevor eine potentielle Realisierung in Betracht gezogen wird. Als Vergleichs-
grundlage fiir diese Leistungsbewertung wird die theoretische Leistungsfihigkeit konventioneller ein-
schichtiger Rontgendetektoren herangezogen. Aus diesem Grund ist Kapitel 5 der Entwicklung einer
Vergleichsgrundlage fiir die Bewertung der theoretischen Leistungsfiahigkeit von mehrschichtigen
und gefalteten Rontgendetektoren auf der Basis von einschichtigen Rontgendetektoren gewidmet. In
diesem Zusammenhang kann im Wesentlichen auf bereits bestehende Simulationsmodelle zuriickgegrif-
fen werden und der inhaltliche Schwerpunkt in Kapitel 5 liegt daher auf der Simulation und dem Design.
Auf der Grundlage der Ergebnisse aus Kapitel 5 kann anschlieend die theoretische Leistungsbewertung
unkonventioneller Rontgendetektoren erfolgen. Infolgedessen sind die Kapitel 6 und 7 der Bewertung der
theoretischen Leistungsfiihigkeit von mehrschichtigen und gefalteten Rontgendetektoren gewidmet.
Hierbei ist eine Erweiterung der bereits bestehenden Simulationsmodelle auf mehrschichtige und gefaltete
Rontgendetektoren erforderlich, sodass die inhaltlichen Schwerpunkte der Kapitel 6 und 7 sowohl auf der
Modellierung als auch auf der Simulation und dem Design liegen. Basierend auf den Ergebnissen der
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A
\%
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Abbildung 1.1: Uberblick liber die wesentlichen Ziele dieser Arbeit. Imn Rahmen dieser Arbeit werden flinf
wesentliche Ziele verfolgt. Jedes dieser Ziele wird in einem einzelnen der Kapitel 5-9 behandelt. Die inhaltlichen Zu-
sammenhange zwischen den einzelnen Zielen sind schematisch dargestellt. Die Ziele sind dartiber hinaus farblich
den inhaltlichen Schwerpunkten der Modellierung, der Simulation und dem Design sowie der Realisierung zugeord-
net.



1.3 Gliederung

theoretischen Untersuchungen in den Kapiteln5, 6 und 7 in Verbindung mit dem zusétzlichen Poten-
tial gefalteter Rontgendetektoren, eine besonders hohe rdumliche Auflosung zu erméglichen, liegt der
Hauptfokus dieser Arbeit von Kapitel 8 an in der Realisierung gefalteter Perowskit-Rontgendetektoren.
Zu diesem Zweck ist zundchst Kapitel 8 der Realisierung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren
mit strukturierten Perowskit-Absorbern gewidmet. Auf der Grundlage der Ergebnisse der Untersu-
chungen in Kapitel 8 behandelt Kapitel 9 abschlieend die Realisierung von einem gefalteten Perowskit-
Rontgendetektor.

1.3 Gliederung

Der an dieses einleitende Kapitel anschlieBende Teil dieser Arbeit kann inhaltlich in die Bereiche Grund-
lagen (Kapitel 2), Methoden (Kapitel 3 und 4), Forschungsprojekte (Kapitel 5-9) und Zusammenfassung,
Vergleich mit aktuellen Entwicklungen und Ausblick (Kapitel 10) unterteilt werden.

Grundlagen - Die Grundlagen, die fiir die vorliegenden Untersuchungen relevant sind, werden in Ka-
pitel 2 beschrieben. In diesem Zusammenhang werden grundlegende Aspekte der Rontgenstrahlung, der
physikalischen Beschreibung von direkten Rontgendetektoren und von Halbleitern fiir direkte Rontgen-
detektoren erldutert.

Methoden - Die Beschreibung der Methoden erfolgt im Rahmen dieser Arbeit in den Kapiteln 3 und 4. In
Kapitel 3 werden hierbei zunéchst die bereits bestehenden Simulationsmodelle beschrieben, die verwendet
und erweitert werden. In Kapitel 4 werden anschliefend die experimentellen Methoden eingefiihrt, die
fiir die Fabrikation und die Untersuchung von Rontgendetektoren angewendet werden.
Forschungsprojekte - Die Beschreibung der Forschungsprojekte erstreckt sich iiber die Kapitel 5-9. Jedes
einzelne dieser Kapitel ist dabei einem der fiinf wesentlichen Ziele gewidmet (siehe Abschnitt 1.2). Diese
Kapitel reprisentieren folglich den Hauptteil der vorliegenden Arbeit.

Zusammenfassung, Vergleich mit aktuellen Entwicklungen und Ausblick - Kapitel 10 beinhaltet eine
abschlieBende Zusammenfassung der wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit, einen Vergleich mit aktuellen
Entwicklungen und einen Ausblick auf potentielle Forschungsprojekte fiir zukiinftige Untersuchungen.






2 Grundlagen

In diesem Kapitel werden die Grundlagen beschrieben, die fiir diese Arbeit relevant sind. Zu diesem Zweck
werden im Verlauf des Kapitels grundlegende Aspekte der Rontgenstrahlung, der physikalischen Beschrei-
bung von direkten Rontgendetektoren und von Halbleitern fiir direkte Rontgendetektoren eingefiihrt und

beschrieben.



2 Grundlagen

2.1 Rontgenstrahlung

Ein grundlegendes Verstidndnis der Rontgenstrahlung ist im Rahmen dieser Arbeit essenziell. Die folgen-
den Abschnitte dienen der Einfiihrung und der Beschreibung der wesentlichen Aspekte der Rontgenstrah-
lung, die fiir die vorliegenden Untersuchungen relevant sind. Die Beschreibungen beziehen sich hierbei auf
den Spektralbereich und die Abgrenzung zur Gammastrahlung, die allgemeine physikalische Beschrei-
bung, die Erzeugung mithilfe von Rontgenrohren, die Wechselwirkung mit Materie, die dosimetrische
Beschreibung und die Detektion.

2.1.1 Spektralbereich und Abgrenzung zur Gammastrahlung

Bei der Rontgenstrahlung handelt es sich um hochenergetische elektromagnetische Strahlung. Eine
mogliche Eingliederung in das elektromagnetische Spektrum besteht darin, die Rontgenstrahlung zu-
sammen mit der Gammastrahlung einem Spektralbereich mit einer Photonenenergie E im Intervall
4eV < E < 2 x 10'%eV zuzuordnen und die beiden Strahlungsarten lediglich anhand der Art ihrer Er-
zeugung zu unterscheiden [1, Kapitel 1]. Hochenergetische elektromagnetische Strahlung, die durch die
Wechselwirkung geladener Teilchen entsteht, wird hierbei tiblicherweise als Rontgenstrahlung bezeich-
net, wohingegen Strahlung, die durch die Emission von Atomkernen oder die Annihilation hervorgerufen
wird, zur Gammastrahlung gezéhlt wird [2, Kapitel 1]. Die grundlegenden Beschreibungen und die Un-
tersuchungen im Rahmen dieser Arbeit beziehen sich im Wesentlichen auf Rontgenphotonen. Auf der
Grundlage der oben genannten Klassifizierung, bei der Rontgen- und Gammaphotonen sich lediglich in
ihrer Entstehung unterscheiden, sind allerdings viele Erlduterungen und Schlussfolgerungen dieser Arbeit
auf Gammaphotonen iibertragbar.

2.1.2 Allgemeine physikalische Beschreibung

Eine adiquate physikalische Beschreibung der Rontgenstrahlung bedarf einer Vielzahl an physikalischen
GroBen. Im Folgenden werden einige grundlegende physikalischen Groflen, die fiir die Beschreibung der
Rontgenstrahlung in der vorliegenden Arbeit relevant sind, eingefiihrt. Die Erlduterungen beziehen sich
auf die Anzahl der Photonen, die Strahlungsenergie, die Photonenfluenz und die Energiefluenz.

2.1.2.1 Anzahl der Photonen und Strahlungsenergie

Gemil des Welle-Teilchen-Dualismus hat elektromagnetische Strahlung sowohl Wellen- als auch Teil-
chencharakter. Im Rahmen des Teilchenbildes lésst sich Rontgenstrahlung daher mithilfe der Anzahl der
Rontgenphotonen N beschreiben. Die Energie dieser /N Rontgenphotonen wird als Strahlungsenergie R
bezeichnet. Im monoenergetischen Fall, in dem alle N Photonen die Energie E besitzen, ergibt sich die
Strahlungsenergie R zu [21]: R= NFE.



2.1 Rontgenstrahlung

2.1.2.2 Photonenfluenz und Energiefluenz

Der Begriff der Fluenz beschreibt im Zusammenhang mit der Rontgenstrahlung das Verhiltnis von
einer physikalischen GroBe zu einer Referenzfliche d A | , welche senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der
Photonen orientiert ist. Im allgemeinen Fall beliebiger Ausbreitungsrichtungen der einzelnen Photonen
wird das Fliachenelement dA | als Querschnittsfliche einer infinitesimalen Kugel im Raum gewihlt,
um eine senkrechte Orientierung des Fldchenelements dA | zur Ausbreitungsrichtung jedes einzelnen
Photons zu gewihrleisten [21]. Die Photonenfluenz @ ist als die Anzahl der Photonen dN, die auf das
Flichenelement d A | auftreffen, definiert [21]:

dN

D= ——.
dA,

2.1)
In Analogie zur Photonenfluenz @ ist die Energiefluenz ¥ als die Strahlungsenergie dR, die auf das
Flichenelement d A | auftrifft, definiert [21, 22]:

dR

V=—.
dA;

(2.2)
Im Falle von monoenergetischen Photonen der Strahlungsenergie R = NFE ergibt sich gemall der
Gleichungen (2.1) und (2.2) der Zusammenhang ¥ = @ F zwischen der Energiefluenz ¥ und der Photo-
nenfluenz . Fiir den Fall polyenergetischer Rontgenstrahlung lisst sich die energetische Verteilung der
Photonenfluenz @ und der Energiefluenz ¥ mithilfe der spektralen Photonenfluenz @ und der spektralen
Energiefluenz ¥ beschreiben [21], [9, Kapitel 8]:

do dv

Pp= — W= —
E=4qe> P 4E

(2.3)
Hierbei sind d® und d¥ die Photonenfluenz und die Energiefluenz im Energieintervall [E, E + dFE].
Entsprechend dem Zusammenhang im monoenergetischen Fall gilt der Zusammenhang ¥y = ¢ F
zwischen der spektralen Energiefluenz ¥ und der spektralen Photonenfluenz @5 [21].

Die Ableitungen der Photonenfluenz ¢ und der spektralen Photonenfluenz ¢ ;; nach der Zeit ¢ werden in der
vorliegenden Arbeit als Photonenfluenzrate & = d& /dt und spektrale Photonenfluenzrate bp =ddp /dt
bezeichnet.

2.1.3 Erzeugung mithilfe von Réntgenroéhren

Die Erzeugung von Rontgenstrahlung kann auf der Grundlage von unterschiedlichen Verfahren wie bei-
spielsweise mithilfe eines Synchrotrons, eines Freie-Elektronen-Lasers oder einer Rontgenrohre erfolgen
[23, Kapitel 1]. Im Rahmen dieser Arbeit werden Rontgenrohren als Rontgenquellen verwendet. Die fol-
gende Beschreibung von Rontgenrohren basiert im Wesentlichen auf den Erlduterungen in [23, Kapitel 1]
und [24, Kapitel 6].
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Das grundlegende Funktionsprinzip einer Rontgenrohre ist schematisch in Abbildung 2.1 dargestellt. Die
Erzeugung von Rontgenstrahlung mithilfe einer Rontgenrohre basiert auf der Wechselwirkung zwischen
beschleunigten Elektronen und einem Target. Die emittierte Rontgenstrahlung setzt sich aus Brems-
strahlung und charakteristischer Rontgenstrahlung zusammen. Die grundlegenden Komponenten einer
Rontgenrohre sind eine Elektronenquelle und ein Target, die sich beide innerhalb einer Vakuumkam-
mer befinden. Als Elektronenquelle wird iiblicherweise ein Wolframdraht verwendet, der mithilfe von
thermischer Emission Elektronen emittiert. Dabei wird der Wolframdraht von einem elektrischen Strom
durchflossen, welcher das Material derart stark erhitzt, dass Elektronen im Wolframdraht geniigend Ener-
gie besitzen, um den Wolframdraht zu verlassen. Zwischen der Elektronenquelle und dem Target, das in
einem bestimmten Abstand zur Elektronenquelle positioniert ist, wird eine elektrische Spannung angelegt,
mit deren Hilfe die emittierten Elektronen in Richtung des Targets beschleunigt werden. Die Elektronen-
quelle und das Target werden aus diesem Grund in diesem Zusammenhang ebenfalls als Kathode und
Anode bezeichnet. Die Erzeugung von Rontgenstrahlung erfolgt durch die Wechselwirkung zwischen den
auf die Anode auftreffenden Elektronen und dem Anodenmaterial. Hierbei fiihrt die Wechselwirkung
zwischen den auftreffenden Elektronen und den Atomkernen des Anodenmaterials zur Emission von
Bremsstrahlung. Die Wechselwirkungen sind dabei unterschiedlich stark ausgeprigt und das Spektrum
der emittierten Bremsstrahlung ist kontinuierlich. Zusitzlich zur Bremsstrahlung bewirkt die Wechsel-
wirkung zwischen den auftreffenden Elektronen und den gebundenen Elektronen des Anodenmaterials
die Emission charakteristischer Rontgenstrahlung. Als Folge dieser Wechselwirkung konnen die Atome
des Anodenmaterials ionisiert werden. Die somit unbesetzten Energieniveaus konnen von anderen gebun-
denen Elektronen aus hoheren Energieniveaus besetzt werden. Ein Ubergang eines Elektrons aus einem
hoheren in ein niedrigeres Energieniveau fiihrt hierbei zur Emission eines Photons, dessen Energie von
den am Ubergang beteiligten Energieniveaus abhingt. Die Lage der Energieniveaus und somit die Ener-
gien der charakteristischen Rontgenphotonen hingt vom verwendeten Anodenmaterial ab. Das Spektrum
der Rontgenstrahlung, welches mithilfe einer Rontgenrohre erzeugt werden kann, setzt sich demzufolge

Vakuumkammer

Elektronen-
quelle

HE

Réntgenstrahlung

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung des Funktionsprinzips einer Rontgenréhre. Eine Réntgenrdhre be-
steht im Wesentlichen aus einer Elekironenquelle und einem Target, die sich beide innerhalb einer Vakuumkammer
befinden. Die von der Elektronenquelle emittierten Elektronen werden in Richtung des Targets beschleunigt. Die
Erzeugung von Réntgenstrahlung mithilfe einer Rdntgenrdhre basiert auf der Wechselwirkung zwischen den be-
schleunigten Elektronen und dem Target. Reproduziert in Anlehnung an [24, Kapitel 6].
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2.1 Rontgenstrahlung

aus einem kontinuierlichen Spektrum der Bremsstrahlung und den diskreten Spektren der charakteris-
tischen Rontgenstrahlung zusammen. Neben der Erzeugung von Bremsstrahlung und charakteristischer
Rontgenstrahlung bewirken die auf das Target auftreffenden Elektronen eine nicht zu vernachlédssigende
Erhitzung der Anode, welcher durch eine aktive Kiihlung entgegengewirkt werden muss. Die Verwendung
einer Vakuumkammer und der damit mogliche Betrieb bei einem geringen Druck ist fiir die Effizienz
der Erzeugung von Rontgenstrahlung mithilfe einer Rontgenrohre essenziell, da somit Kollisionen der
beschleunigten Elektronen mit anderen Teilchen reduziert werden konnen.

2.1.4 Wechselwirkung mit Materie

Rontgenstrahlung kann auf der Grundlage verschiedener Wechselwirkungsmechanismen mit Materie
wechselwirken. Die Wechselwirkung kann mathematisch mithilfe von Wechselwirkungskoeffizienten be-
schrieben werden. Die folgenden Abschnitte dienen der Einfithrung und der Beschreibung verschiedener
Mechanismen und Koeffizienten.

2.1.4.1 Wechselwirkungsmechanismen

Die folgenden Erlduterungen dienen der Beschreibung der wesentlichen Mechanismen, die bei der Wech-
selwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie auftreten und dariiber hinaus im Rahmen dieser Arbeit als
relevant betrachtet werden. Die nachfolgende Einfiihrung der Wechselwirkungsmechanismen von Ront-
genstrahlung mit Materie basiert hierbei im Wesentlichen auf den Erlduterungen in [23, Kapitel 1] und
[2, Kapitel 7].

Fotoelektrischer Effekt Beim Fotoelektrischen Effekt erfolgt die Wechselwirkung zwischen einem
Rontgenphoton und einem gebundenen Elektron des wechselwirkenden Materials. Das Rontgenphoton
wird hierbei absorbiert und iibertrigt seine gesamte Energie an das Elektron. Infolgedessen wird das
gebundene Elektron in ein ungebundenes Elektron umgewandelt und das Atom des wechselwirkenden
Materials wird ionisiert. Die Schwellenenergie des Rontgenphotons, ab welcher der Fotoelektrische Effekt
auftreten kann, ergibt sich aus der Bindungsenergie des Elektrons.

Rayleigh-Streuung Die Rayleigh-Streuung reprisentiert einen Wechselwirkungsmechanismus, bei
dem kein Energietransfer zwischen dem Rontgenphoton und dem wechselwirkenden Material stattfindet
und das Rontgenphoton infolgedessen keine Energie verliert. Bei der Rayleigh-Streuung tritt folglich keine
Tonisation auf, und es erfolgt lediglich eine Anderung der Ausbreitungsrichtung des Rontgenphotons.

Compton-Streuung Bei der Compton-Streuung erfolgt die Wechselwirkung zwischen einem Ront-
genphoton und einem Elektron des wechselwirkenden Materials. Das Rontgenphoton wird hierbei ge-
streut und iibertrdgt einen Teil seiner Energie an das Elektron. Bei der Compton-Streuung verliert das
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2 Grundlagen

Rontgenphoton einen Teil seiner Energie, und es erfolgt eine Anderung der Ausbreitungsrichtung des
Rontgenphotons.

Paar- und Tripletbildung Bei der Paarbildung erfolgt die Wechselwirkung zwischen einem Rontgen-
photon und dem elektrischen Feld eines Atomkerns des wechselwirkenden Materials. Das Rontgenphoton
wird dabei absorbiert, und es wird ein Elektron und ein Positron erzeugt. Die Schwellenenergie des Ront-
genphotons, ab welcher die Paarbildung auftreten kann, betridgt 1.022 MeV. In Analogie zur Paarbildung
erfolgt die Wechselwirkung bei der Tripletbildung zwischen einem Rontgenphoton und dem elektrischen
Feld eines Elektrons des wechselwirkenden Materials. Das Rontgenphoton wird hierbei absorbiert, es
wird ein Elektron und ein Positron erzeugt und ein Teil der zur Verfiigung stehenden Energie wird an
das bereits bestehende Elektron des wechselwirkenden Materials tibertragen. Die Schwellenenergie des
Rontgenphotons, ab welcher die Tripletbildung auftreten kann, betrigt 2.044 MeV.

Ein Vergleich des Fotoelektrischen Effekts, der Compton-Streuung und der Paarbildung zeigt, dass die
Relevanz der einzelnen Wechselwirkungsmechanismen von der Energie der Rontgenphotonen und der
Kernladungszahl des wechselwirkenden Materials abhingt. Wechselwirkungen auf der Grundlage des
Fotoelektrischen Effekts dominieren im Bereich niedriger Photonenenergien. Mit steigender Energie der
Rontgenphotonen werden die Wechselwirkungen zunéchst von der Compton-Streuung und anschlieend
von der Paarbildung dominiert. Die Ausdehnung der Energiebereiche, in denen der jeweilige Wech-
selwirkungsmechanismus dominiert, hiangt dabei stark von der Kernladungszahl des wechselwirkenden
Materials ab.

2.1.4.2 Wechselwirkungskoeffizienten

Die Wechselwirkung von Rontgenstrahlung mit Materie ldsst sich mathematisch mithilfe von Wechselwir-
kungskoeffizienten beschreiben. Die in dieser Arbeit verwendeten Wechselwirkungskoeffizienten sind der
Datenbank des National Institute of Standards and Technology (NIST) [25] entnommen'. Die Datenbank
basiert auf den Arbeiten von Seltzer [26] und Hubbell [27]. Die Beschreibung der Wechselwirkungs-
koeffizienten in den folgenden Abschnitten orientiert sich an [26] und an einer Verdffentlichung der
International Commission on Radiation Units and Measurements (ICRU) [21].

Die formalen Definitionen der Wechselwirkungskoeffizienten von Photonen lassen sich mithilfe der sche-
matischen Darstellung in Abbildung 2.2 anschaulich beschreiben. Hier sind /N Photonen skizziert, die
senkrecht auf eine Materialschicht mit einer infinitesimalen Dicke d/ treffen. Das Material besitzt hierbei
die Dichte p.

' Daten wurden im Zeitraum 05.07.2017-25.10.2017 aus der Datenbank abgerufen
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>

d/

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung zur Beschreibung der Wechselwirkungskoeffizienten von Photo-
nen. Dargestellt sind N Photonen, die senkrecht auf eine Materialschicht mit einer infinitesimaler Dicke d/ treffen.
Das Material besitzt hierbei die Dichte p.

Massen-Schwachungskoeffizient Eine mogliche Definition des Massen-Schwichungskoeffizien-
ten «/p basiert auf der Betrachtung der mittleren Anzahl der Photonen d Ny, die entlang der Strecke
dl wechselwirken (siehe Abbildung 2.2). Im Rahmen dieser Betrachtungsweise kann der Massen-Schwi-
chungskoeffizient «/p als Verhiltnis aus d/Nw /dl, der Anzahl der Photonen N und der Dichte des

Materials p definiert werden [21]:
« 1 dNw

» = ol N 2.4)
Basierend auf dieser Definition ergibt sich fiir die Anzahl der Photonen N die Differentialgleichung
dN/N = —dNw/N = —adl mit dem linearen Schwichungskoeffizienten «.. Mittels Integration folgt
dann ein exponentieller Zusammenhang, auch bekannt als Lambert-beersches Gesetz, zwischen der
Anzahl der auftreffenden Photonen Ny und der Anzahl der transmittierenden Photonen N(d) nach

Durchquerung einer Materialschicht der Dicke d [23, Kapitel 1]:
N(d) = Noe 4, (2.5)

Eine alternative Definition des Massen-Schwichungskoeffizienten a/p basiert auf dem Gesamtwirkungs-
querschnitt o, der Avogadro Konstanten N4 und der molaren Masse M . Diese Betrachtungsweise ermog-
licht es, zwischen den einzelnen Wechselwirkungsmechanismen (siehe Abschnitt 2.1.4.1) zu differenzieren
[26, 21]:

J J
Dabei werden die unterschiedlichen Wechselwirkungsmechanismen mithilfe des Indexes j gekennzeichnet
und durch den jeweiligen Wirkungsquerschnitt o; oder den jeweiligen Massen-Schwiichungskoeffizienten

«; / p beschrieben.

Massen-Energieumwandlungskoeffizient In Analogie zur Definition des Massen-Schwichungs-
koeffizienten «/p in Gleichung (2.4) kann der Massen-Energieumwandlungskoeffizient cv,/p mithilfe
der mittleren Energie d Ry, die durch Wechselwirkungen der Photonen entlang der Wegstrecke di in
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2 Grundlagen

kinetische Energie geladener Teilchen umgewandelt wird, beschrieben werden (siehe Abbildung 2.2). Im
Rahmen dieser Betrachtungsweise kann der Massen-Energieumwandlungskoeffizient oy, /p als Verhiltnis
aus d Ry /dl, der Strahlungsenergie R und der Dichte des Materials p definiert werden [21]:

Oy L dRy

p:pdl R

Q2.7)

Entsprechend der alternativen Definition des Massen-Schwichungskoeffizienten a/p in Gleichung (2.6)
lisst sich auch der Massen-Energieumwandlungskoeffizient «v,/p mithilfe des Wirkungsquerschnitts o;
und des Massen-Schwichungskoeffizienten o / p der einzelnen Wechselwirkungsmechanismen definieren

[26, 21]:
Oty N, A Qg «
L =AN fio=> fiL=f—. (2.8)
o TR
Hierbei beschreibt f; den mittleren Anteil an der kinetischen Energie eines Photons, der beim j-ten
Wechselwirkungsmechanismus in kinetische Energie geladener Teilchen umgewandelt wird und f =
(22 fjo5)/(32; o) den zugehdrigen gewichteten Mittelwert.

Massen-Energieabsorptionskoeffizient Die geladenen Teilchen, die durch Wechselwirkungen
der Photonen entlang der Wegstrecke d/ erzeugt werden (siche Abbildung 2.2), verlieren in Abhédngigkeit
vom zugrunde liegenden j-ten Wechselwirkungsmechanismus im Mittel den Anteil g; ihrer kinetischen
Energie durch Strahlungsverluste. Der restliche Anteil der kinetischen Energie der geladenen Teilchen
(1 — g;) kann vom Material (lokal) absorbiert werden. Basierend auf dieser Betrachtung ldsst sich der
Massen-Energieabsorptionskoeffizient .y /p mithilfe von Gleichung (2.8) definieren [26, 21]:

Zen _ % S fl—gpo=> fi(l - gj)% =f(l- 9)% =(1 —9)%- (2.9)
7 7

Dabei beschreibt g = (3_; g;fj0;)/(3_; fjo;) den gewichteten Mittelwert von g;.

Handelt es sich bei dem wechselwirkenden Material um eine Materialkomposition aus unterschiedlichen
atomaren Bestandteilen, lassen sich der Massen-Schwichungskoeffizient «/p und der Massen-Energie-
umwandlungskoeffizient oy, /p mithilfe einer gewichteten Summe beschreiben [26]:

(6 (0% Ol Oty
sox(3), Texa(),

Hierbei beschreibt w; den relativen Massenanteil, («/p); den Massen-Schwichungskoeffizienten und
(cur/p); den Massen-Energieumwandlungskoeffizienten des i-ten atomaren Bestandteils. Die Strahlungs-
verluste der geladenen Teilchen hingen im Allgemeinen vom betrachteten Material in seiner Gesamtheit
ab. Die relativen Strahlungsverluste g; miissen daher explizit fiir jede Materialkomposition betrach-
tet werden. Eine Beschreibung des Massen-Energieabsorptionskoeffizienten e, /p als Summe iiber die
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2.1 Rontgenstrahlung

Beitrige (aen/p); der einzelnen atomaren Bestandteile ist daher nicht zuldssig [26]. Eine explizite Eva-
luierung der Strahlungsverluste jeder einzelnen betrachteten Materialkomposition ist nicht trivial und
liegt weit auBerhalb des Rahmens dieser Arbeit. Die in den vorliegenden Untersuchungen verwendeten
Massen-Energieabsorptionskoeffizienten «.,/p von Materialkompositionen sind daher in Analogie zu
Gleichung (2.10) durch eine gewichtete Summe approximiert:

T Ny (O‘> . @2.11)
i P/

p

Dabei beschreibt w; den relativen Massenanteil und (aen/p); den Massen-Energieabsorptionskoeffizi-
enten des ¢-ten atomaren Bestandteils. Die in dieser Arbeit verwendeten Wechselwirkungskoeffizienten
von Materialkompositionen sind alle gemif3 der Gleichungen (2.10) und (2.11) berechnet.

Abbildung 2.3 zeigt den Massen-Schwichungskoeffizienten «/p als Funktion der Photonenenergie
FE exemplarisch fiir den Perowskit-Halbleiter MAPbI; (siehe Abschnitt2.3.2). MA bezeichnet hier-
bei Methylammonium (CH3;NH;). In diesem Zusammenhang sind in Abbildung 2.3 (a) die Massen-
Schwichungskoeffizienten v/ p der einzelnen atomaren Bestandteile und in Abbildung 2.3 (b) der Massen-
Schwichungskoeffizient «v/p der Materialkomposition dargestellt. Abbildung 2.3 (b) zeigt zusitzlich den
Massen-Energieabsorptionskoeffizienten a., /p des Perowskit-Halbleiters MAPbI;.

(a) (b)
[ T T T TTTTT T T T TTTTT L T T TTTT] P I —
10, 100 | ——MAPbI;, a/p |
N — E > MAPblg, aen/p ||
. 103 |b0 103 g a,)b%%?‘ E
7 o g AN 1
50 107 5§ w02 R g
S Q r i
< 10 =10t b 4
QU [ S E
~ 3 [ ]
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~ = E
3 I ]
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Abbildung 2.3: Wechselwirkungskoeffizienten als Funktion der Photonenenergie. (a) Massen-
Schwéchungskoeffizienten a/p der einzelnen atomaren Bestandteile des Perowskit-Halbleiters MAPbI; als Funktion
der Photonenenergie E. MA bezeichnet hierbei Methylammonium (CHsNH3). (b) Massen-Schwéachungskoeffizient
a/p und Massen-Energieabsorptionskoeffizient aen/p des Perowskit-Halbleiters MAPbI; als Funktion der Pho-
tonenenergie E. Die Wechselwirkungskoeffizienten a/p und aen/p des Perowskit-Halbleiters MAPbI; in (b) sind
geman der Gleichungen (2.10) und (2.11) mithilfe der Wechselwirkungskoeffizienten der atomaren Bestandteile
berechnet. Die zugrunde liegenden Wechselwirkungskoeffizienten der atomaren Bestandteile (exemplarisch
fir a/p in (Ta) dargestellt) sind der Datenbank des National Institute of Standards and Technology (NIST)[25]
entnommen’.

T Daten wurden im Zeitraum 05.07.2017-25.10.2017 aus der Datenbank abgerufen
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2 Grundlagen

Es sei abschlieBend darauf hingewiesen, dass die nicht auf die Dichte p des wechselwirkenden Materials
normierten Wechselwirkungskoeffizienten als linearer Schwichungskoeffizient «, Energieumwandlungs-
koeffizient oy und Energieabsorptionskoefizient ., bezeichnet werden.

2.1.5 Dosimetrische Beschreibung

Bei der dosimetrischen Beschreibung von Rontgenstrahlung handelt es sich um ein komplexes Themen-
gebiet, welches eine Vielzahl an physikalischen GroBen und Konzepten beinhaltet. Im Folgenden werden
einige grundlegende Aspekte der dosimetrischen Beschreibung von Rontgenstrahlung, die fiir diese Ar-
beit als relevant betrachtet werden, eingefiihrt und beschrieben. Die Beschreibungen beziehen sich auf die
freigesetzte kinetische Energie pro Masse, das Gleichgewicht geladener Teilchen und die Energiedosis.

2.1.5.1 Freigesetzte kinetische Energie pro Masse

Bei der Wechselwirkung von Rontgenphotonen mit Materie entstehen geladene Sekundirteilchen. Die
freigesetzte kinetische Energie pro Masse (KERMA, kurz fiir engl. kinetic energy realeased per mass)
beschreibt die kinetische Energie der geladenen Sekundirteilchen, die durch Wechselwirkungen der
Photonen mit Materie pro Masse freigesetzt wird. Formal ldsst sich die KERMA K als Verhiltnis
aus der mittleren Summe der anfinglichen kinetischen Energie aller geladenen Teilchen dEy;, die in
einem Massenelement dm durch Wechselwirkungen der Rontgenphotonen freigesetzt wird, und dem

Massenelement dm definieren [21, 22]:
_ dEy

dm

2.12)

Im Falle von monenergetischen Rontgenphotonen der Energie E' kann die KERMA K als Produkt aus
der Energiefluenz ¥ (siche Abschnitt 2.1.2.2) und dem Massen-Energieumwandlungskoeffizienten oy /p
(siche Abschnitt2.1.4.2) beschrieben werden [21, 22]:

K=v"Y—¢pp-". (2.13)

Hierbei gilt der Zusammenhang ¥ = ®FE zwischen der Energiefluenz ¥ und der Photonenfluenz &
(siehe Abschnitt2.1.2.2). Fiir den Fall polyenergetischer Rontgenstrahlung ergibt sich entsprechend der
Definition in Gleichung (2.13) die KERMA K zu [21]:

/dEwEO‘“ - /quSEEO‘“ (2.14)
p
mit der spektralen Energiefluenz ¥x, und der spektralen Photonenfluenz @ (siche Abschnitt2.1.2.2).

Ein Teil der kinetischen Energie der geladenen Sekundirteilchen geht durch Strahlungsverluste ver-
loren und kann daher nicht (lokal) vom Material absorbiert werden (siche Abschnitt2.1.4.2). Die
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2.1 Rontgenstrahlung

Kollisions- (engl. collision) KERMA K¢, beriicksichtigt diese Strahlungsverluste und ist in Analo-
gie zur Definition der KERMA K in Gleichung (2.13) im monoenergetischen Fall iiber den Massen-
Energieabsorptionskoeffizienten c,/p (sieche Abschnitt 2.1.4.2) definiert [21]:

Keot = 9B =B (1 - g) = K(1 - g), (2.15)

P P
mit dem gewichteten Mittelwert g der mittleren relativen Strahlungsverluste (siehe Abschnitt2.1.4.2). Im
polyenergetischen Fall ergibt sich entsprechend der Definition in Gleichung (2.15) die Kollisions-KERMA

Ko zu [21]:
Keol = /quBEEae“ - /dE@EEO‘“(l —g). (2.16)
p p

2.1.5.2 Gleichgewicht geladener Teilchen

Das Gleichgewicht geladener Teilchen (CPE, kurz fiir engl. charged-particle equilibrium) ist ein wichtiges
Konzept bei der Beschreibung dosimetrischer Groflen von Rontgenstrahlung. Es beschreibt einen Zustand,
in dem fiir ein betrachtetes Volumen ein Gleichgewicht zwischen den geladenen Sekundirteilchen, die
in das Volumen eindringen, und denen, die es verlassen, besteht. Eine mogliche formale Beschreibung
dieses Zustands basiert auf einem Gleichgewicht der Anzahl, der Energie und der Ausbreitungsrichtung
der geladenen Sekundirteilchen, die in das Volumen eindringen und es verlassen [22]. Als direkte Folge
beschreibt das CPE einen Zustand, in dem mit Ausnahme der Ruheenergien in Summe kein Energiefluss
in oder aus dem Volumen durch geladene Sekundirteilchen existiert [28].

2.1.5.3 Energiedosis

Als Folge der Wechselwirkung der Rontgenphotonen mit Materie wird der bestrahlten Materie Energie
zugefiihrt. Die Energiedosis D beschreibt diese Energie. Formal ist die Energiedosis D als Verhiltnis
aus der mittleren Energie dg, die der Materie mit dem Massenelement dm zugefiihrt wird, und dem
Massenelement dm definiert [21, 22]:

de
=3

Fiir den Fall, dass ein CPE (siehe Abschnitt2.1.5.2) herrscht und die Bindungsenergie der erzeugten

D (2.17)

geladenen Sekundirteilchen klein im Vergleich zur Photonenenergie ist, entspricht die Energiedosis D der
Kollisions-KERMA K [21, 22]. Geméal der Gleichungen (2.15) und (2.16) ergibt sich die Energiedosis

D dann im mono- und im polyenergetischen Fall zu:

D=FKe=BE" | D= Ky = /dE@EEaen . (2.18)
P P

Die Ableitung der Energiedosis D nach der Zeit ¢ wird in der vorliegenden Arbeit als Energiedosisrate
D = dD/dt bezeichnet.
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2 Grundlagen

2.1.6 Detektion

Der Fokus dieser Arbeit liegt auf der Erforschung und der Entwicklung von direkten Rontgendetektoren.
Abbildung 2.4 zeigt eine mogliche Einordnung direkter Rontgendetektoren im Hinblick auf unterschied-
liche Konzepte, welche fiir die Realisierung von Strahlungsdetektoren verwendet werden konnen. Die
Strahlungsdetektion kann auf der Grundlage von einer Vielzahl an unterschiedlichen Methoden reali-
siert werden. Die Detektion der Strahlung kann hierbei durch eine Wechselwirkung der Strahlung mit
einem Gas, einer Fliissigkeit oder einem Festkorper erfolgen [9, 10]. Bei den im Rahmen dieser Arbeit
in Betracht gezogenen direkten Rontgendetektoren handelt es sich um Festkorper-Rontgendetektoren, die
zur Klasse der Festkorper-Strahlungsdetektoren gehoren. Eine mogliche Klassifizierung von Festkorper-
Rontgendetektoren besteht in einer anwendungsspezifischen Unterteilung der Detektoren in die Dosime-
trie, die Spektroskopie und die Bildgebung [29, Kapitel 20]. Festkorper-Rontgendetektoren im Anwen-
dungsbereich der Bildgebung werden dariiber hinaus iiblicherweise geméf ihres Funktionsprinzips in
indirekte und direkte Rontgendetektoren unterteilt [29, Kapitel 20].

Abbildung 2.5 zeigt einen Vergleich des Aufbaus und des Funktionsprinzips indirekter und direkter Ront-
gendetektoren. Die folgende Beschreibung indirekter und direkter Rontgendetektoren orientiert sich im
Wesentlichen an den Erlduterungen in [11, 12]. Indirekte Rontgendetektoren bestehen vorwiegend aus
einem Szintillator in Verbindung mit einem ladungsgekoppelten Bauteil (CCD, kurz fiir engl. charge-
coupled device) oder in Verbindung mit einer Fotodiode und einer Auslese-Elektronik. Unabhingig von
der Verwendung eines CCDs oder einer Fotodiode erfolgt die Wechselwirkung der Rontgenstrahlung
im Falle indirekter Rontgendetektoren mit dem Szintillator. Hierbei wird die Rontgenstrahlung zunéchst

| Strahlungsdetektor '

P - wechselwirkendes
[Gas] [FIusmgkelt] 'FestkorEer' Material

| Festkarper-Rontgendetektor )

_— | T

Dosimetrie Spektroskopie Bildgebung Anwendung
Indirekt Direkt Funktionsprinzip

Abbildung 2.4: Einordnung direkter Rontgendetektoren im Hinblick auf unterschiedliche Konzepte zur
Strahlungsdetektion. Die dargestellien Konzepte zur Strahlungsdetektion sind auf der Grundlage des wechsel-
wirkenden Materials, der Anwendung und des Funktionsprinzips kategorisiert. Bei den im Rahmen dieser Arbeit in
Betracht gezogenen direkten Réntgendetektoren handelt es sich um Festkdrper-Réntgendetektoren mit einem be-
stimmten Funktionsprinzip, die Ublicherweise zum Anwendungsbereich der Bildgebung gezahlt werden. Festkérper-
Roéntgendetektoren gehéren zur Klasse der Strahlungsdetektoren, die auf einer Wechselwirkung der Strahlung mit
einem Festkdrper basieren. Zum Teil reproduziert in Anlehnung an [29, Kapitel 20].
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2.1 Rontgenstrahlung

mithilfe des Szintillators in sichtbares Licht umgewandelt. Das sichtbare Licht wird in einem anschlie3en-
den Schritt in elektrische Ladung umgewandelt und das dadurch hervorgerufene Signal wird ausgelesen.
Die Umwandlung in elektrische Ladung und das Auslesen des Signals erfolgt entweder durch das CCD
oder separat mithilfe der Fotodiode und der Auslese-Elektronik. Direkte Rontgendetektoren bestehen
hingegen im Wesentlichen aus einem direkten Absorber und ebenfalls einer Auslese-Elektronik. Im Ge-
gensatz zu indirekten Rontgendetektoren erfolgt sowohl die Wechselwirkung der Rontgenstrahlung als
auch die Umwandlung in elektrische Ladung mithilfe des direkten Absorbers. Anders als im Falle indi-
rekter Rontgendetektoren wird keine zwischenzeitliche Umwandlung der Rontgenstrahlung in sichtbares
Licht benotigt. Stattdessen erfolgt im Falle direkter Rontgendetektoren eine direkte Umwandlung der
Rontgenstrahlung in Ladungstriger. Dariiber hinaus ist der direkte Absorber eines direkten Rontgende-
tektors tiblicherweise von elektrischen Leitern umgeben. Unter den richtigen Voraussetzungen liegt eine
gerichtete Bewegung der erzeugten Ladungstriger im direkten Absorber vor, die dazu fiihrt, dass ein
elektrisches Signal auf die elektrischen Leiter induziert wird (siche Abschnitt2.2.1). Das Auslesen dieses
Signals erfolgt dann mithilfe einer Auslese-Elektronik. Die gerichtete Bewegung der Ladungstriger im
direkten Absorber wird hierbei hiufig durch eine extern angelegte elektrische Spannung zwischen den
elektrischen Leitern und dem daraus resultierenden elektrischen Feld hervorgerufen.

Roéntgenstrahlung

Rontgenstrahlung

Roéntgenstrahlung

VIVVVYVIVIYYY

VYVIVIVIYaY

FIVVVVVIIYYY

Wechselwirkung der

Szintillator Szintillator Réntgenstrahlung
sichtbares Licht sichtbares Licht direkter
§§§§§§§§§§§ %?%?%%???3% Absorber
: Umwandlung in
Fotodiode

elektrische Ladung

CCD

Auslese-Elektronik Auslese-Elektronik Auslesen des Signals

Indirekt Direkt

Abbildung 2.5: Aufbau und Funkionsprinzip indirekter und direkter Rontgendetektoren. Im Falle indirekter
Roéntgendetektoren erfolgt die Wechselwirkung der Réntgenstrahlung mit einem Szintillator, welcher die Réntgen-
strahlung zuné&chst in sichtbares Licht umwandelt. Das sichtbare Licht wird anschlieBend in elektrische Ladung
umgewandelt und das durch die elektrische Ladung hervorgerufene Signal wird ausgelesen. Die Umwandlung in
elektrische Ladung und das Auslesen des Signals erfolgt hierbei entweder mit einem ladungsgekoppelten Bau-
teil (CCD, kurz fir engl. charge-coupled device) oder mithilfe einer Fotodiode in Verbindung mit einer Auslese-
Elektronik. Im Falle direkter Réntgendetektoren erfolgt sowohl die Wechselwirkung der Réntgenstrahlung als auch
die Umwandlung in elektrische Ladung mithilfe eines direkten Absorbers. Im Gegensatz zu indirekten Rdntgende-
tektoren wird die Rdntgenstrahlung hierbei direkt ohne eine zwischenzeitliche Umwandlung in sichtbares Licht in
elektrische Ladung umgewandelt. Das Auslesen des Signals, welches durch die elektrische Ladung hervorgerufen
wird, erfolgt ebenfalls mithilfe einer Auslese-Elektronik. Reproduziert in Anlehnung an [11, 12].

19
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2.2 Physikalische Beschreibung von direkten
Rontgendetektoren

Sowohl die theoretischen als auch die experimentellen Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit erfordern
eine addquate physikalische Beschreibung von direkten Rontgendetektoren. Die folgenden Abschnitte
dienen der Einfithrung und der Beschreibung der wesentlichen Aspekte, die fiir diese Beschreibung
benotigt werden. Die Erlduterungen beziehen sich auf das Shockley-Ramo Theorem und auf GroBen zur
Beschreibung der Leistungsfihigkeit.

2.2.1 Shockley-Ramo Theorem

Mithilfe des Shockley-Ramo Theorems ldsst sich das elektrische Signal beschreiben, welches durch eine
bewegte Punktladung auf elektrische Leiter induziert wird. Das Theorem basiert auf den Arbeiten von
Shockley [30] und Ramo [31] zu induzierten Stromen durch bewegte Ladungstriger. Eine Ubersicht iiber
das Shockley-Ramo Theorem und dessen Anwendung auf Halbleiter-Detektoren findet sich in He [13]. Die
Beschreibung des Theorems in den folgenden Abschnitten orientiert sich im Wesentlichen an [30, 31, 13],
an [32, Kapitel 2] und an [33, Kapitel 5]. Hierbei wird zunéchst auf die allgemeine Formulierung und
anschlieend auf die Anwendung auf eine parallele Zwei-Leiter-Geometrie eingegangen.

2.2.1.1 Allgemeine Formulierung

Gemal des Shockley-Ramo Theorems gilt fiir die Ladung @) und den Strom ¢, welche durch eine bewegte
Punktladung mit der Ladung ¢, dem Ort = und der Geschwindigkeit v auf einen elektrischen Leiter
induziert werden [13]:

Q= —qpo(T), (2.19a)
i =quFy(x). (2.19b)

Hierbei bezeichnen g (x) und Fo(x) das Wichtungspotential und das Wichtungsfeld am Ort der Punkt-
ladung. Das Wichtungspotential ¢ () und das Wichtungsfeld F'o(x) sind iiber das elektrische Potential
und das elektrische Feld definiert, welches unter den folgenden Annahmen herrschen wiirde: (1) Alle
Ladungen im betrachteten Volumen seien entfernt, (2) der ausgewdihlte elektrische Leiter sei auf ein
dimensionsloses Einheits-Potential gesetzt und (3) alle anderen elektrischen Leiter seien geerdet. Die
WichtungsgroBen ¢g(x) und Fo(x) sind demnach nur von der rdumlichen Anordnung der elektrischen
Leiter abhédngig und sind nicht mit dem tatsdchlich herrschenden elektrischen Potential und Feld zu
verwechseln. Wihrend o (x) und Fo(x) gemiB der Gleichungen (2.19) beschreiben, wie sich die Bewe-
gung einer Punktladung auf einen bestimmten Leiter auswirkt, beeinflussen das tatsidchlich herrschende
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2.2 Physikalische Beschreibung von direkten Rontgendetektoren

elektrische Potential und Feld diese Bewegung. Es sei darauf hingewiesen, dass im Rahmen des Shockley-
Ramo Theorems magnetische Effekte und die zeitliche Ausbreitung des elektrischen Feldes vernachlissigt
werden.

2.2.1.2 Anwendung auf parallele Zwei-Leiter-Geometrie

Gemail des Superpositionsprinzips kann der induzierte Strom ¢ (und die induzierte Ladung () fiir unter-
schiedliche Einflussfaktoren isoliert betrachtet werden. Der durch eine bewegte Punktladung induzierte
Strom ¢ ist somit unabhiingig von Potentialdifferenzen zwischen den elektrischen Leitern und Raumla-
dungen im betrachteten Volumen. Fiir die Anwendung des Shockley-Ramo Theorems kann demnach der
vereinfachte Fall betrachtet werden, in dem alle Leiter geerdet sind und keine Raumladung im betrachteten
Volumen existiert. Abbildung 2.6 skizziert diesen vereinfachten Fall einer Punktladung mit der Ladung ¢,
welche sich zwischen zwei parallel zueinander ausgerichteten Leitern mit der Geschwindigkeit v bewegt.
Der obere Leiter (gekennzeichnet mit t fiir engl. top) sei am Ort x = 0 und der untere Leiter (gekenn-
zeichnet mit b fiir engl. bottom) im Abstand d am Ort x = d positioniert. Gemal der in Abschnitt2.2.1.1
beschriebenen Annahmen ergeben sich die Wichtungsfelder fiir den oberen und den unteren Leiter zu
Fo(x) = +éez und Fop(xz) = —éex. Hierbei ist e, der Einheitsvektor in z-Richtung. Mithilfe
von Gleichung (2.19b) lassen sich dann die jeweiligen induzierten Strome 7., wie folgt beschreiben [33,
Kapitel 5]:

. 1 v

iv=quFo(x) = —&—qvgem = —&-% , (2.20a)
1

iv = quFop(@) = —que, = —% . (2.20b)

Dabei bezeichnet v, die Geschwindigkeitskomponente der Punktladung in 2-Richtung.

»

I
Abbildung 2.6: Parallele Zwei-Leiter-Geometrie. Parallele Zwei-Leiter-Geometrie mit einer Punktladung der La-
dung g, die sich mit der Geschwindigkeit v zwischen den beiden Leitern bewegt. Der obere Leiter (gekennzeichnet
mit t fir engl. top) ist am Ort x = 0 und der untere Leiter (gekennzeichnet mit b fir engl. bottom) am Ort x = d
positioniert. Beide Leiter sind geerdet. Die induzierten Stréme i, auf den jeweiligen Leiter sind ebenfalls dargestellt.
Zum Teil reproduziert in Anlehnung an [30].
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2.2.2 GroBen zur Beschreibung der Leistungsfahigkeit

Die folgenden Abschnitte dienen der Einfiihrung und der Beschreibung der wesentlichen Groflen, die
im Rahmen dieser Arbeit fiir die Beschreibung der Leistungsfihigkeit von direkten Rontgendetektoren
verwendet werden. Die Erlduterungen beziehen sich hierbei auf die Rontgensensitivitit, die Modulations-
ibertragungsfunktion und die Detektive Quanteneffizienz. Es sei drauf hingewiesen, dass diese Grofen
nicht auf die Anwendung im Zusammenhang mit direkten Rontgendetektoren beschriankt sind.

2.2.2.1 Rontgensensitivitat

Die Rontgensensitivitét S eines direkten Rontgendetektors setzt das elektrisch messbare Signal pro Fldche
in Relation zur Strahlenexposition. Die Rontgensensitivitét .S kann demnach als Verhiltnis aus dem Betrag
der induzierter Ladung |@|, der Energiedosis der einfallenden Rontgenstrahlung in Luft D, und der
bestrahlten Flache A definiert werden [34]:

Q)

5= DairA ‘

(2.21)

Es sei darauf hingewiesen, dass anders als in der urspriinglichen Definition [34] die Strahlenexposition in
Gleichung (2.21) mittels der heute géingigen GroBe der Energiedosis in Luft D,; und nicht mithilfe der
Ionendosis in Luft quantifiziert wird.

2.2.2.2 Modulationsiibertragungsfunktion

Die rdumliche Auflésung eines Rontgendetektors kann mithilfe der Modulationsiibertragungsfunktion
(MTF, kurz fiir engl. modulation transfer function) charakterisiert werden. Die folgende Beschreibung
der MTF basiert im Wesentlichen auf den Erlduterungen in [23, Kapitel 2] und [35, Kapitel 4]. Bei der
MTF handelt es sich um eine Grofe, die mithilfe der Systemtheorie beschrieben werden kann. Im Rahmen
der Systemtheorie kann ein System im Allgemeinen durch eine EingangsgroBe h, eine Ubertragungscha-
rakteristik und eine AusgangsgroBe b charakterisiert werden. Die Ubertragungscharakteristik des Systems
kann dabei mithilfe einer mathematischen Operation O{} beschrieben werden. Fiir eine Eingangsgrofie
h(z,y) im Ortsraum (siche Abbildung 2.7 (a)) ergibt sich somit die Ausgangsgrofie b(x,y) im Ortsraum
zu [23, Kapitel 2]: b(x,y) = O{h(z,y)}. Hierbei ist (x,y) der Ort. Im Falle eines linearen verschie-
bungsinvarianten (LSI, kurz fiir engl. linear and shift-invariant) Systems (siehe Abbildung 2.7 (b)) kann
im Ortstraum die AusgangsgroBe b(z,y) als eine Faltung zwischen der EingangsgroBe h(x,y) und der
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2.2 Physikalische Beschreibung von direkten Rontgendetektoren

(a) (b)

h(x. y) Svetem b(x,y)=O{h(x,y)}  h(x.y) | g | b(x.y)=h(xy)=PSF(xy)
Y H(u,v) System B(u,v) = H(u,v)T(u,v)

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung eines allgemeinen und eines linearen verschiebungsinvarianten
Systems. (a) Allgemeines System exemplarisch dargestellt mit einer EingangsgréBe h(x, y) und einer Ausgangs-
gréBe b(x, y) im Ortstraum. Dabei ist (x, y) der Ort. Die Ubertragungscharakteristik des Systems kann durch eine
mathematische Operation O{} beschrieben werden. (b) Lineares verschiebungsinvariantes (LSI, kurz fir engl. li-
near and shift-invariant) System exemplarisch dargestellt mit EingangsgréBen h(x, y) und H(u, v) sowie Ausgangs-
gréBen b(x,y) und B(u, v) im Ortstraum und Ortsfrequenzraum. Hierbei sind v und v die Ortsfrequenzen. Die
Ubertragung der Eingangsgréie kann im Ortstraum durch eine Faltung mit der Punktspreizfunktion PSF(x, y) (PSF
kurz fur engl. point spread function) und im Ortsfrequenzraum durch eine Multiplikation mit der charakteristischen
Funktion T (u, v) des Systems beschrieben werden. Reproduziert in Anlehnung an [23, Kapitel 2].

Punktspreizfunktion PSF(z, y) (PSF kurz fiir engl. point spread function) des Systems formuliert werden
[23, Kapitel 2]:

b(z,y) = O{h(z,y)}, (2.22a)
= /00 da’ /OO dy’ h(2',y )PSF(z — 2’y — /), (2.22b)
= h(x,y) « PSF(x,y) . (2.22¢)

Die Punktspreizfunktion PSF(x, y) reprisentiert hierbei die AusgangsgroBe b(z,y) = O{h(z,y)} des
LSI-Systems fiir den Fall einer idealen punktférmigen EingangsgroBe h(z,y) = 0(z,y) [23, Kapi-
tel 2], [35, Kapitel 4]: PSF(z, y) = O{d(z, y)}. Dabei kennzeichnet §(z, y) die zweidimensionale Delta-
Distribution. Die mathematische Formulierung in den Gleichungen (2.22) auf der Grundlage einer Faltung
ermoglicht eine Fourier-Analyse des LSI-Systems. Ausgehend von den Gleichungen (2.22) und unter Ver-
wendung der Fourier-Transformation F{} ergibt sich im Ortsfrequenzraum folgender Zusammenhang
zwischen der Eingangsgrofie H (u, v) und der AusgangsgroBe B(u, v) des LSI-Systems [23, Kapitel 2]:

B(u,v) = F{b(z,y)}, (2.23a)
= F{h(z,y) x PSF(z,y)}, (2.23b)
= F{h(z, y)}f{PSF(:U Y}, (2.23¢)
= H(u,v)T'(u,v (2.23d)

mit den fourier-transformierten Funktionen B(u,v) = F{b(x,y)}, H(u,v) = F{h(z,y)}, T(u,v) =
F{PSF(x,y)} und den Ortsfrequenzen v und v. Die Funktion 7'(u, v) wird hierbei als charakteristische
Funktion des Systems bezeichnet. Im Falle eines LSI-Systems kann gemif der Gleichungen (2.22) und
(2.23) die Ubertagung einer EingangsgroBe im Ortstraum durch eine Faltung mit der Punktspreizfunk-
tion PSF(x, ) und im Ortsfrequenzraum durch eine Multiplikation mit der charakteristischen Funktion
T(u,v) beschrieben werden. Dabei erfolgt bei der Ubertragung im Ortsfrequenzraum demzufolge le-
diglich eine Skalierung der Eingangsgrofe H(u,v) mit der charakteristischen Funktion 7'(u,v) des
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LSI-Systems. Infolgedessen kann mithilfe der charakteristischen Funktion 7'(u, v) beschrieben werden,
wie sich die Ubertragung durch ein LSI-System auf die einzelnen Frequenzanteile einer Eingangsgrofe
H (u,v) auswirkt. Handelt es sich bei dem betrachteten LSI-System um ein bildgebendes System, kann
folglich auf der Grundlage der charakteristischen Funktion 7'(u, v) die rdumliche Auflosung des Systems
charakterisiert werden.
Im Rahmen dieser Beschreibung kann die Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u, v) eines bildgeben-
den LSI-Systems als Betrag der charakteristischen Funktion 7'(u, v) in Verbindung mit einer Normierung
definiert werden [23, Kapitel 2], [35, Kapitel 4]:
T (u, v)|
MTF(u,v) = W, (2.24a)
| F{PSF(z,y)}|

= . 2.24b
‘F{PSF(xv y)}|u:0,U:0 ( )

Die Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u, v) beschreibt demzufolge, in welchem Ausmaf die ein-
zelnen Frequenzanteile einer EingangsgroBe H (u, v) durch ein bildgebendes LSI-System iibertragen und
somit abgebildet werden. Infolgedessen reprisentiert die Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u, v)
eine Grofe fiir die Bewertung der rdumlichen Auflosung eines bildgebenden Systems. Fiir den Fall, dass
fiir die Bewertung der rdaumlichen Auflosung lediglich eine rdumliche Dimension und somit ausschlieB3-
lich der Ort x oder y relevant ist, kann die rdumliche Auflosung ohne Beschrinkung der Allgemeinheit
mithilfe der Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u, v) bei einer Ortsfrequenz v = 0 charakterisiert
werden. In diesem Fall kann die Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u) = MTF(u, 0) mithilfe der
Linienspreizfunktion LSF(z) (LSF kurz fiir engl. line spread function) oder der Kantenspreizfunktion
ESF(z) (ESF kurz fiir engl. edge spread function) des Systems beschrieben werden [23, Kapitel 2], [35,
Kapitel 4]:

MTF(u) = MTF(u, 0), (2.252)
F(LSF@)

= FLSF@), 220

| F{(ESF(2))/da} a5

~ F{A(ESE(x))/da}],_,

Die Linienspreizfunktion LSF(x) und die Kantenspreizfunktion ESF(x) représentieren hierbei die Aus-
gangsgroBen b(z,y) = O{h(z,y)} eines bildgebenden LSI-Systems fiir den Fall einer idealen linienfor-
migen EingangsgroBe h(x,y) = d(x) und einer idealen stufenformigen EingangsgroBe h(z,y) = 6(x)
[35, Kapitel4]: LSF(z) = O{d(x)}, ESF(x) = O{0(z)}. Dabei kennzeichnen é(x) und 0(z) die
eindimensionale Delta-Distribution und die Heaviside Funktion.
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2.3 Halbleiter fiir direkte Rontgendetektoren

2.2.2.3 Detektive Quanteneffizienz

Bei der Detektiven Quanteneffizienz (DQE) handelt es sich um eine weitere Grofe zur Charakterisie-
rung der Leistungsfdhigkeit von Rontgendetektoren, die im Zusammenhang mit einer systembasierten
Beschreibung und der Fourier-Analyse von Systemen steht. Im Folgenden wird ohne Beschrinkung der
Allgemeinheit lediglich eine rdumliche Dimension als relevant betrachtet, und die Beschreibung bezieht
sich auf den Ort x und die Ortsfrequenz u. Die DQE eines Rontgendetektors setzt die rauschiaquivalente
Quantenanzahl (NEQ, kurz fiir engl. noise equivalent quanta) als Funktion der Ortsfrequenz u in Relation
zur mittleren auf den Detektor einfallenden Photonenfluenz @ [36], [23, Kapitel 2]:

DQE () = NEQ() (2.26)

20

Unter der Voraussetzung, dass keine statistische Korrelation zwischen den einfallenden Rontgenphoto-
nen besteht und das Rauschen am Eingang des Detektors durch Photonenrauschen beschrieben werden
kann, ergibt sich das quadrierte Signal-Rausch-Verhiltnis (SNR, kurz fiir engl. signal-to-noise ratio) am
Eingang des Detektors SNR;,?(u) zu [36]: SNRi,?(u) = @q. Unter der zusitzlichen Annahme, dass
die rauschiquivalente Quantenanzahl NEQ(w) als MaB fiir das quadrierte Signal-Rausch-Verhiltnis am
Ausgang des Detektors SNR,,?(u) interpretiert werden kann, lisst sich die Detektive Quanteneffizienz
DQE(u) mithilfe der Signal-Rausch-Verhiltnisse am Eingang und am Ausgang des Detektors definieren

[36], [23, Kapitel 2]:
~ SNRgu*(u)

DQE(u) = SR

(2.27)

2.3 Halbleiter fur direkte Rontgendetektoren

Der Absorber eines direkten Rontgendetektors besteht in der Regel aus einem Halbleiter. Halbleiter-
Absorberschichten repridsentieren folglich einen wesentlichen Bestandteil von direkten Rontgendetekto-
ren. Im Folgenden werden die unterschiedlichen Halbleiter, die im Rahmen dieser Arbeit als Absorber-
Material in Betracht gezogen werden, eingefiihrt und beschrieben. Hierbei wird zwischen klassischen
Halbleitern, Perowskit-Halbleitern und einem organischen Halbleiter mit Szintillator-Teilchen unterschie-
den. Dariiber hinaus wird abschlieBend die Ladungstrigerdynamik in Halbleitern erldutert.

2.3.1 Klassische Halbleiter

Zur inhaltlichen Abgrenzung gegeniiber Perowskit-Halbleitern und Organischen Halbleitern werden in der
vorliegenden Arbeit Selen, Bleiiodid, Quecksilberiodid und Cadmiumzinktellurid als klassische Halb-
leiter bezeichnet. Die folgenden Beschreibungen dieser Materialien basieren im Wesentlichen auf den
Erlduterungen in [14, Kapitel 45].
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2 Grundlagen

Selen Fiir die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit wird Selen (Se) in amorpher Form in Betracht
gezogen. Zur Gewihrleistung einer verbesserten Stabilitdt wird amorphes Selen (a-Se) tiblicherweise mit
Arsen und Chlor versetzt. Schichten bestehend aus a-Se konnen mittels vakuumbasierter Abscheidung
hergestellt werden. Die Bandliicke £ (g fiir engl. gap) von a-Se betrigt Iy ~ 2.1—2.2eV [14, Kapitel 45].
Es sei darauf hingewiesen, dass die Bandliicke £, von amorphen Halbleitern bedingt durch lokalisierte
Zustinde in der Bandliicke auch als Mobilitétsliicke bezeichnet wird.

Bleiiodid Dariiber hinaus beziehen sich die vorliegenden Untersuchungen auf Bleiiodid (Pbl,) in po-
lykristalliner Form. Absorberschichten bestehend aus polykristallinem Bleiiodid (p-Pbl,) konnen mittels
physikalischer Gasphasenabscheidung (PVD, kurz fiir engl. physical vapor deposition) hergestellt werden.
Die Bandliicke E, von p-Pbl, betrigt I, = 2.3 eV [14, Kapitel 45].

Quecksilberiodid Quecksilberiodid (Hgl,) wird im Zuge dieser Arbeit ebenfalls in polykristalliner
Form in Betracht gezogen. Materialschichten bestehend aus p-Hgl, konnen mittels PVD oder durch
Siebdruck hergestellt werden. Die Bandliicke E, von p-Hgl, betrigt £, = 2.1 eV [14, Kapitel 45].

Cadmiumzinktellurid Die Analysen im Hinblick auf Cadmiumzinktellurid (CdZnTe) beziehen sich
auf das Material sowohl in polykristalliner als auch in monokristalliner Form. Schichten bestehend aus po-
lykristallinem Cadmiumzinktellurid (p-CdZnTe) konnen mittels Sublimation mit geringem Abstand (engl.
close-spaced sublimation) hergestellt werden. Die Bandliicke E; von CdZnTe betrigt £y, = 1.7eV [14,
Kapitel 45].

Die Materialparameter von Se, Pbl,, Hgl, und CdZnTe, die fiir die Untersuchungen in dieser Arbeit

relevant sind, sind in Tabelle 5.1 zusammengefasst.

2.3.2 Perowskit-Halbleiter

Neben den im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen klassischen Halbleitern werden in einer Vielzahl
der vorliegenden Untersuchungen Perowskit-Halbleiter in Betracht gezogen. Die folgende Beschreibung
von Perowskit-Halbleitern basiert im Wesentlichen auf den Erlduterungen in [17, Kapitel 1]. Im Rahmen
dieser Arbeit werden Halbleiter, welche der Materialklasse der Perowskite zugeordnet werden koénnen,
als Perowskit-Halbleiter bezeichnet. Die Materialklasse der Perowskite umfasst kristalline Materiali-
en, die im Allgemeinen aus den Komponenten A, B und X in der Zusammensetzung ABX5 bestehen
und dariiber hinaus in bestimmten Kristallstrukturen vorliegen. Abbildung 2.8 zeigt die ideale kubische
Perowskit-Kristallstruktur. Die Materialklasse der Perowskite ist allerdings nicht auf diese ideale kubi-
sche Kristallstruktur begrenzt. Ublicherweise werden dariiber hinaus kristalline Materialien mit einer

Zusammensetzung von ABX; und einer tetragonalen oder orthorhombischen Kristallstruktur ebenfalls
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‘ A*: MA*, FA*, Cs*

Q@ B> Po>

QD X:I,Br

Abbildung 2.8: Ideale kubische Perowskit-Kristallstruktur. Perowskite bestehen im Allgemeinen aus den Kom-
ponenten A, B und X in der Zusammensetzung ABX; und liegen im Idealfall in der gezeigten kubischen Kris-
tallstruktur vor. Fir die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit werden Perowskit-Halbleiter, die sich aus A-
Kationen (A*), B-Kationen (B?*) und X-Anionen (X*) zusammensetzen betrachtet. Hierbei werden als A-Kationen
Methylammonium-lonen (CH3NH;", MA*, MA kurz fiir Methylammonium), Formamidinium-lonen (CH(NH,)5", FA®,
FA kurz fir Formamidinium) und Caesium-lonen (Cs*), als B-Kationen Blei-lonen (Pb**) und als X-Anionen lodid-
lonen (I") und Bromid-lonen (Br") in Betracht gezogen. Reproduziert in Anlehnung an [17, Kapitel 1].

als Perowskite bezeichnet. Welche Kristallstruktur Perowskite ausbilden, hiingt unter anderem wesentlich
von den Ionenradien der Komponenten A, B und X ab. Fiir die Untersuchungen im Zuge dieser Arbeit
werden Perowskit-Halbleiter, die sich aus A-Kationen (A™), B-Kationen (B2+) und X-Anionen (X") zusam-
mensetzen, betrachtet. Hierbei werden als A-Kationen Methylammonium-Ionen (CH3NH3+, MA*, MA
kurz fiir Methylammonium), Formamidinium-Ionen (CH(NH,),", FA", FA kurz fiir Formamidinium) und
Caesium-Ionen (Cs"), als B-Kationen Blei-Ionen (Pb>*) und als X-Anionen Iodid-Ionen (I") und Bromid-
Ionen (Br") in Betracht gezogen. Auf der Grundlage dieser Komponenten beziehen sich die vorliegenden
Untersuchungen im Hinblick auf Perowskit-Halbleiter auf Methylammoniumbleitriiodid (MAPbI;) und
Dreifach-Kationen-Perowskit (TCP, kurz fiir engl. triple cation perovskite) mit einer angestrebten Zusam-
mensetzung von Csg ;(FA g3sMA( 17)0.0Pb(Bry 171j 83)3. Bei beiden Materialien handelt es sich aufgrund
ihrer Bestandteile um Blei-Halogenid-Perowskite. In den vorliegenden Untersuchungen wird MAPDI;
sowohl in polykristalliner als auch in monokristalliner Form und TCP lediglich in polykristalliner Form
in Betracht gezogen. Die Materialparameter von MAPbDI;, die fiir die Untersuchungen in dieser Arbeit
relevant sind, sind in Tabelle 5.1 aufgelistet. Die relevanten Materialparameter von TCP sind hingegen im
Rahmen der Kapitel 8 und 9 diskutiert. Sowohl MAPbI; als auch TCP zéhlen aufgrund ihrer organischen
und anorganischen Komponenten zu den hybrid organisch-anorganischen Perowskit-Halbleitern.

2.3.3 Organischer Halbleiter mit Szintillator-Teilchen

Zusitzlich zu den in den vorangegangen Abschnitten beschriebenen klassischen Halbleitern und Perowskit-
Halbleitern wird in dieser Arbeit dariiber hinaus ein organischer Halbleiter mit Szintillator-Teilchen unter-
sucht. Die Betrachtung eines organischen Halbleiters mit Szintillator-Teilchen ist hierbei wesentlich durch
das Forschungsprojekt von Patric Biichele, dessen Promotionsvorhaben ebenfalls von Uli Lemmer betreut
wurde, motiviert. Die Forschungsergebnisse im Hinblick auf die Verwendung organischer Halbleiter mit

27



2 Grundlagen

Szintillator-Teilchen sind in der Dissertation von Patric Biichele [37] und insbesondere in der Forschungs-
arbeit [38] verdffentlicht. Der verwendete Ansatz basiert auf einem organischem Halbleiter, in welchem
sich zusitzlich homogen verteilt Szintillator-Teilchen befinden. Im Rahmen dieses Ansatzes werden
der Aufbau und das Funktionsprinzip indirekter und direkter Rontgendetektoren (siehe Abbildung2.5)
miteinander kombiniert. In Anlehnung an einen direkten Absorber wird hierbei eine Halbleiter-Schicht
bestehend aus einem organischem Halbleiter als Absorber verwendet. Diese organische Halbleiter-Schicht
weist eine hohe Wechselwirkung mit optischen Photonen und eine vernachlédssigbare Absorptionseffizienz
fiir hochenergetische Rontgenphotonen auf. Um eine ausreichend hohe Absorptionseffizienz hochener-
getischer Rontgenphotonen zu gewihrleisten, befinden sich innerhalb der organischen Halbleiter-Schicht
zusitzlich Szintillator-Teilchen. Die Wechselwirkung der einfallenden Rontgenphotonen erfolgt dann im
Wesentlichen mit dem Szintillator-Material. Als Folge der Absorption der hochenergetischen Rontgen-
photonen werden optische Photonen von den Szintillator-Teilchen emittiert. Die emittierten optischen
Photonen konnen wiederum vom organischen Halbleiter, welcher die Szintillator-Teilchen umgibt, ab-
sorbiert und in elektrische Ladung umgewandelt werden. In Analogie zu einem direkten Absorber
werden bei dieser Umwandlung Ladungstrager im organischen Halbleiter erzeugt, dessen Bewegung
zur Induktion eines elektrisches Signals fithren kann. Bedingt durch die Kombination indirekter und
direkter Aufbauten und Funktionsprinzipien werden organische Halbleiter mit Szintillator-Teilchen als
quasi-direkte Absorber bezeichnet. Im Zuge dieser Arbeit werden in Anlehnung an [38] quasi-direkte
Absorber, die sich aus Szintillator-Teilchen auf der Basis von Terbium-dotiertem Gadoliniumoxysulfid
(GOS:Tb) und einem organischen Halbleiter auf der Grundlage einer organischen Bulk-Heterojunction
bestehend aus Poly(3-hexylthiophen-2,5-diyl) (P3HT) und Phenyl-Cg;Buttersduremethylester (PCBM)
zusammensetzen, untersucht. Dieses quasi-direkte Absorber-Material wird in der vorliegenden Arbeit
als PBHT:PCBM:GOS:Tb bezeichnet. Die Materialparameter von P3HT:PCBM:GOS:Tb, die fiir die
Untersuchungen in dieser Arbeit relevant sind, sind im Rahmen der Kapitel 6 und 7 aufgefiihrt und sind
zum Teil in Tabelle 6.1 aufgelistet.

2.3.4 Ladungstragerdynamik in Halbleitern

Physikalische Vorginge in Halbleitern, die im Zusammenhang mit Ladungstrigern auftreten, konnen
mithilfe von Elektronen und Defektelektronen (Lochern) erklart werden. Die Dynamik von Elektronen
und Lochern in Halbleitern ldsst sich mathematisch mithilfe von Kontinuititsgleichungen beschreiben. Im
Allgemeinen liegt einer Kontinuitétsgleichung der physikalische Sachverhalt zugrunde, dass die zeitliche
Verdnderung einer Erhaltungsgrofie w von der rdumlichen Verteilung ihrer Stromdichte und von ihrer
Erzeugungs- und Vernichtungsrate abhéngt. In differentieller Form lisst sich eine allgemeine Kontinuitits-
gleichung iiber die raumliche Dichte g,,, die Stromdichte 7, und den Quellterm o, der Erhaltungsgrofie
als partielle Differentialgleichung beschreiben [39, Kapitel 2]:
dow

W_FVJU) =0y - (228)
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Hierbei werden Erzeugungs- und Vernichtungsprozesse im Quellterm o, zusammengefasst und die Zeit
wird mit der Variable ¢ beschrieben.
Die Kontinuitétsgleichungen von Elektronen und Lochern in Halbleitern lassen sich aus der allgemeinen
Formulierung der Kontinuititsgleichung in Gleichung (2.28) ableiten. Zu diesem Zweck werden Elektro-
nen (e, kurz fiir engl. electron) und Locher (h, kurz fiir engl. hole) im Halbleiter als Erhaltungsgrof3e
w betrachtet und mithilfe der rdaumlichen Ladungstriagerdichten o = n und g, = p beschrieben. Die
Teilchenstromdichten der Elektronen und Locher j. ), ergeben sich aus den Definitionen der Ladungs-
stromdichten J. [40, Kapitel 6], [41, Kapitel 1]:

jo = Je _ epenF +eD.Vn — _nF — D,V (2.292)

—e —€
J F — eDyV
o = ?h _ CHnP - VP _ pF — DyVp. (2.29b)

Dabei ist e die Elementarladung, y. 1, die Beweglichkeit der Elektronen und Locher, F' das elektrische Feld
und D, j, der Diffusionskoeffizient der Elektronen und Locher. Die in den Gleichungen (2.29) verwendeten
Definitionen der Ladungsstromdichten J.p setzen sich aus der Driftstromdichte J¢ pjarite = €ftenQenF’
und der Diffusionsstromdichte Jpgif = F€DenV gen zusammen. Die Driftkompenente Je pjarife be-
riicksichtigt den Drift der Ladungstriger in einem elektrischen Feld F' und die Diffusionskompoenente
J e n|air die Diffusion der Ladungstréger als Folge eines Gradienten V g, j, in der Ladungstréigerdichte. Der
Quellterm o, in Gleichung (2.28) lédsst sich mithilfe der Erzeugungsrate g., und der Vernichtungsrate
Te.h, Mit der Elektronen und Locher im Halbleiter pro Volumen erzeugt und vernichtet werden, beschrei-
ben. Hierbei wirkt sich eine Erzeugung positiv und eine Vernichtung negativ auf die Teilchenbilanz aus
und es gilt:

Oeh = —Teh + Jeh - (2.30)

Basierend auf der allgemeinen Formulierung in Gleichung (2.28) und mithilfe der Gleichungen (2.29)
und (2.30) ergeben sich die Kontinuititsgleichungen fiir Elektronen und Locher in Halbleitern zu [40,
Kapitel 6], [41, Kapitel 1]:

on

P —Vj + e, (2.31a)
= —V (—penF — D.Vn) —re + ge, (2.31b)

dp .

a — 7V.7h + Oh , (2310)
= —V (unpF — DyVp) — rh + gn - (2.31d)
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3 Simulationsmodelle

In diesem Kapitel werden die bereits bestehenden Modelle zur Simulation der theoretischen Leistungs-
fihigkeit einschichtiger Rontgendetektoren beschrieben, die im Rahmen dieser Arbeit verwendet und
erweitert werden. Zu diesem Zweck werden im Verlauf des Kapitels die Modellierung der Rontgensensiti-
vitdt und der Detektiven Quanteneffizienz einschichtiger Rontgendetektoren eingefiihrt und erliutert. Die
in diesem Kapitel beschriebenen Simulationsmodelle bilden die Grundlage fiir die Simulation und das
Design von einschichtigen Rontgendetektoren in Kapitel 5 und fiir die Erweiterungen der Modellierungen
auf mehrschichtige und gefaltete Rontgendetektoren in den Kapiteln 6 und 7.
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3.1 Rontgensensitivitat

Die Modellierung der Rontgensensitivitit, welche in den vorliegenden Untersuchungen verwendet und
erweitert wird, basiert auf einem Simulationsmodell fiir einschichtige direkte Rontgendetektoren, dessen
Grundlagen und Anwendung im Wesentlichen durch die Arbeiten von Kasap, Kabir und Panneerselvam
[34, 42, 43, 44] beschrieben sind. Die folgenden Abschnitte dienen der Einfithrung und Erlduterung
dieses Modells. Die in dieser Arbeit entwickelten Erweiterungen der Modellierung auf mehrschichtige
und gefaltete Rontgendetektoren sind in den Abschnitten 6.2 und 7.2 dargestellt.

3.1.1 Grundlegende Modellannahmen

Fiir die Modellierung der Rontgensensitivitit wird ein einschichtiger direkter Rontgendetektor bestehend
aus einem Absorber und zwei Elektroden betrachtet, der durch die obere Elektrode mit Rontgenphotonen
bestrahlt wird (sieche Abbildung 3.1). Uber dem Absorber zwischen den beiden Elektroden herrscht ein
elektrisches Feld F', dass durch eine extern angelegte Spannung U erzeugt wird. Die wesentlichen Annah-
men, die der Modellierung zugrunde liegen und eine mathematische Beschreibung der Rontgensensitivitét
ermdglichen, sind [34, 42]:

1. Die einfallende Rontgenstrahlung ist rdumlich homogen, monoenergetisch, zeitlich gepulst und
trifft senkrecht auf den Detektor. Die Pulsdauer ist vernachlissigbar klein gegeniiber der Transitzeit
der Ladungstrdger im Absorber.

2. Die Reichweite der geladenen Sekundérteilchen, die durch die Wechselwirkung der Rontgenphoto-
nen mit dem Absorber entstehen, wird vernachlissigt.

3. DieEnergie, die benétigt wird, um ein Elektron-Loch-Paar im Absorber zu erzeugen, ist mit wenigen
Ausnahmen eine Materialkonstante.

Roéntgenstrahlung

Elektirode
Absorber U
Elektirode

Abbildung 3.1: Grundlegender Aufbau eines einschichtigen direkten Rontgendetektors. Der betrachtete ein-
schichtige direkte Rontgendetektor besteht aus einem Absorber, der sich zwischen zwei Elektroden befindet. Die
auf die obere Elekirode einfallende Rontgenstrahlung, die elektrische Spannung U zwischen den Elektroden und
die exemplarische Orientierung des elektrischen Feldes F sind zusétzlich dargestellt.
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3.1 Rontgensensitivitit

4. Das elektrische Feld iiber dem Absorber zwischen den beiden Elektroden ist senkrecht zu den
Elektroden-Flachen ausgerichtet, erstreckt sich gleichméBig iiber dem Absorber und ist sowohl
raumlich als auch zeitlich konstant.

5. Die Bewegung der Ladungstriager wird durch ihren Drift im elektrischen Feld dominiert, und die
Diffusion der Ladungstriger wird vernachlissigt.

6. Elektronen und Locher haben eine konstante Beweglichkeit f., und eine konstante Lebensdauer

Teh-

3.1.2 Umwandlung der Rontgenphotonen in Elektron-Loch-Paare

Fiir die Modellierung der Rontgensensitivitdt wird ein einschichtiger direkter Rontgendetektor mit einer
Elektroden-Flidche A, und einer Absorber-Schichtdicke d betrachtet (siche Abbildung 3.2 (a)). Gemif der
Modellannahme 1 (siehe Abschnitt3.1.1) wird ein kurzer Puls aus monoenergetischen Rétgenphotonen
der Energie I angenommen, der senkrecht entlang der z-Achse auf den Detektor trifft und dessen Pho-
tonenfluenz raumlich konstant ist. In diesem Fall l4sst sich die einfallende Rontgenstrahlung mithilfe der
Photonenfluenz &y = Ny/Ae und der Energiefluenz ¥ = ®yE beschreiben (siche Abschnitt2.1.2.2).
Hierbei beschreibt Ny die Anzahl der Rontgenphotonen, die auf die Elektroden-Fliche A auftrifft.
Aufgrund der Wechselwirkung der Rontgenphotonen mit dem Absorber nimmt die Photonenfluenz ()
innerhalb des Absorbers mit zunehmender Eindringtiefe x ab. Geméll des Lambert-beerschen Gesetzes
(siehe Gleichung (2.5)) ergibt sich fiir den hier betrachteten Fall ein exponentieller Abfall der tiefenab-
hingigen Photonenfluenz ¢(z) und somit ebenfalls der tiefenabhéngigen Energiefluenz ¥ (z) = @(z)E
(siche Abbildung 3.2 (b)) [34]:

&(x) = Poe™ ¥, W(x) =Pe **. (3.1)
(a) (b)
Po, Yo n, p
Ae
%%%%55 M
Elektrode 10
Absorber —d o e~
Elektrode
+d
)‘; X X

Abbildung 3.2: Aufbau des Réntgendetektors und Tiefenabhangigkeit der Photonenfluenz, Energiefluenz
und Ladungstragerdichten im Absorber. (a) Aufbau des einschichtigen direkten Rdéntgendetektors, der fir die
Beschreibung des Simulationsmodells betrachtet wird. Die Elekiroden-Flache Ag, die Absorber-Schichtdicke d, die
Orientierung der x-Achse und die auf den Detektor auftreffende Photonenfluenz &, und Energiefluenz ¥, sind
zusétzlich gekennzeichnet. (b) Schematische Darstellung der Tiefenabhangigkeit der Photonenfluenz #(x) und
der Energiefluenz ¥(x) im Absorber. (¢) Schematische Darstellung der Tiefenabhangigkeit der Elektronendichte
n(x, t = 0) und Lochdichte p(x, t = 0) zum Zeitpunkt t = 0 im Absorber.
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Dabei ist o der lineare Schwichungskoeffizient des Absorbers. Die Wechselwirkung der Rontgenphotonen
mit der oberen Elektrode sind in Gleichung (3.1) vernachléssigt.

Entsprechend der Modellannahme 2 (siche Abschnitt3.1.1) wird die rdumliche Ausbreitung der gela-
denen Sekundirteilchen im Absorber vernachldssigt. Folglich kann die mittlere Energie d R, die vom
Absorber entlang der Wegstrecke dl absorbiert wird, niherungsweise als dRep/dl ~ (1 — g)dRy/dl
beschrieben werden. Hierbei ist d R die mittlere Energie, die entlang der Wegstrecke d/ durch Wech-
selwirkungen der Photonen in kinetische Energie geladener Sekundirteilchen umgewandelt wird, und g
beschreibt den gewichteten Mittelwert der relativen Strahlungsverluste der geladenen Sekundérteilchen
(siehe Abschnitt2.1.4.2). Gemil der Definitionen in Gleichungen (2.7) und (2.9) in Abschnitt2.1.4.2 gilt

dann [34]:
dRen ~ thr

a ~0-9g

Dabei sind cvy en der Energieumwandlungskoeffizient und der Energieabsorptionskoeffizient des Absorbers

=(1-glayR = aamRl. (3.2)

und R die Strahlungsenergie der Rontgenstrahlung. Mithilfe von Gleichung (3.2) lasst sich somit die
mittlere Energie d R.,, die im Absorber pro Volumen dl A, absorbiert wird, abschétzen. Entsprechend
der Modellannahme 3 (siehe Abschnitt3.1.1) wird von einer materialspezifischen konstanten Energie
Wy ausgegangen, die zur Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares im Absorber benotigt wird. Ferner
sei die Dauer des Rontgenpulses vernachldssigbar kurz im Vergleich zur Transitzeit der Ladungstriger
im Absorber (sieche Modellannahme 1 in Abschnitt3.1.1). Unter diesen Voraussetzungen, mithilfe der
Gleichungen (3.2) und (3.1) und unter Verwendung des Zusammenhangs ¥ (x) = R(x)/Ae ergeben sich
die Ladungstréigerdichten n(z,t = 0) und p(x,t = 0) der Elektronen und Locher im Absorber zum
Zeitpunkt des Rontgenpulses ¢ = 0 zu [42]:

_ dRen(x) N aenR(z) aenw

Yoe . (3.3)

Als Folge der exponentiellen Abnahme der Photonenfluenz ®(x) und der Energiefluenz ¥(x) ergeben
sich fiir die zum Zeitpunkt ¢ = 0 im Absorber erzeugte Elektronendichte n(x,¢ = 0) und Locherdichte
p(z,t = 0) ebenfalls exponentielle Zusammenhénge (siche Abbildung 3.2 (c)).

3.1.3 Signalinduktion durch Drift der Elektronen und Lécher

Die durch die Wechselwirkung der Rontgenphotonen erzeugten Ladungstrigerdichten (siehe Glei-
chung (3.3)) stellen eine Randbedingung fiir die Elektronen- und Locherdichten im Absorber zum
Zeitpunkt ¢ = 0 dar. Die Dynamik der Elektronen und Locher im Absorber fiir ¢ > 0 kann mit-
hilfe der Kontinuitédtsgleichungen fiir Elektronen und Locher im Halbleiter beschrieben werden (siche
Gleichungen (2.31) in Abschnitt2.3.4).

Gemil der Modellannahme 1 (siehe Abschnitt3.1.1) wird die Dauer des anfidnglichen Rontgenpulses
als vernachlissigbar klein angesehen, sodass fiir den Zeitraum ¢ > 0 keine weiteren Ladungstriger
erzeugt werden und die Erzeugungsraten g. verschwinden. Entsprechend der Modellannahme 4 (siche
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3.1 Rontgensensitivitit

Abschnitt3.1.1) wird ein homogenes und zeitlich konstantes elektrisches Feld F' = +F'e, der Feld-
starke F' entlang der x-Achse zwischen den beiden Elektroden iiber dem Absorber angenommen. Das
Vorzeichen ergibt sich hierbei aus der Polaritit der extern angelegten Spannung U. Des Weiteren wird in
Ubereinstimmung mit der Modellannahme 5 (siehe Abschnitt3.1.1) die Diffusion der Ladungstriger im
Absorber, die durch die Diffusionsterme D. Vn und Dy, V p beschrieben wird, vernachléssigt. Ferner wird
der Modellannahme 6 (siche Abschnitt 3.1.1) zufolge eine konstante Lebensdauer 7. j, der Elektronen und
Locher angenommen, mithilfe derer sich die Vernichtungsraten re = n/7. und r, = p/m, der Elektronen
und Locher beschreiben lassen.

Unter diesen Voraussetzungen lassen sich die Kontinuititsgleichungen fiir die hier betrachtete Problemstel-
lung aus den allgemeinen Kontinuitédtsgleichungen fiir Elektronen und Locher (siehe Gleichungen (2.31)
in Abschnitt 2.3.4) ableiten [42]:

0 15)
=V (~enF = Dev) ~ 1o 4%, = V (upF —DpVp) — 1h+g, (Gbo)
:N:Fex Tﬂe :tFex 7_%
on on n Op dp p
=4y F— — — — = F— - =. 3.4b
= ot Her B Te - ot THn or T (3.40)

Hierbei wird gemidfl der Modellannahme 6 (siehe Abschnitt3.1.1) eine konstante Beweglichkeit piep
der Elektronen und Locher angenommen. Die Differentialgleichungen in Gleichung (3.4b) lassen sich
mithilfe der Produktansitze n(x,t) = fp(x)fn(t) und p(z,t) = fp(z)fp(t) 16sen. Dabei beschreiben
fnp(z) und f,, ,(t) allgemeine Funktionen, die nur von der Variable = oder ¢ abhingen. Die Losungen
der Kontinuitétsgleichungen der Elektronen und Locher in Gleichung (3.4b) ergeben sich dann zu:

n(IL‘, t) — e[(An+1/7'e)/(iMeF)]l’eAnteBn'i'cn , p(‘% t) — e[(Ap+1/7'h)/(:FMhF)]l’eApteBp+cp , (35)
mit den Konstanten A,, ,, By, , und C,, ,,. Mithilfe der Randbedingung fiir n(z, ¢ = 0) und p(x, ¢ = 0) aus

Gleichung (3.3) lassen sich die Konstanten bestimmen und die Losungen der Elektronen- und Locherdichte
ergeben sich zu:

— i Woe—a(z:l:,ueFt)e—1§/7—e ’ p(x, t) _ yvloe—a(z¥,tht)e—t/Th ' (3.6)
+

In Abhingigkeit von der Orientierung des elektrischen Feldes F' ergeben sich aus Gleichung (3.6) un-
terschiedliche Losungen fiir die Ladungstridgerdichten. Im Falle eines elektrischen Feldes F' = —Fle,,
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3 Simulationsmodelle

das in negativer x-Richtung orientiert ist (siche Abbildung 3.3 (a)), ergeben sich die Elektronen- und
Locherdichten zu [42]:

en ) o=@~ e F't) o=t/ Te et <z <d,

n(x,t) = W (3.7a)
0 < peFtundx > d,
don gy e~ M@t mE) o—t/m () < ¢ < d — pupF't,

pla,t) = ¢ W=7 & (3.7b)
0 r<0undz >d— pupFt.

Fiir den Fall eines elektrischen Feldes F' = F'e,, das in positiver z-Richtung orientiert ist (siche Abbil-
dung 3.3 (b)), ergeben sich die Elektronen- und Locherdichten zu:

0 x<0undzx >d— pFt,

(3.82)

I?V—iwge_a(x_“hm)e_t/“ mFt < x<d,

plz,t) = (3.8b)

0 < ppFtundz > d.

Gemil der Gleichungen (3.7) und (3.8) bewirkt ein Wechsel der Orientierung des elektrischen Feldes
—Fe, + Fe, lediglich einen Wechsel der ladungstrigerspezifischen Grofen n(x,t) <> p(x,t), pie <> pin
und 7, <+ 7, in der mathematischen Beschreibung der Ladungstrigerdichten. Folglich fiihrt ein Wechsel
der Orientierung des elektrischen Feldes dazu, dass die Losung der Elektronendichte (Locherdichte)
durch die urspriingliche Losung der Locherdichte (Elektronendichte) unter Verwendung der jeweiligen
ladungstréagerspezifischen Konstanten fi, und 7., beschrieben wird.

Das elektrische Signal, das durch die Bewegung der Elektronen und Locher auf die Elektroden des Detek-
tors induziert wird, ldsst sich mithilfe des Shockley-Ramo Theorems beschreiben (sieche Abschnitt2.2.1).
Der hier betrachtete Sachverhalt, in dem sich die Ladungstriger zwischen zwei parallel zueinander ausge-
richteten Elektroden bewegen, entspricht der Situation der parallelen Zwei-Leiter-Geometrie, fiir welche

(@) (b)
/ Ael / Ael

Elektrode 70 Elektrode 70
Absorber —d Absorber —d
Elektrode Elektrode

- d - d

A\ A\

X X

Abbildung 3.3: Drift der Elektronen und Lécher im elektrischen Feld. Schematische Darstellung des Drifts
der Elektronen und Lécher im elektrischen Feld F zwischen den beiden Elektroden Uiber dem Absorber des Ront-
gendetektors. (a) Orientierung des elekirischen Feldes F = —Fe, in negativer x-Richtung. (b) Orientierung des
elekirischen Feldes F = Fe, in positiver x-Richtung.
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3.1 Rontgensensitivitit

die Anwendung des Shockley-Ramo Theorems in Abschnitt2.2.1.2 beschrieben und diskutiert ist. Ge-
mil der Gleichungen (2.20) unterscheiden sich die induzierten Strome ¢ und 4, auf die obere und auf
die untere Elektrode lediglich in ihrem Vorzeichen. Das gegensétzliche Vorzeichen folgt hierbei aus der
Betrachtung der induzierten Strome hin zur jeweiligen Elektrode (siehe Abbildung2.6). Dieser Aspekt
ist fiir die Beschreibung des Simulationsmodells irrelevant. Es wird daher ohne Beschrinkung der Allge-
meinheit der Strom ¢ = i, betrachtet, der auf die obere Elektrode des Detektors induziert wird. Geméf
Gleichung (2.20a) gilt fiir den Strom i, der auf die obere Elektrode induziert wird: i = quv,/d. Dabei
beschreibt ¢ die Ladung der Punktladung, v, die Geschwindigkeit der Punktladung in z-Richtung und d
den Abstand der Elektroden. Mit den Ladungen Fe und den Driftgeschwindigkeiten p. F' ergeben sich
die Stréme 7. und 7y, die durch die Bewegung eines Elektrons und eines Lochs induziert werden, zu:

epet . eupF’
d B h = F d

le = F . (3.9
Hierbei ist e die Elementarladung, und das Vorzeichen ergibt sich aus der Orientierung des elektrischen
Feldes F'. Gemill des Superpositionsprinzips ldsst sich der Gesamtstrom, der durch die Bewegung
mehrerer Ladungstriger induziert wird, als Summe iiber die Beitrige jedes einzelnen Ladungstrigers
beschreiben. Gemil Gleichung (3.9) sind die Beitrige 7. jeweils fiir alle Elektronen und alle Locher, die
sich zwischen den beiden Elektroden bewegen, gleich. Folglich lassen sich die induzierten Gesamtstrome
I 1(t) als Produkt aus den einzelnen Beitridgen i. , und der Anzahl N, j(¢) der Ladungstréger, die sich zum
Zeitpunkt ¢ im Detektor-Volumen 1}, bewegen, beschreiben. Die Anzahl der Ladungstriger N, j(¢) kann
hierbei als Integral der Ladungstréiigerdichten n(x, t) und p(z, t) iiber das Detektor-Volumen Vp, dargestellt
werden. GeméB der Zusammenhénge fiir 7., in Gleichung (3.9) ergeben sich die Gesamtstrome I ()
dann zu:

F F
e dV n(x,t) = qiieu
d d

F
DE | aviien =%
b

Ie(t) = ieNe(t) =+

d
Ael/ dzn(z,t), (3.10a)
0

eunF’

d
Ih(t) = ihNh(t) = F Ael/ d:Ep(:E,t) . (3.10b)
0

Die induzierte Ladung (), die durch die Bewegung der Elektronen und Locher im Detektor-Volumen

hervorgerufen wird, ergibt sich dann aus dem Integral der Gesamtstrome I.p(¢) iiber die jeweilige
Transitzeit ¢, der Elektronen und Locher im Absorber [42]:

te th
Q= / dt I(t) + / dt In(t), (3.11a)
0 0

FA te d th d
= ;e y el [ue/ dt/ dxn(:v,t)—i—uh/ dt / dmp(x,t)] . (3.11b)
0 0 0 0

Die Transitzeiten tep, = d/(penk’) sind hierbei tiber die maximale Strecke d, die Ladungstriger im

Absorber zuriicklegen konnen, und iiber die jeweilige Driftgeschwindigkeit pi.  F' definiert. Fiir den Fall
eines elektrischen Feldes F' = —F'e,, das in negativer z-Richtung orientiert ist, ergibt sich mit den
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Ladungstrigerdichten n(z,t) und p(z, t) aus den Gleichungen (3.7) die induzierte Ladung @) gemaf$ der
Gleichung (3.11b) zu [34, 42]:

FA te d th d
Q= _ o7 [ue/ dt/ dxn(x,t)Jr,uh/ dt/ dxp(m,t)] , (3.12a)
d 0 0 0 0
— _M I:ue /tedt /d dz efoz(a:*;teFt)eft/‘re
AW 0 Ft
th d*/,l,th
+ i / dt / dxeo‘(er““Ft)et/T“} , (3.12b)
0 0
E [/« e~ 1/ze _ o—1/A
:—AQS—(ﬂ) (1f —1/A> 1+
APy o ‘ te (1= e VA) (Ajze—1)
TIm U N ) 1— e—l/A—l/:c}1 (3 i )
x - , 12¢
U e ) (Am + 1)
Tlee,—
= —eAaPoTx e, - (3.12d)
Dabei sind A = 1/(ad) die normierte Absorptionslinge und xen = penF'7en/d der normierte

Ladungstriger-Schubweg von Elektronen und Lochern. GemiB der Gleichungen (3.12¢) und (3.12d)
ldsst sich die induzierte Ladung () als Produkt aus einem Vorfaktor und einzelnen Effizienzfaktoren be-
schreiben. Hierbei beschreibt 7, die Rontgenabsorptionseffizienz, 7, die Konversionseffizienz und 7 —
die Ladungssammeleffizienz im Falle eines elektrischen Feldes F' = —F'e,, das in negativer z-Richtung
orientiert ist. Fiir den Fall eines elektrischen Feldes F' = F'e,, das in positiver z-Richtung orientiert
ist, ergibt sich aus der Bewegungsrichtung der Elektronen und Locher ein positives Vorzeichen in Glei-
chung (3.11b). Des Weiteren werden in diesem Fall die Ladungstréigerdichten n(x, t) und p(x,t) mithilfe
der Gleichungen (3.8) beschrieben. In Analogie zu den Gleichungen (3.12) ergibt sich die induzierte
Ladung @ dann zu:

Q= +6Ael@077x77m7700,+ . (3.13)

Die Ladungssammeleffizienz 7. entspricht hierbei der Ladungssammeleffizienz 7.. — aus den Glei-
chungen (3.12) mit ausgetauschten normierten Ladungstriager-Schubwegen z. <> x.

3.1.4 Modellierung der Rontgensensitivitat

Gemil der Gleichung (2.21) kann die Rontgensensitivitit S eines direkten Rontgendetektors mithilfe
des Betrags der induzierten Ladung |Q|, der Energiedosis der einfallenden Rontgenstrahlung in Luft
Dair und der bestrahlten Fliche A definiert werden: S = |Q|/(DairA). Fiir den hier betrachteten Fall
eines einschichtigen Rontgendetektors ldsst sich der Betrag der induzierten Ladung |@Q| mithilfe der
Gleichungen (3.12d) und (3.13) modellieren, und die bestrahlte Fliche ist A¢ (siche Abbildung 3.2 (a)).
Unter der Annahme eines Gleichgewichts geladener Teilchen (CPE) und einer vernachlissigbar kleinen
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Bindungsenergie der geladenen Sekundérteilchen ldsst sich die Energiedosis der einfallenden Rontgen-
strahlung in Luft D, mithilfe der Definition in Gleichung (2.18) beschreiben. Infolgedessen ergibt sich
die theoretische Rontgensensitivitit Sy, €ines einschichtigen direkten Rontgendetektors zu [34, 42, 43]:

Stheo = Sonxnm"?cc y (3.14)
mit
S, ¢ (3.152)
0= %7 — 7 > .
E (aeﬂ/p)air
w=1—e 2, (3.15b)
E aen)
=—— 3.15
=g (o) (3.15¢)
e~ 1/me_—1/A 1—e—1/A=1/=zy _
Te 1+ (1—e—l/A)(A/me—1)> + op 1-— (1—6_1/A)(A/$h+1) F = Fea: ) (3 15d)
Tlee = .
e~ l/mh_e—1/A 1—e—1/A—1/xe o
on ( 1+ (1—6—1/A)(A/xh—1)> e {1— (l—e175)(A/zet1) F=Fe,.

3.2 Detektive Quanteneffizienz

Die Modellierung der Detektiven Quanteneffizienz, welche in den vorliegenden Untersuchungen verwen-
det und erweitert wird, basiert auf einem Modell kaskadierter linearer Systeme. Der Ansatz kaskadierter
(linearer) Systeme wurde bereits in einer Vielzahl unterschiedlicher Arbeiten [45, 46, 47, 48, 43, 49] fiir
die Untersuchung der Detektiven Quanteneffizienz angewendet. Die folgenden Abschnitte dienen der Ein-
fiihrung und Erlduterung der grundlegenden Modellierung der Detektiven Quanteneffizienz einschichtiger
Rontgendetektoren. Die in dieser Arbeit entwickelten Erweiterungen der Modellierung auf mehrschichtige
und gefaltete Rontgendetektoren sind in den Abschnitten 6.2.3 und 7.2.3 dargestellt.

3.2.1 Grundlegender Aufbau des linearen Systems

Der grundlegende Aufbau des linearen Systems, das in dieser Arbeit fiir die Modellierung der Detekti-
ven Quanteneffizienz einschichtiger Rontgendetektoren verwendet wird, ist in Abbildung 3.4 dargestellt.
Das verwendete lineare System besteht aus vier aufeinanderfolgenden linearen Systemen. Jedes einzel-
ne System reprisentiert hierbei eine Modell-Stufe. Der Aufbau der Modell-Stufen 1-3 basiert auf der
Modellierung der Rontgensensitivitit einschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 3.1, der zufolge die
Signalausbreitung in einem einschichtigen Rontgendetektor als eine Verkettung aus der Rontgenabsorpti-
on, der Konversion in Ladungstriger und der Ladungssammlung interpretiert werden kann. Jeder dieser
Prozesse kann als eine einzelne Modell-Stufe in einer Kaskade linearer Systeme modelliert werden. In-
folgedessen reprisentieren die Modell-Stufen 1-3 des verwendeten linearen Systems die Absorption der
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@y Auswa_hl ) Verstérk!.mg @, Auswahl 7 Addition b,
——| Absorption ——» Konversion —— Sammlung —— Rauschen —

20| g = Bo=1m |22 By =17 23 = 4

Abbildung 3.4: Blockdiagramm des linearen Systems zur Modellierung der Signal- und Rauschausbrei-
tung in einschichtigen Réntgendetektoren. Das lineare System setzt sich aus vier kaskadierten linearen Sys-
temen zusammen, die jeweils eine Modell-Stufe repréasentieren. Bei den Modell-Stufen 1-3 handelt es sich um
Quantenverstarkungs- oder Quantenauswahl-Stufen, die durch eine mittlere Verstarkung (Auswahl) g; charakte-
risiert werden kénnen. Die Modell-Stufe 4 représentiert eine Rausch-Additions-Stufe, welche die Addition einer
elektronischen Rauschleistung ¢ erméglicht. Die Ausbreitung der mittleren Quantenfluenz @; und der Rauschleis-
tung X; durch die einzelnen Modell-Stufen i ist ebenfalls dargestellt. Reproduziert in Anlehnung an [47, 43].

Rontgenphotonen (Modell-Stufe 1), die Konversion in Ladungstriager (Modell-Stufe 2) und die Samm-
lung der Ladungstriger (Modell-Stufe 3). Die abschlieBende Stufe 4 des verwendeten Modells dient der
Modellierung von elektronischem Rauschen im Zusammenhang mit dem Auslesen des Detektors.

3.2.2 Signal- und Rauschausbreitung durch die einzelnen
Modell-Stufen des linearen Systems

In Anlehnung an andere Arbeiten [47, 48] werden rdumliche Aspekte in der Signal- und Rauschaus-
breitung an dieser Stelle vernachlissigt, und die Detektive Quanteneffizienz wird ausschlieBlich fiir die
Ortsfrequenz u = 0 modelliert. Die Modell-Stufen 1-3 des verwendeten linearen Systems konnen als
Quantenverstiarkungs- oder als Quantenauswahl-Stufe modelliert werden [47, 43]. Infolgedessen ergeben
sich im Falle der Modell-Stufen 1-3 (i = 1,2, 3) die mittlere Quantenfluenz ®; und die Rauschleistung
3>J; am Ausgang der Modell-Stufe ¢ zu [23, Kapitel 2]:

b =P 17;, Ui=7:%i1+ 0'52”51‘—1 ; (3.16)

mit der mittleren Quantenfluenz @;_; und der Rauschleistung ;1 am Eingang der Modell-Stufe 7 sowie
der mittleren Verstdrkung (Auswahl) g; und der zugehorigen Varianz der Verstirkung (Auswahl) O';Z_ der
Modell-Stufe 7. Die abschlieBende Modell-Stufe 4 reprisentiert eine Rausch-Additions-Stufe, welche die
Addition einer elektronischen Rauschleistung 3.; ermoglicht. Diese Rausch-Additions-Stufe hat keinen
Einfluss auf die Ausbreitung des Signals und wirkt sich ausschlieBlich auf das Rauschen aus. Fiir die
mittlere Quantenfluenz @, und die Rauschleistung 4 am Ausgang der Modell-Stufe 4 gilt dann [47]:

Dy =P, X4=3+ D, (3.17)

mit der mittleren Quantenfluenz @3 und der Rauschleistung X3 am Eingang der Modell-Stufe 4 sowie der
elektronischen Rauschleistung > der Modell-Stufe 4.
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3.2.2.1 Einfallende Roéntgenstrahlung

Die mittlere Quantenfluenz @, und die Rauschleistung ¥y am Eingang des verwendeten linearen Systems
(sieche Abbildung 3.4) sind durch die einfallende Rontgenstrahlung vorgegeben. Die mittlere Quantenflu-
enz @ entspricht hierbei dem Erwartungswert der Photonenfluenz & der einfallenden Réntgenphotonen.
Unter der Annahme, dass keine statistische Korrelation zwischen den einfallenden Rontgenphotonen be-
steht, ergibt sich die Rauschleistung 3 der einfallenden Rontgenphotonen zu [23, Kapitel 2]: £ = ®q.

3.2.2.2 Absorption der Rontgenphotonen

Die Absorption der Rontgenphotonen lisst sich als eine Quantenauswahl-Stufe modellieren. Unter der
Annahme, dass dieser Auswahl-Prozess durch eine Binomialverteilung beschrieben werden kann, ldsst sich
die mittlere Auswahl g; = 7 durch die Rontgenabsorptionseffizienz 7 aus Abschnitt 3.1 darstellen, und
die zugehorige Varianz 031 ergibt sich zu [47, 43, 49], [23, Kapitel 2]: 031 = 1x (1 — nx). Die mittlere
Quantenfluenz ¢; und die Rauschleistung >:; am Ausgang der Model-Stufe 1 (sieche Abbildung 3.4)
ergeben sich dann gem@f Gleichung (3.16) und mithilfe von Abschnitt3.2.2.1 zu:

D) = 5077)( , X1 = 77)%50 + 1 (1 — 1x) Dy = 50"724 : (3.18)

3.2.2.3 Konversion in Ladungstrager

Die Konversion in Ladungstriger kann als eine Quantenverstirkungs-Stufe beschrieben werden. Unter
Vernachldssigung von Effekten der Rontgenfluoreszenz und unter der Annahme, dass der Verstiarkungs-
prozess durch eine Poissonverteilung modelliert werden kann, lisst sich die mittlere Verstiarkung g, = 7
durch die Konversionseffizienz 1, aus Abschnitt 3.1 beschreiben, und die zugehorige Varianz 032 ergibt
sich zu [47, 43]: 032 = 7. Infolgedessen ergeben sich die mittlere Quantenfluenz @, und die Rauschleis-
tung Yo am Ausgang der Model-Stufe 2 (siehe Abbildung 3.4) gemil der Gleichungen (3.16) und (3.18)
zu:

Py = Doiixtim, B2 = N @07k + InPonx = Potxtim (1 + 7m) - (3.19)

3.2.2.4 Sammlung der Ladungstrager

Die Sammlung der Ladungstriger lédsst sich in Analogie zur Absorption der Rontgenphotonen als eine
Quantenauswahl-Stufe modellieren. Unter der Annahme, dass auch dieser Auswahl-Prozess durch ei-

ne Binomialverteilung beschrieben werden kann, ldsst sich die mittlere Auswahl g3 = 7. durch die

2

Ladungssammeleffizienz 7. aus Abschnitt3.1 darstellen, und die zugehdrige Varianz oy,

ergibt sich
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zu: 033 = Tec (1 — Nec). Die mittlere Quantenfluenz @5 und die Rauschleistung >3 am Ausgang der

Model-Stufe 3 (siehe Abbildung 3.4) ergeben sich dann gemif der Gleichungen (3.16) und (3.19) zu:

B3 = Bonxnmlee s L3 = 1o PoxMm (14 1hm) + Nee (1= 7ec) PonsTim (3.202)
- 5077X77m77cc (1 + 77m77cc) . (3.20b)

Es sei darauf hingewiesen, dass die Annahme eines Auswahl-Prozesses, der durch eine Binomialverteilung
beschrieben werden kann, an dieser Stelle eine starke Vereinfachung darstellt. Unter dieser Annahme
tragen Ladungstriger, die im Absorber des Rontgendetektors erzeugt werden, nur zu einem messbaren
Signal bei, wenn sie eine der Elektroden erreichen und somit ,.eingesammelt werden konnen. Die
tatsdchliche Signalerzeugung gemif3 des Shockley-Ramo Theorems (siehe Abschnitt2.2.1) wird dabei
nicht beachtet. Des Weiteren enthélt die Ladungssammeleffizienz 7., aus Abschnitt3.1 eine zusitzliche
formale Abhingigkeit von der normierten Absorptionsldnge A (siehe Gleichung (3.15d)). Die GroBe 7.
beschreibt somit nicht ausschlieBlich den Prozess der Sammlung der Ladungstréger.

3.2.2.5 Addition von elektronischem Rauschen

Bei der abschlieenden vierten Stufe des verwendeten linearen Systems (sieche Abbildung 3.4) handelt es
sich um eine Rausch-Additions-Stufe. Diese abschlieSende Rausch-Additions-Stufe wird dafiir verwendet,
die elektronische Rauschleistung Y|, die beim Auslesen des Rontgendetektors auftritt, in die Modellierung
einflieBen zu lassen. Die mittlere Quantenfluenz @, und die Rauschleistung ¥4 am Ausgang der Model-
Stufe 4 (siehe Abbildung 3.4) ergeben sich gemil3 der Gleichungen (3.17) und (3.20) zu:

54 = 507]x7]m"7cc , 24 = 5077X77m77cc (1 + 77m77cc) + X - (3.21)

3.2.3 Modellierung der Detektiven Quanteneffizienz

GemiB der Definition in Gleichung (2.27) kann die Detektive Quanteneffizienz DQE (u) eines Rontgende-
tektors in Abhingigkeit der Ortsfrequenz v iiber die quadrierten Signal-Rausch-Verhiltnisse SNR;y ou(? (1)
am Eingang und am Ausgang des Detektors beschrieben werden. Anhand des verwendeten linearen Sys-
tems zur Modellierung der Signal- und Rauschausbreitung in einschichtigen Rontgendetektoren (siehe
Abbildung 3.4) lassen sich die quadrierten Signal-Rausch-Verhiltnisse SNRin’Om2 (u) mithilfe der mitt-
leren Quantenfluenzen @ 4 und der Rauschleistungen ¥ 4 am Eingang und am Ausgang des linearen
Systems beschreiben. Die verwendete Modellierung der Signal- und Rauschausbreitung durch die ein-
zelnen Modell-Stufen des linearen Systems ist allerdings auf die Ortsfrequenz u = 0 beschrinkt (siehe
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Abschnitt 3.2.2). Anhand der Ergebnisse aus den Abschnitten3.2.2.1 und 3.2.2.5 ergeben sich die qua-
drierten Signal-Rausch-Verhiltnisse SNR;; ou?(0) zu:

_ @ 3
SNR;n2(0) = fz =By, SNRou2(0) = i - 077"771“2’7?‘: —. (3.22)
1 + TIm7lec + (?0) NxmNec

Gemail der Definition in Gleichung (2.27) und mithilfe der Ergebnisse aus Gleichung (3.22) ldsst sich die
Detektive Quanteneffizienz DQE(0) eines einschichtigen Rontgendetektors bei der Ortsfrequenz v = 0
wie folgt modellieren:

DQE(0) = SR (0) It (3.23)
SNR;,2(0) Sa) _ 1 '
in 1+ NmNee + Do ) Tnimiee

Die elektronische Rauschleistung ., die beim Auslesen des Rontgendetektors auftritt, wird im Rahmen
dieser Arbeit mithilfe des Dunkelstroms I3 des Rontgendetektors modelliert. Unter der Annahme, dass
die Schwankungen im Dunkelstrom des Rontgendetektors ausschlieBlich durch Schrotrauschen (engl. shot
noise) hervorgerufen werden, kann die elektronische Rauschleistung > mithilfe des Dunkelstroms /4,
der Integrationszeit tiy, der Fldche der Elektroden A, des Rontgendetektors sowie der Elementarladung

e modelliert werden [50]:
_ atine

by .
el Acl e

(3.24)

Vorausgesetzt, dass sich die mittlere Photonenfluenz @, der einfallenden Rontgenphotonen als Produkt
aus der Photonenfluenzrate 950 der einfallenden Rontgenstrahlung und der Integrationszeit ¢;,; des Ront-
gendetektors beschreiben lésst, ergibt sich das Verhiltnis aus der elektronischen Rauschleistung 3. und
der mittleren Photonenfluenz @, der einfallenden Réntgenphotonen in Gleichung (3.23) mithilfe von
Gleichung (3.24) zu:

?0 B Aeleéo B 6450 .
Hierbei beschreibt Jg = I3/A¢ die Dunkelstromdichte des Rontgendetektors.

Sa L Ja

(3.25)
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4 Experimentelle Methoden

In diesem Kapitel werden die experimentellen Methoden beschrieben, die im Rahmen dieser Arbeit
verwendet werden. Zu diesem Zweck werden im Verlauf des Kapitels die angewendeten Verfahren zur
Herstellung und Charakterisierung von Rontgendetektoren erldutert. Die in diesem Kapitel beschriebenen
Verfahren bilden die Grundlage fiir die Realisierung der Perowskit-Rontgendetektoren in den Kapiteln 8
und 9.
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4 Experimentelle Methoden

4.1 Herstellung

Die Rontgendetektoren, die im Rahmen dieser Arbeit experimentell realisiert und untersucht werden,
bestehen aus einer Vielzahl von unterschiedlichen Materialien. Fiir die Herstellung der Rontgendetekto-
ren werden hierbei verschiedene Verfahren zur Abscheidung der unterschiedlichen Material-Schichten
verwendet. Die folgenden Abschnitte dienen der Erlduterung der einzelnen verwendeten Verfahren. Da-
bei wird zwischen den Aggregatzustinden unterschieden, aus welchen die Abscheidung der Material-
Schichten erfolgt. Dariiber hinaus wird abschlieend das verwendete Verfahren der Laserstrukturierung
beschrieben.

Die folgenden Erldauterungen sind auf eine Beschreibung der grundlegenden Aspekte der Herstellungs-
verfahren beschrinkt. Relevante experimentelle Details sind im Rahmen der Kapitel 8 und 9 aufgefiihrt.

4.1.1 Abscheidung aus dem fllissigen Aggregatzustand

Zu den verwendeten Herstellungsverfahren, bei denen die Abscheidung der Material-Schicht aus dem
fliissigen Aggregatzustand erfolgt, gehoren die Rotationsbeschichtung, der Tintenstrahldruck und der
Aerosolstrahldruck. Im Falle aller drei Verfahren wird zunichst ein Fliissigkeitsfilm auf dem zu beschich-
tenden Substrat abgeschieden, welcher anschliefend in eine Material-Schicht im festen Aggregatzustand
tiberfiihrt wird. Der Fliissigkeitsfilm besteht hierbei aus einer Losung oder aus einer Dispersion des abzu-
scheidenden Stoffes, bei dem sich die Losung oder das Dispersionsmedium im fliissigen Aggregatzustand
befindet.

4.1.1.1 Rotationsbeschichtung

Bei der Rotationsbeschichtung handelt es sich um ein sowohl in der wissenschaftlichen Forschung als auch
in der industriellen Fertigung weit verbreitetes Verfahren zur Abscheidung von Material-Schichten. Die
folgende Beschreibung der Rotationsbeschichtung orientiert sich im Wesentlichen an den Erlduterungen
in[51, 52].

Bei der Herstellung von Material-Schichten mittels Rotationsbeschichtung wird eine Fliissigkeit auf dem
zu beschichtenden Substrat aufgebracht und durch eine Rotation des Substrats homogen auf dem Substrat
verteilt. Bei der Fliissigkeit handelt es sich um eine Lésung oder eine Dispersion des abzuscheidenden
Stoffes. Die Hauptkomponente einer Anlage zur Rotationsbeschichtung ist ein Substrathalter, der rotiert
werden kann. Bei der Herstellung von Material-Schichten mittels Rotationsbeschichtung wird zunéchst ein
bestimmtes Volumen der Fliissigkeit zentral auf dem zu beschichtenden Substrat aufgebracht. Wihrend
dieses Vorgangs wird das Substrat noch nicht oder lediglich mit einer geringen Rotationsgeschwindigkeit
rotiert. Direkt im Anschluss wird das Substrat beschleunigt und mit einer hheren Rotationsgeschwindig-
keit tiber einen gewissen Zeitraum rotiert. Aufgrund der Adhésionskrifte zwischen dem Substrat und der
Fliissigkeit in Verbindung mit der Trigheit der Fliissigkeit wird die Fliissigkeit beschleunigt und ein radia-
ler Fluss entsteht. Dies fiihrt dazu, dass ab einem bestimmten Zeitpunkt das gesamte Substrat von einem
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Flussigkeitsfilm bedeckt ist, dessen Schichtdicke mit zunehmender Zeit sinkt. Die iiberschiissige Fliissig-
keit wird in diesem Zusammenhang am Rand des Substrats abgeworfen. Die zusitzliche Verdampfung
oder Verdunstung der Fliissigkeit fiihrt dazu, dass sich nach einer gewissen Zeit eine Material-Schicht des
abzuscheidenden Stoffes im festen Aggregatzustand mit einer bestimmten Schichtdicke auf dem Substrat
ausbildet. Die Schichtdicke der Material-Schicht hdngt hierbei stark von der Rotationsgeschwindigkeit,
der Viskositit und der Konzentration der Losung oder der Dispersion ab. Fiir eine gegebene Losung oder
Dispersion kann die Schichtdicke somit mithilfe der Rotationsgeschwindigkeit beeinflusst werden. Das
aufgebrachte Volumen der Fliissigkeit und die Zeit, iber welche die Rotation stattfindet, zeigen einen eher
geringfiigigen Einfluss auf die Schichtdicke. Bei der experimentellen Realisierung von Material-Schichten
mittels Rotationsbeschichtung werden die hergestellten Material-Schichten hiufig einer abschlieBenden
Nachbehandlung unterzogen, in welcher das Substrat und die Material-Schicht {iber einen gewissen
Zeitraum auf eine bestimmte Temperatur erhitzt werden, um sicherzustellen, dass der Fliissigkeitsfilm
vollstindig in eine Material-Schicht im festen Aggregatzustand umgewandelt wird.

4.1.1.2 Tintenstrahldruck

Der Tintenstrahldruck repréisentiert ein digitales Druckverfahren, mit dem strukturierte Material-Schichten
abgeschieden werden konnen. Die folgenden Erlduterungen des Tintenstrahldrucks basieren auf den Be-
schreibungen in [19] und [53, Kapitel 2]. Aufgrund der hohen Komplexitit des Tintenstrahldrucks sind
die folgenden Erlduterungen lediglich auf eine vereinfachte Beschreibung der grundlegenden Aspekte des
Herstellungsverfahrens beschrénkt.

Bei dem verwendeten Verfahren des Tintenstrahldrucks werden einzelne Tropfen einer Tinte bei Be-
darf (DoD kurz fiir engl. drop-on-demand) auf dem zu beschichtenden Substrat abgeschieden. Bei der
Tinte handelt es sich um eine Losung oder eine Dispersion des abzuscheidenden Stoffes. Ein DoD-
Tintenstrahldrucker setzt sich aus drei Hauptkomponenten, dem Tintenvorrat, dem Druckkopf und der
Druck-Plattform zusammen. Der Druckkopf ist hierbei mit dem Tintenvorrat verbunden und oberhalb der
Druck-Plattform positioniert, auf welcher sich das zu beschichtende Substrat befindet. Zur Realisierung
eines strukturierten Fliissigkeitsfilmes auf dem Substrat besitzen der Druckkopf, die Druck-Plattform oder
beide Komponenten eine variable und steuerbare Position. In einem einzelnen Druckkopf befinden sich
iiblicherweise mehrere Druckkopfdiisen, mit denen jeweils einzelne Tropfen abgeschieden werden kon-
nen. Zur Abscheidung eines einzelnen Tropfens wird die Tinte dabei innerhalb der Druckkopfdiise einem
Druckpuls ausgesetzt. Bei dem verwendeten Verfahren des Tintenstrahldrucks werden die Druckpulse in
den Druckkopfdiisen mithilfe piezoelektrischer Wandler erzeugt. Unter den richtigen Voraussetzungen
bilden die einzelnen abgeschiedenen Tropfen einen strukturierten Fliissigkeitsfilm auf dem Substrat. Der
DoD-Tintenstrahldruck erlaubt somit eine materialsparende Herstellung von Fliissigkeitsfilmen mit einer
hochaufgelosten rdumlichen Struktur. Die Schichtdicke des Fliissigkeitsfilms wird hierbei unter anderem
wesentlich von der Menge der abgeschiedenen Fliissigkeit beeinflusst. Bei dem verwendeten Verfahren
des DoD-Tintenstrahldrucks wird die abgeschiedene Fliissigkeitsmenge mithilfe der Druckauflosung,
die angibt, wie viele Tropfen pro Lingeneinheit abgeschieden werden, quantifiziert. Die Umwandlung
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des abgeschiedenen Fliissigkeitsfilms in eine Material-Schicht im festen Aggregatzustand erfordert eine
abschlieSende Nachbehandlung. Im Rahmen dieser Arbeit werden die Substrate und die abgeschiedenen
Schichten hierfiir tiber einen bestimmten Zeitraum in einer Vakuumkammer einem speziellen Druck
ausgesetzt und anschliefend iiber einen weiteren Zeitraum auf eine gewisse Temperatur erhitzt. Fiir
die Herstellung von Material-Schichten mittels Tintenstrahldruck werden Tintenstrahldrucker vom Typ
Pixdro LP50 (Meyer Burger) in Verbindung mit Druckkopfmodulen fiir DMC-11610 (Fuyjifilm Dima-
tix) Kartuschen verwendet. Die Fotografie in Abbildung4.1 zeigt einen der Tintenstrahldrucker, die im
Rahmen dieser Arbeit verwendet werden.

" PiXDRO LP50
= =1

Abbildung 4.1: Fotografie von einem der verwendeten Tintenstrahldrucker.

4.1.1.3 Aerosolstrahldruck

Der Aerosolstrahldruck repriasentiert neben dem Tintenstrahldruck ein weiteres digitales Druckverfah-
ren, mit dessen Hilfe strukturierte Material-Schichten abgeschieden werden kdnnen. Die nachfolgende
Beschreibung des Aerosolstrahldrucks beruht im Wesentlichen auf den Erlduterungen in [54], [55, Kapi-
tel 3] und [56, Kapitel 3]. In Analogie zur Beschreibung des Tintenstrahldrucks sind die nachfolgenden
Abschnitte bedingt durch die hohe Komplexitit des Aerosolstrahldrucks auf eine vereinfachte Erlduterung
der grundlegenden Aspekte des Herstellungsverfahrens beschrinkt.

Beim Aerosolstrahldruck wird mithilfe eines kontinuierlichen Aerosolstrahls eine Material-Schicht auf
dem zu beschichtenden Substrat abgeschieden. Ublicherweise werden hierbei Aerosole verwendet, die sich
aus kleinen Tropfen einer Losung oder einer Dispersion des abzuscheidenden Stoffes und einem Gas zu-
sammensetzten und bei denen sich die Losung oder das Dispersionsmedium im fliissigen Aggregatzustand
befindet. Unter den richtigen Voraussetzungen kann dann mithilfe des Aerosolstrahls ein Fliissigkeitsfilm
auf dem Substrat abgeschieden werden. Die Hauptkomponenten eines Aerosolstrahldruckers sind ein
Vernebler mit einem Tintenvorrat, ein Druckkopf und eine Druck-Plattform. Der Druckkopf ist dabei
mit dem Vernebler verbunden und oberhalb der Druck-Plattform positioniert, auf welcher sich das zu
beschichtende Substrat befindet. Zur Realisierung eines strukturierten Fliissigkeitsfilms auf dem Sub-
strat besitzen der Druckkopf, die Druck-Plattform oder beide Komponenten eine variable und steuerbare
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Position. Das fiir den Aerosolstrahl bendtigte Aerosol wird mithilfe des Verneblers erzeugt. Zu diesem
Zweck wird als Tinte eine Losung oder eine Dispersion des abzuscheidenden Stoffes verwendet. Bei dem
in dieser Arbeit angewendeten Verfahren des Aerosolstrahldrucks werden Ultraschallwellen verwendet,
um die Tinte zu vernebeln und das Aerosol zu erzeugen. Der Transport des erzeugten Aerosols vom
Vernebler zum Druckkopf erfolgt mithilfe eines Tragergasstroms. Zu diesem Zweck wird der Tragergass-
trom innerhalb des Verneblers derart durch das erzeugte Aerosol gefiihrt, dass sich eine Aerosolstrom
ausbildet, welcher vom Vernebler zum Druckkopf geleitet wird. Als Trigergas wird tiblicherweise Stick-
stoff (N,) verwendet. Die Fokussierung des Aerosolstroms zu einem wohldefinierten Aerosolstrahl erfolgt
abschlieend im Druckkopf mithilfe eines Hiillgasstroms und einer Druckkopfdiise. Hierfiir erfolgt eine
erste riumliche Fokussierung des Aerosolstroms durch den Hiillgasstrom, der ringférmig um den Aero-
solstrom in Richtung der Druckkopfdiise geleitet wird. Der Aerosolstrom wird infolgedessen ringférmig
vom Hiillgasstrom umgeben, und beide Strome verlassen den Druckkopf durch die Druckkopfdiise. Die
rdumlichen Dimensionen der Druckkopfdiise fiihren zu einer weiteren riumlichen Fokussierung der bei-
den Strome und ergeben somit einen wohldefinierten Aerosolstrahl. Der Durchmesser des Aerosolstrahls
hiingt hierbei im Wesentlichen vom Verhiltnis aus dem Aerosolstrom und dem Hiillgasstrom sowie vom
Durchmesser der Druckkopfdiisenoffnung ab. Als Hiillgas wird iiblicherweise ebenfalls N, verwendet.
Unter den richtigen Voraussetzungen kann mithilfe des wohldefinierten Aerosolstrahls ein strukturierter
Flissigkeitsfilm auf dem Substrat abgeschieden werden. Die Schichtdicke des Fliissigkeitsfilms héangt
unter anderem wesentlich von der Druckgeschwindigkeit, dem Durchmesser der Druckkopfdiisenoft-
nung, dem Aerosolstrom und dem Hiillgasstrom ab. Zur Initiierung der Umwandlung des abgeschiedenen
Fliissigkeitsfilms in eine Material-Schicht im festen Aggregatzustand kann die Druck-Plattform beheizt
werden. AnschlieBend werden die abgeschiedenen Material-Schichten iiblicherweise einer zusitzlichen
Nachbehandlung unterzogen, um sicherzustellen, dass der Fliissigkeitsfilm vollstdndig in eine Material-
Schicht im festen Aggregatzustand umgewandelt wird. Eine mogliche Nachbehandlung besteht hierbei
darin, das Substrat und die abgeschiedene Material-Schicht iiber einen bestimmten Zeitraum auf eine
gewisse Temperatur zu erhitzen.

Bei dem in dieser Arbeit verwendeten Verfahren des Aerosolstrahldrucks wird eine Nachbehandlung
mittels photonischen Sinterns angewendet. Die grundlegenden Aspekte der Nachbehandlung mithilfe von
photonischem Sintern sind im Folgenden anhand der Beschreibungen in [57] zusammengefasst. Beim
Verfahren des photonischen Sinterns handelt es sich um eine Nachbehandlung, mit der diinne Schichten
mithilfe von Lichtpulsen iiber einen kurzen Zeitraum auf eine hohe Temperatur erhitzt werden kénnen.
Bei dem in dieser Arbeit verwendeten Verfahren des photonischen Sinterns werden die Lichtpulse mit-
hilfe einer Xenon Blitzlampe erzeugt. Die erzeugten Photonen werden anschliefend dafiir verwendet, das
Substrat und die mittels Aerosolstrahldruck abgeschiedene Schicht homogen zu bestrahlen. Die Photonen
koénnen mit den bestrahlten Materialien wechselwirken, und es kann ein Energieiibertrag stattfinden, der
dazu fiihrt, dass sich das bestrahlte Material erhitzt. Die Wechselwirkung der Photonen und infolgedessen
der Energielibertrag und die Erhitzung hingen hierbei wesentlich von den verwendeten Materialien ab.
Das Verfahren des photonischen Sinterns eignet sich daher insbesondere dafiir, auf transparenten Polymer-
Substraten abgeschiedene Schichten zu erhitzen. Aufgrund der geringeren Wechselwirkung der Photonen
mit den transparenten Polymer-Substraten konnen die abgeschiedenen Schichten nahezu selektiv und lokal
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erhitzt werden, und die Erwidrmung der Polymer-Substrate kann auf ein Minimum begrenzt werden. Der
Zeitraum, in dem die Erhitzung stattfindet, kann dabei prizise iiber die Pulsdauer des Lichtpulses gesteuert
werden. Sobald die Bestrahlung endet, findet eine Abkiihlung statt. Verglichen mit anderen Verfahren zur
Nachbehandlung erstrecken sich die Erhitzung und Abkiihlung somit tiber einen vergleichsweise kurzen
Zeitraum, wodurch die Erwidrmung der Poylmer-Substrate zusétzlich reduziert ist. Mithilfe der selektiven
Erhitzung kann sichergestellt werden, dass die mittels Aerosolstrahldruck abgeschiedene Schicht vollstin-
dig in eine Material-Schicht im festen Aggregatzustand umgewandelt wird. Durch eine geeignete Intensitit
und Dauer der Lichtpulse, kann die abgeschiedene Schicht hierbei derart stark erhitzt werden, dass eine
Sinterung der Material-Schicht stattfindet. Das Verfahren des photonischen Sinterns ist daher insbeson-
dere fiir die Nachbehandlung von Metall-Schichten geeignet, die mithilfe einer Metall-Dispersionstinte
abgeschieden werden. Die starke Erhitzung, welche sich durch den Prozess des photonischen Sinterns
erreichen ldsst, ermdglicht dabei einen Zusammenschluss der abgeschiedenen Metall-Partikel und so-
mit eine signifikante Veridnderung der physikalischen Eigenschaften der abgeschiedenen Schicht. Die
Nachbehandlung mittels photonischen Sinterns erfolgt iiblicherweise durch eine Bestrahlung mit einer
Vielzahl an Lichtpulsen. Die Erhitzung der bestrahlten Schichten wird hierbei im wesentlichen durch die
Pulsintensitit, die Pulsdauer, die Pulsrate und die Anzahl der Pulse gesteuert.

Fiir die Herstellung von Material-Schichten mittels Aerosolstrahldruck wird ein Aerosolstrahldrucker vom
Typ Aerosol Jet 5X System (Optomec, Inc.) verwendet. Die Nachbehandlung mittels photonischen Sin-
terns erfolgt mit einer Anlage vom Typ Pulseforge 1200 (Novacentrix). Die Fotografien in Abbildung 4.2
zeigen den Aerosolstrahldrucker und die Anlage fiir das photonische Sintern, die im Rahmen dieser Arbeit

verwendet werden.

(a) (b)

Abbildung 4.2: Fotografien (a) des verwendeten Aerosolstrahldruckers und (b) der verwendeten Anlage fiir
das photonische Sintern.
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4.1.2 Abscheidung aus dem gasformigen Aggregatzustand

Zu den verwendeten Herstellungsverfahren, bei denen die Abscheidung der Material-Schicht aus dem gas-
formigen Aggregatzustand erfolgt, gehdren das thermische Verdampfen und das Sputtern. Im Falle beider
Verfahren wird das abzuscheidende Material zunéchst in den gasformigen Aggregatzustand tiberfiihrt und
anschlieend auf dem zu beschichtenden Substrat abgeschieden.

4.1.2.1 Thermisches Verdampfen

Beim thermischen Verdampfen handelt es sich um ein sowohl in der wissenschaftlichen Forschung als
auch in der industriellen Fertigung verwendetes Verfahren zur Abscheidung von Material-Schichten. Die
folgende Beschreibung des thermischen Verdampfens basiert auf den Erlduterungen in [58].

Bei der Herstellung von Material-Schichten mittels thermischen Verdampfens wird das abzuscheidende
Material durch eine starke Erhitzung in den gasformigen Aggregatzustand iiberfiihrt und anschlieSend auf
dem zu beschichtenden Substrat abgeschieden. Die Hauptkomponenten einer Anlage fiir das thermische
Verdampfen sind ein thermischer Verdampfer mit einem Materialvorrat und ein Substrathalter, die sich
beide in einer Vakuumkammer befinden. Der thermische Verdampfer besteht iiblicherweise aus einem
Verdampferschiffchen oder einem Schmelztiegel, in dem sich das abzuscheidende Material zunichst im
festen Aggregatzustand in Form von Pulver oder Klumpen befindet. Ein Verdampferschiffchen besteht
hierbei im Regelfall aus einem hitzebestidndigen Metall, das mit hohen elektrischen Stromen durchflossen
werden kann, um es zu erhitzen. Ein Schmelztiegel besteht hingegen gewohnlich aus einer Keramik, die von
einer Metalldrahtspule umgeben ist. Die Erhitzung des Schmelztiegels erfolgt dabei liber einen elektrischen
Stromfluss durch die Metalldrahtspule. Durch eine starke Erhitzung im Verdampferschiffchen oder im
Schmelztiegel wird das abzuscheidende Material in einen gasformigen Aggregatzustand iiberfiihrt. Das
zu beschichtende Substrat ist mithilfe eines Substrathalters derart oberhalb des thermischen Verdampfers
positioniert, dass das Material aus dem gasformigen Aggregatzustand auf dem Substrat abgeschieden
werden kann und sich eine Material-Schicht auf dem Substrat ausbildet. Ublicherweise wird das Substrat
wihrend des Verfahrens rotiert, um eine moglichst homogene Abscheidung der Material-Schicht zu
gewihrleisten. Die Herstellung von Material-Schichten mittels thermischen Verdampfens findet hierbei
bei einem geringen Druck in einer Vakuumkammer statt. Bei einem geringen Druck kann in diesem
Zusammenhang die Anzahl von Kollisionen zwischen den Atomen oder Molekiilen des abzuscheidenden
Materials und anderen Teilchen reduziert werden. Zur Herstellung strukturierter Material-Schichten
mittels thermischen Verdampfens konnen Schattenmasken verwendet werden.

4.1.2.2 Sputtern

Das Sputtern reprisentiert ein Verfahren zur Abscheidung von Material-Schichten aus dem plasmage-
stiitzten gasformigen Aggregatzustand. Das Herstellungsverfahren Sputtern wird hiufig auch als Katho-
denzerstdubung bezeichnet. Die nachfolgenden Erlduterungen des Sputterns beruhen im Wesentlichen auf
den Beschreibungen in [58] und [59, Kapitel 3].
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Bei dem im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Verfahren des Sputterns wird das abzuscheidende Ma-
terial durch einen plasmagestiitzten lonenbeschuss in den gasformigen Aggregatzustand iiberfiihrt und
anschlieend auf dem zu beschichtenden Substrat abgeschieden. Die Hauptkomponenten einer Anlage
fiir das Sputtern sind ein Target und ein Substrathalter, die sich beide in einer Vakuumkammer befinden.
Bei dem in dieser Arbeit verwendeten Verfahren des Sputterns besteht das Target aus dem abzuschei-
denden Material. Fiir die Realisierung des Ionenbeschusses wird ein Prozessgas einem elektrischen Feld
ausgesetzt. Ublicherweise wird hierfiir eine Gleich- oder eine Wechselspannung zwischen einer Anode
und einer Kathode angelegt. Das Target befindet sich hierbei auf der Kathode. Unter den richtigen Vor-
aussetzungen wird mithilfe des elektrischen Feldes das Prozessgas ionisiert, ein Plasma wird erzeugt, und
die Prozessgasionen werden zum Target beschleunigt. Durch den Ionenbeschuss kann das Target-Material
in den gasformigen Aggregatzustand iiberfiihrt werden. Infolgedessen entsteht eine Uberlagerung aus
dem Plasma und dem abzuscheidenden Material im gasférmigen Aggregatzustand. Das zu beschichtende
Substrat ist dabei mithilfe des Substrathalters in eine bestimmten Abstand zum Target positioniert, so dass
das Material aus dem gasformigen Aggregatzustand auf dem Substrat abgeschieden werden kann und sich
eine Material-Schicht auf dem Substrat ausbildet. Die Herstellung von Material-Schichten mittels Sput-
tern findet hierbei bei einem geringen Druck in einer Vakuumkammer statt. In Analogie zum thermischen
Verdampfen kann bei einem geringen Druck die Anzahl von Kollisionen zwischen den Atomen oder Mo-
lekiilen des abzuscheidenden Materials und anderen Teilchen reduziert werden. Bei der Herstellung von
Material-Schichten mittels Sputtern ist ein geringer Druck dariiber hinaus essenziell fiir die Erzeugung
des Plasmas.

Fiir die Herstellung von Material-Schichten mittels Sputtern wird eine Anlage vom Typ Pro Line PVD75
(Kurt J. Lesker Company) verwendet.

4.1.3 Laserstrukturierung

Die Laserstrukturierung représentiert ein Verfahren, mit dessen Hilfe die Struktur von unterschiedlichen
Materialien prézise verdndert werden kann. Bei dem eingesetzten Verfahren der Laserstrukturierung wird
ein gepulster Laser verwendet, und die Strukturierung erfolgt durch Laserablation. Die Hauptkomponenten
der verwendeten Anlage fiir die Laserstrukturierung sind ein gepulster Laser, ein Ablenkspiegel und eine
Substrat-Plattform. Das zu strukturierende Substrat befindet sich auf der Substrat-Plattform und wird von
oben mit dem Laserstrahl des gepulsten Lasers bestrahlt. Zur Realisierung ortsaufgeloster Strukturen kann
der Laserstrahl bis zu einem gewissen Grad abgelenkt werden, und die Substrat-Plattform besitzt dariiber
hinaus eine variable und steuerbare Position. Bei dem verwendeten Verfahren der Laserstrukturierung
wird ein gepulster Laser mit einer Pulsldnge von 1.5 ps, einem Fokusdurchmesser von 20 pm und einer
Wellenlidnge von 515 nm fiir die Laserablation verwendet. Die emittierten Photonen kdnnen hierbei mit
dem bestrahlten Material wechselwirken, und es kann ein Energieiibertrag stattfinden. Unter den richtigen
Voraussetzungen wird das Material dabei derart stark erhitzt, dass Teile des Materials abgetragen werden.
Fiir die Bearbeitung mittels Laserstrukturierung wird eine Anlage vom Typ ProtoLaser R4 (LPKF)
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verwendet. Die Fotografie in Abbildung 4.3 zeigt die Anlage fiir die Laserstrukturierung, die im Rahmen
dieser Arbeit verwendet wird.

Abbildung 4.3: Fotografie der verwendeten Anlage fiir die Laserstrukturierung.

4.2 Charakterisierung

Fiir die experimentelle Charakterisierung der Rontgendetektoren werden in dieser Arbeit unterschiedli-
che Verfahren angewendet. Die folgenden Abschnitte dienen der Beschreibung der einzelnen verwendeten
Verfahren. Hierbei wird zwischen Verfahren zur Strukturcharakterisierung und der Bauteilcharakterisie-
rung unter verschiedenen Bestrahlungsbedingungen unterschieden.

Die folgenden Erlduterungen sind in Analogie zu den Beschreibungen der Herstellungsverfahren in
Abschnitt4.1 auf eine Beschreibung der grundlegenden Aspekte der Charakterisierungsmethoden be-
schrinkt. Relevante experimentelle Details sind im Rahmen der Kapitel 8 und 9 aufgefiihrt.

4.2.1 Strukturcharakterisierung

Zu den verwendeten Verfahren der Strukturcharakterisierung gehoren die taktile Profilometrie, die Weil3-
lichtinterferometrie und die Rasterelektronenmikroskopie. Bei der taktilen Profilometrie und der Weil3-
lichtinterferometrie handelt es sich um Verfahren zur Messung von Oberflachenprofilen. Die Rasterelek-
tronenmikroskopie reprisentiert hingegen ein Verfahren zur vergroflerten Abbildung von Oberflachen und
oberflichennahen Strukturen.

53



4 Experimentelle Methoden

4.2.1.1 Taktile Profilometrie

Bei der taktilen Profilometrie handelt es sich um ein Verfahren zur Messung von Oberflachenprofilen,
bei dem die Oberfliche des zu charakterisierenden Objekts mithilfe eines Taststifts abgetastet wird. Um
eine ausreichende Kontaktierung zwischen dem Taststift und der Objektoberfliche sicherzustellen, wird
wihrend der Charakterisierung mithilfe des Taststifts eine bestimmte Kraft auf die Oberflidche des Objekts
ausgeiibt. Die Abtastung der Oberfliche erfolgt iiblicherweise durch eine Veridnderung der lateralen
Position des Objekts in Verbindung mit einer Messung der Hohenveridnderung des Taststifts. Zu diesem
Zweck befindet sich das Objekt iiblicherweise auf einer Objekt-Plattform, deren laterale Position variabel
und steuerbar ist. Fiir die Charakterisierung mittels taktiler Profilometrie wird ein Taststiftprofilometer
vom Typ Dektak XT (Bruker) verwendet.

4.2.1.2 WeiBlichtinterferometrie

Die WeiBlichtinterferometrie repréasentiert ein Verfahren zur kontaktlosen Messung von Oberfldchen-
profilen. Die folgenden Erlduterungen der Weillichtinterferometrie beruhen im Wesentlichen auf den
Beschreibungen in [60, 61].

Das im Rahmen dieser Arbeit verwendete Verfahren der WeiBllichtinterferometrie basiert auf dem grund-
legenden Aufbau und Messprinzip eines Michelson-Interferometers. Die wesentlichen Komponenten
bestehen hierbei in einer Lichtquelle, einem Strahlteiler, einem Referenzspiegel, dem zu charakterisie-
renden Objekt und einem Detektor. Die Lichtquelle erzeugt und emittiert elektromagnetische Strahlung,
die mithilfe des Strahlteilers aufgeteilt wird. Somit kann die elektromagnetische Strahlung sowohl in
Richtung des Referenzspiegels als auch auf das zu charakterisierende Objekt geleitet werden. Die elektro-
magnetische Strahlung wird am Referenzspiegel reflektiert und am zu charakterisierenden Objekt sowohl
reflektiert als auch gestreut. Die vom Referenzspiegel und vom zu charakterisierenden Objekt zuriickge-
worfene elektromagnetische Strahlung wird mithilfe des Strahlteilers iiberlagert und auf einen Detektor
geleitet. Infolgedessen breitet sich die elektromagnetische Strahlung entlang zweier optischer Wegldngen
aus, die im Folgenden als Objektweglidnge und Referenzwegliange bezeichnet werden. Das grundlegende
Messprinzip des verwendeten Verfahren der Weillichtinterferometrie basiert auf einem Vergleich dieser
beiden optischen Weglidngen. Bei dem im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Verfahren wird der Gangun-
terschied zwischen den beiden optischen Weglidngen variiert, indem die Objektweglidnge verdndert wird.
Im Falle einer schmalbandigen Lichtquelle mit einer groen Kohdrenzlinge lassen sich somit in Abhéngig-
keit des Gangunterschiedes zwischen den beiden optischen Wegldngen bei bestimmten Objektweglidngen
konstruktive Interferenzen der elektromagnetischen Strahlung erzeugen. Die spezifischen Objektweglidn-
gen, bei denen konstruktive Interferenzen auftreten, konnen durch eine Intensititsmessung mithilfe des
Detektors bestimmt werden. Bedingt durch die schmalbandige Lichtquelle mit einer gro3en Kohédrenz-
lange treten die konstruktiven Interferenzen allerdings in diesem Fall bei mehreren Objektweglingen auf,
und die Oberfliche des zu charakterisierenden Objekts kann nicht eindeutig identifiziert werden. Aus
diesem Grund wird beim Verfahren der Weilllichtinterferometrie eine breitbandige Lichtquelle mit einer
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kurzen Kohirenzlinge verwendet. Eine konstruktive Interferenz ergibt sich somit nur dann, wenn die
Objektweglinge und die Referenzweglidnge nahezu gleich grof sind. Die Variation der Objektweglinge
ermoglicht es infolgedessen, die Anordnung zu bestimmen, bei der eine maximale konstruktive Interferenz
auftritt und die Objektwegldange und die Referenzweglinge nahezu identisch sind. Folglich kann somit
die Oberfldche des zu charakterisierenden Objekts eindeutig identifiziert werden. Die Identifikation der
Oberflache in Abhéngigkeit der Objektweglidnge kann mithilfe lateral angeordneter Pixel des Detektors
fiir unterschiedliche laterale Positionen auf dem zu charakterisierenden Objekt erfolgen und ermdoglicht
somit eine Messung des Oberfldchenprofils.

Fiir die Charakterisierung mittels WeiBlichtinterferometrie wird ein WeiBlichtinterferometer vom Typ
NetGAGE3D-I (ISRA vision) verwendet.

4.2.1.3 Rasterelektronenmikroskopie

Bei der Rasterelektronenmikroskopie handelt es sich um ein Verfahren, mit dessen Hilfe die Oberfliche
und oberflichennahe Strukturen eines Objekts stark vergroBBert abgebildet werden kdnnen. Die folgende
Beschreibung der Rasterelektronenmikroskopie orientiert sich im Wesentlichen an den Erlduterungen in
[62, Kapitel 1].

Die Rasterelektronenmikroskopie basiert auf einer Bestrahlung des zu charakterisierenden Objekts mit
einem fokussierten Elektronenstrahl und einer Detektion der Sekundérstrahlung, welche aufgrund der
Wechselwirkung der Elektronen des Elektronenstrahls mit dem Objekt auftritt. Bei dem im Rahmen
dieser Arbeit verwenden Verfahren der Rasterelektronenmikroskopie werden Elektronen mittels Felde-
mission emittiert und mithilfe einer bestimmten Spannung beschleunigt. Die Fokussierung und Ablenkung
des Elektronenstrahls erfolgen hierbei durch Blenden und mithilfe elektrischer und magnetischer Felder.
Die Ablenkung des Elektronenstrahls ist in diesem Zusammenhang essenziell, um eine laterale Abtastung
des Objekts und somit eine ortsaufgeloste Messung zu ermoglichen. Mithilfe des fokussierten Elektronen-
strahls wird das zu charakterisierende Objekt lokal bestrahlt und die Elektronen konnen auf der Basis von
unterschiedlichen Mechanismen mit den Atomen des Objekts wechselwirken. Als Folge der unterschied-
lichen Wechselwirkungsmechanismen entstehen unterschiedliche Typen von Sekundérstrahlungen, deren
Ausprigung von der Struktur des Objekts abhidngen. Die Eindringtiefe des Elektronenstrahls und somit
der Ort an dem Wechselwirkungen stattfinden konnen, hiingt sowohl vom Material, aus dem das Objekt
besteht, als auch von der Energie der Elektronen ab. Eine Detektion der Sekundérstrahlung in Verbindung
mit einer lateralen Abtastung ermdglicht folglich eine Bildgebung der Oberfliche und oberflichenna-
her Strukturen des Objekts. Die beiden wesentlichen Typen der Sekundirstrahlung, die iiblicherweise
fiir die Bildgebung in der Rasterelektronenmikroskopie verwendet werden, sind Sekundérelektronen
und Riickstreuelektronen. Sekundérelektronen entstehen in diesem Zusammenhang durch eine Ionisation
der Atome, aus denen das bestrahlte Objekt besteht, wohingegen es sich bei Riickstreuelektronen um
Primérelektronen handelt, welche durch Wechselwirkungen mit den Atomkernen des bestrahlten Objekts
zuriickgestreut werden. Neben Sekundérelektronen und Riickstreuelektronen konnen dariiber hinaus unter
anderem auch die zusitzlich auftretende Rontgenstrahlung und Augerelektronen fiir die Charakterisierung
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verwendet werden. Das im Rahmen dieser Arbeit verwendete Verfahren der Rasterelektronenmikroskopie
basiert auf einer Detektion der Sekundérelektronen. Um Kollisionen der Primér- und Sekundérstrahlung
mit anderen Teilchen zu reduzieren, werden Charakterisierungen mittels Rasterelektronenmikroskopie
bei einem geringen Druck in einer Vakuumkammer durchgefiihrt.

Fiir die Charakterisierung mittels Rasterelektronenmikroskopie wird ein Rasterelektronenmikroskop vom
Typ Auriga (Zeiss) verwendet.

4.2.2 Bauteilcharakterisierung unter verschiedenen
Bestrahlungsbedingungen

Fiir die Bewertung der experimentellen Leistungsfihigkeit werden die Rontgendetektoren im Rahmen
dieser Arbeit unter verschiedenen Bestrahlungsbedingungen charakterisiert. Zu diesem Zweck werden
zwei Rontgen-Messplitze verwendet. Im Falle beider Rontgen-Messplitze werden sowohl fiir die Dosi-
metrie als auch fiir die elektrische Charakterisierung und den Betrieb der Rontgendetektoren die selben
grundlegenden Verfahren angewendet.

4.2.2.1 Rontgen-Messplatze

Fiir die Bauteilcharakterisierung unter verschiedenen Bestrahlungsbedingungen werden zwei Rontgen-
Messplitze verwendet, die in der vorliegenden Arbeit als Detektor-Labor-Messplatz und Computerto-
mographie-Labor-Messplatz bezeichnet werden. Sowohl beim Detektor-Labor-Messplatz als auch beim
Computertomographie-Labor-Messplatz handelt es sich um Rontgen-Messplitze des Instituts fiir Pho-
tonenforschung und Synchrotronstrahlung (IPS). Beide Rontgen-Messplitze bestehen jeweils aus einer
Rontgenquelle und elektrisch betriebenen Positioniertischen, die eine prizise und automatisierte Positio-
nierung der bestrahlten Objekte in Bezug auf die Rontgenstrahlung erlauben. Im Falle beider Rontgen-
Messplitze wird die Rontgenstrahlung mithilfe von Rontgenrohren (siche Abschnitt 2.1.3) erzeugt. Beide
Rontgen-Messplitze befinden sich dariiber hinaus aus Griinden des Strahlenschutzes innerhalb von mas-
siven Bleikammern.

Detektor-Labor-Messplatz Die Rontgenquelle des Detektor-Labor-Messplatzes besteht aus einer
Rontgenrdhre vom Typ XT9160-DED (Viscom). Fiir die Rontgenbestrahlungen im Rahmen dieser Arbeit
wird die Rontgenrohre des Detektor-Labor-Messplatzes mit einer Wolframanode, einem Filter aus 0.4 mm
Aluminium und ohne Verschlussvorrichtung fiir die Rontgenstrahlung betrieben. Die Fotografien in
Abbildung 4.4 zeigen den Detektor-Labor-Messplatz aulerhalb und innerhalb der massiven Bleikammer.
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Abbildung 4.4: Fotografien des Detektor-Labor-Messplatzes. (a) Fotografie der aus Griinden des Strahlen-
schutzes verwendeten massiven Bleikammer und der Computer, die flr die Verwendung des Messplatzes benétigt
werden. (b) Fotografie der Réntgenrdhre und der elektrisch betriebenen Positioniertische.

Computertomographie-Labor-Messplatz Im Falle des Computertomographie-Labor-Messplat-
zes wird die Rontgenstrahlung mithilfe einer Rontgenrohre vom Typ XWT-225 (X-RAY WorX) erzeugt,
welche fiir die Rontgenbestrahlungen im Rahmen dieser Arbeit mit einer Wolframanode betrieben wird.
Die Fotografien in Abbildung 4.5 zeigen den Computertomographie-Labor-Messplatz auflerhalb und in-
nerhalb der massiven Bleikammer.

Abbildung 4.5: Fotografien des Computertomographie-Labor-Messplatzes. (a) Fotografie der aus Griinden
des Strahlenschutzes verwendeten massiven Bleikammer und der Computer, die flr die Verwendung des Mess-
platzes bendétigt werden. (b) Fotografie der Réntgenrdhre und der elektrisch betriebenen Positioniertische.
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4.2.2.2 Dosimetrie

Die dosimetrischen Charakterisierungen in dieser Arbeit beziehen sich auf Messungen der Energiedosis-
rate der Rontgenstrahlung in Luft Dair (siehe Abschnitt 2.1.5.3). Die Messungen der Energiedosisrate Dair
werden hierbei mithilfe eines Dosimeters vom Typ MagicMaX - rad/flu/dent (IBA) unter Verwendung ei-
nes Halbleiterdetektors vom Typ RQA (IBA) durchgefiihrt. Der Halbleiterdetektor besteht dabei aus einer
Silizium-Diode. Die Charakterisierung der Energiedosisrate Dair erfolgt in diesem Zusammenhang durch
eine Messung des Diodenstroms in Verbindung mit Kaliebrierfaktoren. Die Fotografie in Abbildung 4.6
zeigt das Dosimeter und den Halbleiterdetektor, die im Rahmen dieser Arbeit verwendet werden.

Abbildung 4.6: Fotografie des verwendeten Dosimeters und des verwendeten Halbleiterdetektors.

4.2.2.3 Elektrische Charakterisierung und Betrieb der Rontgendetektoren

Die elektrische Charakterisierung und der Betrieb der Rontgendetektoren im Rahmen dieser Arbeit
basieren im Wesentlichen auf Messungen des Stroms [ in Abhéingigkeit der angelegten Spannung U und
der Zeit t. Hierfiir wird eine Quellen- und Messeinheit (SMU, kurz fiir engl. source measure unit) vom
Typ 2450 SourceMeter (Keithley) verwendet.
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einschichtigen Rontgendetektoren

Dieses Kapitel ist der Entwicklung einer Vergleichsgrundlage fiir die Bewertung der theoretischen
Leistungsfihigkeit von mehrschichtigen und gefalteten Rontgendetektoren auf der Basis von ein-
schichtigen Rontgendetektoren (Ziel 1) gewidmet. Zu diesem Zweck werden im Verlauf des Kapitels drei
Zwischenziele verfolgt. Zundchst werden der grundlegende Aufbau und die Parameter fiir die Simulati-
on einschichtiger Rontgendetektoren eingefiihrt. Anschliefsend wird die theoretische Rontgensensitivitdt
einschichtiger Rontgendetektoren exemplarisch optimiert und analysiert. Abschliefiend werden auf der
Grundlage der Ergebnisse der exemplarischen Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitdt allge-
meine Designvorgaben fiir einschichtige Rontgendetektoren entwickelt, und die zugehorige theoretische
Leistungsfihigkeit wird berechnet. Die Simulation und das Design im Rahmen dieses Kapitels basieren
im Wesentlichen auf den in Kapitel 3 beschriebenen bereits bestehenden Simulationsmodellen. Die Er-
gebnisse dieses Kapitels bilden die Grundlage fiir die Bewertung der theoretischen Leistungsfahigkeit
mehrschichtiger und gefalteter Rontgendetektoren in den Kapiteln 6 und 7.

Teile der in diesem Kapitel priisentierten Inhalte sind in Mescher, Hamann, and Lemmer [63 ] veroffent-
licht. Der Hauptbeitrag dieser Veroffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher. Der
Erstautor Henning Mescher wurde im Rahmen der Verdffentlichung vom Co-Autor Elias Hamann in
Bezug auf die theoretische Arbeit unterstiitzt. Der Co-Autor Uli Lemmer hat in diesem Zusammenhang

die wissenschaftliche Betreuung iibernommen.
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5.1 Motivation und Zielsetzung

Zwei wesentliche Ziele der vorliegenden Untersuchungen, die im Rahmen der Kapitel 6 und 7 behandelt
werden, bestehen in der Bewertung der theoretischen Leistungsfahigkeit von mehrschichtigen und gefalte-
ten Rontgendetektoren. Diese Leistungsbewertung erfordert eine Vergleichsgrundlage. In der vorliegenden
Arbeit dient hierfiir die theoretische Leistungsfihigkeit von einschichtigen Rontgendetektoren, die mit-
hilfe der in Kapitel 3 beschrieben Simulationsmodelle berechnet werden kann. Dieses Kapitel ist daher
der Entwicklung einer Vergleichsgrundlage fiir die Bewertung der theoretischen Leistungsfahigkeit von
mehrschichtigen und gefalteten Rontgendetektoren auf der Basis von einschichtigen Rontgendetektoren
gewidmet. Aus diesem Grund werden in diesem Kapitel drei Zwischenziele verfolgt. Zunzchst werden in
Abschnitt 5.2 der grundlegende Aufbau und die Parameter fiir die Simulation von einschichtigen Rontgen-
detektoren eingefiihrt. Einige der Simulationsparameter werden dariiber hinaus ebenfalls in den Kapiteln 6
und 7 verwendet. In Abschnitt 5.3 wird anschlieBend die theoretische Rontgensensitivitét Sipeo einschich-
tiger Rontgendetektoren im Falle zweier exemplarischer Absorber-Materialien optimiert und analysiert.
Auf der Grundlage der Ergebnisse dieser exemplarischen Optimierung werden in Abschnitt 5.4 allge-
meine Designvorgaben fiir einschichtige Rontgendetektoren entwickelt, und die zugehorige theoretische
Leistungsfihigkeit wird berechnet. Abschnitt5.5 fasst abschlieBfend die wesentlichen Ergebnisse dieses
Kapitels zusammen.

5.2 Aufbau und Parameter fur die Simulation von
einschichtigen Rontgendetektoren

Der grundlegende Aufbau, der fiir die Simulation von einschichtigen Rontgendetektoren in diesem Ka-
pitel verwendet wird, ist in Abbildung 5.1 dargestellt. Die betrachteten einschichtigen Rontgendetektoren
bestehen aus einem Absorber der Schichtdicke d, der sich zwischen zwei Elektroden befindet. Zwischen
den beiden Elektroden herrscht ein elektrisches Feld F', dass durch eine extern angelegte Spannung U
erzeugt wird. Das elektrische Feld F' kann hierbei entlang oder entgegen der Ausbreitungsrichtung der
einfallenden Rontgenphotonen ausgerichtet sein. Die Leistungsfihigkeit der Detektoren wird fiir den Fall
einer Bestrahlung mit monoenergetischer Rontgenstrahlung mit Photonen der Energie E und einer Pho-
tonenfluenzrate & untersucht. Die Parameter fiir die Simulation einschichtiger Rontgendetektoren lassen
sich in Designparameter des Detektors, Materialparameter des Absorber-Materials und Bestrahlungspa-
rameter unterteilen.

Zu den Designparametern einschichtiger Rontgendetektoren zihlen das Absorber-Material, die Schicht-
dicke d des Absorbers und das elektrische Feld F'. Die Untersuchungen in diesem Kapitel beschrinken
sich auf das verwendete Absorber-Material und die Schichtdicke d des Absorbers. Das elektrische Feld
F' zwischen den Elektroden wird nicht variiert. Die Leistungsanalyse einschichtiger Rontgendetekto-
ren in diesem Kapitel bezieht sich auf unterschiedliche direkte Absorber. Diesbeziiglich werden direkte
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Elektrode
Absorber —d U
Elektrode

Abbildung 5.1: Grundlegender Aufbau fiir die Simulation einschichtiger Rontgendetektoren. Die betrachte-
ten einschichtigen Rdntgendetekioren bestehen aus einem Absorber der Schichtdicke d, der sich zwischen zwei
Elektroden befindet. Zwischen den Elektroden herrscht ein elektrisches Feld F, dass durch eine extern angelegte
Spannung U erzeugt wird. Das elekirische Feld F ist hierbei exemplarisch flir eine der beiden mdoglichen Ori-
entierungen gezeigt. Die einfallende monoenergetische Réntgenstrahlung mit Photonen der Energie E und einer
Photonenfluenzrate &, ist ebenfalls dargestellt.

Absorber bestehend aus amorphem Se (a-Se), polykristallinem Pbl, (p-Pbl,), Hgl, (p-Hgl,), CdZn-
Te (p-CdZnTe) und MAPDI; (p-MAPbI;) (MA, kurz fiir Methylammonium) sowie monokristallinem
CdZnTe (m-CdZnTe) und MAPbI; (m-MAPbI;) (siehe Abschnitt2.3) in Betracht gezogen. Die Aus-
wahl der Absorber-Materialien orientiert sich hierbei an den Materialien, die im Rahmen der aktuellen
Forschung in vielen Fillen als direkte Absorber in Betracht gezogen werden. Mit der Dichte p, der
Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie W und der Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkte pie h7en von
Elektronen und Lochern sind die wesentlichen Materialparameter der direkten Absorber-Materialien, die
in den Simulationen verwendet werden, in Tabelle 5.1 zusammengefasst. Die Orientierung des elektri-
schen Feldes F' entlang oder entgegen der Ausbreitungsrichtung der einfallenden Rontgenphotonen, die in
den Simulationen verwendet wird, ist entsprechend der jeweiligen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkte
HenTen von Elektronen und Lochern der einzelnen Absorber-Materialien ausgewéhlt. Auf der Grundlage
von experimentellen Untersuchungen der Beweglichkeit p., von Elektronen und Léchern in MAPDI;
[64, 65, 66, 67] wird im Rahmen dieser Arbeit fiir Absorber bestehend aus MAPbI; ein ambipolarer La-
dungstransport mit einer niherungsweise gleichen Beweglichkeit yie =~ pp von Elektronen und Lochern
angenommen [68, 69, 70]. Dariiber hinaus wird auf der Basis von Messungen der Beweglichkeit fiep,
und des Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkts fie h7e n von Elektronen und Lochern in m-MAPbI; [66] im
Falle von MAPbI; zusitzlich von einer ndherungsweise gleichen Lebensdauer 7. ~ 7, von Elektronen und
Lochern ausgegangen. Demzufolge wird in Bezug auf das Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt p7 von
MAPDI; nicht zwischen Elektronen und Lochern unterschieden, und in den Simulationen wird sowohl
fiir Elektronen als auch fiir Locher der gleiche Wert verwendet. Im Falle von Absorbern bestehend aus p-
MAPbI; werden dariiber hinaus in den Simulationen zwei Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkte pi7high 1ow
in Betracht gezogen. Hierbei liegen beide Werte zwischen dem Minimal- und dem Maximalwert, welche
sich aus den in Tabelle 5.1 angegeben Werten fiir die Beweglichkeit 1« und die Lebensdauer 7 abschétzen
lassen. Untersuchungen des Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkts 7 eines p-MAPbI; Rontgenabsorbers
[65] stiitzen dariiber hinaus die Auswahl von p17;gh. Um bewerten zu konnen, inwieweit sich verschlech-
terte Ladungstransporteigenschaften von p-MAPDI; auf die Leistungsfihigkeit von Rontgendetektoren
auswirken, wird im Falle von p-MAPbI; zusitzlich ein reduziertes Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt
UTiow in Betracht gezogen. Die Wechselwirkungskoeffizienten der unterschiedlichen Materialien, die fiir
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Tabelle 5.1: Materialparameter direkter Absorber. Auflistung der Dichte p, der Elektron-Loch-Paar Erzeugungs-
energie W. und der Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkte pien7en von Elekironen und Léchern, die im Rahmen die-
ser Arbeit fir die Simulation von Réntgendetektoren mit direkten Absorbern verwendet werden. Es werden direkte
Absorber bestehend aus amorphem Se (a-Se), polykristallinem Pbl, (p-Pbl,), Hgls (p-Hgls), CdZnTe (p-CdZnTe)
und MAPbI; (p-MAPbI3) (MA, kurz fiir Methylammonium) sowie monokristallinem CdZnTe (m-CdZnTe) und MAPbI;
(m-MAPbI;) in Betracht gezogen. Die Orientierung des elektrischen Feldes F entlang oder entgegen der Aus-
breitungsrichtung der einfallenden Rdntgenphotonen, die in den Simulationen verwendet wird, ist entsprechend
der jeweiligen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkte pien7en von Elektronen und Léchern der einzelnen Absorber-
Materialien ausgewahlt. Entnommen aus Mescher et al. [63] und angepasst. (Creative Commons Attribution 4.0
International License, http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)

p(gem=3) Wi (eV) peTe (cm* V1) finh (cm? V1)
a-Se 43[71] 452[71,72] 5.0 x 107773, 74] 1.0 x 1079(73, 74]
p-Pbl, 6.0[71]  5[71] 7.0 x 1078 [71] 2.0 x 107°[71]
p-Hgl, 6.3[71]  5[71] 2.0 x 107271, 75] 6.0 x 107071, 75]
p-CdZnTe 5.8[71]  5[71] 2.4 x 104P [50, 76] 3.0 x 1070 [50, 76, 77]
m-CdZnTe 5.8[71] 5[71] 1.0 x 107276, 78,79, 80, 81,82] 1.0 x 10~%P[76, 78, 79, 80]
p-MAPbIl;  4.3(83]  5[64, 44] fTow = 1070 em? V1E, pipign = 107* em? vV 1¢
m-MAPbI;  4.3[83]  5[64, 44] 3.8 x 1072

2 bei einem elektrischen Feld mit dem Betrag F = 10V pm™*

® Maximalwert aus den angegebenen Quellen
®aus ;= 6.00 —139cm?V~'s71[64, 65, 84, 85, 86] und 7 = 0.01 — 8.00 s [65, 86, 87, 88] abgeschatzt
4 Maximalwert aus p = 2.50 — 164cm?V~1s71[68, 69, 66, 67] und 7 = 0.50 — 234 s [68, 69, 67] abgeschétzt

die Simulationen in diesem Kapitel benotigt werden, basieren auf den in Abschnitt2.1.4.2 beschriebenen
Zusammenhéngen.

Die wesentlichen Bestrahlungsparameter im betrachteten Fall monoenergetischer Rontgenstrahlung sind
die Photonenenergie E und die Photonenfluenzrate ®y. Die Bestrahlungsparameter, auf deren Grundla-
ge die Leistungsfihigkeit einschichtiger Rontgendetektoren in diesem Kapitel bewertet wird, orientieren
sich an den Bedingungen, die sich im Falle unterschiedlicher Anwendungsfille ergeben. Im Hinblick auf
die Energie E der Rontgenphotonen werden Photonenenergien £ im Intervall 5keV < E < 515keV
und dariiber hinaus drei ausgewihlte Photonenenergien £ € {20keV,60keV,511keV} in Betracht
gezogen. Die Auswahl der drei Photonenenergien E orientiert sich hierbei an der mittleren Energie
E der Rontgenphotonen, die nidherungsweise in verschiedenen Anwendungsbereichen verwendet wird.
In diesem Zusammenhang werden Anwendungen wie die Mammographie, die Rontgenkristallographie
und die Qualitdtsbewertung von Landwirtschaftserzeugnissen und Lebensmitteln durch eine niedrige
Photonenenergie £ = 20keV, die Rontgen-Thoraxaufnahme, die Gepickkontrolle und die klinische
Computertomographie (CT) durch eine mittlere Photonenenergie £ = 60 keV und die zerstorungsfreie
Werkstoffpriifung vor Ort, die Frachtkontrolle und die Positronen-Emissions-Tomographie (PET) durch
eine hohe Photonenenergie &/ = 511 keV représentiert. Die Simulationen werden dariiber hinaus fiir

2

zwei Photonenfluenzraten i)O,high = 108mm—2s~! und é(),low = 10°mm 25! durchgefiihrt. Hierbei

représentiert @ pign ndherungsweise die Photonenfluenzrate, die bei klinischen Anwendungen wie der
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Mammographie, allgemeinen Rontgenaufnahmen und der CT auf den Patienten trifft [89, 90]. Diesbe-
ziiglich ist zu beachten, dass im Rahmen medizinischer Anwendungen die Photonenfluenzrate &g nicht
beliebig grof gewihlt werden kann, da sich mit einer zunehmenden Photonenfluenzrate @, die Strah-
lenbelastung fiir den Patienten und damit das Risiko von unerwiinschten Nebenwirkungen erhoht. In
Anwendungsgebieten aullerhalb der Medizin werden allerdings auch hohere Photonenfluenzraten &y ver-
wendet [91, 92]. Der in den Simulationen in dieser Arbeit verwendete Wert fiir die Photonenfluenzrate
€150,high = 10® mm~2 s~ ! reprisentiert demzufolge eine vergleichsweise hohe Anforderung in Bezug auf
die Leistungsanalyse der untersuchten Rontgendetektoren. Um zu bewerten, inwieweit sich eine Abschwé-
chung der Photonenfluenzrate als Folge der Interaktion der Rontgenphotonen mit dem untersuchten Objekt
auf die Leistungsfihigkeit auswirkt, wird die Leistungsanalyse zusétzlich fiir eine niedrige Photonenflu-

enzrate 950,1ow durchgefiihrt.

5.3 Optimierung der Rontgensensitivitat

Eine wichtige Groe zur Bewertung der Leistungsfihigkeit von Rontgendetektoren ist die Rontgensensiti-
vitdt S (siche Abschnitt2.2.2.1). Im folgenden Abschnitt wird daher die Rontgensensitivitit .S einschichti-
ger Rontgendetektoren simuliert, und der Einfluss des Detektor-Designs wird analysiert. Zu diesem Zweck
werden exemplarisch Absorber bestehend aus a-Se und m-MAPbI; mit unterschiedlichen Schichtdicken
d betrachtet. Die Leistungsanalyse wird hierbei fiir unterschiedliche Photonenenergien £ im Intervall
5keV < E < 515keV durchgefiihrt. In den Untersuchungen werden dariiber hinaus konstante Betrige
der elektrischen Felder ' von F' = 10V pm ™! und F' = 0.25 V pm ™! im Falle von a-Se und m-MAPbI,
angenommen. Die in diesem Abschnitt durchgefiihrten Simulationen der Rontgensensitivitit .S einschich-
tiger Rontgendetektoren basieren auf dem in Abschnitt3.1 beschrieben Simulationsmodell. Geméf der
Gleichungen (3.14) und (3.15) ldsst sich die theoretische Rontgensensitivitit Sgheo = So7xmec €inschich-
tiger Rontgendetektoren als Produkt aus einer Normierung Sy und einzelnen Effizienzen n modellieren.
In den folgenden Abschnitten werden die Rontgenabsorptionseffizienz 7y, die Ladungssammeleffizienz
7ec und das Produkt aus der Normierung .Sy und der Konversionseffizienz 7, zuniéchst einzeln betrachtet
und analysiert, um ihren jeweiligen Einfluss auf die theoretische Rontgensensitivitit Siye, bewerten zu
konnen.

5.3.1 Einfluss der Rontgenabsorptionseffizienz

ad aines ein-

GemiB Gleichung (3.15b) ldsst sich die Rontgenabsorptionseffizienzny = 1—e™ VA —1—e
schichtigen Rontgendetektors mithilfe des linearen Schwichungskoeffizienten « (siehe Abschnitt2.1.4.2)
und der Schichtdicke d des Absorber-Materials modellieren. Abbildung 5.2 zeigt die simulierten Rontgen-
absorptionseffizienzen 7, von einschichtigen Rontgendetektoren in Abhingigkeit von der Schichtdicke d
des Absorbers und der Photonenenergie ' exemplarisch fiir Absorber, bestehend aus a-Se (siehe Abbil-

dung 5.2 (a)) und m-MAPbI; (siehe Abbildung 5.2 (b)). Unabhingig vom verwendeten Absorber-Material
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und von der Photonenenergie E ergeben sich maximale Rontgenabsorptionseffizienzen 7 bei maximalen
Schichtdicken d der Absorber. Die Energieabhéngigkeit des Massenschwichungskoeffizienten a/p und
somit ebenfalls des linearen Schwichungskoeffizienten o bewirkt, dass im betrachteten Energiebereich
mit zunehmender Photonenenergie £ immer dickere Schichtdicken d benétigt werden, um eine effiziente
Rontgenabsorption zu gewihrleisten. Der Massenschwichungskoeffizient o/ p hiingt hierbei von den ato-
maren Bestandteilen (siehe Gleichung (2.10)) und der lineare Schwichungskoeffizient v zusétzlich von der
Dichte p des Absorber-Materials ab. Dadurch ergeben sich materialspezifisch unterschiedliche Schicht-
dicken d des Absorbers, ab denen eine ausreichend hohe Rontgenabsorptionseffizienz ny gewihrleistet
werden kann (siehe beispielsweise die Bereiche mit 7y =~ 1 in Abbildung5.2). Die in Abbildung 5.2
sichtbaren Spriinge in der Rontgenabsorptionseffizienz 7y bei konstanter Schichtdicke d und variabler
Photonenenergie E ergeben sich aus den unterschiedlichen Absorptionskanten der Absorber-Materialien
(siehe beispielsweise die Absorptionskanten von MAPbI; in Abbildung 2.3).

Unter dem Gesichtspunkt einer optimalen Rontgenabsorptionseffizienz 7y ergibt sich fiir einschichtige
Rontgendetektoren zusammenfassend die Designvorgabe, die Schichtdicke d des Absorbers zu maximie-
ren: d 1= nx T

(a) T (b) Tx

—~

E (keV

108 106 10~* 102 10° 108 106 10~* 102 1009

Abbildung 5.2: Simulierte Rontgenabsorptionseffizienz einschichtiger Réntgendetektoren. Simulierte Ront-
genabsorptionseffizienz 7y einschichtiger Réntgendetektoren in Abh&ngigkeit von der Schichtdicke d des Absorbers
und der Photonenenergie E. (a) Simulationsergebnis flir einen Absorber bestehend aus amorphem Se (a-Se). (b)
Simulationsergebnis flr einen Absorber bestehend aus monokristallinem MAPbl; (m-MAPbI;) (MA, kurz fir Me-
thylammonium).
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5.3.2 Einfluss der Ladungssammeleffizienz

Die Modellierung der Ladungssammeleffizienz 7., im Rahmen des verwendeten Simulationsmodells
hingt gemidl Gleichung (3.15d) von dem normierten Ladungstriger-Schubweg e = ftenF'7en/d der
Elektronen und Locher und von der normierten Absorptionslinge A = 1/(«d) ab. Abbildung 5.3 zeigt
die simulierte Ladungssammeleffizienz 7. von einschichtigen Rontgendetektoren in Abhéngigkeit von
der Schichtdicke d des Absorbers und der Photonenenergie E exemplarisch fiir Absorber, bestehend
aus a-Se (siehe Abbildung 5.3 (a)) und m-MAPbI; (siehe Abbildung 5.3 (b)). Fiir den betrachteten Ener-
giebereich und die untersuchten Absorber-Materialien zeigt die simulierte Ladungssammeleffizienz 7).,
keine signifikante Abhéngigkeit von der Photonenenergie F. Im Gegensatz dazu zeigt die simulierte
Ladungssammeleffizienz 7. eine starke Abhédngigkeit von der Schichtdicke d des Absorbers. Fiir beide
untersuchten Absorber-Materialien sinkt die simulierte Ladungssammeleffizienz 7. mit zunehmender
Schichtdicke d des Absorbers. Der Bereich der Schichtdicke d, ab welcher die Abnahme in der simulierte
Ladungssammeleffizienz 7. bedeutend wird, hingt hierbei stark vom verwendeten Absorber-Material ab.
Sowohl die Abhingigkeit von der Schichtdicke d als auch die Abhéngigkeit vom verwendeten Absorber-
Material lédsst sich zum Teil mithilfe des Ladungstriager-Schubwegs x.; in Gleichung (3.15d) erklédren
(siehe hierfiir 1 /d Abhéngigkeit von ., und Werte fiir jie y7e , in Tabelle 5.1 in Verbindung mit den in den
Simulationen verwendeten Betrdgen des elektrischen Feldes F' = 10V pm ! und F = 0.25Vyum ! im
Falle von a-Se und m-MAPbIl;). Geméf Gleichung (3.15d) besitzt die simulierte Ladungssammeleffizienz

1
100

Abbildung 5.3: Simulierte Ladungssammeleffizienz einschichtiger Rontgendetektoren. Simulierte Ladungs-
sammeleffizienz ne einschichtiger Rdntgendetektoren in Abhangigkeit der Schichtdicke d des Absorbers und der
Photonenenergie E. (a) Simulationsergebnis fir einen Absorber bestehend aus amorphem Se (a-Se). (b) Simula-
tionsergebnis flr einen Absorber bestehend aus monokristallinem MAPbI; (m-MAPbIz) (MA, kurz fur Methylammo-
nium).
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7ec allerdings mit der normierten Absorptionslinge A = 1/(«d) eine zusitzliche formale Abhéngigkeit
von der Schichtdicke d.

Unter dem Gesichtspunkt einer optimalen Ladungssammeleffizienz 7. ergibt sich fiir einschichtige Ront-
gendetektoren zusammenfassend die Designvorgabe, die Schichtdicke d zu minimieren: d |=> e T.

5.3.3 Einfluss der Normierung und der Konversionseffizienz

Gemail der Gleichungen (3.15a) und (3.15¢) ldsst sich das Produkt aus der Normierung .Sy und der Konver-
sionseffizienz 7y, mithilfe der Elementarladung e, der Wechselwirkungskoeffizienten von Luft (cen /) air
und des Absorbers (aen/a) sowie der Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie W des Absorbers mo-
dellieren: Sonm = €/(cten/p)air(1/Wx)(cten/cr) . Abbildung 5.4 zeigt die simulierten Ergebnisse fiir das
Produkt aus der Normierung Sy und der Konversionseffizienz 7y, von einschichtigen Rontgendetektoren
in Abhéngigkeit von der Schichtdicke d des Absorbers und der Photonenenergie F exemplarisch fiir
Absorber, bestehend aus a-Se (sieche Abbildung 5.4 (a)) und m-MAPbI; (siehe Abbildung 5.4 (b)). Formal
besitzen weder die Normierung Sy noch die Konversionseffizienz 7y, eine Abhingigkeit von der Schicht-
dicke d des Absorbers. Um die unterschiedlichen Einfliisse auf die theoretische Rontgensensitivitit Sipeo
visuell miteinander vergleichen zu konnen, sind die Ergebnisse in Abbildung 5.4 in Analogie zu den vor-
angegangen Abschnitten ebenfalls in Abhiingigkeit der Schichtdicke d des Absorbers dargestellt. Als Folge

(a) 5077m (kC Gy;rl Cm‘2) (b) Sonm (UC Gyt cm—2)
1,000 2,000 3,000 4,000 5,000

400
< 300 < 300
(0] Q
= ﬁ
Y200 w
100
10— 04 102

(m) d(m)

Abbildung 5.4: Simuliertes Produkt aus der Normierung und der Konversionseffizienz einschichtiger Ront-
gendetektoren. Simuliertes Produkt aus der Normierung So und der Konversionseffizienz nm einschichtiger Ront-
gendetektoren in Abh&ngigkeit der Schichtdicke d des Absorbers und der Photonenenergie E. (a) Simulationsergeb-
nis fur einen Absorber bestehend aus amorphem Se (a-Se). (b) Simulationsergebnis fiir einen Absorber bestehend
aus monokristallinem MAPbI; (m-MAPbI) (MA, kurz fir Methylammonium).
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der Energieabhéngigkeit der Wechselwirkungskoeffizienten (cven/p)air und (cien /) zeigt auch das Produkt
Somm eine starke materialspezifische Energieabhingigkeit. Aufgrund der unterschiedlichen Wechselwir-
kungskoeffizienten (cen /) und Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergien W der Absorber ergeben sich
im Falle von m-MAPbI; wesentlich hohere Werte fiir das Produkt Syny, (siehe Abbildung 5.4 (b)) als im
Falle von a-Se (siehe Abbildung 5.4 (a)).

5.3.4 Schichtdicken-Optimierung zur Maximierung der
Rontgensensitivitat

Abbildung 5.5 zeigt die theoretische Rontgensensitivitidt Siheo = So7)xm7cc €inschichtiger Rontgendetek-
toren in Abhingigkeit von der Schichtdicke d des Absorbers und der Photonenenergie ' exemplarisch fiir
Absorber, bestehend aus a-Se (sieche Abbildung 5.5 (a)) und m-MAPbDI; (siehe Abbildung 5.5 (b)). Unab-
hingig vom untersuchten Material zeigt die theoretische Rontgensensitivitét Sipe, eine starke Abhingigkeit
von der Schichtdicke d des Absorbers. Dieser Sachverhalt lidsst sich mithilfe der Simulationsergebnisse
aus den vorangegangenen Abschnitten fiir die Rontgenabsorptionseffizienz 7 und fiir die Ladungssam-
meleffizienz 7. erkldren. Gemaf der Abbildungen 5.2 und 5.3 ergeben sich unabhéngig vom untersuchten
Material unter den Gesichtspunkten einer optimalen Rontgenabsorptionseffizienz 7, und einer optimalen
Ladungssammeleffizienz 7). unterschiedliche Designvorgaben fiir einen einschichtigen Rontgendetektor.
Eine Optimierung der Rontgenabsorptionseffizienz 7 erfordert eine moglichst grole Schichtdicke d des

(a) Stheo (HC Gy} cm~2) (b) Stheo (UC Gy, cm—2)
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Abbildung 5.5: Theoretische Réntgensensitivitat einschichtiger Réntgendetektoren. Theoretische Réntgen-
sensitivitat Syeo einschichtiger Rontgendetektoren in Abhangigkeit der Schichtdicke d des Absorbers und der Pho-
tonenenergie E. (a) Simulationsergebnis fiir einen Absorber bestehend aus amorphem Se (a-Se). (b) Simulations-
ergebnis fiir einen Absorber bestehend aus monokristallinem MAPbI; (m-MAPbl3) (MA, kurz fir Methylammonium).
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Absorbers, wohingegen die Ladungssammeleffizienz 7. fiir moglichst kleine Schichtdicken d des Absor-
bers optimiert wird. Als direkte Folge existiert fiir jede Photonenenergie I eine optimale Schichtdicke
d, fir welche das Produkt ny7.. und somit die theoretische Rontgensensitivitit Sie, maximiert wird.
Gemal Abbildung 5.3 nimmt die Ladungssammeleffizienz 7., von m-MAPbI; verglichen mit a-Se erst
bei wesentlich grofieren Schichtdicken d bedeutend ab. Folglich ergeben sich im Falle von m-MAPbI;
wesentlich dickere optimale Schichtdicken d.

Die Energieabhingigkeit der theoretischen Rontgensensitivitit Sy,e, ergibt sich im Wesentlichen aus
den Simulationsergebnissen fiir die Rontgenabsorptionseffizienz 7y (siehe Abbildung 5.2) und den Si-
mulationsergebnissen fiir das Produkt aus der Normierung Sy und der Konversionseffizienz 7, (siche
Abbildung 5.4). Die Maximalwerte der theoretischen Rontgensensitivitit Sie, Werden sowohl durch das
Produkt aus der Normierung Sy und der Konversionseffizienz 7, als auch durch das Zusammenspiel aus
der Rontgenabsorptionseffizienz 1 und der Ladungssammeleffizienz 7. beeinflusst. Die wesentlich hohe-
ren Werte der theoretischen Rontgensensitivitét S, im Falle von m-MAPDbI; verglichen mit a-Se (siche
Abbildung 5.5) ergeben sich demnach zum Teil aus den Simulationsergebnissen fiir das Produkt Sgyny,
(siehe Abbildung 5.4). Des Weiteren kann im Falle von m-MAPbI; verglichen mit a-Se die Schichtdicke d
wesentlich groer gewihlt werden, ohne die Ladungssammeleffizienz n. signifikant zu reduzieren. Dieser
Umstand duBert sich in wesentlich groeren optimalen Schichtdicken d bei denen hohere kombinierte
Effizienzen 7. und somit hohere theoretische Rontgensensitivitidten Sy, erreicht werden kdnnen.
Unter dem Gesichtspunkt einer maximalen theoretischen Rontgensensitivitidt Sy, ergibt sich fiir ein-
schichtige Rontgendetektoren eine materialspezifische optimale Schichtdicke d des Absorbers. Die opti-
male Schichtdicke d hingt hierbei von der Photonenenergie E ab und muss somit explizit fiir unterschied-
liche Anwendungsbereiche bestimmt werden. Das verwendete Material des Absorbers hat dabei einen
starken Einfluss auf die GroBe der optimalen Schichtdicke d und auf die Maximalwerte der theoretischen
Rontgensensitivitit Siyeo.

5.4 Designvorgaben unter Berucksichtigung der
Rontgensensitivitat

Im Rahmen dieser Arbeit wird die Schichtdicke d des Absorbers, die eine maximale theoretischen Ront-
gensensitivitit Spe, ermoglicht, als optimaler Designparameter dp einschichtiger Rontgendetektoren
betrachtet. Die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitidt Sipe, in Abschnitt5.3 zeigt material-
spezifische optimale Schichtdicken dp mit einer ausgeprigten Abhéngigkeit von der Photonenenergie £.
Aus diesem Grund ist es an dieser Stelle von besonderem Interesse, die theoretisch erreichbare Leistungs-
fahigkeit einschichtiger Rontgendetektoren fiir unterschiedliche Absorber-Materialien und verschiedene
anwendungsspezifische Photonenenergien F zu untersuchen.

Die optimale Schichtdicken dp einschichtiger Rontgendetektoren, die sich im Hinblick auf eine ma-
ximale theoretische Rontgensensitivitdt Sy, mit unterschiedlichen Absorber-Materialien ergeben, sind
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in Tabelle 5.2 fiir drei Photonenenergien £ € {20keV,60keV,511keV} dargestellt. Die auf der Ba-
sis der optimalen Schichtdicke dop erreichbare Leistungsfihigkeit einschichtiger Rontgendetektoren ist

Tabelle 5.2: Designvorgaben und Leistungsfahigkeit einschichtiger Rontgendetektoren. Optimale Schichtdi-
cke dopt der Absorber einschichtiger Réntgendetektoren im Hinblick auf eine maximale theoretische Réntgensen-
sitivitdt Sineo in Abhangigkeit des Absorber-Materials und der Energie E der einfallenden Réntgenphotonen. Die
zugehdrige Leistungsfahigkeit ist durch die theoretische Réntgensensitivitét Sieo Und die theoretische Detektive
Quanteneffizienz DQE(0) quantifiziert. Der in den Simulationen angenommene Betrag des elektrischen Feldes F
ist zuséatzlich angegeben. Die Simulationen der theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQE(0) basieren auf
einer konstanten Dunkelstromdichte Jy = 10" Amm~2. Es werden direkte Absorber bestehend aus amorphem
Se (a-Se), polykristallinem Pbl, (p-Pbly), Hgly (p-Hgls), CdZnTe (p-CdZnTe) und MAPbI; (p-MAPDI;) (MA, kurz
fir Methylammonium) sowie monokristallinem CdZnTe (m-CdZnTe) und MAPbIl; (m-MAPbIs) in Betracht gezogen.
Die Leistungsanalyse von direkten Absorbern bestehend aus p-MAPbI; beruht auf einem hohen Beweglichkeit-
Lebensdauer-Produkt jimign.

F(Vum™) E (keV) dopt (mm) Siheo (MC Gy, cm~2) DQE(0)* DQE(0)°

a-Se 10 20 0.195 26.04 0971  0.112
10 60 1.48 262.1 0772 0.249
10 511 7.59 11.11 0229  0.038
p-Pbl, 1 20 0.117 196.1 0975  0.858
1 60 0.389 1220 0777  0.708
1 511 2.45 44.41 0.165  0.135
p-Hgl, 1 20 0.162 302.2 0.994  0.939
1 60 0.794 3510 0.957  0.943
1 511 7.76 410.1 0.443  0.44
p-CdZnTe 0.25 20 0.741 307.7 1 0.946
0.25 60 1.74 3274 0.998  0.981
0.25 511  18.6 443.4 0.626  0.621
m-CdZnTe  0.25 20 1.12 341.7 1 0.956
0.25 60 3.63 4129 1 0.989
0.25 511 105 2030 0.996  0.995
p-MAPbDI, 0.25 20 0.245 299.4 0991  0.935
0.25 60 1.1 3530 0.95 0.936
0.25 511 115 491.4 0436  0.434
m-MAPbl;  0.25 20 0.55 313.3 1 0.948
0.25 60 3.16 4309 1 0.99
0.25 511 955 3159 0.991  0.991

% bei einer hohen Photonenfluenzrate @ nigh = 108 mm 25!

® bei einer niedrigen Photonenfluenzrate &g jow = 10° mm~2s~*
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5 Simulation und Design von einschichtigen Rontgendetektoren

mithilfe der theoretischen Rontgensensitivitit Sy, quantifiziert. Dariiber hinaus zeigt Tabelle 5.2 zu-
sitzlich die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0), welche sich gemil des in Abschnitt 3.2
beschrieben Simulationsmodells ergibt. Die Simulationen der theoretischen Detektiven Quanteneffizienz
DQE(0) basieren hierbei unabhingig vom Absorber-Material auf einer konstanten Dunkelstromdichte
J¢ = 1078 A mm~2. Es handelt sich dabei um einen vergleichsweise hohen Wert, dessen Auswahl im
Wesentlichen dazu dient, die auBergewShnlich hohe theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0)
einschichtiger Rontgendetektoren, die insbesondere im Falle monokristalliner Absorber erreicht werden
kann, zu demonstrieren. Der in den Simulationen angenommene Betrag des elektrischen Feldes F' ist
zusitzlich in Tabelle 5.2 angegeben. Die Designvorgaben und die Angaben zur Leistungsfihigkeit ein-
schichtiger Rontgendetektoren in Tabelle 5.2 bilden im Rahmen dieser Arbeit die Grundlage fiir die
Bewertung der Leistungsfihigkeit mehrschichtiger und gefalteter Rontgendetektoren in den Kapiteln 6
und 7.

5.5 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wird die Simulation und das Design von einschichtigen Rontgendetektoren beschrieben.
In Abschnitt 5.1 wird hierbei zunéchst die grundlegende Motivation und die wissenschaftliche Zielsetzung
des Kapitels erldutert. In der vorliegenden Arbeit besteht der wesentliche Anreiz einer theoretischen Leis-
tungsanalyse einschichtiger Rontgendetektoren darin, die theoretische Leistungsfihigkeit mehrschichtiger
und gefalteter Rontgendetektoren bewerten zu kdnnen. Dieses Kapitel ist daher der Entwicklung einer
Vergleichsgrundlage fiir die Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von mehrschichtigen und
gefalteten Rontgendetektoren auf der Basis von einschichtigen Rontgendetektoren gewidmet. Im weiteren
Verlauf des Kapitels werden aus diesem Grund im Rahmen der Abschnitte 5.2, 5.3 und 5.4 drei Zwi-
schenziele verfolgt.

In Abschnitt5.2 werden zunichst der grundlegende Aufbau und die Parameter fiir die Simulation ein-
schichtiger Rontgendetektoren eingefiihrt. Die Simulationsparameter lassen sich in diesem Zusammen-
hang in Designparameter des Detektors, Materialparameter des Absorber-Materials und Bestrahlungs-
parameter unterteilen. Einige der hier eingefiihrten Simulationsparameter werden dariiber hinaus in den
Kapiteln 6 und 7 verwendet.

Abschnitt 5.3 zeigt anschliefend die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitit Syeo einschich-
tiger Rontgendetektoren exemplarisch im Falle zweier Absorber-Materialien. Die Optimierung der theo-
retischen Rontgensensitivitit Sy, basiert hierbei auf einer Variation der Absorber-Schichtdicke d und
der Photonenenergie F. Die einzelnen Bestandteile der theoretischen Rontgensensitivitidt Sy, werden
in diesem Zusammenhang zunichst einzeln betrachtet und analysiert, um ihren jeweiligen Einfluss auf
die theoretischen Rontgensensitivitit Sye, bewerten zu konnen. Dabei ergeben sich im Hinblick auf eine
optimale Rontgenabsorptionseffizienz 7 und eine optimale Ladungssammeleffizienz 7. gegensitzliche
Designvorgaben fiir die Absorber-Schichtdicke d. Infolgedessen existiert fiir jede Photonenenergie E eine
optimale Schichtdicke d, fiir welche das Produkt 7xn.. und somit die theoretische Rontgensensitivitét
Stheo Mmaximiert wird. Die Energieabhiingigkeit der theoretischen Rontgensensitivitit Syeo ergibt sich
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dariiber hinaus im Wesentlichen aus der Energieabhiingigkeit der Rontgenabsorptionseffizienz 7 und des
Produkts aus der Normierung Sy und der Konversionseffizienz 7. Unter dem Gesichtspunkt einer ma-
ximalen theoretischen Rontgensensitivitit Sye, ergibt sich im Falle der hier betrachteten einschichtigen
Rontgendetektoren eine materialspezifische optimale Absorber-Schichtdicke d, die dariiber hinaus von der
Photonenenergie E abhidngt. Das verwendete Absorber-Material zeigt hierbei einen bedeutenden Einfluss
auf die optimale Absorber-Schichtdicke d und die maximal erreichbare theoretische Rontgensensitivitit
Stheo-

Auf der Grundlage der Ergebnisse der exemplarischen Optimierung in Abschnitt5.3 werden in Ab-
schnitt 5.4 abschlieBend allgemeine Designvorgaben fiir einschichtige Rontgendetektoren entwickelt. In
diesem Zusammenhang wird die Absorber-Schichtdicke d, welche eine maximale theoretische Ront-
gensensitivitit Spe, ermdoglicht, als optimaler Designparameter d,p, einschichtiger Rontgendetektoren
betrachtet. Die Designvorgaben sind dabei fiir unterschiedliche Absorber-Materialien und verschiedene
anwendungsspezifische Photonenenergien E' berechnet. Die Leistungsfahigkeit, welche sich unter Beach-
tung der Designvorgaben theoretisch erreichen lédsst, ist durch die theoretische Rontgensensitivitit Sipeo
und die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) quantifiziert.

Die Ergebnisse dieses Kapitels im Hinblick auf die Designvorgaben und die Angaben zur theoretischen
Leistungsfihigkeit einschichtiger Rontgendetektoren bilden im Rahmen dieser Arbeit die Grundlage fiir
die Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von mehrschichtigen und gefalteten Rontgendetekto-
ren in den Kapiteln 6 und 7.

Teile der in diesem Kapitel priisentierten Inhalte sind in Mescher, Hamann, and Lemmer [63 ] veroffent-
licht. Der Hauptbeitrag dieser Veriffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher. Der
Erstautor Henning Mescher wurde im Rahmen der Verdffentlichung vom Co-Autor Elias Hamann in
Bezug auf die theoretische Arbeit unterstiitzt. Der Co-Autor Uli Lemmer hat in diesem Zusammenhang
die wissenschaftliche Betreuung iibernommen.
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6 Modellierung, Simulation und
Design von mehrschichtigen
Rontgendetektoren

Dieses Kapitel ist der Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von mehrschichtigen Ront-
gendetektoren (Ziel 2) gewidmet. Zu diesem Zweck werden im Verlauf des Kapitels zwei Zwischenziele
verfolgt. Zundichst werden bereits bestehende Modelle zur Simulation der Rontgensensitivitit und der
Detektiven Quanteneffizienz von einschichtigen Rontgendetektoren auf mehrschichtige Rontgendetektoren
erweitert, um die theoretische Leistungsfihigkeit dieser Detektoren analysieren und bewerten zu konnen.
Anschliefend wird die Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren simuliert, Designvorgaben
werden entwickelt, und das Potential, eine hohe Leistungsfihigkeit zu ermoglichen, wird auf der Grund-
lage eines Leistungsvergleiches mit einschichtigen Rontgendetektoren bewertet. Die bereits bestehenden
Simulationsmodelle, die im Rahmen dieses Kapitels erweitert werden, sind in Kapitel 3 beschrieben. Der
Leistungsvergleich mit einschichtigen Rontgendetektoren basiert auf den Ergebnissen aus Kapitel 5. Die
Ergebnisse dieses Kapitels bilden zusammen mit den Resultaten aus Kapitel 5 die Grundlage fiir die

Bewertung der theoretischen Leistungsfahigkeit gefalteter Rontgendetektoren in Kapitel 7.

Teile der in diesem Kapitel prisentierten Inhalte sind in Mescher and Lemmer [93] veroffentlicht. Der
Hauptbeitrag dieser Veroffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher. Der Co-Autor Uli
Lemmer hat in diesem Zusammenhang die wissenschaftliche Betreuung iibernommen.
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6.1 Motivation und Zielsetzung

Die Simulation und das Design einschichtiger Rontgendetektoren in Kapitel 5 zeigen eine starke Abhin-
gigkeit der theoretischen Rontgensensitivitit Sye, einschichtiger Rontgendetektoren vom verwendeten
Absorber-Material und von der Schichtdicke d des Absorbers (siehe Abschnitt5.3 und 5.4). Unter dem
Gesichtspunkt einer maximalen theoretischen Rontgensensitivitit Sy, ergeben sich fiir einschichtige
Rontgendetektoren materialspezifische optimale Schichtdicken d des Absorbers (siehe Abschnitt5.3.4).
Die optimalen Schichtdicken d beschreiben hierbei einen Kompromiss zwischen der Rontgenabsorpti-
onseffizienz 7y (steigt mit zunehmender Schichtdicke d) und der Ladungssammeleffizienz 7. (sinkt mit
zunehmender Schichtdicke d). In Abhingigkeit vom verwendeten Absorber-Material und von der an-
wendungsspezifischen Photonenenergie E ergeben sich unterschiedliche optimale Schichtdicken dop, die
im Falle mittlerer Photonenenergien FE iiber, und im Falle hoher Photonenenergien ' weit iiber einem
Millimeter liegen konnen (siehe Tabelle 5.2). Die Realisierung beliebig dicker Absorberschichten mit
ausreichend hoher Qualitit ist allerdings nicht trivial. Monokristalline Absorber konnen grundsitzlich in
hoher Qualitit und mit Schichtdicken d von mehreren Millimetern realisiert werden. Ihre Herstellung gilt
allerdings im Allgemeinen als aufwendig und kostenintensiv. Polykristalline Absorber lassen sich hinge-
gen kostengiinstiger herstellen, konnen iiblicherweise allerdings nicht mit der Qualitit monokristalliner
Materialien konkurrieren. Des Weiteren steigt auch bei polykristallinen Materialien der Herstellungsauf-
wand mit zunehmender Schichtdicke d.

Ein alternativer Ansatz, hochleistungsfihige Rontgendetektoren zu realisieren, besteht in einem mehr-
schichtigen Detektor-Aufbau. In Abbildung 6.1 wird der grundlegende Aufbau eines einschichtigen Ront-
gendetektors (siche Abbildung 6.1 (a)) mit dem Aufbau eines mehrschichtigen Rontgendetektors (siche
Abbildung 6.1 (b)) verglichen. Einschichtige Rontgendetektoren bestehen aus einem Absorber der Schicht-
dicke d, der sich zwischen zwei Elektroden auf einem Substrat befindet. Mehrschichtige Rontgendetektoren
bestehen aus K iibereinander angeordneten Detektor-Schichten. Jede einzelne Detektor-Schicht entspricht
hierbei im Aufbau und in der Funktionsweise einem einschichtigen Rontgendetektor. Die grundlegen-
de Idee der hier betrachteten mehrschichtigen Rontgendetektoren ist eine Abschwichung der Kopplung
zwischen der Rontgenabsorptionseffizienz 7 und der Ladungssammeleffizienz 7., mithilfe des zusétz-
lichen Freiheitsgrads der Anzahl K der Detektor-Schichten. Zu diesem Zweck wird der mehrschichtige
Rontgendetektor in seiner Gesamtheit bewertet und die Summe der Signale, die in den einzelnen Detektor-
Schichten induziert werden, wird betrachtet. Der zusitzlich gewonnene Freiheitsgrad von mehrschichtigen
Rontgendetektoren ermoglicht es, die Rontgenabsorptionseffizienz 7 und die Ladungssammeleffizienz
7ec Nahezu unabhiingig voneinander mithilfe einer Variation der Anzahl K der Detektor-Schichten und
einer Variation der Absorber-Schichtdicke d zu optimieren. Als direkte Folge besitzen mehrschichtige
Rontgendetektoren das Potential, eine hohe Leistungsfihigkeit auf der Basis von vergleichsweise einfach
herzustellenden diinnen Absorber-Schichten zu realisieren.

In diesem Zusammenhang sei erwihnt, dass mehrschichtige Rontgendetektoren zusitzlich das Potential
besitzen, mithilfe einer tiefenabhiingigen Detektion spektrale Aspekte der einfallenden Rontgenphotonen
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(a) (b)

4
X

Abbildung 6.1: Grundlegender Aufbau einschichtiger und mehrschichtiger Réntgendetektoren. (a) Grundle-
gender Aufbau eines einschichtigen Réntgendetektors. Der betrachtete einschichtige Réntgendetektor besteht aus
einem Absorber der Schichtdicke d, der sich zwischen zwei Elektroden auf einem Substrat befindet. Der Drift der
Elektronen und Lécher im elekirischen Feld F zwischen den Elektroden ist schematisch dargestellt. Das elektrische
Feld F ist hierbei exemplarisch fiir eine der beiden méglichen Orientierungen gezeigt. Die auf den Detektor auftref-
fende monoenergetische Réntgenstrahlung mit Réntgenphotonen der Energie £ und einer Photonenfluenzrate &,
die Detektor-Flache Ag und die Orientierung der x-Achse sind ebenfalls gekennzeichnet. (b) Grundlegender Aufbau
eines mehrschichtigen Réntgendetektors. Der betrachtete mehrschichtige Réntgendetektor besteht aus K entlang
der x-Achse Ubereinander angeordneten Detektor-Schichten, die mit dem Index k gekennzeichnet sind. Jede ein-
zelne Detektor-Schicht entspricht dabei im Aufbau und in der Funktionsweise dem in (a) dargestellten einschichtigen
Réntgendetektor. Zusétzlich zur Schichtdicke d der einzelnen Absorber-Schichten sind die Schichtdicken diy der
oberen (gekennzeichnet mit dem Index t fir engl. top) und der unteren Elektrode (gekennzeichnet mit dem Index b
flr engl. bottom) dargestellt. Zum Teil reproduziert in Anlehnung an Mescher and Lemmer [93].

zu charakterisieren. Ein interessantes Konzept in diesem Kontext besteht darin, Perowskit-Szintillator-
Schichten mit unterschiedlichen Emissionswellenlingen iibereinander anzuordnen, um eine tiefenabhén-
gige Detektion zu realisieren [94]. Eine tiefenabhéngige Detektion im Falle der hier betrachteten mehr-
schichtigen Rontgendetektoren erfordert allerdings, dass das induzierte Signal separat fiir jede einzelne
Detektor-Schicht ausgelesen wird. Eine potentielle Realisierung der hier betrachteten mehrschichtigen
Rontgendetektoren ist allerdings auch ohne die Moglichkeit, das Signal einzelner Detektor-Schichten
separat auszulesen, komplex. Aus diesem Grund wird in diesem Kapitel das grundlegende Potential mehr-
schichtiger Rontgendetektoren analysiert, welches sich bei einer summierten Betrachtung der induzierten
Signale ergibt.

Dieses Kapitel ist der Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von mehrschichtigen Rontgen-
detektoren gewidmet. Im Rahmen dieses Kapitels werden daher zwei Zwischenziele verfolgt. In Ab-
schnitt 6.2 werden zunéchst die in Kapitel 3 beschriebenen bereits bestehenden Modelle zur Simulation
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der Rontgensensitivitit und der Detektiven Quanteneffizienz von einschichtigen Rontgendetektoren auf
mehrschichtige Rontgendetektoren erweitert, um die theoretische Leistungsfihigkeit von mehrschichtigen
Rontgendetektoren analysieren und bewerten zu konnen. AnschlieBend wird in Abschnitt 6.3 mithilfe
der in Abschnitt 6.2 beschriebenen Erweiterungen die Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgende-
tektoren simuliert, Designvorgaben fiir mehrschichtige Rontgendetektoren werden entwickelt, und das
Potential mehrschichtiger Rontgendetektoren, eine hohe Leistungsfihigkeit zu ermdglichen, wird auf der
Grundlage eines Leistungsvergleiches mit einschichtigen Rontgendetektoren bewertet. Abschnitt 6.4 fasst
abschlieend die wesentlichen Ergebnisse dieses Kapitels zusammen.

6.2 Modellierung von mehrschichtigen
Rontgendetektoren

Um die Leistungsfihigkeit von mehrschichtigen Rontgendetektoren analysieren zu konnen, werden die in
Kapitel 3 beschriebenen Modelle zur Simulation der Rontgensensitivitit und der Detektiven Quanteneffi-
zienz von einschichtigen Rontgendetektoren in den folgenden Abschnitten auf mehrschichtige Rontgen-

detektoren erweitert.

6.2.1 Rontgensensitivitat von mehrschichtigen Rontgendetektoren

Bei dem betrachteten mehrschichtigen Rontgendetektor handelt es sich um K entlang der x-Achse iiberein-
ander angeordnete Detektor-Schichten (siehe Abbildung 6.1 (b)). Jede einzelne dieser Detektor-Schichten
entspricht hierbei im Aufbau und in der Funktionsweise einem einschichtigen Rontgendetektor. Diese
Tatsache ermdglicht es, das in Abschnitt 3.1 beschriebene Modell zur Simulation der Rontgensensitivitit
einschichtiger Rontgendetektoren auf die betrachteten mehrschichtigen Rontgendetektoren zu erweitern.
Formal kann eine einzelne Detektor-Schicht des mehrschichtigen Rontgendetektors in Analogie zu einem
einschichtigen Rontgendetektor behandelt werden. Der einzige fiir die Modellierung relevante Unter-
schied besteht in der Photonenfluenz, die auf die Detektor-Schicht trifft. Im Falle des mehrschichtigen
Rontgendetektors nimmt die Photonenfluenz innerhalb des Detektors mit zunehmender Anzahl an durch-
querten Detektor-Schichten ab. Die auf eine Detektor-Schicht des mehrschichtigen Detektors auftreffende
Photonenfluenz hiingt demnach von ihrer Position innerhalb des Detektors ab. Formal lisst sich die Pho-
tonenfluenz 9 j,, die auf die k-te Absorberschicht des mehrschichtigen Rontgendetektors trifft, mithilfe
eines Abschwichungsfaktors (. und der urspriinglich auf den Detektor einfallenden Photonenflunez &
beschreiben [93]:

By, = (o, mit (= e Fadim(k-Dad=(k=Dapdy 6.1)

Hierbei beschreibt o den linearen Schwichungskoeffizienten und d die Schichtdicke des Absorbers. Die
linearen Schwichungskoeffizienten «}, und Schichtdicken d;p, der oberen und unteren Elektrode sind
mithilfe der Indizes t (fiir engl. top) und b (fiir engl. bottom) gekennzeichnet. An diesem Punkt wird davon
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ausgegangen, dass die einzelnen Detektor-Schichten auf diinnen Polymer-Substraten realisiert werden
konnen, deren Einfluss auf die Photonenfluenz vernachlidssigt werden kann. Auf der Basis der selben
grundlegenden Modellannahmen (siche Abschnitt 3.1.1) und unter Beachtung der verdnderten Photonen-
fluenz Dy, lasst sich die in Abschnitt3.1 beschriebene Modellierung einschichtiger Rontgendetektoren
auf eine einzelne Detektor-Schicht des mehrschichtigen Rontgendetektors iibertragen. Die in der k-ten
Detektor-Schicht induzierte Ladung @y ldsst sich dann mithilfe der induzierten Ladung () eines ein-
schichtigen Rontgendetektors (siehe Gleichungen (3.12) und (3.13)) und dem Abschwichungsfaktor (.
(siche Gleichung (6.1)) beschreiben [93]:

Qr = GQ. (6.2)

Die gesamte induzierte Ladung Qi eines mehrschichtigen Rontgendetektors, der aus K Detektor-
Schichten besteht, ergibt sich dann als Summe iiber die induzierten Ladungen (), der einzelnen Detektor-
Schichten [93]:

K K K
Qx =D Qr = Q= Qetrorh " ph, (6.32)
k=1 k=1 k=1

K
— Qead+abdb (Z Tk o 1) , (63b)
k=0

mit r = e~ (@ditadtand) Bej der Summe in Gleichung (6.3b) handelt es sich um eine Partialsumme

einer geometrischen Reihe, welche sich analytisch bestimmen ldsst:

1— T‘K+1

K
Zrk == falls r#1. (6.4)

1—r
k=0

Fiir die betrachtete Partialsumme einer geometrischen Reihe ist der Fall » = 1 #dquivalent zu — (o d; +
ad + apdp) = 0. Der Fall » = 1 ist daher fiir die Modellierung von mehrschichtigen Rontgendetektoren
nicht relevant. Mithilfe der Gleichungen (6.3b), (6.4), (3.12) und (3.13) ergibt sich die gesamte induzierte
Ladung @) i dann zu [93]:

1— K
Qx = Qead+abdb - r 7 (6.5a)
rt—1
ead+abdb (1 . efK(oz[dHradJrabdb))
= :FBAeI@()nxnmncc} coditadtands — 1 , (6.5b)
(ead+abdb _ eabdb) (1 _ e—K(a[d[-i-ad—&-oabdb)
= FeAaPo o radtond 1 Nm?ee, - (6.5¢)
Tx, ML
= :FeAelé()nx,MLTlmncc,:F . (6.5d)
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Das Vorzeichen in den Gleichungen (6.5) ergibt sich aus der Orientierung des elektrischen Feldes F' in
negativer oder positiver x-Richtung (siche Abschnitt3.1.3).

Gemif der Gleichung (2.21) kann die Rontgensensitivitét S eines direkten Rontgendetektors mithilfe des
Betrags der induzierten Ladung |Q

, der Energiedosis der einfallenden Rontgenstrahlung in Luft Dy;. und
der bestrahlten Fliche A definiert werden: S = |Q|/(DairA). In Analogie zur Modellierung einschichtiger
Rontgendetektoren (siche Abschnitt 3.1.4) kann der Betrag der induzierten Ladung |Q)| des betrachteten
mehrschichtigen Rontgendetektors mithilfe der Gleichung (6.5d) modelliert werden, und die bestrahlte
Flédche ist A (siehe Abbildung 6.1 (b)). Unter Verwendung der Definition der Energiedosis der einfallen-
den Rontgenstrahlung in Luft Dy; in Gleichung (2.18) (siehe Abschnitt 3.1.4 fiir eine Beschreibung der
zugrundeliegenden Annahmen) ergibt sich die theoretische Rontgensensitivitit Sipeomr, mehrschichtiger
Rontgendetektoren zu [93]:

StheoML = S0MxMLmec » (6.6)

mit
(ead-l—abdb . eabdb) (1 . e—K(atdt+ad+abdb))

x ML = ea[d[—&-ad—&—abdb 1 (67)

Die GroBen Sg, 7m und 7. in Gleichung (6.6) entsprechen den Gréfen aus den Gleichungen (3.15).

6.2.2 Rontgensensitivitat von mehrschichtigen Rontgendetektoren
mit quasi-direkten Absorbern

Die in Abschnitt 6.2.1 beschriebene Modellierung der Rontgensensitivitdt mehrschichtiger Rontgendetek-
toren kann auf mehrschichtige Rontgendetektoren mit quasi-direkten Absorbern (siehe Abschnitt?2.3.3)
erweitert werden. Die im Rahmen dieser Arbeit betrachteten quasi-direkten Absorber bestehen aus einem
Absorber-Material, in welchem sich zusitzlich homogen verteilt Szintillator-Teilchen befinden. Das umge-
bende Absorber-Material besitzt eine hohe Absorptionseffizienz fiir optische Photonen und eine vernach-
lassigbare Wechselwirkung mit hochenergetischen Rontgenphotonen. Die Absorption der einfallenden
hochenergetischen Rontgenphotonen innerhalb des quasi-direkten Absorbers findet daher ausschlieflich
im Szintillator-Material statt. Als Folge der Absorption der hochenergetischen Rontgenphotonen emit-
tieren die Szintillator-Teilchen optische Photonen, die anschlieBend vom umgebenden Absorber-Material
absorbiert und in Elektron-Loch-Paare umgewandelt werden konnen. Die Bewegung dieser Ladungstriger
innerhalb des quasi-direkten Absorbers fiihrt dann in Analogie zu direkten Absorbern zu einer Induktion
eines messbaren Signals.

Unter der Annahme einer verlustfreien Umwandlung der von den Szintillator-Teilchen emittierten op-
tischen Photonen in Elektronen-Loch-Paare durch das umgebende Absorber-Material ldsst sich die
Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie W, — 1/~ mithilfe der Umwandlungseffizienz -y des Szintillator-
Materials modellieren. Unter Vernachldssigung der rdumlichen Verschiebung zwischen der Absorption
der Rontgenphotonen in den Szintillator-Teilchen und der Erzeugung der Elektron-Loch-Paare lassen sich
die Randbedingungen der erzeugten Ladungstriger im quasi-direkten Absorber in Analogie zu einem di-
rekten Absorber beschreiben. Der einzige relevante Unterschied besteht dann in der effektiven Wegstrecke
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der Rontgenphotonen im Szintillator-Material. Mithilfe des Volumenanteils f der Szintillator-Teilchen
im quasi-direkten Absorber ergibt sich die effektive Wegstrecke in einer Schicht des mehrschichtigen
Rontgendetektors zu df . Hierbei ist d die Schichtdicke des quasi-direkten Absorbers. Unter der Annahme
einer gleichen Ladungstragerdynamik in direkten und quasi-direkten Absorbern lésst sich die theoreti-
sche Rontgensensitivitit Sieo v mehrschichtiger Rontgendetektoren mit quasi-direkten Absorbern dann
mithilfe von Gleichung (6.6) und abgewandelten Funktionsargumenten modellieren:

Stheo,ML (Wﬂ:a ad) — Stheo,ML (1/’77 adf) . (6.8)

Es sei darauf hingewiesen, dass sich die Materialparameter quasi-direkter Absorber aus den Materialpara-
metern des Szintillator-Materials und des umgebenden Absorber-Materials zusammensetzen. Die Wech-
selwirkung der einfallenden Rontgenstrahlung mit einem quasi-direkten Absorber hidngt beispielsweise
von dem Wechselwirkungskoeffizienten o und der Umwandlungseffizienz -y des Szintillator-Materials ab,
wohingegen die Ladungstriagerdynamik durch die Materialparameter des umgebenden Absorber-Materials
bestimmt wird.

6.2.3 Detektive Quanteneffizienz von mehrschichtigen
Rontgendetektoren

Die in Abschnitt 3.2 beschriebene Modellierung der Detektiven Quanteneffizienz einschichtiger Rontgen-
detektoren basiert auf einem vierstufigen linearen System (sieche Abbildung 3.4). Hierbei basieren die
Modell-Stufen 1-3 auf der Modellierung der Rontgensensitivitit einschichtiger Rontgendetektoren und
die Modell-Stufe 4 représentiert eine Rausch-Additions-Stufe. Geméal der Erweiterung der Modellierung
der Rontgensensitivitdt auf mehrschichtige Rontgendetektoren (siehe Abschnitt6.2.1) kann die Signal-
ausbreitung in mehrschichtigen Rontgendetektoren in Analogie zu einschichtigen Rontgendetektoren als
eine Verkettung der Rontgenabsorption, der Konversion in Ladungstriger und der Ladungssammlung
beschrieben werden. Unter Beachtung der Rontgenabsorptionseffizienz 7, m1. (siehe Abschnitt 6.2.1) und
der elektronischen Rauschleistung 3¢ v, mehrschichtiger Rontgendetektoren kann daher die Signal- und
Rauschausbreitung von mehrschichtigen Rontgendetektoren mithilfe des vierstufigen linearen Systems
aus Abschnitt 3.2 modelliert werden. Infolgedessen lisst sich die Detektive Quanteneffizienz DQEy;; (0)
mehrschichtiger Rontgendetektoren bei einer Ortsfrequenz v = 0 mithilfe von Gleichung (3.23) wie folgt

modellieren [93]:

DQEyy (0) = 77x,MLE77m7700 . (6.9)

1+ DmMee + (%) T T
Die elektronische Rauschleistung, die beim Auslesen einer einzelnen Detektor-Schicht des mehrschich-
tigen Rontgendetektors auftritt, ldsst sich in Analogie zu einem einschichtigen Rontgendetektor gemél
Gleichung (3.24) mithilfe des Dunkelstroms /g, der Integrationszeit ¢i,(, der Fliche der Elektroden A¢ der
Detektor-Schicht sowie der Elementarladung e modellieren (siehe Abschnitt 3.2.3 fiir die zugrundeliegen-

den Annahmen). Unter der Annahme, dass die GroBen Iy, ti, und A konstant fiir alle Detektor-Schichten
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sind, ergibt sich die elektronische Rauschleistung > m1. eines mehrschichtigen Rontgendetektors, der aus
K Detektor-Schichten besteht, mithilfe von Gleichung (3.24) zu:

TaKtin
Age

XML = (6.10)
In Analogie zur Modellierung einschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 3.2.3 ergibt sich das Verhilt-
nis aus der elektronischen Rauschleistung ¢y, und der mittleren Photonenfluenz @, der einfallenden
Rontgenphotonen in Gleichung (6.9) mithilfe von Gleichung (6.10) zu (siehe Abschnitt3.2.3 fiir die zu-
grundeliegenden Annahmen) [93]:

Yel ML LK JaK

= — = (6.11)
@0 Aeleéﬁo 6@0

Hierbei ist 9150 die Photonenfluenzrate der einfallenden Rontgenstrahlung und Jy = I3/ A, ist die Dun-
kelstromdichte einer Detektor-Schicht des mehrschichtigen Rontgendetektors.

6.3 Simulation und Designh von mehrschichtigen
Rontgendetektoren

Zwei wesentliche GroBlen zur Beschreibung der Leistungsfihigkeit von Rontgendetektoren sind die
Rontgensensitivitidt S (siehe Abschnitt2.2.2.1) und die Detektive Quanteneffizienz DQE (siche Ab-
schnitt2.2.2.3). Auf der Grundlage von den in Abschnitt6.2 beschriebenen Erweiterungen der Simu-
lationsmodelle werden in den folgenden Abschnitten die Rontgensensitivitidt Siheo M und die Detektive
Quanteneffizienz DQEy;; (0) von mehrschichtigen Rontgendetektoren untersucht. Hierfiir werden beide
GroBen fiir unterschiedliche Design- und Bestrahlungsparameter simuliert und analysiert, Designvorgaben
werden entwickelt, und die theoretische Leistungsfihigkeit wird mit einschichtigen Rontgendetektoren

verglichen.

6.3.1 Parameter fir die Simulation von mehrschichtigen
Rontgendetektoren

Der grundlegende Aufbau, der fiir die Simulation von mehrschichtigen Rontgendetektoren in diesem Ka-
pitel verwendet wird, ist in Abbildung 6.1 (b) dargestellt. Entsprechend der Untersuchungen einschichtiger
Rontgendetektoren in Kapitel 5 wird die Leistungsfahigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren in diesem
Kapitel fiir den Fall einer Bestrahlung mit monoenergetischer Rontgenstrahlung mit Photonen der Energie
FE und einer Photonenfluenzrate & untersucht. Die Parameter fiir die Simulation von mehrschichtigen
Rontgendetektoren lassen sich in Analogie zu den Parametern einschichtiger Rontgendetektoren (siehe
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Abschnitt 5.2) in Designparameter des Detektors, Materialparameter des Absorber-Materials und Bestrah-
lungsparameter unterteilen.

Im Hinblick auf die Designparameter mehrschichtiger Rontgendetektoren beschrinken sich die Unter-
suchungen in diesem Kapitel auf das verwendete Absorber-Material, die Schichtdicke d der einzelnen
Absorber und die Anzahl K der Detektor-Schichten. Das elektrische Feld F' zwischen den Elektroden wird
nicht variiert. Durch das Ubereinanderstapeln mehrerer Detektor-Schichten besitzen mehrschichtige Ront-
gendetektoren das Potential einer hohen Leistungsfihigkeit, ohne dabei auf iibermifig dicke Absorber
angewiesen zu sein. Aufgrund der Tatsache, dass bei der Realisierung mehrschichtiger Rontgendetektoren
mehrere Detektor-Schichten fabriziert werden miissen, erfordert eine optimale Ausschopfung dieses Po-
tentials ein Absorber-Material, das sich kosteneffizient und vorzugsweise iiber grofle Fliachen herstellen
lasst. Um die Wechselwirkung der Rontgenphotonen mit den inaktiven Substraten der einzelnen Detektor-
Schichten zu minimieren, ist es liberdies essenziell, ein Substrat-Material mit geringer Wechselwirkung
und moglichst diinner Schichtdicke zu wihlen. Vorausgesetzt, die Detektor-Schichten kénnen bei niedrigen
Temperaturen realisiert werden, kommen hierfiir insbesondere diinne Polymer-Substrate in Betracht. Im
Rahmen dieser Arbeit werden quasi-direkte Absorber, die sich aus Szintillator-Teilchen auf der Basis von
Terbium-dotiertem Gadoliniumoxysulfid (GOS:Tb) und einer organischen Bulk-Heterojunction bestehend
aus Poly(3-hexylthiophen-2,5-diyl) (P3HT) und Phenyl-C¢;Buttersduremethylester (PCBM) zusammen-
setzen (sieche Abschnitt 2.3.3), und direkte Absorber bestehend aus polykristallinem MAPbI; (p-MAPbI5)
(MA, kurz fiir Methylammonium) (siehe Abschnitt2.3.2) als potentielle Absorber-Materialien fiir mehr-
schichtige Rontgendetektoren untersucht. Das quasi-direkte Absorber-Material wird im Folgenden als
P3HT:PCBM:GOS:Tb bezeichnet. Mit der Dichte p, der Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie W,
der Umwandlungseffizienz « und der Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkte pi. h7en von Elektronen und
Lochern sind die wesentlichen Materialparameter der Absorber-Materialien, die fiir die Simulationen in
diesem Kapitel verwendet werden, in den Tabellen5.1 und 6.1 zusammengefasst. Es sei darauf hinge-
wiesen, dass im Falle quasi-direkter Absorber die Simulationen auf der Umwandlungseffizienz  anstatt
auf der Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie W1 basieren (siehe Abschnitt6.2.2). Dariiber hinaus
wird fiir die organische Bulk-Heterojunction P3HT:PCBM ein nidherungsweise gleiches Beweglichkeit-
Lebensdauer-Produkt pi. 7o ~ ppnm fiir Elektronen und Locher angenommen. Folglich wird in dieser Arbeit
hinsichtlich des Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkts p7 von P3BHT:PCBM nicht zwischen Elektronen
und Lochern unterschieden, und in den Simulationen wird sowohl fiir Elektronen als auch fiir Locher
der gleiche Wert verwendet. Im Falle von P3BHT:PCBM:GOS:Tb basieren die Simulationen iiberdies
auf dem optimalen Volumenanteil f = 0.67[38] der Szintillator-Teilchen im quasi-direkten Absorber
(sieche Abschnitt6.2.2). Beide Absorber-Materialien konnen 16sungsbasiert abgeschieden werden und
ermoglichen daher eine kosteneffiziente Realisierung auf grofflachigen diinnen Polymer-Substraten bei
niedrigen Temperaturen. Die Untersuchungen in diesem Kapitel beschrinken sich auf Schichtdicken d
im Intervall 1078 m < d < 10~*m. Die Auswahl der Intervallgrenzen orientiert sich hierbei an den
vergleichsweise geringen Schichtdicken d, die iiblicherweise mithilfe einer 16sungsbasierten Abscheidung
hergestellt werden konnen. Im Hinblick auf die Anzahl K der Detektor-Schichten werden Werte im In-
tervall 1 < K < 1000 als realisierbar betrachtet und untersucht. In Anlehnung an den Detektor-Aufbau
in [38] werden die Simulationen in diesem Kapitel fiir obere Elektroden bestehend aus Aluminium und
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Tabelle 6.1: Materialparameter quasi-direkter Absorber. Auflistung der Dichte p, der Umwandlungseffizienz
~ und des Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkts p7, die im Rahmen dieser Arbeit flir die Simulation von Rént-
gendetektoren mit quasi-direkter Absorbern verwendet werden. Die in Betracht gezogenen quasi-direkten Ab-
sorber setzen sich aus Szintillator-Teilchen auf der Basis von Terbium-dotiertem Gadoliniumoxysulfid (GOS:Tb)
und einer organischen Bulk-Heterojunction bestehend aus Poly(3-hexylthiophen-2,5-diyl) (P3HT) und Phenyl-
Ce1Buttersduremethylester (PCBM) zusammen. Entnommen aus Mescher and Lemmer [93] und angepasst.

p(gem=3) (V) pr(em?VY)

GOS:Tb 7.34[23, Kapitel 4] 0.06 [23, Kapitel 4]
P3HT:PCBM 1.8 x 10782

@ an die Rontgensensitivitat in [38] angepasst

untere Elektroden auf der Basis von Indiumzinnoxid (ITO) mit einer Schichtdicke von d; = d,, = 100 nm
durchgefiihrt (siche Abbildung 6.1 (b)). Die Wechselwirkungskoeffizienten der unterschiedlichen Mate-
rialien, die fiir die Simulationen in diesem Kapitel bendtigt werden, basieren auf den in Abschnitt2.1.4.2
beschriebenen Zusammenhéngen.

Entsprechend der Untersuchungen einschichtiger Rontgendetektoren in Kapitel 5 werden die Simula-
tionen mehrschichtiger Rontgendetektoren in diesem Kapitel ebenfalls fiir drei Photonenenergien E €
{20keV,60keV,511keV} und fiir zwei Photonenfluenzraten Giso,high = 108 mm 25! und 950710W =
10° mm~2 s~! durchgefiihrt (siehe Abschnitt 5.2 fiir die zugrundeliegenden Auswahlkriterien).

6.3.2 Optimierung der Rontgensensitivitat

Eine grundlegende Fragestellung im Hinblick auf die Bewertung der Leistungsfihigkeit mehrschich-
tiger Rontgendetektoren ist, welches der in Betracht gezogenen Absorber-Materialien sich am besten
fiir eine Realisierung eignet. Zu diesem Zweck wird im folgenden Abschnitt zunédchst der Einfluss des
Absorber-Materials auf die simulierte Rontgensensitivitit Sieomr. untersucht. Diese Untersuchungen
beinhalten eine Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitét Siheo M1, basierend auf einer Variation
der Absorber-Schichtdicke d und der Anzahl K der Detektor-Schichten. AnschlieBend wird bewertet,
welchen Einfluss die Photonenenergie E auf die optimalen Designparameter und die zugehorige theo-
retische Rontgensensitivitédt Sipeomr. hat. Im Rahmen der folgenden Untersuchungen wird ein konstanter
Betrag des elektrischen Feldes F von ' = 0.25 V pm ™! angenommen.

6.3.2.1 Einfluss des Absorber-Materials
Die theoretische Rontgensensitivitit Sieo M1, mehrschichtiger Rontgendetektoren, die mit quasi-direkten

Absorbern auf der Basis von P3BHT:PCBM:GOS:Tb und direkten Absorbern bestehend aus p-MAPbI;
erreicht werden kann, ist in Abbildung 6.2 in Abhéngigkeit der Absorber-Schichtdicke d und der Anzahl
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K der Detektor-Schichten dargestellt. Die Simulationsergebnisse sind hierbei im Falle von monoenergeti-
schen Rontgenphotonen der Energie £ = 60 keV gezeigt und basieren im Falle von p-MAPbI; auf einem
hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt p17high.

Die simulierte Rontgensensitivitdt Siheomr in Abbildung 6.2 weist eine starke Abhdngigkeit von der
Schichtdicke d der einzelnen Absorber auf. In Analogie zu den Simulationsergebnissen einschichtiger
Rontgendetektoren (siehe Abschnitt5.3) kann diese Abhéngigkeit durch den Einfluss der Rontgenab-
sorptionseffizienz 7y, und der Ladungssammeleffizienz 7. erkldrt werden. Fiir eine feste Anzahl K
der Detektor-Schichten steigt mit zunehmender Schichtdicke d einerseits die Effizienz, mit der Ront-
genphotonen in den Absorber-Schichten absorbiert werden konnen. Andererseits reduzieren vergroflerte
Schichtdicken d die Ladungssammeleffizienz in den einzelnen Absorber-Schichten. Folglich existiert eine
optimale Schichtdicke d, welche das Produkt aus der Rontgenabsorptionseffizienz 7 ymr. und der Ladungs-
sammeleffizienz 7. und somit ebenfalls die theoretischen Rontgensensitivitidt Sieo M1, maximiert. Fiir
einen konstanten Betrag des elektrischen Feldes F' hingt die Schichtdicke d, ab welcher die Ladungs-
sammeleffizienz 7. signifikant abfillt, im Wesentlichem von den Ladungstransporteigenschaften des
Absorber-Materials ab. Die optimale Schichtdicke d, welche die theoretische Rontgensensitivitit Siheo ML

_ _ -1 _
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0 100 200 300 400 0 1,000 2,000 3,000 4,000
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Abbildung 6.2: Simulierte Rontgensensitivitit mehrschichtiger Réntgendetektoren im Falle von quasi-
direkten und direkten Absorbern. Theoretische Rdntgensensitivitat Sineom. mehrschichtiger Rontgendetektoren
in Abh&ngigkeit der Schichtdicke d der einzelnen Absorber und der Anzahl K der Detektor-Schichten im Fal-
le von monoenergetischen Rdntgenphotonen der Energie E = 60keV. (a) Simulationsergebnis fir quasi-direkte
Absorber, die sich aus Szintillator-Teilchen auf der Basis von Terbium-dotiertem Gadoliniumoxysulfid (GOS:Tb)
und einer organischen Bulk-Heterojunction bestehend aus Poly(3-hexylthiophen-2,5-diyl) (P3HT) und Phenyl-
Cg¢Buttersduremethylester (PCBM) zusammensetzen (P3HT:PCBM:GOS:Tb). (b) Simulationsergebnis fir direkte
Absorber bestehend aus polykristallinem MAPDbI; (p-MAPDbI3) (MA, kurz fir Methylammonium) mit einem hohen
Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt pimigh. Reproduziert in Anlehnung an Mescher and Lemmer [93].
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im untersuchten Bereich maximiert, wird daher mafBigeblich durch das Beweglichkeit-Lebensdauer-
Produkt p7 des Absorber-Materials bestimmt. Folglich ergeben sich im Falle von P3BHT:PCBM:GOS:Tb
mit einem vergleichsweise geringen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt 17 = 1.8 x 1078 cm? V~! von
P3HT:PCBM (siehe Tabelle 6.1) relativ geringe optimale Schichtdicken d (sieche Abbildung 6.2 (a)). Das
bedeutend groBere Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt fihigh = 10™% cm? V=1 von p-MAPbI; (siehe
Tabelle 5.1) ermdglicht hingegen wesentlich groere optimale Schichtdicken d, die bis zur Grenze des
Intervalls 1078 m < d < 10~* m der untersuchten Schichtdicken d reichen (siche Abbildung 6.2 (b)).
Neben der Abhingigkeit von der Schichtdicke d zeigt die simulierte Rontgensensitivitidt Sieo M in Ab-
bildung 6.2 ebenfalls eine starke Abhéngigkeit von der Anzahl K der Detektor-Schichten. Eine Erhohung
der Anzahl K der Detektor-Schichten verbessert die Effizienz, mit der Rontgenphotonen absorbiert
werden konnen. Im Falle von P3BHT:PCBM:GOS:Tb verschiebt sich dadurch mit zunehmendem K
die optimale Schichtdicke d zu kleineren Werten. Die verringerte Rontgenabsorption in den einzelnen
Detektor-Schichten wird hierbei durch die erhthte Anzahl K an Absorber-Schichten kompensiert. Die
verbesserte Ladungssammeleffizienz bei den geringeren optimalen Schichtdicken d ermdglicht wiederum
hohere Werte fiir die theoretische Rontgensensitivitit SeoMr- Im Falle von p-MAPbI; vergrofiert sich
hingegen mit zunehmendem K der Bereich der Schichtdicken d, die eine nahezu optimale theoretische
Rontgensensitivitit Sipeo M. ermoglichen.

Unter dem Gesichtspunkt einer maximalen theoretischen Rontgensensitivitdt Sieomr ergeben sich
in Abhéngigkeit vom verwenden Absorber-Material unterschiedliche Designvorgaben. Im Falle von
P3HT:PCBM:GOS:Tb lassen sich optimale theoretische Rontgensensitivititen Sipeomr, mithilfe einer
hohen Anzahl K der Detektor-Schichten erreichen. Die optimale Schichtdicke d ist dabei von der Anzahl
K der Detektor-Schichten abhiingig (siehe Abbildung 6.2 (a)). Fiir den Fall von p-MAPbI; ergeben sich
hingegen die Designvorgaben, zusétzlich zu einer hohen Anzahl K der Detektor-Schichten sehr grofie
Schichtdicken d auszuwihlen. Im Falle von p-MAPbI; ergibt sich zusitzlich ein sehr groer Bereich, in
dem mit vom Optimum abweichenden Schichtdicken d und Anzahlen K der Detektor-Schichten eine
nahezu optimale theoretische Rontgensensitivitit Sieo M1 erreicht werden kann (siche Abbildung 6.2 (b)).
Die theoretische Rontgensensitivitit Siheo mr, die mit mehrschichtigen Rontgendetektoren und Absorbern
bestehende aus p-MAPbI; erreicht werden kann, ist bedeutend grofer als mit Absorbern bestehend aus
P3HT:PCBM:GOS:Tb (siche Abbildung 6.2). Dieser Sachverhalt hiangt zum Teil mit den unterschied-
lichen Ladungstransporteigenschaften von P3HT:PCBM und p-MAPbI; zusammen. Unabhéngig von
der Anzahl K der Detektor-Schichten ermoglicht das iiberlegene Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt
ut von p-MAPDI; sehr grofie optimale Schichtdicken d, die bis hin zum Rand des untersuchten
Schichtdicken-Intervalls reichen. Bedingt durch ein unterlegendes Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt
p1 von P3BHT:PCBM liegen die optimalen Schichtdicken d im Falle von P3HT:PCBM:GOS:Tb bei we-
sentlich geringeren Schichtdicken d. Je groBer die optimale Schichtdicke d gewihlt werden kann, desto
effizienter konnen bei gleicher Anzahl K der Detektor-Schichten Rontgenphotonen in den Absorber-
Schichten des Rontgendetektors absorbiert werden. Eine verbesserte Rontgenabsorptionseffizienz 7, mr
wirkt sich wiederum positiv auf die simulierte Rontgensensitivitét Sineo M1, aus und erklédrt somit zum Teil
die bedeutenden Unterschiede in der simulierten Leistungsfihigkeit der beiden untersuchen Absorber-
Materialien. Unterschiedliche Ladungssammeleffizienzen 7. bei der jeweiligen optimalen Schichtdicke
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d vergroBern dariiber hinaus den Unterschied in der Leistungsfihigkeit. Dieser Effekt wird zusitzlich
durch eine hohere Konversionseffizienz 7, von p-MAPbI; verglichen mit P3BHT:PCBM:GOS:Tb ver-
starkt. Die Unterschiede in der Konversionseffizienz 7, der beiden Absorber-Materialien werden hierbei
im Wesentlichen durch den Kehrwert der Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie 1/W. = 0.2eV !
von p-MAPbI; (siche Tabelle 5.1) und der Umwandlungseffizienz v = 0.06eV ! von GOS:Tb (siehe
Tabelle 6.1) hervorgerufen (siehe Gleichung (3.15¢) und Abschnitt6.2.2).

Die Ladungstransporteigenschaften eines Absorber-Materials hiingen von unterschiedlichen Einflussfak-
toren ab. Im Hinblick auf die Herstellung der Absorber-Schichten konnen insbesondere die Vielzahl
an Prozessparametern die Qualitdt und damit die Eigenschaften des Absorbers beeinflussen. An dieser
Stelle ist es daher von besonderem Interesse zu bewerten, wie sich verschlechterte Materialeigenschaf-
ten auf die Leistungsfahigkeit der Rontgendetektoren auswirken. Zu diesem Zweck zeigt Abbildung 6.3
die theoretische Rontgensensitivitit Sieomr. mehrschichtiger Rontgendetektoren, die mit direkten Ab-
sorbern bestehend aus p-MAPbI; mit verschlechterten Ladungstransporteigenschaften in Abhéngigkeit
der Schichtdicke d der einzelnen Absorber und der Anzahl K der Detektor-Schichten erreicht wer-
den kann. In Analogie zu Abbildung 6.2 zeigt Abbildung 6.3 die Simulationsergebnisse fiir den Fall
von monoenergetischen Rontgenphotonen der Energie £ = 60keV. Die verschlechterten Ladungs-
transporteigenschaften von p-MAPbI; werden hierbei durch ein um zwei Gro3enordnungen reduziertes
Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt ji7jo, = 107% cm? V! realisiert (siehe Tabelle 5.1).
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Abbildung 6.3: Simulierte Rontgensensitivitdt mehrschichtiger Réntgendetektoren im Falle von direkten
Absorbern bestehend aus polykristallinem MAPDbI; mit verschlechterten Ladungstransporteigenschaften.
Theoretische Réntgensensitivitat Sieom. mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abhangigkeit der Schichtdicke d der
einzelnen Absorber und der Anzahl K der Detektor-Schichten im Falle von monoenergetischen Réntgenphotonen
der Energie E = 60 keV und direkten Absorbern bestehend aus polykristallinem MAPbI; (p-MAPbI3) (MA, kurz fir
Methylammonium) mit einem niedrigen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt pimiow-
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Verglichen mit den Ergebnissen in Abbildung 6.2 (b) bewirkt das reduzierte Beweglichkeit-Lebensdauer-
Produkt von p-MAPbI; in Abbildung 6.3 eine Reduktion der optimalen Schichtdicken d und verringert
somit die maximal erreichbare theoretische Rontgensensitivitdt Sieomr. Trotz der signifikanten Ver-
schlechterung des Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkts p7 um zwei GroBenordnungen von pithigh =
1074 em? V7! auf pmgw = 1076 cm? V! fillt die Reduktion der erreichbaren theoretischen Réntgen-
sensitivitit Sieo M gering aus. Verglichen mit den Simulationsergebnissen von P3HT:PCBM:GOS:Tb
in Abbildung 6.2 (a) ermoglichen Absorber bestehend aus p-MAPbI; selbst mit den hier angenommenen
bedeutend verschlechterten Ladungstransporteigenschaften immer noch wesentlich grofere Werte fiir die
theoretische Rontgensensitivitit Seo ML

Die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitit Sieomr. mehrschichtiger Rontgendetektoren auf
der Basis von quasi-direkten Absorbern bestehend aus P3BHT:PCBM:GOS:Tb und direkten Absorbern auf
der Basis von p-MAPbDI; zeigt einen eindeutigen Leistungsvorteil von p-MAPbI; (siehe Abbildungen 6.2
und 6.3). Folglich eignet sich p-MAPbI; von den beiden untersuchten Materialien am besten fiir die
Realisierung mehrschichtiger Rontgendetektoren, und die folgenden Untersuchungen beschrinken sich
auf Simulationen auf der Basis von p-MAPbI;.

6.3.2.2 Einfluss der Photonenenergie

Die Energie der einfallenden Rontgenstrahlung hat einen erheblichen Einfluss auf die Schichtdicke eines
Absorbers, die fiir eine effiziente Absorption der Rontgenphotonen benétigt wird. Um den Einfluss der Pho-
tonenenergie £ auf die optimalen Designparameter mehrschichtiger Rontgendetektoren zu untersuchen,
zeigt Abbildung 6.4 die theoretische Rontgensensitivitit Syeo v mehrschichtiger Rontgendetektoren, die
mit Absorbern bestehend aus p-MAPbI; mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt ji7hign im
Falle niedriger und hoher Photonenenergien erreicht werden kann. Die Simulationsergebnisse sind hierbei
in Abhéngigkeit der Schichtdicke d der Absorber und der Anzahl K der Detektor-Schichten dargestellt
und basieren auf monoenergetischen Rontgenphotonen der Energie £ = 20keV und £ = 511keV.
Verglichen mit den Simulationsergebnissen in Abbildung 6.2 (b) bei einer mittleren Photonenenergie
E = 60keV ergeben sich aus der theoretischen Rontgensensitivitit Sipeomr, in Abbildung 6.4 im Falle
niedriger und hoher Photonenenergien dhnliche Designvorgaben fiir den optimalen Aufbau mehrschich-
tiger Rontgendetektoren. Bei allen drei untersuchten Energien F/ der Rontgenphotonen wird die optimale
theoretische Rontgensensitivitéit Sieomr fiir sehr grofe Schichtdicken d und sehr hohe Anzahlen K der
Detektor-Schichten erreicht. Die Energie der Rontgenphotonen hat jedoch einen wesentlichen Einfluss
darauf, ab welcher Schichtdicke d und ab welcher Anzahl K der Detektor-Schichten eine nahezu optima-
le theoretische Rontgensensitivitit Sipeo Mr im untersuchten Parameterbereich erreicht werden kann. Im
Falle einer niedrigen Photonenenergie von £ = 20 keV reichen bedeutend geringere Schichtdicken d der
Absorber und eine signifikant niedrigere Anzahl K der Detektor-Schichten aus, um die Rontgenstrahlung
effizient zu absorbieren und somit eine hohe theoretische Rontgensensitivitit Syeo mr. zu gewihrleisten
(siehe Abbildung 6.4 (a)). Fiir den Fall einer hohen Photonenenergie von £ = 511 keV ist der Bereich
an Designparametern, die eine hohe Leistungsfihigkeit gewihrleisten, stark verkleinert, und es werden
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Abbildung 6.4: Simulierte Rontgensensitivitat mehrschichtiger Rontgendetektoren im Falle von niedrigen
und hohen Photonenenergien. Theoretische Réntgensensitivitdt Sieom. mMehrschichtiger Réntgendetektoren in
Abhangigkeit der Schichtdicke d der einzelnen Absorber und der Anzahl K der Detektor-Schichten im Falle von
direkten Absorbern bestehend aus polykristallinem MAPbI; (p-MAPbIz) (MA, kurz fir Methylammonium) mit einem
hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt ;1mign. (@) Simulationsergebnis fir monoenergetische Réntgenphotonen
der Energie E = 20 keV. (b) Simulationsergebnis fir monoenergetische Réntgenphotonen der Energie E = 511 keV.

Schichtdicken d der Absorber und Anzahlen K der Detektor-Schichten nahe der Grenzen der untersuchten
Intervalle benotigt, um eine effiziente Rontgenabsorption und damit eine hohe theoretische Rontgensensi-
tivitit Spheo ML ZU ermoglichen (siehe Abbildung 6.4 (b)). Die bedeutenden Unterschiede in der maximal
erreichbaren theoretischen Rontgensensitivitidt Sipeomr, fiir die drei untersuchten Photonenenergien in
Abbildung 6.2 (b) und in Abbildung 6.4 ergeben sich aus der Energieabhéngigkeit des Produkts aus der
Normierung Sy und der Konversionseffizienz 7, (siehe Gleichungen (6.6) und (3.15)).

6.3.3 Optimierung der Detektiven Quanteneffizienz

Eine weitere essenzielle Grofle zur Bewertung der Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren
ist die Detektive Quanteneffizienz DQEy; (0). In Analogie zu den Optimierungen der theoretischen Ront-
gensensitivitit Sieo M1 in Abschnitt 6.3.2 wird in diesem Abschnitt die theoretische Detektive Quantenef-
fizienz DQEyy (0) mehrschichtiger Rontgendetektoren fiir unterschiedliche Designparameter untersucht.
In diesem Zusammenhang wird analysiert, welchen Einfluss die Photonenfluenzrate & und die Energie
E der einfallenden Rontgenstrahlung auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEyy; (0) haben.
Im Rahmen der folgenden Untersuchungen wird ein konstanter Betrag des elektrischen Feldes F' von
F =0.25V um~! angenommen.
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6.3.3.1 Einfluss der Photonenfluenzrate

Um den Einfluss der Photonenfluenzrate &, auf die Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetek-
toren bewerten zu konnen, zeigt Abbildung 6.5 die simulierte Detektive Quanteneffizienz DQEy; (0)
mehrschichtiger Rontgendetektoren fiir den Fall einer hohen und einer niedrigen Photonenfluenzrate in
Abhingigkeit der Schichtdicke d der Absorber und der Anzahl K der Detektor-Schichten. Die Simu-
lationsergebnisse sind hierbei fiir Absorber bestehend aus p-MAPbI; mit einem hohen Beweglichkeit-
Lebensdauer-Produkt £i7high, €ine konstante Dunkelstromdichte Jg = 3 x 1072 A mm~—2 [65] und mo-
noenergetische Rontgenphotonen der Energie £ = 60 keV gezeigt. Im Falle einer hohen Photonenfluenz-

257! ergibt die Analyse der erreichbaren theoretischen Detektiven Quantenef-

rate éO,high = 108 mm~
fizienz DQEy; (0) dhnliche Designvorgaben wie die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitit
StheomL in Abbildung 6.2 (b) mit einer maximalen Leistungsfihigkeit fiir groe Schichtdicken d der

Absorber und einer hohen Anzahl K der Detektor-Schichten (siche Abbildung 6.5 (a)). Im Falle einer

niedrigen Photonenfluenzrate 950710W = 10°mm~2 5! zeigen die Simulationsergebnisse in Analogie zur
(@ DQEwL(0) (b) DQEw (0)
0 02 04 06 08 0 0.2 0.4 0.6 0.8
1,000 R RRLL 1,000
800 800
600 600
x x
400 400
200 200
108 100" 100® 10° 107" 108

Abbildung 6.5: Simulierte Detektive Quanteneffizienz mehrschichtiger Réntgendetektoren im Falle von ho-
hen und niedrigen Photonenfluenzraten. Theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEw.(0) mehrschichtiger
Rontgendetektoren in Abhangigkeit der Schichtdicke d der einzelnen Absorber und der Anzahl K der Detektor-
Schichten im Falle von monoenergetischen Rdntgenphotonen der Energie E = 60keV, direkten Absorbern be-
stehend aus polykristallinem MAPbI; (p-MAPbls) (MA, kurz fiir Methylammonium) mit einem hohen Beweglichkeit-
Lebensdauer-Produkt pmigh und einer konstanten Dunkelstromdichte Jg = 3 x 1072 Amm~2[65] in einer Detektor-
Schicht. (a) Simulationsergebnis fiir eine hohe Photonenfluenzrate @ high = 10° mm~2s~. (b) Simulationsergebnis
fiir eine niedrige Photonenfluenzrate $ojow = 10° mm~2s~*. Reproduziert in Anlehnung an Mescher and Lemmer
[93].
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Untersuchung bei einer hohen Photonenfluenzrate eine maximale theoretische Detektive Quanteneffizi-
enz DQEy; (0) bei groBen Schichtdicken d der Absorber. Ein wesentlicher Unterschied in den Simu-
lationsergebnissen besteht jedoch im Hinblick auf die Anzahl K der Detektor-Schichten. Gemaf3 der
Gleichung (6.9) wirkt sich eine Erhohung der Anzahl K der Detektor-Schichten durch eine Verbesserung
der Rontgenabsorptionseffizienz ny vy positiv auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEy; (0)
aus. Dariiber hinaus steigt gemaf3 Gleichung (6.11) allerdings mit zunehmender Anzahl K der Detektor-
Schichten der Einfluss der Dunkelstromdichte .J4. Ein verstirkter Einfluss der Dunkelstromdichte Jg in
den Gleichungen (6.9) und (6.11) wirkt sich wiederum negativ auf die theoretische Detektive Quantenef-
fizienz DQEyy; (0) aus. Folglich existiert eine optimale Anzahl K der Detektor-Schichten, die bei einer
festen Schichtdicke d der Absorber die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEy; (0) maximiert.
In welchem MaB sich eine Erhohung der Anzahl K der Detektor-Schichten negativ auf die theoretische
Detektive Quanteneffizienz DQEyy; (0) auswirkt, hingt gemdB Gleichung (6.11) vom Verhiltnis aus der
Dunkelstromdichte /3 und der Photonenfluenzrate 950 ab. Fiir den Fall einer niedrigen Photonenfluenzrate
@0 jow = 10°mm~2s~ ! hat die Dunkelstromdichte J3 = 3 x 1072 Amm~2 in den Gleichungen (6.9)
und (6.11) ein wesentlich groBeren Einfluss verglichen mit dem Fall einer hohen Photonenfluenzrate
dSO,high = 108 mm~2s~!. Folglich ergibt sich im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate eine bedeutend
geringere optimale Anzahl K der Detektor-Schichten (siche Abbildung 6.5 (b)).

6.3.3.2 Einfluss der Photonenenergie

In welchem MaB eine Erhohung der Anzahl K der Detektor-Schichten zu einer Verbesserung der Rontgen-
absorptionseffizienz 7y mr. fiihrt, hingt wesentlich von der Energie E der einfallenden Rontgenphotonen
ab. Es ist daher von besonderem Interesse, zu untersuchen, wie sich diese Energieabhédngigkeit auf die
optimale Anzahl K der Detektor-Schichten auswirkt. Um den Einfluss der Photonenenergie bewerten
zu konnen, zeigt Abbildung 6.6 die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEyy; (0) mehrschichti-
ger Rontgendetektoren im Falle einer niedrigen und einer hohen Photonenenergie in Abhéngigkeit der
Schichtdicke d der Absorber und der Anzahl K der Detektor-Schichten. Die Simulationen basieren
hierbei auf direkten Absorbern bestehend aus p-MAPbI; mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-
Produkt 47hien und einer konstanten Dunkelstromdichte Jy = 3 X 1072 Amm—2[65]. In Analogie zu
Abbildung 6.5 (b) zeigt Abbildung 6.6 die Simulationsergebnisse fiir eine niedrige Photonenfluenzrate

2571, Die unterschiedliche Energie £ der Rontgenphotonen wirkt sich nicht auf

<l'50,10W = 10°mm~
die Designvorgaben im Hinblick auf die Schichtdicke d der Absorber aus. Fiir alle drei untersuchten
Energien wird die optimale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEyy; (0) bei einer groen Schicht-
dicke d erreicht (sieche Abbildungen 6.5 (b) und 6.6). Der erhebliche Einfluss der Photonenenergie E
auf die Rontgenabsorptionseffizienz 7, mp fiithrt allerdings dazu, dass sich die optimale Anzahl K der
Detektor-Schichten in Abhingigkeit der Energie E' der Photonen verschiebt. Verglichen mit den Er-
gebnissen in Abbildung 6.5 (b) bei einer mittleren Photonenenergie £ = 60 keV, reicht im Falle einer

niedrigen Photonenenergie £ = 20 keV eine geringere Anzahl K der Detektor-Schichten aus, um eine
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Abbildung 6.6: Simulierte Detektive Quanteneffizienz mehrschichtiger Rontgendetektoren im Falle von nied-
rigen und hohen Photonenenergien. Theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEw(0) mehrschichtiger Ront-
gendetektoren in Abhangigkeit der Schichtdicke d der einzelnen Absorber und der Anzahl K der Detektor-Schichten
im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate o jow = 10° mm~2s~*, direkter Absorber bestehend aus polykristalli-
nem MAPbI; (p-MAPbI3) (MA, kurz far Methylammonium) mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt
Wwigh und einer konstanten Dunkelstromdichte Jy = 3 x 10~° Amm~2[65] in einer Detektor-Schicht. (a) Simula-
tionsergebnis fir monoenergetische Réntgenphotonen der Energie E = 20keV. (b) Simulationsergebnis fiir mo-
noenergetische Réntgenphotonen der Energie E = 511 keV.

effiziente Rontgenabsorption zu gewihrleisten. Folglich liegt auch die optimale Anzahl K der Detketor-
Schichten bei einem geringeren Wert (siehe Abbildung 6.6 (a)). Im Falle einer hohen Photonenenergie
E = 511keV wird hingegen eine bedeutend grofiere Anzahl K der Detektor-Schichten fiir eine effiziente
Rontgenabsorption bendtigt und die optimale Anzahl K verschiebt sich zu bedeutend groBeren Werten
(Abbildung 6.6 (b)).

6.3.4 Designvorgaben unter Berlicksichtigung der
Rontgensensitivitat und der Detektiven Quanteneffizienz

Die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitit Sineo M mehrschichtiger Rontgendetektoren in
Abschnitt 6.3.2 zeigt einen eindeutigen Leistungsvorteil fiir direkte Absorber bestehend aus p-MAPbI;
verglichen mit quasi-direkten Absorbern auf der Basis von P3BHT:PCBM:GOS:Tb. Im Hinblick auf die
in dieser Arbeit in Betracht gezogenen Absorber-Materialien ist daher p-MAPbI; am besten fiir eine
Realisierung von mehrschichtigen Rontgendetektoren geeignet. Ferner ergeben sich aus den Simulationen
in Abschnitt 6.3.2 fiir alle drei untersuchten Photonenenergien E € {20keV,60keV, 511 keV} dhnliche
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Designvorgaben im Hinblick auf die Schichtdicke d der Absorber und die Anzahl K der Detektor-
Schichten. Unabhiéngig von der Energie £ der Photonen wird eine maximale theoretische Rontgen-
sensitivitit Siheo M bei groBen Schichtdicken d der p-MAPbI; Absorber und hohen Anzahlen K der
Detektor-Schichten erreicht.

Die Optimierung der theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQE,y; (0) mehrschichtiger Rontgende-
tektoren in Abschnitt 6.3.3 zeigt eine starke Abhingigkeit der Designvorgaben von der Photonenfluenzrate
& und der Energie E der einfallenden Rontgenstrahlung. Eine niedrige Photonenfluenzrate 450, low bewirkt
in diesem Zusammenhang eine stdrkere Limitierung der Anzahl K der Detektor-Schichten verglichen mit
einer hohen Photonenfluenzrate qso,high- Um eine hohe Leistungsfihigkeit sowohl bei einer hohen als
auch bei niedrigen Photonenfluenzrate &y zu gewihrleisten, werden die Designvorgaben in Bezug auf
die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEyy; (0) mithilfe der Simulationsergebnisse fiir den Fall
einer niedrigen Photonenfluenzrate §i507low = 10°mm—2s~! bestimmt. Es zeigt sich, dass fiir alle drei
untersuchten Photonenenergien £ € {20keV,60keV, 511 keV } die Schichtdicke d der Absorber und die
Anzahl K der Detektor-Schichten, die eine maximale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEy (0)
im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate @50,]0“, ermdglichen, dariiber hinaus zusétzlich eine nahezu
optimale theoretischen Rontgensensitivitidt Siheo M1 gewidhrleisten (siehe Abbildungen 6.2 (b), 6.4, 6.5 (b)
und 6.6). Im Rahmen dieser Arbeit werden daher die Schichtdicke d der Absorber und die Anzahl K
der Detektor-Schichten, die eine maximale theoretische Detektiven Quanteneffizienz DQEyy; (0) im Falle
einer niedrigen Photonenfluenzrate éo,low ermdoglichen, als optimale Designparameter (dopt, Kopt) be-
trachtet.

Die optimalen Designparameter (dopt, Kopt) mehrschichtiger Rontgendetektoren, die sich im Hinblick auf
eine maximale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEy; (0) im Falle einer niedrigen Photonenflu-

2

enzrate Q'BOJOW =10°mm 257! ergeben, sind in Tabelle 6.2 fiir die drei untersuchten Photonenenergien

E € {20keV,60keV,511keV} angegeben. Aufgrund des Leistungsvorteils gegeniiber quasi-direkten

Tabelle 6.2: Designvorgaben und Leistungsfahigkeit mehrschichtiger Réntgendetektoren. Optimale Schicht-
dicke dopt der Absorber und optimale Anzahl Ko der Detektor-Schichten mehrschichtiger Réntgendetektoren im
Hinblick auf eine maximale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEw.(0) im Falle einer niedrigen Photonen-
fluenzrate @ojow = 10° mm~2s~! in Abhangigkeit der Energie E der einfallenden Réntgenphotonen. Die zugehérige
Leistungsfahigkeit ist durch die theoretische Réntgensensitivitét Sineom Und die theoretische Detektive Quantenef-
fizienz DQEwmL(0) angegeben. Die Simulationen basieren auf direkten Absorbern bestehend aus polykristallinem
MAPDI; (p-MAPDI;) (MA, kurz fir Methylammonium) mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt pimmign
und einer konstanten Dunkelstromdichte Jy = 3 x 107° Amm~2[65] in einer Detektor-Schicht. Der in den Simulatio-
nen angenommene Betrag des elektrischen Feldes F ist zusatzlich angegeben.

F(Vum™) E (keV) dopt (Mm) Kopt Stheomr (MC Gyt cm~2) DQEp(0)? DQEp (0)°

0.25 20 100 3 308.1 0.996 0.948
0.25 60 100 17 4213 0.989 0.939
0.25 511 100 862 3214 0.985 0.923

2 bei einer hohen Photonenfluenzrate ¥ pigh = 108 mm 25!

® bei einer niedrigen Photonenfluenzrate &g ow = 10° mm 257!
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Absorbern bestehend aus P3HT:PCBM:GOS:Tb beschrinken sich die Designvorgaben auf Absorber be-
stehend aus p-MAPbI; mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt £i7;gn und einer konstanten
Dunkelstromdichte J3 = 3 x 1072 A mm™2[65] in einer Detektor-Schicht. Die auf der Grundlage der
optimalen Designparameter erreichbare Leistungsfahigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren ist durch
die theoretische Rontgensensitivitit Siheo M1 und die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEy; (0)
in Tabelle 6.2 quantifiziert. Der in den Simulationen angenommene Betrag des elektrischen Feldes F’ ist
zusitzlich angegeben. Es sei darauf hingewiesen, dass die optimalen Designparameter (dop, Fop;) in Ta-
belle 6.2 verglichen mit den bisher visuell dargestellten Simulationsergebnissen in den Abschnitten 6.3.2
und 6.3.3 auf der Grundlage einer erhohten Auflésung der simulierten Parametervariation bestimmt sind.
Insbesondere im Falle stark ausgeprigter Leistungsmaxima ergeben sich dadurch leichte Abweichungen
zwischen den visuell dargestellten Ergebnissen und den Werten in Tabelle 6.2.

6.3.5 Vergleich der Leistungsfahigkeit mehrschichtiger und
einschichtiger Rontgendetektoren

Mehrschichtige Rontgendetektoren haben das Potential, eine hohe Leistungsfihigkeit auf der Grundla-
ge von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen Absorber-Schichten zu ermdglichen. Um dieses
Potential mehrschichtiger Rontgendetektoren bewerten zu kdnnen, ist ein Leistungsvergleich mit konven-
tionellen einschichtigen Rontgendetektoren an dieser Stelle von besonderem Interesse. Aus diesem Grund
zeigt Abbildung 6.7 einen Vergleich der theoretischen Rontgensensitivitét Sine, mehrschichtiger und ein-
schichtiger Rontgendetektoren in Abhéngigkeit der Schichtdicke d der Absorber. Der Leistungsvergleich
bezieht sich hierbei auf die Kennzahlen, die sich gemif der Designvorgaben in den Tabellen 6.2 und 5.2
im Falle monoenergetischer Rontgenphotonen der Energie F € {20keV,60keV,511keV} theoretisch
mit mehrschichtigen und einschichtigen Rontgendetektoren erreichen lassen.

Im Falle einer niedrigen Photonenenergie ' = 20 keV ermdglichen mit Ausnahme von a-Se und p-Pbl,
alle untersuchten Absorber-Materialien einschichtige Rontgendetektoren mit einer hohen theoretischen
Rontgensensitivitit Sgeo (siche Abbildung 6.7 (a)). Die optimalen Schichtdicken dpy, die fiir diese hohe
Leistungsfihigkeit einschichtiger Rontgendetektoren bendtigt werden, liegen hierbei in einem Bereich
von 0.162 mm < doy < 1.12 mm (siehe Tabelle 5.2 und Abbildung 6.7 (a)). Im Gegensatz dazu reicht im
Falle eines mehrschichtigen Rontgendetektors eine optimale Schichtdicke von dqp = 100 pm aus, um eine
nahezu vergleichbar hohe Leistungsfahigkeit zu ermdglichen. Dabei liegt lediglich die theoretische Ront-
gensensitivitidt Sye, von einschichtigen Rontgendetektoren mit monokristallinen CdZnTe (m-CdZnTe)
Absorbern der Schichtdicke dopy = 1.12 mm bedeutend iiber der Leistungsfahigkeit mehrschichtiger Ront-
gendetektoren. Die Tatsache, dass allerdings bereits eine Schichtdicke von dop = 0.162 mm ausreicht,
um eine hohe theoretische Rontgensensitivitidt Sy,e, einschichtiger Rontgendetektoren zu ermdglichen,
relativiert im Falle einer niedrigen Photonenenergie £/ = 20 keV den potentiellen Vorteil mehrschichtiger
Rontgendetektoren im Hinblick auf einfach herzustellende diinne Absorber-Schichten.

Mit zunehmender Energie F/ der Rontgenphotonen steigt allerdings die benotigte optimale Schichtdicke
dopy einschichtiger Rontgendetektoren, auf deren Grundlage eine hohe theoretische Rontgensensitivitit
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Abbildung 6.7: Vergleich der theoretischen Réntgensensitivitat mehrschichtiger und einschichtiger Ront-
gendetektoren. Vergleich der theoretischen Réntgensensitivitat Sineo mehrschichtiger und einschichtiger Réntgen-
detektoren in Abhangigkeit der Schichtdicke d der Absorber im Falle von monoenergetischen Réntgenphotonen der
Energie (a) E = 20keV, (b) E = 60keV und (c) E = 511 keV. Die Datenpunkte basieren auf den Designvorgaben
in den Tabellen6.2 und 5.2 und zeigen die theoretische Réntgensensitivitdt Sieo, die sich mithilfe der jeweiligen
optimalen Schichtdicke dopt mit mehrschichtigen und einschichtigen Réntgendetektoren erreichen lasst. Geman der
Designvorgaben in den Tabellen 6.2 und 5.2 werden mehrschichtige Réntgendetektoren mit Absorbern bestehend
aus polykristallinem MAPDbI; (p-MAPbls) (MA, kurz fir Methylammonium) und einschichtige Réntgendetektoren mit
Absorbern auf der Basis von amorphem Se (a-Se), polykristallinem Pbl, (p-Pbly), Hgls (p-Hgl,), CdZnTe (p-CdZnTe)
und MAPDI; (p-MAPbI3) sowie monokristallinem CdZnTe (m-CdZnTe) und MAPbI; (m-MAPbI3) in Betracht gezogen.
Zum Teil reproduziert in Anlehnung an Mescher et al. [63].

Stheo erreicht werden kann. Dariiber hinaus ldsst sich eine auflergewohnlich hohe Leistungsfihigkeit
nur noch mit bestimmen Absorber-Materialien realisieren. Durch das Ubereinanderstapeln mehrerer
Detektor-Schichten ermoglichen die hier betrachteten mehrschichtigen Rontgendetektoren hingegen eine
hohe theoretische Rontgensensitivitit Sieo auch mit zunehmender Energie £ der Rontgenphotonen auf
der Basis von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen optimalen Schichtdicken dop = 100 pm
der einzelnen Absorber. Die hohe Leistungsfiahigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren wird hierbei tiber
die optimale Anzahl K, der Detektor-Schichten gewihrleistet (siehe Tabelle 6.2). Infolgedessen zeigen
mehrschichtige Rontgendetektoren im Falle einer mittleren Photonenenergie £ = 60 keV auf der Grund-
lage einer optimalen Schichtdicke dqpe = 100 pm der einzelnen Absorber eine derart hohe theoretische
Rontgensensitivitit Syeo, die in vergleichbarer Hohe nur noch durch einschichtige Rontgendetektoren mit
Absorbern bestehend aus monokristallinem MAPbI; (m-MAPbI;) und m-CdZnTe mit einer optimalen
Schichtdicke dop; von mehreren Millimetern erreicht werden kann (siche Abbildung 6.7 (b) und Tabel-
le 5.2). Die bedeutend groBere optimale Schichtdicke dqp einschichtiger Rontgendetektoren erfordert
nicht nur eine komplexe Herstellung, sondern erhoht dariiber hinaus die Anforderungen an die Elektronik
aufgrund der hohen Spannungen U, die fiir die Realisierung eines bestimmten Betrags des elektrischen
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Feldes I benotigt werden. Aus dem Betrag des elektrischen Feldes F' = 0.25 V pm ™! und der optimalen
Schichtdicke dop = 100 pm (siehe Tabelle 6.2) ergibt sich im Falle mehrschichtiger Rontgendetektoren
die benotigte Spannung zu U = F'doy = 25 V. In Analogie dazu ergeben sich aus dem Betrag des elektri-
schen Feldes F' = 0.25 V um ™! und den optimalen Schichtdicken dopt = 3.16 mm und dop; = 3.63 mm
von m-MAPbI; und m-CdZnTe (siehe Tabelle 5.2) im Falle einschichtiger Rontgendetektoren bereits bei
einer mittleren Photonenenergie £/ = 60 keV sehr hohe Spannungen von U = 790V und U = 907.5V.
Im Falle einer hohen Photonenenergie ' = 511 keV erreichen einschichtige Rontgendetektoren lediglich
auf der Grundlage von extrem dicken Absorbern bestehend aus m-MAPbI; eine theoretische Rontgensen-
sitivitdt Sineo, die mit der hohen Leistungsfihigkeit des betrachteten mehrschichtigen Rontgendetektors
vergleichbar ist (siehe Abbildung 6.7 (c)). Aus der hierfiir benétigten extrem groflen optimalen Schicht-
dicke dope = 95.5 mm von m-MAPbI; (siehe Tabelle 5.2) und der damit verbundenen hohen bendtigten
Spannung U > 20 kV ergeben sich allerdings aulergewohnlich hohe Anforderungen im Hinblick auf eine
Realisierung.

Der Vergleich der theoretischen Rontgensensitivitit Sy, mehrschichtiger und einschichtiger Rontgen-
detektoren in Abbildung 6.7 zeigt, dass sich mithilfe von mehrschichtigen Rontgendetektoren fiir alle
drei untersuchten Photonenenergien F € {20keV,60keV,511keV} eine hohe Leistungsfihigkeit auf
der Grundlage von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen Absorber-Schichten erreichen ldsst.
Gerade im Hinblick auf mittlere und hohe Photonenenergien £ € {60keV,511keV} ist die Leistungsfi-
higkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren derart hoch, dass sie durch einschichtige Rontgendetektoren
nur mit sehr dicken monokristallinen Absorbern erreicht werden kann. Aufgrund der Herausforderungen
im Hinblick auf die Herstellung hochqualitativer extrem dicker monokristalliner Absorber in Verbindung
mit den erhohten Anforderungen an die Elektronik, die sich im Zusammenhang mit den hohen, fiir dicke
Absorber-Schichten bendtigten Spannungen U ergeben, reprisentieren mehrschichtige Rontgendetektoren
demzufolge insbesondere im Falle mittlerer und hoher Photonenenergien £ € {60keV,511keV} eine
extrem leistungsfihige Alternative zu konventionellen einschichtigen Rontgendetektoren. An dieser Stelle
sei darauf hingewiesen, dass auch im Falle mehrschichtiger Rontgendetektoren eine Realisierung aufgrund
der steigenden optimalen Anzahl K, der Detektor-Schichten mit zunehmender Photonenenergie £ an
Komplexitit gewinnt.

Im Hinblick auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) einschichtiger Rontgendetektoren
zeigen m-MAPbI; und m-CdZnTe selbst unter der Annahme einer vergleichsweise hohen Dunkelstrom-
dichte Jg = 1078 A mm~? eine auBergewohnlich hohe Leistungsfihigkeit sowohl bei einer niedrigen als
auch bei einer hohen Photonenfluenzrate @ (siche Tabelle 5.2). Die theoretische Detektive Quanteneffi-
zienz DQE(0) mehrschichtiger Rontgendetektoren liegt im Falle einer hohen Photonenfluenzrate Qso,high
leicht und im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate Qso,mw zum Teil deutlich unter den Werten, die mit
einschichtigen Rontgendetektoren auf der Basis von m-MAPbI; und m-CdZnTe erreicht werden konnen
(siehe Tabellen 6.2 und 5.2). Im Zuge einer potentiellen Realisierung mehrschichtiger Rontgendetekto-
ren ist es daher besonders sinnvoll, weitere Moglichkeiten zur Reduktion der Dunkelstromdichte J4 von
Absorbern bestehend aus p-MAPbI; zu erforschen, um die Konkurrenzfihigkeit mehrschichtiger Ront-
gendetektoren auch im Hinblick auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) sicherzustellen.
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6.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wird die Modellierung, die Simulation und das Design von mehrschichtigen Ront-
gendetektoren beschrieben. In Abschnitt6.1 wird hierbei zunéchst die grundlegende Motivation und
die wissenschaftliche Zielsetzung des Kapitels diskutiert. Die fundamentale Idee der hier betrachteten
mehrschichtigen Rontgendetektoren besteht darin, die Kopplung zwischen der Rontgenabsorptionseffi-
zienz nx und der Ladungssammeleffizienz 7)., mithilfe des zusitzlichen Freiheitsgrades der Anzahl K
der Detektor-Schichten abzuschwichen. Infolgedessen haben mehrschichtige Rontgendetektoren das Po-
tential, eine hohe Leistungsfihigkeit auf der Basis von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen
Absorber-Schichten zu realisieren. Dieses Kapitel ist daher der Bewertung der theoretischen Leistungsfa-
higkeit von mehrschichtigen Rontgendetektoren gewidmet. Im weiteren Verlauf des Kapitels werden aus
diesem Grund im Rahmen der Abschnitte 6.2 und 6.3 zwei Zwischenziele verfolgt.

In Abschnitt 6.2 werden zunichst die in Kapitel 3 beschriebenen, bereits bestehenden Modelle zur Simu-
lation der Rontgensensitivitdt und der Detektiven Quanteneffizienz von einschichtigen Rontgendetektoren
auf mehrschichtiger Rontgendetektoren erweitert, um die theoretische Leistungsfihigkeit von mehrschich-
tigen Rontgendetektoren analysieren und bewerten zu konnen. Die Modellierung der Rontgensensitivitit
wird in diesem Zusammenhang dariiber hinaus auf mehrschichtige Rontgendetektoren mit quasi-direkten
Absorbern erweitert.

Abschnitt 6.3 behandelt anschlieBend die Simulation und das Design von mehrschichtigen Rontgende-
tektoren. Hierbei werden zunichst die grundlegenden Parameter fiir die Simulation von mehrschichtigen
Rontgendetektoren eingefiithrt. Die Simulationsparameter werden dabei in Analogie zu Kapitel 5 in
Designparameter des Detektors, Materialparameter des Absorber-Materials und Bestrahlungsparameter
unterteilt. In den folgenden Abschnitten wird die theoretische Rontgensensitivitit Sipeomr, und die theo-
retische Detektive Quanteneffizienz DQEy; (0) von mehrschichtigen Rontgendetektoren optimiert. Zu
diesem Zweck werden sowohl die Absorber-Schichtdicke d als auch die Anzahl K der Detektor-Schichten
variiert, und die zugehorige theoretische Leistungsfihigkeit wird simuliert und analysiert. Im Rahmen
dieser Optimierungen wird der Einfluss des Absorber-Materials, der Photonenenergie £ und der Photo-
nenfluenzrate &, auf die theoretische Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren untersucht.
Die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitidt Sineomr, mehrschichtiger Rontgendetektoren auf
der Basis von quasi-direkten Absorbern bestehend aus P3BHT:PCBM:GOS:Tb und direkten Absorbern
auf der Basis von p-MAPbDI; zeigt einen eindeutigen Leistungsvorteil von p-MAPbI;. Im Hinblick auf die
beiden untersuchten Materialien eignet sich folglich p-MAPbI; besser fiir eine potentielle Realisierung
mehrschichtiger Rontgendetektoren. Die weiteren Untersuchungen beschrinken sich daher auf Simula-
tionen auf der Basis von p-MAPbI;. Die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitit Sheo ML
mehrschichtiger Rontgendetektoren im Hinblick auf unterschiedliche Photonenenergien F zeigt fiir alle
drei untersuchten Photonenenergien E dhnliche Designvorgaben mit einer maximalen theoretischen Leis-
tungsfihigkeit bei grolen Absorber-Schichtdicken d und hohen Anzahlen K der Detektor-Schichten. Die
Photonenenergie F hat allerdings einen wesentlichen Einfluss darauf, ab welcher Absorber-Schichtdicke
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d und ab welcher Anzahl K der Detektor-Schichten eine nahezu optimale theoretische Rontgensensitivitit
Stheo,ML €rreicht werden kann.

Die Optimierung der theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQEy,;; (0) mehrschichtiger Rontgen-
detektoren zeigt eine starke Abhingigkeit der Designvorgaben von der Photonenfluenzrate @ und der
Energie E der einfallenden Rontgenphotonen. Eine niedrige Photonenfluenzrate 4'50710W bewirkt in diesem
Zusammenhang eine stirkere Limitierung der Anzahl K der Detektor-Schichten verglichen mit einer
hohen Photonenfluenzrate @1'507high. Der erheblich Einfluss der Photonenenergie E auf die Rontgenab-
sorptionseffizienz 7 mp. fithrt dariiber hinaus dazu, dass die Anzahl K der Detektor-Schichten, welche
eine optimale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEy; (0) mehrschichtiger Rontgendetektoren
ermdglicht, mit zunehmender Energie E' der Rontgenphotonen steigt.

Auf der Grundlage der Ergebnisse der Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitidt Sipeomr. und
der theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQEy; (0) mehrschichtiger Rontgendetektoren werden im
nachfolgenden Abschnitt allgemeine Designvorgaben fiir mehrschichtige Rontgendetektoren entwickelt.
Dabei zeigt sich, dass fiir alle drei untersuchten Photonenenergien F die Schichtdicke d der Absorber
und die Anzahl K der Detektor-Schichten, die eine maximale theoretische Detektive Quanteneffizienz
DQEy;.(0) im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate 91'50710W ermoglichen, dariiber hinaus zusitzlich
eine nahezu optimale theoretische Rontgensensitivitidt Sieo M. gewéhrleisten. Im Rahmen dieser Arbeit
werden daher die Schichtdicke d der Absorber und die Anzahl K der Detektor-Schichten, die eine ma-
ximale theoretische Detektiven Quanteneffizienz DQEy;; (0) im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate
4'50710W ermdoglichen, als optimale Designparameter (dop, opi) betrachtet. Die mithilfe der optimalen
Designparameter erreichbare Leistungsfihigkeit ist durch die theoretische Rontgensensitivitit Siheo ML
und die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQEyy; (0) quantifiziert.

Die theoretische Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren wird abschlieBend auf der Grund-
lage eines Leistungsvergleiches mit einschichtigen Rontgendetektoren bewertet. Der Leistungsvergleich
bezieht sich dabei auf die Kennzahlen, die sich gemif der Designvorgaben aus diesem Kapitel und aus
Kapitel 5 theoretisch mit mehrschichtigen und einschichtigen Rontgendetektoren erreichen lassen. Der
Vergleich der theoretischen Rontgensensitivitit Sieo zeigt hierbei, dass sich mithilfe von mehrschichtigen
Rontgendetektoren fiir alle drei untersuchten Photonenenergien E eine hohe Leistungsfihigkeit basierend
auf vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen Absorber-Schichten erreichen ldsst. Besonders im
Hinblick auf mittlere und hohe Photonenenergien E ist die Leistungsfahigkeit mehrschichtiger Rontgende-
tektoren derart hoch, dass sie durch einschichtige Rontgendetektoren nur mit sehr dicken monokristallinen
Absorbern erreicht werden kann. Aufgrund der Herausforderungen im Hinblick auf die Herstellung hoch-
qualitativer extrem dicker monokristalliner Absorber in Verbindung mit den erhéhten Anforderungen
an die Elektronik, die sich im Zusammenhang mit den hohen, fiir dicke Absorber-Schichten benétigten
Spannungen U ergeben, reprisentieren mehrschichtige Rontgendetektoren insbesondere im Falle mitt-
lerer und hoher Photonenenergien E eine leistungsfihige Alternative zu konventionellen einschichtigen
Rontgendetektoren. Die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) mehrschichtiger Rontgendetek-
toren liegt allerdings im Falle einer hohen Photonenfluenzrate @o,high leicht und im Falle einer niedrigen
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Photonenfluenzrate i’o,low zum Teil deutlich unter den Werten, die mit einschichtigen Rontgendetekto-
ren erreicht werden konnen. Um die Konkurrenzfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren auch im
Hinblick auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) sicherzustellen, ist es daher besonders
sinnvoll, weitere Moglichkeiten zur Reduktion der Dunkelstromdichte J4 von Absorbern bestehend aus
p-MAPbDI; zu erforschen.

Die Ergebnisse dieses Kapitels im Hinblick auf die Designvorgaben und die Angaben zur theoretischen
Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren bilden zusammen mit den Resultaten aus Kapitel 5
die Grundlage fiir die Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von gefalteten Rontgendetektoren
in Kapitel 7.

Teile der in diesem Kapitel prisentierten Inhalte sind in Mescher and Lemmer [93] verdffentlicht. Der
Hauptbeitrag dieser Veroffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher. Der Co-Autor Uli
Lemmer hat in diesem Zusammenhang die wissenschaftliche Betreuung iibernommen.
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Design von gefalteten
Rontgendetektoren

Dieses Kapitel ist der Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von gefalteten Rontgendetek-
toren (Ziel 3) gewidmet. Zu diesem Zweck werden im Verlauf des Kapitels zwei Zwischenziele verfolgt.
Zundichst werden bereits bestehende Modelle zur Simulation der Rontgensensitivitdiit und der Detektiven
Quanteneffizienz von einschichtigen Rontgendetektoren auf gefaltete Rontgendetektoren erweitert, um die
theoretische Leistungsfihigkeit dieser Detektoren analysieren und bewerten zu konnen. Anschlieflend
wird die Leistungsfihigkeit gefalteter Rontgendetektoren simuliert, Designvorgaben werden entwickelt
und das Potential, eine hohe Leistungsfihigkeit zu ermoglichen, wird auf der Grundlage eines Leistungs-
vergleiches mit einschichtigen und mehrschichtigen Rontgendetektoren bewertet. Die bereits bestehenden
Simulationsmodelle, die im Rahmen dieses Kapitels erweitert werden, sind in Kapitel 3 beschrieben. Der
Leistungsvergleich mit einschichtigen und mehrschichtigen Rontgendetektoren basiert auf den Ergebnis-
sen aus den Kapiteln 5 und 6. Die Ergebnisse dieses Kapitels bilden zusammen mit den Resultaten aus
den Kapiteln 5 und 6 die Grundlage fiir die Auswahl, fiir welchen Detektor-Aufbau die experimentelle
Realisierung im Rahmen dieser Arbeit von Kapitel 8 an untersucht wird.

Teile der in diesem Kapitel prisentierten Inhalte sind in Mescher, Hamann, and Lemmer [63 ] veriffent-
licht. Der Hauptbeitrag dieser Verdffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher. Der
Erstautor Henning Mescher wurde im Rahmen der Verdffentlichung vom Co-Autor Elias Hamann in
Bezug auf die theoretische Arbeit unterstiitzt. Der Co-Autor Uli Lemmer hat in diesem Zusammenhang

die wissenschaftliche Betreuung iibernommen.
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7 Modellierung, Simulation und Design von gefalteten Rontgendetektoren

7.1 Motivation und Zielsetzung

Die Herausforderungen bei der Realisierung hochleistungsfihiger einschichtiger Rontgendetektoren im
Hinblick auf dicke Absorber-Schichten werden im Rahmen der Einfiihrung mehrschichtiger Rontgen-
detektoren diskutiert (siche Abschnitt 6.1). Zusitzlich zum mehrschichtigen Detektor-Aufbau besteht in
einem gefalteten Detektor-Aufbau ein weiterer alternativer Ansatz, hochleistungsfihige Rontgendetek-
toren zu ermoglichen. Beim gefalteten Detektor-Aufbau handelt es sich um eine spezielle Realisierung
eines edge-on (frei aus dem Engl. iibersetzt: entlang der Kante) Detektors, dessen Potential bereits in
fritheren Arbeiten untersucht wurde [95, 96]. Der prinzipielle Ansatz, einen edge-on Detektor durch
einen gefalteten Detektor-Aufbau zu realisieren, ist im Zusammenhang mit der Erforschung gefalteter
thermoelektrischer Generatoren [97] am Lichttechnischen Institut (LTI) entstanden.

Abbildung 7.1 zeigt in einer schematischen Darstellung exemplarisch fiir drei Detektor-Elemente das
Faltschema der in diesem Kapitel betrachteten gefalteten Rontgendetektoren. Die Grundlage der hier
betrachteten gefalteten Rontgendetektoren bildet ein planarer Rontgendetektor mit mehreren Detektor-
Elementen. Bei jedem einzelnen Detektor-Element des planaren Detektors handelt es sich um einen
einschichtigen Rontgendetektor, der aus einem Absorber besteht, der sich zwischen zwei Elektroden
befindet. Hierbei wird davon ausgegangen, dass diese einschichtigen Detektor-Elemente nebeneinander
auf einem flexiblen Substrat hergestellt werden konnen. Durch eine entsprechende Faltung der einzel-
nen Detektor-Elemente kann der planare Rontgendetektor in einen gefalteten Rontgendetektor iberfiihrt
werden (siche Abbildung 7.1). An diesem Punkt dhnelt der gefaltete Rontgendetektor dem in Kapitel 6
behandelten mehrschichtigen Rontgendetektor (siehe Abbildung 6.1 (b)). Anders als im Falle mehrschich-
tiger Rontgendetektoren wird der gefaltete Rontgendetektor jedoch zusitzlich in einem finalen Schritt
durch eine Rotation neu ausgerichtet.

In Abbildungen 7.2 wird der grundlegende Aufbau eines einschichtigen Rontgendetektors (siehe Abbil-
dung 7.2 (a)) mit dem Aufbau eines gefalteten Rontgendetektors (siehe Abbildung 7.2 (b)) verglichen.
Einschichtige Rontgendetektoren bestehen aus einem Absorber der Schichtdicke d, der sich zwischen
zwei Elektroden auf einem Substrat befindet. Der grundlegende Aufbau gefalteter Rontgendetektoren
ist in Abbildung 7.2 (b) exemplarisch fiir drei Detektor-Elemente dargestellt und kann mithilfe des in
Abbildung 7.1 gezeigten Faltschemas realisiert werden. Vergleichbar zu den in Kapitel 6 untersuchten
mehrschichtigen Rontgendetektoren liegt die grundlegende Idee der hier betrachteten gefalteten Ront-
gendetektoren in einer Abschwichung der Kopplung zwischen der Rontgenabsorptionseffizienz 7 und
der Ladungssammeleffizienz 7... Anders als im Falle mehrschichtiger Rontgendetektoren basieren gefal-
tete Rontgendetektoren jedoch auf einer Neuausrichtung der einzelnen Detektor-Elemente hinsichtlich
der einfallenden Rontgenstrahlung (sieche Abbildung 7.1 und 7.2 (b)). Unter der Annahme parallel ein-
fallender Rontgenphotonen konnen die Detektor-Elemente somit entlang der Ausbreitungsrichtung der
Rontgenstrahlung ausgerichtet werden. Dies hat zur Folge, dass die Rontgenphotonen entlang der Kante
(frei in das Engl. tibersetzt: edge-on) des Absorbers wechselwirken und absorbiert werden konnen. Dem-
zufolge bewirkt die Neuausrichtung, dass die Kopplung zwischen der Rontgenabsorptionseffizienz 7, und
der Ladungssammeleffizienz 7. nicht nur abgeschwicht sondern komplett eliminiert wird. Infolgedessen
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Abbildung 7.1: Faltschema gefalteter Rontgendetektoren exemplarisch dargestellt fiir drei Detektor-
Elemente. Der Ausgangspunkt des hier betrachteten gefalteten Rdntgendetektors ist ein Réntgendetektor mit ei-
nem planarem Aufbau. Der planare Réntgendetektor besteht aus mehreren einschichtigen Réntgendetektoren, die
nebeneinander auf einem flexiblen Substrat positioniert sind. Jedes dieser Detektor-Elemente besteht aus einem
Absorber, der sich zwischen zwei Elektroden befindet. Durch mehrmalige Faltung kann der planare Réntgende-
tektor in einen gefalteten Réntgendetektor tberfihrt werden. Die ersten Faltungen sind exemplarisch dargestellt.
Der gefaltete Rdntgendetektor wird abschlieBend durch eine Rotation neu ausgerichtet. Zum Teil reproduziert in
Anlehnung an Mescher et al. [63].

lasst sich im Falle gefalteter Rontgendetektoren die Rontgenabsorptionseffizienz 7¢ und die Ladungssam-
meleffizienz 7. unabhingig voneinander durch eine Variation der Kantenldnge ! und der Schichtdicke
d des Absorbers optimieren. In Analogie zu mehrschichtigen Rontgendetektoren haben auch gefaltete
Rontgendetektoren das Potential, eine hohe Leistungsfihigkeit auf der Basis von vergleichsweise einfach
herzustellenden diinnen Absorber-Schichten zu realisieren. Der Abstand und die Gré8e der einzelnen
Detektor-Elemente des gefalteten Rontgendetektors entlang der z-Richtung hingt im Wesentlichen von
der Absorber-Schichtdicke d und der Substrat-Schichtdicke dy.; ab (siehe Abbildung 7.2 (b)). Der hier
betrachtete gefaltete Rontgendetektor bietet somit zusitzlich die Moglichkeit, ohne aufwendige Fabri-
kationsschritte Pixel mit einer sehr kleinen rdumlichen Dimension und somit eine sehr hohe rdumliche

Auflosung zu realisieren.
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7 Modellierung, Simulation und Design von gefalteten Rontgendetektoren

(a) (b)

Elektrode % %%%%%% é/ ) T re :

0d

Abbildung 7.2: Grundlegender Aufbau einschichtiger und gefalteter Rontgendetektoren. (a) Grundlegender
Aufbau eines einschichtigen Réntgendetektors. Der betrachtete einschichtige Réntgendetektor besteht aus einem
Absorber der Schichtdicke d, der sich zwischen zwei Elektroden auf einem Substrat befindet. Der Drift der Elektro-
nen und Lécher im elektrischen Feld F zwischen den Elektroden ist schematisch dargestellt. Das elektrische Feld
F ist hierbei exemplarisch fiir eine der beiden mdéglichen Orientierungen gezeigt. Die auf den Detektor auftreffende
monoenergetische Réntgenstrahlung mit Réntgenphotonen der Energie E und einer Photonenfluenzrate &, die
Detektor-Flache Ae und die Orientierung der x-Achse sind ebenfalls gekennzeichnet. (b) Grundlegender Aufbau
eines gefalteten Réntgendetektors. Der betrachtete gefaltete Rontgendetektor ist exemplarisch fir drei Detektor-
Elemente dargestellt und kann mithilfe des in Abbildung 7.1 gezeigten Faltschemas realisiert werden. Die Orientie-
rung der x- und der y-Achse, die Kantenlange / und die Schichtdicke d der Absorber sowie die bestrahlte Flache
Aret und die Flache der Elektroden Ag eines Detektor-Elements sind ebenfalls dargestellt. Zum Teil reproduziert in
Anlehnung an Mescher et al. [63].

Dieses Kapitel ist der Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von gefalteten Rontgendetektoren
gewidmet. Im Rahmen dieses Kapitels werden daher in Analogie zu Kapitel 6 zwei Zwischenziele ver-
folgt. In Abschnitt 7.2 werden zunichst die in Kapitel 3 beschriebenen, bereits bestehenden Modelle zur
Simulation der Rontgensensitivitdt und der Detektiven Quanteneffizienz von einschichtigen Rontgende-
tektoren auf gefaltete Rontgendetektoren erweitert, um die theoretische Leistungsfihigkeit von gefalteten
Rontgendetektoren analysieren und bewerten zu konnen. AnschlieBend wird in Abschnitt 7.3 mithilfe
der in Abschnitt7.2 beschriebenen Erweiterungen die Leistungsfihigkeit gefalteter Rontgendetektoren
simuliert, Designvorgaben fiir gefaltete Rontgendetektoren werden entwickelt und das Potential gefalteter
Rontgendetektoren, eine hohe Leistungsfihigkeit zu ermoglichen, wird auf der Grundlage eines Leis-
tungsvergleiches mit einschichtigen und mehrschichtigen Rontgendetektoren bewertet. Abschnitt 7.4 fasst
abschliefend die wesentlichen Ergebnisse dieses Kapitels zusammen.
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7.2 Modellierung von gefalteten Rontgendetektoren

Um die Leistungsfdhigkeit von gefalteten Rontgendetektoren analysieren zu kénnen, werden in Analogie
zur Erweiterung auf mehrschichtige Rontgendetektoren (siehe Abschnitt 6.2) die in Kapitel 3 beschriebe-
nen Modelle zur Simulation der Rontgensensitivitdt und der Detektiven Quanteneffizienz von einschich-
tigen Rontgendetektoren in den folgenden Abschnitten auf gefaltete Rontgendetektoren erweitert.

7.2.1 Rontgensensitivitat von gefalteten Rontgendetektoren

Der betrachtete gefaltete Rontgendetektor besteht aus einzelnen Detektor-Elementen, die entlang der ein-
fallenden Rontgenstrahlung ausgerichtet sind (sieche Abbildung 7.2 (b)). Jedes einzelne Detektor-Element
entspricht hierbei im Aufbau und bis zu einen gewissen Grad auch in der Funktionsweise einem ein-
schichtigen Rontgendetektor. In Analogie zur Erweiterung auf mehrschichtige Rontgendetektoren (siehe
Abschnitt 6.2.1) kann daher das in Abschnitt 3.1 beschriebene Model zur Simulation der Rontgensensi-
tivitdt einschichtiger Rontgendetektoren auch auf die betrachteten gefalteten Rontgendetektoren erwei-
tert werden. Ein wesentlicher Unterschied in der Modellierung besteht in den Randbedingungen der
Elektronen- und Locherdichte, die durch die Neuausrichtung der Detektor-Elemente beeinflusst werden.
Unter der Annahme einer parallel einfallenden Rontgenstrahlung und in Verbindung mit den selben
grundlegenden Modellannahmen (siehe Abschnitt 3.1.1) lassen sich die Randbedingungen n(z,y,t = 0)
und p(x,y,t = 0) der Elektronen- und Locherdichte fiir einen Absorber des gefalteten Rontgendetektors
gemil Gleichung (3.3) formulieren:

n(z,y,t =0) = p(z,y,t =0) = — e Y. (7.1)

Es sei darauf hingewiesen, dass durch die Neuausrichtung der Detektor-Elemente (siehe Abbildung 7.2 (b))
die Ladungstrigerdichten zum Zeitpunkt ¢ = 0 nun entlang der y-Richtung exponentiell abnehmen und
fiir alle Positionen = innerhalb des Absorbers konstant sind. Im Rahmen der verwendeten Modellierung
ist die Verteilung der Ladungstriger parallel zu den Elektroden entlang der y-Richtung nicht relevant.
Infolgedessen konnen die fiir die Modellierung relevanten Randbedingungen n(z, ¢ = 0) und p(z,t = 0)
der Elektronen- und Locherdichte wie folgt formuliert werden:

1

l
Qen P o
n(xz,t =0) =p(x,t =0) = l/o dyn(z,y,t =0) = aWiOl (1 —e l) =nof. (7.2)

Mithilfe dieser Randbedingungen ergeben sich aus den allgemeinen Losungen der Kontinuitéitsgleichungen
(sieche Gleichung (3.5)) die Elektronen- und Locherdichte im Absorber eines Detektor-Elements des
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gefalteten Rontgendetektors im Falle eines elektrischen Feldes F' = —F'e,, das in negativer z-Richtung
orientiert ist, zu:

no,fe_lt/Te peFt <z < d,

n(x,t) = (7.3a)
0 r < peFtund x > d,
nore m 0<ax<d— unFt,

pla,ty =4 & (7.3b)
0 r<0undz >d— upFt.

GemiB der Gleichung (3.12a) und mithilfe der Gleichungen (7.3) ergibt sich dann die induzierte Ladung
Qr in einem Detektor-Element des gefalteten Rontgendetektors zu [63]:

FA te d th d
Qs = &4 [,ue/ dt/ dxn(ac,t)—i—uh/ dt/ da;p(a;,t)] , (7.4a)
d 0 0 0 0
FA te d th d—unFt
= s [ue / dt / dzet™ + / dt / dxe_t/ﬂ‘} , (7.4b)
d 0 peFt 0 0
d —a\ F o« 1/
el (1) (%) e ()
Nx.f Nm +a2 (e_l/xh — 1) + xh} , (7.4¢)
Tlee,f
d
= _eAeldeO'nx,fnmncc,f- (7.4d)

Fiir den Fall eines elektrischen Feldes F' = F'e,, das in positiver x-Richtung ausgerichtet ist, ergibt
sich in Gleichung (7.4a) ein Vorzeichenwechsel. Des Weiteren kehrt sich die Bewegungsrichtung der
Ladungstriagerdichten in den Gleichungen (7.3) um. Aufgrund der homogenen Randbedingungen der
Ladungstrigerdichten im Bezug auf die Position in der z-Richtung (siehe Gleichung (7.2)) hat die Bewe-
gungsrichtung der Ladungstréiger keinen Einfluss auf das Ergebnis der Integrale in den Gleichungen (7.4),
und die induzierte Ladung Q)¢ fiir den Fall eines elektrischen Feldes F' = F'e, ergibt sich zu [63]:

d
Qr = eAeljéonx,fnmncc,ﬂ (7.5)

Gemil der Gleichung (2.21) kann die Rontgensensitivitit S eines direkten Rontgendetektors mithilfe des
Betrags der induzierten Ladung |Q/|, der Energiedosis der einfallenden Rontgenstrahlung in Luft D,;; und
der bestrahlten Fliche A definiert werden: S = |Q|/(DairA). In Analogie zur Modellierung einschichtiger
Rontgendetektoren (siehe Abschnitt3.1.4) kann der Betrag der induzierten Ladung |Q| des betrachteten
gefalteten Rontgendetektors mithilfe der Gleichungen (7.4d) und (7.5) modelliert werden. Aufgrund der
Neuausrichtung der Detektor-Elemente entlang der einfallenden Rontgenstrahlung entstehen inaktive Be-
reiche zwischen den Absorbern der einzelnen Detektor-Elemente des gefalteten Rontgendetektors (siche
Abbildung 7.2 (b)). Unter Vernachlidssigung der Schichtdicken der vergleichsweise diinnen Elektroden
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ergibt sich die Kantenldnge der bestrahlten Fliche A, eines Detektor-Elements des gefalteten Ront-
gendetektors in z-Richtung zu d + 2dy;. Mithilfe der Kantenlénge [ der Fliche der Elektroden A in
y-Richtung folgt fiir das Verhiltnis der beiden Flichen: Ag /A = 1/(d + 2dioi1). Unter Verwendung
der Definition der Energiedosis der einfallenden Rontgenstrahlung in Luft D,;, in Gleichung (2.18) (siehe
Abschnitt3.1.4 fiir eine Beschreibung der zugrundeliegenden Annahmen) ergibt sich die theoretische
Rontgensensitivitit Siheo r gefalteter Rontgendetektoren zu [63]:

Stheo,t = SONANTx,Fmee.f 5 (7.6)
mit
d
= — 7.7a
= T oden (7.72)
Np=1—e, (7.7b)
Neef = 372 <e*1/xe — 1) + x. + xﬁ (e’l/xh — 1) + xy, . (7.7¢)

Hierbei beschreibt 7, den Fiillfaktor des gefalteten Rontgendetektors. Die GréBen Sy und 7y, in Glei-
chung (7.6) entsprechen den Grofen aus den Gleichungen (3.15).

7.2.2 Rontgensensitivitat von gefalteten Rontgendetektoren mit
quasi-direkten Absorbern

In Analogie zur Erweiterung des Simulationsmodells mehrschichtiger Rontgendetektoren (sieche Ab-
schnitt 6.2.2) kann auch die in Abschnitt7.2.1 beschriebene Modellierung der Rontgensensitivitit ge-
falteter Rontgendetektoren auf gefaltete Rontgendetektoren mit quasi-direkten Absorbern (siehe Ab-
schnitt 2.3.3) erweitert werden. Der einzige relevante Unterschied zu der in Abschnitt 6.2.2 beschriebenen
Erweiterung besteht in der effektiven Wegstrecke der Rontgenphotonen im Szintillator-Material. Anders
als beim mehrschichtigen Rontgendetektor ist durch die Neuausrichtung der Detektor-Elemente hierbei
nicht die Schichtdicke d sondern die Kantenldnge [ der Absorber relevant. Mithilfe des Volumenanteils
f der Szintillator-Teilchen im quasi-direkten Absorber ergibt sich die effektive Wegstrecke in einem
Detektor-Element des gefalteten Rontgendetektors zu [f. In Analogie zu Abschnitt 6.2.2 ldsst sich die
theoretische Rontgensensitivitidt Syeo s gefalteter Rontgendetektoren mit quasi-direkten Absorbern dann
mithilfe von Gleichung (7.6) und abgewandelten Funktionsargumenten modellieren:

Stheo,f (Wﬂ:7 al) — Stheo,f (1/77 Ctlf) . (7-8)

Dabei ist v die Umwandlungseffizienz des Szintillator-Materials.
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7.2.3 Detektive Quanteneffizienz von gefalteten Rontgendetektoren

Die in Abschnitt 3.2 beschriebene Modellierung der Detektiven Quanteneffizienz einschichtiger Rontgen-
detektoren basiert auf einem vierstufigen linearen System (siche Abbildung 3.4). Hierbei basieren die
Modell-Stufen 1-3 auf der Modellierung der Rontgensensitivitit einschichtiger Rontgendetektoren, und
die Modell-Stufe 4 reprisentiert eine Rausch-Additions-Stufe. Gemif der Erweiterung der Modellierung
der Rontgensensitivitit auf gefaltete Rontgendetektoren (siche Abschnitt 7.2.1) kann die Signalausbreitung
in gefalteten Rontgendetektoren in Analogie zu einschichtigen Rontgendetektoren als eine Verkettung der
Rontgenabsorption, der Konversion in Ladungstriager und der Ladungssammlung beschrieben werden. Im
Falle der hier betrachteten gefalteten Rontgendetektoren hingt die Signalausbreitung zusétzlich zu diesen
drei Prozessen vom Fiillfaktor 7g; des Detektors ab (siehe Abschnitt 7.2.1). In Analogie zu den Prozessen
der Rontgenabsorption, der Konversion in Ladungstrager und der Ladungssammlung wird der Einfluss
des Fiillfaktors ng;; im Rahmen dieser Arbeit mithilfe einer zusétzlichen Modell-Stufe in der Kaskade li-
nearer Systeme modelliert. Infolgedessen wird das fiir die Modellierung einschichtiger Rontgendetektoren
verwendete vierstufige lineare System aus Abschnitt 3.2 um eine Modell-Stufe am Eingang des linearen
Systems erweitert. Der grundlegende Aufbau des linearen Systems, das in dieser Arbeit fiir die Modellie-
rung der Detektiven Quanteneffizienz gefalteter Rontgendetektoren verwendet wird, ist in Abbildung 7.3
dargestellt. Die Modell-Stufe 1 beschreibt hierbei den Einfluss des Fiillfaktors 7g; des Detektors. Vor-
ausgesetzt, dass der Einfluss des Fiillfaktors 7y als eine Quantenauswahl-Stufe modelliert werden kann,
lassen sich die mittlere Quantenfluenz @; und die Rauschleistung 3, am Ausgang der Modell-Stufe 1
mithilfe von Gleichung (3.16) beschreiben. Unter der Annahme, dass dieser Auswahl-Prozess in Analogie
zur Absorption der Rontgenphotonen (siehe Abschnitt3.2.2.2) durch eine Binomialverteilung beschrie-
ben werden kann, lédsst sich die mittlere Auswahl g; = 7ay; durch den Fiillfaktor g aus Abschnitt7.2.1
darstellen, und die zugehorige Varianz 031 ergibt sich zu 03 . = Ml (1 — nan ). Die mittlere Quantenfluenz
@, und die Rauschleistung >; am Ausgang der Modell-Stufe 1 (siche Abbildung 7.3) ergeben sich dann
gemil Gleichung (3.16) und mithilfe von Abschnitt3.2.2.1 zu:

D1 = Donan, X1 = ngu@o + nan (1 — nan) Po = Ponan - (7.9)

3 Auswahl | 3 Auswahl | 5 | Verstarkung 5 Auswahl 5 Addition 5
Do . P, : ) . D3 @ P
—| Fullfaktor ~ Absorption Konversion —— Sammlung ——~ Rauschen —

2o &1 = il 2 82 = Tkt 22 &3 = 7lm 23 84 = Tecf 24 el 25

Y

Abbildung 7.3: Blockdiagramm des linearen Systems zur Modellierung der Signal- und Rauschausbrei-
tung in gefalteten Réntgendetektoren. Das lineare System setzt sich aus finf kaskadierten linearen Syste-
men zusammen, die jeweils eine Modell-Stufe repréasentieren. Bei den Modell-Stufen 1-4 handelt es sich um
Quantenverstérkungs- oder Quantenauswahl-Stufen, die durch eine mittlere Verstarkung (Auswahl) g; charakte-
risiert werden kénnen. Die Modell-Stufe 5 représentiert eine Rausch-Additions-Stufe, welche die Addition einer
elektronischen Rauschleistung X s ermdglicht. Die Ausbreitung der mittleren Quantenfluenz @; und der Rausch-
leistung X; durch die einzelnen Modell-Stufen i ist ebenfalls dargestellt. Reproduziert in Anlehnung an Mescher
et al. [63].
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Die Modell-Stufen 2-5 des hier verwenden linearen Systems (sieche Abbildung 7.3) entsprechen den
Modell-Stufen 1-4 des linearen Systems aus Abschnitt3.2 (siche Abbildung 3.4), das fiir die Modellie-
rung der Detektiven Quanteneffizienz einschichtiger Rontgendetektoren verwendet wird. Die Signal- und
Rauschausbreitung durch die Modell-Stufen 2-5 lassen sich daher mithilfe der in Abschnitt 3.2.2 beschrie-
benen Zusammenhinge modellieren. Hierbei miissen die angepasste Rontgenabsorptionseffizienz 7 r, die
angepasste Ladungssammeleffizienz 7. s und die Rauschleistung X ¢ des gefalteten Rontgendetektors
beachtet werden (siehe Abschnitt 7.2.1). Gemaf} der Zusammenhénge in Abschnitt 3.2.2 und mithilfe von
Gleichung (7.9) ergeben sich die mittlere Quantenfluenz @5 und die Rauschleistung X5 am Ausgang des
hier verwendeten linearen Systems (siehe Abbildung 7.3) zu:

D5 = PonannxMmNeess 25 = PonanximNees (1 + Mmmees) + Sels - (7.10)

Die quadrierten Signal-Rausch-Verhiltnisse SNR;; ou(0) bei der Ortsfrequenz v = 0 am Eingang und
am Ausgang des hier verwendeten linearen Systems (siehe Abbildung 7.3) ergeben sich dann in Analogie
zu Gleichung (3.22) und mithilfe von Gleichung (7.10) zu:

32 &2 b
SNR;p2(0) = <=2 = &;, SNR,2(0) = <> = Ol f7jmec,f . (7.11)
E() 25 14 + (&u) S
nmncc,f 50 NENTx. £ m Nee £

Gemil der Definition in Gleichung (2.27) und mithilfe der Ergebnisse aus Gleichung (7.11) kann die
Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) eines gefalteten Rontgendetektors bei der Ortsfrequenz v = 0 dann
wie folgt modelliert werden [63]:

SNRu (0 ~
DQEt(O) out ( ) o NanTx Mmmecc,t ‘ (712)

= .2 - Selr
SNRin™(0) L Thmee. + (?(l)t) ?7ﬁ1mx.f177m77cc,f

Die elektronische Rauschleistung ¢ r, die beim Auslesen eines gefalteten Rontgendetektors auftritt, ldsst
sich in Analogie zu einem einschichtigen Rontgendetektor gemifl Gleichung (3.24) mithilfe des Dunkel-
stroms I4, der Integrationszeit ti,; und der bestrahlten Flidche A,f eines Detektor-Elements des gefalteten
Rontgendetektors (siche Abbildung 7.2) sowie der Elementarladung e modellieren (siehe Abschnitt 3.2.3
fiir die zugrunde liegenden Annahmen) [63]:

Lqting
Arere

Yef = (7.13)
Es sei darauf hingewiesen, dass aufgrund der Neuausrichtung der Detektor-Elemente im Falle eines
gefalteten Rontgendetektors zwischen der Fliche der Elektroden Ag und der bestrahlten Fliche Ager
unterschieden werden muss (siehe Abbildung 7.2). Anders als im Falle einschichtiger und mehrschichtiger
Rontgendetektoren, fiir die beide Flachen identisch sind, bezieht sich die elektronische Rauschleistung
Y.t eines gefalteten Rontgendetektors in Gleichung (7.13) daher explizit auf die bestrahlte Fliche Ayer
eines Detektor-Elements des gefalteten Rontgendetektors. In Analogie zur Modellierung einschichtiger
Rontgendetektoren in Abschnitt 3.2.3 ergibt sich das Verhiltnis aus der elektronischen Rauschleistung
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¢ £ und der mittleren Photonenfluenz @ der einfallenden Rontgenphotonen in Gleichung (7.12) mithilfe
von Gleichung (7.13) zu (siehe Abschnitt3.2.3 fiir die zugrundeliegenden Annahmen) [63]:
Yef _ la _ Ja Aa _ Ja !

— — = — = —— (7.14)
@0 Arefedso 6@0 Aref 6@0 d+ 2dfoil

Hierbei ist 950 die Photonenfluenzrate der einfallenden Rontgenstrahlung und Jq = I4/A¢ die Dunkel-
stromdichte eines Detektor-Elements des gefalteten Rontgendetektors. Der letzte Umformungsschritt in
Gleichung (7.14) basiert auf dem in Abschnitt7.2.1 beschriebenen Zusammenhang Agj/Arer = 1/(d +
2dsoi1) zwischen der Fliche der Elektroden A, der bestrahlten Fliche Ay, der Kantenlinge [ und der
Schichtdicke d des Absorbers sowie der Substrat-Schichtdicke dy;.

7.3 Simulation und Design von gefalteten
Rontgendetektoren

In Analogie zu den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3 wird die Leis-
tungsfihigkeit gefalteter Rontgendetektoren in den folgenden Abschnitten mithilfe der Rontgensensitivitét
S (siehe Abschnitt2.2.2.1) und der Detektiven Quanteneffizienz DQE (siche Abschnitt?2.2.2.3) bewer-
tet. Zu diesem Zweck werden auf der Grundlage der in Abschnitt7.2 beschrieben Erweiterungen der
Simulationsmodelle die Rontgensensitivitit Seo r und die Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) von ge-
falteten Rontgendetektoren untersucht. In Anlehnung an Abschnitt 6.3 werden hierfiir beide GroBen fiir
unterschiedliche Design- und Bestrahlungsparameter simuliert und analysiert, Designvorgaben werden
entwickelt und die theoretische Leistungsfihigkeit wird mit einschichtigen und mehrschichtigen Rontgen-
detektoren verglichen.

7.3.1 Parameter fir die Simulation von gefalteten
Rontgendetektoren

Der grundlegende Aufbau, der fiir die Simulation von gefalteten Rontgendetektoren in diesem Kapitel
verwendet wird, ist in Abbildung 7.2 (b) dargestellt. Die betrachteten gefalteten Rontgendetektoren be-
stehen aus einzelnen Detektor-Elementen, die sich jeweils im Wesentlichen aus dem Substrat und einem
Absorber der Schichtdicke d und der Kantenlidnge [, der sich zwischen zwei Elektroden befindet, zusam-
mensetzen. Zwischen den jeweiligen Elektroden herrscht ein elektrisches Feld F', das durch eine extern
angelegte Spannung U erzeugt wird. Die Detektor-Elemente sind dariiber hinaus so ausgerichtet, dass sich
die einfallende Rontgenstrahlung entlang der Kantenlédnge [ ausbreitet. Entsprechend der Untersuchungen
einschichtiger und mehrschichtiger Rontgendetektoren in den Kapiteln 5 und 6 wird die Leistungsfiahig-
keit gefalteter Rontgendetektoren in diesem Kapitel fiir den Fall einer Bestrahlung mit monoenergetischer
Réntgenstrahlung mit Photonen der Energie E und einer Photonenfluenzrate & untersucht. Die Parameter
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fiir die Simulation gefalteter Rontgendetektoren lassen sich in Analogie zu den Parametern einschichtiger
und mehrschichtiger Rontgendetektoren (siehe Abschnitt5.2 und 6.3.1) in Designparameter des Detek-
tors, Materialparameter des Absorber-Materials und Bestrahlungsparameter unterteilen.

Die Parameter, die fiir die Simulation und das Design gefalteter Rontgendetektoren verwendet werden,
orientieren sich im Wesentlichen an den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren (sieche Ab-
schnitt 6.3.1). Im Hinblick auf die Designparameter gefalteter Rontgendetektoren beschrinken sich die
Untersuchungen in diesem Kapitel auf das verwendete Absorber-Material, die Schichtdicke d und die
Kantenldnge [ der Absorber. Das elektrische Feld F' zwischen den Elektroden wird entsprechend der
Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren auch im Falle gefalteter Rontgendetektoren nicht
variiert. Durch die Neuausrichtung der Absorber, die durch die Faltung und die anschlielende Rotation
erreicht wird, haben gefaltete Rontgendetektoren in Analogie zu mehrschichtigen Rontgendetektoren eben-
falls das Potential einer hohen Leistungsfihigkeit ohne dabei auf iiberméBig dicke Absorber angewiesen zu
sein. Abweichend vom Konzept mehrschichtiger Rontgendetektoren bestehen die Anforderungen an das
Absorber-Material, welches fiir eine Realisierung gefalteter Rontgendetektoren bendtigt wird, allerdings
nicht nur in einer kosteneffizienten und moglichst groBflichigen Herstellung auf diinnen Substraten mit
einer geringen Wechselwirkung mit den Rontgenphotonen. Der zunichst in einem planaren Aufbau reali-
sierte Rontgendetektor muss dariiber hinaus unbeschadet gefaltet werden konnen (sieche Abbildung 7.1).
Mithilfe einer strukturierten Abscheidung kann eine explizite Faltung des Absorber-Materials vermie-
den werden. Die mechanische Belastung auf das Absorber-Material wird somit signifikant reduziert,
und eine zerstorungsfreie Faltung wird erheblich begiinstigt. Als faltbares Substrat-Material kommen
in Analogie zu mehrschichtigen Rontgendetektoren diinne Polymer-Substrate in Betracht. Die Verwen-
dung von Polymer-Substraten limitiert jedoch die Temperatur, die wihrend der Herstellung verwendet
werden kann. Entsprechend den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren werden im Rah-
men dieser Arbeit quasi-direkte Absorber, die sich aus Szintillator-Teilchen auf der Basis von Terbium-
dotiertem Gadoliniumoxysulfid (GOS:Tb) und einer organischen Bulk-Heterojunction bestehend aus
Poly(3-hexylthiophen-2,5-diyl) (P3HT) und Phenyl-Cg;Buttersauremethylester (PCBM) zusammenset-
zen (siehe Abschnitt2.3.3), und direkte Absorber bestehend aus polykristallinem MAPbI; (p-MAPbI5)
(MA, kurz fiir Methylammonium) (siehe Abschnitt2.3.2) als potentielle Absorber-Materialien fiir gefal-
tete Rontgendetektoren untersucht. Das quasi-direkte Absorber-Material wird im Folgenden wie schon
in Kapitel 6 als P3HT:PCBM:GOS:Tb bezeichnet. Die wesentlichen Materialparameter der Absorber-
Materialien, die fiir die Simulationen in diesem Kapitel verwendet werden, sind in den Tabellen 5.1 und
6.1 zusammengefasst. Im Falle von P3HT:PCBM:GOS:Tb basieren die Simulationen in Analogie zu
den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren dariiber hinaus auf dem optimalen Volumen-
anteil f = 0.67[38] der Szintillator-Teilchen im quasi-direkten Absorber (siche Abschnitt7.2.2). Beide
Absorber-Materialien konnen 16sungsbasiert abgeschieden werden und ermoglichen daher insbesondere
eine strukturierte Fabrikation auf der Basis von digitalen Drucktechnologien. Dariiber hinaus kénnen bei-
de Absorber kosteneffizient, groBflachig und bei niedrigen Temperaturen auf diinnen Polymer-Substraten
realisiert werden. In Analogie zu den Simulationen mehrschichtiger Rontgendetektoren, orientieren sich
die untersuchten Schichtdicken d in diesem Kapitel ebenfalls an den vergleichsweise geringen Schicht-
dicken d, die tiblicherweise mithilfe einer 16sungsbasierten Abscheidung hergestellt werden konnen, und
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es werden Schichtdicken d im Intervall 1078 m < d < 10~*m untersucht. Im Hinblick auf die Kan-
tenldnge [ der Absorber werden Werte im Intervall 107°m < [ < 10°m als relevant und realisierbar
betrachtet. In Anlehnung an die in [98] demonstrierten Solarzellen auf extrem diinnen Substraten wird die
Leistungsfihigkeit der gefalteten Rontgendetektoren fiir Polymer-Substrate mit einer Schichtdicke von
diy = 1.4 1m bewertet. Die Wechselwirkungskoeffizienten der unterschiedlichen Materialien, die fiir
die Simulationen in diesem Kapitel benotigt werden, basieren auf den in Abschnitt2.1.4.2 beschriebenen
Zusammenhéngen.

Um eine Vergleichbarkeit der Leistungsanalysen zu gewihrleisten, werden die Simulationen in die-
sem Kapitel fiir die gleichen Bestrahlungsparameter durchgefiihrt, auf deren Grundlage die Leistungs-
fahigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3 untersucht wird. Die Simulationen ge-
falteter Rontgendetektoren basieren folglich ebenfalls auf den drei reprisentativen Photonenenergi-
en E € {20keV,60keV,511keV} und werden dariiber hinaus fiir eine hohe Photonenfluenzrate

2

@thgh = 108 mm 25! und fir eine niedrige Photonenfluenzrate 450,10W = 10° mm2s~! durchge-

fiihrt (siche Abschnitt5.2 und 6.3.1 fiir die zugrundeliegenden Auswahlkriterien).

7.3.2 Optimierung der Rontgensensitivitat

In Analogie zur Leistungsanalyse mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3 wird im folgenden
Abschnitt zunichst untersucht, welches der beiden in Betracht gezogenen Absorber-Materialien sich am
besten fiir eine Realisierung gefalteter Rontgendetektoren eignet. Hierfiir wird die theoretische Rontgen-
sensitivitit Sineo f auf der Grundlage einer simulierten Variation der Schichtdicke d und der Kantenlénge [
der Absorber im Falle beider Absorber-Materialien optimiert. Dariiber hinaus wird der Einfluss der Pho-
tonenenergie E' auf die optimalen Designparameter und die zugehorige theoretische Rontgensensitivitét
Stheo.r bewertet. Im Rahmen der folgenden Untersuchungen wird ein konstanter Betrag des elektrischen
Feldes F von ' = 0.25 V pm ™! angenommen.

7.3.2.1 Einfluss des Absorber-Materials

Die theoretische Rontgensensitivitit Sy, ¢ gefalteter Rontgendetektoren, die mit quasi-direkten Absor-
bern bestehend aus P3BHT:PCBM:GOS:Tb und direkten Absorbern bestehend aus p-MAPbI; erreicht
werden kann, ist in Abbildung 7.4 in Abhéngigkeit der Schichtdicke d und der Kantenlénge [ der Absorber
dargestellt. Die Simulationsergebnisse sind hierbei im Falle von monoenergetischen Rontgenphotonen
der Energie I’ = 60 keV gezeigt und basieren im Falle von p-MAPbI; auf einem hohen Beweglichkeit-
Lebensdauer-Produkt pimhigh.

Die Simulationsergebnisse in Abbildung 7.4 zeigen eine starke Abhéngigkeit von der Schichtdicke d der
Absorber. Anders als im Falle einschichtiger und mehrschichtiger Rontgendetektoren kann diese Ab-
hingigkeit allerdings nicht durch den gegensitzlichen Einfluss der Rontgenabsorptionseffizienz 7y r und
der Ladungssammeleffizienz 7 r erklirt werden, da im Falle gefalteter Rontgendetektoren keine formale
Kopplung der beiden Effizienzen iiber die Schichtdicke d existiert (siche Gleichungen (7.6) und (7.7)).
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Abbildung 7.4: Simulierte Rontgensensitivitat gefalteter Rontgendetektoren im Falle von quasi-direkten
und direkten Absorbern. Theoretische Rdntgensensitivitdt Sieor gefalteter Réntgendetektoren in Abhangigkeit
der Schichtdicke d und der Kantenlange / der Absorber im Falle von monoenergetischen Réntgenphotonen der
Energie E = 60keV. (a) Simulationsergebnis fiir quasi-direkte Absorber, die sich aus Szintillator-Teilchen auf
der Basis von Terbium-dotiertem Gadoliniumoxysulfid (GOS:Tb) und einer organischen Bulk-Heterojunction be-
stehend aus Poly(3-hexylthiophen-2,5-diyl) (P3HT) und Phenyl-CgButtersauremethylester (PCBM) zusammenset-
zen (P3HT:PCBM:GOS:Tb). (b) Simulationsergebnis fiir direkte Absorber bestehend aus polykristallinem MAPblI;
(p-MAPDbI3) (MA, kurz fir Methylammonium) mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt pimigh. Abbil-
dung (b) reproduziert in Anlehnung an Mescher et al. [63].

Im Falle gefalteter Rontgendetektoren wird die Abhingigkeit der theoretischen Rontgensensitivitit Sipeo.
von der Schichtdicke d durch den gegensiitzlichen Einfluss des Fiillfaktors 7g;; und der Ladungssammelef-
fizienz 7. ¢ hervorgerufen (siehe Gleichungen (7.6) und (7.7)). Mit zunehmender Schichtdicke d steigt
einerseits der Fiillfaktor 7g;;, wohingegen die Ladungssammeleffizienz 7. s mit steigender Schichtdicke
d abnimmt. Folglich existiert auch im Falle gefalteter Rontgendetektoren eine optimale Schichtdicke d,
die das Produkt aus dem Fiillfaktor 7 und der Ladungssammeleffizienz 7. r und somit ebenfalls die
theoretische Rontgensensitivitit Syeo s maximiert. Im Falle eines konstanten Betrags des elektrischen
Feldes I’ wird die Schichtdicke d, ab welcher die Ladungssammeleffizienz 7. r erheblich abnimmt, durch
die Ladungstransporteigenschaften des Absorber-Materials bestimmt. Demzufolge hingt die optimale
Schichtdicke d, welche die theoretische Rontgensensitivitit Sy f im untersuchten Bereich maximiert,
in Analogie zu einschichtigen und mehrschichtigen Rontgendetektoren vom Beweglichkeit-Lebensdauer-
Produkt p47 des Absorber-Materials ab. Das vergleichsweise geringe Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt
pur = 1.8 x 1078 cm? V~! von P3HT:PCBM (sieche Tabelle 6.1) bewirkt folglich relative geringe op-
timale Schichtdicken d im Falle von Absorbern bestehend aus P3HT:PCBM:GOS:Tb (siehe Abbil-
dung 7.4 (a)). Im Gegensatz dazu ermoglicht das erheblich groere Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt
M Thigh = 10~*cm? V~! von p-MAPbI; (siche Tabelle 5.1) signifikant groBere optimale Schichtdicken
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d, die in Analogie zur Untersuchung mehrschichtiger Rontgendetektoren bis zur Grenze des Intervalls
1078 m < d < 10~*m der untersuchten Schichtdicken d reichen (siche Abbildung 7.4 (b)).

Zusitzlich zur Abhingigkeit von der Schichtdicke d zeigt die simulierte Rontgensensitivitit Sipeo ¢ in
Abbildung 7.4 ebenfalls eine starke Abhingigkeit von der Kantenlidnge [ der Absorber. Im Gegensatz zu
einschichtigen und mehrschichtigen Rontgendetektoren sind die Rontgenabsorptionseffizienz 7y r und die
Ladungssammeleffizienz 7 r im Falle gefalteter Rontgendetektoren formal entkoppelt, und die Rontgen-
absorptionseffizienz 7 r besitzt keine formale Abhiingigkeit von der Schichtdicke d der Absorber (siche
Gleichungen (7.6) und (7.7)). Im Falle gefalteter Rontgendetektoren 14sst sich somit die Effizienz, mit der
Rontgenphotonen im Absorber absorbiert werden, unabhingig von der Schichtdicke d iiber die Kanten-
liange [ der Absorber beeinflussen. Folglich verbessert sich die Rontgenabsorptionseffizienz 7, f und damit
die theoretische Rontgensensitivitit Sieo ¢ mit zunehmender Kantenlidnge [ der Absorber.

Die Designvorgaben, die sich unter dem Gesichtspunkt einer maximalen theoretischen Rontgensensitivitét
Stheo.f €rgeben, hidngen gemif3 der Simulationsergebnisse in Abbildung 7.4 wesentlich vom verwendeten
Absorber-Material ab. Im Falle beider Absorber-Materialien ergibt sich eine optimale simulierte Rontgen-
sensitivitit Sipeo r fiir grole Kantenlidngen [ der Absorber. Bedingt durch die unterschiedlichen Ladungs-
transporteigenschaften ergeben sich im Falle von P3BHT:PCBM:GOS:Tb allerdings wesentlich geringere
optimale Schichtdicken d (siehe Abbildung 7.4 (a)) als im Falle von p-MAPbIj; (siehe Abbildung 7.4 (b)).
Ubereinstimmend mit den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren ermoglichen direkte Ab-
sorber bestehend aus p-MAPbI; verglichen mit quasi-direkten P3BHT:PCBM:GOS:Tb Absorbern eine
bedeutend hohere theoretische Rontgensensitivitit Sieo ¢ (siche Abbildung 7.4). Die signifikanten Un-
terschiede in der simulierten Leistungsfihigkeit werden hierbei zum Teil durch die unterschiedlichen
Ladungstransporteigenschaften und die damit verbundenen unterschiedlichen optimalen Schichtdicken d
hervorgerufen. Je grofler die optimale Schichtdicke d gewihlt werden kann, desto hohere Werte ergeben
sich fiir den Fiillfaktor ng;. Ein verbesserter Fiillfaktor ngy wirkt sich wiederum positiv auf die simu-
lierte Rontgensensitivitit Sieo ¢ aus. Unterschiedliche Ladungssammeleffizienzen 7, r bei der jeweiligen
optimalen Schichtdicke d verstirken diesen Effekt zusitzlich. Folglich bewirkt die wesentlich groere
optimale Schichtdicke d von p-MAPbI; verglichen mit P3BHT:PCBM:GOS:Tb hohere Werte der theoreti-
schen Rontgensensitivitit Syeo . In Analogie zu den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren
bewirkt der bedeutend groBere Kehrwert der Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie 1/W. = 0.2eV !
von p-MAPbI, (siehe Tabelle 5.1) verglichen mit der Umwandlungseffizienz v = 0.06 eV ! von GOS:Tb
(siehe Tabelle 6.1) zusitzlich einen Leistungsvorteil fiir p-MAPbI; im Hinblick auf die Konversions-
effizienz 7y, (siehe Gleichung (3.15¢) und Abschnitt 7.2.2) und verstédrkt somit den Unterschied in der
simulierten Rontgensensitivitit Sipeo f-

In Analogie zu den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren ist es aufgrund der Vielzahl
an Einflussfaktoren, welche die Qualitit und die Eigenschaften eines Absorber-Materials beeinflussen
konnen, auch im Falle von gefalteten Rontgendetektoren von besonderem Interesse zu bewerten, wie
sich verschlechterte Materialeigenschaften auf die Leistungsfihigkeit der Rontgendetektoren auswirken.
Aus diesem Grund zeigt Abbildung 7.5 die theoretische Rontgensensitivitit Syeo ¢ gefalteter Rontgende-
tektoren, die mit direkten Absorbern bestehend aus p-MAPbI; mit verschlechterten Ladungstransport-
eigenschaften in Abhéngigkeit der Schichtdicke d und der Kantenlidnge [ der Absorber erreicht werden
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Abbildung 7.5: Simulierte Rontgensensitivitat gefalteter R6ntgendetektoren im Falle von direkten Absor-
bern bestehend aus polykristallinem MAPDI; mit verschlechterten Ladungstransporteigenschaften. Theo-
retische Rontgensensitivitat Sieor gefalteter Rontgendetektoren in Abhangigkeit der Schichtdicke d und der Kan-
tenlange / der Absorber im Falle von monoenergetischen Réntgenphotonen der Energie E = 60 keV und direkten
Absorbern bestehend aus polykristallinem MAPbI; (p-MAPDbI3) (MA, kurz fir Methylammonium) mit einem niedrigen
Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt pmow. Reproduziert in Anlehnung an Mescher et al. [63].

kann. In Analogie zu den Untersuchungen in Abbildung 7.4 sind in Abbildung 7.5 Simulationsergebnis-
se fiir den Fall monoenergetischer Rontgenphotonen der Energie £ = 60keV gezeigt. Entsprechend
der Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3.2.1 werden die verschlech-
terten Ladungstransporteigenschaften von p-MAPbI; mithilfe eines um zwei GréBenordnungen redu-
zierten Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkts pmow = 107 %cm? V! simuliert (siche Tabelle 5.1). In
Analogie zu den Simulationsergebnissen mehrschichtiger Rontgendetektoren fiihrt das verschlechterte
Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt von p-MAPbI; auch im Falle gefalteter Rontgendetektoren zu einer
Reduktion der optimalen Schichtdicke d und wirkt sich damit negativ auf die maximal erreichbare theo-
retische Rontgensensitivitit Syeo ¢ aus (sieche Abbildung 7.4 (b) und Abbildung 7.5). Verglichen mit den
Simulationsergebnissen von P3BHT:PCBM:GOS:Tb in Abbildung 7.4 (a) ermdglicht p-MAPbI; allerdings
selbst mit den hier betrachteten stark verschlechterten Ladungstransporteigenschaften immer noch bedeu-
tend hohere Werte fiir die theoretische Rontgensensitivitét Siyeo ¢ (Siche Abbildung 7.5).

Die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitit Syeo ¢ gefalteter Rontgendetektoren auf der Basis
von quasi-direkten Absorbern bestehend aus P3BHT:PCBM:GOS:Tb und direkten Absorbern bestehend
aus p-MAPDI; zeigt in Analogie zu den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren auch im Fal-
le gefalteter Rontgendetektoren einen eindeutigen Leistungsvorteil fiir p-MAPbI; (siehe Abbildungen 7.4
und 7.5). Selbst mit verschlechterten Ladungstransporteigenschaften erméglicht p-MAPbI; verglichen
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mit P3BHT:PCBM:GOS:Tb bedeutend hohere Werte fiir die simulierte Rontgensensitivitit Sieo r. Dem-
zufolge eignet sich p-MAPbI; von den beiden untersuchten Absorber-Materialien auch im Falle gefalteter
Rontgendetektoren am besten fiir eine Realisierung. In Analogie zu den Untersuchungen mehrschich-
tiger Rontgendetektoren beschrinkt sich die Leistungsanalyse in den folgenden Abschnitten daher auf
Simulationen auf der Basis von p-MAPbI;.

7.3.2.2 Einfluss der Photonenenergie

Wie bereits im Rahmen der Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3.2.2
angemerkt ist, hat die Energie F der Rontgenphotonen einen erheblich Einfluss darauf, welche Absorber-
Abmessungen fiir eine effiziente Rontgenabsorption erforderlich sind. Um den Einfluss der Photonen-
energie F/ auf die optimalen Designparameter gefalteter Rontgendetektoren zu untersuchen, zeigt Ab-
bildung 7.6 die theoretische Rontgensensitivitit Sieo r gefalteter Rontgendetektoren in Abhingigkeit der
Schichtdicke d und der Kantenldnge [ der Absorber fiir den Fall niedriger und hoher Photonenener-
gien. Die Simulationsergebnisse sind hierbei fiir Absorber bestehend aus p-MAPbI; mit einem ho-
hen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt ;17ien und monoenergetischen Rontgenphotonen der Energie
E =20keV und F = 511 keV dargestellt. Unabhéngig von der Energie F der Rontgenphotonen ergeben
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Abbildung 7.6: Simulierte Rontgensensitivitat gefalteter Rontgendetektoren im Falle von niedrigen und ho-
hen Photonenenergien. Theoretische Réntgensensitivitét Sineos gefalteter Rdntgendetektoren in Abhangigkeit der
Schichtdicke d und der Kantenlange / der Absorber im Falle von direkten Absorbern bestehend aus polykristallinem
MAPbI; (p-MAPbI3) (MA, kurz fir Methylammonium) mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt pimigh.
(a) Simulationsergebnis fir monoenergetische Réntgenphotonen der Energie E = 20 keV. (b) Simulationsergebnis
fiir monoenergetische Réntgenphotonen der Energie E = 511 keV. Abbildung (a) reproduziert in Anlehnung an Me-
scher et al. [63].
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sich fiir alle drei untersuchten Photonenenergien F € {20keV,60keV, 511 keV } dhnliche Designvorga-
ben mit einer optimalen theoretischen Rontgensensitivitit Sieo  bei grofen Schichtdicken d und groflen
Kantenldngen [ der Absorber (sieche Abbildung 7.4 (b) und Abbildung 7.6). Die Energie F der Rontgen-
photonen hat jedoch einen erheblichen Einfluss darauf, ab welcher Absorber-Abmessung eine nahezu
optimale theoretische Rontgensensitivitit Sieo ¢ erreicht werden kann. Im Gegensatz zu einschichtigen
und mehrschichtigen Rontgendetektoren findet die Absorption der Rontgenphotonen im Falle gefalteter
Rontgendetektoren nicht entlang der Schichtdicke d sondern entlang der Kantenlidnge [ der Absorber
statt (siche Abbildung 7.2). Folglich ldsst sich die Rontgenabsorptionseffizienz 7y gefalteter Rontgen-
detektoren durch eine Anpassung der Kantenlinge [ beeinflussen. Demzufolge verschiebt sich im Falle
unterschiedlicher Energien F der Rontgenphotonen lediglich der Bereich der Kantenlidngen [/, der eine
nahezu optimale theoretische Rontgensensitivitit Syeo s gewdhrleistet. Verglichen mit den Simulations-
ergebnissen in Abbildung 7.4 (b) fiir den Fall einer mittleren Photonenenergie £ = 60keV werden
dementsprechend im Falle einer niedrigen Photonenenergie £ = 20 keV bedeutend geringere Kanten-
langen [ und im Falle einer hohen Photonenenergie 2 = 511keV erheblich grolere Kantentldngen /
bendtigt, um eine hohe simulierte Rontgensensitivitit Syeo r zu gewdhrleisten (siehe Abbildung 7.6). In
Analogie zu den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3.2.2 ergeben sich
die bedeutenden Unterschiede in der maximal erreichbaren theoretischen Rontgensensitivitit Sipeor fir
die drei untersuchten Photonenenergien in Abbildung 7.4 (b) und Abbildung 7.6 aus der Energieabhin-
gigkeit des Produkts aus der Normierung Sy und der Konversionseffizienz 7, (sieche Gleichungen (7.6)
und (3.15)).

7.3.3 Optimierung der Detektiven Quanteneffizienz

Ubereinstimmend mit den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3 wird fiir
die Leistungsanalyse gefalteter Rontgendetektoren neben der theoretischen Rontgensensitivitit Siheo
zusitzlich ebenfalls die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) analysiert. In Anlehnung an
die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitit Sipeor in Abschnitt 7.3.2 wird in den folgenden
Abschnitten die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) gefalteter Rontgendetektoren auf der
Grundlage einer simulierten Variation der Schichtdicke d und der Kantenlidnge [ der Absorber optimiert.
Die Untersuchungen beziehen sich hierbei auf unterschiedliche Photonenfluenzraten und Energien der
einfallenden Rontgenphotonen, um den Einfluss verschiedener Bestrahlungsparameter auf die theoretische
Detektive Quanteneffizienz DQE(0) bewerten zu konnen. Im Rahmen der folgenden Untersuchungen wird
ein konstanter Betrag des elektrischen Feldes F' von ' = 0.25 V ym ™! angenommen.

7.3.3.1 Einfluss der Photonenfluenzrate

Um bewerten zu konnen, wie sich eine verdnderte Photonenfluenzrate auf die Leistungsfiahigkeit gefalte-
ter Rontgendetektoren auswirkt, zeigt Abbildung 7.7 die simulierte Detektive Quanteneffizienz DQE¢(0)
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Abbildung 7.7: Simulierte Detektive Quanteneffizienz gefalteter Rontgendetektoren im Falle von hohen und
niedrigen Photonenfluenzraten. Theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) gefalteter Rontgendetektoren
in Abhangigkeit der Schichtdicke d und der Kantenlédnge / der Absorber im Falle von monoenergetischen Ront-
genphotonen der Energie E = 60keV, direkten Absorbern bestehend aus polykristallinem MAPbI; (p-MAPDlI;)
(MA, kurz far Methylammonium) mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt pmigh und einer konstan-
ten Dunkelstromdichte Jy = 3 x 107° Amm2[65]. (a) Simulationsergebnis fiir eine hohe Photonenfluenzrate
Donigh = 102 mm~2 s, (b) Simulationsergebnis fiir eine niedrige Photonenfluenzrate @ on = 10° mm~2s~'. Repro-
duziert in Anlehnung an Mescher et al. [63].

gefalteter Rontgendetektoren im Falle einer hohen und einer niedrigen Photonenfluenzrate. In Analo-
gie zur Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitit Sieo r in Abschnitt 7.3.2 wird die theoretische
Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) hierbei in Abhingigkeit der Schichtdicke d und der Kantenlénge [ un-
tersucht. Die Simulationen basieren dariiber hinaus auf monoenergetischen Rontgenphotonen der Energie
E = 60keV, direkten Absorbern bestehend aus p-MAPbI; mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-
Produkt ji7high und einer konstanten Dunkelstromdichte Jg = 3 x 1072 A mm~2[65]. In Analogie zu
den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren ergeben sich verglichen mit den Simulationen
der theoretischen Rontgensensitivitidt Sieo s (siche Abbildung 7.4 (a)) im Falle einer hohen Photonen-
fluenzrate 4'507high = 108 mm~2s~! aus der Optimierung der theoretischen Detektive Quanteneffizienz
DQE;(0) (siehe Abbildung 7.7 (a)) dhnliche Designvorgaben. Eine groBe Schichtdicke d fiihrt sowohl
zu einer optimalen theoretischen Rontgensensitivitit Sieo r als auch zu einer maximalen theoretischen
Detektiven Quanteneffizienz DQE;(0). Mit zunehmender Kantenlidnge [ steigt zunéchst entsprechend der
theoretischen Rontgensensitivitit Sieo r auch die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0). Al-
lerdings deutet sich fiir extrem grofle Kantenldngen [ eine Limitierung im Hinblick auf eine optimale
theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) im Falle einer hohen Photonenfluenzrate an (siche Ab-
bildung 7.7 (a)). Geméal der Gleichungen (7.12) und (7.14) lasst sich die Abhéngigkeit der theoretischen
Detektiven Quanteneffizienz DQE(0) von der Kantenlidnge [ mithilfe der Rontgenabsorptionseffizienz
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7x.r und dem Verhiltnis aus der elektronischen Rauschleistung ¢ und der mittleren Photonenfluenz
& erkliren. Eine zunehmende Kantenlinge [ verbessert die Rontgenabsorptionseffizienz 7. GemiB
Gleichung (7.12) wirkt sich eine verbesserte Rontgenabsorptionseffizienz ny r positiv auf die theoretische
Detektive Quanteneffizienz DQE(0) aus. Dariiber hinaus bewirkt eine zunehmende Kantenlinge  aller-
dings zusitzlich gemifl Gleichung (7.14) einen verstdrkten Einfluss der Dunkelstromdichte .J4, welcher
sich gemal der Gleichungen (7.12) und (7.14) negativ auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz
DQE;{(0) auswirkt. Folglich existiert eine optimale Kantenlinge I, welche bei einer festen Schichtdicke
d die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) maximiert. In welchem MaB sich eine Erhohung
der Kantenlidnge [ negativ auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) auswirkt, hingt in
Analogie zu mehrschichtigen Rontgendetektoren gemall Gleichung (7.14) vom Verhiltnis aus der Dun-
kelstromdichte J43 und der Photonenfluenzrate @0 ab. Je niedriger die Photonenfluenzrate fﬁo ist, desto
grofer gestaltet sich der Einfluss der Dunkelstromdichte .J4 im Verhéltnis aus der elektronischen Rausch-
leistung X ¢ r und der mittleren Photonenfluenz @y (siehe Gleichung (7.14)). Ein gesteigerter Einfluss der
Dunkelstromdichte .J4 bewirkt wiederum eine stirkere Limitierung der Kantenldnge /. Dementsprechend
zeigen die Simulationen der theoretische Detektiven Quanteneffizienz DQE;(0) bei einer niedrigen Photo-
nenfluenzrate (1.507]0\” = 10° mm—2s~! (siehe Abbildung 7.7 (b)) verglichen mit den Ergebnissen bei einer
hohen Photonenfluenzrate @ pign = 108 mm~2s~! (siche Abbildung 7.7 (a)) eine wesentlich ausgeprig-
tere Limitierung der Kantenldnge [, welche sich durch eine signifikant reduzierte optimale Kantenlénge [
duBert.

7.3.3.2 Einfluss der Photonenenergie

In welchem Umfang sich eine VergroBerung der Kantenldnge [ positiv auf die Rontgenabsorptionseffi-
zienz 1y r auswirkt, wird wesentlich von der Energie I der einfallenden Rontgenphotonen beeinflusst.
In Analogie zur Untersuchung mehrschichtiger Rontgendetektoren ist es daher auch im Falle gefalteter
Rontgendetektoren von besonderem Interesse zu analysieren, welchen Einfluss diese Energieabhingig-
keit auf die optimale Kantenldnge [ hat. Um den Einfluss der Photonenenergie zu untersuchen, zeigt
Abbildung 7.8 die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) gefalteter Rontgendetektoren in Ab-
hingigkeit der Schichtdicke d und der Kantenlidnge [ der Absorber fiir den Fall einer niedrigen und
einer hohen Photonenenergie. Die Simulationen basieren hierbei auf einer niedrigen Photonenfluenzrate
Q‘so,low = 10° mm~2s~!, direkten Absorbern bestehend aus p-MAPbDI; mit einem hohen Beweglichkeit-
Lebensdauer-Produkt z47y;en und einer konstanten Dunkelstromdichte Jg = 3 X 1072 Amm~—2[65]. Im
Hinblick auf die optimale Schichtdicke d ergeben sich in Analogie zu mehrschichtigen Rontgendetektoren
fiir alle drei untersuchten Energien E € {20keV,60keV, 511 keV} dhnliche Designvorgaben mit einer
optimalen theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQE;(0) im Falle einer niedrigen Photonenfluenz-
rate bei grolen Schichtdicken d (siehe Abbildung 7.7 (b) und Abbildung 7.8). Im Gegensatz dazu bewirkt
die erhebliche Energieabhéngigkeit der Rontgenabsorptionseffizienz 7y ¢, dass die optimale Kantenlénge
ebenfalls eine bedeutende Abhéngigkeit von der Photonenenergie E aufweist. Mit zunehmender Energie
FE der einfallenden Rontgenphotonen werden immer groflere Kantenldngen [ der Absorber benétigt, um
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Abbildung 7.8: Simulierte Detektive Quanteneffizienz gefalteter Rontgendetektoren im Falle von niedrigen
und hohen Photonenenergien. Theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) gefalteter Rontgendetektoren
in Abhangigkeit der Schichtdicke d und der Kantenlange / der Absorber im Falle einer niedrigen Photonenfluenz-
rate $oiow = 10° mm~2s !, direkter Absorber bestehend aus polykristallinem MAPbl, (p-MAPbl,) (MA, kurz fir
Methylammonium) mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt pmign und einer konstanten Dunkelstrom-
dichte Jy = 3 x 107° Amm 2[65]. (a) Simulationsergebnis fiir monoenergetische Réntgenphotonen der Energie
E = 20keV. (b) Simulationsergebnis fiir monoenergetische Réntgenphotonen der Energie E = 511 keV.

eine effiziente Rontgenabsorption zu gewihrleisten. Demzufolge erstreckt sich der Bereich der Kanten-
linge [, in welchem eine Erhohung von [ eine bedeutende Verbesserung der Rontgenabsorptionseffizienz
7x.¢ bewirkt, mit zunehmender Energie £ der Rontgenphotonen hin zu gréferen Werten von [. Folglich
steigt dariiber hinaus ebenfalls die optimale Kantenldnge ! mit zunehmender Photonenenergie F (siche
Abbildung 7.7 (b) und Abbildung 7.8).

7.3.4 Designvorgaben unter Berlicksichtigung der
Rontgensensitivitat und der Detektiven Quanteneffizienz

In Analogie zu den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3 ergibt sich
aus der Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitit Sieo ¢ gefalteter Rontgendetektoren in Ab-
schnitt 7.3.2 ein signifikanter Leistungsvorteil von direkten Absorbern bestehend aus p-MAPbI; gegen-
iber quasi-direkten Absorbern auf der Basis von P3HT:PCBM:GOS:Tb. Entsprechend der Leistungs-
analyse mehrschichtiger Rontgendetektoren eignet sich daher von den beiden untersuchten Absorber-
Materialien ebenfalls p-MAPbI; am besten fiir eine Realisierung gefalteter Rontgendetektoren. Im
Hinblick auf unterschiedliche Energien E der einfallenden Rontgenphotonen ergeben sich in Bezug
auf eine optimale theoretische Rontgensensitivitit Syeo ¢ fiir alle drei untersuchten Photonenenergien
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E € {20keV,60keV, 511 keV} dhnliche Designvorgaben, sowohl groe Schichtdicken d als auch grofle
Kantenldngen [ der Absorber auszuwéhlen.

Ubereinstimmend mit den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren zeigt die Optimierung der
theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQE;(0) in Abschnitt7.3.3 auch im Falle gefalteter Rontgen-
detektoren eine bedeutende Abhéngigkeit der optimalen Designparameter von der Photonenfluenzrate
&, und der Energie E der einfallenden Réntgenphotonen. Die in diesem Zusammenhang auftretende
Limitierung der Kantenlinge [ ist in Analogie zur Limitierung der Anzahl K der Detektor-Schichten
mehrschichtiger Rontgendetektoren im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate 450’10W verglichen mit
einer hohen Photonenfluenzrate dso,high bedeutend stidrker ausgeprigt. Entsprechend der Leistungsanalyse
mehrschichtiger Rontgendetektoren beziehen sich die Designvorgaben im Hinblick auf eine optimale
theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) auch im Falle gefalteter Rontgendetektoren auf die
optimalen Designparameter fiir den Fall einer niedrigen Photonenfluenzrate (l%o,bw = 10°mm~2s7 1
Auf dieser Grundlage kann eine hohe theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) sowohl fiir eine
hohe als auch fiir eine niedrige Photonenfluenzrate gewihrleistet werden. In Analogie zu den Untersu-
chungen mehrschichtiger Rontgendetektoren zeigt sich, dass fiir alle drei untersuchten Photonenenergien
E € {20keV,60keV,511keV} die Schichtdicken d und die Kantenlidngen [ der Absorber, die eine
optimale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) im Falle einer niedrigen Photonenfluenzra-
te 91'50710“, ermoglichen, dariiber hinaus ebenfalls eine nahezu optimale theoretische Rontgensensitivitit
Stheo.r gewihrleisten (siehe Abbildungen 7.4 (b), 7.6, 7.7 (b) und 7.8). Die Schichtdicke d und die Kan-
tenlidnge [, die eine optimale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) im Falle einer niedrigen
Photonenfluenzrate Qso,mw ermoglichen, werden daher im Rahmen dieser Arbeit als optimale Designpara-
meter (dopt, lopt) betrachtet. Die analoge Vorgehensweise im Hinblick auf die Bestimmung der optimalen
Designparameter ermoglicht dariiber hinaus eine maximale Vergleichbarkeit der Leistungsanalyse von
mehrschichtigen und gefalteten Rontgendetektoren.

Die optimalen Designparameter (dop, lopt) gefalteter Rontgendetektoren, die sich im Hinblick auf eine
maximale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) im Falle einer niedrigen Photonenfluenz-
rate 92'50710W = 10° mm 25! ergeben, sind in Tabelle 7.1 fiir die drei untersuchten Photonenenergien
E € {20keV,60keV,511keV} angegeben. Aufgrund des Leistungsvorteils gegeniiber quasi-direkten
Absorbern bestehend aus P3HT:PCBM:GOS:Tb beschrianken sich die Designvorgaben in Tabelle 7.1 in
Analogie zu den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren (siehe Tabelle 6.2) auf direkte Ab-
sorber bestehend aus p-MAPDI; mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt z17hign und einer
konstanten Dunkelstromdichte .J3 = 3 x 1072 Amm~2 [65]. Die Leistungsfihigkeit, die mithilfe der
optimalen Designparameter (dopt, lopt) erreicht werden kann, ist hierbei durch die theoretische Rontgen-
sensitivitit Siheof und die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE((0) quantifiziert. Der in den
Simulationen angenommene Betrag des elektrischen Feldes I’ ist zusitzlich angegeben. Es sei darauf
hingewiesen, dass entsprechend der Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren die optimalen
Designparameter (dopt, lopt) in Tabelle 7.1 verglichen mit den bisher visuell dargestellten Simulationser-
gebnissen in den Abschnitten 7.3.2 und 7.3.3 auf der Grundlage einer erhthten Auflésung der simulierten

Parametervariation bestimmt sind.
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Tabelle 7.1: Designvorgaben und Leistungsféhigkeit gefalteter Réntgendetektoren. Optimale Schichtdicke dopt
und optimale Kantenlédnge Iyt der Absorber gefalteter Rontgendetektoren im Hinblick auf eine maximale theoreti-
sche Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate ®ojoy = 10°mm~2s~* in
Abhangigkeit der Energie E der einfallenden Réntgenphotonen. Die zugehdrige Leistungsfahigkeit ist durch die
theoretische Rodntgensensitivitat Syeor und die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) angegeben. Die
Simulationen basieren auf direkten Absorbern bestehend aus polykristallinem MAPbI; (p-MAPDbIs) (MA, kurz far
Methylammonium) mit einem hohen Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt pmign und einer konstanten Dunkelstrom-
dichte Jy = 3 x 10~° Amm~2[65]. Der in den Simulationen angenommene Betrag des elektrischen Feldes F ist
zusatzlich angegeben. Reproduziert in Anlehnung an Mescher et al. [63].

F(Vum=) E (keV) dopt (M) lopt (Mm) Stneoy (C Gyzit cm=2) DQE(0)* DQE((0)"

0.25 20 100 0.251 298.4 0.964 0.925
0.25 60 100 1.66 4098 0.962 0.915
0.25 511 100 87.1 3133 0.96 0.899

2 bei einer hohen Photonenfluenzrate &g pigh = 10° mm~2s~*

® bei einer niedrigen Photonenfluenzrate &g jow = 10° mm—2s?

7.3.5 Vergleich der Leistungsfahigkeit gefalteter, mehrschichtiger
und einschichtiger Rontgendetektoren

In Analogie zu mehrschichtigen Rontgendetektoren besitzen auch gefaltete Rontgendetektoren das Po-
tential, auf der Grundlage von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen Absorber-Schichten eine
hohe Leistungsfahigkeit zu erreichen. Entsprechend der Analyse mehrschichtiger Rontgendetektoren in
Abschnitt 6.3.5 bietet sich daher auch im Falle gefalteter Rontgendetektoren ein Leistungsvergleich mit
einschichtigen Rontgendetektoren an. Zu diesem Zweck zeigt Abbildung 7.9 einen Vergleich der theo-
retischen Rontgensensitivitit Sye, gefalteter und einschichtiger Rontgendetektoren in Abhiéngigkeit der
Schichtdicke d der Absorber. In Entsprechung zu Abbildung 6.7 basieren die Datenpunkte in Abbil-
dung 7.9 auf den Designvorgaben in den Tabellen 7.1 und 5.2. Der Leistungsvergleich in Abbildung 7.9
bezieht sich folglich auf die theoretische Rontgensensitivitit Syeo, die sich mithilfe von gefalteten
und einschichtigen Rontgendetektoren im Falle von monoenergetischen Rontgenphotonen der Energie
E € {20keV,60keV, 511 keV} theoretisch erreichen lésst.

Die theoretische Rontgensensitivitit Sy, gefalteter Rontgendetektoren liegt im Falle einer niedrigen Pho-
tonenenergie £/ = 20 keV geringfiigig unter der Leistungsfahigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren
und kann ebenfalls mithilfe einer geringen optimalen Schichtdicke von dyp = 100 pm erreicht werden
(siehe Tabellen 7.1 und 6.2). Folglich zeigen auch gefaltete Rontgendetektoren eine hohe theoretische
Rontgensensitivitit Sieo, die nahe der Leistungsgrenze einschichtiger Rontgendetektoren liegt (siehe
Abbildung 7.9 (a)). Entsprechend der Analyse mehrschichtiger Rontgendetektoren liegt hierbei lediglich
die theoretische Rontgensensitivitit Sye, von einschichtigen Rontgendetektoren mit monokristallinen
CdZnTe (m-CdZnTe) Absorbern der Schichtdicke dop = 1.12 mm bedeutend iiber der Leistungsfihigkeit
gefalteter Rontgendetektoren. Im Falle einer niedrigen Photonenenergie £ = 20 keV lassen sich allerdings
auf der Basis von polykristallinen Hgl, (p-Hgl,) Absorbern bereits mit einer optimalen Schichtdicke von
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Abbildung 7.9: Vergleich der theoretischen Rontgensensitivitat gefalteter und einschichtiger Réntgende-
tektoren. Vergleich der theoretischen Réntgensensitivitat Sineo gefalteter und einschichtiger Réntgendetektoren in
Abhangigkeit der Schichtdicke d der Absorber im Falle von monoenergetischen Réntgenphotonen der Energie (a)
E = 20keV, (b) E = 60keV und (¢) E = 511 keV. Die Datenpunkte basieren auf den Designvorgaben in den Ta-
bellen7.1 und 5.2 und zeigen die theoretische Rdntgensensitivitat Sineo, die sich mithilfe der jeweiligen optimalen
Schichtdicke dopt mit gefalteten und einschichtigen Rontgendetektoren erreichen lasst. Geman der Designvorga-
ben in den Tabellen 7.1 und 5.2 werden gefaltete Rontgendetektoren mit Absorbern bestehend aus polykristallinem
MAPDI; (p-MAPDI3) (MA, kurz fir Methylammonium) und einschichtige Réntgendetektoren mit Absorbern auf der
Basis von amorphem Se (a-Se), polykristallinem Pbl, (p-Pbly), Hgl, (p-Hgls), CdZnTe (p-CdZnTe) und MAPDI; (p-
MAPbI;) sowie monokristallinem CdZnTe (m-CdZnTe) und MAPbI; (m-MAPbI3) in Betracht gezogen. Reproduziert
in Anlehnung an Mescher et al. [63].

dopt = 0.162 mm hochleistungsfihige einschichtige Rontgendetektoren realisieren (siehe Tabelle 5.2 und
Abbildung 7.9 (a)). In Analogie zu mehrschichtigen Rontgendetektoren relativiert sich demzufolge auch
fiir gefaltete Rontgendetektoren im Falle einer niedrigen Photonenenergie &/ = 20keV der potentielle
Vorteil in Bezug auf einfach herzustellende diinne Absorber-Schichten.

Wie bereits in Abschnitt 6.3.5 diskutiert ist, kann eine auergewohnlich hohe Leistungsfiahigkeit mit zu-
nehmender Photonenenergie £ im Falle von einschichtigen Rontgendetektoren nur noch mithilfe von
bestimmten Absorber-Materialien und mit immer groeren optimalen Schichtdicken dop erreicht wer-
den (siehe Tabelle 5.2 und Abbildung 7.9). Im Gegensatz dazu ermoglichen gefaltete Rontgendetektoren
auch mit zunehmender Energie E der Rontgenphotonen auf der Grundlage einer Anpassung der opti-
malen Kantenlinge /oy eine sehr hohe Leistungsfahigkeit bei einer gleichbleibend geringen optimalen
Schichtdicke dop; = 100 pm (siehe Tabelle 7.1). Die theoretische Rontgensensitivitit Sineo, die mit gefal-
teten Rontgendetektoren erreicht werden kann, liegt auch im Falle mittlerer und hoher Photonenenergien
E € {60keV,511keV} nahe der Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren (siehe Tabel-
len7.1 und 6.2). Folglich zeigen auch gefaltete Rontgendetektoren im Falle einer mittleren Photonen-
energie £ = 60keV eine hohe theoretische Rontgensensitivitdt Sieo, die im Rahmen der untersuchten
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7 Modellierung, Simulation und Design von gefalteten Rontgendetektoren

Absorber-Materialien mit einschichtigen Rontgendetektoren nur auf der Grundlage von monokristallinem
MAPbI; (m-MAPbI;) und m-CdZnTe in Verbindung mit optimalen Schichtdicken d,p, von mehreren Mil-
limetern erreicht werden kann (siehe Tabelle 5.2 und Abbildung 7.9 (b)). Wie bereits in Abschnitt6.3.5
beschrieben ist, liegt die Herausforderung in Verbindung mit einer groen optimalen Schichtdicke dop
nicht nur in einer komplexeren Herstellung, sondern ebenfalls in der hohen Spannung U, die zur Reali-
sierung eines bestimmten Betrags des elektrischen Feldes F' benétigt wird, und den damit verbundenen
Anforderungen an die Elektronik. Geméal der Abschitzungen in Abschnitt6.3.5 werden bei einer mitt-
leren Photonenenergie £ = 60 keV im Falle von Absorbern bestehend aus m-MAPbl; und m-CdZnTe
bereits Spannungen von U = 790V und U = 907.5V benotigt, um einschichtige Rontgendetektoren
mit einer hohen theoretischen Rontgensensitivitit Si,eo zu realisieren, die mit der Leistungsfihigkeit ge-
falteter Rontgendetektoren vergleichbar ist. Demgegeniiber ergibt sich aus dem Betrag des elektrischen
Feldes F' = 0.25V um ™! und der optimalen Schichtdicke dopt = 100 um (siehe Tabelle 7.1) im Falle
gefalteter Rontgendetektoren in Analogie zu mehrschichtigen Rontgendetektoren die benotigte Spannung
lediglich zu U = F'dy, = 25 V. Entsprechend der Analyse mehrschichtiger Rontgendetektoren erreichen
einschichtige Rontgendetektoren im Falle einer hohen Photonenenergie &£ = 511 keV im Rahmen der
untersuchten Absorber-Materialien lediglich auf der Grundlage von extrem dicken Absorbern bestehend
aus m-MAPDIj; eine theoretische Rontgensensitivitit Sieo, die mit der hohen Leistungsfihigkeit gefalteter
Rontgendetektoren vergleichbar ist (siehe Abbildung 7.9 (c)). Wie bereits in Abschnitt 6.3.5 angemerkt
ist, ist die benotigte optimale Schichtdicke dope = 95.5 mm der m-MAPbI; Absorber (siche Tabelle 5.2)
und die damit verbundene Spannung U > 20kV in diesem Fall allerdings derart hoch, dass sich im
Hinblick auf eine Realisierung extrem hohe Anforderung ergeben.

Der Vergleich der theoretischen Rontgensensitivitit Si,e, gefalteter und einschichtiger Rontgendetekto-
ren in Abbildung 7.9 demonstriert, dass neben mehrschichtigen auch gefaltete Rontgendetektoren fiir
alle drei untersuchten Photonenenergien E € {20keV,60keV,511keV} eine hohe Leistungsfihigkeit
auf der Grundlage von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen Absorber-Schichten ermogli-
chen. Die theoretische Rontgensensitivitidt Sy, gefalteter Rontgendetektoren liegt hierbei geringfiigig
unter der Leistungsfahigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren (siehe Tabellen 7.1 und 6.2). Demzufol-
ge zeigen auch gefaltete Rontgendetektoren insbesondere im Falle mittlerer und hoher Photonenenergien
E € {60keV,511keV} eine auBergewohnlich hohe theoretische Rontgensensitivitit Syeo, die mit ein-
schichtigen Rontgendetektoren im Rahmen der untersuchten Absorber-Materialien nur auf der Grundlage
von dicken monokristallinen Absorbern erreicht werden kann. Mit zunehmender Schichtdicke d der mo-
nokristallinen Absorber gewinnt allerdings die Herstellung der Absorber-Schichten an Komplexitit, und
die Anforderungen an die Elektronik erhohen sich aufgrund der steigenden benétigten Spannung U. Folg-
lich représentieren auch gefaltete Rontgendetektoren neben mehrschichtigen Rontgendetektoren gerade
im Falle mittlerer und hoher Photonenenergien F € {60 keV,511keV} eine auBergewohnlich leistungs-
fihige Alternative zu konventionellen einschichtigen Rontgendetektoren. Im Hinblick auf die Realisierung
erscheint die Herstellung groBer Kantenldngen [ im Falle gefalteter Rontgendetektoren weniger komplex
als das Ubereinanderstapeln einer hohen Anzahl K von Detektor-Schichten. In welchem AusmaB sich
allerdings extrem groBe optimale Kantenléngen /oy auf die Komplexitiit der Realisierung beispielsweise in
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7.4 Zusammenfassung

Bezug auf die Ausrichtung der Detektor-Elemente auswirken, ist von einem rein theoretischen Standpunkt
aus schwierig zu bewerten und muss daher experimentell untersucht werden.

Im Hinblick auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) zeigen gefaltete Rontgendetektoren
verglichen mit mehrschichtigen Rontgendetektoren eine reduzierte Leistungsfihigkeit sowohl fiir den Fall
einer niedrigen als auch fiir den Fall einer hohen Photonenfluenzrate 9150 (siehe Tabelle 6.2 und 7.1).
Folglich liegt die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) gefalteter Rontgendetektoren ebenfalls
unter der Leistungsfihigkeit einschichtiger Rontgendetektoren, die mit m-MAPbI; und m-CdZnTe selbst

2 erreicht wer-

unter der Annahme einer vergleichsweise hohen Dunkelstromdichte Jq = 1078 A mm™
den kann (siehe Tabelle 5.2 und 7.1). Um konkurrenzfihige gefaltete Rontgendetektoren auch in Bezug
auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) realisieren zu konnen, ist es demzufolge noch
essenzieller als im Falle mehrschichtiger Rontgendetektoren, weitere Moglichkeiten zur Reduktion der

Dunkelstromdichte Jq von Absorbern auf der Basis von p-MAPbI; zu erforschen.

7.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wird die Modellierung, die Simulation und das Design von gefalteten Rontgendetektoren
beschrieben. In Abschnitt 7.1 wird hierbei zunéchst die grundlegende Motivation und die wissenschaft-
liche Zielsetzung des Kapitels erldutert. Vergleichbar zu den in Kapitel 6 untersuchten mehrschichtigen
Rontgendetektoren basieren die hier betrachteten gefalteten Rontgendetektoren auf der grundlegenden
Idee, die Kopplung zwischen der Rontgenabsorptionseffizienz 7 und der Ladungssammeleffizienz 7.
abzuschwichen. Anders als im Falle mehrschichtiger Rontgendetektoren basieren gefaltete Rontgendetek-
toren auf einer Neuausrichtung der Detektor-Elemente, die dazu fiihrt, dass die Rontgenphotonen entlang
der Kante (frei in das Engl. iibersetzt: edge-on) der Absorber der Kantenldnge [ wechselwirken konnen. Im
Falle gefalteter Rontgendetektoren kann die Kopplung zwischen der Rontgenabsorptionseffizienz 7, und
der Ladungssammeleffizienz .. somit nicht nur abgeschwicht sondern eliminiert werden. In Analogie zu
mehrschichtigen Rontgendetektoren haben demzufolge auch gefaltete Rontgendetektoren das Potential,
eine hohe Leistungsfihigkeit auf der Basis von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen Absorber-
Schichten zu realisieren. Dieses Kapitel ist daher der Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von
gefalteten Rontgendetektoren gewidmet. Im weiteren Verlauf des Kapitels werden aus diesem Grund in
Analogie zu Kapitel 6 im Rahmen der Abschnitte 7.2 und 7.3 zwei Zwischenziele verfolgt.

In Abschnitt7.2 werden in Anlehnung an Abschnitt6.2 zundchst die in Kapitel 3 beschriebenen be-
reits bestehenden Modelle zur Simulation der Rontgensensitivitit und der Detektiven Quanteneffizienz
von einschichtigen Rontgendetektoren auf gefaltete Rontgendetektoren erweitert, um die theoretische
Leistungsfihigkeit gefalteter Rontgendetektoren analysieren und bewerten zu konnen. In Analogie zu
Abschnitt 6.2 wird hierbei die Modellierung der Rontgensensitivitit zusitzlich auf gefaltete Rontgende-
tektoren mit quasi-direkten Absorbern erweitert.

In Abschnitt 7.3 wird anschlieBend die Simulation und das Design von gefalteten Rontgendetektoren
prasentiert. In Anlehnung an Abschnitt 6.3 werden dabei zunichst die grundlegenden Parameter fiir die
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7 Modellierung, Simulation und Design von gefalteten Rontgendetektoren

Simulation von gefalteten Rontgendetektoren eingefiihrt und in Designparameter des Detektors, Mate-
rialparameter des Absorber-Materials und Bestrahlungsparameter unterteilt. Auf der Grundlage einer
simulierten Variation der Schichtdicke d und der Kantenldnge | der Absorber wird in den folgenden
Abschnitten anschliefend die theoretische Rontgensensitivitit Sieor und die theoretische Detektive
Quanteneffizienz DQE;(0) von gefalteten Rontgendetektoren optimiert. In Analogie zu Abschnitt 6.3
wird hierbei im Rahmen der Optimierungen der Einfluss des Absorber-Materials, der Photonenenergie
F und der Photonenfluenzrate & auf die theoretische Leistungsfihigkeit gefalteter Rontgendetektoren
untersucht.

Die Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitidt Sineo r gefalteter Rontgendetektoren auf der Basis
von quasi-direkten Absorbern bestehend aus P3BHT:PCBM:GOS:Tb und direkten Absorbern bestehend
aus p-MAPDbI; zeigt in Analogie zu den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren in Ab-
schnitt 6.3 auch im Falle gefalteter Rontgendetektoren einen eindeutigen Leistungsvorteil fiir p-MAPDI;.
Demzufolge eignet sich p-MAPbI; von den beiden untersuchten Absorber-Materialien auch im Falle
gefalteter Rontgendetektoren besser fiir eine potentielle Realisierung. In Analogie zu den Untersuchungen
mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3 beschriinkt sich die weitere Leistungsanalyse gefalte-
ter Rontgendetektoren im Rahmen dieses Kapitels daher auf Simulationen auf der Basis von p-MAPbI;.
Im Hinblick auf die Photonenenergie F ergeben die Untersuchungen der theoretischen Rontgensensiti-
Vitdt Sipeo f flir alle drei untersuchten Photonenenergien E dhnliche Designvorgaben mit einer optimalen
theoretischen Rontgensensitivitit Sy, bei grolen Schichtdicken d und groBen Kantenldngen [ der Ab-
sorber. Die Energie E der Rontgenphotonen zeigt jedoch einen erheblichen Einfluss darauf, ab welcher
Absorber-Abmessung eine nahezu optimale theoretische Rontgensensitivitit Syeo ¢ erreicht werden kann,
und der Bereich der Kantenldngen [, der eine nahezu optimale theoretische Rontgensensitivitit Sipeo f
gewihrleistet, verschiebt sich mit zunehmender Photonenenergie E zu grofleren Kantenlidngen /.
Ubereinstimmend mit den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3 zeigt die
Optimierung der theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQE(0) auch im Falle gefalteter Rontgen-
detektoren eine bedeutende Abhingigkeit der optimalen Designparameter von der Photonenfluenzrate
@y und der Energie I/ der einfallenden Rontgenphotonen. Die in diesem Zusammenhang auftretende
Limitierung der Kantenlidnge [ ist in Analogie zur Limitierung der Anzahl K der Detektor-Schichten
mehrschichtiger Rontgendetektoren im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate 4.50710W verglichen mit
einer hohen Photonenfluenzrate ﬁbomgh bedeutend stirker ausgeprigt. Die bedeutende Abhingigkeit der
Rontgenabsorptionseffizienz 7, ¢ von der Photonenenergie E fiihrt zusétzlich dazu, dass die Kantenlénge
[ der Absorber, die eine optimale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) ermdglicht, mit zu-
nehmender Photonenenergie F steigt.

Auf der Grundlage der Ergebnisse der Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitét Siheo r und der
theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQE(0) gefalteter Rontgendetektoren werden im nachfolgen-
den Abschnitt allgemeine Designvorgaben fiir gefalteten Rontgendetektoren entwickelt. In Analogie zu
den Untersuchungen mehrschichtiger Rontgendetektoren in Abschnitt 6.3 zeigt sich, dass fiir alle drei
untersuchten Photonenenergien E die Schichtdicken d und die Kantenlidngen [ der Absorber, die eine
optimale theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate

éO,low ermoglichen, dariiber hinaus ebenfalls eine nahezu optimale theoretische Rontgensensitivitét Sipeo £
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7.4 Zusammenfassung

gewihrleisten. Die Schichtdicke d und die Kantenlénge [, die eine optimale theoretische Detektive Quan-
teneffizienz DQE;(0) im Falle einer niedrigen Photonenfluenzrate @OJW ermdglichen, werden daher im
Rahmen dieser Arbeit als optimale Designparameter (dopt, lop) betrachtet. In Anlehnung an Abschnitt 6.3
ist die Leistungsfiahigkeit, die mithilfe der optimalen Designparameter erreicht werden kann, mithilfe
der theoretischen Rontgensensitivitit Sieo r und der theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQE¢(0)
quantifiziert.

Die theoretische Leistungsfihigkeit gefalteter Rontgendetektoren wird abschlieBend auf der Grundlage
eines Leistungsvergleiches mit einschichtigen und mehrschichtigen Rontgendetektoren bewertet. Der Leis-
tungsvergleich bezieht sich hierbei auf die theoretische Leistungsfihigkeit, die gemal der Designvorgaben
aus diesem Kapitel und aus den Kapiteln 5 und 6 mit gefalteten, einschichtigen und mehrschichtigen Ront-
gendetektoren erreicht werden kann. Der Vergleich der theoretischen Rontgensensitivitit Sy, gefalteter
und einschichtiger Rontgendetektoren demonstriert, dass neben mehrschichtigen auch gefaltete Rontgen-
detektoren fiir alle drei untersuchten Photonenenergien E eine hohe Leistungsfihigkeit auf der Grundlage
von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen Absorber-Schichten ermoglichen. Die theoretische
Rontgensensitivitdt Sieo gefalteter Rontgendetektoren liegt hierbei geringfiigig unter der Leistungsfi-
higkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren. In Analogie zu mehrschichtigen Rontgendetektoren zeigen
auch gefaltete Rontgendetektoren insbesondere im Falle mittlerer und hoher Photonenenergien E eine
auBergewohnlich hohe theoretische Rontgensensitivitit Sy,eo, die mit einschichtigen Rontgendetektoren
im Rahmen der untersuchten Absorber-Materialien nur auf der Grundlage von dicken monokristallinen
Absorbern erreicht werden kann. Aufgrund der bereits in Kapitel 6 genannten Herausforderungen hin-
sichtlich der Herstellung hochqualitativer extrem dicker monokristalliner Absorber in Verbindung mit
den erhohten Anforderungen an die Elektronik, die sich im Zusammenhang mit den hohen fiir dicke
Absorber-Schichten bendtigten Spannungen U ergeben, repriasentieren auch gefaltete Rontgendetektoren
neben mehrschichtigen Rontgendetektoren gerade im Falle mittlerer und hoher Photonenenergien F eine
auBergewohnlich leistungsfihige Alternative zu konventionellen einschichtigen Rontgendetektoren. Im
Hinblick auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) zeigen gefaltete Rontgendetektoren
verglichen mit mehrschichtigen Rontgendetektoren eine reduzierte Leistungsfihigkeit sowohl fiir den
Fall einer niedrigen als auch fiir den Fall einer hohen Photonenfluenzrate ®y. Die theoretische Detektive
Quanteneffizienz DQE(0) gefalteter Rontgendetektoren liegt somit ebenfalls unter der Leistungsfihig-
keit, die mit einschichtigen Rontgendetektoren erreicht werden kann. Um konkurrenzfihige gefaltete
Rontgendetektoren auch in Bezug auf die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) realisieren
zu konnen, ist es demzufolge noch essenzieller als im Falle mehrschichtiger Rontgendetektoren, weitere
Moglichkeiten zur Reduktion der Dunkelstromdichte .J3 von Absorbern auf der Basis von p-MAPbI; zu
erforschen.

Aufgrund der Neuausrichtung der Detektor-Elemente im Hinblick auf die einfallende Rontgenstrahlung,
bieten gefaltete Rontgendetektoren das Potential, ohne aufwendige Fabrikationsschritte Pixel mit einer
sehr kleinen rdumlichen Dimension zu realisieren. Ein Alleinstellungsmerkmal gefalteter Rontgendetek-
toren gegeniiber einschichtigen und mehrschichtigen Rontgendetektoren besteht infolgedessen in einer
besonders hohen potentiell realisierbaren riumlichen Auflésung.
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Die Ergebnisse dieses Kapitels im Hinblick auf die Designvorgaben und die Angaben zur theoretischen
Leistungsfihigkeit gefalteter Rontgendetektoren bilden zusammen mit den Resultaten aus den Kapiteln 5
und 6 die Grundlage fiir die Auswabhl, fiir welchen Detektor-Aufbau die experimentelle Realisierung im

Rahmen dieser Arbeit von Kapitel 8 an untersucht wird.

Teile der in diesem Kapitel prisentierten Inhalte sind in Mescher, Hamann, and Lemmer [63 ] verdffent-
licht. Der Hauptbeitrag dieser Verdffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher. Der
Erstautor Henning Mescher wurde im Rahmen der Verdffentlichung vom Co-Autor Elias Hamann in
Bezug auf die theoretische Arbeit unterstiitzt. Der Co-Autor Uli Lemmer hat in diesem Zusammenhang

die wissenschaftliche Betreuung iibernommen.
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8 Realisierung von mechanisch
flexiblen Rontgendetektoren auf
der Basis von
tintenstrahlgedruckten
Perowskit-Absorbern

Dieses Kapitel ist der Realisierung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren mit strukturier-
ten Perowskit-Absorbern (Ziel 4) gewidmet. Zu diesem Zweck werden im Verlauf des Kapitels zwei
Zwischenziele verfolgt. Zundichst wird demonstriert, mit welchem Aufbau und mithilfe welcher Herstel-
lungsmethoden mechanisch flexible Perowskit-Rontgendetektoren experimentell realisiert werden konnen.
Anschlieffend wird die Leistungsfihigkeit dieser Detektoren charakterisiert und bewertet. Die Herstel-
lung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren mit strukturierten Perowskit-Absorbern ist im Rahmen
dieser Arbeit hauptsdchlich durch die wissenschaftliche Fragestellung motiviert, wie gefaltete Perowskit-
Rontgendetektoren experimentell verwirklicht werden kénnen. Die getroffene Auswahl, den Hauptfokus
im weiteren Verlauf dieser Arbeit von diesem Kapitel an auf die experimentelle Realisierung gefalteter
Perowskit-Rontgendetektoren zu legen, basiert hierbei auf den Ergebnissen der theoretischen Untersu-
chungen in den Kapiteln 5, 6 und 7 sowie dem zusdtzlichen Potential gefalteter Rontgendetektoren, eine
besonders hohe rdumlichen Auflosung zu ermoglichen. Die experimentellen Methoden, die im Rahmen
dieses Kapitels verwendet werden, sind in Kapitel4 beschrieben. Die Ergebnisse dieses Kapitels bilden
die Grundlage fiir die in Kapitel 9 beschriebene Realisierung eines gefalteten Perowskit-Rontgendetektors.

Teile der in diesem Kapitel priisentierten Inhalte sind in Mescher, Schackmar, Eggers, Abzieher, Zuber,
Hamann, Baumbach, Richards, Hernandez-Sosa, Paetzold, and Lemmer [99] verdffentlicht. Der Haupt-
beitrag dieser Veroffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher. Der Erstautor Henning
Mescher wurde im Rahmen der Verdffentlichung von den Co-Autoren Helge Eggers, Marcus Zuber und
Elias Hamann in Bezug auf die theoretische Arbeit und von den Co-Autoren Fabian Schackmar, Helge
Eggers, Tobias Abzieher, Marcus Zuber und Elias Hamann hinsichtlich der experimentellen Arbeit unter-
stiitzt. Die Co-Autoren Tilo Baumbach, Bryce S. Richards, Gerardo Hernandez-Sosa, Ulrich W. Paetzold
und Uli Lemmer haben in diesem Zusammenhang die wissenschaftliche Betreuung iibernommen.
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8 Realisierung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren auf der Basis von tintenstrahlgedruckten Perowskit-Absorbern

8.1 Motivation und Zielsetzung

Die theoretischen Untersuchungen einschichtiger, mehrschichtiger und gefalteter Rontgendetektoren in
den Kapiteln 5, 6 und 7 demonstrieren das aulergewohnliche Potential von mehrschichtigen und gefalte-
ten Rontgendetektoren hinsichtlich hochleistungsfihiger Rontgendetektoren auf der Basis von vergleichs-
weise einfach herzustellenden diinnen Absorber-Schichten. Aufgrund der besonders hohen riumlichen
Auflosung, die dariiber hinaus potentiell mithilfe der in Kapitel 7 betrachten gefalteten Rontgendetektoren
erreicht werden kann, liegt der Hauptfokus im weiteren Verlauf dieser Arbeit darauf, Rontgendetektoren
mit einem gefalteten Aufbau weiter zu erforschen. In diesem Zusammenhang ergibt sich auf der Grund-
lage der ausfiihrlichen theoretischen Untersuchungen in Bezug auf die Modellierung, die Simulation und
das Design gefalteter Rontgendetektoren in Kapitel 7 die wissenschaftliche Fragestellung, wie gefaltete
Rontgendetektoren experimentell realisiert werden konnen.

Eine Grundvoraussetzung fiir die Herstellung gefalteter Rontgendetektoren besteht hierbei in der Verwen-
dung eines diinnen und flexiblen (faltbaren) Substrats (siehe Abbildung 7.1). Die Fabrikation von direkten
Rontgendetektoren auf diinnen und flexiblen Substraten ist allerdings nicht nur im Hinblick auf die hier be-
trachteten gefalteten Rontgendetektoren relevant. Auf der Basis von flexiblen direkten Rontgendetektoren
ergibt sich dariiber hinaus die Moglichkeit, tragbare Rontgendetektoren mit einem geringen Gewicht und
einer hohen Widerstandsfihigkeit herzustellen. Des Weiteren haben flexible direkte Rontgendetektoren
das Potential, sich bis zu einem gewissen Grad an nicht planare Oberflichen anzupassen. Eine mogliche
Anwendung in diesem Zusammenhang besteht beispielsweise in der Uberpriifung der Hautdosis im Rah-
men einer strahlentherapeutischen Behandlung.

Als flexible und faltbare Substrate kommen insbesondere Polymer-Substrate in Betracht. Die Verwen-
dung von Polymer-Substraten limitiert allerdings die maximale Temperatur, die wiahrend der Herstel-
lung der einzelnen Schichten der Detektoren verwendet werden kann. In dieser Arbeit werden so-
wohl direkte Perowskit-Absorber auf der Basis von polykristallinem MAPbl; (p-MAPbI;) (MA, kurz
fiir Methylammonium) als auch quasi-direkte Absorber, die sich aus Szintillator-Teilchen auf der Ba-
sis von Terbium-dotiertem Gadoliniumoxysulfid (GOS:Tb) und einer organischen Bulk-Heterojunction
bestehend aus Poly(3-hexylthiophen-2,5-diyl) (P3HT) und Phenyl-Cg;Buttersduremethylester (PCBM)
zusammensetzen, fiir die Realisierung gefalteter Rontgendetektoren in Betracht gezogen. Beide Absorber-
Materialien konnen im Allgemeinen bei vergleichsweise niedrigen Temperaturen auf einem Substrat
realisiert werden und eignen sich daher insbesondere fiir eine Abscheidung auf Polymer-Substraten. Ge-
méif der theoretischen Untersuchungen in Abschnitt7.3.2.1 besitzen direkte Perowskit-Absorber auf der
Basis von p-MAPDI; einen eindeutigen Leistungsvorteil gegeniiber quasi-direkten Absorbern bestehend
aus P3HT:PCBM:GOS:Tb. Von den beiden untersuchten Absorber-Materialien eignen sich demzufol-
ge direkte Perowskit-Absorber am besten fiir eine Verwirklichung von gefalteten Rontgendetektoren.
Experimentelle Studien belegen dariiber hinaus, dass sich Perowskit-Absorber im Allgemeinen fiir die
Realisierung flexibler direkter Rontgendetektoren eignen [100, 101].

Die losungsbasierte Fabrikation hybrid organisch-anorganischer Perowskit-Halbleiter kann mithilfe einer
Vielzahl unterschiedlicher Herstellungsmethoden erfolgen. Hierzu gehoren beispielsweise Fabrikations-
techniken wie die Rakelbeschichtung (engl. blade coating), die Sprithbeschichtung (engl. spray coating)
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und der Siebdruck (engl. screen printing). Eine umfassende Ubersicht iiber unterschiedliche Herstel-
lungstechniken, die sowohl eine skalierbare als auch eine 16sungsbasierte Herstellung von Perowskit-
Absorbern fiir Anwendungen in der Photovoltaik ermoglichen, findet sich beispielsweise in [19]. Wie
bereits in Abschnitt7.3.1 diskutiert ist, kann eine zerstorungsfreie Faltung des zunédchst in einem plana-
ren Aufbau realisierten Rontgendetektors erheblich begiinstigt werden, wenn eine explizite Faltung des
vergleichsweise dicken Absorber-Materials durch eine strukturierte Abscheidung vermieden wird (siehe
Abbildung 7.1). Die Herstellungsmethode des digitalen Tintenstrahldrucks (engl. inkjet printing) ermog-
licht sowohl eine maskenfreie Strukturierung als auch eine Abscheidung bei niedrigen Temperaturen auf
diinnen Polymer-Substraten. Im Hinblick auf die Realisierung der in Kapitel 7 betrachteten gefalteten
Rontgendetektoren ist daher der digitale Tintenstrahldruck fiir die Herstellung der Perowskit-Absorber
von besonderem Interesse. Der digitale Tintenstrahldruck reprisentiert dariiber hinaus eine Fabrikati-
onstechnik, die sowohl eine materialsparende als auch eine kontaktlose Herstellung unterschiedlicher
Schichtdicken ermdglicht und die zusétzlich im Zusammenhang mit einer Rolle-zu-Rolle-Fabrikation mit
einem hohen Durchsatz genutzt werden kann. Die experimentelle Realisierung von Solarzellen mit tinten-
strahlgedruckten Perowskit-Absorbern [20] demonstriert iiberdies, dass sich der digitale Tintenstrahldruck
fiir die strukturierte Herstellung von Perowskit-Absorbern eignet. Aufgrund der hohen Reproduzierbar-
keit und der hohen Stabilitit, die fiir Solarzellen mit rotationsbeschichteten (engl. spin-coated) [102] und
tintenstrahlgedruckten Absorbern [103] auf der Basis von Dreifach-Kationen-Perowskit (TCP, kurz fiir
engl. triple cation perovskite) (siehe Abschnitt2.3.2) demonstriert werden kann, werden die Rontgende-
tektoren im Rahmen dieser Arbeit mithilfe von TCP-Absorbern realisiert. Untersuchungen im Hinblick
auf Rontgendetektoren mit vergleichsweise diinnen TCP-Absorbern [104] und hinsichtlich flexibler Ront-
gendetektoren mit tintenstrahlgedruckten CsPbBr; Perowskit-Quantenpunkten [101] bestdrken dariiber
hinaus die getroffene Auswahl, die Realisierung von Rontgendetektoren auf der Basis von tintenstrahlge-
druckten TCP-Absorbern zu erproben.

Dieses Kapitel ist der Realisierung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren mit strukturierten
Perowskit-Absorbern gewidmet. Im Rahmen dieses Kapitels werden daher zwei Zwischenziele verfolgt.
Zunichst wird in Abschnitt 8.2 demonstriert, mit welchem Aufbau und mithilfe welcher Herstellungsme-
thoden mechanisch flexible Perowskit-Rontgendetektoren experimentell realisiert werden konnen. An-
schliefend wird in Abschnitt 8.3 die Leistungsfiahigkeit der Perowskit-Rontgendetektoren experimentell
charakterisiert und bewertet. Abschnitt 8.4 fasst abschlieSend die wesentlichen Ergebnisse dieses Kapitels
zusammen.

8.2 Aufbau und Herstellung der mechanisch flexiblen
Perowskit-Rontgendetektoren

Die experimentelle Realisierung der Perowskit-Rontgendetektoren, die im Rahme dieses Kapitels un-
tersucht werden, basiert auf dem in Abbildung 8.1 (a) dargestellten grundlegenden Aufbau. Im Hinblick
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auf die raumliche Anordnung der einzelnen Schichten handelt es sich hierbei um einen der Standard-
Aufbauten, der fiir die Erforschung von unterschiedlichen Bauelementen am Lichttechnischen Institut
(LTI) verwendet wird. Mithilfe der gewdhlten rdumlichen Anordnung der sich iiberlappenden oberen
und unteren Elektroden ergeben sich vier aktive Bereiche auf einem Substrat, die nahezu getrennt von-
einander charakterisiert werden konnen. Diese aktiven Bereiche werden im Folgenden als Pixel der
Perowskit-Rontgendetektoren bezeichnet. Im Hinblick auf die Auswahl der Materialien und der Fabrikati-
onstechniken kann dariiber hinaus das umfassende Wissen in den einzelnen Forschungsgruppen des LTIs
genutzt werden. Die experimentellen Details zur Herstellung der einzelnen Schichten sind in Tabelle A.1
im Anhang zusammengefasst.

Um bewerten zu konnen, inwieweit sich das Material und die mechanische Flexibilitit des Substrats auf
die experimentelle Realisierung und die Leistungsfahigkeit auswirken, werden die Rontgendetektoren, die
im Rahmen dieses Kapitels untersucht werden, sowohl auf unelastischen als auch auf flexiblen Substraten
hergestellt. Bei den unelastischen Substraten handelt es sich um kommerziell erhéltliche Glas-Substrate,
die bereits mit strukturierten Elektroden aus Indiumzinnoxid (ITO) beschichtet sind. Als flexible Substra-
te werden Polymer-Folien aus Polyethylennaphthalat (PEN) mit einer Schichtdicke von 25 pm verwendet.
In Anlehnung an [105, 98] befinden sich die diinnen PEN-Folien wihrend der Herstellung der einzelnen
Schichten der Rontgendetektoren auf mit Polydimethylsiloxan (PDMS) beschichteten Glas-Substraten.
Auf der Grundlage von Adhésionskréften zwischen den PDMS-Schichten und den PEN-Folien kann somit
eine ausreichend starke Haftung zwischen den PEN-Folien und den beschichteten Glas-Substraten sicher-
gestellt werden. Die zusitzlichen PDMS-beschichteten Glas-Substrate gewihrleisten dabei die fiir die
einzelnen Fabrikationsschritte bendtigen moglichst planaren PEN-Substrate. Dariiber hinaus vereinfacht

(a) (b)

Ce0/BCP
TCP

Abbildung 8.1: Grundlegender Aufbau der untersuchten Perowskit-Rontgendetektoren und Fotografie ei-
nes flexiblen Perowskit-Réntgendetektors. (a) Grundlegender Aufbau der Perowskit-Réntgendetektoren, die im
Rahmen dieses Kapitels untersucht werden. Die Perowskit-Réntgendetekioren werden sowohl auf unelastischen
Glas-Substraten als auch auf flexiblen Polymer-Substraten bestehend aus Polyethylennaphthalat (PEN) hergestellt.
Im Falle von Glas-Substraten bestehen die unteren Elektroden aus Indiumzinnoxid (ITO) wohingegen in Verbin-
dung mit PEN-Substraten untere Elekiroden auf der Basis von hochleitfahigem Poly-(3,4-ethylendioxythiophen)-
poly-(styrolsulfonat) (PEDOT:PSS), das in dieser Arbeit als c-PEDOT:PSS (c fiir engl. conductive) bezeichnet wird,
verwendet werden. Im Hinblick auf die Locher-Transportschicht werden PEDOT:PSS und NiO, in Betracht gezogen.
Die verwendeten Absorber bestehen aus Dreifach-Kationen-Perowskit (TCP, kurz fir engl. triple cation perovskite).
Die Perowskit-Rdéntgendetektoren basieren dartber hinaus auf Elektronen-Transportschichten auf der Basis vom
Fulleren Cgq und Bathocuproin (BCP). Die abschlieBenden Schichten aus Au dienen als obere Elektroden. Expe-
rimentelle Details zur Herstellung der einzelnen Schichten sind in Tabelle A.1 im Anhang zusammengefasst. (b)
Fotografie eines flexiblen Perowskit-Réntgendetektors. Entnommen aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Re-
printed (adapted) with permission from [99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)
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sich die Handhabung der diinnen und flexiblen PEN-Folien. Im Gegensatz zu den mit ITO beschichteten
Glas-Substraten basieren die unteren Elektroden im Falle der flexiblen PEN-Folien auf hochleitfihigem
Poly-(3,4-ethylendioxythiophen)-poly-(styrolsulfonat) (PEDOT:PSS), das im Rahmen dieser Arbeit als
c-PEDOT:PSS (c fiir engl. conductive) bezeichnet wird. Fiir die experimentelle Realisierung der unteren
Elektroden wird in diesem Zusammenhang eine Schicht bestehend aus c-PEDOT:PSS mittels Rotations-
beschichtung (siehe Abschnitt4.1.1.1) auf dem flexiblen PEN-Substrat abgeschieden und anschlie3end
mit hochreinen Tupfern strukturiert. Im Rahmen der theoretischen Untersuchungen in den Kapiteln 5, 6
und 7 werden direkte Rontgendetektoren betrachtet, deren Absorber-Schichten sich in direktem Kontakt
mit den Elektroden befinden. In Anlehnung an den Aufbau anderer Bauelemente mit einem Perowskit-
Absorber wie zum Beispiel Perowskit-Solarzellen wird dieser grundlegende Detektor-Aufbau fiir die
Realisierung der Perowskit-Rontgendetektoren, die in diesem Kapitel untersuchten werden, um zwei Ar-
ten von Ladungstransport-Schichten zwischen dem Perowskit-Absorber und den Elektroden erweitert.
Die Verwendung dieser zusitzlichen Transport-Schichten ermdglicht es, die Ladungsextraktion und die
Ladungsinjektion an den Grenzschichten zwischen dem Absorber und der jeweiligen Elektrode und damit
die Leistungsfihigkeit der Rontgendetektoren zu beeinflussen. Dariiber hinaus kann mithilfe der zusétzli-
chen Schichten einer potentiellen Degradation der Perowskit-Absorber entgegengewirkt werden. In diesem
Kapitel werden Locher-Transportschichten bestehend aus PEDOT:PSS und NiO, untersucht. Zu diesem
Zweck werden Locher-Transportschichten bestehend aus PEDOT:PSS durch eine Rotationsbeschichtung
(siehe Abschnitt4.1.1.1) und Locher-Transportschichten auf der Basis von NiO, mittels Sputtern (siche
Abschnitt4.1.2.2) experimentell realisiert.

Im Hinblick auf die experimentelle Realisierung der Perowskit-Absorber profitiert diese Arbeit wesentlich
von der wissenschaftlichen Zusammenarbeit mit Fabian Schackmar und Helge Eggers, die im Rahmen
ihrer Forschungsprojekte die Herstellung von Perowskit-Absorbern mittels Tintenstrahldruck untersucht
und optimiert haben. Der Forschungsschwerpunkt der Arbeiten von Fabian Schackmar und Helge Eggers
liegt in diesem Zusammenhang auf Anwendungen in der Photovoltaik, in denen iiblicherweise Absorber-
Schichtdicken d verwendet werden, die unterhalb der optimalen Schichtdicken d, einschichtiger (siche
Kapitel 5), mehrschichtiger (siehe Kapitel 6) und gefalteter Rontgendetektoren (siche Kapitel 7) liegen.
Die Schichtdicken d der Perowskit-Absorber, die mittels Tintenstrahldruck hergestellt werden konnen,
sind keinesfalls auf Anwendungen in der Photovoltaik begrenzt. Die Realisierung von signifikant dickeren
Perowskit-Absorbern ist allerdings mit einem nicht zu vernachlissigen experimentellen Aufwand verbun-
den. Im Hinblick auf den Hauptfokus im weiteren Verlauf dieser Arbeit, gefaltete Rontgendetektoren expe-
rimentell zu verwirklichen, wird daher trotz der geringen Schichtdicken d ein Machbarkeitsnachweis auf
der Basis der bereits bestehenden und optimierten Druckverfahren favorisiert. Die Perowskit-Absorber der
Perowskit-Rontgendetektoren, die in diesem Kapitel untersuchten werden, sind infolgedessen von Fabian
Schackmar und Helge Eggers mittels Tintenstrahldruck experimentell realisiert. Zu diesem Zweck werden
Absorber auf der Basis von TCP mit einer Zusammensetzung von Cs ;(FA( g3sMA 17)9 oPb(Bry 1710 83)3
(FA, kurz fiir Formamidinium) und einer Schichtdicke von d = 3.7 pnm mittels Tintenstrahldruck (siehe
Abschnitt4.1.1.2) hergestellt (siche Tabelle A.1 im Anhang fiir experimentelle Details zum verwende-
ten Druckverfahren und [106, 103] fiir eine Beschreibung dhnlicher Druckverfahren). Die angegebene
Schichtdicke d basiert hierbei auf Messungen mittels taktiler Profilometrie (siehe Abschnitt4.2.1.1).
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Die TCP-Absorber werden in diesem Zusammenhang mit der maximalen Druckauflosung hergestellt,
die zum Herstellungszeitpunkt im Rahmen der Forschungsprojekte von Fabian Schackmar und Hel-
ge Eggers zur Verfiigung steht. Es handelt sich demzufolge dabei um die maximale Schichtdicke der
TCP-Absorber, die fiir die experimentelle Realisierung der Perowskit-Rontgendetektoren, die in diesem
Kapitel untersucht werden, verwendet werden kann. Im Hinblick auf einschichtige mechanisch flexible
Perowskit-Rontgendetektoren kann es durchaus von Interesse sein, dickere Absorber zu verwenden, um
eine erhohte Rontgenabsorptionseffizienz zu erreichen. In welchem Ausmal3 vergroerte Schichtdicken d
zu einer verbesserten Leistungsfihigkeit fithren, hingt gemal der theoretischen Untersuchungen in Ka-
pitel 5 allerdings zusitzlich von der Ladungssammeleffizienz ab, welche ab einer gewissen Schichtdicke
d signifikant abfillt. Dariiber hinaus ist zu erwarten, dass sich die mechanische Flexibilitit der Rontgen-
detektoren mit zunehmender Schichtdicke d der Absorber verschlechtert. Die gewihlte Schichtdicke d
der TCP-Absorber ist demzufolge nicht nur durch das zur Verfiigung stehende Druckverfahren limitiert,
sondern représentiert dariiber hinaus einen guten Kompromiss zwischen der Leistungsfahigkeit und der
mechanischem Flexibilitit der Perowskit-Rontgendetektoren. Die Elektronen-Transportschicht setzt sich
aus einer Schicht aus dem Fulleren C, und einer Schicht bestehend aus Bathocuproin (BCP) zusammen.
Beide Material-Schichten werden durch thermisches Verdampfen (siehe Abschnitt4.1.2.1) experimentell
realisiert. Die oberen Elektroden bestehend aus einer Au-Schicht werden ebenfalls mittels thermischen
Verdampfens (siehe Abschnitt4.1.2.1) hergestellt. Dabei werden Schattenmasken verwendet, um eine
Strukturierung der oberen Elektroden zu ermoglichen. Die Fotografie in Abbildung 8.1 (b) zeigt einen fle-
xiblen Perowskit-Rontgendetektor mit vier aktiven Bereichen (Pixeln) im gebogenen Zustand, der geméal
der beschriebenen Fabrikationsschritte hergestellt ist.

Aufgrund der 16sungsbasierten Fabrikation mittels Tintenstrahldruck ist davon auszugehen, dass die
TCP-Absorber der Perowskit-Rontgendetektoren, die im Rahmen dieses Kapitels untersucht werden,
in einer polykristallinen Form vorliegen und sich aus einer Vielzahl kleinerer Kristalle, die iiblicher-
weise als Kristallite oder Korner bezeichnet werden, zusammensetzen. Der Ladungstransport innerhalb
der TCP-Absorber und somit die Leistungsfihigkeit der Perowskit-Rontgendetektoren wird unter an-
derem durch die Struktur der Kristallite beeinflusst. Folglich ist es an dieser Stelle von besonderem
Interesse, die Struktur der TCP-Absorber zu untersuchen. Zu diesem Zweck zeigt Abbildung 8.2 Ras-
terelektronenmikroskop (REM)-Aufnahmen (siche Abschnitt4.2.1.3) von den Querschnitten zweier un-
elastischer Perowskit-Rontgendetektoren, die gemifl der zu Beginn dieses Abschnittes beschriebenen
Fabrikationsschritte realisiert sind. Die REM-Aufnahmen zeigen hierbei exemplarisch die Querschnit-
te zweier unelastischer Perowskit-Rontgendetektoren, deren Locher-Transportschichten aus NiO, (siche
Abbildung 8.2 (a)) und PEDOT:PSS (siehe Abbildung 8.2 (b)) bestehen. Die experimentelle Realisierung
der Querschnitte basiert auf der Herstellung von Sollbruchstellen auf der unbeschichteten Unterseite der
Glas-Substrate und anschlieBendem Zerbrechen der Rontgendetektoren. Die Sollbruchstellen sind dabei
mithilfe eines Glasschneiders hergestellt. Die Probenprédparation und die REM-Charakterisierung sind
in diesem Zusammenhang von Helge Eggers durchgefiihrt worden. Beide REM-Aufnahmen in Abbil-
dung 8.2 zeigen TCP-Absorber mit grolen sdulenformigen Kristalliten, die tiberwiegend senkrecht zu den
Transport-Schichten und zu den Elektroden orientiert sind und sich zum Teil iiber die gesamte Absorber-
Schicht erstrecken. Im Hinblick auf den Ladungstransport innerhalb polykristalliner Absorber werden die
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Cs0/BCP
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Abbildung 8.2: Rasterelektronenmikroskop-Aufnahmen von den Querschnitten zweier exemplarischer
Perowskit-Réntgendetektoren. Rasterelekironenmikroskop (REM)-Aufnahmen von den Querschnitten zweier
exemplarischer Perowskit-Réntgendetektoren, deren Lécher-Transportschichten aus (a) NiO, und (b) Poly-(3,4-
ethylendioxythiophen)-poly-(styrolsulfonat) (PEDOT:PSS) bestehen. Beide Rdontgendetektoren sind auf unelasti-
schen Glas-Substraten, die mit Elektroden bestehend aus Indiumzinnoxid (ITO) beschichtet sind, realisiert und set-
zen sich darlber hinaus aus Absorbern bestehend aus Dreifach-Kationen-Perowskit (TCP, kurz fir engl. triple cation
perovskite), Elektronen-Transportschichten auf der Basis vom Fulleren Cg und Bathocuproin (BCP) sowie oberen
Elektroden aus Au zusammen. Die Lage der einzelnen Schichten ist durch die Beschriftungen am rechten Rand der
REM-Aufnahmen gekennzeichnet. Darlber hinaus sind einige Schichten im rechten Bereich der REM-Aufnahmen
durch eine farbliche Schattierung hervorgehoben. Die Probenpraparation und die REM-Charakterisierung sind von
Helge Eggers durchgefiihrt worden. Entnommen aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Reprinted (adapted) with
permission from [99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)

Ubergiinge zwischen den Kristalliten, die iiblicherweise als Korngrenzen bezeichnet werden, hiufig mit
einem potentiellen Verlust von Ladungstriagern beispielsweise durch nicht-strahlende Rekombinationen
in Verbindung gebracht. Die gezeigte Sdulenstruktur der TCP-Absorber legt daher die Vermutung nahe,
dass die Perowskit-Rontgendetektoren, die in diesem Kapitel untersucht werden, einen effizienten La-
dungstransport innerhalb der TCP-Absorber senkrecht zu den Elektroden aufweisen. An dieser Stelle sei
erwihnt, dass die angegebenen Lingenskalen der gezeigten REM-Aufnahmen durch leichte Verkippun-
gen der Proben, unregelmifige Bruchkanten und die verwendeten Integrationszeiten verfélscht werden
konnen. Im Rahmen der gezeigten REM-Charakterisierung wird auf eine Korrektur dieser Einflussfakto-
ren verzichtet. Infolgedessen konnen die gezeigten REM-Aufnahmen lediglich fiir eine Abschitzung der
rdumlichen Dimensionen verwendet werden.
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8.3 Charakterisierung der experimentellen
Leistungsfahigkeit der mechanisch flexiblen
Perowskit-Rontgendetektoren

Im Hinblick auf eine erfolgreiche Realisierung mechanisch flexibler Perowskit-Rontgendetektoren besteht
neben dem in Abschnitt 8.2 beschriebenen Aufbau und der Herstellung ein weiterer wesentlicher Aspekt in
der Charakterisierung der experimentellen Leistungsfihigkeit. In den folgenden Abschnitten wird daher
die Leistungsfihigkeit der Perowskit-Rontgendetektoren in Bezug auf eine Vielzahl unterschiedlicher
Aspekte untersucht.

8.3.1 Charakterisierung der Rontgensensitivitat

Eine wesentliche Groe zur Beschreibung der Leistungsfihigkeit von Rontgendetektoren ist die Ront-
gensensitivitit S, welche gemil Gleichung (2.21) mithilfe des Betrags der induzierten Ladung |Q|, der
Energiedosis der einfallenden Rontgenstrahlung in Luft D,; und der bestrahlten Fliche A definiert werden
kann: S = |Q|/(DairA). Im Falle kontinuierlicher Rontgenstrahlung mit einer konstanten Energiedosis-
rate in Luft Dair kann die experimentelle Rontgensensitivitit Seyp, mithilfe des durch die Rontgenstrahlung
induzierten Stroms Iy i,g, der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dair und der bestrahlten

Fliche A bestimmt werden:
Iiing o Jx-ind

DairA B Dair ‘
Hierbei beschreibt Jx ing = Ix.ina/A die durch die Rontgenstrahlung induzierte Stromdichte. Dariiber hin-

Sexp = (81)

aus ergeben sich die GroBen Iy g = Ix — Iq und Jxing = Jx — Jg aus dem Strom I und der Stromdichte
Jx unter Rontgenbestrahlung sowie aus dem Dunkelstrom I3 und der Dunkelstromdichte J4. Es sei darauf
hingewiesen, dass die mathematische Formulierung in Gleichung (8.1) auf die explizite Verwendung der
Betragsnotation || verzichtet.

Das im Rahmen dieses Kapitels verwendete Vorgehen zur Bestimmung der experimentellen Rontgensensi-
tivitit Sexp kann mithilfe von Abbildung 8.3 erklirt werden. Abbildung 8.3 (a) zeigt die gemessene Strom-
dichte J zweier exemplarischer flexibler Perowskit-Rontgendetektoren, deren Locher-Transportschichten
aus PEDOT:PSS oder NiO, bestehen, in Abhingigkeit von der Zeit t. Beide Rontgendetektoren werden
mit einer Spannung U = —0.1 V in Sperrrichtung betrieben und mit 70 kVp Rontgenstrahlung bestrahlt,
welche sich aus vier Pulsen mit steigender Energiedosisrate in Luft D,ir zusammensetzt. Fiir den Betrieb
der Rontgendetektoren wird eine Quellen- und Messeinheit (SMU, kurz fiir engl. source measure unit)
(siehe Abschnitt4.2.2.3) verwendet, die es ermoglicht, eine Spannung U anzulegen und den Strom [ zu
messen. Fiir die Bestimmung der in Abbildung 8.3 (a) dargestellten gemessenen Stromdichten J werden
die gemessenen Strome [ auf die aktive Fliche Ay, (siche Tabelle A.1 im Anhang) der Rontgende-
tektoren normiert. Die 70 kVp Rontgenstrahlung wird mithilfe einer Rontgenr6hre unter Verwendung
einer Wolframanode (siehe Beschreibung des Detektor-Labor-Messplatzes in Abschnitt4.2.2.1) erzeugt.
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Abbildung 8.3: Zeitaufgeloste Detektorsignale unter Rontgenbestrahlung und Bestimmung der expe-
rimentellen Roéntgensensitivitat. (a) Gemessene Stromdichte J zweier exemplarischer flexibler Perowskit-
Réntgendetektoren, deren Locher-Transportschichten aus Poly-(3,4-ethylendioxythiophen)-poly-(styrolsulfonat)
(PEDQOT:PSS) oder NiO, bestehen, in Abhangigkeit der Zeit t. Die Réntgendetektoren werden mit einer Span-
nung U = —0.1V in Sperrrichtung betrieben und mit 70 kVp Réntgenstrahlung bestrahlt. Die Bestrahlungssequenz
setzt sich aus vier Pulsen mit steigender Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dy, zusammen. Die vier Be-
strahlungszeitraume sind grau hinterlegt. (b) Durch Réntgenstrahlung induzierte Stromdichte Jy.ing in Abhangigkeit
der Energiedosisrate der Réntgenstrahlung in Luft Dy, Die Datenpunkte sind aus den in (a) gezeigten Messungen
extrahiert. Eine lineare Modellfunktion fin(Dar, Sexp) ist an die jeweiligen Datenpunkte angepasst. Hierbei ist Dy die
Variable und Sex, die Steigung der Modellfunktion. Die Werte der experimentellen Réntgensensitivitat Sexp, die sich
aus den Anpassungen ergeben, sind angegeben. Der Ursprung flieBt als zusatzlicher Datenpunkt in die Anpas-
sungen mit ein und ist zuséatzlich gekennzeichnet. Entnommen aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Reprinted
(adapted) with permission from [99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)

Dair (mGyair 571)

Variable Energiedosisraten der Rontgenstrahlung in Luft D,ir werden hierbei iiber eine Veridnderung des
Rohrenstroms Iggpee realisiert. Die Messungen der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dair
werden in diesem Zusammenhang mithilfe eines Dosimeters in Verbindung mit einem Halbleiterdetektor
(sieche Abschnitt4.2.2.2) durchgefiihrt. Beide in Abbildung 8.3 (a) betrachten Rontgendetektoren zeigen
einen stark ausgepriigten Drift in der Dunkelstromdichte .Jy. Die maximalen Anderungen liegen hier-
bei zu Beginn der Messungen vor, und die Dunkelstromdichten Jy stabilisieren sich mit zunehmender
Zeit t. Dariiber hinaus zeigen die in Abbildung 8.3 (a) dargestellten Messungen einen bedeutend nied-
rigere Dunkelstromdichte .J4 fiir den Rontgendetektor mit einer Locher-Transportschicht bestehend aus
NiOy. Der Drift in der Dunkelstromdichte J4 und der Einfluss der beiden unterschiedlichen Locher-
Transportschichten auf die Dunkelstromdichte Jy4 wird in Abschnitt 8.3.2 diskutiert. Um den Einfluss des
Drifts in der Dunkelstromdichte J4 zu reduzieren und somit eine moglichst vergleichbare Charakterisie-
rung zu gewihrleisten, werden die Rontgendetektoren zunichst iiber einen Zeitraum At = 120s ohne
Rontgenbestrahlung betrieben. Erst im Anschluss wird die Bestrahlungssequenz bestehend aus vier Pul-
sen mit steigender Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Diir gestartet (siche Abbildung 8.3 (a)).
Die veridnderten gemessenen Stromdichten J wihrend der Bestrahlungszeitriume im Vergleich zu den
Zeitraumen, in denen keine Rontgenstrahlung auf die Rontgendetektoren trifft, demonstrieren, dass
die in diesem Kapitel untersuchten Perowskit-Bauteile grundsétzlich als Rontgendetektoren verwendet
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werden konnen. Dariiber hinaus lisst sich erkennen, dass die durch die Rontgenstrahlung induzierte
Stromdichte Jy inq beider betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren mit steigender Energiedosisrate der
Rontgenstrahlung in Luft D,;; zunimmt. Um diesen Zusammenhang quantitativ zu analysieren, zeigt
Abbildung 8.3 (b) die durch Rontgenstrahlung induzierte Stromdichte Jx_j,q beider in Abbildung 8.3 (a)
betrachteten Rontgendetektoren in Abhingigkeit der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft D
Die Messwerte fiir Jy g sind hierbei aus den in Abbildung 8.3 (a) gezeigten gemessenen Stromdichten
J extrahiert. Unabhingig von der verwendeten Locher-Transportschicht deuten die Datenpunkte bei-
der betrachteten Rontgendetektoren auf einen linearen Zusammenhang zwischen Jy jng und Dair hin. In
Anlehnung an [64, 107] ist in Abbildung 8.3 (b) daher eine lineare Modellfunktion flin(Dair, Sexp) an
die jeweiligen Datenpunkte angepasst, um die experimentelle Rontgensensitivitit Seyp zu bestimmen.
Dabei ist Dair die Variable der Modellfunktion und Sex, kann in Anlehnung an Gleichung (8.1) iiber die
Steigung d fiin/ dDair = dJxind/ dDair der Modellfunktion bestimmt werden. Der Ursprung flie3t hierbei
als zusitzlicher Datenpunkt in die Anpassungen mit ein und ist zusitzlich gekennzeichnet. Die Werte der
experimentellen Rontgensensitivitit Seyp, die sich aus den beiden Anpassungen ergeben, sind in Abbil-
dung 8.3 (b) angegeben. Mit Sexp pEpOT:PSS = 30.6 1C Gya_ii cm ™2 und Sexp.Nio, = 33.5 1C Gy;ii cm ™2
zeigt dabei der Perowskit-Rontgendetektor mit einer Locher-Transportschicht bestehend aus NiO, eine
hohere experimentelle Rontgensensitivitit Sexp.

Um mehr Aufschluss dariiber zu erhalten, inwieweit die verwendete Locher-Transportschicht die ex-
perimentelle Rontgensensitivitit Sey, beeinflusst, ist es sinnvoll eine groBere Anzahl an Perowskit-
Rontgendetektoren zu untersuchen. Dieses Vorgehen ermdglicht dariiber hinaus, die Reproduzierbarkeit
der ausgewihlten Herstellungsmethoden zu bewerten. In Abbildung 8.4 wird daher die experimentelle
Rontgensensitivitit Sexp von 46 Perowskit-Rontgendetektoren, die mithilfe von Locher-Transportschichten
bestehend aus NiO, oder PEDOT:PSS erreicht werden kann, verglichen. Aufgrund der unterschiedlichen
Materialien, die im Rahmen dieses Kapitels fiir das Substrat und die unteren Elektroden verwendet
werden, wird in Abbildung 8.4 dariiber hinaus zwischen unelastischen Substraten bestehend aus Glas und
flexiblen PEN-Substraten unterschieden. Die Bestimmung der experimentellen Rontgensensitivitit Sexp
erfolgt hierbei gemédfl dem in Abbildung 8.3 illustrierten Vorgehen und basiert auf einem Betrieb der
Rontgendetektoren mit einer Spannung U = —0.1 V in Sperrrichtung und einer Bestrahlung mit 70 kVp
Rontgenstrahlung.

Die in Abbildung 8.4 dargestellten Datenpunkte zeigen eine akzeptable Reproduzierbarkeit der er-
reichbaren experimentellen Rontgensensitivitit Seyp. In diesem Zusammenhang weisen die Perowskit-
Rontgendetektoren, die auf flexiblen PEN-Substraten hergestellt sind, bedeutend gréBere Schwankungen
in der gemessenen Leistungsfihigkeit auf. Eine mogliche Ursache fiir diese groere Variabilitidt besteht
in der komplexeren Herstellungsmethode in Verbindung mit einer erhohten Anzahl an Prozesspara-
metern, die zur Realisierung der flexiblen Rontgendetektoren im Labor-MaBstab angewendet wird. Im
Gegensatz zu den verwendeten kommerziell erhiltlichen Glas-Substraten, die bereits mit strukturierten
Elektroden aus ITO beschichtet sind, sind die unteren Elektroden im Falle der hier betrachteten flexiblen
PEN-Substrate mittels Rotationsbeschichtung und anschlieBender Strukturierung hergestellt (sieche Ta-
belle A.1 im Anhang). In diesem Zusammenhang ist zu erwarten, dass die Reproduzierbarkeit der im
Labor-Mafstab fliissigprozessierten unteren Elektroden gegeniiber der kommerziellen Herstellung der
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Abbildung 8.4: Gemessene Rontgensensitivitat von Perowskit-Réntgendetektoren. Experimentelle Rontgen-
sensitivitat Sexp von 46 Perowskit-Rdntgendetektoren in Abhangigkeit von den verwendeten Materialien. Die Ront-
gendetektoren sind auf unelastischen Glas-Substraten und auf flexiblen Polymer-Substraten bestehend aus Poly-
ethylennaphthalat (PEN) hergestellt und basieren auf Lécher-Transportschichten bestehend aus NiO, und Poly-(3,4-
ethylendioxythiophen)-poly-(styrolsulfonat) (PEDOT:PSS). Die Bestimmung der experimentellen Rdntgensensitivitat
Sexp erfolgt gemén dem in Abbildung 8.3 gezeigten Vorgehen. Zu diesem Zweck werden die Réntgendetektoren mit
einer Spannung U = —0.1V in Sperrrichtung betrieben und mit 70 kVp Réntgenstrahlung bestrahlt. Gezeigt werden
sowohl die einzelnen Datenpunkte als auch die zugehdérigen Kastengrafiken (engl. Box-Plots). Die Kastengrafiken
beinhalten den Median und die (geschatzten) 0.25- und 0.75-Quantile. Die Antennen (engl. Whiskers) zeigen, wel-
che Datenpunkte als AusreiB3er betrachtet werden. Die AusreiBBer sind zusatzlich durch eine gekreuzte Markierung
gekennzeichnet. Die theoretische Rontgensensitivitét Sieopoly, Welche sich mithilfe von Gleichung (8.2) berechnen
lasst, ist durch den grau hinterlegten Bereich dargestellt. Entnommen aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Re-
printed (adapted) with permission from [99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)

ITO-Elektroden unterlegen ist. Eine verschlechterte Reproduzierbarkeit der unteren Elektrode kann sich
insbesondere durch die tatsdchlich realisierte Flidche der Elektroden auf die gemessene Rontgensen-
sitivitdt Sexp auswirken. Die Komplexitit im Hinblick auf die Herstellung wird dariiber hinaus durch
die mechanische Flexibilitit der PEN-Substrate erhoht. Die Verwendung der zuséitzlichen mit PDMS-
beschichteten Glas-Substrate bewirkt moglichst planare PEN-Substrate, erhoht allerdings zusitzlich zur
Herstellung der unteren Elektrode die Anzahl an Prozessparametern, die im Labor-Malstab angewen-
det werden, und wirkt sich somit potentiell negativ auf die Reproduzierbarkeit aus. Im Hinblick auf
die beiden in Betracht gezogenen Locher-Transportschichten zeigen die in Abbildung 8.4 dargestellten
Ergebnisse lediglich einen geringen Einfluss auf die experimentelle Rontgensensitivitit Sexp. Im Falle
unelastischer Perowskit-Rontgendetektoren lassen sich auf der Basis von Locher-Transportschichten be-
stehend aus NiO, geringfiigig hthere Werte fiir die experimentelle Rontgensensitivitéit Sey, erreichen.
Eine mogliche Erkldarung besteht hierbei in einem potentiell verbesserten Kristallwachstum der TCP-
Absorber auf Locher-Transportschichten bestehend aus NiO, verglichen mit dem Kristallwachstum auf
PEDOT:PSS. Ein weiterer moglicher Erkldrungsansatz bezieht sich auf die relative Lage der Energie-
niveaus der Locher-Transportschichten im Vergleich zum TCP-Absorber und der ITO-Elektrode. Eine
verbesserte Abstimmung der Energieniveaus der Locher-Transportschicht auf die Energieniveaus des
TCP-Absorbers und der ITO-Elektrode kann in diesem Zusammenhang eine verbesserte Extraktion der
Ladungstriiger bewirken, welche sich wiederum positiv auf die experimentelle Rontgensensitivitét Sexp
auswirken kann. Im Falle flexibler Perowskit-Rontgendetektoren lisst sich kein eindeutiger Einfluss der
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verwendeten Locher-Transportschicht auf die experimentelle Rontgensensitivitit Sex, feststellen. Die Va-
riabilitét der gemessenen Leistungsfahigkeit ist im Falle der flexiblen Rontgendetektoren allerdings derart
stark ausgeprigt, dass die Moglichkeit besteht, dass ein potentieller Einfluss der verwendeten Locher-
Transportschicht durch die Schwankungen in der experimentellen Rontgensensitivitét Sexp iiberlagert ist.
Abgesehen von den stéirker ausgeprdgten Schwankungen zeigen die in diesem Kapitel betrachteten fle-
xiblen Perowskit-Rontgendetektoren eine hohe experimentelle Rontgensensitivitit Sexp, die mit den
Ergebnissen der unelastischen auf Glas-Substraten realisierten Detektoren vergleichbar ist. Die expe-
rimentelle Rontgensensitivitit Seyp, die mit den in diesem Kapitel betrachteten flexiblen Perowskit-
Rontgendetektoren erreicht werden kann, liegt bei einem Mittelwert von Sexp mitel = 34.4 1C Gy;h} cm 2
und reicht bis zu einem Maximalwert von Sexp max = 59.9 nC Gy;ii cm™2. Um diese Leistungsfihigkeit
bewerten zu konnen, zeigt Tabelle 8.1 einen Vergleich der Rontgensensitivitéit .S von flexiblen direkten
Rontgendetektoren, die bis zum Zeitraum des hier betrachteten Forschungsprojekts mithilfe unterschiedli-
cher Absorber-Materialien erreicht werden konnte. Die Auflistung in Tabelle 8.1 beinhaltet dariiber hinaus
Angaben zur Herstellungsmethode der Absorber, zum Betrag der Betriebsspannung |U| und zur Energie
LI der Rontgenphotonen. Verglichen mit den anderen in Tabelle 8.1 aufgelisteten Arbeiten kann mit den in
diesem Kapitel betrachteten flexiblen Rontgendetektoren einer der hochsten Werte fiir die Rontgensensi-
tivitidt .S erreicht werden. Die im Rahmen dieses Kapitels untersuchten flexiblen Rontgendetektoren sind
demzufolge im hochsten Malle konkurrenzfiahig. An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass die hohe
Leistungsfihigkeit der hier betrachteten flexiblen Rontgendetektoren bei einem vergleichsweise geringen
Betrag der Betriebsspannung von |U| = 0.1V erreicht werden kann. Ein niedriger benétigter Betrag der
Betriebsspannung |U | kann in diesem Zusammenhang die Komplexitit der Auslese-Elektronik reduzieren
und ist daher insbesondere im Hinblick auf eine industrielle Realisierung iiber den Labor-MafBstab hinaus
von Interesse. Es sei des Weiteren auf die unterschiedliche Energie F der Rontgenphotonen hingewiesen,
die in den verschiedenen Arbeiten zur Leistungscharakterisierung verwendet wird und welche somit einen
erheblichen Einfluss auf die gemessene Leistungsfihigkeit haben kann.

Der Maximalwert der experimentellen Rontgensensitivitit Sexp, der zum Zeitpunkt des hier betrachteten
Forschungsprojekts in anderen Arbeiten mit unelastischen Rontgendetektoren auf der Basis von TCP-
Absorbern erreicht wurde, liegt bei Sexpmax = 97 nC Gry*1 cm ™2 [104]. Dariiber hinaus wurden bis zum
Zeitraum des hier betrachten Forschungsprojekts im Rahmen anderer Arbeiten, deren Fokus auf der Erfor-
schung von Perowskit-Absorbern mit einer bedeutend grofleren Schichtdicke d liegt, Werte fiir die expe-
rimentelle Rontgensensitivitit Seyp in einem Bereich von Sexp = 529 — 2,527 nC Gy;ii cm~2[107, 108]
bei einer vergleichbaren Energie ' der Rontgenphotonen realisiert. Die in diesem Kapitel betrachteten
flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren sind demzufolge im Hinblick auf flexible direkte Rontgende-
tektoren im hochsten Mafle konkurrenzfihig, ermdglichen allerdings keinen neuen Rekordwert fiir die
experimentelle Rontgensensitivitidt Sexp, von Perowskit-Rontgendetektoren im Allgemeinen.

Neben der Einordnung der Leistungsfihigkeit im Vergleich zu Rontgendetektoren, die im Rahmen
anderer Arbeiten realisiert wurden, ist an dieser Stelle ein Vergleich der gemessenen experimentellen
Rontgensensitivitit Seyp mit der theoretischen Rontgensensitivitit Siyeo von besonderem Interesse. Gemif3
Gleichung (3.14) kann die theoretische Rontgensensitivitidt Syeo eines einschichtigen direkten Rontgen-
detektors im Falle monoenergetischer Rontgenphotonen der Energie E als Produkt aus einer Normierung
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Tabelle 8.1: Vergleich der Réntgensensitivitit von flexiblen direkten Réntgendetektoren. Auflistung
der Réntgensensitivitdt S von flexiblen direkten Réntgendetektoren, die mithilfe unterschiedlicher Absorber-
Materialien realisiert ist. Die Methode zur Herstellung der Absorber, der Betrag der Betriebsspannung |U|
und die Energie E der Rdntgenphotonen sind zuséatzlich angegeben. Es werden direkte Absorber be-
stehend aus Dreifach-Kationen-Perowskit (TCP, kurz fir engl. triple cation perovskite), CsPbBr; Perowskit-
Quantenpunkten, Cs,AgBiBrg Perowskit in einer Polymermatrix, Ga,Os, bis(triisopropylgermylethynyl) Pentacen
(TIPGe-Pentacen), bis(triisopropylsilylethynyl) Pentacen (TIPS-Pentacen), Bi,O3; Nanopartikel in einer organischen
Bulk-Heterojunction, Kohlenstoffnanoréhrchen in einem Polymer-Halbleiter und poly([9,9-dioctylfluorenyl-2,7-diyl]-
co-bithiophen) (F8T2) betrachtet. Entnommen aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Reprinted (adapted) with
permission from [99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)

Herstellungsmethode S (UCGy *cm™2)  |U|(V) E (keV)

TCP (aus diesem Kapitel) tintenstrahlgedruckt 59.9 (34.4)% 0.1 <70
(engl. inkjet-printed)

CsPbBrg tintenstrahlgedruckt 17.7  [101] 01 01-25

Perowskit-Quantenpunkte (engl. inkjet-printed)

Cs,AgBiBrg Perowskit in tropfengegossen 40 [100] 400 <45

Polymermatrix (engl. drop-casted)

Ga,04 gesputtert 6.77 [109] 50 8
(engl. sputtered)

TIPGe-Pentacen tropfengegossen 18 (12.4) [110]2° 3 <35
(engl. drop-casted)

TIPS-Pentacen tropfengegossen 0.77 (0.3)[111)2° 0.2 17
(engl. drop-casted)

Bi,O5 Nanopartikel in gegossen 1432 [112° 10 <50

organischer Bulk-Heterojunction (engl. casted)

Kohlenstoffnanordhrchen in tropfengegossen 19.45 [113]° 150 8.06

Polymer-Halbleiter (engl. drop-casted)

F8T2 rotationsbeschichtet 0.1582[1 14]b 50 17

(engl. spin-coated)

@ Werte in Klammern zeigen den Mittelwert der Réntgensensitivitat S
® Réntgensensitivitét S ist mithilfe der Absorber-Schichtdicke berechnet
¢ Roéntgensensitivitat S ist mithilfe der Stromdichte in Abhangigkeit der Dosisrate berechnet

So, der Rontgenabsorptionseffizienz 7y, der Konversionseffizienz 7, und der Ladungssammeleffizienz
7Nec modelliert werden: Siheo = SonxNm7ec. Die Bestimmung der experimentellen Rontgensensitivitit
Sexp im Rahmen dieses Kapitels erfolgt allerdings mit polyenergetischer 70 kVp Rontgenstrahlung. Eine
mogliche Vorgehensweise, die theoretische Rontgensensitivitit Sipeopoly €ines einschichtigen direkten
Rontgendetektors im Falle polyenergetischer Rontgenstrahlung abzuschitzen, besteht darin, die theoreti-
sche Rontgensensitivitit Sie, im monoenergetischen Fall mit der normierten spektralen Photonenfluenz
P E zu gewichten [99]:

Emax ~
Stheo,poly = / dE StheoéE . (82)
Emin

139



8 Realisierung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren auf der Basis von tintenstrahlgedruckten Perowskit-Absorbern

Die Integrationsgrenzen Fpni, und En,x sind hierbei tiber die minimale und die maximale Energie F
der Rontgenphotonen bestimmt. Die theoretische Rontgensensitivitit Sineopoly, die sich gemidl Glei-
chung (8.2) fiir den Fall der in diesem Kapitel betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren ergibt, ist in
Abbildung 8.4 zusitzlich zur gemessenen experimentellen Rontgensensitivitéit Seyp dargestellt. Die Be-
rechnungen basieren dabei auf Simulationen der theoretischen Rontgensensitivitit Sye, auf der Grundlage
des in Abschnitt 3.1 beschrieben Modells und einer Simulation der normierten spektralen Photonenfluenz
& der verwendeten 70 kVp Rontgenstrahlung. Die Simulation der normierten spektralen Photonenflu-
enz @ g ist hierbei von Marcus Zuber mithilfe von EGSnrc [115, 116, 117] durchgefiihrt worden. Die
Simulationen der theoretischen Rontgensensitivitit Sy, fiir die Berechnungen in diesem Kapitel werden
fiir TCP-Absorber der Schichtdicke d = 3.7 pm durchgefiihrt und basieren auf der Annahme einer idea-
len Ladungssammeleffizienz 7. mit Ladungstriger-Schubwegen fie  F'7e 1, von Elektronen und Lochern,
welche die Schichtdicke d des TCP-Absorbers deutlich iibersteigen. Hierbei ist p. die Beweglichkeit
sowie T, die Lebensdauer der Elektronen und Locher und F' ist der Betrag des elektrischen Feldes.
Zum Zeitpunkt des hier betrachteten Forschungsprojekts gab es noch keinen wissenschaftlichen Konsens
iber die exakte Struktur und den Phasenverlauf von Perowskit-Halbleitern wie beispielsweise FAPbI;
[118, 119, 120] und insbesondere nicht in Bezug auf die komplexeren TCP-Absorber. Aus diesem Grund
basieren die Simulationen der theoretischen Rontgensensitivitit Sy,e, in diesem Kapitel auf einer Dichte p
der TCP-Absorber in einem Bereich von p = 4.092 — 4.221 g cm 3 [120]. Dariiber hinaus lassen sich un-
terschiedliche Werte fiir die Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie W der verwendeten TCP-Absorber
auf der Basis der Arbeiten von Que and Rowlands [121], Klein [122] und Devanathan et al. [123] motivie-
ren. Unter der Annahme einer Bandliicke F, (g fiir engl. gap) der TCP-Absorber von Ey,~ 1.59 eV [124]
wird die Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie W der verwendeten TCP-Absorber infolgedessen fiir
die Simulationen der theoretischen Rontgensensitivitit Sy, in diesem Kapitel auf einen Wertebereich von
Wi =4.0—-5.5eV[121, 122, 123] abgeschitzt. Es sei dariiber hinaus darauf hingewiesen, dass die Ab-
schwichung der Rontgenstrahlung durch die Au-Schicht der oberen Elektroden, welche durch die gewihlte
Orientierung der Rontgendetektoren wihrend der experimentellen Charakterisierung hervorgerufen wird,
in den Simulationen der theoretischen Rontgensensitivitit Sy,eo, beachtet wird. Aufgrund der in den Simu-
lationen angenommenen Wertebereiche fiir die Dichte p und die Elektron-Loch-Paar Erzeugungsenergie
W ergibt sich auch fiir die theoretische Rontgensensitivitit Sipeopoly in Abbildung 8.4 ein Wertebereich
mit Stheopolymin = 26.8 1C Gy ;L em™2 und Sineo poly.max = 38.0 1C Gy ;! cm™2 (siehe grau hinterlegter
Bereich in Abbildung 8.4). Die gute Ubereinstimmung zwischen der gemessenen experimentellen Ront-
gensensitivitét Seyxp und der theoretischen Rontgensensitivitit Siheo,poly in Abbildung 8.4 demonstriert die
Anwendbarkeit der Simulationsmodelle, die fiir die Abschitzung in Gleichung (8.2) verwendet werden.
Die vergleichbaren Wertebereiche, die sich fiir die Rontgensensitivitdt S aus der experimentellen Cha-
rakterisierung und den theoretischen Simulationen ergeben, zeigen insbesondere, dass sich mithilfe des
in Abschnitt 3.1 beschriebenen Simulationsmodells die Leistungsfahigkeit der in dieser Arbeit untersuch-
ten Perowskit-Rontgendetektoren adiquat modellieren lisst. Diese gute Ubereinstimmung zwischen der
Theorie und dem Experiment bestérkt folglich die Ergebnisse und Schlussfolgerungen der im wesentli-
chen auf theoretischen Uberlegungen und Simulationen basierenden Kapitel 5, 6 und 7. An dieser Stelle
sei darauf hingewiesen, dass bedingt durch die Annahme einer idealen Ladungssammeleffizienz 7., im
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Rahmen der Simulation der theoretischen Rontgensensitivitét Sineo,poly Werte flir Sineo,poty Oberhalb der ex-
perimentellen Rontgensensitivitéit Sex, zu erwarten sind, da bei einer Betriebsspannung von U = —0.1V
eine zumindest leicht reduzierte tatsdchliche realisierte Ladungssammeleffizienz wahrscheinlich ist. Eine
mogliche Erkldrung fiir diese nicht vorliegende Abweichung liegt in dem Umstand, dass gemil der Glei-
chungen (3.2) und (3.3) das verwendete Simulationsmodell die Interaktionen von sekundéren Photonen,
die durch Strahlungsverluste der geladenen Sekundirteilchen hervorgerufen werden, nicht beachtet. Eine
Beachtung dieser Interaktionen kann zu einer Erh6hung der absorbierten Energie im Absorber und in-
folgedessen zu einer erhohten theoretischen Rontgensensitivitét Sineo,poly filhren. Ein weiterer moglicher
Erklarungsansatz fiir geringfiigig liberschitzte Werte der experimentellen Rontgensensitivitéit Sexp liegt
in Ladungstridgern, die an den Réndern der aktiven Bereiche des Rontgendetektors zur Signalinduktion
beitragen.

Im Allgemeinen zeigt die Spannung U mit welcher ein direkter Rontgendetektor betrieben wird einen
bedeutenden Einfluss auf die gemessenen Detektorsignale. Um den Einfluss der Betriebsspannung U
auf die gemessenen Detektorsignale der in diesem Kapitel betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren zu
untersuchen, zeigt Abbildung 8.5 (a) die gemessene Stromdichte J eines exemplarischen unelastischen
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Abbildung 8.5: Zeitaufgeldste und spannungsabhéngige Detektorsignale unter Rontgenbestrahlung und
spannungsabhédngige Rontgensensitivitat. (a) Gemessene Stromdichte J eines exemplarischen unelastischen
Perowskit-Rontgendetektors, dessen Lécher-Transportschicht aus NiO, besteht, in Abhangigkeit der Zeit t. Der
Réntgendetektor wird mit unterschiedlichen Spannungen im Intervall —1.0V < U < —0.1V in Sperrrichtung betrie-
ben und wird mit 70 kVp Rontgenstrahlung bestrahlt. Die Bestrahlungssequenz setzt sich aus vier Pulsen mit stei-
gender Energiedosisrate in Luft Dy zusammen. (b) Normierte experimentelle Rontgensensitivitat Sexp/Sexpmax des
in (a) betrachteten Réntgendetektors in Abhangigkeit der negativen Betriebsspannung U* = —U. Als Normierung
Sexp,max Wird die experimentelle Rontgensensitivitat Seq, bei einer Spannung U* = 1V verwendet. Die experimentel-
le Rdntgensensitivitat Sexp ist geman dem in Abbildung 8.3 beschrieben Vorgehen und mithilfe der in (a) gezeigten
Messungen bestimmt. Einzelne zugrundeliegende Messungen bei einzelnen Spannungen U™ sind hierbei in (a)
nicht dargestellt. Die Modellfunktion (U™, Uy, u7) aus Gleichung (8.3) ist an die Datenpunkte angepasst. Dabei ist
U* die Variable und U, und pr sind Parameter der Modellfunktion. Die Werte der intrinsischen Spannung U, und
des Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkts u7, die sich aus der Anpassung ergeben, sind angegeben. Entnommen
aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Reprinted (adapted) with permission from [99]. Copyright 2020 American
Chemical Society.)
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Perowskit-Rontgendetektors, dessen Locher-Transportschicht aus NiO, besteht, in Abhingigkeit der Zeit
t fiir den Fall unterschiedlicher Betriebsspannungen U im Intervall —1.0V < U < —0.1V in Sperrrich-
tung. In Analogie zu den in Abbildung 8.3 (a) gezeigten Messungen wird der Rontgendetektor zunédchst
iiber einen Zeitraum von At = 120s ohne Rontgenbestrahlung betrieben und anschlieBend mit 70 kVp
Rontgenstrahlung bestrahlt, welche sich aus vier Pulsen mit steigender Energiedosisrate in Luft Dy zu-
sammensetzt. Fiir den Betrieb des Rontgendetektors wird eine SMU (siehe Abschnitt4.2.2.3) verwendet.
Die Rontgenstrahlung wird mithilfe einer Rontgenrohre unter Verwendung einer Wolframanode (siehe
Beschreibung des Detektor-Labor-Messplatzes in Abschnitt4.2.2.1) erzeugt. Die in Abbildung 8.5 (a) dar-
gestellte gemessene Stromdichte J zeigt eine eindeutige Abhingigkeit der Dunkelstromdichte Jy von der
verwendeten Betriebsspannung U. Mit zunehmendem Betrag der Betriebsspannung |U| in Sperrrichtung
steigt die Dunkelstromdichte .J3. Um den Einfluss der Betriebsspannung U auf die gemessenen Detektor-
signale unter Rontgenbestrahlung zu untersuchen, zeigt Abbildung 8.5 (b) die normierte experimentelle
Rontgensensitivitit Sexp / Sexp,max des in Abbildung 8.5 (a) betrachteten Rontgendetektors in Abhingig-
keit der negativen Betriebsspannung U* = —U. Die experimentelle Rontgensensitivitit Sexp ist hierbei
gemill dem in Abbildung 8.3 beschriebenen Vorgehen und mithilfe der in Abbildung 8.5 (a) gezeigten
Messungen bestimmt. Die in Abbildung 8.5 (b) gezeigten Datenpunkte der normierten experimentellen
Rontgensensitivitit Sexp / Sexp,max zeigen, dass mit zunehmender (abnehmender) Spannung U* (U) hohe-
re Werte fiir die experimentelle Rontgensensitivitit Sey, erreicht werden konnen. Die Verdnderungen in
der normierten experimentellen Rontgensensitivitit Sexp/Sexp.max sind fiir geringe Spannungen U* stark
ausgeprigt und deuten fiir groBere Spannungen U™ ein Sittigungsverhalten an. Der spannungsabhiingige
Verlauf der normierten experimentellen Rontgensensitivitét Sexp / Sexp,max demonstriert dariiber hinaus,
dass mit den hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren bedingt durch den verwendeten Aufbau mit
Elektronen- und Locher-Transportschichten die Detektion von Rontgenstrahlung auch ohne extern an-
gelegte Betriebsspannung (U* = U = 0V) moglich ist. Die fiir die Charakterisierung der in diesem
Kapitel betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren ausgewihlte Betriebsspannung von U = —0.1V in
Sperrrichtung reprédsentiert gemif3 der Ergebnisse in Abbildung 8.5 einen Kompromiss zwischen einer
hohen experimentellen Rontgensensitivitit Sexp, und einer akzeptablen Hohe der Dunkelstromdichte Jg.
An die Datenpunkte in Abbildung 8.5 (b) ist zusitzlich eine Modellfunktion fy(U*, Uy, u7) angepasst.
Bei der verwendeten Modellfunktion fi (U™, Uy, p+7) handelt es sich um eine modifizierte Form der Hecht
Gleichung [125, 34]:

fu(U*, Uy, pr) = W—(U;;UO) (1 _ e—dQ/(#T(U*—l-Uo))) ] (8.3)
Hierbei beschreibt U* die negative Betriebsspannung, Uy die intrinsische Spannung, 147 das Beweglichkeit-
Lebensdauer-Produkt und d die Absorber-Schichtdicke. Dariiber hinaus handelt es sich bei U* um die
Variable und bei Uy und 7 um Parameter der Modellfunktion. Infolgedessen lassen sich Up und p7 aus der
Anpassung der Modellfunktion abschitzen. Aus der Anpassung der Modellfunktion in Abbildung 8.5 (b)
ergibt sich eine intrinsische Spannung von Uy = 0.13 V und ein Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt von
put =2 x 107%cm? V! fiir die in diesem Kapitel betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren.
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8.3.2 Charakterisierung des Dunkelstroms

Eine weitere wesentliche Grée zur Beschreibung der Leistungsfihigkeit von Rontgendetektoren neben
der Rontgensensitivitit S ist die Detektive Quanteneffizienz DQE, welche gemif3 Gleichung (2.27) mit-
hilfe der Signal-Rausch-Verhiltnisse SNR;, o, am Eingang und am Ausgang eines Detektors beschrieben
werden kann: DQE(u) = SNRgy?(u)/SNR;,%(u). In diesem Zusammenhang beschreibt  die Ortsfre-
quenz. Die experimentelle Bestimmung der Signal-Rausch-Verhiltnisse SNRjj o¢ am Eingang und am
Ausgang eines Rontgendetektors in Abhingigkeit der Ortsfrequenz w ist nicht trivial. Bis zum Zeitraum
des hier betrachteten Forschungsprojekts wurde im Rahmen andere Publikationen mit dem Fokus auf
der Erforschung von Perowskit-Rontgendetektoren hiufig auf die experimentelle Charakterisierung der
Detektiven Quanteneffizienz DQE verzichtet. In der vorliegenden Arbeit wird daher davon abgesehen, die
DQE experimentell zu untersuchen. Ein wichtiger Einflussfaktor in dem Simulationsmodell, das in dieser
Arbeit fiir die Modellierung der DQE verwendet wird, ist die elektronische Rauschleistung 3 (siehe
Abschnitt 3.2). Gemil Gleichung (3.24) kann die elektronische Rauschleistung > mithilfe der Dunkel-
stromdichte J; des Rontgendetektors beschrieben werden. Die Untersuchungen im folgenden Abschnitt
beziehen sich daher hauptsidchlich auf die experimentelle Charakterisierung der Dunkelstromdichte J4
der hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren.

Die beiden in Abbildung 8.3 (a) betrachteten Rontgendetektoren zeigen einen stark ausgeprigten Drift
in der Dunkelstromdichte .J4. Die Anderungen in der Dunkelstromdichte .J4 sind hierbei am stirksten
zu Beginn der Messungen ausgeprigt, und die Dunkelstromdichte J; stabilisiert sich mit zunehmender
Zeit t. Ein moglicher Erklarungsansatz fiir den beobachteten, mit der Zeit abklingenden Drift in der
Dunkelstromdichte Jy ist die Bewegung von Ionen innerhalb des Perowskit-Absorbers [126, 127, 128].
Die Stabilisierung der Dunkelstromdichte .J4 mit zunehmender Zeit ¢ kann in diesem Kontext mit einer
Ansammlung der Ionen an den Grenzflichen zwischen dem TCP-Absorber und der Elektronen- und
Locher-Transportschicht erklirt werden. Im Rahmen dieser Erkldarung wird das durch die extern angelegte
Spannung hervorgerufene elektrische Feld durch die Ansammlung der Ladungstriger kompensiert, wo-
durch die Bewegung der Ionen im elektrischen Feld abnimmt und sich langsam ihrem Minimum néhert.
Unter der Annahme, dass der Drift der Dunkelstromdichte .JJ4 durch die Verdnderungen in dem durch die
Bewegung der Ionen induzierten Strom dominiert wird, erklért sich somit, dass der Drift der Dunkelstrom-
dichte Jy mit zunehmender Zeit ¢ abnimmt. Der bei den hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren
auftretende Drift im Dunkelstrom wurde dariiber hinaus iiber vergleichbare Zeitrdume bereits in Detek-
toren mit polykristallinen [108] und monokristallinen [129] Perowskit-Absorbern beobachtet.

Die in Abbildung 8.3 (a) dargestellten Messungen zeigen eine bedeutend geringere Dunkelstromdichte Jy
fiir den Rontgendetektor, dessen Locher-Transportschicht aus NiO, besteht. In Analogie zu den Untersu-
chungen in Abschnitt 8.3.1 ist es sinnvoll, die Dunkelstromdichte .J4 einer groBeren Anzahl an Perowskit-
Rontgendetektoren zu untersuchen, um mehr Aufschluss dariiber zu erhalten, inwieweit die verwendete
Locher-Transportschicht die Dunkelstromdichte .Jy4 beeinflusst und um dariiber hinaus die Reproduzier-
barkeit der ausgewihlten Herstellungsmethoden im Hinblick auf die Dunkelstromdichte J4 zu bewerten.
Abbildung 8.6 vergleicht daher die Dunkelstromdichte J4 von 46 Perowskit-Rontgendetektoren, die sich
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mithilfe von Locher-Transportschichten bestehend aus NiO, oder PEDOT:PSS erreichen ldsst. In An-
lehnung an Abbildung 8.4 wird auch in Abbildung 8.6 zwischen unelastischen Substraten bestehend aus
Glas und flexiblen PEN-Substraten unterschieden. Die dargestellten Datenpunkte repriasentieren hierbei
die Dunkelstromdichte .J3 bei einer Betriebsspannung U = —0.1V in Sperrrichtung nach Ablauf des
Zeitraums At = 120s kurz bevor die Detektoren im Rahmen der experimentellen Charakterisierung
der Rontgensensitivitdt S mit Rontgenstrahlung bestrahlt werden. Fiir den Betrieb der Rontgendetek-
toren wird eine SMU (siehe Abschnitt4.2.2.3) verwendet. Abgesehen von einigen Ausreiflern zeigen
die in Abbildung 8.6 betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren eine akzeptable Reproduzierbarkeit in
Bezug auf die Dunkelstromdichte .J4. Hinsichtlich der verwendeten Locher-Transportschicht lédsst sich
gemil der in Abbildung 8.6 dargestellten Analyse, unabhingig vom Material des Substrats und der
unteren Elektrode, mithilfe von NiO, eine geringere Dunkelstromdichte J4 erreichen. Dieses Ergebnis
stimmt mit anderen Untersuchungen im Hinblick auf Perowskit-Bauteile mit Locher-Transportschichten
bestehend aus fliissigprozessiertem NiO, und PEDOT:PSS [130, 131] iiberein. Eine mogliche Erkldrung
fiir die niedrige Dunkelstromdichte .J4, welche sich mit den Rontgendetektoren erreichen lédsst, deren
Locher-Transportschichten aus NiO, bestehen, basiert auf der groen Bandliicke von gesputtertem NiO,
[132, 133]. Eine groBe Bandliicke der Locher-Transportschicht kann in diesem Zusammenhang als ef-
fiziente Barriere fungieren, welche die Injektion von Ladungstridgern von der unteren Elektrode in den
TCP-Absorber reduziert. Die niedrigere Dunkelstromdichte J4, die mit Locher-Transportschichten aus
NiO, im Vergleich zu PEDOT:PSS erreicht werden kann, kann potentiell durch die Energieniveaus des
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Abbildung 8.6: Gemessene Dunkelstromdichte von Perowskit-Rontgendetektoren. Gemessene Dunkelstrom-
dichte Jy von 46 Perowskit-Rontgendetektoren wahrend des Betriebs mit einer Spannung U = —0.1V in Sperr-
richtung in Abhangigkeit von den verwendeten Materialien. Die Réntgendetektoren sind auf unelastischen Glas-
Substraten und auf flexiblen Polymer-Substraten bestehend aus Polyethylennaphthalat (PEN) hergestellt und ba-
sieren auf Locher-Transportschichten bestehend aus NiO, und Poly-(3,4-ethylendioxythiophen)-poly-(styrolsulfonat)
(PEDQOT:PSS). Gezeigt werden sowohl die einzelnen Datenpunkte als auch die zugehdrigen Kastengrafiken (engl.
Box-Plots). Die Kastengrafiken beinhalten den Median und die (geschatzten) 0.25- und 0.75-Quantile. Die Antennen
(engl. Whiskers) zeigen, welche Datenpunkte als AusreiBer betrachtet werden. Die Ausrei3er sind zuséatzlich durch
eine gekreuzte Markierung gekennzeichnet. Entnommen aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Reprinted (adap-
ted) with permission from [99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)
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Leitungsbandes von NiO, und dem niedrigsten unbesetzten Molekiilorbital (LUMO, kurz fiir engl. Lo-
west Unoccupied Molecular Orbital) von PEDOT:PSS erklirt werden. Untersuchungen im Themengebiet
der organischen Photovoltaik zeigen ein Leitungsband von NiO,, dessen Energieniveau oberhalb des
Energieniveaus des LUMO von PEDOT:PSS liegt [134, 135]. In diesem Kontext kann ein energetisch
hoher gelegenes Leitungsband von NiO, verglichen mit dem Energieniveau des LUMO von PEDOT:PSS
ein verbessertes Blockverhalten fiir Elektronen und somit eine niedrigere Dunkelstromdichte Jy be-
wirken. Bedingt durch die unterschiedlichen Herstellungsmethoden, die fiir die Fabrikation der NiO,
und PEDOT:PSS Locher-Transportschichten verwendet werden, besteht dariiber hinaus die Moglichkeit,
dass die Locher-Transportschichten in unterschiedlicher Qualitit realisiert sind. Qualitdtsunterschiede der
Locher-Transportschichten konnen sich in diesem Zusammenhang ebenfalls auf die erreichbare Dunkel-
stromdichte Jy auswirken. Die Unterschiede in der Dunkelstromdichte J4, die sich mit den beiden in
Betracht gezogenen Locher-Transportschichten ergeben, fallen gemifl der Analyse in Abbildung 8.6 im
Falle unelastischer Glas-Substrate verglichen mit den flexiblen PEN-Substraten bedeutend grofler aus.
Neben den verschiedenen Substrat-Materialien werden allerdings im Rahmen dieses Kapitels dariiber
hinaus zusitzlich unterschiedliche Materialien fiir die unteren Elektroden verwendet. Infolgedessen ist
zu erwarten, dass die im Rahmen dieses Kapitels realisierten Grenzflichen zwischen der unteren Elek-
trode und der Locher-Transportschicht nicht nur von der verwendeten Locher-Transportschicht, sondern
zusitzlich durch das Material der unteren Elektrode beeinflusst werden. Der in Abbildung 8.6 dargestellte
unterschiedliche Einfluss der beiden in Betracht gezogenen Locher-Transportschichten kann demzufolge
durch die verschiedenen Substrat-Materialien in Verbindung mit den unterschiedlichen Materialien der
unteren Elektroden hervorgerufen werden.

Um das Signal-Rausch-Verhéltnis SNR,;; am Ausgang der hier betrachteten Rontgendetektoren abschit-
zen zu konnen, wird das Signal-Rausch-Verhiltnis SNR, des flexiblen Perowskit-Rontgendetektors mit
der maximalen experimentellen Rontgensensitivitit Sex, gemidB dem in [136] beschrieben Vorgehen be-
rechnet. Zu diesem Zweck wird das Signal-Rausch-Verhiltnis SNR,, am Ausgang des Rontgendetektors
mithilfe des durch die Rontgenstrahlung induzierten Stroms Ixijng = I, — I4 und des Rauschstroms
Ix = s(Iy) abgeschitzt: SNRoy = Iying/Ir. Hierbei beschreibt I den Mittelwert des Stroms unter
Rontgenbestrahlung Iy, T4 den Mittelwert des Dunkelstroms I3 und s(Iy) die Standardabweichung des
Stroms unter Rontgenbestrahlung I. Fiir den flexiblen Perowskit-Rontgendetektor mit der maximalen ex-
perimentellen Rontgensensitivitit Sexp, ldsst sich somit das Signal-Rausch-Verhiltnis SNR oy am Ausgang
des Detektors bei einer Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dair von Dair = 1.6 mGy,;, s—1
zu SNRy,: = 376.78 abschitzen. Mithilfe der Abschitzung des Signal-Rausch-Verhiltnisses SNRy¢
am Ausgang der hier betrachteten flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren ldsst sich dariiber hinaus die
kleinste nachweisbare Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dair,limit ermitteln. In Anlehnung
an [136] wird hierfiir die Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dair abgeschitzt, bei welcher
die hier betrachten Rontgendetektoren ein Signal-Rausch-Verhiltnis SNR,,; am Ausgang des Detektors
von SNRy = 3 aufweisen. Unter der Annahme, dass der durch Rontgenstrahlung induzierte Strom
Ix.ing linear von der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dair abhingt, und der zusitzlichen
Annahme eines konstanten Rauschstroms Ir ldsst sich die kleinste nachweisbare Energiedosisrate der
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Rontgenstrahlung in Luft Dair,hmit der hier betrachteten Rontgendetektoren zu Dair’limh = 121Gy, g1

abschitzen.

8.3.3 Charakterisierung der Anstiegszeit

Die zeitliche Auflosung ist ein weiterer bedeutender Aspekt bei der experimentellen Charakterisierung
der Leistungsfihigkeit von Rontgendetektoren. Das Potential einer hohen Leistungsfahigkeit im Hinblick
auf eine hohe Rontgensensitivitit S und einer hohen Detektiven Quanteneffizienz DQE kann nur bedingt
voll ausgeschopft werden, wenn die Detektorsignale nur mit einer ausgeprigten zeitlichen Verzogerung
gemessen werden konnen. Eine Moglichkeit, die zeitliche Auflosung eines Rontgendetektors zu beschrei-
ben, besteht hierbei in der Bestimmung der Anstiegszeit ¢, (r fiir engl. rise). Ublicherweise wird dabei
die Anstiegszeit ¢, iiber die Zeitdifferenz definiert, die zwischen zwei Schwellwerten des Detektorsignals
innerhalb des Signalanstiegs verstreicht. Um die Anstiegszeit der in diesem Kapitel betrachteten Ront-
gendetektoren abzuschéitzen, zeigt Abbildung 8.7 zwei Ausschnitte aus den in Abbildung 8.3 (a) gezeigten
gemessenen Stromdichten J in Abhingigkeit der Zeit ¢. Die Ausschnitte zeigen hierbei die Anstiege der
gemessenen Detektorsignale der in Abbildung 8.3 (a) betrachteten flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren
zu Beginn des ersten Rontgenpulses. Aufgrund der limitierten Anzahl an Datenpunkten im Anstieg der
Detektorsignale wird im Rahmen dieses Kapitels die Anstiegszeit ¢, mithilfe der Zeitdifferenz At, welche
zum Erreichen des maximalen Detektorsignals bendtigt wird, abgeschitzt. Die dieser Abschitzung zu-
grunde liegenden Datenpunkte und die zugehorigen Ergebnisse der Abschitzungen sind in Abbildung 8.7
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Abbildung 8.7: Abschatzung der Anstiegszeit des Detektorsignals. Ausschnitte aus den in Abbildung 8.3 (a)
gezeigten gemessenen Stromdichten J in Abhangigkeit der Zeit t. Die Ausschnitte zeigen den Anstieg des gemes-
senen Detektorsignals des exemplarischen flexiblen Perowskit-Réntgendetektors, dessen Lécher-Transportschicht
aus (a) NiO, und (b) Poly-(3,4-ethylendioxythiophen)-poly-(styrolsulfonat) (PEDOT:PSS) besteht, zu Beginn des
ersten Rontgenpulses. Die Anstiegszeit t (r fir engl. rise) ist mithilfe der Zeitdifferenz At, welche zum Erreichen
des maximalen Detektorsignals bendtigt wird, abgeschéatzt. Entnommen aus Mescher et al. [99] und angepasst.
(Reprinted (adapted) with permission from [99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)
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zusitzlich dargestellt. Auf der Grundlage beider betrachteter Messungen lédsst sich somit die Anstiegszeit
t; der in diesem Kapitel betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren zu ¢, = 248 ms abschitzen. An die-
ser Stelle sei darauf hinwiesen, dass es sich hierbei aufgrund der limitierten Anzahl an Datenpunkten,
die zur Bestimmung der Zeitdifferenzen At verwendet wird, lediglich um eine sehr grobe Abschitzung
handelt. Dariiber hinaus wird die Rontgenrohre, die im Rahmen dieses Abschnittes fiir die Erzeugung der
Rontgenstrahlung verwendet wird, ohne Verschlussvorrichtung fiir die Rontgenstrahlung betrieben (siehe
Beschreibung des Detektor-Labor-Messplatzes in Abschnitt4.2.2.1). Den in Abbildung 8.7 gezeigten Si-
gnalanstiegen liegt folglich sowohl die zeitliche Auflosung der Perowskit-Rontgendetektoren als auch das
Verhalten der Rontgenrohre beim Einschalten zugrunde.

8.3.4 Uberpriifung der mechanischen Flexibilitit

Im Hinblick auf den Hauptfokus im weiteren Verlauf dieser Arbeit, Rontgendetektoren mit einem ge-
falteten Aufbau experimentell zu realisieren, ist die Untersuchung der mechanischen Flexibilitit der in
diesem Kapitel betrachten Perowskit-Rontgendetektoren nicht zwingend notwendig. Die Verwendung
des digitalen Tintenstrahldrucks zur Herstellung der Perowskit-Absorber ermoglicht es, das in Abbil-
dung 7.1 gezeigte Faltschema gefalteter Rontgendetektoren anzuwenden, ohne die vergleichsweise dicken
Absorber-Schichten explizit falten zu miissen. Fiir die experimentelle Verwirklichung gefalteter Rontgen-
detektoren ist hierbei lediglich relevant, dass die Perowskit-Rontgendetektoren auf flexiblen und damit
faltbaren Polymer-Substraten wie der in diesem Kapitel verwendeten PEN-Substrate hergestellt werden.
Welche der anderen benotigen Schichten wie beispielsweise elektrische Zuleitungen oder schwer zu struk-
turierende Transportschichten zusammen mit dem Polymer-Substrat gefaltet werden miissen, hidngt vom
expliziten Aufbau ab, der fiir die experimentelle Realisierung gefalteter Rontgendetektoren ausgewihlt
wird, und kann somit im Rahmen dieses Kapitels nicht sinnvoll untersucht werden. Die hier betrachteten
flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren sind allerdings, wie in Abschnitt 8.1 bereits diskutiert wird, nicht
nur fiir die experimentelle Verwirklichung gefalteter Rontgendetektoren relevant, sondern bieten dariiber
hinaus weitere Anwendungsmoglichkeiten, in denen die mechanische Flexibilitdt der Rontgendetektoren
auch im aktiven Bereich des Detektors eine Rolle spielt. Aus diesem Grund widmet sich der folgende
Abschnitt Untersuchungen zur mechanischen Flexibilitéit der in diesem Kapitel betrachteten Perowskit-
Rontgendetektoren.

Um den Einfluss unterschiedlicher Biegeradien auf das gemessene Detektorsignal der im Rahmen die-
ses Kapitels betrachteten flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren zu untersuchen, zeigt Abbildung 8.8 die
durch Rontgenstrahlung induzierte Stromdichte Jy.inq eines flexiblen Perowskit-Rontgendetektors, des-
sen Locher-Transportschicht aus NiO, besteht, in flachen und gebogenen Zustinden in Abhingigkeit
der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dir. Die gezeigten Datenpunkte basieren hierbei auf
aufeinanderfolgenden Messungen in flachen und gebogenen Zustinden mit den Biegeradien r; ~ 9 mm,
ro &~ 6mm und 73 ~ 3 mm. Der Rontgendetektor wird in diesem Zusammenhang mit einer Spannung
U = —0.1V in Sperrrichtung betrieben und mit 70 kVp Rontgenstrahlung bestrahlt. Fiir den Betrieb
des Rontgendetektors wird eine SMU (siehe Abschnitt4.2.2.3) verwendet. Die Rontgenstrahlung wird
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Abbildung 8.8: Detektorsignale in flachen und gebogenen Zustidnden. Durch Rdntgenstrahlung induzierte
Stromdichte J.ing €ines flexiblen Perowskit-Réntgendetektors, dessen Locher-Transportschicht aus NiO, besteht,
in flachen und gebogenen Zustanden in Abhangigkeit der Energiedosisrate der Réntgenstrahlung in Luft Dy;. Die
gezeigten Datenpunkte basieren auf aufeinanderfolgenden Messungen im (a) flachen und gebogenen Zustand mit
einem Biegeradius n ~ 9mm, (b) flachen und gebogenen Zustand mit einem Biegeradius r» &~ 6 mm und (c)
flachen, gebogenen und flachen Zustand mit einem Biegeradius r; ~ 3 mm. Abbildung (c) zeigt zuséatzlich eine Fo-
tografie des Réntgendetektors im gebogenen Zustand mit dem Biegeradius r;. Der Réntgendetektor wird mit einer
Spannung U = —0.1V in Sperrrichtung betrieben und mit 70 kVp Rdntgenstrahlung bestrahlt. Die gezeigten Feh-
lerbalken sind aus den Schwankungen der Stréme unter Réntgenbestrahlung, der Dunkelstréme und der aktiven
Flache abgeschatzt. Entnommen aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Reprinted (adapted) with permission from
[99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)

mithilfe einer Rontgenrohre unter Verwendung einer Wolframanode (siehe Beschreibung des Detektor-
Labor-Messplatzes in Abschnitt4.2.2.1) erzeugt. Die in Abbildung 8.8 dargestellten Datenpunkte zeigen,
dass der betrachtete flexible Perowskit-Rontgendetektor in allen untersuchten Zustinden funktionsfihig
ist. Bis zu einem Biegeradius von 7, sind die Detektorsignale nahezu unverdndert. Erst mit dem Biegeradi-
us 73 weist der betrachte Rontgendetektor erste Anzeichen einer Degradation auf, und die Detektorsignale
zeigen eine geringfiigige Verschlechterung.

Im Hinblick auf die Bewertung der mechanischen Flexibilitit ist neben der Charakterisierung in ge-
bogenen Zustinden mit unterschiedlichen Biegeradien dariiber hinaus die Untersuchung der Detek-
torsignale nach einer Vielzahl von Biegezyklen relevant. Aus diesem Grund zeigt Abbildung 8.9 die
durch Rontgenstrahlung induzierte Stromdichte Jx jng €ines flexiblen Perowskit-Rontgendetektors, dessen
Locher-Transportschicht aus NiO, besteht, im flachen Zustand nach einer unterschiedlichen Anzahl an
Biegezyklen in Abhingigkeit der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dy;,. Die gezeigten Da-
tenpunkte basieren hierbei auf aufeinanderfolgenden Messungen im flachen Zustand vor und nach einer
unterschiedlichen Anzahl an Biegezyklen mit dem Biegeradius ro ~ 6 mm. Der Rontgendetektor wird
in diesem Zusammenhang mit einer Spannung U = —0.1V in Sperrrichtung betrieben und mit 70 kVp
Rontgenstrahlung bestrahlt. Trotz der leichten Schwankungen, die in den Detektorsignalen auftreten, de-
monstrieren die in Abbildung 8.9 gezeigten Datenpunkte einen flexiblen Perowskit-Rontgendetektor, der
selbst nach 500 Biegezyklen mit dem Biegeradius ry funktionsfihig ist.
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Abbildung 8.9: Detektorsignale im flachen Zustand nach mehreren Biegezyklen. Durch Réntgenstrahlung in-
duzierte Stromdichte J.ing €ines flexiblen Perowskit-Réntgendetektors, dessen Lécher-Transportschicht aus NiO,
besteht, im flachen Zustand nach einer unterschiedlichen Anzahl an Biegezyklen in Abhangigkeit der Energiedosis-
rate der Réntgenstrahlung in Luft Da;.. Die gezeigten Datenpunkte basieren auf aufeinanderfolgenden Messungen
im flachen Zustand (a) vor den Biegezyklen und nach 1 Biegezyklus mit einem Biegeradius r» ~ 6 mm und (b) nach
100, 200 und 500 Biegezyklen mit dem Biegeradius r,. Der Réntgendetektor wird mit einer Spannung U = —0.1V
in Sperrrichtung betrieben und mit 70 kVp Roéntgenstrahlung bestrahlt. Die gezeigten Fehlerbalken sind aus den
Schwankungen der Stréme unter Réntgenbestrahlung, der Dunkelstrdme und der aktiven Flache abgeschatzt. Ent-
nommen aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Reprinted (adapted) with permission from [99]. Copyright 2020
American Chemical Society.)

8.3.5 Untersuchung der Rontgenstabilitat

Unter dem Gesichtspunkt einer potentiellen Kommerzialisierung von Rontgendetektoren, fiir die im Rah-
men wissenschaftlicher Untersuchungen eine hohe Leistungsfihigkeit nachgewiesen werden kann, ist
die Stabilitdt der Rontgendetektoren unter Betriebsbedingungen ein wesentlicher Aspekt. Eine wichtige
Fragestellung beschiftigt sich in diesem Zusammenhang damit, ob eine wiederholte Rontgenbestrahlung
die Leistungsfihigkeit der Rontgendetektoren beeinflusst. Um die Rontgenstabilitit der in diesem Kapitel
betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren zu untersuchen, zeigt Abbildung 8.10 (a) die gemessene Strom-
dichte J zweier exemplarischer flexibler Perowskit-Rontgendetektoren, deren Locher-Transportschichten
aus PEDOT:PSS oder NiO, bestehen, unter wiederholter Rontgenbestrahlung in Abhéngigkeit der Zeit
t. Die Rontgendetektoren werden hierbei mit einer Spannung U = —0.1V in Sperrrichtung betrie-
ben und mit 70 kVp Rontgenstrahlung bestrahlt. Die verwendete Bestrahlungssequenz besteht in diesem
Zusammenhang aus einer sich wiederholenden Untersequenz, die sich wiederum aus vier Pulsen mit
einer steigenden Energiedosisrate in Luft D,ir zusammensetzt. Fiir den Betrieb der Rontgendetektoren
wird eine SMU (siche Abschnitt4.2.2.3) verwendet. Die Rontgenstrahlung wird mithilfe einer Ront-
genrohre unter Verwendung einer Wolframanode (siehe Beschreibung des Detektor-Labor-Messplatzes
in Abschnitt4.2.2.1) erzeugt. Unabhingig von der verwendeten Locher-Transportschicht zeigen beide
betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren iiber den gesamten Messzeitraum stabile und reproduzierbare
Detektorsignale unter der wiederholten Rontgenbestrahlung. Es sei darauf hingewiesen, dass die vereinzelt
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Abbildung 8.10: Zeitaufgeldste Detektorsignale unter wiederholter Rontgenbestrahlung und Réntgenstabi-
litat. (a) Gemessene Stromdichte J zweier exemplarischer flexibler Perowskit-Réntgendetektoren, deren Lécher-
Transportschichten aus Poly-(3,4-ethylendioxythiophen)-poly-(styrolsulfonat) (PEDOT:PSS) oder NiO, bestehen, in
Abhangigkeit der Zeit t. Die Réntgendetektoren werden mit einer Spannung U = —0.1V in Sperrrichtung betrie-
ben und mit 70 kVp Roéntgenstrahlung bestrahlt. Die Bestrahlungssequenz besteht aus einer sich wiederholenden
Untersequenz, die sich aus vier Pulsen mit einer steigenden Energiedosisrate in Luft D, zusammensetzt. (b) Nor-
mierte experimentelle Réntgensensitivitdt Sexp/ Sexp,start der beiden in (a) betrachteten Réntgendetektoren in Abhan-
gigkeit der Zeit t. Die dargestellten Datenpunkte reprasentieren die normierte experimentelle Rontgensensitivitat
Sexp/ Sexpstart, Welche sich aus den in (a) gezeigten Messungen wéhrend der einzelnen Untersequenzen ergibt. Zu
diesem Zweck werden die Messdaten wahrend der einzelnen Untersequenzen separat voneinander betrachtet,
und die zugehdrige experimentelle Rdntgensensitivitat Sexp wird geman dem in Abbildung 8.3 illustrierten Vorgehen
bestimmt. Die GrofBBe Sexpstart beschreibt hierbei die experimentelle Rontgensensitivitat, welche sich aus den Mess-
daten wahrend der ersten Untersequenz ergibt. Entnommen aus Mescher et al. [99] und angepasst. (Reprinted
(adapted) with permission from [99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)

fehlenden oder abgebrochenen Pulse in den Detektorsignalen hochstwahrscheinlich durch ein Problem in
der Kommunikation mit der Rontgenrohre hervorgerufen sind und daher kein Problem der untersuchten
Perowskit-Rontgendetektoren reprisentieren. Die in Abbildung 8.10 (a) dargestellten gemessenen Strom-
dichten J ermoglichen dariiber hinaus eine Bewertung der Dunkelstromdichten Jy iiber einen ldngeren
Zeitraum. Passend zu den bisherigen Beobachtungen zeigen beide Perowskit-Rontgendetektoren einen
stark ausgeprigten Drift in der Dunkelstromdichte .J4, der am stirksten zu Beginn der Messungen aus-
geprdgt ist und mit zunehmender Zeit ¢ langsam abklingt. Die Stabilisierung der Dunkelstromdichten
Jq der beiden in Abbildung 8.10 (a) betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren iiber einen solch langen
Zeitraum stiitzt den in Abschnitt 8.3.2 diskutierten Erklirungsansatz, dass der zunéchst stark ausgeprigte
und anschlieBend langsam abklingende Drift in der Dunkelstromdichte .J3 durch Bewegungen von Ionen
innerhalb des Perowskit-Absorbers in Verbindung mit einer Ansammlung der Ionen an den Absorber-
Grenzflachen hervorgerufen wird.

Um die Rontgenstabilitdt quantitativ zu untersuchen, zeigt Abbildung 8.10 (b) die normierte experimen-
telle Rontgensensitivitit Sexp/Sexp,start der beiden in Abbildung 8.10 (a) betrachteten Rontgendetektoren
in Abhingigkeit der Zeit {. Die dargestellten Datenpunkte repréasentieren hierbei die normierte experimen-
telle Rontgensensitivitit Sexp/Sexp start» Welche sich aus den in Abbildung 8.10 (a) gezeigten Messungen
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wihrend der einzelnen Untersequenzen ergibt. Zu diesem Zweck werden die Messdaten wihrend der
einzelnen Untersequenzen separat voneinander betrachtet, und die zugehorige experimentelle Rontgen-
sensitivitdt Sexp, wird gemill dem in Abbildung 8.3 beschriebenen Vorgehen bestimmt. Abgesehen von
einem einzelnen Ausreiler zeigen die in Abbildung 8.10 (b) dargestellten Datenpunkte des Perowskit-
Rontgendetektors, dessen Locher-Transportschicht aus NiO, besteht, eine im hochsten Maf3e stabile nor-
mierte experimentelle Rontgensensitivitit Sexp/ Sexp siart- Die experimentelle Rontgensensitivitit Sexp,NiO,
bleibt hierbei iiber den gesammten Messzeitraum nahezu auf einem konstanten Wert nahe dem Wert
Sexp,start,Nio, = 99.411C Gy;ii cm ™2, welcher sich aus den Messdaten wihrend der ersten Untersequenz
ergibt. Mithilfe der Pulsldngen lédsst sich die kumulative Energiedosis in Luft Dyi.4 puise der Rontgen-
strahlung einer einzelnen Untersequenz bestehend aus vier Pulsen zu Dayj 4 pyise = 200 mGy,;, und die
kumulative Energiedosis in Luft D, der Rontgenstrahlung iiber den gesamten in Abbildung 8.10 be-
trachteten Messzeitraum zu Do = 4 Gy,;, abschitzten. Unter der Annahme einer Strahlenbelastung
von 0.3 mGy,;, [137] bei einer Rontgenaufnahme des Brustkorbes demonstrieren die Ergebnisse in Abbil-
dung 8.10 einen Perowskit-Rontgendetektor, dessen Locher-Transportschicht aus NiO, besteht, mit einer
auBlergewohnlich hohen Rontgenstabilitét, der fiir mehr als 13, 000 Rontgenaufnahmen ohne Verlust der
Leistungstihigkeit verwendet werden kann.

Im Gegensatz zu dem Perowskit-Rontgendetektor, dessen Locher-Transportschicht aus NiO, besteht, weist
der Rontgendetektor mit einer PEDOT:PSS Locher-Transportschicht eine deutlich geringere Stabilitit auf.
Die in Abbildung 8.10 (b) dargestellte normierte experimentelle Rontgensensitivitit Sexp/Sexp,start des
Perowskit-Rontgendetektors mit einer PEDOT:PSS Locher-Transportschicht zeigt vergleichsweise kurz
nach Beginn der Messungen einen Maximalwert und degradiert anschlieBend deutlich mit zunehmender
Zeit t. Mit einer experimentellen Rontgensensitivitéit Sexp start,end PEDOT:PSS ZU Beginn und zum Ende der
Messungen von Sexp start,PEDOT:PSS = 91.1 pC Gy;i% cm~2 und Sexp.end,PEDOT:PSS = 48.5 nC Gy;ir1 cm 2
liegt die normierte experimentelle Rontgensensitivitét Sexp / Sexpstart am Ende der Messungen lediglich
bei einem Wert von Sexp / Sexpstart. = 95 %. An dieser Stelle sei allerdings darauf hingewiesen, dass
wihrend der Charakterisierung der in diesem Kapitel betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren unter
Rontgenbestrahlung keine expliziten Vorkehrungen zum Schutz der Detektoren im Hinblick auf die Um-
gebungsbedingungen getroffen werden. Die Charakterisierung der Perowskit-Rontgendetektoren findet
dabei ohne eine zusitzliche Verkapselung unter normalen Laborbedingungen statt. Infolgedessen besteht
die Moglichkeit, dass die Degradation des Perowskit-Rontgendetektors, dessen Locher-Transportschicht
aus PEDOT:PSS besteht, nicht ausschlieflich auf die Bestrahlung mit Rontgenphotonen zuriickzufiihren
ist. Weitere mogliche Einflussfaktoren, welche die Degradation in diesem Zusammenhang begiinstigen
konnen, sind die hygroskopischen und sauren Eigenschaften von PEDOT:PSS. Diese Aspekte wurden
bereits in anderen Forschungsarbeiten [138, 139] aus dem Themengebiet der Perowskit-Solarzellen in
Verbindung mit der Degradation von Bauteilen mit PEDOT:PSS Locher-Transportschichten gebracht. Die
stabile Leistungsfihigkeit des Perowskit-Rontgendetektors mit einer NiO, Locher-Transportschicht iiber
nahezu den gesamten betrachten Messzeitraum von fast 1 h (siehe Abbildung 8.10 (b)) deutet in Anbetracht
der Tatsache einer Charakterisierung ohne zusitzlicher Verkapselung unter normalen Laborbedingungen
dariiber hinaus eine hohe Stabilitit im Hinblick auf umweltbedingte Einflussfaktoren an.
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8.3.6 Anwendbarkeit in der Rontgenbildgebung

Nach der Vielzahl an unterschiedlichen Aspekten, die in den vorangegangen Abschnitten im Rah-
men der Charakterisierung der experimentellen Leistungsfihigkeit untersucht worden sind, soll im
folgenden Abschnitt abschlieBend iiberpriift werden, ob die in diesem Kapitel betrachteten Perowskit-
Rontgendetektoren fiir die Rontgenbildgebung verwendet werden kénnen. Zu diesem Zweck zeigen die
Abbildungen 8.11 (a), 8.11(c) und 8.11(d) die Fotografien und die Abbildungen8.11 (b) und 8.11 (e)
die zugehorigen Rontgenaufnahmen unterschiedlicher Objekte. Die Rontgenaufnahmen basieren hierbei
jeweils auf Messungen mit einem einzelnen Pixel eines flexiblen Perowskit-Rontgendetektors, dessen
Locher-Transportschicht aus NiO, besteht. Die rdaumliche Auflosung der Rontgenaufnahmen in den Ab-
bildungen 8.11 (b) und 8.11 (e) wird in diesem Zusammenhang durch eine laterale Verschiebung der
Objekte realisiert. Die Rontgenaufnahmen werden dariiber hinaus mithilfe von 70kVp (siehe Abbil-
dung 8.11 (b)) und 90 kVp (siehe Abbildung 8.11 (e)) Rontgenstrahlung erstellt. Fiir die hier betrachteten
Messungen zur Rontgenbildgebung wird ein zweiter Rontgen-Messplatz verwendet. Im Rahmen die-
ses zweiten Rontgen-Messplatzes wird die 70 kVp und die 90kVp Rontgenstrahlung mithilfe einer
Rontgenrdhre unter Verwendung einer Wolframanode (siehe Beschreibung des Computertomographie-
Labor-Messplatzes in Abschnitt4.2.2.1) erzeugt. Fiir den Rontgendetektor-Betrieb wird eine SMU (siehe

@

(b)

Abbildung 8.11: Réntgenbildgebung. (a) Fotografie eines pneumatischen Verbindungsstlicks und einer Schrau-
be auf einem Probentisch. (b) Réntgenaufnahme des in (a) gezeigten Objekis. Die Réntgenaufnahme basiert auf
Messungen mit einem einzelnen Pixel eines flexiblen Perowskit-Réntgendetektors, dessen Lécher-Transportschicht
aus NiO, besteht, unter 70 kVp Rdntgenstrahlung. (c), (d) Fotografie einer Spielzeugpistole in einem Spielzeug-
koffer. (e) Réntgenaufnahme des in (c) und (d) gezeigten Objekts. Die Rdntgenaufnahme basiert auf Messungen
mit einem einzelnen Pixel eines flexiblen Perowskit-Réntgendetektors, dessen Lécher-Transportschicht aus NiO,
besteht, unter 90 kVp Rdntgenstrahlung. Die rdumliche Auflésung der Réntgenaufnahmen in (b) und (e) wird durch
eine laterale Verschiebung der Objekte realisiert. Abbildungen (a) und (b) entnommen aus Mescher et al. [99] und
angepasst. (Reprinted (adapted) with permission from [99]. Copyright 2020 American Chemical Society.)

152



8.4 Zusammenfassung

Abschnitt4.2.2.3) verwendet. Die in Abbildung 8.11 présentierten Ergebnisse demonstrieren, dass sich
die in diesem Kapitel betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren im Allgemeinen fiir die Rontgenbild-
gebung eignen. Im Rontgenbild eines pneumatischen Verbindungsstiicks und einer Schraube auf einem
Probentisch (siehe Abbildung 8.11 (b)) sind die Formen der einzelnen Objekte deutlich zu erkennen. Des
Weiteren gibt das Rontgenbild Aufschluss dariiber, aus welchen Materialien die einzelnen Objekte be-
stehen. Die homogene und vergleichsweise starke Abschwichung der Rontgenstrahlung im Bereich des
Probentisches und der Schraube lidsst darauf schlielen, dass beide Objekte aus stark abschwichenden
hochstwahrscheinlich metallischen Materialien bestehen. Im Gegensatz dazu deutet die unterschiedliche
Abschwichung der Rontgenstrahlung im Bereich des pneumatischen Verbindungsstiicks an, dass sich das
Objekt aus mehreren Bestandteilen und unterschiedlichen Materialien zusammensetzt. Das Rontgenbild
des geschlossenen Spielzeugkoffers (sieche Abbildung 8.11 (e)) in Verbindung mit der eindeutig zu identifi-
zierenden Spielzeugpistole innerhalb des Spielzeugkoffers demonstriert dariiber hinaus sehr anschaulich,
dass sich die hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren fiir die Rontgenbildgebung eignen.

8.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wird die Realisierung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren auf der Basis von
tintenstrahlgedruckten Perowskit-Absorbern beschrieben. Zu Beginn des Kapitels wird zunichst in Ab-
schnitt 8.1 die grundlegende Motivation und die wissenschaftliche Zielsetzung des Kapitels diskutiert.
Die Herstellung von Rontgendetektoren mit strukturierten Perowskit-Absorbern auf flexiblen Substraten
ist im Rahmen dieser Arbeit hauptsidchlich durch die wissenschaftliche Fragestellung motiviert, wie
gefaltete Perowskit-Rontgendetektoren experimentell verwirklicht werden konnen. Aufgrund der Anwen-
dungsfelder, welche sich durch die mechanische Flexibilitit erschlieen lassen, ist die Realisierung von
mechanisch flexiblen Rontgendetektoren allerdings auch jenseits dieser Arbeit fiir andere Forschungspro-
jekte interessant. Dieses Kapitel ist daher der Realisierung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren
mit strukturierten Perowskit-Absorbern gewidmet. Im weiteren Verlauf des Kapitels werden aus diesem
Grund im Rahmen der Abschnitte 8.2 und 8.3 zwei Zwischenziele verfolgt.

Zunichst wird in Abschnitt 8.2 demonstriert, mit welchem Aufbau und mit welchen Herstellungsmetho-
den mechanisch flexible Perowskit-Rontgendetektoren experimentell realisiert werden kénnen. Dieser
Abschnitt beinhaltet detaillierte Informationen iiber den Aufbau, die Materialien und die unterschied-
lichen Herstellungsmethoden, die fiir die Fabrikation der in diesem Kapitel betrachteten Perowskit-
Rontgendetektoren verwendet werden. Der Abschnitt beinhaltet dariiber hinaus Strukturuntersuchungen
der Perowskit-Rontgendetektoren, auf deren Grundlage Perowskit-Absorber mit gro3en sdulenférmigen
Kristalliten identifiziert werden konnen, welche auf einen effizienten Ladungstransport innerhalb der
Perowskit-Absorber hinweisen.

In Abschnitt 8.3 wird anschliefend die Leistungsfahigkeit der Perowskit-Rontgendetektoren ausfiihrlich
experimentell charakterisiert. In diesem Zusammenhang wird zunichst gezeigt, dass die experimen-
telle Rontgensensitivitit Sey, der hier betrachteten flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren im Hinblick
auf andere flexible direkte Rontgendetektoren im hochsten Mafle konkurrenzfihig ist und zusitzlich
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gut mit der theoretischen Rontgensensitivitit Sipeopoly libereinstimmt. Im Hinblick auf die beiden un-
tersuchten Locher-Transportschichten NiO, und PEDOT:PSS ergibt sich lediglich im Falle unelasti-
scher Detektoren ein geringfiigiger Vorteil fiir Bauteile mit einer NiO, Locher-Transportschicht. Im
Falle flexibler Perowskit-Rontgendetektoren lésst sich kein eindeutiger Einfluss der verwendeten Locher-
Transportschicht auf die experimentelle Rontgensensitivitit Sex, feststellen. Die Untersuchung der expe-
rimentellen Rontgensensitivitdt Sex, in Abhéngigkeit der Betriebsspannung ermdglicht dariiber hinaus
eine Abschitzung des Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkts p7 und der intrinsischen Spannung Uy der
hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren.

Die anschlieBende Untersuchung der Dunkelstromdichte J4 demonstriert, dass sich Locher-Transport-
schichten bestehend aus NiO, verglichen mit PEDOT:PSS bedeutend besser fiir die Realisierung der hier
betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren eignen. Ferner wird die Bewegung von lonen innerhalb des
Perowskit-Absorbers als mogliche Ursache fiir den ausgepriigten Drift in der Dunkelstromdichte Jy dis-
kutiert. Des Weiteren wird auf der Grundlage einer Berechnung des Signal-Rausch-Verhéltnisses SNR ¢
am Ausgang eines Detektors die kleinste nachweisbare Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft
Dair’umit der hier betrachteten Rontgendetektoren bestimmt. Die darauf folgende Analyse der gemessenen
Signalanstiege der Perowskit-Rontgendetektoren unter Rontgenbestrahlung ermoglicht es dariiber hinaus
die Anstiegszeit ¢, der hier betrachteten Rontgendetektoren abzuschétzen.

Die im Anschluss prisentierte Uberpriifung der mechanischen Flexibilitit demonstriert, dass die hier
betrachteten flexiblen Rontgendetektoren sowohl in gebogenen Zustdnden mit unterschiedlichen Biegera-
dien als auch nach einer Vielzahl an Biegezyklen mit einem Biegeradius funktionsfdhig sein konnen.
Die nachfolgende Untersuchung der Detektorsignale unter wiederholter Rontgenbestrahlung zeigen dar-
tiber hinaus einen Perowskit-Rontgendetektor mit einer auBergewohnlich stabilen Leistungsfihigkeit im
Falle einer NiO, Locher-Transportschicht und mit einer iiber die Zeit abfallenden Leistungsfihigkeit im
Falle einer PEDOT:PSS Locher-Transportschicht. Die Tatsache, dass wihrend der Charakterisierungen
keine zusitzliche Verkapselung der Detektoren verwendet wird, deutet zum einen auf eine hohe Stabilitét
des Detektors mit einer NiO, Locher-Transportschicht im Hinblick auf umweltbedingte Einflussfaktoren
hin. Zum anderen kann somit die Degradation im Falle des Detektors mit einer PEDOT:PSS Locher-
Transportschicht nicht eindeutig auf die Rontgenbestrahlung zuriickgefiihrt werden. Die abschlielend
prasentierten Messungen zur Anwendbarkeit in der Rontgenbildgebung demonstrieren anschaulich, dass
sich die hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren fiir die Bildgebung mit Rontgenstrahlung eignen.
Die Ergebnisse dieses Kapitels im Hinblick auf den Aufbau, die Herstellung und die Charakterisierung
der experimentellen Leistungsfihigkeit von mechanisch flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren bilden
die Grundlage fiir die in Kapitel 9 beschriebene experimentelle Realisierung eines gefalteten Perowskit-
Rontgendetektors.
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8.4 Zusammenfassung

Teile der in diesem Kapitel prisentierten Inhalte sind in Mescher, Schackmar, Eggers, Abzieher, Zuber,
Hamann, Baumbach, Richards, Hernandez-Sosa, Paetzold, and Lemmer [99] verdffentlicht. Der Haupt-
beitrag dieser Veroffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher. Der Erstautor Henning
Mescher wurde im Rahmen der Verdffentlichung von den Co-Autoren Helge Eggers, Marcus Zuber und
Elias Hamann in Bezug auf die theoretische Arbeit und von den Co-Autoren Fabian Schackmar, Helge
Eggers, Tobias Abzieher, Marcus Zuber und Elias Hamann hinsichtlich der experimentellen Arbeit unter-
stiitzt. Die Co-Autoren Tilo Baumbach, Bryce S. Richards, Gerardo Hernandez-Sosa, Ulrich W. Paetzold
und Uli Lemmer haben in diesem Zusammenhang die wissenschaftliche Betreuung iibernommen.
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9 Realisierung von einem gefalteten
Perowskit-Rontgendetektor

Dieses Kapitel ist der Realisierung von einem gefalteten Perowskit-Rontgendetektor (Ziel 5) gewidmet.
Zu diesem Zweck werden im Verlauf des Kapitels zwei Zwischenziele verfolgt. Zundchst wird demonstriert,
mit welchem Aufbau und mithilfe welcher Herstellungsmethoden ein faltbarer Perowskit-Rontgendetektor
experimentell verwirklicht werden kann. Anschlieffend wird die Leistungsfdhigkeit dieses Detektors im
planaren und im gefalteten Zustand charakterisiert und bewertet. Aufgrund der Ergebnisse der theoreti-
schen Untersuchungen in den Kapiteln 5, 6 und 7 in Verbindung mit dem zusdtzlichen Potential gefalteter
Rontgendetektoren, eine besonders hohe rdumliche Auflosung zu ermoglichen, liegt der Hauptfokus dieser
Arbeit von Kapitel 8 an in der Realisierung gefalteter Perowskit-Rontgendetektoren. Die Ergebnisse im
Hinblick auf den Aufbau, die Herstellung und die Charakterisierung der experimentellen Leistungsfi-
higkeit von mechanisch flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren aus Kapitel 8 reprisentieren folglich die
Grundlage fiir die in diesem Kapitel beschriebene Realisierung eines gefalteten Detektors. Die experi-
mentellen Methoden, die im Rahmen dieses Kapitels verwendet werden, sind in Kapitel 4 beschrieben. Die
Ergebnisse dieses Kapitels bilden die Grundlage fiir eine potentielle Entwicklung gefalteter Perowskit-
Rontgendetektoren in einem grofleren Mafistab mit einer Vielzahl an Pixeln.

Teile der in diesem Kapitel prisentierten Inhalte sind in Mescher, Schackmar, Huber, Eggers, Zuber,
Hamann, Gramlich, Dangelmaier, Zhang, Rosch, Zwick, Hernandez-Sosa, Paetzold, and Lemmer [140]
veroffentlicht. Der Hauptbeitrag dieser Verdffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher.
Der Erstautor Henning Mescher wurde im Rahmen der Verdffentlichung von den Co-Autoren Marcus
Zuber, Elias Hamann, Julian Dangelmaier und Andres Georg Rosch in Bezug auf die theoretische
Arbeit und von den Co-Autoren Fabian Schackmar, Robert Huber, Helge Eggers, Marcus Zuber, Elias
Hamann, Georg Gramlich, Julian Dangelmaier und Qiaoshuang Zhang hinsichtlich der experimentellen
Arbeit unterstiitzt. Die Co-Autoren Thomas Zwick, Gerardo Hernandez-Sosa, Ulrich W. Paetzold und Uli
Lemmer haben in diesem Zusammenhang die wissenschaftliche Betreuung iibernommen.
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9.1 Motivation und Zielsetzung

Wie bereits in Abschnitt 8.1 angemerkt ist, demonstrieren die theoretischen Untersuchungen einschichti-
ger, mehrschichtiger und gefalteter Rontgendetektoren in den Kapiteln 5, 6 und 7 das aulergewohnliche
Potential von mehrschichtigen und gefalteten Rontgendetektoren im Hinblick auf hochleistungsfihige
Rontgendetektoren. Aufgrund der besonders hohen rdumlichen Auflésung, die dariiber hinaus potenti-
ell mithilfe der in Kapitel 7 theoretisch betrachteten gefalteten Rontgendetektoren erreicht werden kann,
liegt der Hauptfokus im Verlauf dieser Arbeit von Kapitel 8 an in der experimentellen Verwirklichung
gefalteter Rontgendetektoren. Auf der Grundlage der in Kapitel 8 detailliert beschriebenen und dis-
kutierten Realisierung von mechanisch flexiblen Rontgendetektoren auf der Basis von tintenstrahlge-
druckten Perowskit-Absorbern ist dieses Kapitel infolgedessen der Realisierung von einem gefalteten
Perowskit-Rontgendetektor gewidmet. In Analogie zu Kapitel 8 werden daher im Rahmen dieses Kapi-
tels zwei Zwischenziele verfolgt. In Abschnitt9.2 besteht der Hauptfokus darin, aufzuzeigen, welcher
Aufbau und welche Herstellungsmethoden fiir die experimentelle Realisierung eines faltbaren Perowskit-
Rontgendetektors verwendet werden kdnnen. In Abschnitt 9.3 wird anschlieend die experimentelle Leis-
tungsfihigkeit des faltbaren Perowskit-Rontgendetektors charakterisiert und bewertet. Abschnitt 9.4 fasst
abschieflend die wesentlichen Ergebnisse dieses Kapitels zusammen.

9.2 Aufbau und Herstellung des faltbaren
Perowskit-Rontgendetektors

Der Aufbau und die Faltung des Perowskit-Rontgendetektors, der im Rahmen dieses Kapitels betrachtet
wird, ist in Abbildung9.1 schematisch dargestellt. Der Perowskit-Rontgendetektor besteht aus 8 Pi-
xeln und wird zunéchst in einem planaren Aufbau auf einem flexiblen (faltbaren) Polymer-Substrat
realisiert. Der grundlegende Aufbau der Pixel, die verwendeten Materialien und die genutzten Fabrika-
tionstechniken sind detailliert im Zusammenhang mit Abbildung 9.2 beschrieben. Die Transformation
des Perowskit-Rontgendetektors vom planaren in den gefalteten Aufbau ist in Abbildung 9.1 mithilfe
von zwei Zwischenzustinden dargestellt. Die Transformation basiert hierbei auf einer geeigneten Fal-
tung des Perowskit-Rontgendetektors unter Zuhilfenahme eines zweiten Polymer-Substrats. Um eine
moglichst prizise Faltung des Perowskit-Rontgendetektors gewéhrleisten zu konnen, werden vor der Her-
stellung der einzelnen Schichten des Detektors mittels Laserstrukturierung (siehe Abschnitt4.1.3) Linien
in das Polymer-Substrat graviert, entlang derer der Detektor gefaltet werden kann. Das verwendete zweite
Polymer-Substrat verhindert die elektrische Kontaktierung der unteren und oberen Elektroden der Pixel des
Perowskit-Rontgendetektors und dient als zusitzlicher Schutz der einzelnen Pixel. Der gewihlte Aufbau
ermoglicht eine experimentelle Charakterisierung des Perowskit-Rontgendetektors sowohl im urspriingli-
chen planaren als auch im gefalteten Zustand. Abbildung 9.1 zeigt die Orientierung der Rontgenstrahlung,
die im Rahmen dieses Kapitels fiir die Charakterisierung der experimentellen Leistungsfahigkeit des
Perowskit-Rontgendetektors in beiden Zustinden verwendet wird.
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Abbildung 9.1: Aufbau und schematische Darstellung der Faltung des Perowskit-Réntgendetektors. Der
im Rahmen dieses Kapitels betrachtete Perowskit-Réntgendetektor wird zunachst in einem planaren Aufbau her-
gestellt und besteht aus 8 Pixeln auf einem flexiblen (faltbaren) Polymer-Substrat. Durch eine geeignete Faltung
und unter Zuhilfenahme eines zweiten Polymer-Substrats kann der Perowskit-Réntgendetektor von dem planaren
in einen gefalteten Aufbau Uberfiihrt werden. Die raumlichen Dimensionen und die Orientierung der Réntgenstrah-
lung, die firr die Charakterisierung der experimentellen Leistungsfahigkeit verwendet wird, sind ebenfalls dargestellt.
Entnommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative Commons Attribution 4.0 International License,
http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)

Der grundlegende Aufbau eines exemplarischen Pixels des Perowskit-Rontgendetektors im planaren Zu-
stand wird in Abbildung 9.2 (a) gezeigt. Experimentelle Details zur Herstellung der einzelnen Schichten
sind in Tabelle B.1 im Anhang zusammengefasst. Die Auswahl der Materialien und der Fabrikationstech-
niken basiert hierbei wesentlich auf den Erfahrungen und den Ergebnissen, die im Zusammenhang mit der
in Kapitel 8 beschriebenen Realisierung von mechanisch flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren gemacht
wurden (siehe Abbildung 8.1 (a)). Infolgedessen wird auch der in diesem Kapitel betrachtete Perowskit-
Rontgendetektor auf einem flexiblen Polymer-Substrat bestehend aus Polyethylennaphthalat (PEN) mit
einer Schichtdicke von dppny = 25 pm hergestellt. Um ein moglichst planares Substrat zu gewihrleis-
ten, befindet sich das PEN-Substrat wihrend der Herstellung der einzelnen Schichten des Perowskit-
Rontgendetektors auf einem zweiten, weniger elastischen PEN-Substrat der Schichtdicke 125 pm. Das
diinnere PEN-Substrat ist dabei mithilfe von Sédgefolie (engl. dicing tape) auf dem zweiten dickeren
PEN-Substrat fixiert. Die untere Elektrode besteht aus einer mittels thermischen Verdampfens (siehe Ab-
schnitt4.1.2.1) hergestellten Schicht Au. Aufgrund der verbesserten experimentellen Leistungsfahigkeit
von Perowskit-Rontgendetektoren mit einer Locher-Transportschicht bestehend aus NiO,, insbesondere
im Hinblick auf den Dunkelstrom und die Stabilitét (siche Kapitel 8), wird auch fiir den hier betrachteten
Perowskit-Rontgendetektor eine Schicht bestehend aus NiO,, die mittels Sputtern (siehe Abschnitt4.1.2.2)
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Abbildung 9.2: Grundlegender Aufbau und Orientierung der Pixel des untersuchten Perowskit-
Roéntgendetektors im planaren und gefalteten Zustand. (a) Grundlegender Aufbau eines exemplarischen Pi-
xels des Perowskit-Réntgendetektors im planaren Zustand. Der Perowskit-Rdntgendetektor wird auf einem flexiblen
Polymer-Substrat bestehend aus Polyethylennaphthalat (PEN) hergestellt. Die untere Elektrode besteht aus einer
Schicht Au. Die darauf folgende Locher-Transportschicht besteht aus NiO,. Die verwendeten Absorber bestehen
aus Dreifach-Kationen-Perowskit (TCP, kurz flr engl. triple cation perovskite). Jedes Pixel besteht darliber hinaus
aus Elektronen-Transportschichten auf der Basis vom Fulleren Cg, und Bathocuproin (BCP). Als obere Elektrode
dient eine Schicht Au. Die elektrische Verbindung zwischen den Elektroden der einzelnen Pixel und der Auslese-
Elektronik ist mithilfe von Linien bestehend aus Ag hergestellt. Experimentelle Details zur Herstellung der einzelnen
Schichten sind in Tabelle B.1 im Anhang zusammengefasst. Die Berechnung der effektiven Flachen eines Pixels im
planaren Apanar Und im gefalteten Zustand Agerarter ist zusétzlich angegeben. Die hierflr relevanten Kantenldngen
ap: der unteren (gekennzeichnet mit dem Index b fiir engl. bottom) und der oberen (gekennzeichnet mit dem Index t
fir engl. top) Elektrode sowie die Schichtdicke des TCP-Absorbers drcp sind ebenfalls gekennzeichnet. Die Orien-
tierung der Rontgenstrahlung, die fur die Charakterisierung der experimentellen Leistungsfahigkeit verwendet wird,
ist dartiber hinaus dargestellt. (b) Ausschnitt aus drei exemplarischen Pixeln des Perowskit-Réntgendetektors im
gefalteten Zustand. Der Pixelabstand im gefalteten Zustand x; sowie die hierfir relevanten Schichtdicken des TCP-
Absorbers drcp und der PEN-Substrate dren sind zusatzlich gekennzeichnet. Die Orientierung der Rdntgenstrah-
lung, die fur die Charakterisierung der experimentellen Leistungsfahigkeit verwendet wird, ist ebenfalls dargestellt.
Entnommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative Commons Attribution 4.0 International License,
http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)

hergestellt wird, als Locher-Transportschicht verwendet. Die verwendeten Absorber bestehen aus Dreifach-
Kationen-Perowskit (TCP, kurz fiir engl. triple cation perovskite) (sieche Abschnitt2.3.2) mit einer ange-
strebten Zusammensetzung von Cs {(FA( g3sMA 17)9 oPb(B1 171j.83)3 (FA, kurz fiir Formamidinium und
MA, kurz fiir Methylammonium) und einer Schichtdicke von drcp = 6 pm. Die angegebene Schichtdicke
drcp basiert hierbei auf Messungen mittels Weilllichtinterferometrie (siche Abschnitt4.2.1.2). In Analogie
zu Kapitel 8 basiert die Herstellung der TCP-Absorber auch in diesem Kapitel auf den Forschungsprojek-
ten von Fabian Schackmar und Helge Eggers, in deren Rahmen die Herstellung von TCP-Absorbern mittels
Tintenstrahldruck untersucht wird. Die TCP-Absorber des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors
sind infolgedessen von Fabian Schackmar mittels Tintenstrahldruck (siehe Abschnitt4.1.1.2) hergestellt
worden. Beschreibungen des verwendeten Druckverfahrens finden sich unter anderem in [141, 142]. Je-
des Pixel des Perowskit-Rontgendetektors besteht dariiber hinaus aus Elektronen-Transportschichten auf
der Basis vom Fulleren Cq, und Bathocuproin (BCP). Beide Material-Schichten werden dabei mittels
thermischen Verdampfens (siehe Abschnitt4.1.2.1) experimentell realisiert. Als obere Elektrode dient
eine mittels thermischen Verdampfens (siehe Abschnitt4.1.2.1) hergestellte Schicht Au. Die elektrische
Verbindung zwischen den Elektroden der einzelnen Pixel und der Auslese-Elektronik wird mithilfe von
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elektrischen Verbindungslinien bestehend aus Ag hergestellt. Im Hinblick auf die experimentelle Reali-
sierung der elektrischen Verbindungslinien profitiert diese Arbeit wesentlich von der wissenschaftlichen
Zusammenarbeit mit Robert Huber, der im Rahmen seiner Forschungsprojekte die Herstellung von unter-
schiedlichen Material-Schichten mittels Aerosolstrahldruck untersucht und optimiert hat. Die elektrischen
Verbindungslinien des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors sind infolgedessen von Robert Huber
mittels Aerosolstrahldruck (sieche Abschnitt4.1.1.3) fabriziert worden. Die Herstellung der elektrischen
Verbindungslinien beinhaltet hierbei eine Nachbehandlung der gedruckten Linien mithilfe von photoni-
schem Sintern (sieche Abschnitt4.1.1.3).

Die in Abbildung 9.1 schematisch dargestellte Faltung des Perowskit-Rontgendetektors ermdglicht eine
Neuausrichtung der Pixel im Hinblick auf die einfallende Rontgenstrahlung. Abbildung 9.2 (b) zeigt einen
Ausschnitt aus drei exemplarischen Pixeln des Perowskit-Rontgendetektors im gefalteten Zustand. Die
in Abbildung 9.2 (a) und Abbildung 9.2 (b) zusitzlich dargestellte Orientierung der Rontgenstrahlung, die
fiir die Charakterisierung der experimentellen Leistungsfihigkeit verwendet wird, verdeutlicht die Neu-
ausrichtung der Pixel, welche durch die Faltung des Perowskit-Rontgendetektors erreicht werden kann. Im
planaren Zustand wird der Perowskit-Rontgendetektor durch die obere Elektrode bestrahlt, und die Ront-
genabsorptionseffizienz 7y ist mageblich durch die Schichtdicke des TCP-Absorbers dycp limitiert (siehe
Gleichung (3.15b)). Im Gegensatz dazu bewirkt die Neuausrichtung der Pixel im Hinblick auf die einfal-
lende Rontgenstrahlung, dass die Rontgenphotonen im gefalteten Zustand des Perowskit-Rontgendetektors
entlang der Kante (frei in das Engl. iibersetzt: edge-on) des TCP-Absorbers wechselwirken und absorbiert
werden konnen. Die Rontgenabsorptionseffizienz 7y r im gefalteten Zustand héngt demzufolge maBgeb-
lich von der Kantenlénge [ des TCP-Absorbers ab (siehe Gleichung (7.7b)). In diesem Zusammenhang
ist die experimentelle Realisierung von grofen Kantenlédngen | des TCP-Absorbers bedeutend einfacher
als die Herstellung von TCP-Absorbern mit einer vergleichbar groflen Schichtdicke drcp. Infolgedessen
ist zu erwarten, dass ein Pixel des Perowskit-Rontgendetektors im gefalteten Zustand eine bedeutend
hohere Rontgenabsorptionseffizienz aufweist als im planaren Zustand. Es sei darauf hingewiesen, dass
im Rahmen dieses Kapitels lediglich die Kantenlinge des TCP-Absorbers innerhalb des aktiven Bereichs
des Pixels | = a;, welche durch die Kantenlinge der oberen Elektrode a; gegeben ist, als relevante
Kantenldnge in Betracht gezogen wird (sieche Abbildung9.2 (a)). Es sei dariiber hinaus darauf hinge-
wiesen, dass Abbildung 9.2 (b) lediglich einen Ausschnitt aus drei exemplarischen Pixeln des Perowskit-
Rontgendetektors im gefalteten Zustand zeigt, in dem nicht die komplette Kante der oberen Elektrode
der Léange a; sichtbar ist. Der Pixelabstand des Perowskit-Rontgendetektors im gefalteten Zustand xg
ist zusétzlich in Abbildung 9.2 (b) dargestellt. Abbildung 9.2 (a) gibt dariiber hinaus die Berechnung der
effektiven Flichen eines Pixels im planaren Apjanar und im gefalteten Zustand Agefaier an. Neben einer
hohen Rontgenabsorptionseffizienz hat der hier betrachtete gefaltete Perowskit-Rontgendetektor dariiber
hinaus das Potential, eine hohe rdumliche Auflosung zu ermdglichen. In diesem Zusammenhang ist die
explizite rdiumliche Trennung der einzelnen Pixel (siehe Abbildung 9.2 (b)) vorteilhaft, da die im Absorber
eines Pixels erzeugten Ladungstriger lediglich zur Signalinduktion in einem einzelnen Pixel beitragen
koénnen. Eine Signalinduktion in benachbarten Pixeln und damit eine Verschlechterung der rdumlichen
Auflosung kann somit vermieden werden. An dieser Stelle sei auf die Effekte der Rontgenfluoreszenz
und der Rontgenstreuung hingewiesen, welche die rdumliche Auflosung des hier betrachteten gefalteten
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Perowskit-Rontgendetektors beeinflussen und limitieren konnen. Die Fotografien in Abbildung 9.3 zeigen
den Perowskit-Rontgendetektor im planaren Zustand (siehe Abbildung 9.3 (a)) und im Ubergang zwischen
dem planaren und dem gefalteten Zustand (siehe Abbildung 9.3 (b)).

(b)

Abbildung 9.3: Fotografien des Perowskit-Rontgendetektors im planaren und in einem voriibergehenden
Zustand. (a) Fotografie des Perowskit-Rdntgendetektors im planaren Zustand. (b) Fotografie des Perowskit-
Réntgendetektors in einem vorlibergehenden Zustand zwischen dem planaren und dem gefalteten Zustand. Der
Perowskit-Réntgendetektor ist hierbei bereits an einem Verbindungsstiick angeschlossen (siehe linker Abschnitt
der Fotografie), welches die elekirische Verbindung mit der Auslese-Elektronik ermdéglicht. Das zweite Polymer-
Substrat ist darliber hinaus deutlich zu erkennen. Entnommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative
Commons Attribution 4.0 International License, http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)

9.3 Charakterisierung der experimentellen
Leistungsfahigkeit des faltbaren
Perowskit-Rontgendetektors

In Analogie zu Kapitel 8 besteht in Bezug auf eine erfolgreiche Realisierung eines gefalteten Perowskit-
Rontgendetektors neben dem in Abschnitt9.2 beschriebenen Aufbau und der Herstellung ein weiterer
wesentlicher Aspekt in der Charakterisierung der experimentellen Leistungsfihigkeit. In den folgenden
Abschnitten wird daher die experimentelle Leistungsfahigkeit des Perowskit-Rontgendetektors, der gemaf
Abschnitt 9.2 hergestellt worden ist, untersucht.

9.3.1 Bauteilcharakterisierung mithilfe von
Strom-Spannungs-Kennlinien

Die in Abschnitt9.2 beschriebene Transformation vom planaren in den gefalteten Aufbau stellt einen
nicht unwesentlichen Eingriff in den hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektor dar. Der folgende Ab-
schnitt dient daher dazu, zunichst ein grundlegendes Verstiandnis der realisierten Bauteile im planaren
Zustand zu erlangen und anschlieend zu iiberpriifen, inwieweit die Faltung die Bauteile beeinflusst. Zu
diesem Zweck wird der Perowskit-Rontgendetektor in unterschiedlichen Zustinden mithilfe von Strom-
Spannungs-Kennlinien charakterisiert.
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Abbildung 9.4 zeigt einen Vergleich der Strom-Spannungs-Kennlinien, welche sich fiir einen exemplari-
schen Pixel des Perowskit-Rontgendetektors im planaren Zustand unter verschiedenen Bestrahlungsbe-
dingungen ergeben. Zu diesem Zweck zeigt Abbildung 9.4 den Betrag des gemessenen Stroms |I| des
exemplarischen Pixels unter 150 kVp und unter 50 kVp Rontgenbestrahlung sowie im dunklen Zustand
in Abhéngigkeit der angelegten Spannung U. In Abbildung 9.4 wird dariiber hinaus zwischen der Rich-
tung, in welcher die angelegte Spannung U abgetastet wird, unterschieden. Fiir die Messungen wird eine
Quellen- und Messeinheit (SMU, kurz fiir engl. source measure unit) (siehe Abschnitt4.2.2.3) verwendet.
Die Rontgenstrahlung wird mithilfe einer Rontgenrohre unter Verwendung einer Wolframanode (siehe
Beschreibung des Detektor-Labor-Messplatzes in Abschnitt4.2.2.1) erzeugt. Die in Abbildung 9.4 dar-
gestellten Messungen zeigen unabhéngig von der Richtung, in der die angelegte Spannung U abgetastet
wird, ein fiir Dioden typisches Verhalten. In Sperrrichtung (U < 0) ldsst sich ein eindeutiges Blockver-
halten erkennen, wohingegen in Durchlassrichtung (U > 0) der Betrag des gemessenen Stroms |/| mit
zunehmender Spannung U steigt. Die gemessenen Strom-Spannungs-Kennlinien zeigen dariiber hinaus
eine ausgeprigte Abhédngigkeit von der Richtung, in welcher die angelegte Spannung U abgetastet wird.
Ein moglicher Erkldrungsansatz fiir diese Hysterese ist die bereits in Kapitel 8 diskutierte potentielle
Bewegung von Ionen innerhalb des Perowskit-Absorbers und die damit verbundene Ansammlung der
Ionen an den Grenzflichen des Absorbers. Ferner lassen sich in Abbildung 9.4 die Zustinde, in denen das
Pixel mit Rontgenstrahlung bestrahlt wird, unabhingig von der Richtung, in der die angelegte Spannung
U abgetastet wird, durch die bedeutenden Verinderungen im Betrag des gemessenen Stroms |/ | eindeutig
identifizieren. Folglich eignen sich die hier betrachteten Bauteile fiir die Detektion von Rontgenphotonen.

(a) (b)
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10 | —o— planar, 50 kVp, <+ E 10 | —o— planar, 50 kVp, — E
1076 | ° planar, dunkel, + 4 106 | ° planar, dunkel, — 4
—~~ -7 ; ; —~~ -7 ; ;
< 2T -
= 107 3 = 1W07°% E
1079 1079}
10710 | : . 101 | i .
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-1 —-05 0 0.5 1 -1 —-05 O 0.5 1
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Abbildung 9.4: Strom-Spannungs-Kennlinien eines exemplarischen Pixels im planaren Zustand unter ver-
schiedenen Bestrahlungsbedingungen. Betrag des gemessenen Stroms |/| eines exemplarischen Pixels des
Perowskit-Réntgendetektors im planaren Zustand in Abhangigkeit der angelegten Spannung U. Die Messungen
sind unter 150kVp und unter 50 kVp Réntgenbestrahlung sowie im dunklen Zustand durchgeflihrt worden. Die
zuséatzlichen Pfeile in der Legende deuten die Richtung an, in welcher die angelegte Spannung U abgetas-
tet wird. (a) Strom-Spannungs-Kennlinien mit einer Abtastung der angelegten Spannung U in negativer Rich-
tung. (b) Strom-Spannungs-Kennlinien mit einer Abtastung der angelegten Spannung U in positiver Richtung.
Entnommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative Commons Attribution 4.0 International License,
http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)
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Um den Einfluss der Faltung auf den hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektor untersuchen zu kénnen,
zeigt Abbildung 9.5 die Strom-Spannungs-Kennlinien eines exemplarischen Pixels im planaren und im
gefalteten Zustand. Hierfiir ist in Abbildung 9.5 der Betrag des gemessenen Stroms || des exemplarischen
Pixels im planaren und im gefalteten Zustand in Abhingigkeit der angelegten Spannung U dargestellt. Die
Messungen werden hierbei im dunklen Zustand durchgefiihrt. In Analogie zu Abbildung 9.4 wird auch in
Abbildung 9.5 zwischen der Richtung, in welcher die angelegt Spannung U abgetastet wird, unterschieden.
Unabhingig von der Richtung, in der die angelegte Spannung U abgetastet wird, zeigen die gemessenen
Strom-Spannungs-Kennlinien im planaren und gefalteten Zustand eine gute Ubereinstimmung. Das bereits
im Zusammenhang mit Abbildung 9.4 diskutierte, fiir Dioden typische Verhalten in Sperr- und in Durch-
lassrichtung zeigt sich sowohl im planaren als auch im gefalteten Zustand. Es ist daher davon auszugehen,
dass die Pixel des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektor auch im gefalteten Zustand funktionsfahig
sind und fiir die Detektion von Rontgenphotonen verwendet werden konnen. In diesem Zusammenhang
sei allerdings darauf hingewiesen, dass zwei der acht Pixel durch den Prozess der Faltung stark beschidigt
wurden. Diese beiden Pixel werden im Rahmen dieses Kapitels lediglich im planaren Zustand charak-
terisiert. Ein moglicher Erklarungsansatz fiir die geringfiigigen Unterschiede in den in Abbildung 9.5
gezeigten Strom-Spannungs-Kennlinien des exemplarischen Pixels im planaren und gefalteten Zustand
ist ein durch die Faltung hervorgerufener veridnderter elektrischer Widerstand der unteren Au Elektrode
und der elektrischen Verbindungslinien bestehend aus Ag. Hierbei besteht die Moglichkeit, dass die me-
chanische Belastung, welcher die Material-Schichten durch die Faltung des Perowskit-Rontgendetektors
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U(v) u(v)

Abbildung 9.5: Strom-Spannungs-Kennlinien eines exemplarischen Pixels im planaren und gefalteten Zu-
stand. Betrag des gemessenen Stroms |/| eines exemplarischen Pixels des Perowskit-Réntgendetektors im plana-
ren und gefalteten Zustand in Abhangigkeit der angelegten Spannung U. Die Messungen sind im dunklen Zustand
durchgefiihrt worden. Die zusétzlichen Pfeile in der Legende deuten die Richtung an, in welcher die angelegte
Spannung U abgetastet wird. (a) Strom-Spannungs-Kennlinien mit einer Abtastung der angelegten Spannung U in
negativer Richtung. (b) Strom-Spannungs-Kennlinien mit einer Abtastung der angelegten Spannung U in positiver
Richtung. Entnommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative Commons Attribution 4.0 International
License, http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)
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ausgesetzt sind, eine Verdnderung der elektrischen Widerstiinde bewirkt. Die bereits im Zusammenhang
mit den in Abbildung 9.4 dargestellten Messungen diskutierte ausgepridgte Hysterese zeigt sich dariiber
hinaus ebenfalls in den in Abbildung 9.5 prisentierten Strom-Spannungs-Kennlinien. Der Aufbau der
Pixel des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors mit vergleichsweise diinnen Absorbern in Ver-
bindung mit Elektronen- und Locher-Transportschichten ermdglicht einen Betrieb des Detektors ohne
angelegte Betriebsspannung U = 0V. Um den Einfluss der ausgeprédgten Hysterese zu minimieren,
wird die experimentelle Leistungsfihigkeit des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors daher im
Folgenden bei einer Betriebsspannung U = 0V charakterisiert.

9.3.2 Charakterisierung der Rontgensensitivitat

In Analogie zu den Untersuchungen in Kapitel 8 wird auch im Rahmen dieses Kapitels die Rontgensen-
sitivitdt S des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors charakterisiert, um die Leistungsfiahigkeit
des Rontgendetektors zu beschreiben. Wie bereits in Abschnitt 8.3.1 erldutert wird, kann die Rontgen-
sensitivitit S gemiB Gleichung (2.21) mithilfe des Betrags der induzierten Ladung |Q)|, der Energie-
dosis der einfallenden Rontgenstrahlung in Luft D, und der bestrahlten Fliche A definiert werden:
S = |Q|/(DairA). Entsprechend der Untersuchungen in Abschnitt 8.3.1 wird auch im vorliegenden Ka-
pitel der Umstand genutzt, dass gemifl Gleichung (8.1) im Falle kontinuierlicher Rontgenstrahlung mit
einer konstanten Energiedosisrate in Luft Dair die experimentelle Rontgensensitivitit Sy, mithilfe des
durch die Rontgenstrahlung induzierten Stroms Iy.iq, der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft
D,ir und der bestrahlten Fliche A bestimmt werden kann: Sexp = Ixind/ (DairA) = Jxind/ D,ir. In diesem
Zusammenhang sei daran erinnert, dass, wie bereits in Abschnitt8.3.1 erldutert wird, Jying = Ixina/4
die durch die Rontgenstrahlung induzierte Stromdichte beschreibt und sich die Groen Ixing = Ix — Ig
und Jy.ing = Jx — Jq aus dem Strom Iy und der Stromdichte Jy unter Rontgenbestrahlung sowie aus dem
Dunkelstrom I3 und der Dunkelstromdichte J4 ergeben.

Das im Rahmen dieses Kapitels verwendete Vorgehen zur Bestimmung der experimentellen Rontgen-
sensitivitdt Sexp kann exemplarisch mithilfe von Abbildung 9.6 und Abbildung 9.7 beschrieben werden.
In Analogie zu Abschnitt8.3.1 werden hierfiir die zeitaufgelosten Detektorsignale unter verschiede-
nen Bestrahlungsbedingungen gemessen und ausgewertet. Abbildung 9.6 zeigt den gemessenen Strom [
eines exemplarischen Pixels des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors im planaren (sieche Ab-
bildung 9.6 (a)) und gefalteten Zustand (siehe Abbildung 9.6 (b)) in Abhingigkeit der Zeit ¢. Das Pixel
wird hierbei mit einer Spannung U = 0V betrieben und mit 150 kVp, 125kVp, 100kVp, 75kVp und
50 kVp Rontgenstrahlung bestrahlt. Die dabei verwendeten Bestrahlungssequenzen setzen sich jeweils
aus fiinf Pulsen mit steigender Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft D,ir zusammen. Fiir den
Betrieb des Rontgendetektors wird eine SMU (siehe Abschnitt4.2.2.3) verwendet, die es ermdglicht, eine
Spannung U anzulegen und den Strom I zu messen. Die Rontgenstrahlung wird mithilfe einer Ront-
genrohre unter Verwendung einer Wolframanode (siehe Beschreibung des Detektor-Labor-Messplatzes
in Abschnitt4.2.2.1) erzeugt. In Analogie zu Abschnitt 8.3.1 sind hierbei variable Energiedosisraten der
Rontgenstrahlung in Luft Dair bei einer konstanten Rohrenspannung Uggpee liber eine Verdnderung des
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Abbildung 9.6: Zeitaufgeloste Detektorsignale im planaren und gefalteten Zustand. (a), (b) Gemessener
Strom | eines exemplarischen Pixels des Perowskit-Rdntgendetektors im (a) planaren und (b) gefalteten Zustand
in Abhangigkeit der Zeit t. Das Pixel wird mit einer Spannung U = 0V betrieben und wird mit 150 kVp, 125 kVp,
100 kVp, 75 kVp und 50 kVp Rdntgenstrahlung bestrahlt. Die Bestrahlungssequenzen setzen sich jeweils aus flnf
Pulsen mit steigender Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Ds, zusammen, die mithilfe einer Verdnderung
des Rohrenstroms Irshee realisiert werden. (c), (d) Réhrenstrom Igsnre in Abhangigkeit der Zeit t. Hierbei zeigt (c)
den Réhrenstrom Irshre, der flr die Messungen in (a) verwendet wird und (d) den Réhrenstrom Igsnre, der flr die
Messungen in (b) genutzt wird. Die Farbkodierung in (c) und (d) entspricht dabei der Farbkodierung aus (a) und
(b). Entnommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative Commons Attribution 4.0 International License,
http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)

Rohrenstroms Iggpre realisiert. Der fiir die in Abbildung 9.6 (a) und Abbildung 9.6 (b) dargestellten Mes-
sungen verwendete Rohrenstrom Irghre in Abhiingigkeit der Zeit ¢ ist zusétzlich in Abbildung 9.6 (¢) und
Abbildung 9.6 (d) gezeigt. Die Messungen der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dy, werden
in diesem Zusammenhang mithilfe eines Dosimeters in Verbindung mit einem Halbleiterdetektor (siche
Abschnitt4.2.2.2) durchgefiihrt. Sowohl im planaren als auch im gefalteten Zustand bewirken die Pulse
der verwendeten Bestrahlungssequenzen eine eindeutige Verdnderung des gemessenen Stroms /. Bedingt
durch die unterschiedliche effektive Fliche des Pixels im planaren Zustand Apjan,r verglichen mit der
effektiven Flidche im gefalteten Zustand Agef,eer (siche Abbildung 9.2) unterscheidet sich die Anzahl der
Rontgenphotonen, die pro Zeitintervall auf das Pixel treffen und somit mit dem Absorber wechselwirken
konnen. Infolgedessen bewirkt die bedeutend geringere Fliche Agefaier verglichen mit der Flidche Apjanar
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trotz der zu erwartenden hoheren Rontgenabsorptionseffizienz 7 ¢ signifikant geringere gemessene Stro-
me [ im gefalteten Zustand (sieche Abbildung 9.6 (b)) im Vergleich zu den gemessenen Stromen / im
planaren Zustand (sieche Abbildung 9.6 (a)).

Wie bereits zu Beginn dieses Abschnitts erldutert, wird im Rahmen dieses Kapitels die experimen-
telle Rontgensensitivitdt Seyp, in Analogie zu Abschnitt8.3.1 mithilfe der durch die Rontgenstrahlung
induzierten Stromdichte Jyi,q und der Energiedosisrate in Luft Dair bestimmt. Zu diesem Zweck zeigt
Abbildung 9.7 die durch Rontgenstrahlung induzierte Stromdichte Jx inq €ines exemplarischen Pixels des
Perowskit-Rontgendetektors im planaren (siche Abbildung 9.7 (a)) und gefalteten Zustand (siehe Abbil-
dung 9.7 (b)) in Abhingigkeit der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dair. Die Datenpunkte
sind hierbei aus den in Abbildung 9.6 (a) und Abbildung 9.6 (b) gezeigten Messungen extrahiert. Die
durch die Rontgenstrahlung induzierten Strome Iy i,q sind in diesem Zusammenhang auf die jeweiligen
effektiven Flichen des Pixels im planaren Apjana, und im gefalteten Zustand Agefaier NOrmiert (siehe
Abbildung 9.2). Die Fiillfaktoren des Perowskit-Rontgendetektors im planaren und gefalteten Zustand
werden folglich an dieser Stelle nicht beachtet. Die Datenpunkte in Abbildung 9.7 der jeweiligen Bestrah-
lungssequenz deuten auf einen linearen Zusammenhang zwischen Jy jnq und Dair hin. Infolgedessen wird
in Analogie zum in Abschnitt8.3.1 beschrieben Vorgehen in Abbildung 9.7 eine lineare Modellfunktion
flin(Dair, Sexp) an die jeweiligen Datenpunkte angepasst, um die experimentelle Rontgensensitivitit Sexp
zu bestimmen. Dabei ist Dair die Variable der Modellfunktion und Sey, kann in Anlehnung an Glei-
chung (8.1) iiber die Steigung d fiin/ dDair = dJxina/ dDair der Modellfunktion bestimmt werden. Die
Betrachtung der in Abbildung 9.7 dargestellten durch die Rontgenstrahlung induzierten Stromdichte Jy inq
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Abbildung 9.7: Bestimmung der experimentellen Réntgensensitivitat im planaren und gefalteten Zu-
stand. (a), (b) Durch Réntgenstrahlung induzierte Stromdichte J.ing €ines exemplarischen Pixels des Perowskit-
Roéntgendetektors im (a) planaren und (b) gefalteten Zustand in Abh&ngigkeit der Energiedosisrate der Réntgen-
strahlung in Luft Dy;. Die Datenpunkte sind aus den in Abbildung 9.6 (a) und Abbildung 9.6 (b) gezeigten Messungen
extrahiert. Eine lineare Modellfunktion fi,(Dair, Sexp) ist an die jeweiligen Datenpunkte angepasst. Hierbei ist D die
Variable und Sey, die Steigung der Modellfunktion. Enthommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative
Commons Attribution 4.0 International License, http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)
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in Abhéngigkeit der Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dir ermoglicht eine Bewertung der
gemessenen Detektorsignale unabhiingig von der effektiven Flidche des Pixels. Die Neuausrichtung des
Pixels und die damit zu erwartende hohere Rontgenabsorptionseffizienz im gefalteten Zustand bewirkt
hierbei bedeutend groBlere Werte fiir Jy g im gefalteten Zustand (siche Abbildung9.7 (b)) verglichen
mit den Datenpunkten im planaren Zustand (siche Abbildung9.7 (a)). Dariiber hinaus deutet sich im
gefalteten Zustand eine Abhingigkeit der experimentellen Rontgensensitivitit Seyx, von der verwendeten
Rohrenspannung Ugghre und somit von der Energie der Rontgenphotonen an.

Um die Leistungsfihigkeit des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors im planaren und im gefal-
teten Zustand bewerten zu konnen, zeigt Abbildung 9.8 die experimentelle Rontgensensitivitéit Sey, der
Pixel des Perowskit-Rontgendetektors im planaren (siehe Abbildung 9.8 (a)) und im gefalteten Zustand
(sieche Abbildung 9.8 (b)) in Abhingigkeit von der Rohrenspannung Ugrgpre, die fiir die Erzeugung der
Rontgenstrahlung verwendet wird. Die Bestimmung der experimentellen Rontgensensitivitit Seyp erfolgt
hierbei gemdl dem in Abbildung 9.6 und Abbildung 9.7 exemplarisch illustrierten Vorgehen. Hierfiir
werden die Pixel mit einer Spannung U = 0V betrieben und mit Rontgenstrahlung bestrahlt, die mit-
hilfe unterschiedlicher Rohrenspannungen Uggpre erzeugt wird. Es sei daran erinnert, dass zwei der acht
Pixel des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors durch den Prozess der Faltung stark beschadigt
worden sind. Diese beiden Pixel werden im Rahmen dieses Kapitels lediglich im planaren Zustand cha-
rakterisiert. Folglich zeigt Abbildung 9.8 die experimentelle Rontgensensitivitit Sex, von acht Pixeln im
planaren Zustand und von sechs Pixeln im gefalteten Zustand. Die experimentelle Rontgensensitivitét
Sexp der Pixel im planaren Zustand liegt in einem Bereich von 25 — 35 nC Gy;ii cm~? (siehe Abbil-
dung 9.8 (a)). Im Vergleich zur Leistungsfihigkeit im planaren Zustand lassen sich mithilfe der Pixel im
gefalteten Zustand bedeutend groBere Werte fiir die experimentelle Rontgensensitivitit Sex, von bis zu
1,409 nC Gy;ii cm ™2 unter 150 kVp Rontgenstrahlung erreichen (siehe Abbildung 9.8 (b)). An dieser
Stelle sei darauf hingewiesen, dass bis zum Zeitpunkt des hier betrachteten Forschungsprojekts bereits
direkte Rontgendetektoren mit einer bedeutend hoheren Leistungsfihigkeit realisiert wurden, mit denen

2 erreicht werden

Werte fiir die experimentelle Rontgensensitivitit Sex, von mehr als 108 pC Gy;i% cm™
konnen [143, 144, 16, 145]. Insbesondere im Falle von Perowskit-Rontgendetektoren besteht ein Erkla-
rungsansatz fiir die auBergewohnlich hohen Werte der experimentellen Rontgensensitivitit Sexp, in einer
Leistungssteigerung durch fotoleitende Verstiarkung (engl. photoconductive gain) [16].

Aufgrund des verwendeten Aufbaus mit Elektronen- und Locher-Transportschichten, die eine Injektion
von Ladungstriagern erschweren, in Verbindung mit dem Betrieb mit einer Spannung U = 0V ist zu
erwarten, dass im Falle des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors keine signifikante Leistungs-
steigerung durch fotoleitende Verstirkung auftritt. Um diese Hypothese zu stiitzen und dariiber hinaus die
Leistungsfihigkeit des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors besser bewerten zu konnen, zeigt
Abbildung 9.8 neben den Werten der experimentellen Rontgensensitivitit Seyp zusitzlich die Werte der
theoretischen Rontgensensitivitit S:;leo,poly’
den Fall, dass keine fotoleitende Verstdrkung vorliegt, berechnet werden kénnen. Zu diesem Zweck wird

die fiir den hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektor fiir

ein im Vergleich zu Abschnitt 8.3.1 abgewandeltes Vorgehen angewendet. Anders als im Zusammen-

hang mit der Berechnung der theoretischen Rontgensensitivitit Sineo,poty in Gleichung (8.2) wird nicht die
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Abbildung 9.8: Gemessene Rontgensensitivitat der Pixel des Perowskit-Rontgendetektors im planaren und
gefalteten Zustand. (a), (b) Experimentelle Rontgensensitivitét Sex der Pixel des Perowskit-Rdntgendetektors im
(a) planaren und (b) gefalteten Zustand in Abh&ngigkeit von der Réhrenspannung Ursnhre, die flr die Erzeugung
der Rontgenstrahlung verwendet wird. Die Bestimmung der experimentellen Réntgensensitivitat Sexp erfolgt geman
dem in Abbildung 9.6 und Abbildung 9.7 illustrierten Vorgehen. Zu diesem Zweck werden die Pixel des Perowskit-
Réntgendetektors mit einer Spannung U = 0V betrieben und mit 50 kVp, 75 kVp, 100 kVp, 125kVp und 150 kVp
Roéntgenstrahlung bestrahlt. Gezeigt werden sowohl die einzelnen Datenpunkte als auch die zugehérigen Kasten-
grafiken (engl. Box-Plots). Die Kastengrafiken beinhalten den Median und die (geschatzten) 0.25- und 0.75-Quantile.
Die Antennen (engl. Whiskers) zeigen, welche Datenpunkte als Ausrei3er betrachtet werden. Die theoretische Ront-
gensensitivitat Sge, p0, Welche sich mithilfe von Gleichung (9.2) berechnen lasst, ist durch die farbig hinterlegten
Bereiche dargestellt. Entnommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative Commons Attribution 4.0 In-
ternational License, http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)

theoretische Rontgensensitivitit Sipe, im monoenergetischen Fall mit der normierten spektralen Photo-

*
theo,poly

dieses Kapitels wird explizit beachtet, dass fiir die Bestimmung der experimentellen Rontgensensitivitit

nenfluenz ¢, gewichtet. Fiir die Berechnung der theoretischen Rontgensensitivitét im Rahmen
Sexp gemil Gleichung (8.1) sowohl die durch die Rontgenstrahlung induzierte Stromdichte .Jx j,q als auch
die Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft D, unter polyenergetischer Rontgenstrahlung gemes-

sen werden. Infolgedessen wird die theoretische Rontgensensitivitit S im vorliegenden Kapitel

theo,pol
mithilfe der theoretischen durch die Rontgenstrahlung induzierten StromdiclfteyJX_ind’theo und der theoreti-
schen Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dair’theo im Falle polyenergetischer Rontgenstrahlung
modelliert [140]:

* o Jx—ind,theo o de G@ETI

heo,poly = - - j ‘
theo,poly Dair.theo de PpE(cen/p)air

9.1

Hierbei ist e die Elementarladung, o die spektrale Photonenfluenzrate, n die Effizienz des Rontgen-
detektors ohne fotoleitende Verstirkung, £ die Photonenenergie und (cen/p)air der Massen-Energie-
absorptionskoeffizient von Luft. Gleichung (9.1) basiert auf der Annahme, dass die theoretische durch
die Rontgenstrahlung induzierte Stromdichte Jy.ind.heo als Integral iiber das Produkt aus der Elemen-
tarladung e, der spektralen Photonenfluenzrate & und der Effizienz des Rontgendetektors 1 modelliert
werden kann: Jyind theo = f dE ed gn. Dariiber hinaus wird in Gleichung (9.1) der Zusammenhang aus
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Gleichung (2.18) verwendet, um die theoretische Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dair,theo
formal zu beschreiben. Auf der Grundlage von Gleichung (9.1) kann die theoretische Rontgensensitivitit

S*

theo’poly(UR('jhre) in Abhingigkeit der Rohrenspannung Uggphee Wie folgt berechnet werden [140]:

>, €® i (Urshre, Bi)n(E;)
Zi @E(URbhrw Ei)Ei(OCen/p)air(Ei)

éleo,poly (URéhre) = s 9.2)

mit der Summe ), iiber alle relevanten Photonenenergien £; und der normierten spektralen Photonen-
fluenz & £(Urshre, Ei) in Abhéngigkeit der Réhrenspannung Ugghre und der Photonenenergie F;. Die
Berechnungen der theoretischen Rontgensensitivitdt S, o\ A
Gleichung (9.2) basieren auf Simulationen der normierten spektralen Photonenfluenz @ g (Ugghye, Fi) und

(Urshre) im vorliegenden Kapitel gemil

auf den theoretischen Effizienzen planarer und gefalteter Rontgendetektoren 7(F;), welche im Rahmen
von Abschnitt 3.1 und Abschnitt7.2.1 beschrieben werden. Die Simulationen der normierten spektralen
Photonenfluenz @E(URéhre, E;) werden in diesem Zusammenhang mit spektr 3.0 [146] durchgefiihrt.
Im planaren Zustand kann die Effizienz n(E;) des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors Glei-
chung (3.14) zufolge als Produkt aus der Rontgenabsorptionseffizienz 7y, der Konversionseffizienz 7y,
und der Ladungssammeleffizienz 7. beschrieben werden. Im gefalteten Zustand wird die Effizienz n(E;)
des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors gemifl Gleichung (7.6) als Produkt aus dem Fiillfaktor
nan, der Rontgenabsorptionseffizienz 7y ¢, der Konversionseffizienz 7, und der Ladungssammeleffizienz
7ee.f modelliert. Es sei darauf hingewiesen, dass sowohl im planaren als auch im gefalteten Zustand die
Modellierung der Effizienz n(E;) auf der Annahme beruht, dass keine fotoleitende Verstirkung vorliegt.
Die Simulationen der Effizienz n(E;) des Perowskit-Rontgendetektors fiir die Berechnungen in diesem
Kapitel werden fiir einen Betrag des elektrischen Feldes F' = 0.13/6 V pm ™! durchgefiihrt. Aufgrund
der verwendeten Betriebsspannung von U = 0V basiert der verwendete Wert von F' hierbei auf der
intrinsischen Spannung Uy = 0.13 V, welche sich aus den in Abbildung 8.5 dargestellten Untersuchungen
abschitzen lisst. Mithilfe der in Abbildung 8.5 gezeigten Untersuchungen ldsst sich dariiber hinaus das
Beweglichkeit-Lebensdauer-Produkt 7 der TCP-Absorber fiir die Berechnungen in diesem Kapitel zu
ut = 2 x 107%ecm? V! abschitzen. Bedingt durch den vergleichbaren Aufbau der Bauteile, insbeson-
dere im Hinblick auf die verwendeten Elektronen- und Locher-Transportschichten, die in diesem Kapitel
und in Kapitel 8 untersucht werden, wird dabei davon ausgegangen, dass die verwendeten Werte von
Up und p7 valide Abschitzungen fiir den hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektor darstellen. Der
verwendete Wert von F' basiert dariiber hinaus auf der Schichtdicke der TCP-Absorber drcp = 6 pm,
die mithilfe von Messungen mittels WeiBlichtinterferometrie (siche Abschnitt4.2.1.2) bestimmt wurde.
Im planaren Zustand werden die Berechnungen iiberdies fiir eine obere Au-Elektrode mit einer Schicht-
dicke von 75 nm durchgefiihrt, wohingegen die Simulationen im gefalteten Zustand auf einer relevanten
Kantenldnge | = a; = 2.1656 mm basieren. Die Dichte p der TCP-Absorber wird fiir die Berechnun-
gen in diesem Kapitel auf einen Wert von p = 3.75gcm™> abgeschitzt. Der verwendete Wert fiir p
beruht hierbei auf einer Abschitzung der Masse und des Volumens der gedruckten TCP-Absorber. Die
Abschitzung des Volumens erfolgt dabei mithilfe von Messungen mittels WeiBlichtinterferometrie (sieche
Abschnitt4.2.1.2). In Anlehnung an die Simulationen in Abschnitt8.3.1 wird die Elektron-Loch-Paar
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9.3 Charakterisierung der experimentellen Leistungsfihigkeit des faltbaren Perowskit-Rontgendetektors

Erzeugungsenergie W der verwendeten TCP-Absorber auch fiir die Berechnungen in diesem Kapitel auf
einen Wertebereich von W1 = 4.0 — 5.5 eV abgeschiitzt.
Die in Abbildung 9.8 dargestellte experimentelle Rontgensensitivitit Sex, und die theoretische Rontgen-

*
theo,poly

stimmung. Im planaren Zustand sind die experimentellen Werte im Falle hoher Rohrenspannungen Ugrghye

sensitivitit zeigen sowohl im planaren als auch im gefalteten Zustand eine akzeptable Uberein-
im Einklang mit den theoretischen Werten. Zu niedrigeren Rohrenspannungen Uggpe hin weichen die ex-
perimentellen Werte allerdings zunehmend vom theoretischen Wertebereich ab (siehe Abbildung 9.8 (a)).
Wie bereits in Abschnitt 8.3.1 diskutiert wird, werden im Rahmen des verwendeten Simulationsmodells
gemil der Gleichungen (3.2) und (3.3) die Interaktionen von sekundiren Photonen, die durch Strahlungs-
verluste der geladenen Sekundirteilchen hervorgerufen werden, nicht beachtet. Eine Beachtung dieser

Interaktionen kann zu einer Erhéhung der absorbierten Energie im Absorber und infolgedessen zu ei-

*

ner erhohten theoretische Rontgensensitivitit theo,poly

fiihren. Ein weiterer moglicher Erkldrungsansatz
fiir geringfiigig iiberschiitzte Werte der experimentellen Rontgensensitivitit Sexp, der ebenfalls bereits
in Abschnitt8.3.1 angemerkt wird, liegt in Ladungstrigern, die an den Réndern der aktiven Bereiche
des Rontgendetektors zur Signalinduktion beitragen. Inwieweit die genannten Aspekte die von der Roh-
renspannung Ugshre Und somit von der Photonenenergie E abhidngigen Abweichungen zwischen den
experimentellen und den theoretischen Werten im planaren Zustand erklidren konnen, ist an dieser Stelle
nicht ohne weitere Untersuchungen abschlielend zu beantworten. Im gefalteten Zustand sind die experi-
mentellen Werte im Falle niedriger R6hrenspannungen Uggpre im Einklang mit den theoretischen Werten.
Fiir hohere Rohrenspannungen Uggpre liegen die experimentellen Werte hingegen unter den theoretischen
Werten (sieche Abbildung 9.8 (b)). Verglichen mit dem planaren Zustand ist allerdings zu erwarten, dass
die tatsdchliche Orientierung der Pixel im gefalteten Zustand im Hinblick auf die einfallende Rontgen-

*

theo,poly
als auch die experimentellen Werte Seyp basieren im Falle des gefalteten Zustands auf den Annahmen

strahlung einen groBeren Einfluss auf die Leistungsfihigkeit hat. Sowohl die simulierten Werte

parallel einfallender Rontgenphotonen und Detektor-Elementen, die entlang der Ausbreitungsrichtung
der Rontgenstrahlung ausgerichtet sind. Abweichungen von diesen Annahmen fithren im Hinblick auf die
experimentellen Werte zu groBeren effektiven Fliachen Agefieee und in Bezug auf die theoretischen Werte
zu einer Reduktion der Wegstrecke im TCP-Absorber, entlang welcher die Rontgenphotonen wechsel-
wirken und absorbiert werden konnen. Infolgedessen fithren Abweichungen von den genannten idealen
Annahmen zu einer Reduktion sowohl der experimentellen als auch der theoretischen Werte. Inwieweit
allerdings mit diesem Erkldrungsansatz die auftretenden Abweichungen erklart werden konnen, ist an
dieser Stelle in Analogie zum planaren Zustand nicht ohne weitere Untersuchungen abschliefend zu
bewerten. In einer potentiell unterschiedlichen Orientierung der einzelnen Pixel im gefalteten Zustand im
Hinblick auf die einfallende Rontgenstrahlung besteht dariiber hinaus eine mégliche Erkldrung fiir die
starken Schwankungen, welche die experimentelle Rontgensensitivitit Sexp, im gefalteten Zustand aufweist
(siche Abbildung 9.8 (b)).

Die theoretischen Werte S

theo,poly
vorliegt, simuliert. Trotz der zum Teil im planaren Zustand auftretenden gréeren experimentellen Werte

in Abbildung 9.8 sind fiir den Fall, dass keine fotoleitende Verstirkung

*
theo,poly

zwischen den experimentellen und den theoretischen Werten in Abbildung 9.8 die aufgestellte Hypothese,

Sexp verglichen mit den theoretischen Werten stiitzt somit die akzeptable Ubereinstimmung
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9 Realisierung von einem gefalteten Perowskit-Rontgendetektor

dass bei dem hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektor keine signifikante Leistungssteigerung durch
fotoleitende Verstirkung vorliegt. Die enorme Steigerung der Leistungsfahigkeit der Pixel im gefalteten
Zustand verglichen mit dem planaren Zustand wird hierbei folglich mafB3geblich durch eine signifikante
Verbesserung der Rontgenabsorptionseffizienz 7, erreicht. An dieser Stelle sei daran erinnert, dass diese
bedeutende Leistungssteigerung lediglich durch die Faltung und die damit verbundene Neuausrichtung der
Pixel im Hinblick auf die einfallende Rontgenstrahlung realisiert wird. In diesem Zusammenhang ist aller-
dings besonders wichtig anzumerken, dass sowohl bei der Bestimmung der experimentellen Werte Seyp, als
auch bei der Simulation der theoretischen Werte S, o1,
Annahme, dass der Fiillfaktor ng); des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors im gefalteten Zustand
durch die Dimensionen des TCP-Absorbers und der PEN-Substrate dominiert wird, kann der Fiillfaktor
ngn mithilfe der Schichtdicken des TCP-Absorbers drcp und der PEN-Substrate dpgn abgeschitzt werden
(sieche Abbildung 9.2 (b)) [140]: nan = drcp/(4dpen + drcp). Mit der Schichtdicke der TCP-Absorber
drcp = 6 pm und der Schichtdicke der PEN-Substrate dppy = 25 nm ergibt sich der Fiillfaktor ng; des
hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors im gefalteten Zustand zu lediglich ng; = 5.7 %. Im Hin-

der Fiillfaktor ng); nicht beachtet wird. Unter der

blick auf eine potentielle Kommerzialisierung gefalteter Perowskit-Rontgendetektoren ist es daher von
besonderem Interesse zu erforschen, inwieweit die Schichtdicke der TCP-Absorber dtcp weiter vergrofiert
werden kann und wie diinn in diesem Zusammenhang die flexiblen Polymer-Substrate gewéhlt werden
konnen.

9.3.3 Charakterisierung der raumlichen Auflésung

Mithilfe des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors kann im gefalteten Zustand potentiell eine be-
sonders hohe rdaumliche Auflosung erreicht werden. In Analogie zur hohen Rontgensensitivitét S basiert
auch das Potential einer hohen rdumlichen Auflosung auf der Neuausrichtung der Pixel im Hinblick auf
die einfallende Rontgenstrahlung, welche durch die Faltung des Perowskit-Rontgendetektors erreicht wer-
den kann (siehe Abbildung 9.1 und Abbildung 9.2). Diese Neuausrichtung bewirkt, dass der Pixelabstand
g und die Dimension der Pixel maBgeblich von den Schichtdicken des TCP-Absorbers drcp und der
PEN-Substrate dpgn abhingen. Folglich konnen durch die hier betrachtete Faltung ohne weitere aufwen-
dige Fabrikationsschritte wie zum Beispiel die Fotolithographie Pixel mit einer sehr kleinen rdumlichen
Dimension realisiert werden. Eine kleine rdumliche Dimension der Pixel ist in diesem Zusammenhang
essenziell, um eine hohe rdumliche Auflosung des Rontgendetektors zu ermdoglichen. Wie bereits in
Abschnitt 9.2 angemerkt wird, ist dariiber hinaus die hierbei auftretende explizite riumliche Trennung
der einzelnen Pixel vorteilhaft, da die im Pixel erzeugten Ladungstriger lediglich zur Signalinduktion in
einem einzelnen Pixel beitragen kdnnen. An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass sich die genannten
Aspekte auf die raumliche Auflosung in einer rdumlichen Dimension beziehen. Das im Rahmen dieser
Arbeit betrachtete Konzept eines gefalteten Rontgendetektors ist im Hinblick auf die rdumliche Auflésung
folglich insbesondere fiir die Realisierung von Linien-Detektoren interessant.

Gemill Abschnitt2.2.2.2 kann die rdumliche Auflosung eines Rontgendetektors mithilfe der Modula-
tionsiibertragungsfunktion (MTF, kurz fiir engl. modulation transfer function) charakterisiert werden.
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Fiir den Fall, dass nur eine rdumliche Dimension fiir die Bewertung der rdaumlichen Auflésung rele-
vant ist, kann gemil der Gleichungen (2.25) die Modulationsiibertragungsfunktion MTF formal mithilfe
der Kantenspreizfunktion (ESF, kurz fiir engl. edge spread function) wie folgt beschrieben werden:
MTF(u) = |F{d(ESF(z))/dx}|/(F{d(ESF(z))/dx}|,_,). Hierbei ist u die Ortsfrequenz, F{} die
Fourier-Transformation und x der Ort. Die rdumliche Auflosung von Pixel-basierten Rontgendetektoren
wird unter anderem durch die rdaumliche Anordnung der Pixel und die damit verbundene rdaumlich dis-
krete Abtastung des Detektorsignals beeinflusst. Im Rahmen dieser Arbeit wird das Potential des hier
betrachteten Perowskit-Rontgendetektors im Hinblick auf eine hohe rdumliche Auflosung mithilfe der
vor-abgetasteten (engl. presampled) Modulationsiibertragungsfunktion MTF bewertet, welche gemal der
Gleichungen (2.25) mithilfe der vor-abgetasteten Kantenspreizfunktion ESF bestimmt werden kann. Bei
der vor-abgetasteten MTF und ESF handelt es sich um diejenigen GréBen, die sich im Hinblick auf die
Signal- und Rauschausbreitung in einem System vor der rdiumlich diskreten Abtastung des Detektorsignals
ergeben. Gemill Abschnitt2.2.2.2 kann die Kantenspreizfunktion ESF(z) im Rahmen der Systemtheorie
als das ortsabhéngige Ausgangssignal eines Systems fiir den Fall einer stufenformigen rdumlichen Vertei-
lung des Eingangsignals definiert werden. Im vorliegenden Kapitel wird die stufenférmige Verteilung des
Eingangsignals durch die Abschattung der einfallenden Rontgenstrahlung mithilfe einer Wolfram-Kante
umgesetzt. Um den Einfluss der rdumlich diskreten Abtastung des Detektorsignals zu eliminieren, wird die
vor-abgetastete Kantenspreizfunktion ESF in diesem Kapitel mithilfe von Messungen mit einem einzelnen
Pixel und einer Vielzahl unterschiedlicher Abschattungen des Pixels durch die Wolfram-Kante realisiert.
Aufgrund der Abhingigkeit des gemessenen Detektorsignals im gefalteten Zustand von der Orientierung
des Pixels im Hinblick auf die einfallende Rontgenstrahlung werden die Messungen hierbei fiir einen
festen Ort des Pixels und fiir unterschiedliche laterale Positionen der Wolfram-Kante durchgefiihrt.

Abbildung 9.9 (a) zeigt die gemessene vor-abgetastete Kantenspreizfunktion ESF eines exemplarischen
Pixels des Perowskit-Rontgendetektors im gefalteten Zustand in Abhiingigkeit des Ortes x. Die gezeigten
Datenpunkte basieren hierbei auf Messungen des Stroms I des exemplarischen Pixels unter 150 kVp
Rontgenstrahlung in Verbindung mit einer variablen Abschattung des Pixels durch eine Wolfram-Kante
der Dicke dw = 2 mm. Fiir den Betrieb des Rontgendetektors wird eine SMU (siehe Abschnitt4.2.2.3)
verwendet. Die Rontgenstrahlung wird mithilfe einer Rontgenrohre unter Verwendung einer Wolfram-
anode (sieche Beschreibung des Computertomographie-Labor-Messplatzes in Abschnitt4.2.2.1) erzeugt.
Fiir die Messungen ist die Wolfram-Kante mit einer variablen lateralen Position zwischen dem Perowskit-
Rontgendetektor und der Rontgenquelle platziert. Die dargestellten Datenpunkte repriasentieren den nor-
mierten gemessenen Strom I, des exemplarischen Pixels fiir unterschiedliche laterale Positionen der
Wolfram-Kante. Die in Abbildung 9.9 (a) dargestellten Messungen zeigen eine bedeutende Reduktion
des Detektorsignals, welche sich aufgrund der Abschattung des Pixels durch die Wolfram-Kante ergibt.
Der maximale Abfall des Detektorsignals tritt dabei innerhalb eines begrenzten Bereiches des Ortes z
auf. Der Einfluss auf das Detektorsignal, welcher sich aufgrund der Abschattung des Pixels durch die
Wolfram-Kante ergibt, zeigt sich allerdings auch auflerhalb dieses lokalisierten Bereiches und erstreckt
sich iiber den gesamten dargestellten Bereich von x. Auf der Grundlage der in Abbildung 9.9 (a) gezeigten
gemessenen vor-abgetasteten Kantenspreizfunktion ESF(z) kann mithilfe der Gleichungen (2.25) die vor-
abgetastete Modulationsiibertragungsfunktion MTF () des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors
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Abbildung 9.9: Kantenspreizfunktion und Modulationsiibertragungsfunktion eines exemplarischen Pixels
im gefalteten Zustand. (a) Vor-abgetastete (engl. presampled) Kantenspreizfunktion (ESF, kurz fir engl. edge
spread function) eines exemplarischen Pixels des Perowskit-Réntgendetektors im gefalteten Zustand in Abhangig-
keit des Ortes x. Die gezeigten Datenpunkte basieren auf Messungen des Stroms / des exemplarischen Pixels
unter 150 kVp Réntgenstrahlung in Verbindung mit einer Wolfram-Kante der Dicke dw = 2 mm mit einer variablen
lateralen Position zwischen dem Perowskit-Réntgendetektor und der Réntgenquelle. Die dargestellten Datenpunk-
te reprasentieren den normierten gemessenen Strom hom des exemplarischen Pixels fiir unterschiedliche laterale
Positionen der Wolfram-Kante. Teile der Datenpunkte zu Beginn und zum Ende der Messungen flieBen nicht in
die Auswertung mit ein und sind daher nicht dargestellt. Im gezeigten Positionsbereich werden die lateralen Po-
sitionen der Wolfram-Kante jeweils zwei Mal erreicht, so dass die dargestellten Datenpunkte den Mittelwert aus
jeweils zwei Messungen reprasentieren. Die Modellfunktion fesg(x, k) aus [147] ist an die Datenpunkte angepasst.
Hierbei ist x die Variable und  beschreibt die Parameter der Modellfunktion. (b) Vor-abgetastete (engl. presam-
pled) Modulationstbertragungsfunktion (MTF, kurz fUr engl. modulation transfer function) des in (a) betrachteten
Pixels in Abh&ngigkeit der Ortsfrequenz u. Die gezeigten Datenpunkte basieren auf einer numerischen Auswertung
der in (a) dargestellten Datenpunkte. Die Ergebnisse der Modellfunktion fure(u, k) aus [147] basieren auf dem Er-
gebnis der in (a) dargestellten Anpassung der Modellfunktion fese(x, x) und der daraus resultierenden Parameter
k. Hierbei ist u die Variable und k beschreibt die Parameter der Modellfunktion furr(u, <). Die Ergebnisse beider
Modellfunktionen fese(x, k) und fure(u, k) basieren auf den gleichen Werten der Parameter . Die Abschatzung
der Ortsfrequenz ut, bei welcher die vor-abgetastete Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u) einen Wert von
MTF(wet) = 0.2 ergibt, ist zusétzlich dargestellt. Entnommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative
Commons Attribution 4.0 International License, http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)

bestimmt werden. Abbildung 9.9 (b) zeigt die vor-abgetastete Modulationsiibertragungsfunktion MTF des
in Abbildung 9.9 (a) betrachteten Pixels in Abhdngigkeit der Ortsfrequenz u. Die in Abbildung 9.9 (b)
gezeigten Datenpunkte basieren hierbei auf einer numerischen Auswertung der in Abbildung 9.9 (a) dar-
gestellten Messungen der vor-abgetasteten Kantenspreizfunktion ESF(z) geméB der Gleichungen (2.25).
Zu diesem Zweck werden sowohl die Ableitung der Kantenspreizfunktion ESF(z) nach dem Ort x
d(ESF(z))/dx als auch die Fourier-Transformation F numerisch berechnet. In diesem Zusammenhang
basiert die Berechnung der diskreten Fourier-Transformation auf einem in der Software MATLAB (Ma-
thWorks) implementierten Algorithmus zur Bestimmung einer schnellen Fourier-Transformation. Zusétz-
lich zur numerischen Auswertung zeigt Abbildung 9.9 die Ergebnisse zweier Modellfunktionen fgsp(z, k)
und furr(u, k) aus [147], die dafiir genutzt werden konnen, die Kantenspreizfunktion ESF(x) und die
Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u) analytisch zu beschreiben. Dabei sind = und u die Variablen
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und k beschreibt die Parameter der Modellfunktionen. Die beiden Modellfunktionen fgsp(x, k) und
fmrr(u, k) sind iiber die Parameter x miteinander verkniipft und hierbei so ausgewihlt, dass sie den
mathematischen Zusammenhang in den Gleichungen (2.25) zwischen der Kantenspreizfunktion ESF(x)
und der Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u) erfiillen. Gem&B dem in [147] beschrieben Vorgehen
wird die Modellfunktion fgsg(z, k) in Abbildung 9.9 (a) an die gemessenen Datenpunkte angepasst. Die
Ergebnisse der angepassten Modellfunktion fgsp(z, k) und die gemessenen Datenpunkte zeigen hierbei
eine akzeptable Ubereinstimmung und stiitzen somit die getroffene Annahme, dass die fiir den hier be-
trachteten Perowskit-Rontgendetektor gemessene vor-abgetastete Kantenspreizfunktion ESF(x) mithilfe
der Modellfunktion fgsg(z, k) aus [147] analytisch beschrieben werden kann. Auf der Grundlage der Pa-
rameter k, die aus der Anpassung der Modellfunktion fgsg(z, k) in Abbildung 9.9 (a) resultieren, ergeben
sich die Ergebnisse der zugehorigen Modellfunktion fyrp(u, k) in Abbildung 9.9 (b). Die Datenpunkte
der numerischen Auswertung und die Resultate der Modellfunktion fyrr(u, k) zeigen eine vergleichbare
vor-abgetastet Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u). Die Ergebnisse der numerischen Auswertung
deuten in diesem Zusammenhang auf geringfiigig groBere Werte der vor-abgetasteten Modulationsiiber-
tragungsfunktion MTF () hin. In Anbetracht der unterschiedlichen Ansitze, die gemessene vor-abgetastet
Kantenspreizfunktion ESF(x) auszuwerten, konnen die Abweichungen zwischen den beiden Resultaten
in Abbildung 9.9 (b) allerdings als akzeptabel betrachtet werden. Die vergleichbaren Ergebnisse beider
Ansitze ermoglichen vielmehr eine valide Abschitzung der rdumlichen Auflosung des hier betrachten
Perowskit-Rontgendetektors. Um die rdumliche Aufiosung von Rontgendetektoren mithilfe der Modula-
tionsiibertragungsfunktion MTF(u) auf der Grundlage eines einzelnen Wertes vergleichen zu konnen,
wird hiufig die Ortsfrequenz u.r betrachtet, bei welcher die Modulationsiibertragungsfunktion MTF ()
einen Wert von MTF(u,.f) = 0.2 ergibt. Mithilfe der in Abbildung 9.9 (b) gezeigten Ergebnisse kann die
Ortsfrequenz ugr des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors zu s > 201p mm ™! abgeschitzt
werden.

Tabelle 9.1 zeigt einen Vergleich der rdumlichen Auflésung von Rontgendetektoren, die mithilfe un-
terschiedlicher Absorber-Materialien erreicht werden kann. Zu diesem Zweck werden in Tabelle 9.1
die Ortsfrequenz u.f, das fiir die Charakterisierung verwendete Rontgenspektrum und die zugehorige
Quelle verschiedener Absorber-Materialien aufgelistet. Der Wert fiir u,.r des hier betrachteten Perowskit-
Rontgendetektors im gefalteten Zustand iiberschreitet hierbei deutlich die Werte fiir u .y, die auf der Grund-
lage anderer Absorber-Materialien erreicht werden konnen. Es sei allerdings darauf hingewiesen, dass
die Bestimmung von u des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors auf den in Abbildung 9.9 (b)
dargestellten Ergebnissen der vor-abgetasteten Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u) basiert. Wie
bereits frither in diesem Abschnitt angemerkt ist, wird die tatsdchlich realisierte rdaumliche Auflosung
eines Pixel-basierten Rontgendetektors zusitzlich durch die diskrete Abtastung des Detektorsignals und
damit verbundene Aliasing-Effekte beeinflusst. Inwieweit Aliasing-Effekte beachtet werden miissen, hingt
im Wesentlichen von den Alias-Positionen im Hinblick auf die Ortsfrequenz u ab. Ublicherweise wird
der Einfluss von Aliasing-Effekten in den Fillen als relevant bewertet, in denen die vor-abgetastete
Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u) bedeutende Anteile oberhalb der Grenzfrequenz wu. (c fiir
engl. cut-off) aufweist. Die Grenzfrequenz wu. kann mithilfe des rdumlichen Abstandes zg zwischen den
Positionen, an denen das Signal abgetastet wird, definiert werden [23, Kapitel 2]: u. = 1/(2x¢). Im
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Tabelle 9.1: Vergleich der raumlichen Auflésung von unterschiedlichen Absorber-Materialien. Auflistung der
raumlichen Auflésung, die mithilfe unterschiedlicher Absorber-Materialien realisiert werden kann. Die raumliche Auf-
I6sung ist hierbei mithilfe der Ortsfrequenz u.s angegeben, bei welcher die Modulationsiibertragungsfunktion (MTF,
kurz fir engl. modulation transfer function) einen Wert von MTF(ut) = 0.2 ergibt. Das verwendete Rontgenspek-
trum und die zugehdrige Quelle sind zusatzlich angegeben. Es werden Absorber bestehend aus MAPbBr; (MA,
kurz fir Methylammonium), CsFAGA:Sr (FA, kurz fir Formamidinium und GA, kurz fir Guanidinium), amorphem Se
(a-Se), Cs,AgBiBrg, MA3Bislg, MAPDI; und Dreifach-Kationen-Perowskit (TCP, kurz fiir engl. triple cation perovskite)
betrachtet. Entnommen aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative Commons Attribution 4.0 International
License, http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)

Uref (Ipmm~1) Rontgenspektrum Quelle

MAPbBr; 10 8 keV?@ [148]

CsFAGA:Sr 8.0 nicht angegeben [149]

a-Se 7.1 30 kVpP [65]

Cs,AgBiBrg 4.9 50 kVpP [150]

MA;Bislg 4.22 40 kVp® [151]

MAPbDI, 3.83 22 keV/® [152]

MAPbDI, 35 70 kVpP [153]

MAPDI, 3.1 100 kVpP° [65]

TCP 20 (vor-abgetastet) 150 kVp®° aus diesem Kapitel

¢ Maximalenergie
® Réhrenspannung

¢ Energie bei maximaler Intensitat

Falle des hier betrachteten gefalteten Perowskit-Rontgendetektors ist der rdaumliche Abstand xy durch
den Pixelabstand im gefalteten Zustand gegeben. Unter der Annahme, dass der Pixelabstand zo des
hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors im gefalteten Zustand durch die Dimensionen des TCP-
Absorbers und der PEN-Substrate dominiert wird, kann der Pixelabstand xy mithilfe der Schichtdicken
des TCP-Absorbers drcp und der PEN-Substrate dpgn abgeschitzt werden (siehe Abbildung 9.2 (b)) [140]:
xo = 4dpgN + dtcp. Mit der Schichtdicke der TCP-Absorber dycp = 6 pm und der Schichtdicke der PEN-
Substrate dppn = 25 pm kann die Grenzfrequenz u, des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors im
gefalteten Zustand folglich zu u. = 4.7 1Ip mm ™! berechnet werden. Die in Abbildung 9.9 (b) prisentierten
Ergebnisse der Modulationsiibertragungsfunktion MTF(u) zeigen bedeutende Anteile weit oberhalb der
Grenzfrequenz u. = 4.71pmm™!. Im Falle des hier betrachteten gefalteten Perowskit-Rontgendetektors
sind infolgedessen nicht zu vernachldssigende Aliasing-Effekte zu erwarten, und das Potential einer hohen
riumlichen Auflosung mit s > 201p mm~! kann mit dem hier betrachteten Detektor nicht komplett
genutzt werden. Fiir den Fall, dass der hier betrachtete gefaltete Perowskit-Rontgendetektor mithilfe der in
Kapitel 7 angenommenen diinnen Polymer-Substrate mit einer Schichtdicke von dg, = 1.4 nm realisiert
werden kann, ergibt sich die Grenzfrequenz u. zu ue = 43.11lpmm™". Unter diesen Voraussetzungen
sind keine bedeutenden Aliasing-Effekte zu erwarten, und das Potential einer hohen rdumlichen Auf-

l6sung kann wesentlich besser genutzt werden. Im Hinblick auf eine hohe rdumliche Auflésung ist es

176


http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/

9.3 Charakterisierung der experimentellen Leistungsfihigkeit des faltbaren Perowskit-Rontgendetektors

daher von besonderem Interesse, den Pixelabstand x( im gefalteten Zustand mithilfe einer Reduktion der
Schichtdicke der verwendeten Substrate dg,;; zu verringern. Inwieweit eine Reduktion des Pixelabstandes
x¢ den Einfluss der Effekte der Rontgenfluoreszenz und der Rontgenstreuung auf die raumliche Auflésung
verdndern, ist an dieser Stell allerdings nicht ohne weitere Untersuchungen abschlieend zu beantworten.

9.3.4 Untersuchung der Rontgenstabilitat

In Analogie zur Charakterisierung der experimentellen Leistungsfihigkeit in Kapitel 8 wird auch im Rah-
men dieses Kapitels die Rontgenstabilitit des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors untersucht.
Zu diesem Zweck zeigt Abbildung9.10 (a) den gemessenen normierten Strom I, €ines exemplari-
schen Pixels des Perowskit-Rontgendetektors im gefalteten Zustand in Abhéngigkeit der Zeit ¢. Das Pixel
wird hierbei mit einer Spannung U = 0V betrieben und mit kontinuierlicher 150 kVp Rontgenstrah-
lung iiber einen Zeitraum At = 19.56 h bestrahlt. Fiir den Betrieb des Rontgendetektors wird eine

(a)
1] ]
S 05| |
- At =19.56 h
0 -
| | | | | | | | | |
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
t (h)
(b)
s 150 [ |
— 100 - .
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o 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
t (h)

Abbildung 9.10: Zeitaufgeldstes Detektorsignal unter kontinuierlicher Rontgenbestrahlung. (a) Gemesse-
ner normierter Strom hom €ines exemplarischen Pixels des Perowskit-Réntgendetektors im gefalteten Zustand in
Abhéangigkeit der Zeit t. Das Pixel wird mit einer Spannung U = 0V betrieben und mit kontinuierlicher 150 kVp
Réntgenstrahlung mit einer Energiedosisrate in Luft Dy, = 1.8mGy,,s ' Uber einen Zeitraum At = 19.56h
bestrahlt. Die kumulative Energiedosis in Luft Darior der ROntgenstrahlung Uber den Zeitraum At ergibt sich
zU Dairiot = 126.8 Gy,,.. (b) Rohrenleistung Prene, die zur Erzeugung der 150kVp Roéntgenstrahlung verwen-
det wird, in Abhangigkeit der Zeit t. Der Zeitraum At der Bestrahlung ist in (a) und (b) angegeben. Entnom-
men aus Mescher et al. [140] und angepasst. (Creative Commons Attribution 4.0 International License, http:
//creativecommons.org/licenses/by/4.0/.)
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SMU (siehe Abschnitt4.2.2.3) verwendet. Die Rontgenstrahlung wird mithilfe einer Rontgenrdhre un-
ter Verwendung einer Wolframanode (siehe Beschreibung des Computertomographie-Labor-Messplatzes
in Abschnitt4.2.2.1) erzeugt. Die Energiedosisrate der Rontgenstrahlung in Luft Dy betriigt hierbei
Dair = 1.8mGy,;, s~ 1. Infolgedessen ergibt sich die kumulative Energiedosis in Luft D it 1ot der Ront-
genstrahlung iiber den Zeitraum At zu Dyirior = 126.8 Gy,;,. Die Messung der Energiedosisrate der
Rontgenstrahlung in Luft Dair wird in diesem Zusammenhang mithilfe eines Dosimeters in Verbindung
mit einem Halbleiterdetektor (siehe Abschnitt4.2.2.2) durchgefiihrt. Die Rohrenleistung Prepre, die zur
Erzeugung der 150 kVp Rontgenstrahlung verwendet wird, ist zusitzlich in Abbildung 9.10 (b) in Abhén-
gigkeit der Zeit ¢ dargestellt. Abgesehen von einem geringfiigigen Drift zu Beginn der Messung demons-
triert die in Abbildung 9.10 (a) dargestellte Messung ein iiber den gesamten Messzeitraum im hodchsten
MaSBe stabiles Detektorsignal. In Anlehnung an die bereits in Abschnitt 8.3.5 getroffene Annahme einer
Strahlenbelastung von 0.3 mGy ;. [137] bei einer Rontgenaufnahme des Brustkorbes demonstriert das
in Abbildung 9.10 (a) gezeigte stabile Detektorsignal in Verbindung mit der kumulativen Energiedosis
in Luft Dyjrior = 126.8 Gy, der Rontgenstrahlung einen gefalteten Perowskit-Rontgendetektor, der fiir
mehr als 422, 000 Rontgenaufnahmen ohne Verlust der Leistungstihigkeit verwendet werden kann. In
Analogie zu Kapitel 8 werden auch in diesem Kapitel wihrend der Charakterisierung des hier betrachte-
ten Perowskit-Rontgendetektors unter Rontgenbestrahlung keine expliziten Vorkehrungen zum Schutz des
Detektors im Hinblick auf die Umgebungsbedingungen getroffen. Die Charakterisierung des Perowskit-
Rontgendetektors findet in diesem Zusammenhang ohne eine zusitzliche Verkapselung unter normalen
Laborbedingungen statt. Im Gegensatz zu den in Kapitel 8 betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren ist
allerdings zu erwarten, dass die in diesem Kapitel betrachtete Faltung in Verbindung mit dem zweiten
PEN-Substrat den Perowskit-Rontgendetektor vor umweltbedingten Einflussfaktoren schiitzt. In jedem
Fall deuten die in Abbildung 9.10 dargestellten Messwerte neben einer hohen Rontgenstabilitit dariiber
hinaus eine hohe Stabilitét des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors hinsichtlich umweltbedingter
Einflussfaktoren an.

9.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wird die Realisierung von einem gefalteten Perowskit-Rontgendetektor beschrieben. In
Abschnitt 9.1 wird hierbei zunichst die grundlegende Motivation und die wissenschaftliche Zielsetzung
des Kapitels erldutert. Die Herstellung eines gefalteten Perowskit-Rontgendetektors ist in diesem Zu-
sammenhang durch die hohe Leistungsfihigkeit, die potentiell mithilfe eines gefalteten Detektor-Aufbaus
erreicht werden kann, motiviert. Dieses Kapitel ist daher der Realisierung von einem gefalteten Perowskit-
Rontgendetektor gewidmet. Im weiteren Verlauf des Kapitels werden aus diesem Grund im Rahmen der
Abschnitte 9.2 und 9.3 in Analogie zu Kapitel 8 zwei Zwischenziele verfolgt.

In Abschnitt9.2 werden zunéchst der Aufbau und die Herstellungsmethoden erldutert, auf deren Grund-
lage der im Rahmen dieses Kapitels betrachtete faltbare Perowskit-Rontgendetektor realisiert wird. Die
Auswahl der Materialien und der Fabrikationstechniken basiert hierbei wesentlich auf den Ergebnissen
aus Kapitel 8.
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In Abschnitt9.3 wird anschlieend die Leistungsfihigkeit des faltbaren Perowskit-Rontgendetektors im
planaren und im gefalteten Zustand experimentell charakterisiert. Zu diesem Zweck wird der Perowskit-
Rontgendetektor zunéchst in unterschiedlichen Zustinden mithilfe von Strom-Spannungs-Kennlinien
analysiert. In diesem Zusammenhang zeigt der Perowskit-Rontgendetektor sowohl im planaren als auch im
gefalteten Zustand ein fiir Dioden typisches Verhalten. Der Vergleich von Strom-Spannungs-Kennlinien
im planaren und gefalteten Zustand demonstriert dariiber hinaus, dass der Perowskit-Rontgendetektor auch
im gefalteten Zustand funktionsfihig ist. Aufgrund der ausgeprigten Hysterese, die bei der Charakterisie-
rung mithilfe von Strom-Spannungs-Kennlinien auftritt, wird die experimentelle Leistungsfihigkeit des
Perowskit-Rontgendetektors im weiteren Verlauf des Kapitels bei einer Betriebsspannung von U = 0V
charakterisiert.

Die im Anschluss prisentierte Charakterisierung der experimentellen Rontgensensitivitit Sex, mithilfe un-
terschiedlicher Rontgenspektren demonstriert, dass die Leistungsfihigkeit des Perowskit-Rontgendetektors
allein durch die Transformation vom planaren in den gefalteten Zustand bedeutend gesteigert werden
kann. Der Vergleich der experimentellen Rontgensensitivitit Sex, mit der theoretischen Rontgensensiti-
vitit ;Leo’poly zeigt dariiber hinaus eine akzeptable Ubereinstimmung. Anders als im Falle einer Vielzahl
anderer Forschungsprojekte kann somit davon ausgegangen werden, dass die hohe Leistungsfahigkeit des
Perowskit-Rontgendetektors im gefalteten Zustand nicht durch eine Leistungssteigerung aufgrund von
fotoleitender Verstdarkung hervorgerufen wird, sondern maf3geblich durch eine signifikante Verbesserung
der Rontgenabsorptionseffizienz 7y erreicht wird. Hierbei ist es wichtig anzumerken, dass dieses Potential
einer hohen experimentellen Rontgensensitivitit Sex, nur dann voll ausgeschopft werden kann, wenn der
Fiillfaktor ngy; des hier betrachteten gefalteten Perowskit-Rontgendetektors signifikant verbessert wird.
Eine Verbesserung des Fiillfaktors 74 kann dabei im wesentlichen durch dickere TCP-Absorber und
diinnere Substrate erreicht werden.

Die darauf folgende Charakterisierung der raumlichen Auflosung auf der Grundlage der vor-abgetasteten
Kantenspreizfunktion ESF und der vor-abgetasteten Modulationsiibertragungsfunktion MTF demons-
triert eine im Vergleich zu anderen Forschungsprojekten auflergewohnlich hohe potentiell realisierbare
rdumliche Auflosung des hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektors. In diesem Zusammenhang sei
allerdings darauf hingewiesen, dass dieses Potential einer hohen Auflosung mithilfe des hier betrachteten
gefalteten Perowskit-Rontgendetektors nur dann voll ausgeschopft werden kann, wenn die Schichtdicke
des verwendeten Substrats signifikant reduziert werden kann.

Die abschlielend gezeigte Untersuchung der Rontgenstabilitdt demonstriert ein im hochsten Maf3e stabiles
Detektorsignal unter kontinuierlicher Rontgenbestrahlung iiber einen Zeitraum von mehreren Stunden.
Hierbei werden keine expliziten Vorkehrungen zum Schutz des Detektors im Hinblick auf die Umgebungs-
bedingungen getroffen. Folglich deutet das stabile Detektorsignal neben einer hohen Rontgenstabilitét
dariiber hinaus eine hohe Stabilitdt des Perowskit-Rontgendetektors hinsichtlich umweltbedingter Ein-
flussfaktoren an.

Die Ergebnisse dieses Kapitels bilden die Grundlage fiir eine potentielle experimentelle Realisierung
gefalteter Perowskit-Rontgendetektoren in einem groBeren MaBstab mit einer Vielzahl an Pixeln.
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Teile der in diesem Kapitel prisentierten Inhalte sind in Mescher, Schackmar, Huber, Eggers, Zuber,
Hamann, Gramlich, Dangelmaier, Zhang, Rosch, Zwick, Hernandez-Sosa, Paetzold, and Lemmer [140]
verdffentlicht. Der Hauptbeitrag dieser Veroffentlichung stammt hierbei vom Erstautor Henning Mescher.
Der Erstautor Henning Mescher wurde im Rahmen der Verdffentlichung von den Co-Autoren Marcus
Zuber, Elias Hamann, Julian Dangelmaier und Andres Georg Rosch in Bezug auf die theoretische
Arbeit und von den Co-Autoren Fabian Schackmar, Robert Huber, Helge Eggers, Marcus Zuber, Elias
Hamann, Georg Gramlich, Julian Dangelmaier und Qiaoshuang Zhang hinsichtlich der experimentellen
Arbeit unterstiitzt. Die Co-Autoren Thomas Zwick, Gerardo Hernandez-Sosa, Ulrich W. Paetzold und Uli
Lemmer haben in diesem Zusammenhang die wissenschaftliche Betreuung tibernommen.
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10 Zusammenfassung, Vergleich mit
aktuellen Entwicklungen und
Ausblick

Dieses Kapitel bildet den Schluss der vorliegenden Arbeit. Zu diesem Zweck wird im Verlauf des Kapitels
zundchst eine Zusammenfassung der wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit prisentiert. Anschlieffend
wird ein Vergleich mit aktuellen Entwicklungen gezogen. Abschliefsend werden im Rahmen eines Ausblicks
potentielle Forschungsprojekte fiir zukiinftige Untersuchungen beschrieben.
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10.1 Zusammenfassung

Die inhaltlichen Schwerpunkte dieser Arbeit erstrecken sich von der Modellierung iiber die Simulation
und das Design bis hin zu der Realisierung von gedruckten Perowskit-Rontgendetektoren. Im Fokus der
Untersuchungen stehen hierbei fiinf wesentliche Ziele. Jedes einzelne dieser fiinf Ziele wird in Form
eines Forschungsprojekts in einem einzelnen der Kapitel 5-9 behandelt. Die Beschreibung dieser For-
schungsprojekte reprisentiert den Hauptteil der vorliegenden Arbeit. Die Kapitel 5-9 werden dabei von
der Einleitung (Kapitel 1), den Grundlagen (Kapitel 2), den Methoden (Kapitel 3 und 4) und der Zusam-
menfassung, dem Vergleich mit aktuellen Entwicklungen und dem Ausblick (Kapitel 10) begleitet.

Ein bedeutender Aspekt der vorliegenden Untersuchungen besteht in der Erforschung direkter Ront-
gendetektoren mit einem unkonventionellen mehrschichtigen oder gefalteten Aufbau. Die Entscheidung
einer potentiellen Realisierung dieser unkonventionellen Rontgendetektoren wird im Rahmen dieser
Arbeit auf der Grundlage einer theoretischen Leistungsbewertung getroffen. Die Vergleichsgrundlage
bildet hierbei die theoretische Leistungsfihigkeit konventioneller einschichtiger Rontgendetektoren. Ka-
pitel 5 behandelt daher die Simulation und das Design von einschichtigen Rontgendetektoren und ist der
Entwicklung einer Vergleichsgrundlage fiir die Bewertung der theoretischen Leistungsfiahigkeit
von mehrschichtigen und gefalteten Rontgendetektoren auf der Basis von einschichtigen Ront-
gendetektoren (Ziel 1) gewidmet. Im Verlauf des Kapitels wird die theoretische Rontgensensitivitit
Stheo €inschichtiger Rontgendetektoren exemplarisch im Falle zweier Absorber-Materialien optimiert. In
diesem Zusammenhang werden sowohl die Absorber-Schichtdicke d als auch die Photonenenergie E
variiert. Im Zuge dieser Optimierungen ergeben sich im Hinblick auf eine optimale Rontgenabsorpti-
onseffizienz 7y und eine optimale Ladungssammeleffizienz 7. gegensitzliche Designvorgaben fiir die
Absorber-Schichtdicke d. Infolgedessen ergibt sich unter dem Gesichtspunkt einer maximalen theoreti-
schen Rontgensensitivitit Sye, eine materialspezifische optimale Absorber-Schichtdicke d, die dariiber
hinaus von der Photonenenergie E abhingt. Das verwendete Absorber-Material zeigt hierbei einen wesent-
lichen Einfluss auf die maximal erreichbare theoretische Rontgensensitivitit Sieo. AnschlieBend werden
auf der Grundlage der exemplarischen Optimierung der theoretischen Rontgensensitivitéit Sieo allgemei-
ne Designvorgaben fiir einschichtige Rontgendetektoren entwickelt. Die Designvorgaben werden dabei
fiir eine Vielzahl von unterschiedlichen Absorber-Materialien und drei anwendungsspezifische Photonen-
energien E € {20keV,60keV,511keV} bestimmt und beinhalten die optimale Absorber-Schichtdicke
dopt im Hinblick auf eine maximale theoretische Rontgensensivitit Sine, und die theoretischen Werte fiir
die Rontgensensivitit Sy, und die Detektive Quanteneffizienz DQE(0). In Abhéngigkeit vom Absorber-
Material und von der Photonenenergie E liegen die optimalen Schichtdicken dqp hierbei zum Teil deutlich
iber einem Millimeter. Die Realisierung von dicken Absorber-Schichten mit einer ausreichend hohen
Qualitit ist jedoch aufwendig und potentiell kostenintensiv.
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10.1 Zusammenfassung

Auf der Grundlage der Untersuchungen in Kapitel 5 erfolgt im Anschluss in den Kapiteln 6 und 7 die
theoretische Leistungsbewertung mehrschichtiger und gefalteter Rontgendetektoren. Kapitel 6 behandelt
hierbei die Modellierung, die Simulation und das Design von mehrschichtigen Rontgendetektoren und ist
der Bewertung der theoretischen Leistungsfiihigkeit von mehrschichtigen Rontgendetektoren (Ziel
2) gewidmet. Im Verlauf des Kapitels werden zuniéchst die bereits bestehenden Modelle zur Simulation der
Rontgensensitivitdt und der Detektiven Quanteneffizienz auf mehrschichtige Rontgendetektoren erweitert.
AnschlieBend wird die Simulation und das Design mehrschichtiger Rontgendetektoren behandelt. Hierfiir
werden die theoretische Rontgensensitivitidt Sieomr. und die theoretische Detektive Quanteneffizienz
DQE,;; (0) mehrschichtiger Rontgendetektoren optimiert. In diesem Zusammenhang werden sowohl die
Absorber-Schichtdicke d als auch die Anzahl K der Detektor-Schichten variiert, und der Einfluss des
Absorber-Materials, der Photonenenergie £/ und der Photonenfluenzrate & wird untersucht. Im Rahmen
dieser Untersuchungen werden quasi-direkte Absorber, die sich aus Szintillator-Teilchen auf der Ba-
sis von Terbium-dotiertem Gadoliniumoxysulfid (GOS:Tb) und einer organischen Bulk-Heterojunction
bestehend aus Poly(3-hexylthiophen-2,5-diyl) (P3HT) und Phenyl-Cg;Buttersduremethylester (PCBM)
zusammensetzen, und direkte Absorber bestehend aus polykristallinem MAPbI; (p-MAPbI;) (MA,
kurz fiir Methylammonium) analysiert. Hierbei zeigen direkte Absorber bestehend aus dem Perowskit-
Halbleiter p-MAPbI; im Hinblick auf die theoretische Rontgensensitivitidt Syeomr. €inen eindeutigen
Leistungsvorteil gegeniiber quasi-direkten Absorbern auf der Basis von P3BHT:PCBM:GOS:Tb. Auf der
Grundlage der Optimierungen der theoretischen Rontgensensitivitit Siheo vr und der theoretischen Detek-
tiven Quanteneffizienz DQE,;; (0) werden nachfolgend allgemeine Designvorgaben fiir mehrschichtige
Rontgendetektoren entwickelt. In Analogie zu Kapitel 5 werden die Designvorgaben hierbei fiir drei
anwendungsspezifische Photonenenergien £ € {20keV,60keV, 511 keV} bestimmt. Die Designvorga-
ben beinhalten die optimalen Designparameter (dopt, Kopt) im Hinblick auf eine maximale theoretische
Detektive Quanteneffizienz DQEyy; (0) und die theoretischen Werte fiir die Rontgensensitivitit Siheo ML
sowie fiir die Detektive Quanteneffizienz DQEy; (0). Auf der Grundlage dieser Designvorgaben wird
abschlieend die theoretische Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren durch einen Leis-
tungsvergleich mit einschichtigen Rontgendetektoren bewertet. Der Vergleich der theoretischen Ront-
gensensitivitit Syeo zeigt, dass mehrschichtige Rontgendetektoren eine hohe Leistungsfihigkeit auf der
Grundlage von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen Absorber-Schichten ermoglichen. Ins-
besondere im Falle mittlerer und hoher Photonenenergien E ist die Leistungsfihigkeit mehrschichtiger
Rontgendetektoren derart hoch, dass sie durch einschichtige Rontgendetektoren nur mit sehr dicken mo-
nokristallinen Absorbern erreicht werden kann. Die theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0)
mehrschichtiger Rontgendetektoren liegt hingegen zum Teil deutlich unter den Werten einschichtiger
Rontgendetektoren.

Kapitel 7 behandelt im Anschluss die Modellierung, die Simulation und das Design von gefalteten
Rontgendetektoren und ist der Bewertung der theoretischen Leistungsfihigkeit von gefalteten Ront-
gendetektoren (Ziel 3) gewidmet. In Anlehnung an Kapitel 6 werden hierfiir zunichst die bereits
bestehenden Modelle zur Simulation der Rontgensensitivitdat und der Detektiven Quanteneffizienz auf
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gefaltete Rontgendetektoren erweitert, um darauf aufbauend die Simulation und das Design von gefalteten
Rontgendetektoren behandeln zu konnen. Auf der Grundlage einer simulierten Variation der Schichtdicke
d und der Kantenlidnge [ der Absorber werden hierbei die theoretische Rontgensensitivitit Sy, £ und die
theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE;(0) gefalteter Rontgendetektoren optimiert. In Analogie zu
Kapitel 6 wird im Rahmen dieser Optimierungen der Einfluss des Absorber-Materials, der Photonenener-
gie F und der Photonenfluenzrate &, untersucht. Ubereinstimmend mit den Ergebnissen aus Kapitel 6
zeigen auch gefaltete Rontgendetektoren hinsichtlich der theoretischen Rontgensensitivitit Siheo f €inen
eindeutigen Leistungsvorteil von direkten Absorbern bestehend aus dem Perowskit-Halbleiter p-MAPbI;
gegeniiber quasi-direkten Absorbern auf der Basis von P3BHT:PCBM:GOS:Tb. Dem Vorgehen in Kapitel 6
entsprechend werden auf der Grundlage der Optimierungen der theoretischen Rontgensensitivitit Siheo
und der theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQE(0) anschieBend allgemeine Designvorgaben fiir
gefaltete Rontgendetektoren entwickelt. In Analogie zu den Kapiteln 5 und 6 beziehen sich die Desi-
gnvorgaben hierbei auf drei anwendungsspezifische Photonenenergien F € {20keV,60keV,511keV}.
Die Designvorgaben beinhalten die optimalen Designparameter (dop, lopt) hinsichtlich einer maximalen
theoretischen Detektiven Quanteneffizienz DQE(0) und die theoretischen Werte fiir die Réntgensensi-
tivitit Sipeo s sowie fiir die Detektive Quanteneffizienz DQE((0). Basierend auf diesen Designvorgaben
wird abschlieBend die theoretische Leistungsfihigkeit gefalteter Rontgendetektoren durch einen Leis-
tungsvergleich mit einschichtigen und mehrschichtigen Rontgendetektoren bewertet. Der Vergleich der
theoretischen Rontgensensitivitit Sy,e, gefalteter und einschichtiger Rontgendetektoren demonstriert, dass
neben mehrschichtigen auch gefaltete Rontgendetektoren eine hohe Leistungsfihigkeit auf der Grund-
lage von vergleichsweise einfach herzustellenden diinnen Absorber-Schichten ermoglichen. In diesem
Zusammenhang zeigt sich, dass die theoretische Rontgensensitivitidt Sieo 1 gefalteter Rontgendetektoren
geringfiigig unter der Leistungsfihigkeit mehrschichtiger Rontgendetektoren liegt. Im Hinblick auf die
theoretische Detektive Quanteneffizienz DQE(0) zeigen gefaltete Rontgendetektoren verglichen mit mehr-
schichtigen Rontgendetektoren iiberdies ebenfalls eine reduzierte Leistungsfihigkeit, die folglich auch
unter der Leistungsfihigkeit einschichtiger Rontgendetektoren angesiedelt ist. Gefaltete Rontgendetekto-
ren besitzen hingegen dariiber hinaus durch das Potential einer besonders hohen rdumlichen Auflésung ein
bedeutendes Alleinstellungsmerkmal gegeniiber einschichtigen und mehrschichtigen Rontgendetektoren.

Basierend auf den Ergebnissen der theoretischen Untersuchungen in den Kapiteln S, 6 und 7 in Ver-
bindung mit dem zusitzlichen Potential gefalteter Rontgendetektoren, eine besonders hohe rdumliche
Auflosung zu ermoglichen, liegt der Hauptfokus von Kapitel 8 an in der Realisierung gefalteter Perowskit-
Rontgendetektoren. In einem ersten Schritt ist Kapitel 8 daher der Realisierung von mechanisch fle-
xiblen Rontgendetektoren mit strukturierten Perowskit-Absorbern (Ziel 4) gewidmet. Im Verlauf des
Kapitels wird zunédchst demonstriert, mit welchem Aufbau, auf der Grundlage welcher Materialien und
mithilfe welcher Herstellungsmethoden mechanisch flexible Perowskit-Rontgendetektoren experimentell
realisiert werden konnen. Anschlieend wird die Leistungsfahigkeit der Perowskit-Rontgendetektoren
charakterisiert. In dieser Hinsicht wird zunidchst gezeigt, dass die experimentelle Rontgensensitivitét
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Sexp der hier betrachteten flexiblen Perowskit-Rontgendetektoren im Hinblick auf andere flexible direk-
te Rontgendetektoren im hochsten Malle konkurrenzfihig ist, und zusitzlich gut mit der theoretischen
Rontgensensitivitdt Sipeopoly libereinstimmt. AnschlieBend wird demonstriert, dass sich im Hinblick
auf die Dunkelstromdichte J3 Locher-Transportschichten bestehend aus NiO, verglichen mit Poly-(3,4-
ethylendioxythiophen)-poly-(styrolsulfonat) (PEDOT:PSS) bedeutend besser fiir die Realisierung der
hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren eignen. Dariiber hinaus wird hinsichtlich der mechani-
schen Flexibilitdt aufgezeigt, dass die hier betrachteten flexiblen Rontgendetektoren sowohl in gebogenen
Zustdanden mit unterschiedlichen Biegeradien als auch nach einer Vielzahl an Biegezyklen mit einem Bie-
geradius funktionsfihig sein konnen. Weiterhin wird im Hinblick auf die Rontgenstabilitit ein Perowskit-
Rontgendetektor bestehend aus einer NiO, Locher-Transportschicht mit einer aulergewohnlich stabilen
Leistungsfihigkeit unter wiederholter Rontgenbestrahlung demonstriert. Auerdem wird mithilfe weite-
rer Untersuchungen abschlieBend gezeigt, dass sich die hier betrachteten Perowskit-Rontgendetektoren
fiir die Bildgebung mit Rontgenstrahlung eignen. Diese vielversprechenden experimentellen Ergebnisse
bilden die Grundlage dafiir, weitere wichtige Anwendungsfelder mithilfe mechanisch flexibler Perowskit-
Rontgendetektoren zu erschliefen (siehe Abschnitt 10.3).

Auf der Grundlage der Ergebnisse der Untersuchungen in Kapitel 8 ist abschlieBend Kapitel 9 der Reali-
sierung von einem gefalteten Perowskit-Rontgendetektor (Ziel 5) gewidmet. Im Verlauf des Kapitels
werden zunéchst der Aufbau und die Herstellungsmethoden erldutert, auf deren Grundlage ein faltbarer
Perowskit-Rontgendetektor realisiert werden kann. AnschlieBend wird die Leistungsfahigkeit des faltba-
ren Perowskit-Rontgendetektors im planaren und im gefalteten Zustand experimentell charakterisiert. In
dieser Hinsicht wird zunichst mithilfe von Strom-Spannungs-Kennlinien sowohl im planaren als auch
im gefalteten Zustand ein fiir Dioden typisches Verhalten demonstriert. Anschliefend wird durch die
Charakterisierung der experimentellen Rontgensensitivitit Sex, aufgezeigt, dass die Leistungsfihigkeit
des Perowskit-Rontgendetektors allein durch die Transformation vom planaren in den gefalteten Zustand

bedeutend gesteigert werden kann. Auf der Grundlage einer akzeptablen Ubereinstimmung zwischen

*
theo,poly

in diesem Zusammenhang davon ausgegangen werden, dass die hohe Leistungsfihigkeit des Perowskit-

der experimentellen Rontgensensitivitit Sex, und der theoretischen Rontgensensitivitit kann
Rontgendetektors im gefalteten Zustand, anders als in einer Vielzahl anderer Forschungsprojekte, nicht
durch eine Leistungssteigerung aufgrund von fotoleitender Verstirkung hervorgerufen wird, sondern
malgeblich durch eine signifikante Verbesserung der Rontgenabsorptionseffizienz 7y erreicht wird. Wei-
terhin wird basierend auf der Charakterisierung der vor-abgetasteten Kantenspreizfunktion ESF und
der vor-abgetasteten Modulationsiibertragungsfunktion MTF eine im Vergleich zu anderen Forschungs-
projekten auBlergewohnlich hohe potentiell realisierbare rdumliche Auflosung des gefalteten Perowskit-
Rontgendetektors aufgezeigt. Abschliefend wird im Hinblick auf die Rontgenstabilitédt ein im hochsten
Malfe stabiles Detektorsignal unter kontinuierlicher Rontgenbestrahlung iiber einen Zeitraum von meh-
reren Stunden prisentiert. Auf der Grundlage dieser Erfolg versprechenden Ergebnisse konnen gefaltete
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Perowskit-Rontgendetektoren in einem grofleren MaBstab erforscht werden. In dieser Hinsicht sind kon-
zeptionelle Erweiterungen und eine Weiterentwicklung und Optimierung der Herstellung von gefalteten
Rontgendetektoren besonders interessant (siche Abschnitt 10.3).

10.2 Vergleich mit aktuellen Entwicklungen

Ein bedeutendes Leistungsmerkmal des in Kapitel 9 betrachteten gefalteten Perowskit-Rontgendetektors
besteht in einer hohen experimentellen Rontgensensitivitit Sex,. Unter Verwendung von Dreifach-
Kationen-Perowskit-Absorbern mit einer Schichtdicke von d = 6 pm und einer angestrebten Zusam-
mensetzung von Csg 1(FA( g3sMA( 17)9.9Pb(Bry 171 g3)3 (FA, kurz fiir Formamidinium) konnte hierbei im
gefalteten Zustand mithilfe einer Betriebsspannung von U = 0 V eine experimentelle Rontgensensitivitit
Sexp von bis zu 1,409 nC Gy;i cm ™2 unter 150 kVp Rontgenstrahlung nachgewiesen werden.

Der Stand der Technik von Perowskit-Rontgendetektoren hat sich seit der Durchfithrung des in Kapitel 9
beschriebenen Forschungsprojekts bestindig weiterentwickelt. Im Rahmen aktueller Forschungsarbeiten
werden dabei unterschiedliche Ansitze verfolgt, um hochleistungsfihige Perowskit-Rontgendetektoren
herzustellen. Ein Schwerpunkt der aktuellen Forschung liegt hierbei auf Perowskit-Rontgendetektoren mit
diinnen Absorber-Schichten [154, 155]. Auf der Grundlage von mit Stérke kombinierten FA) MA, ,Pbl;
Perowskit-Absorbern der Schichtdicke d = 1,050 nm konnten Verdi et al. [154] unter Verwendung einer
Betriebsspannung von U = 0V eine experimentelle Rontgensensitivitit Sexp, von 5.5 1C Gy lem™2
unter 40 kVp Rontgenstrahlung realisieren. Shabbir et al. [155] wiesen in diesem Zusammenhang eine

L'em™2 auf der Basis

bedeutend hohere experimentelle Rontgensensitivitit Sexp von 6 X 10* nC Gy~
von Perowskit-Absorbern mit einer Zusammensetzung von Cs ;FA ¢Pbl; und einer Schichtdicke von
d = 800 nm nach.

Ein weiterer Schwerpunkt aktueller Untersuchungen liegt auf Perowskit-Rontgendetektoren mit Absor-
bern bestehend aus Perowskit-Wafern, die durch Pressen hergestellt werden konnen [156, 157]. Wang
et al. [156] konnten dabei unter Verwendung eines J-FAPbI; Perowskit-Wafers mit einer Schichtdicke
von d = 0.8 mm eine experimentelle Rontgensensitivitit Sex, von 590.6 pC Gy;ii cm~? unter 50 kVp
Rontgenstrahlung verwirklichen. Auf der Grundlage eines mit Ethylendiamin Dihydroiodid kombinierten
MAPDI; Perowskit-Wafers der Schichtdicke d ~ 400 pm konnten Chai et al. [157] in dieser Hinsicht eine
experimentelle Rontgensensitivitit Sexp von 8,291.22 nC Gy;h% cm ™2 mithilfe einer Betriebsspannung
von U = 10V realisieren.

Dariiber hinaus werden in aktuellen Forschungsarbeiten Perowskit-Rontgendetektoren mit monokristalli-
nen Perowskit-Absorbern untersucht [158, 159, 160, 161]. In diesem Zusammenhang konnten Tao et al.
[158] auf der Grundlage eines monokristallinen FAPbBr; Perowskit-Absorbers mit einer Schichtdicke
von d = 0.9 mm eine experimentelle Rontgensensitivitit Sex, von 402 nC Gy;i% cm 2 unter Verwendung
einer Betriebsspannung von U = 0V realisieren. Auf der Basis eines Perowskit-Absorbers bestehend aus
monokristallinem MAPbBr; der Schichtdicke d = 5 mm demonstrierten Qiu et al. [159] iiberdies eine
experimentelle Rontgensensitivitit Seyp von 1,030 pC Gy;i% cm 2. Des Weiteren konnten Pan et al. [160]
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mithilfe eines monokristallinen CsPbBr; Perowskit-Absorbers der Schichtdicke d = 2.2 mm eine experi-
mentelle Rontgensensitivitéit Sexp von 13, 734 nC Gya_ii cm 2 unter Verwendung einer Betriebsspannung
von U = 50V verwirklichen. Ferner prisentierten Chen et al. [161] einen Perowskit-Rontgendetektor
mit einem monokristallinen CsPbBr; Perowskit-Absorber und einer experimentellen Rontgensensitivi-
tit Sexp von 7.3 x 10 nC Gy;h} cm ™2 unter 30k Vp Rontgenstrahlung bei einer Betriebsspannung von
U=100V.

10.3 Ausblick

In dieser Arbeit werden fiinf wesentliche Ziele mit unterschiedlichen inhaltlichen Schwerpunkten erreicht.
Bedingt durch das breite Spektrum behandelter Themengebiete sind im Zuge der vorliegenden Untersu-
chungen eine Vielzahl an weiteren wissenschaftlichen Fragestellungen entstanden. Einige ausgewihlte
potentielle Forschungsprojekte, die sich aus diesen Fragestellungen ableiten lassen, werden im Folgenden
beschrieben.

ErschlieBung weiterer Anwendungsfelder Auf der Grundlage der in den vorliegenden Untersu-
chungen demonstrierten mechanischen Flexibilitit der Perowskit-Rontgendetektoren konnen interessante
Anwendungsgebiete erschlossen werden. Eine mogliche Weiterentwicklung besteht hierbei darin, die
Fabrikation auf mechanisch flexiblen Polymer-Substraten dafiir zu nutzen, widerstandsfahige Rontgende-
tektoren mit einem geringen Gewicht herzustellen, die fiir die Rontgenbildgebung in schwer zugiinglichen
Gebieten genutzt werden konnen. Die mechanische Flexibilitit ermdglicht dariiber hinaus die Entwick-
lung von Rontgendetektoren, die an nicht planare Oberflichen angepasst werden kdnnen. Eine potentielle
Anwendung besteht in diesem Zusammenhang in der zeitaufgeldsten Charakterisierung der Strahlenbe-
lastung der Haut zur Sicherstellung der planméBigen Bestrahlung im Rahmen strahlentherapeutischer
Behandlungen mit Photonen [162, Kapitel 26]. Ein weiteres potentielles Anwendungsfeld betriftt die Art
der Strahlung, die mithilfe der hier betrachten Bauteile detektiert wird. Im Fokus der Untersuchungen
der vorliegenden Arbeit liegt die Detektion von Rontgenphotonen. Eine interessante Fragestellung besteht
diesbeziiglich darin, inwieweit sich die hier betrachteten Detektoren fiir die Detektion von Teilchenstrah-
lung eignen. Ein mogliches Anwendungsfeld liegt in dieser Hinsicht in der Ionenstrahl-Therapie [163],
die auf der Tumorbehandlung mit beschleunigten Protonen oder Schwerionen basiert.

Konzeptionelle Erweiterungen von gefalteten Rontgendetektoren Neben der ErschlieBung
zusitzlicher Anwendungsfelder bieten Erweiterungen des grundlegenden Konzepts gefalteter Rontgen-
detektoren weiteren Raum fiir mogliche Forschungsprojekte. Ein wichtiger Aspekt betrifft diesbeziiglich
die Pixelstruktur gefalteter Rontgendetektoren. Die Untersuchungen in der vorliegenden Arbeit beziehen
sich im Hinblick auf die rdumliche Auflosung gefalteter Rontgendetektoren im Wesentlichen auf eine
rdumliche Dimension. Eine bedeutende Fragestellung besteht in diesem Zusammenhang darin, inwieweit
eine zweidimensionale rdumliche Auflosung durch eine Erweiterung der Pixelstruktur erreicht werden
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kann. Wihrend die rdumliche Anordnung der Pixel der hier betrachteten gefalteten Rontgendetektoren
in einer Dimension durch die Faltung hervorgerufen wird, muss die Pixelstruktur in der zweiten Dimen-
sion mittels strukturierender Herstellungsmethoden erzeugt werden. Eine mogliche Realisierung basiert
hierbei auf Elektroden, die in der zweiten Dimension strukturiert sind. In Anlehnung an [96] besteht
ein weiterer interessanter Ansatz in einer zusitzlichen Pixelstruktur entlang der Ausbreitungsrichtung
der auftreffenden Rontgenphotonen. Eine solche zusitzliche Pixelstruktur bietet in Verbindung mit ei-
ner entsprechenden variablen elektrischen Verschaltung der einzelnen Pixelsegmente die Moglichkeit,
den aktiven Bereich des Detektors im Hinblick auf die Ausbreitungsrichtung der Rontgenphotonen an
unterschiedliche Anwendungen mit unterschiedlichen Photonenenergien anzupassen. Eine Pixelstruktur
entlang der Ausbreitungsrichtung der auftreffenden Photonen ermoglicht dariiber hinaus Untersuchungen
hinsichtlich der Fragestellung, ob ein tiefenabhéngiges Signalauslesen dafiir verwendet werden kann, spek-
trale Informationen iiber die Rontgenphotonen zu erhalten. Ein weiteres interessantes Forschungsprojekt
besteht in diesem Zusammenhang darin, zu untersuchen, ob die betrachteten gefalteten Rontgendetekto-
ren durch die Verwendung einer geeigneten Auslese-Elektronik fiir die Einzelphotonen-Detektion [12]
verwendet werden konnen.

Weiterentwicklung und Optimierung der Herstellung von gefalteten Rontgendetektoren
Zusitzlich zu den bereits genannten Aspekten konnen im Hinblick auf die Herstellung von gefalteten
Rontgendetektoren weitere potentielle Forschungsprojekte abgeleitet werden. Eine wichtige Fragestellung
betrifft dabei die Skalierbarkeit des Herstellungsprozesses und somit die Mdoglichkeit gefaltete Detek-
toren mit einer groBeren Anzahl an Pixeln zu realisieren. Ein moglicher Ansatz, die Skalierbarkeit zu
fordern, basiert hierbei darauf, alle verwendeten Material-Schichten mithilfe von digitalen Druckver-
fahren zu fabrizieren. In diesem Zusammenhang konnen die Erfolg versprechenden Ergebnisse eines
Forschungsprojekts [141] von Fabian Schackmar und Helge Eggers genutzt werden, in welchem sowohl
der Perowskit-Absorber als auch die Transportschichten mittels digitalem Tintenstrahldruck hergestellt
wurden. Ein weiterer bedeutender Aspekt hinsichtlich der Skalierbarkeit des Herstellungsprozesses be-
steht darin, zu erforschen, wie die Faltung des Perowskit-Rontgendetektors automatisiert werden kann.
Im Hinblick auf eine signifikant hohere Anzahl an Pixeln ist dariiber hinaus eine Weiterentwicklung der
Signal-Auslese wiinschenswert. Ein moglicher Ansatz beruht diesbeziiglich darauf, die vielversprechenden
Ergebnisse hinsichtlich der Realisierung von einem organischen Diinnschichttransistoren Array auf einem
flexiblen Substrat mittels digitalem Tintenstrahldruck [164] in Verbindung mit den hier betrachteten gefal-
teten Perowskit-Rontgendetektoren zu verwenden. Neben der Skalierbarkeit und der Weiterentwicklung
der Signal-Auslese betrifft ein weiteres potentielles Forschungsprojekt die Optimierung der Leistungsfa-
higkeit der betrachteten gefalteten Perowskit-Rontgendetektoren. Diesbeziiglich haben insbesondere eine
Verringerung der Substrat-Schichtdicke und eine VergroBerung der Absorber-Schichtdicke das Potential
die Leistungsfihigkeit signifikant zu steigern.
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A Anhang zu Kapitel 8

Tabelle A.1: Experimentelle Details zur Herstellung der in Kapitel 8 untersuchten Réntgendetektoren.

Schicht

Experimentelle Details

Unelastisches Substrat

Substrat- und Elektroden-Material - Glas-Substrate beschichtet mit ITO-

Elektroden (Luminescence Technology), ITO-Elektroden bereits struktu-
riert.

Reinigung - Ultraschallbad mit Aceton (10 min) und Isopropanol (10 min).

Weitere Behandlung - Sauerstoffplasma (2 min).

Flexibles Substrat

Substrat-Material - PEN Folien (Teonex Q51), Schichtdicke: 25 um.

Reinigung - Spilung mit Isopropanol.

Zusétzliche unelastische Substrate fiir PEN Folien - Glas-Substrate be-

schichtet mit PDMS (Sylgard 184 Silicone Elastomer, Dow).
Weitere Behandlung - Sauerstoffplasma (0.1 min).

Herstellung Elektroden - Rotationsbeschichtung (c-PEDOT:PSS (Clevi-

os F HC Solar, Heraeus), 80 L, 30s, 1000 rpm, Schichtdicke bei Herstel-
lung auf Glas: ~ 346 nm) mit c-PEDOT:PSS, Erhitzen bei 100°C (10 min),
Strukturierung mit hochreinen Tupfern.

Lécher-Transportschicht

Herstellung PEDOT:PSS - Rotationsbeschichtung (PEDOT:PSS (Clevi-

os P VP Al 4083, Heraeus) verdiunnt mit entionisiertem Wasser (Ver-
haltnis 1:1), 100 L, 45, 4000 rpm, Schichtdicke bei Herstellung auf Glas:
~ 19 nm) mit PEDOT:PSS, Erhitzen bei 150 °C (15 min), Flexible PEN Foli-
en beschichtet mit c-PEDOT:PSS: zusétzlich Sauerstoffplasma (0.1 min)
vor Rotationsbeschichtung.

Herstellung NiO, - Sputtern (Schichtdicke: 20 nm, Prozessdruck: 1 mTorr,
Prozessgas: Ar, 100 W, rf-Bedingungen, NiO Target (Kurt J. Lesker Com-
pany, 99.995% metallische Reinheit), Basisdruck < 10~ mTorr, ohne akti-
ve Klhlung/Heizung des Substrats) von NiO, mit einem Pro Line PVD75
(Kurt J. Lesker Company).

189



A Anhang zu Kapitel 8

Absorber

Herstellung Lésung A - MABr (GreatCell, 0.12M), FAl (GreatCell,

0.6 M), PbBry, (TCI, 0.12M) und Pbl, (TCl, 0.66 M) geldst in N,N-
Dimethylformamid (DMF), Dimethylsulfoxid (DMSQO), und ~-Butyrolacton
(Volumenverhaltnis 260:280:460).

Herstellung Lésung B - Csl (Alfa Aesar, 1.5 M) geldst in DMSO.

Herstellung TCP-Tinte - Kombination von Lésung A und Lésung B, Ziel-

zusammensetzung: 0.75 M und Csq 1(FAg gsMAg 17)0.9Pb(Bro.1710.83)3-
Herstellung TCP - Filtrierung TCP-Tinte mit Polytetrafluorethylen (PT-

FE, PorengréBe 0.45um) Filter, Tintenstrahldruck (TCP-Tinte, Umge-
bungstemperatur: ~22°C, relative Umgebungsluftfeuchtigkeit: =45 %,
2000dpi, 2000 Hz, Einzelpuls-Wellenform (Spitzenspannung: 35V, Puls-
weite: 3ps)) von TCP mit einem Pixdro LP50 (Meyer Burger) in Verbin-
dung mit einem Druckkopfmodul fiir DMC-11610 (Fuijifilm Dimatix) Kartu-
schen, Behandlung in Vakuumkammer (Pfeiffer Vacuum, ~5- 10~2 mbar)
(20 min), Erhitzen bei 100°C (1 h).

Elektronen-Transportschicht

Herstellung Cgy und BCP - Thermisches Verdampfen von 25 nm Cg, (Alfa
Aesar) und 3nm BCP (Luminescence Technology).

Obere Elektrode

Herstellung Au - Thermisches Verdampfen von ~60nm Au in Verbin-
dung mit Schattenmasken, Aktive Flache A.iv unelastische Detektoren:
0.105 cm?, Aktive Flache Ay flexible Detektoren: 0.114 cm?.
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Tabelle B.1: Experimentelle Details zur Herstellung des in Kapitel 9 untersuchten Réntgendetektors.

Schicht

Experimentelle Details

Substrat

Substrat-Material - PEN Folie (Teonex Q51), Schichtdicke: 25 pm.

Herstellung Faltlinien - Gravur von Faltlinien in PEN Folie mittels Laser-
strukturierung mit einem LPKF ProtoLaser R4.

Reinigung - Spllung mit Isopropanol, Ultraschallbad mit Aceton (10 min)
und Isopropanol (10 min).

Zusétzliches weniger elastisches Substrat - PEN Substrat (Teonex),
Schichtdicke: 125 um.

Untere Elektrode

Herstellung Au - Thermisches Verdampfen von 75 nm Au.

Lécher-Transportschicht

Herstellung NiO, - Sputtern (Schichtdicke: 15nm, Abscheidungszeit:
450s, Prozessdruck: 1.3 x 10~3mbar, Prozessgas: Ar, 100W, rf-
Bedingungen, NiO Target (Kurt J. Lesker Company, 99.995 % metalli-
sche Reinheit), Basisdruck: < 10" mbar, ohne aktive Kiihlung/Heizung
des Substrats) von NiO, mit einem Pro Line PVD75 (Kurt J. Lesker
Company).

Absorber

Herstellung TCP - Tintenstrahldruck (TCP-Tinte, angestrebte Zusam-
mensetzung: Csg 1(FAq g3MAg.17)0.9Pb(Brg 17l 83)3, Beschreibungen des
verwendeten Druckverfahrens finden sich unter anderem in [141, 142],
zusétzlicher Tintenbestandteil: 2.4vol% L-a-phosphatidylcholin (Sig-
ma Aldrich) Lésung (0.5mgmL™" geldst in Dimethylsulfoxid (DMSO)),
Druckfrequenz: 2 — 5 kHz, Druckauflésung: 2000 dpi) von TCP.

Elektronen-Transportschicht

Herstellung Cgy und BCP - Thermisches Verdampfen von 25nm Cgq
(Sigma Aldrich 99.5 %) und 3 nm BCP (Luminescence Technology).

Obere Elektrode

Herstellung Au - Thermisches Verdampfen von = 75 nm Au.
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Elektrische Verbindungslinien Herstellung Ag - Aerosolstrahldruck (4 Lagen, Ag Dispersionstinte (Sig-

ma Aldrich, 736481), Ultrasonic Decathlon (UA) System, Druckge-
schwindigkeit: 1 mms—!, Durchmesser Druckkopfdlsendffnung: 600 pm,
Durchflussrate Hullgas (engl. sheath gas flow rate): 200 sccm, Durch-
flussrate Vernebler (engl. atomizer flow rate): 100sccm, Addback-
Lésemittel (engl. addback solvent): Triethylenglykol-monomethylether
(TGME), Temperatur Addback-Ldsemittel (engl. addback solvent tem-
perature): 29°C, Temperatur Kartusche: 29°C, Ultraschallleistung:
530 mA, Temperatur Druck-Plattform: 100 °C) von Ag mit einem Aerosol
Jet 5X System (Optomec, Inc.).

Nachbehandlung Ag - Photonisches Sintern (Spannung: 350V, Puls-
dauer: 200 ps, Wiederholzahl: 150, Feuerrate: 2.0 Hz) von Ag mit einem
Pulseforge 1200 (Novacentrix).
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