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Schlussbericht

Zuwendungsempfanger: Technische Universitat Miinchen

Projektleitung: Prof. Bastian Markisch

Verbund: -

Thema: Zeitaufgeldste Isotopenanalyse mit kalten Neutronen (N4DP)
Zusammenfassung

Die Tiefenprofilmessung mit Neutronen ist eine zerstérungsfreie, hochaufldésende nukleare Analyse-
technik zur Untersuchung von Konzentrationsprofilen bestimmter Isotope in diinnen Proben. Sie ist
besonders empfindlich fur Lithium-6 und daher z.B. eine hervorragende Methode um Lithium-lonen-
Batterien zu untersuchen.

Ziel des Projektes war es, modernste Detektortechnologie und Elektronik aus der Kern- und Teilchen-
physik mit dem hohen Neutronenfluss des FRM Il zu kombinieren, um eine neue Messqualitat zu er-
reichen. Mit Hilfe grof3flachigen, doppelseitig gestreiften Siliziumdetektoren (DSSD) sollen raumliche
und zeitliche Konzentrationsprofile (4D Profile) der Proben gemessen werden. Dazu wurden fiur das
bereits im Vorgangerprojekt mit dem Forderkennzeichen 05K16WOL1 etablierte Instrument N4DP tra-
pezférmige DSSDs mit extrem diinnen und homogenen Eintrittsfenstern entwickelt und gefertigt. Zu-
sammen mit der bereits entwickelten schnellen und rauscharmen Messelektronik ist das N4ADP damit
eines der ersten NDP-Instrumente, das die laterale Profilierung standardmagiig beinhaltet. Die neu-
wertigen Detektoren wurden in einem Experiment mit einem Aufbau mit zwei Detektoren auf beiden
Seiten der Probe am Forschungsreaktor in Delft in den Niederlanden erfolgreich auf ihr laterales und
tiefen-Aufldsungsvermdgen getestet.

Mit einem neu entwickelten Choppersystem flr das N4DP Instrument kann zusatzlich ein gepulster
Neutronenstrahl genutzt werden, der zuklnftig die Untergrundrate niedrig halten und damit das Sig-
nal-zu-Rausch Verhaltnis verbessern soll. Ein neues Neutronenleiterende mit einer fir das N4DP In-
strument optimalen Neutronenfokussierung ermdaglicht den weltweit hochsten kalten Neutronenfluss
an der Probe fir eine NDP Anlage. Neu entwickelte Probenumgebungen sollen zukiinftig temperatur-
abhangige Messungen wahrend des Betriebs (in operando) erlauben.
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Bericht

Aufgabenstellung und Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben durchgefiihrt wurde

Im Rahmen des Projektes soll das bereits im Vorgéngerprojekt aufgebaute N4ADP Instrument fertig
entwickelt, getestet und als neue innovative Instrumentierung am FRM Il des MLZ etabliert werden.
Die Kombination einzigartiger Detektoren mit modernster, rauscharmer Elektronik aus der Teilchen-
physik erméglicht eine vdllig neue Datenqualitat fur das bildgebende Verfahren der zerstérungsfreien
Neutronen-Tiefenprofilanalyse (NDP). Ziel war es eine Tiefenauflésung von oz = 20 nm und gleichzei-
tig eine Ortsaufldsung oxy = 200 um bei héchsten Raten zu gewéhrleisten. Die maximale Bildrate auf
dem Detektor hangt in erster Linie von der Ausleseelektronik ab. Unter optimalen Bedingungen kdn-
nen alle 30 s aussagekraftige 3D-Bilder auf dem Detektor erzeugt werden. Zusammen mit dem leis-
tungsféahigen Neutronenstrahl am PGAA Strahlrohr des FRM I, das ebenso im Rahmen des Projektes
entscheidend verbessert wurde, steht damit ein optimiertes System zur Untersuchung der Verteilung
leichter Isotope wie 3He, 6Li, 1°B oder 4N, in statischen und dynamischen Systemen kondensierter
Materie zur Verfugung.

Die Erganzung der prompten Gamma-Aktivierungsanalyse (PGAA) durch die vierdimensionale Neut-
ronenprofilanalyse (N4DP) etabliert eine weitere zerstérungsfreie Messmethode mit sehr hoher Emp-
findlichkeit fur den quantitativen Nachweis leichter Elemente in einer nahezu beliebigen Matrix schwe-
rer Elemente mit raumlicher und zeitlicher Auflésung. Damit soll unter anderem ein wesentlicher Bei-
trag zur Energieforschung geleistet werden. Der Betrieb von Systemen mit leichten Elementen wie Li-
thium-lonen-Batterien erfordert intensive Monitoring-Studien, um morphologische Grenzflacheneffekte
zu erklaren. Beim Betrieb von Diinnschichtbatterien ist es beispielsweise von gro3em Interesse, die
Bewegung der Li-Wolke wahrend der (Ent-)Ladung mit hoher Genauigkeit zu verfolgen. Zahlreiche na-
tionale und internationale Gruppen beschatftigen sich daher mit der Entwicklung neuer Elektrodenma-
terialien und -geometrien, aber auch mit grundlegenden elektrochemischen Prozessen.

Orts- und zeitaufgeldste Tiefenprofile, ideal geeignet fur das Element Lithium, kdnnen verwendet wer-
den, um den lonentransport in situ und operando zu verfolgen und so lonenverteilungen und lonen-
speichermechanismen zu beschreiben und zu verstehen. Die vielféltigen Anwendungen reichen von
der Grundlagenforschung bis hin zu industriellen Anwendungen (z.B. lonentransport in Energiespei-
chersystemen). Die Methode stellt eine direkte experimentelle Verifikation fir Modelle dar, die Aussa-
gen Uber den Massen- und Ladungstransport in Li-lonen-Batterien sowie tber die Mechanismen, die
zur Alterung oder gar zum Versagen fiihren, machen kénnen.

Das Projekt ist in die Aktivitaten am PGAA Instrument des FRM Il integriert und wird in enger Koope-
ration mit Arbeitsgruppen wie der von Dr. Ralph Gilles (Advanced Materials, MLZ) durchgefuhrt. Das
Arbeitsfeld Batterien ist Bestandteil der internen Roadmap des MLZ und dort als eines der zentralen
Forschungsfelder benannt.

Wissenschaftlicher und technischer Stand, an den angeknupft wurde

Im Gegensatz zu anderen In-situ-Methoden wie Transmissionselektronenmikroskopie (TEM), Kern-
spinresonanz (NMR) und Neutronenbildgebung ist die NDP die einzige Methode, die eine direkte Mes-
sung leichter Atomkerne auch in einer Matrix schwerer Atome ermoglicht. Aufgrund des charakteristi-
schen Einfangquerschnitts einiger leichter Isotope fiir thermische oder kalte Neutronen ist die NDP
eine auRerst selektive Methode. Ein Beispiel ist der Einfang thermischer Neutronen an SLi, das in na-
turlichem Lithium mit einer Haufigkeit von ca. 7,5% vorkommt: 6Li + nin — “He (2055 keV) + 3H (2727
keV) oder kurz 6Li(n,a)t.
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Dabei wird das thermische Neutron vom Isotop 6Li mit einem auRergewohnlich hohen Wirkungsquer-
schnitt von 940 barn absorbiert und bildet im 7Li einen hochangeregten resonanten Zustand, der quasi
instantan in ein Alphateilchen (*He) und ein Triton (3H) zerfallt. Die freigesetzte Energie verteilt sich
kinematisch auf die beiden entstehenden Teilchen, wie in der obigen Reaktionsgleichung angegeben.

Je nach Tiefe des Reaktionsortes im Material miissen die freigesetzten Teilchen unterschiedliche
Weglangen im Medium zurticklegen, um auf3erhalb der Probe detektiert werden zu kénnen. Dabei er-
leiden sie einen spezifischen Energieverlust, der von der Teilchenart, dem zu durchdringenden Mate-
rial und der Wegléange abhangt. Beispielsweise verlieren Alphateilchen mit obiger Energie in einer nur
500 nm dicken Kohlenstoffschicht etwa 140 keV (p = 2 g/cm?®). Dieser Energieverlust ist ein sehr ge-
naues Maf fur die Tiefe des Reaktionsortes, also die Verteilung von 5Li im Material. Bei ausreichender
Statistik kdnnen so Implantationsprofile in diinnen Schichten mit hoher Tiefenauflésung lokalisiert wer-
den.

Das vorliegende Projekt kniipft direkt an die Entwicklungen aus dem vom BMBF gefdrderten Paket
(Forderkennzeichen 05K16WO0O1) an. Am Messplatz PGAA wurde eine neue Messkammer installiert,
die hervorragende Messbedingungen fir Tiefenprofilmessungen gewahrleistet. Eine neu entwickelte
schnelle Messelektronik soll zukiinftig den Einsatz von Silizium-Streifen-Detektoren erméglichen. In
einer ersten Ausbaustufe mit tiefenauflésungsoptimierten unsegmentierten Oberflachensperrschicht-
detektoren konnte die Messumgebung im Rahmen des Messzeitvergabeverfahrens des Heinz Maier-
Leibnitz Zentrums, Garching, bereits zahlreichen Nutzern zur Verfiigung gestellt und ein umfangrei-
ches Messprogramm mit Schwerpunkt auf wiederaufladbaren Lithium-lonen-Batterien erfolgreich
durchgefiihrt werden. Im Rahmen dieses Projektes konnten erste Schritte fir ein NADP Experiment
realisiert werden, an die das vorliegende Projekt direkt ankniipfen konnte.

Planung und Ablauf des Vorhabens sowie Kooperation mit Dritten

Das Projekt ist in die Aktivitaten am Instrument PGAA des FRM Il integriert und wurde in enger Ko-
operation mit verschiedenen Arbeitsgruppen des MLZ und der TUM durchgefihrt. Das Arbeitspro-
gramm der TUM-Gruppe in diesem Projekt war wahrend der Férderperiode auf die Standardisierung
und Weiterentwicklung des N4DP-Instruments fir die NDP-Methodik am MLZ in Garching ausgerich-
tet.

Bereits wahrend des Vorgangerprojektes konnten die NADP Anlage im Testbetrieb im normalen An-
tragsverfahren flr Experimente am Maier-Leibnitz Zentrum Nutzern zur Verfligung gestellt werden.
Dies etablierte die Nutzung und Kooperation des Instruments friihzeitig. Zusammen mit dem Lehrstuhl
technische Chemie der TUM (Prof. Gasteiger) wurden z.B. Batteriezellen fir operando Studien entwi-
ckelt. Durch die eingeschrankte Verfligbarkeit von Neutronen im Projektzeitraum am FRM Il sowie am
NIST, USA, konnten Kooperationen nur eingeschrankt ausgebaut werden.

Verwendung der Zuwendung (wichtigste Positionen des zahlenméaRigen Nachweises,
z. B. Investitionen, Personalmittel)

Die Forderung umfasste Personalmittel fir Doktoranden, die planm&Rig eingesetzt wurde. Ein Teil der
genehmigten Reisemittel und Investitionsmittel konnte aufgrund des Ausfalls des Reaktors NIST,
Gaithersburg, USA und der durch die Covid-Pandemie bedingten Einschrankungen nicht eingesetzt
werden. In der Férderperiode wurden zwei Doktorarbeiten, die im Vorgéngerprojekt zu diesem Thema
begonnen wurden, zu Ende gefiihrt und eine weitere weitgehend erfolgreich abgeschlossen, sowie
eine Bachelor Abschlussarbeit durchgefiihrt. Umfangreiche Investitionsmittel wurden planmaRig fir
die Entwicklung, Produktion und Beschaffung der beantragten Experimentaufbauten, Detektor- und
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Elektronikkomponenten, sowie die Entwicklung und Fertigung eines fokussierenden Leiterelements
eingesetzt.

Erzielte Ergebnisse mit Gegenuberstellung der vereinbarten Ziele

Im Rahmen der umfangreichen Entwicklungen in diesem Projekt wurde das Instrument NADP weiter-
entwickelt. Als erstes Instrument seiner Art bietet es nun die Mdglichkeit zeit- und ortsaufgeldste Mes-
sungen durchzufiihren und setzt damit auch international neue MalR3stabe in der Messmethodik. Zu
Beginn des Projekts wurden umfangreiche Entwicklungsarbeiten zur Untersuchung neuartiger 2D-De-
tektoren durchgefiihrt. Ziel war es, die bestmdglichen Randbedingungen fiir ein NDP-Experiment zu
schaffen. Erste Tests von Detektoren mit neuer rauscharmer Elektronik wurden mit schwachen Alpha-
strahlern in einem Laboraufbau durchgefiihrt. Dabei konnten einige Erkenntnisse gewonnen werden:
Die Elektronik konnte in Abh&ngigkeit von verschiedenen Parametern wie z.B. der Umgebungstempe-
ratur getestet werden, die Strom-Spannungskurven wurden ermittelt und auf mégliche Durchbriiche
der einzelnen Detektorstreifen untersucht, die Software fir die Datenauswertung konnte eingerichtet
und optimiert werden, und erste 2D-Bilder konnten mit Hilfe von dinnen Masken in einem inversen
Camera Obscura Aufbau erzeugt werden.

Abbildung 1: Bild der Detektorplatine mit DSSD. Die ASIC-basierte Elektronik ist im Bild als schwarze
Chips zu erkennen. Die digitalen Signale werden tiber FPC-Verbindungskabel zur weiteren Ausleseelekt-
ronik gefuhrt.

Auf dieser Grundlage wurde die neue Detektorplatine entwickelt, siehe Abbildung 1. Fur die Konfektio-
nierung der Detektormodule wurde eine standardisierte Methode entwickelt. Der neue Sensor ist in
einer Vertiefung der Leiterplatte auf einen speziell angefertigten dinnen Rahmen geklebt, um die Sta-
bilitat zu gewéhrleisten. Die Signale der einzelnen Streifen werden tiber eine AC-Kopplung zur ASIC-
basierten SKIROC-Elektronik gefiihrt. Dies ermdglicht eine rauscharme Signalqualitat. Die Signale
werden auf der Platine im Vakuum vorverstarkt, geformt und digitalisiert. Dadurch werden lange Sig-
nalleitungen und damit weitere Signalverluste vermieden. Die rauscharme Elektronik ermdglicht eine
Selbsttriggerung und mit Hilfe eines Hochfrequenztaktes auf der Ausleseelektronik eine hochprazise
Zeitstempelung in 5ns-Schritten.

Sechs doppelseitige Silizium-Streifen-Detektoren wurden erfolgreich implementiert und ihre Strom-
Spannungs-Charakteristik (IV) wurde systematisch bestimmt, was wertvolle Informationen Uber ihre
elektrische Leistung lieferte. AnschlieRend wurden sie in unserem Labor mit einer Alpha-Strahlungs-
quelle (30 kBq), die monoenergetische Alphateilchen mit verschiedenen Energien um Bereich
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5,17 MeV bis 5,8 MeV emittiert, erfolgreich getestet. Der Vakuumaufbau in unserem Labor, der mit
Masken unterschiedlicher Geometrie ausgestattet wurde, ermdglichte die Aufnahme zweidimensiona-
ler Bilder und bestétigte damit die volle Funktionalitat der Detektoren. Abbildung 2 zeigt eine Bei-
spielaufnahme mit einer solchen Maske, in der ein gedrehtes Bild des TUM Logos eingearbeitet
wurde.

Im Rahmen der Arbeiten an der Analysesoftware wurden die automatischen Routinen weiterentwi-
ckelt. Diese bestimmen die individuelle Antwort der 13 x 64 Elemente des ,Switched Capacitor Array*
(SCA) im Skiroc ASIC, die fur jeden Chip unterschiedlich ist. So kann nun mit einer Labormessung mit
einer Alpha-Quelle das gesamte Detektorarray gleichzeitig kalibriert werden. Ebenso wurde ein Ereig-
nisrekonstruktionsalgorithmus implementiert, mit dem die Effizienz der Detektoren bestimmt werden
kann. Damit konnte gezeigt werden, dass bereits bei sehr geringer Energiedeposition von E > 100keV
im Silizium die Wechselwirkungspunkte eindeutig identifiziert werden.
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Abbildung 2: Detektoraufnahme von Alphastrahlung durch eine Maske mit TUM-Muster. Die Maske ist
oben rechts zu sehen. Das Bild zeigt die korrekte Funktion des gesamten Systems: Elektronik, Software,
Detektorfunktionalitét.

Um die energieabhangige Nachweisleistung des Detektorsystems flir Protonen zu testen, fhrte die
Arbeitsgruppe ein umfangreiches Experimentierprogramm am Cyclotron Center Bronowice in Krakau
durch. Fir Strahlenergien bis Exin = 200 MeV wurde ein System aus vier der neuen Detektoren in einer
Zweiarmgeometrie aufgebaut und mittels elastischer Proton-Proton-Streuung getestet. Korrelations-
analysen dieser Daten haben gezeigt, dass die Detektionseffizienz fir Protonen stark von der Teil-
chenrate, der Einstellung der SKIROC-Parameter und der Implementierung des Triggersystems ab-
hangt.

Daraus ergab sich die Notwendigkeit massiver Anderungen in der Steuerung, die dann in einem wei-
teren Experiment am Reactor Institute Delft (RID) der University of Technology Delft untersucht wer-
den konnten. In der Li(n,a)3H Reaktion wurden niederenergetische leichte Teilchen erzeugt, die in ei-
ner festen kinematischen Beziehung zueinander stehen. Mit den ortsempfindlichen Detektoren und
dem selbsttriggernden Auslesesystem konnten die erwarteten Koinzidenzmuster exakt rekonstruiert
und die Stéranfalligkeit des Systems analysiert werden. Durch eine verbesserte Abstimmung der De-
tektorelektronik konnten zuféllige Koinzidenzsignale deutlich reduziert und damit der gesuchte Reakti-
onskanal nahezu untergrundfrei selektiert werden. Die Ergebnisse dieser Arbeiten wurden kirzlich in
[Nea24] veroffentlicht.
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Bei Hochdurchsatzexperimenten mit zwei Detektoren und somit 6 ASICs mit insgesamt 320 Kanélen
kénnen bis zu 200 Mbps an Daten anfallen. Dies entspricht einer Datenrate von bis zu 1 TByte pro
Tag. Fur die Speicherung und Verarbeitung dieser Daten wurde an der TUM ein geeignetes Server-
system mit einer Speicherkapazitat von 150 TByte in die Infrastruktur integriert. Die ausreichende Re-
chenleistung erlaubt die Datenanalyse auf dem System mit der fir das N4DP Projekt entwickelten
Software zukinftig auch fir externe Nutzer.

Der PGAA Messplatz erlaubt den Einsatz eines geraden oder eines fokussierenden Leiterendes. Letz-
teres erlaubt prinzipiell eine erheblich hdhere Neutronenflussdichte an der Probe bei gleichzeitig er-
hoéhter Strahldivergenz und Untergrund. Da die vertikalen und horizontalen Fokuspunkte des vormali-
gen Leiters bisher unterschiedlich waren und vor der NADP Kammer lagen, konnte dieser bisher nicht
fir NDP genutzt werden. In aufwandigen Neutron-Simulationen wurde die Geometrie eines neuen fo-
kussierenden Leitersegments optimiert. Hierbei wurde auch der Austausch des kompletten fokussie-
renden Leiterabschnitts mit einer Lange von 6,9 m in Betracht gezogen. Die Optimierungen ergeben
mit >5x101° n/s/cm? eine Flussdichte, die um den Faktor >25 (iber der des geraden Leiterendes liegt.
Gleichzeitig wird die Homogenitat des Strahlprofils gegentber dem bisherigen Leitersegment verbes-
sert. Die Konstruktion des Leiters erforderte zahlreiche Abstimmungen mit der Herstellerfirma und der
Einbau eine Modifikation der Strahlungsabschirmung. Durch die Wahl von Borglas als Tragermaterial
wird zukunftig auch das Untergrundniveau deutlich niedriger als bisher ausfallen. Die Verifikation der
neuen Strahleigenschaften steht allerdings aufgrund der mangelnden Neutronenverflgbarkeit am
FRM Il wahrend der Projektlaufzeit noch aus.

Ein kleines, im Rahmen dieses Projektes neu entwickeltes Choppersystem wurde direkt vor der NADP
Kammer installiert. Der gepulste Neutronenstrahl ermdglicht schnell aufeinanderfolgende Messperio-
den des NDP-Signals und Untergrundmessungen. Dies soll zur Bestimmung des verzégerten Unter-
grundes nach Neutronenaktivierung des Targets genutzt werden. Aufgrund der mangelnden Neutro-
nenverfligbarkeit am FRM Il wahrend der Projektlaufzeit konnte die Verbesserung der Untergrundbe-
stimmung bisher nicht nachgewiesen werden.

Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Mit den getatigten Investitionen konnte ein vollig neuer Aufbau fur die zeitaufgeléste Volumenpro-
filanalyse erweitert und in den Heinz Maier-Leibniz Zentrum aufgebaut. Es konnte bereits zusammen
mit verschieden Nutzergruppen erprobt werden. Im Rahmen des Projektes wurden umfangreiche Ent-
wicklungen und ein grof3es Arbeitspaket zur Realisierung des N4ADP Projektes abgeschlossen.

Durch die im Projekt gewahrten Personal- und Reisemittel des BMBF konnten diese Entwicklungen in
experimentelle Aufbauten umgesetzt, umfangreiche experimentelle Arbeiten an verschiedenen Anla-
gen durchgefuhrt bzw. abgeschlossen und entscheidende Fortschritte in der Entwicklung und Reali-
sierung neuer Methoden erzielt werden. Damit steht dem MLZ nun ein hdchst leistungsfahiges neuar-
tiges Instrument zur Verfligung, das sich bereits der Nachfrage durch zahlreiche Nutzer erfreut.

Die Ergebnisse wurden auf zahlreichen nationalen und internationalen Konferenzen einem breiten
Nutzerkreis vorgestellt und zum grof3en Teil bereits publiziert.

Voraussichtlicher Nutzen, inshesondere Verwertbarkeit der Ergebnisse

Der Aufbau des N4DP-Instruments basiert in wesentlichen Teilen auf véllig neuen Detektor-, Elektro-
nik- und Targetkonzepten. Die wissenschaftlichen Ergebnisse der in diesem Projekt durchgefuhrten
Arbeiten werden insbesondere die Entwicklung neuer Batterieelektroden maf3geblich beeinflussen und
weitere Projekte initiieren. Das Nutzerinteresse an dem Instrument ist ungebrochen stark und mit die-
sem Projekt steht es dem reguléaren Nutzerbetrieb zur Verfigung. Auf dem Gebiet der Batterien laufen
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zurzeit einige Kooperationen (vor allem mit Gruppen aus Deutschland und den USA) mit externen
NDP Messungen in Rez bei Prag. Diese potentiellen Nutzer fir den FRM Il benétigen fiir operando
Messungen dringend die neuen Messmdoglichkeiten am FRM II.

Wéhrend der Durchfiihrung des Vorhabens dem Zuwendungsempfénger bekannt gewordenen
Fortschritt auf dem Gebiet des Vorhabens bei anderen Stellen

Das neue Instrument ist mit der zur Verfliigung stehenden Neutron-Intensitat und zeitlicher und raumli-
cher Aufldsung bisher einzigartig und uns ist kein Instrument &hnlicher Leistungsfahigkeit auf dem Ge-
biet bekannt.

Erfolgte und geplante Veroffentlichungen der Ergebnisse
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(2021)

[Nea24] R. Neagu, S. Golenev, L. Werner, C. Berner, R. Gilles, Z. Revay, L. Ziegele, J.
Plomp, B. Mérkisch, R. Gernh&user, 4D Tomography for Neutron Depth Profiling Applications,
Nuclear Inst. and Methods in Physics Research A 1065, 169543, DOI:
10.1016/j.nima.2024.169543 (2024)

9.2  Andere Veréffentlichungen (z. B. Konferenzbeitrage wie Vortrage und Poster, unreferierte Proceedings, Con-
ference Notes)

Tagungsbeitrage und offentliche Vortrage

Neagu R., Trunk M., Werner L., Gernh&auser R., Gilles R., Revay Z., Moyassari E., Streck L.,
Paul N., Markisch B., Neutron Depth Profiling at the PGAA facility of MLZ (MLZ User Meeting
& German Neutron Scattering Conference, Online 2020).

Markisch B., Physics with Neutrons: From Dark Matter to Batteries (TUM Seminar, Online
2020)

Neagu R., Trunk M., Werner L., Gernhauser R., Gilles R., Revay Z., Markisch B., Develop-
ments for 4D Neutron Depth Profiling at the N4DP Instrument (MLZ Conference: Neutrons for
Mobility, Lenggries 2022).

Neagu R., Trunk M., Werner L., Gernh&auser R., Gilles R., Revay Z., Méarkisch B., Time and
Spatial Resolved Neutron Depth Profiling with the N4DP Instrument (Deutsche Tagung fir
Forschung mit Synchrotronstrahlung, Neutronen und lonenstrahlen an Grol3geraten (SNI),
Berlin 2022).
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Neagu R., Trunk M., Gernhauser R., Gilles R., Revay Z., Mérkisch B., Laterally Resolved
Neutron Depth Profiling with the N4DP Instrument (MLZ User Meeting, Miinchen 2022).

Neagu R., Gernhauser R., Gilles R., Revay Z., Markisch B., Four Dimensional Neutron Depth
Profiling with the N4DP Instrument at MLZ (European Conference on Neutron Scattering
(ECNS), Garching 2023).

Gilles R., Grossmann L., Vacik J., Cannavo A., Ceccio G., Surface studies to understand for-
mation and lithiation of new silicon-based anodes via neutron depth profiling (Materials Re-
search Society Fall Meeting & Exhibit, Boston 2023)

Neagu R., Golenev S., Gernhduser R., Gilles R., Revay Z., Méarkisch B., Four Dimensional
Isotope Tracking with the N4DP Instrument (H2020 ARIEL Hands-on school on nuclear data
from Research Reactors, Budapest 2023).

Neagu R., Golenev S., Gernhauser R., Gilles R., Revay Z., Méarkisch B., 3D Neutron Imaging
for Depth Profiling Applications (International Conference on Modern Trends in Activation
Analysis, Budapest 2024).

Neagu R., Golenev S., Gernhduser R., Gilles R., Revay Z., Méarkisch B., Four Dimensional
Isotope Tracking with the N4ADP Instrument at MLZ (MLZ Conference: Neutrons for Energy
Storage, Minchen 2024).

Gilles R., Keynote Lecture: Exploiting neutron techniques to reveal the hidden secrets of bat-
teries (MLZ Conference: Neutrons for Energy Storage, Miinchen 2024)
Jahresberichte Heinz Maier-Leibnitz Zentrum:

Trunk, M., Linsenmann, F., Rapp, P., Gernhauser, R., Gilles, R., Markisch, B., Revay, Zs.,
Gasteiger, H., Operando Neutron Depth Profiling on Battery Electrodes (2020)

M. Trunk, E. Moyassari, L. Streck, N. Paul, R. Neagu, C.-C. Chang, S.-C. Hou, B. Markisch,
R. Gilles, A. Jossen, Neutron Depth Profiling on Silicon-Graphite Battery Electrodes (2021)

9.3 Abschlussarbeiten (Bachelor, Master, Diplom, Staatsexamen, Promotion, Habilitation)

Lukas Werner, The N4DP Instrument, Technische Universitat Miinchen, Doktorarbeit, (2020).

Markus Trunk, Determination of Isotope Concentration Profiles in Materials Science Applica-
tions Using Cold Neutrons, Technische Universitat Minchen, Doktorarbeit, (2021).

Jonas Schlegel, Tiefenprofiimessung mit gepulsten Neutronen, Technische Universitat Miin-
chen, Bachelorarbeit (2022)

Robert Neagu, Position Resolved Neutron Depth Profiling with the N4DP Instrument, Tech-
nische Universitat Miinchen, laufende Doktorarbeit (2024)
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Kurzbericht

- Offentlich -
Zuwendungsempfanger: Technische Universitat Minchen
Projektleitung: Prof. Dr. Bastian Méarkisch
Verbund: -
Thema: Zeitaufgeloste Isotopenanalyse mit kalten Neutronen (N4DP)

1. Ziel und Inhalt des Projektes

Ziel des Projektes ist die Verbesserung und Erweiterung der hochauflésenden nuklearen
Analysetechnik Neutron Depth Profiling (NDP) am bereits im bestehenden Instrument N4DP.
Dies soll durch die Kombination modernster Detektortechnologie und Elektronik aus der
Kern- und Teilchenphysik zusammen mit dem hohen Neutronenfluss des FRM Il erreicht
werden. Mit grof3flachigen, doppelseitig gestreiften Siliziumdetektoren (DSSD) sollen
rdumliche und zeitliche Konzentrationsprofile (4D-Profile) von Proben gemessen werden. Ein
besonderer Fokus liegt auf Anwendungen zur Untersuchung von Lithium-lonen-Batterien.
Ein neuer fokussierender Leiter erlaubt hochsten Neutronenfluss an der Probe.

2. Ablauf und Ergebnisse des Vorhabens

Das im Vorgangerprojekt entwickelte Instrument NADP wurde weiter optimiert und am FRM I
etabliert. Die neuen DSSD mit sehr diinnen und homogenen Eintrittsfenstern wurden in
mehreren Experimenten erfolgreich getestet. Durch diese Weiterentwicklungen konnte die
Tiefenauflésung auf ca. 20 nm und eine Ortsauflésung von ca. 200 um erreicht werden.
Dank der modernen Elektronik kdnnen mit dem Detektor etwa alle 30 Sekunden 3D-Bilder
aufgenommen werden. Ein neu entwickeltes Choppersystem ermdéglicht die Verwendung
eines gepulsten Neutronenstrahls, wodurch das verzégerter Untergrund durch die Probe
messbar gemacht wird. Zusatzlich wurde ein neues Neutronenleiterende entwickelt, das den
weltweit hdchsten kalten Neutronenfluss flr ein NDP-Experiment an der Probe ermdglicht.

3. Darstellung der wesentlichen Ergebnisse und deren konkreter Nutzen sowie
ggf. die Zusammenarbeit mit anderen Forschungseinrichtungen

Technische Entwicklungen: Das N4DP-Instrument ermdglicht nun erstmalig zeit- und
ortsaufgeltste Messungen und setzt neue internationale Standards. Neuartige 2D-
Detektoren und rauscharme Elektronik wurden entwickelt und erfolgreich getestet.

Praktischer Nutzen: Die Methode eignet sich besonders fur die Untersuchung von Lithium-
lonen-Batterien und leistet einen wichtigen Beitrag zur Energieforschung. Die orts- und
zeitaufgeltsten Tiefenprofile ermdglichen es, den lonentransport in situ und operando zu
verfolgen, was wichtige Erkenntnisse fur die Entwicklung neuer Batterieelektroden liefern
kann.
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Kooperation: Das Projekt wurde in enger Zusammenarbeit mit verschiedenen
Arbeitsgruppen des MLZ und der TUM durchgefiihrt. Dies beinhaltete die Entwicklung neuer
Batteriegehause flir operando-Messungen in Zusammenarbeit mit dem Lehrstuhl fr
Technische Chemie der TUM. Erste NDP Messungen mit den neuen Detektoren wurden
aufgrund mangelnder Verfugbarkeit von Neutronen am FRM Il an der TU Delft, Niederlande,
durchgefihrt.

Die Ergebnisse und Fortschritte wurden auf zahlreichen nationalen und internationalen
Konferenzen vorgestellt und publiziert.
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