Reichlich Formeln, Worte, Bilder, fehlt nur vorneweg ein Spruch.
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Kapitel 1

Einleitung

An der Entstehung eines konventionellen Hochauflosungsbildes im Hochauflésungs-Trans-
missionselektronenmikroskop (high-resolution transmission electron microscope, HRTEM)
sind sowohl elastisch als auch unelastisch gestreute Elektronen beteiligt. Der Anteil der
unelastisch gestreuten Elektronen macht sich dabei vornehmlich durch einen mehr oder
weniger diffusen Untergrund bemerkbar, der als stérend empfunden wird. Um sich seiner
zu entledigen, muss man Mikroskope mit integriertem oder nachgeschaltetem abbilden-
dem Energiefilter (energy-filtering transmission electron microscopes, EFTEM) einsetzen.
Abb. 1.1 zeigt schematisch, an welcher Stelle in einem EFTEM das Filter sitzt. Das auf
Energieverlust AE = 0 eingestellte Filter lasst nur die elastisch gestreuten Elektronen
passieren und fangt die unelastisch gestreuten (mit AE > 0) ab (zero-loss filtering).
Auf diese Weise erhdlt man eine Abbildung mit verbessertem Kontrast und préagnan-
teren, deutlicher hervortretenden Strukturen. Ein solches zero-loss-gefiltertes HRTEM-
Bild eignet sich zudem besser fiir den quantitativen Vergleich mit begleitenden HRTEM-
Simulationsrechnungen, da diese im Allgemeinen nur elastische Streuung beriicksichtigen.
Gleiches gilt bei der Aufnahme von Beugungsdiagrammen. Aus HRTEM-Aufnahmen von
Einheitszellen, Gitterdefekten, Korngrenzen, Oberflichenstrukturen und Grenzschichten
konnte viel wertvolle Information iiber die atomare Struktur einer Vielzahl von Materia-

lien gewonnen werden.

Elastische HRTEM-Bilder dieser Art enthalten jedoch keine direkt zugingliche ortsauf-
geloste analytische Information iiber die lokale chemische bzw. atomare Zusammensetzung
der abgebildeten Probe. Solche analytische Information kann man sich verschaffen, indem
man die eigentliche Starke des EFTEMs nutzt und mit Hilfe seines abbildenden Energiefil-
ters fiir die Abbildung nur die Elektronen auswahlt, die beim Durchgang durch die Probe
einen elementspezifischen Energieverlust AFE erlitten haben, der von der Innerschalen-

lonisation einer bestimmten Atomsorte herriihrt. Weil zu einem solchen Energieverlust-



l einfallende Elektronenwelle

/1 ‘\\ Streuwelle
S Objektivlinse

— — Aperturblende

Energiefilter inkl.
Spaltblende

VAV A VAV VAVAVA VA VAN

Endbildebene

Abbildung 1.1: Schema des mit einer Kristallprobe bestiickten EFTEMs.
Gezeigt ist die prinzipielle Anordnung der fiir unsere Betrachtung einer energie-
gefilterten Abbildung wesentlichen Komponenten. Die einfallende, im Idealfall
ebene Elektronenwelle wird in der als ,,Blackbox® gezeichneten Kristallprobe
elastisch und unelastisch gestreut. Die Streuwelle durchlauft nach Objektivlin-
se und Aperturblende das abbildende Energiefilter, das die Elektronen je nach
ihrem in der Probe erlittenen Energieverlust verschieden stark ablenkt, so dass
in der energiedispersiven Ebene mittels einer Spaltblende alle Elektronen ab-
gefangen werden koénnen, die nicht zum Bild in der Endbildebene beitragen

sollen.

bild (electron spectroscopic image, ESI) ausschlielich! Elektronen beitragen, die mit der
Elektronenhiille eines Atoms in unelastische Wechselwirkung getreten sind, das Vertreter

'Im Rahmen der gesamten Arbeit setzen wir voraus, dass das ESI-Bild um den Beitrag derjenigen
Elektronen bereinigt ist, die den per Energiefilter ausgewihlten Energieverlust auf andere Weise als durch
den charakteristischen Innerschalen-Ubergang erlitten haben. Wir reden also durchgingig von bereits

yuntergrundkorrigierten Bildern.
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eines bestimmten Elements ist, stellt dieses ESI-Bild ein Elementverteilungsbild (elemen-

tal map) dar: Hohe Intensitaten im Bild zeigen die Stellen an, wo das Element vorkommt.

Mit heute aut dem Markt erhéltlichen Elektronenmikroskopen ist man in der Lage, ESI-
Bilder aufzunehmen, die in ihrer Auflosung an ,echte“ (elastische) HRTEM-Bilder he-
ranreichen und wie diese die atomare Struktur der untersuchten Probe sichtbar machen
kénnen. Deshalb wollen wir solche ESI-Bilder ebenfalls als ,hoch aufgelést® bezeichnen.
Mit gewissem Recht kann man von der Verschmelzung der beiden Konzepte HRTEM
und elementspezifischem EFTEM reden und folglich die Abkiirzungen HREFTEM und
HRESI einfithren. Genau an dieser Stelle tritt jedoch das Problem auf, um das es in der
vorliegenden Arbeit geht: Die elastische Streuung, die im HRTEM-Bild den Kontrast im
Wesentlichen formt, findet in der Probe natiirlich auch dann statt, wenn zur Erzeugung
einer HRESI-Abbildung nur bestimmte unelastisch gestreute Elektronen zugelassen wer-
den. Ist die Probe ein Kristall, d. h., bildet sich durch die kollektive elastische Streuung
(Beugung) in der Probe ein Elektronenwellenfeld mit mehreren scharf definierten Aus-
breitungsrichtungen aus, wird dies nicht ohne Folgen fiir die Kontrastentstehung in der
Bildebene bleiben. Die Frage lautet dann: Was sieht man eigentlich? — Ist mein HRESI-
Bild tatséchlich ein Elementverteilungsbild, worin sich die Positionen der gewiinschten
Atomsorte abzeichnen? Oder wird es vielmehr von der elastischen Streuung beeinflusst
oder gar beherrscht (,Erhaltung des elastischen Kontrasts“)? Zeichnen sich also trotz
Energiefilterung auch die anderen Atomsorten ab — oder wird eine Interpretation des

Kontrasts dadurch ganzlich unméglich?

Zur Klarung dieser Fragen sind Simulationsrechnungen erforderlich, die experimentelle
Arbeiten aut dem Gebiet HREFTEM begleiten sollen. Zur Entwicklung der Programme
gehen wir von der Schrédingergleichung aus, verwenden fiir die elastische Streuung den
Blochwellenformalismus der dynamischen Theorie und fiir die unelastische Streuung eine
Storungstheorie erster Ordnung unter Einsatz von greenschen Funktionen. Wichtig ist
dabei eine exzitonenartige Darstellung des angeregten Kristallzustands, da sie die nume-
rische Auswertung der sich ergebenden Ausdriicke in endlicher Rechenzeit erméglicht. Um
unsere Rechenmethode zu testen und das Auftreten des vermuteten Kontrastverhaltens
zu verifizieren, berechnen wir Dickenserien von Linienprofilen durch HRESI-Netzebenen-
abbildungen von Galliumarsenid und versuchen, aus der Entwicklung des Kontrasts mit
zunehmender Kristalldicke und aus dem Vergleich mit den entsprechenden elastischen

Linienprofilen prinzipielle Aussagen abzuleiten.

Einen Gesamtiiberblick {iber die theoretische Beschreibung der Wechselwirkungsprozesse
im Kristall und des Abbildungsvorgangs im Mikroskop gibt Abb. 3.1 in Kap. 3.1. Die
dort angegebenen Zahlen und Buchstaben zeigen an, in welchen Kapiteln und Anhédngen
sich die eingehenden Erorterungen der einzelnen Punkte finden. Fingeklammerte Zahlen

verweisen auf die entsprechend nummerierten Gleichungen.



Kapitel 2

Phinomenologische Betrachtung
der Kontrastentstehung

Dieses Kapitel bringt einige Erlauterungen, welche die am Geschehen im Kristall betei-
ligten Prozesse veranschaulichen. Was grundsétzlich zu derartigen Veranschaulichungen
gesagt werden muss, gilt auch hier: Sie sollen ein beobachtetes Verhalten moglichst ein-
fach und direkt plausibel machen und erheben nicht den Anspruch, der streng formalen
Behandlung gleichwertig zu sein und deren Vorhersagekraft zu besitzen. Die Abschnitte
dieses Kapitels sind deshalb mit einer gewissen Vorsicht zu genieflen. Bei diesen Erlaute-
rungen wird die Abbildung im Mikroskop als ideal angenommen, so dass ein verfalschen-
der Einfluss hierbei auler Acht gelassen werden kann. Nach vorbereitenden allgemeinen
Ausfithrungen iiber elastische und unelastische Streuung von Elektronen an Atomen wer-
den die beiden Mechanismen erklart, die zur Kontrastentstehung in einem transmissi-
onselektronenmikroskopischen Energieverlustbild eines Kristalls beitragen. Diese beiden

Kontrastmechanismen sind:

o die Ausbildung des ,echten® unelastischen Kontrasts

o die sogenannte , Erhaltung des elastischen Kontrasts*

2.1 Elastische Streuung

Die elastische Wechselwirkung zwischen einem schnellen Elektron und einem ruhenden
Einzelatom kann man sich in halbklassischer Betrachtung als kernnahen Vorbeiflug eines
geladenen Teilchens vorstellen, das aufgrund des elektrostatischen Coulombpotentials des

Kerns aus seiner Flugbahn abgelenkt wird (Abb. 2.1).
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Abbildung 2.1: Veranschaulichung der elastischen Streuung eines Elektrons

an einem Atom. Wechselwirkungspartner ist der Atomkern.

Diese Wechselwirkung ist stark lokalisiert, weil fiir weiter auflen vorbeifliegende Elektronen
das Kernpotential durch die Hiillenelektronen abgeschirmt wird. Infolgedessen erfolgt die
Streuung in grofle Winkel: Der charakteristische Streuwinkel ©q betrigt einige 10 mrad.
Die grofien Streuwinkel erméglichen in einem Elektronenmikroskop, wo solche Elektronen

zur Abbildung eingesetzt werden, eine hohe Auflésung.

Wegen der im Vergleich zum Elektron sehr groflen Masse des Kerns findet kein bzw. ein
vernachlassigbar kleiner Impuls- und Energietibertrag vom Elektron auf den Kern statt,
weshalb wir von ,elastischer® Streuung reden kénnen. Im Wellenbild betrachtet, heifit
das: An verschiedenen Atomkernen elastisch gestreute Elektronenwellen iiberlagern sich
kohérent. Das kollektive Phdnomen einer Gesamtheit von koharenten elastischen Streu-
prozessen, wie sie in den uns interessierenden periodischen Kristallstrukturen auftreten,
nennt sich Beugung. Lasst man bei einer elektronenmikroskopischen Aufnahme nur die
elastisch gestreuten Elektronen zur Bildentstehung beitragen, ergibt sich der ,elastische
Kontrast“. Dies ist beispielsweise bei zero-loss-gefilterten HRTEM-Bildern der Fall.

2.2 Unelastische Streuung an inneren Schalen

Auch die unelastische Wechselwirkung zwischen einem schnellen Elektron und einem ru-
henden Atom soll kurz in halbklassischer Betrachtung veranschaulicht werden. Hierbei
interessiert uns nur die Wechselwirkung mit inneren Schalen der Atombhiille, weil de-

ren lonisierungsenergie eine fiir die verschiedenen chemischen Elemente charakteristische
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GroBe ist. Abb. 2.2 deutet an, dass die unelastische Streuung, bei der vom vorbeifliegen-
den Primaérelektron ein Hiillenelektron aus seiner Schale herausgeschlagen wird, weniger
stark lokalisiert ist als die elastische: Die Wechselwirkung kann innerhalb eines gréfleren
Raumbereichs erfolgen, eine Impulsiibertragung ist auch bei weitem Vorbeiflug méglich.

Entsprechend ist die Ablenkung aus der urspriinglichen Flughbahn geringer.

Abbildung 2.2: Veranschaulichung der unelastischen Streuung eines Elek-
trons an einem Atom. Wechselwirkungspartner ist die Atombhiille.

Plausibel wird diese Aussage durch die Uberlegung, dass die Ladung des Hiillenelektrons
iiber einen grofleren Bereich verschmiert ist als die des Atomkerns, weshalb die auf das
Primérelektron wirkende elektrostatische Kraft schwécher ist als im elastischen Fall. Oder
alternativ durch die Uberlegung, dass das Hiillenelektron, weil es die gleiche Masse wie
sein Stofipartner hat, wahrend des Wechselwirkungsprozesses mit dem Priméarelektron
yzuriickweicht“. Wie oben bereits gesagt, kann eine solche Betrachtungsweise mehr als

eine Plausibelmachung nicht leisten.

Die unelastische Streuung erfolgt deshalb iiberwiegend in Vorwartsrichtung. Thr charak-
teristischer Streuwinkel O ist deutlich kleiner als der der elastischen Streuung: Fiir eine
Primérelektronenenergie von 100 keV betragt er bei einem Energieverlust von 20 eV
beispielsweise 0,1 mrad. Bei einem Energieverlust von 1400 eV, wie er in den Modell-
rechnungen in Kap. 4 fiir Arsen angenommen wird, sind es 7 mrad. Die mit unelastisch
gestreuten Elektronen erzielbare Auflésung in einem Elektronenmikroskop ist demzufolge
auch bei grofleren Energieverlusten kleiner als im elastischen Fall. Anders gesagt: Wenn
man eine Mikrostruktur nicht elementspezifisch abbilden will, sondern hochstmégliche
Auflésung anstrebt, wird man fiir die Abbildung nicht die unelastisch gestreuten Elektro-

nen auswihlen, sondern die elastisch gestreuten. Zumal als experimentelle Schwierigkeit
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hinzukommt, dass der unelastische Wirkungsquerschnitt sehr klein ist, so dass man ein
vergleichsweise schlechtes Signal-Rausch-Verhéltnis bekommt.

Die verschiedenen quantenmechanischen Endzustinde eines Einzelstreuers nach der un-
elastischen Wechselwirkung sind sowohl untereinander als auch zu denen der anderen
Streuzentren orthogonal, so dass sich die Gesamtstreuwelle im unelastischen Fall aus den
inkohéarent iiberlagerten Einzelstreuwellen zusammensetzt.

2.3 Erhaltung des elastischen Kontrasts

Zur Veranschaulichung der beiden Kontrastmechanismen, die die Entstehung des Kon-
trasts im Energieverlustbild eines Kristallpraparats erklaren kénnen, soll Abb. 2.3 dienen.
Nach Art eines Gedankenexperiments konstruieren wir uns vier Streuszenarien mit einer
einfallenden Elektronenwelle und einem Atom, an dem entweder gar keine Streuung oder
ausschlieflich unelastische Streuung mit einem bestimmten Energieverlust erfolgen kann.

Die resultierende Streuwelle wird in eine Bildebene abgebildet.

Wir nehmen an, dass in den beiden rechten Teilabbildungen die unelastische Streuung an
dem Atom, das inklusive Elektronenhiille stilisiert als Kugel dargestellt ist, mit 100 Pro-
zent Wahrscheinlichkeit erfolgt, so dass keine ungestreuten oder am Atom elastisch ge-
streuten Elektronen in die Bildebene gelangen. Dadurch sparen wir uns das Einzeichnen
eines Energiefilters. In den beiden linken Teilabbildungen dagegen soll keine Streuung
stattfinden, das Atom sei ,deaktiviert oder einfach nicht vorhanden. Teilabb. a zeigt den
trivialen Fall, dass die einfallende Elektronenwelle eine ebene Welle ist, mit der nichts wei-
ter passiert, so dass in der Bildebene nur konstante Intensitdt ohne Kontrast zu sehen ist.
In Teilabb. b tritt die gleiche ebene Welle mit dem Atom in unelastische Wechselwirkung.
Der kiirzer gewordene, verbreiterte Pfeil deutet an, dass das einfallende Elektron dabei
Energie verliert und hauptséchlich in Vorwértsrichtung gestreut wird. Was man in der
Bildebene sieht, ist der ,echte® unelastische Kontrast, der allein von den am betrachteten
Atom unelastisch gestreuten Elektronen erzeugt wird, ohne dass andere Faktoren auf die

Form des Elektronenwellenfeldes Einfluss haben.

In Teilabb. ¢ denken wir uns die einfallende Elektronenwelle aus mehreren ebenen Wellen
zusammengesetzt, die aus verschiedenen Richtungen kommen und zueinander kohdrent
sind. Genau einen solchen Wellentyp haben wir vorliegen, wenn Elektronen mit einem
Kristall elastisch wechselwirken und durch dessen Gitterperiodizitat in die Blochwellen-
form gezwungen werden (vgl. Abb. A.1 und auch Abb. 3.1). Da wie im Fall a an dem
gedanklich deaktivierten Atom keinerlei Wechselwirkung erfolgen soll, bleibt das Wellen-
feld unveréandert und erzeugt in der Bildebene einen Kontrast allein aufgrund der Interfe-
renz seiner ebenen Partialwellen. Somit reprasentiert Szenarium c, wenn wir die Gesamt-

heit der skizzierten Partialwellen gedanklich mit dem Blochwellenfeld in einem Kristall
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Abbildung 2.3: Vier fiktive Streuszenarien zur anschaulichen Erlauterung
der Kontrastmechanismen. Links sei die unelastische Streuwahrscheinlichkeit
null, rechts eins. In der Bildebene entsteht: kein Kontrast (a), ein ,echter®
unelastischer Kontrast (b), ein rein elastischer Kontrast (c), ein unelastischer
Kontrast, der dominiert ist von der ,Erhaltung des elastischen Kontrasts“ (d).
In keiner der Teilabbildungen ist eine elastische Streuung dargestellt; die Ver-
wendung des Begriffs ,elastischer Kontrast® rechtfertigt sich hier dadurch, dass
man sich die Form des einfallenden Wellenfeldes in ¢ und d durch eine vo-
rausgegangene elastische Streuung in einer Kristallstruktur entstanden denken

kann.
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identifizieren, den Fall der rein elastischen Streuung, die zum elastischen Kontrast in der
Bildebene fiithrt. In Teilabb. d schlielich ist die Kombination von Fall b und ¢ gezeigt:
Wenn eine (blochwellenférmige) Schar von koharenten ebenen Wellen auf das Atom einféllt
und von ihm (iiberwiegend in Vorwéartsrichtung) unelastisch gestreut wird, dann wird in
der resultierenden Streuwelle die Blochwellenform zwar etwas aufgeweitet werden, aber
grundséatzlich erhalten bleiben. Mithin ist anschaulich klar, dass in der Bildebene der aus
Fall ¢ bekannte elastische Kontrast nicht vollig verschwunden sein, sondern zumindest
teilweise erhalten bleiben wird. Diese ,Erhaltung des elastischen Kontrasts® tritt also als
zweiter Mechanismus neben den in Teilabb. b illustrierten Mechanismus der Ausbildung
des ,echten® unelastischen Kontrasts, wenn es darum geht, die Kontrastentstehung im

Energieverlustbild eines kristallinen Praparats qualitativ zu erkléaren.

Das Streuszenarium d deckt sich nicht in vollem Umfang mit der Betrachtung eines un-
elastisch streuenden Kristallatoms. Denn die Streuwelle eines von periodischer Struktur
umgebenen Atoms ist in ihrer Gestalt nicht nur von der elastischen Beugung vor dem
unelastischen Streuprozess gepréagt, sondern sie erfahrt danach einen weiteren Beugungs-
vorgang, der in der Zeichnung nicht dargestellt ist. Fiir die Anschauung wird spéatestens
mit dieser Zusatziiberlegung evident, dass zwischen einzelnen der Partialwellen, aus de-
nen man sich die unelastische Streuwelle zusammengesetzt denken kann, tatséchlich eine
Kohérenzbeziehung besteht, so dass der Kontrast in der Bildebene elastische Anteile ha-

ben muss.

Der Terminus ,echter unelastischer Kontrast“ benennt den in einem experimentellen Ener-
gieverlustbild erwiinschten Kontrastanteil, denn er hat seinen Ursprung allein an den
Orten der interessierenden Atomsorte. Gébe es nur ihn, kénnte man jedes Energiever-
lustbild bedenkenlos als Elementverteilungsbild auffassen. Die ,,Erhaltung des elastischen
Kontrasts“ dagegen ist der stérende Effekt, der die Interpretation der Bilder massiv er-

schweren und im schlimmsten Fall zu Fehldeutungen fithren kann.



Kapitel 3

Formale Beschreibung der
Kontrastentstehung

3.1 Uberblick iiber die formale Beschreibung

Einen grafischen Gesamtiiberblick tiber unsere Vorgehensweise bei der formalen Beschrei-
bung der Kontrastentstehung gibt Abb. 3.1. Das Schaubild spiegelt die begrifflich-mathe-
matische Modellierung der Wechselwirkungsprozesse im Kristall und des Abbildungsvor-
gangs im Mikroskop wider. Die Zahlen und grofien lateinischen Buchstaben nennen das
Kapitel bzw. den Anhang, wo der jeweilige Teilaspekt im Einzelnen behandelt ist. Zahlen
in Klammern verweisen auf die zugehérigen Formeln. Die Dreiteilung der Zeichnung liegt
darin begriindet, dass wir die Prozesse im Kristall als Abfolge von elastischer, unelastischer
und nochmaliger elastischer Streuung diskutieren, wie es sich im nachsten Unterkapitel aus
der Behandlung der Schrédingergleichung formal ergibt. Oder, als alternative Sichtweise:
Wir betrachten die Wahrscheinlichkeit des Ubergangs von der elastischen Streuwelle ¢ in
die elastische Streuwelle v,,,, wobei zuerst diese beiden elastischen Streuwellen (Blochwel-
len) berechnet werden miissen und danach das Ubergangsmatrixelement, das die unelas-
tische Streuung beschreibt, mit welcher der Ubergang des Kristalls vom Anfangszustand

®y in den angeregten Endzustand ®,, einhergeht.

15
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Abbildung 3.1: Gesamtiiberblick iiber die Modellierung der Prozesse im

Kristall und im Mikroskop. Erlauterungen im Text.

17
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Die schematische Koppelung einer Kristallatomlage im Mittelteil des Schaubildes deu-
tet die exzitonenartige Darstellung an, die wir im Verlauf der Rechnung schichtweise fiir
den angeregten Kristall verwenden werden. Die Atome aller anderen Schichten sind da-
bei jeweils ,,deaktiviert“. Das Energiefilter taucht im Schaubild nicht auf, weil es in der
Rechnung dadurch Berticksichtigung findet, dass von vornherein nur diejenige Streuwelle
berechnet wird, die zu dem im Experiment mittels Filter ausgewahlten Energieverlust
gehort.

Das Gesamtschaubild ohne die Schemadarstellung des Abbildungsprozesses links unten
zeigt das prinzipielle Vorgehen bei der Simulation eines Energieverlustbildes; Formel (3.27)
beschreibt den unelastischen Kontrast, der am Ende in der Bildebene zu sehen ist. Die
Schritte, die zur Simulation des rein elastischen Kontrasts n6tig sind, kann man ablesen,

wenn man nur das linke Drittel des Schaubildes betrachtet.

Dariiber hinaus bietet das Schaubild ,,abgespeckt® eine zu Abb. 2.3 b alternative M&glich-
keit, sich die Bedeutung des Terminus ,echter unelastischer Kontrast“ zu veranschauli-
chen: Wenn die Kristallatome im linken und rechten Drittel des Schaubildes irgendwie
y,deaktiviert® oder nicht vorhanden waren, finde vor und nach dem unelastischen Prozess
keine elastische Streuung statt. Es wiirden sich also keine Blochwellen ausbilden, viel-
mehr ware der Anfangszustand des Primérelektrons eine einfache ebene Welle und sein
Endzustand eine inkohdrent aufgeweitete ebene Welle. Zu berechnen wére in diesem Fall
die Wahrscheinlichkeit des ﬁbergangs von der ebenen Welle kg in die ebene Welle k,,,.
In der Zeichnung bliebe von den Blochwellenpfeilen jeweils nur der mittlere iibrig. Dieses
zunachst rein gedankliche Szenarium ist bei der Durchstrahlung sehr diinner Kristall-
proben insofern verwirklicht, als dort eine ebene Welle gewissermaflen ,keine Zeit“ hat,
sich in eine Blochwelle umzuwandeln, bzw. der Elektronenstrom bis zum Erreichen der
Kristallunterseite noch nicht wesentlich aus dem direkten Strahl in Richtung kq oder k,,
herausgestreut werden kann. Im Fall einer sehr diinnen Probe wird also der echte unelas-
tische Kontrast zu beobachten sein. In Abb. 4.2 ist das Ergebnis einer entsprechenden

Beispielrechnung gezeigt.

3.2 Streuprozesse im Kristall

Unsere mathematische Beschreibung der Streuprozesse geht von einem idealen, planparal-
lelen Kristall aus, der in - und y-Richtung unendlich ausgedehnt sei und in z-Richtung

die Dicke d habe. Der Ursprung des Koordinatensystems liege in der Mitte der Kristall-
oberflache (Abb. 3.2).
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Abbildung 3.2: Zur Wahl des Koordinatensystems

Die Primérelektronenwelle ko mit nahezu senkrechter Einfallsrichtung dringt von oben in
den Kristall ein und tritt in Wechselwirkung mit dem Kristallpotential. Um den Zustand
|W) des Gesamtsystems aus Priméarelektronen und Kristall zu beschreiben, gehen wir wie
[28, 9] vor und stellen die zeitunabhéngige Schrédingergleichung! auf, die innerhalb des
Kristalls wie folgt lautet:

(HE + Hi + HEK) |\If> =F |\I/> , (31)

wobei F die kinetische Energie ist, die ein Primérelektron im Beschleunigungsfeld des
Mikroskops erhalten hat. Sie ist gleichzeitig die Gesamtenergie des Systems, da wir die
Energie Fy des Anfangszustands des Kristalls gleich null setzen. Der Operator Hg steht
fiir die Ausbreitung des freien Primaérelektrons, Hgx fiir die Wechselwirkung zwischen
Primérelektron und Kristall, und Hg ist der Hamilton-Operator der Kristallelektronen-

gesamtheit, die die Eigenzustande |®,) mit den Energien E, annehmen kann:

Hi |®,) = E, |8,) | n=0,1,2,... | Eo=0 . (3.2)

Die Austauschwechselwirkung wird vernachlassigt, so dass der Gesamtzustandsvektor |¥)
nach Eigenzustdnden von Hg entwickelt, d. h. als Summe von Produkten aus Priméarelek-

tronenzustand [,) und Kristallzustand |®,,) geschrieben werden darf:

W) =D [¥n) [Bn) - (3.3)

Yzur Beriicksichtigung der Relativistik siche Anmerkung in Anhang A
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Das Einsetzen von Gl. (3.3) in die Schrodingergleichung (3.1) liefert

> (Hg|®n) + Hi |00) + Hpk |®0) — E1@0)) ) =0, (3.4)

n

was durch Multiplikation von links mit (®,,| und Ausnutzung der Orthogonalitatsrelation

(9,,|9,) = 0y, 7U

n

wird, folglich zu

(Hp + B — E) [¢m) = = 3 (n| Hpx|2n) [0n) (3.6)

Wir verwenden die Abkiirzung

fiir das Matrixelement, das ein Ma# fiir die Ubergangswahrscheinlichkeit vom Kristallzu-

stand ®, in den Kristallzustand ®,, ist, und die Beziehung

12 k2
Ep—E=——"m (3.8)

2m,

worin m. die Masse und k,, die Wellenzahl des Primérelektrons vor (m = 0) oder nach

einem unelastischen Streuprozess ist, und kénnen damit Gl. (3.6) nach

K k2
(HE —amy Hmm) ) = = 3 Hy [t0) (3.9)

€ n#m
umstellen.

In Ortsdarstellung, zu der wir nun {ibergehen, lautet diese Formel

2 21.2
( R

2m, 2m,

s Hmm<r>) ) = = 5 Haale) blkr) - (310)

wobei im Ortsraum

Hyn (1) := / o7 (R) V(r,R) ,(R) #V=+NOR (3.11)



3.2. STREUPROZESSE IM KRISTALL 21

an die Stelle von Definition (3.7) tritt. Der Vektor r weist zum Ort des Primaérelek-
trons, das Kiirzel R = (ry,rs,...,rn.; R1,Ra, ..., Ry, ) reprisentiert die Positionen
der Ng Elektronen und der Nx Kerne im Kristall. All diese Ortsvektoren zahlen vom
Mittelpunkt der Eintrittsebene des Kristalls aus (Abb. 3.2). Der Operator V(r,R) fiir
die Coulomb-Wechselwirkungen zwischen Primérelektron und Atomelektronen sowie zwi-

schen Primérelektron und den Z,.-fach geladenen Atomkernen hat die Form

V(r,R)

Nk Zu’ a9 1¢
(Z P -3 7|r—Rl,/|) . (3.12)

v'=1

471'80

Gleichung (3.10) ist das System gekoppelter Differenzialgleichungen, wie es etwa auch
in [9] auftaucht. ¥ (ko,r) ist die Wellenfunktion des Anfangszustands des Primaérelek-
trons im Kristall. Wenn die unelastische Wechselwirkung nun hinreichend schwach ist,
dann sind die entstehenden Wellenfunktionen 1 (k,,,r), m # 0, des unelastisch gestreuten
Primaérelektrons klein im Vergleich zu 1 (kg,r). Diesen Fall nehmen wir fiir den weite-
ren Rechnungsgang an, so dass wir Naherungen im Sinne einer Stérungstheorie erster
Ordnung machen kénnen, wodurch Gl. (3.10) die Form

fir m=0

, N 0
+Hmm<r>) $lon ) “{ —Hyofr) (ko) fiir m #0

h? I
<_ A m (3.13)

2me. 2me.

erhalt.

Die obere Zeile von Gl. (3.13) ist eine homogene Gleichung, die die elastische Braggstreu-
ung des in den Kristall eingedrungenen Primérelektrons vor einem unelastischen Streu-
prozess beschreibt. Dass nur die elastische Streuung erfasst ist, sieht man daran, dass als
einziger Wechselwirkungsterm das Matrixelement Hoo(r) auftritt, das ja nach GI. (3.7)
bzw. (3.11) einem Streuprozess ohne Anderung des Kristallzustands zugeordnet ist. Ana-
log beschreibt der homogene Anteil der unteren Zeile die elastische Streuung nach dem
unelastischen Streuprozess, bevor das Elektron den Kristall wieder verlasst. Der Unter-
schied zwischen Grund- und angeregtem Zustand des Kristalls kann fiir die Betrachtung
und Berechnung der elastischen Streuung vernachldssigt werden kann, d. h., H,,(r) ist
mit Hoo(r) gleichzusetzen, welches tiblicherweise als ,,Kristallpotential V(r)“ bezeichnet
wird. Dieses Potential V (r) darf nicht mit V(r, R) verwechselt werden, mit dem es iiber
die Integration nach Gl. (3.11) verkniipft ist.

Die ,elastische Rechnung“ zur Losung dieser homogenen Problematik erfolgt mit der
dynamischen Theorie, die zu diesem Zweck in Anhang A kurz vorgestellt wird und die zu
dem dort angegebenen Blochwellen-Ausdruck fiir ¥4om (kom, r) fithrt, der der Deutlichkeit
halber mit dem Index hom versehen ist (Gl. (A.9) mit (A.8) und (A.12)).
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Setzt man in diesem Ausdruck z = d, erhdlt man die elastische Wellenfunktion in der Kris-
tallaustrittsebene xx,yx, die die Verteilung derjenigen Elektronen, die nur elastischen,
aber keinen unelastischen Streuprozessen unterworfen waren, an der Kristallunterseite
beschreibt:

Yo(rx = (;v;&,y,\,d)) = L/)fom(koarz\ = (zx,yx, )) eXP{‘i korx}
Ze (ko) exp{(i v (ko) — 1) (ko)) d}z ) (ko) exp{igrx} . (3.14)

Die Bedeutung der Gréfien g, cg), €@ ~U) und pt) ist in Anhang A erklirt.

Die Inhomogenitat in der unteren Zeile von Gl. (3.13) ist es, die die unelastische Streuung
beschreibt, bei der der Kristall vom Anfangszustand @ in den angeregten Zustand ®,,
iibergeht. Die ,unelastische Rechnung® wird im Einzelnen in Anhang B vorgefiihrt, wo
fiir die Anwendung der Methode der Greenfunktionen auf das Ergebnis der elastischen
Rechnung aus Anhang A zuriickgegriffen wird und wo eine in Anhang C eingefiithrte und
begriindete exzitonenartige Darstellung des angeregten Kristalls zum Einsatz kommt.

Das Ergebnis des Rechengangs im Anhang (GIl. (B.3) mit (B.8) und (B.9)) fiir die un-
elastische Wellenfunktion der Elektronen, die sowohl elastischen als auch unelastischen
Streuprozessen unterworfen waren, lautet an der Kristallunterseite

Zme 0
U (slimtiK o K yip) (T = (Tx,yx,d)) = RS Z&: (ko) llm///ch,,)(k)

n—0 bbb o
. - . ] 1 62 Y g .
expli (k+ 4 0) + i w0 + &) rx) ey e L () ko)
z mz o ziVy 8.8
N Ny
(zexp{z'[ g (ke ko) — K] }) (zexpm g ko) = K Jypr})
z=1 py=1

exp{[i Qgrg (k. ko) — 17" (k, ko)] (p- — 1) a5} exp{[i (Qyiy(k, ko) — K) — p? (k, ko)] rurc}
dr Z " Wé;lo Kl g’é(k7k0)> llml(Qg g(k ko))

Zl mq
(—1)mo ottt \/(210 + DL+ 12 +1) Il hL 'y L
47 —m' mg My 0 0 O

dbey dk, dk, . (3.15)

Wie die eingefiigte Parameterliste im Index von ¢ anzeigt, ist dies die Primérelektronen-
Wellenfunktion fiir einen ganz bestimmten Kristallendzustand ®,,, der durch die Gréien

K., K,, p., &, I’ und m’ charakterisiert wird. Zu deren Erlduterung siehe Anhang C.
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Auch fiir die Erlauterung der anderen Gréflen und Indizes muss aut die Anhédnge B und
C verwiesen werden. , Erste Hilfe* leistet die Variablenliste am Anfang dieser Arbeit.

Der weitere Weg der elastischen und unelastischen Elektronenwelle durch das Mikroskop

wird im néchsten Abschnitt besprochen.

3.3 Abbildung im Mikroskop

Die Beschreibung des Abbildungsprozesses im Mikroskop gliedert sich in zwei Teile. Zuerst
miissen die Auswirkungen der im Strahlengang sitzenden elektronenoptischen Bauteile auf
die Wellenfunktion, die sich von der Kristallunterseite bis in die Bildebene fortpflanzt, be-
schrieben werden. Um aus der so erhaltenen Wellenfunktion in der Bildebene die dortige
Intensitatsverteilung zu berechnen, muss als Zweites das Betragsquadrat gebildet werden.
Im unelastischen Fall sind abschlielend zusétzlich alle Intensitatsverteilungen aufzuaddie-
ren und aufzuintegrieren, die sich fiir die verschiedenen, orthogonalen Endzustidnde von
Kristall und Primérelektron ergeben und die zu einem Gesamtbild verschmelzen, weil sie

mit demselben Energieverlust verbunden sind.

Die Vorgehensweise fiir den ersten Teil wird in Anhang D fiir eine allgemeine Wellenfunk-
tion ¥ x(zx,yx) in der Objektaustrittsebene z = zx = d kurz dargestellt. Die Anwendung
der dort angegebenen Formel (D.8) auf unsere konkrete elastische und unelastische Wel-
lenfunktion, wie wir sie in GIL. (3.14) bzw. in Gl. (3.15) stehen haben, bereitet keine
groBeren Schwierigkeiten. Auch die Betragsquadrierung ist im elastischen Fall problemlos

moglich; es ergibt sich fiir die elastische Wellenfunktion in der Bildebene

—exp{? ko (b+ . ko 2 2
Yop(tB,YB) = (277)3}50_2 f((b _g])(.i exp{i 50— 7) (23 +v3)}

/ Yo(zx,yx,d) exp{—1 (bliiof) [za (xB+ Mzx) +ya (yp + Myx)]}

Ta(xa,ya; ko) deadysdex dyx =

_ —exp{i ko (b+9)} . L s .
= ekt f o0 PV an- g (v +vk)} exp{i ko d}

33 @ (ko) i) (ko) exp{[i v)(ko) — 4(ko)] d} exp{i g. d}
i 8

/ exp{—1 (b]iiof) (x4 2B +ya yBl} Ta(®a,ya; ko)

TAYA
+o0

< / exp{? (koz + ¢» — (b]iof) za M) zx}

TXHYX=—00
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) k
exp{i (koy + gy — ﬁ ya M) yx} dex dyX) dzadys =

—exp{i ko (b+9)} . ko 2 2 -
2r)? K 7 (b— f) exp{s W (xB + yB>} exp{? ko, d}
ZZE” ko) ¢! (ko) exp{[i 7 (ko) — ¥ (ko)] d} exp{i g. d}

ko
/ exp{—i =7 (4 2B+ ya yBl} Tal(za,ya; ko)
TAYA

k
27 §(kor + 9o — ﬁ:m M) 27 §(koy + gy —

ko
_ 0 M) dagdy g =
(b—f) YA ) TAAYA
1
=~ exp{t ko (b+ g)} exp{e

ko
72 M T (xg + yfg)} exp{—1 /kl_f [koz 2B + Koy yB]}
exp{i ko d}ZE (ko) exp{[i v (ko) — 11 (ko)] d} 3~ e (ko) exp{i g. d}

g

1 koz + gz ko, +
eXp{—z (9 v5 + g, ys]} Ty ( 0 g )f’( 0y gy)f;ko ’
M ko ko

(3.16)

und daraus fur die elastische Intensitat

log(zB,y8) = [Yos(zB,y8)|* =
1 . y
=~ M2 Zs(])(ko) exp{[i ¥\ (ko) — )] d} ZC] ko) exp{i g, d}
i g

2

1 koz + ¢ ko, +
eXp{—z [gx TB + g, ’!,JB]} T, ( 0 g )f’( Oy gy)f;ko
M ko ko

(3.17)

In gleicher Weise fiihrt das Einsetzen von Gl. (3.15) in Gl. (D.8) zur unelastischen Wel-
lenfunktion in der Bildebene:

—exp{: k,,, (b+ . kp 9 9
'Ivbm(ﬂl'm’;KzI&'y;pz)B($B7yB) = (QW)IQ){]C_Q f((b _g‘;)} eXP{'l m (xB + yB)}

2me,
/ ( (M) (ko) hm///zc,,
TAYATLXHYX ”

kx ky kax
. . 1
exp{i (k+ (k) +i p) (k) + g") rx}

. Z c ko)
k2 — k%, —m 50./N N, gg
N. Ny
(Z exp{i [Q1a(k, ko) — K] %U}) (Z exp{i [ (k ko) — K, ypyu})
pz=1

py=1
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exp{[i Qlgrg(k, ko) — 1/ (K, ko)] (p — 1) as}
exp{[i (Qyy(k, ko) — K) — p7" (k. ko)] I‘UK}
DY le Wt Qg (. o) Vir, Qg (K, Ko)) (=1)m i)

ly,mq

P ¢ I ! !
\/(Zlo+1)(211+1)(2l+1) ( Ik ) (l lo Zl) dk, dk, dk,

47 —-m' mg My 0 0 0

B km
exp{—1 b= 7) [2a (25 + Max) +ya (ys + Myx)|}

TA(;Z?A,‘yA; k‘m) d:Z?A d‘yA dJJ); dyX =

Qme . . km 2 2
= PR M exp{i kn (b+g)} exp{e M | (fEB + ‘!/B)}
. 1
lim fffexp{—z 7 [Fe @B+ ky yBl}
kx ky ko
ewﬁ@d}Z$W%>wMNWWm—M”mn@§)@% ) exp{i g/ d}
i g’
1

- Cg ko
k2 — k%, —m 50«/N Nygzg )
(i exp{i [@Q; zg! g(k ko) — K] IpxU}> (Zy: exp{i [@, ve’ g(k ko) — K] ypr})

pz=1 py=1

exp{li Qg (k. ko) — /3 (k. ko) (p. — 1) aa)
exp{li (Qiy (k. ko) — K) — ' (k, ko)] i)
1r YW QU ko) Vi, (Qii(l ko)) (—1)7 o=

ly,mq

\/(210+1)(211+1)(21/+1) A Iy Iy
47 —-m' mg my 0 0 O

1
exp{—i — [d7 =5 + g yn|}

M
k " k "

Die erfolgten Integrationen verliefen véllig analog zur vorangegangenen elastischen Rech-

nung erst iiber drx dyyxy und dann iiber dz 4 dy 4.

Bevor wir zur Betragsquadratbildung kommen, die sich im unelastischen Fall etwas schwie-
riger gestaltet, fithren wir die Integration iiber dk, durch, einschliefllich des Grenziiber-
gangs n — 0, der von der Darstellung der greenschen Funktion in GIl. (B.2) herriihrt.
Zur Verdeutlichung der prinzipiellen Struktur von Gl. (3.18) bedienen wir uns dabei einer

Abkiirzung F,,. Unsere Integrationsmethode entspricht dem Vorgehen bei der Untersu-
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chung des Einzelatom-Streuprozesses, wie es beispielsweise in [3] durchgefithrt ist: Der
Integrationsweg von —oo bis +oo wird in der oberen Hélfte der komplexen Ebene mittels
Halbkreis im Unendlichen geschlossen, wo das Integral verschwindet. Nach dem Residu-
ensatz hat das Integral 2r:-mal den Wert des Residuums an der Polstelle /k2,  + iy, die

innerhalb dieses Integrationswegs liegt:

€ ) )
Yme(TB,YB) —hm/ k2_22yB_ dk, =

k
= lim Fm(-rB,yB, z)

) Tt i +in) (k- i 711

. . Fm(xBayBakz) .
= lim 27t Res s k2, i | =
n0 ((kz+\/k%z+in) (k.= \/k2. +in)
Fo.(zB,yB,\/k2, +1 ;
o i TP (NP A CTHTH O (3.19)

n—0 2. /k2 + in 2 ks

Das Betragsquadrat lautet dann in einer vorlaufigen Form

dk, =

2

2 T
"Ivbm(nl’m’;f(zf(y;pz)B(Q:Ba yB)‘ = kT | Fm('IBa YB, kmz) |2 =
m? e*
167 R M2E2N, Ny k2
////exp{—z — [kz 2B + ky, yB|} exp{i — [k zp + k, yB]}
ky ky ko &y
Z ZE &) ko E ko)
i i
exp{[i 77)(k) — pV (k)] d} exp{[—i 4V (k) — pOI(K)] d} D037 el (K) el (k)
gll g/f
exp{i g" d} exp{—1i g/ d} Z Z cg, lui cé,/ R) C(J)(ko) Cg)*(ko)
g'g g.g
Ny Na L
(Z exp{: [Q xgg(k ko) — K] fUsz}) (Z exp{—i [Qié'g(ka ko) — K] xﬁxU})
px=1 pr=1

Ny Ny T
(Z exp{i [Q1gy (K ko) — K, ypr}) > exp{—i [Q)g5(k ko) — K] L‘/ﬁyU})

py—l

exp{[i Q155 (I, ko) — 1/ (K, ko)) (p: — 1) as} exp{[—i Q735 (K, ko) — p/ (K, Ko)] (ps — 1) as}
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exp{[i (Qyig(k, ko) — K) = ' (k, ko)] roic} exp{[—i (Qug(k. ko) — K) — u/”
16773 30 (=0T W, Qe ka) Witi, (@i ko))

llqml il,‘ﬁll
Vit Q) Vi, (@ (K )

wQZO + )24+ 1D)(2I'+ 1) ¢(210 +1)2L+ D)2 +1)
4 4

[ A ool I I Iy I I 1y 1
—-m' mg M4 —m' mg My 0 0 0 0 0 0

1 1 .
exp{~i — |g% z5 + g} yn|} exp{i i 92 w5+ 3] ys|}

M
(ke + 9 f (ky+9) T At g f k43 T
T"‘( I U P T
dk, dk, dk, dk, (3.20)
wobei
ks
ki=| &, (3.21)
kmz
und
ke=| #k, (3.22)
kmz

Um der Geometrie unseres Kristallmodells (in - und y-Richtung unendlich ausgedehnt)
gerecht zu werden und letztendlich die Friichte unserer exzitonenartigen Darstellung des
angeregten Kristalls ernten zu konnen, miissen wir die Anzahl N, und die Anzahl Ny der
Atomlagen in z- bzw. y-Richtung gegen unendlich gehen lassen?. Zur Vorbereitung und
Durchfithrung dieses Grenziibergangs betrachten wir die Terme, die von N, abhéngen,

lvc, ko) durch ko, — k; ersetzen, weil nach Gl. (B.5)

. . . !
separat. In ithnen kénnen wir Qigj,g(

(K, ko) = koo — ks + o — gl (3.23)

?Dieser Grenziibergang darf erst nach der Betragsquadratbildung erfolgen, weil erst das Betragsqua-
drat eine Messgrofie, ndmlich die Intensitit, beschreibt.
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ist und weil z,, ganzzahliges Vielfaches von a; ist und deshalb sein Produkt mit g,
bzw. ¢! nach Gl. (A.6) und (A.4) jeweils den Wert 2 r liefert, der wegen exp{i 27} =1
weggelassen werden kann. Da der Ursprung des Koordinatensystems in der Mitte der

Kristalloberflache liegt (Abb. 3.2), miissen wir symmetrisch aufsummieren:

L& & . -
_ (Z exp{? [kor — kz — K] xpxy}) (Z exp{—i [koz — kz — K| 25,0 ) =

Nx pr=1 pr=1

12 . . N,+1
N (E eXp{Z [ka — ky — Ax] (_ 9 + pz) al})

px=1
N . - N,+1
(Z eXp{—Z [kOI - kx - ](9:] (_ 2 + px) al}) =
pz=1
1 1 " Nx—l ,
= o |exp{=5i [kor — bo — K] (Ne=1) ar} Y (expfi [kos — ko — Ko a1})"
T pl,=0
1. - - Nar 1 . - 7
exp{§ i [kor — kr — K] (Nx — 1) ar} Z (exp{—z (kow — Kz — K] al}) =
p5p=0

Die beiden entstandenen geometrischen Reihen werden durch ihre Summenformel ersetzt,
deren Einsen und Exponentialausdriicke im Zéahler und im Nenner so aufgespalten werden,
dass sich Sinusausdriicke ergeben.

1 1. . <
= A exp{—iz (kow — Kz — K] (Nx - 1) ar}

sin{1 N, [kor — kr — K] a1}
sin{% [kow — ky — K] a1}

exp{%i (Nx — 1) [kow — kr — K] a1}

exp{%i [kor — ];x — K,] (Nx — 1) ar}
sin{3 N, [kow — ky — K] a1}
sin{L [koy — ko — K] a}
1 sin{Nx U ([kor — ke — K] mod by)} sin{Nx & ([kor — k, — K] mod b)}
N, sin{% ([kos — ks — Ko mod b)) sin{% ([koy — kr — K] mod b))}

1 . .
exp{—5 (No=1) [kos = ks — K] an}

Die Exponentialausdriicke haben sich weggekiirzt. Fiir einigermaBen groBe N, liefert die-
ser Ausdruck beim Driiberintegrieren nur dann einen signifikanten Beitrag, wenn beide
Nenner klein sind (wenn also [ko, — kr — K| und [ko, — k, — K] nur wenig von der
z-Komponente eines reziproken Gittervektors abweichen), weshalb man den Sinus im
Nenner durch sein Argument ersetzen kann.
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1 sin{N 9@ ([kogc — ky — K;] mod by)} sin{Nx & ([kOxN— k, — K] mod b)} _
[kOx - x - [Xx] mod bl) %L ([ — kl- — [X’x] mod bl)

gz
w|§
—_

Im gleich erfolgenden Grenziibergang N, — oo miissen fiir einen signifikanten Beitrag
beide Nenner exakt null werden, weshalb k. = k, + G, sein muss (G, = z-Komponente

eines beliebigen reziproken Gittervektors).

1 sin{N » 2 ([kor — ko — K] mod by)} sin{ N, L ([kow — ke — K] mod by)}
[koz — kz — K] mod by) U ([ko » — ky — K] mod by)

k;] mod by) =

1 sin?{] N, S ([kor — ko — K] mod by)}

_ 7 _ ~gg—>o<>
B N, <_1 ([koz — kz — Kz] mod b ))2 ks = kel mod ba) =5
2 Ox 1

1 - .
Lo 2N, S <% ([kow — ky — K,] mod bl)> 5([fs — k] mod by) =
= by 6 ([ks — (ko — K,)] mod by) ([ks — ks] mod by) . (3.24)
Setzen wir diese §-Distributionen wie auch die, die sich ganz entsprechend fiir die y-

Richtung ergeben, in GI. (3.20) ein, konnen die Integrationen iiber dky dk, d]NCy dk, leicht
ausgefiihrt werden. Es ergibt sich

2 m e bl bz
‘¢m(nl’m’;]&'z1&'y;pz)B(LvByyB)‘ 16 4h4 e 62 k‘?nz ]z]: 32};5 ko)
exp{[i /) (K) —h nIN(K)] d} exp{[—i 70V (K) — u)(K)] d}
Z ch/; (K) céu*( ) exp{i go d} exp{—zgz d}

ko) — K) — p7 (K, ko)] roic)
—DhT W Qi (K ko)) W Qi (K ko)

nolo wl!
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47 47
o1, L [ R A I i, L Il I
—-m' my My —-m' mg 0 0 0 0 0 0

1 1o .
exp{—i — |9/ v5 + ¢} yn|} exp{i i |92 w5 + 3] vsl}

/(% F D24+ D)2+ 1) \/(210 + )20 + )21 +1)

M
["fx " K + 4" ["fx ~ 11 K + g
T, (K +gx)f7( y gy)f;km T; (K +gx)f7( y gy)f;km (3.25)
ky, ko ko ko,
wobei
j{’ac k‘Ox_](x
K=| K, |=] ky-K, | . (3.26)
K, K

Wie bereits angedeutet, miissen jetzt noch die Teilintensititen, die von den Ubergéngen in
die verschiedenen, energetisch entarteten Kristallendzustédnde ®,,(.m/;k,k,;p,) herriihren,
zur Gesamtintensitat aufaddiert und -integriert werden. Die Grofle k ist als Wellenzahl
des herausgeschlagenen Atomelektrons ein Maf fiir die Energie des Kristallendzustands
und deshalb ein Maf fiir den Energieverlust des Priméarelektrons. Und weil wir zur Simu-
lation eines Elementverteilungsbildes einen bestimmten Energieverlust ausgewahlt haben,
eriibrigt sich die Integration iiber k, es sei denn, wir wollen die Auswirkungen einer end-
lichen Energiefensterbreite untersuchen.

Zu den Summationen iiber ', m’, p, und den Integrationen iiber K,, K, kommt die
Summation iiber die Magnetquantenzahl mq des atomaren Anfangszustands hinzu, da
innerhalb des von uns verwendeten Zentralfeldmodells alle 2y + 1 Besetzungsmoglich-
keiten dieselbe Energie haben und deshalb mg wie die vorgenannten Gréfien ebenfalls
keine Messgrofle ist. Schlieflich ist noch iiber die verschiedenen Atompositionen ryx des
betrachteten Elements innerhalb der Einheitszelle zu summieren, sofern es sich nicht um
saquivalente Positionen® handelt, die ohnehin dieselbe Intensitatsverteilung in der Bild-
ebene erzeugen wiirden. In einem solchen Fall muss eine berechnete Teilintensitdt nur mit

der Anzahl der dquivalenten Positionen multipliziert werden.

Nach Verwendung der Orthogonalitatsrelation (B.12) lautet der Ausdruck fiir die Gesamt-
intensitat dann



3.3. ABBILDUNG IM MIKROSKOP 31

]m(H)B(IB; yB) =
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58 g
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00 0
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dK, dK, | (3.27)

o [(Eeta)f (Ky+g)f
A k‘m b km y vm

wobei die Terme, so weit moglich, unter das Betragsquadrat gezogen wurden, sonstige
kleinere Umstellungen erfolgten und die Abkiirzung (B.5) zum Teil wieder ausfiithrlich hin-
geschrieben wurde, wonach sich einige Variablen wegkiirzten. Ny, ist die Besetzungszahl

des atomaren Anfangszustands.

Wiahrend Gl. (3.17) die ,elastische Intensitdt in der Bildebene fiir die rein elastisch
gestreuten Elektronen angibt, ist Gl. (3.27) nun die Endformel, die entsprechend die
yunelastische Intensitat“ fiir diejenigen Elektronen angibt, die sowohl elastisch als auch

unelastisch gestreut wurden.



Kapitel 4
Modellrechnungen

Um die Anwendbarkeit unserer Rechenmethode zu iiberpriifen und spéter auch realistische
Simulationen zur begleitenden Absicherung experimenteller Untersuchungen durchfithren
zu konnen, haben wir fiir die Formel (3.17) ein Fortran77-Programm namens ELAELA
(Akronym fiir elastische Elektronenabbildung) und fiir die Formel (3.27) ein Fortran77-
Programm namens ELSA (elementspezifische Abbildung) erstellt. Beide Programme nut-
zen Teile eines Programmpakets, das A. Weickenmeier zur Berechnung energiegefilterter

Beugungsdiagramme geschrieben hatte [26, 27].

4.1 Modellsubstanz GaAs

Abb. 4.1 zeigt den Galliumarsenid-Einkristall, den wir fiir unsere Testrechnungen aus-
gewahlt haben. Er weist eine einfache Zinkblende-Struktur auf und bietet sich als Mo-
dellobjekt deshalb an, weil Gallium (Ordnungszahl Z = 31) und Arsen (7 = 33) ver-
gleichbare elastische Streuamplituden haben, d. h. in ihrem Beugungsverhalten und somit
auf einem elastischen Hochauflésungsbild nicht unterscheidbar sind. Der Kristall wird in
[101]-Richtung durchstrahlt, was der Blickrichtung des Betrachters von Abb. 4.1 in die

Papierebene hinein entspricht, ist dabei aber minimal um die [1 1 1]-Achse verdreht.

32
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Abbildung 4.1: Projektion der fiir die Testrechnungen verwendeten GaAs-
Struktur in [1 0 1}-Richtung. Die Ausdehnung der hier gezeichneten Einheitszel-
le betragt in [111]-, [121]- und [T101]-Richtung 9.791 A, 6.923 A und 3.997 A.

4.2 Simulationsparameter

Bei den ersten Testrechnungen geht es uns um das Studium der grundséatzlichen Effekte,
die bei der Kontrastentstehung zu Tage treten kénnen, und um das Niedrighalten der
Rechenzeiten, weswegen wir uns hier auf die Simulation der Abbildung von Kristallnetz-
ebenen beschranken. In diesem Fall besteht das Energieverlustbild aus einem Streifen-
muster, so dass es ausreicht, ein Linienprofil (Linescan) durch das Bild zu berechnen.
Die vertikalen gepunkteten Linien in Abb. 4.1 deuten diese (111)-Netzebenen an, die
von den in [101]-Richtung propagierenden Elektronen seitlich bestrahlt werden und die



34 KAPITEL 4. MODELLRECHNUNGEN

abwechselnd mit Ga- und As-Atomen besetzt sind. Denken wir uns den Kristall um die
[111]-Achse leicht aus der perfekten Ausrichtung herausgedreht, wird durch die elastische
Streuung an den Atomen der Netzebenen nur die systematische Reihe der (11 1)-Reflexe
angeregt. Genau diese systematische Reihe miissen wir bei der Blochwellenberechnung
beriicksichtigen. Hierbei reichen fiir unsere Zwecke 11 Reflexe aus, die, bezogen aut die
von uns gewihlte Einheitszelle, mit den millerschen Indizes 150 0,1200,900,...,1500
bezeichnet sind. Die Einbeziehung weiterer Reflexe dndert das Ergebnis der Rechnungen
nicht wesentlich. Die Rechenzeit fiir ein Linienprofil, das aus 201 berechneten Bildpunkt-
werten besteht, belauft sich dann typischerweise auf 5 bis 10 Minuten auf einer DEC
alpha Workstation mit RISC-Prozessor. Diese Zeitangabe ist fiir den Fall, dass man die
Integration nach Gl. (3.27) {iber dK, dK, tiber die 1. Brillouinzone numerisch tatsachlich
durchfithren muss, mit der Anzahl der dazu notwendigen verschiedenen Exzitonenwellen-
vektoren K, d. h. der Anzahl der verschiedenen Ausfallsrichtungen k,, zu multiplizieren.
Aus Rechenzeitgriinden nehmen wir bei unseren Rechnungen mit GaAs deshalb eine in
z-Richtung verlaufende Schlitzblende an, so dass wir uns die Integration tiber dK, sparen
kénnen. Bei Testrechnungen mit 15 Ausfallsrichtungen hat sich herausgestellt, dass sich
im vorliegenden Fall auch die Integration iiber dK, eriibrigt, wir also eine , Ein-Exziton-

Néaherung“ (mit K = 0) verwenden diirfen.

Sowohl bei Ga als auch bei As betrachten wir den L273—Ubergang und setzen deshalb
den Energieverlust jeweils auf einen Wert, der knapp oberhalb der entsprechenden EELS-
Verlustkante liegt, ndmlich auf 1150 eV fiir Ga und auf 1400 eV fiir As. Fiir die Beschleu-
nigungsspannung nehmen wir 100 kV. Die Extinktionsldnge in der gewéhlten Einstrahl-
richtung betragt dann 296 A.

Unsere Rechnungen mit GaAs haben das Ziel, die Kontrastmechanismen in der Kristall-
probe zu untersuchen. Um die stérenden Einfliisse des Abbildungsprozesses im Mikroskop
zu unterdriicken, nehmen wir fiir die Abbildung eine ideale Linse an. Die Berticksichti-
gung einer Aperturblende, eines Defokus und von Linsenfehlern wie der sphéarischen und

chromatischen Aberration wére aber ohne groflen Aufwand mdglich.

4.3 Ergebnisse mit Diskussion

Alle im Folgenden gezeigten berechneten Linienprofile sind auf dieselbe Stromdichte nor-
miert, weshalb die nach oben aufgetragene Intensitat in willkiirlichen Einheiten angegeben
ist. Die nach rechts aufgetragene relative Bildkoordinate bezieht sich auf die zugehorige

relative Position innerhalb der Einheitszelle in [1 1 1]-Richtung.

Beginnen wir bei der Diskussion der Linienprofile mit der sehr kleinen Kristalldicke von
10 A. Sicher ist es kaum moglich, den Kristall so diinn zu praparieren und dennoch ein

Energieverlustbild ausreichender Intensitdt zu erhalten. Dieses experimentelle Problem
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spielt fiir unsere prinzipielle Betrachtung aber keine Rolle. Entscheidend ist, dass man an
den beiden fiir diese Dicke berechneten Ga- und As-Linienprofilen in Abb. 4.2 erkennen
kann, dass es eine klare, eindeutige Korrelation zwischen den Intensitatsspitzen und den
Positionen der Atomebenen innerhalb der Einheitzelle (vgl. Abb. 4.1) gibt.

Intensitaet / willkuerliche Einheiten

|
0 3/12 4/12 7/12 8/12 1/12 1
Relative Bildkoordinate

Abbildung 4.2: Berechnete Linienprofile iiber das unelastische, elementspe-
zifische Ga- bzw. As-Bild bei einer Kristalldicke von 10 A. Fiir alle hier prasen-
tierten Linienprofilsimulationen wurde Durchstrahlung des Kristalls in [101]-
Richtung sowie eine Beschleunigungsspannung von 100 kV angenommen. Als
Energieverlust wurde stets 1150 eV fiir Ga und 1400 eV fiir As gewéhlt, Wer-
te, die jeweils knapp oberhalb der L;s-Verlustkante liegen. Die Berechnung
der Blochwellen fiir die elastische Streuung erfolgte mit einer systematischen
Reihe von 11 Reflexen, die Abbildung mittels idealer Linse.

Die Interpretation des Kontrasts in einem experimentell erzeugten Bild, die ja das hinter
allen unseren Simulationsbemiihungen stehende Anliegen darstellt, ware in diesem Fall
also kein Problem. Die Information iiber die Kristallstruktur (genauer: {iber den Ort eines
Elements) liegt im Bild unverschliisselt und unverfilscht vor und kann direkt abgelesen

werden.
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Intensitaet / willkuerliche Einheiten
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Abbildung 4.3: Berechnete Linienprofile iiber das unelastische, elementspe-
zifische Ga- bzw. As-Bild bei einer Kristalldicke von 90 A.

Diese eindeutige Zuordenbarkeit geht mit zunehmender Kristalldicke verloren, wie Abb. 4.3
anhand der entsprechenden Linienprofile fiir eine Dicke von 90 A demonstriert. Sowohl
die Ga- als auch die As-Peaks sind jeweils ein wenig zu ihren Nachbaratomebenen hin

verschoben, an deren Positionen sich zudem Ausbeulungen gebildet haben.

Diese Ausbeulungen wachsen mit weiter zunehmender Dicke in die Hohe, so dass sich
bei 222 A fiir die Linienprofile das in Abb. 4.4 wiedergegebene Aussehen ergibt. Im
Ga-Linienprofil sind nun an den As-Positionen zusétzliche Peaks zu sehen, ebenso im As-
Linienprofil zusétzliche Peaks an den Ga-Positionen. Besonders interessant (und schreck-
lich fiir den, der aus einem experimentellen Bild die Atompositionen ablesen will) ist hier
die Feststellung, dass die Intensitdt der unerwiinschten As-Peaks im Ga-Linienprofil iber

die der Ga-Peaks hinausgewachsen ist.
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Abbildung 4.4: Berechnete Linienprofile iiber das unelastische, elementspe-
zifische Ga- bzw. As-Bild bei einer Kristalldicke von 222 A

Bei dieser Dicke ist also eine direkte Interpretation des Kontrasts, ein direktes Erkennen
der Elementverteilung offensichtlich unmdéglich geworden. Dass in beiden Linienprofilen
weitere kleine Peaks aufgetaucht sind, die mit iberhaupt keiner Atomposition in direkte

Verbindung gebracht werden kénnen, ist dann fast schon egal.

Die hier anhand der Linienprofile gezeigte Dickenentwicklung des Kontrasts demonstriert
deutlich, dass ab einer gewissen Kristalldicke die anfangs klare Korrelation zwischen In-
tensitatspeaks und Atompositionen in einer Weise zerstort wird, die die einfache Deutung
der Peaks in einem Energieverlustbild als Atompositionen des zugehoérigen Elements nicht

mehr zulasst. Anders gesagt: Das Energieverlustbild ist kein Elementverteilungsbild mehr.

Zum Vergleich mit den unelastischen Linienprofilen aus Abbn. 4.2 — 4.4 sind in Abb. 4.5 fiir
die gleichen Kristalldicken die entsprechenden elastischen Linienprofile dargestellt, d. h.
Linienprofile durch ein Bild, fiir das nur die elastische Streuung und keine unelastischen
Ubergénge berechnet werden miissen. Hierzu wurde die gleiche systematische Reihe von

11 Reflexen verwendet.
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Abbildung 4.5: Berechnete Linienprofile iiber das elastische (zero-loss-
gefilterte) GaAs-Bild fiir die 3 Kristalldicken aus Abbn. 4.2 — 4.4,

Der Vergleich zwischen elastischem und unelastischem Ergebnis legt die Vermutung na-
he, dass es die Erhaltung des elastischen Kontrasts ist, die zu den beobachteten Effekten
fithrt. Am besten lésst sich dies am elastischen Linienprofil fiir 222 A erlautern, dessen
Kurvengestalt die schwere Deformierung des unelastischen Ga-Linienprofils fiir 222 A von
Abb. 4.4 plausibel machen kann. Man kann sich vorstellen, dass ohne seinen ,elastischen
Hintergrund® dieses Ga-Linienprofil die Elementverteilung des Ga tatsachlich in akzep-
tabler Weise widerspiegeln wiirde und somit ein berechnetes zweidimensionales Energie-
verlustbild ein leidlich brauchbares Elementverteilungbild fiir Ga abgabe. Wir miissen an
dieser Stelle allerdings nachdriicklich darauf hinweisen, dass dieser einfache Versuch ei-
ner anschaulichen Erklarung hochstens dazu geeignet ist, plausibel zu machen, dass die
Kurvengestalt eines unelastischen Linienprofils bei hinreichend dickem Kristall von der
elastischen Streuung wesentlich beeinflusst sein wird. Jedoch kann er in keiner Weise eine
Vorhersage dariiber liefern, wie dieser Einfluss quantitativ genau aussehen wird, und ist
deshalb sehr mit Vorsicht zu genielen. Das Phédnomen der Kontrasterhaltung wird her-
vorgerufen von einem komplexen, nicht aufschliisselbaren Zusammenwirken der beiden in
Kap. 2 besprochenen Mechanismen der Kontrastentstehung, das sicher nicht zu einem

bloflen Offset oder Faktor fiir das elementspezifische Signal fiihrt.

Die Einschatzung, dass die Erhaltung des elastischen Kontrasts fiir die beobachteten Ef-

fekte verantwortlich ist, wird von den Abbn. 4.6, 4.7 und 4.8 untermauert, die einen
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Gesamtiiberblick iiber die berecheten Dickenserien von Linienprofilen durch das elasti-

sche, das unelastische Ga- und das unelastische As-Bild geben. An diesen Pseudo-3D-

Darstellungen kann man sehr schon erkennen, dass die charakteristische Periodizitat in
der Dickenabhéangigkeit der elastischen Kurven (Abb. 4.6), die auf die ,,Pendellosung®

der dynamischen Theorie zuriickgeht, sich in der Dickenabhéngigkeit der unelastischen

Kurven wiederfindet. Man kénnte auch sagen: Die elastischen , Hiigelketten“, an deren

, schlagen in den unelastischen Landschaften,

Entstehung beide Atomsorten beteiligt sind

an deren Entstehung man gerne nur eine Atomsorte beteiligt sihe, gewissermafien durch.
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Abbildung 4.6: Gesamtiiberblick {iber die berecheten Dickenserien von Li-

nienprofilen durch das elastische (zero-loss-gefilterte) GaAs-Bild. Die Dicken-

abhéangigkeit der Kontrastentwicklung weist die charakteristische Periodizitét

]

der ,Pendellésung® auf, mit einer Extinktionslange von etwa 300 A.
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Gesamtiuberblick iiber die berecheten Dickenserien von Li-

7

Abbildung 4

unelastische) Ga-Energieverlustbild. Die Dickenab-

(

hangigkeit spiegelt erkennbar die charakteristische Periodizitét von Abb. 4.6

nienprofilen durch das

wider.
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4.3. ERGEBNISSE MIT DISKUSSION
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Gesamtiuberblick iiber die berecheten Dickenserien von Li-

Abbildung 4.8

unelastische) As-Energieverlustbild. Auch hier repro-

(

duziert sich wie in Abb. 4.7 die aus Abb. 4.6 bekannte charakteristische Peri-

odizitat der Kontrastentwicklung.

nienprofilen durch das

Aus diesen Ergebnissen lasst sich die vorsichtige Schatzung ableiten, dass bei transmis-

sionselektronenmikroskopischen Energieverlustbildern kristalliner Materialien eine direkte

Kontrastinterpretation im Sinne einer Zuordnung Intensitatspeak gleich Atomort nur bis

zu Probendicken statthaft ist, die etwa ein Drittel der Extinktionslange betragen.



Kapitel 5
Grenzfallbetrachtungen

In Kapitel 2.3 wurde versucht, ohne Formeln auf anschauliche Weise plausibel zu ma-
chen, dass bei einer unelastischen Abbildung unter bestimmten Bedingungen der elasti-
sche Kontrast teilweise erhalten bleiben kann. Das vorliegende Kapitel bringt das formale
Pendant: Die Ergebnisse der mathematischen Beschreibung aus Kap. 3 werden daraufhin
abgeklopft, ob sich durch Grenzfallbetrachtungen die Grundstruktur der unelastischen
Endformel anschaulich offen legen lasst, so dass die in ihr verborgene Beschreibung der

elastischen Streuung augenfalliger wird oder andere Aussagen abgeleitet werden koénnen.

Ein Vergleich der Formelstruktur legt nahe, zu diesem Zweck die Endformel fiir die ,,un-
elastische Intensitat in der Bildebene (Gl. (3.27)) in Anlehnung an die Endformel fiir die
welastische Intensitat (Gl. (3.17)) wie folgt umzuschreiben:

Im(ﬁ)B(-rBayB) =
b/ b ‘
m2 et by by Nig e iz vk ( rol )2

o 7
A3 Rt M2 2 k2 2 / / ;Z(NH) 00 0

mz YUK Ko=—b1/2 Ky=—b3/2 l1,m1

d/ag—l

>

p,=0

> eVIK) exp{[i v9)(K) — p(K)) d}

jl

Y NRY . . 1
S (K) exp{i g d} exp{—i in 9% 5+ g ys|}
g”

2

dK, dK, | (5.1)

o (Eeta)f (By+9)f
4 b kn "

wobei die Abkiirzung
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exp{li (17(ko) = 1V (K)) = " (K ko)) L a5}
exp{li (g — &'+ 7" (ko) = v (K)) — w'/(K, ko)] ruc}
Wity et (Qie(K ko)) Yi7,, (Qida (K ko)) (5.2)

als Anregungskoeffizient der Blochwelle Nr. j’ eines dem Wellenvektor K zugeordneten
Blochwellenfeldes angesehen werden kann. Streng genommen miisste dieser Anregungsko-
effizient um eine Parameterliste ergdnzt werden, um anzuzeigen, dass er nicht nur von Iu(,
sondern auch von ko, p,, ruk, I, [; und m, abhéngt. Wenn diese zusétzlichen Abhéngig-
keiten nicht bestanden, hatte Gl. (5.1) die gleiche Form wie Gl. (3.17) und wiirde nur
die elastische Potentialstreuung nach der unelastischen Innerschalen-Streuung und nicht
den unelastischen Prozess selber beschreiben. In diesem Fall lage also eine hundertpro-
zentige Erhaltung des elastischen Kontrasts vor. Physikalisch realisieren lasst sich dieses

Verhalten im Grenzfall des niedrigen Energieverlusts.

5.1 Grenzfall niedrigen Energieverlusts
Der charakteristische Streuwinkel

AE 2FE 4+2m,c?
Op = 5.3
E 2F E+2m,c? (5-3)

in den der Energieverlust AFE, die kinetische Energie F des einfallenden Primérelektrons
und die Ruhenergie m,c* des Elektrons eingehen, ist in diesem Fall sehr klein, so dass
die Differenzen zwischen ein- und ausfallendem Wellenvektor in z- und y-Richtung ver-
nachlassigt und die z-Komponenten der beiden Vektoren mit ihrem Betrag gleichgesetzt
werden konnen. Die z-Komponente des in Gl. (B.5) definierten Streuvektors Qg,{g(f(, ko)
kann in der bei elektronenmikroskopischer Abbildung zulassigen Kleinwinkelndherung als

Targ(K ko) ~ ko O + 91 (ko) — /)(K) (5.4)

geschrieben werden. Die reziproken Gittervektoren g und g’ liegen in der nullten Lauezone,

haben also keine z-Komponente und tauchen daher in diesem Ausdruck nicht auf.

Fiir den Vorfaktor der in Gl. (B.11) vereinbarten Abkiirzung ergibt sich dadurch
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1 1
( ]glljg(f{,ko))z (g g’ + [ko Op +~U (ko) Al )(Iv()] ez>

1
Ser - .
(ko O + 70 (ko) — 1(K))" >

&
X

%

Die Darstellung mittels Kronecker-Symbol ist méglich, da die Differenz der ~-Werte er-
fahrungsgeméaf klein ist gegen die Differenz der reziproken Gittervektoren und O im
betrachteten Grenzfall wie gesagt ebenfalls sehr klein ist. Fiir g = g’ wird der Vorfaktor
dann so groB, dass die Terme mit g # g’ in der Summation nach Gl. (5.2) vernachlassigt
werden kénnen. Bei dieser Argumentation muss noch sichergestellt werden, dass der Wert
des Integrals mit wachsendem () in der Ndhe des Nullpunkts schwacher ansteigt als der
Nenner des Vorfaktors. Das ist tatsédchlich der Fall, da in diesem Bereich die Dipolstrah-
lung dominiert, die mit ) linear wachst.

Fir Gl. (5.2) erhalten wir somit

ZE i/ (ko) ) (ko) " (K)

expli (1) 1K) - (R o) o)
exp{[i (9 (ko) =90 (K) = 1" (K. ko)] 0}
W2l O 20 h) (K Vo () (5.6

Als Argument der Kugelfunktion Y, ,,, steht e,, weil im vorliegenden Grenzfall der Streu-
vektor Q in z-Richtung zeigt. Daher tragen nur Terme mit m; = 0 bei. Wegen K ~ ko
kénnen im vorliegenden Grenzfall des Weiteren die zugehorigen Blochwellenfelder vor und
nach der unelastischen Streuung als fast identisch angenommen werden. Die Orthogona-
litatsrelation (A.10) der Blochwellenkoeffizienten erméglicht dann mit

3 (ko) ¢ (K) & (5.7)

g

die Durchfiihrung der Summe iiber g. Wegen der ungetéhren Gleichheit der Blochwellen-
Eigenwerte ist 7 (ko) — v¥)(K) ~ 0 und das in Gl (B.6) vereinbarte ;#/(K, ko) ~
2 1) (ko) Von den Exponentialfunktionen in Gl. (5.6) bleibt dann nur der Dampfungsterm

exp{—2 (ko) (p as + 2 )} iibrig.
Der sich somit ergebende Ausdruck fiir ¢U')(K)

EI(K) 3 e (ko) exp{~2u (ko) (9 as+ zvs)} Wiy (ko O8) Vi, () (5.8)
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weist keinerlei Abhangigkeit von der lateralen Atomposition xyx, yrx innerhalb der Ein-
heitszelle mehr auf, so dass man im vorliegenden Grenzfall des niedrigen Energieverlusts
in einem FEnergieverlustbild keinerlei Ortsinformation finden wird, die nicht aus der Fr-
haltung des elastischen Kontrasts stammt. Die in der Formel verbliebene Abhéngigkeit von
zuk wirkt sich nur auf die Dampfung des Elektronenwellenfeldes aus und ist inshesondere
bei dickeren Kristallen gegen die z-Koordinate p! a3 der zu summierenden Kristallschich-

ten vernachléssigbar.

Die Summation iiber mq, die nach GI. (5.1) auszufiihren ist, entfallt, weil m; = 0 ist, wie
oben bereits angedeutet. Auch die restlichen Summationen und Integrationen &ndern an
der festgestellten Erhaltung des elastischen Kontrasts nichts mehr, sondern fithren nur zu
einer nachtriglichen Verwaschung des Kontrasts, weil sie die additive Uberlagerung leicht
unterschiedlicher Teilbilder beschreiben.

5.2 Grenzfall hohen Energieverlusts

Im Grenzfall des hohen Energieverlusts ergibt sich ein anderes Verhalten. Nach Gl. (5.3)
ist der charakteristische Streuwinkel sehr viel groBer als bei niedrigem Energieverlust. Die
z-Komponente des Streuvektors ]g’,]g(f{, ko) kann wieder wie in GI. (5.4) geschrieben wer-

den, wobei ky Oy e, jetzt den Hauptbeitrag zum Streuvektor liefert, so dass Wh

nolo,xl’ und

Y}, m, anndhernd nur von dieser Gréfie abhdngen. Sie kénnen also aus den Blochwellen-
Summen iiber j, g, g’ herausgezogen werden, wodurch die beiden Blochwellenfelder ent-
koppelt werden. Der in Gl. (5.2) in formaler Analogie zum elastischen Fall definierte

Anregungskoeffizient lasst sich dann in der Form

Y

eVV(K) & Wty (ko ©5) Vi, ()

(X e 0o) 32 (ko) expli 7 ko) = ) o)) . s}
J g
exp{li (g +7 (ko)) — 1 (ko)] rorc})
(3 () exp{li 1K) = ) (K)] . a5}
.
exp{li (g + 7% (K)) - ) (K] rorc} ) (59)

schreiben. Hieran sieht man, dass im vorliegenden Grenzfall die Abhangigkeit von der
Atomposition ryx innerhalb der Einheitszelle nicht verschwindet und dass es sich fiir
die weitere Betrachtung anbietet, dhnlich wie in [26, 27] die Betragsquadratbildung nach
Gl. (5.1) fiir die entkoppelten Terme separat durchzufithren:
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2 2

Y21m1 (ez)

‘Wlozo ﬁz'(ko G)E)

\Zco )3 (o) expdli 19 (ko) = 49 (k)] B, a5}
7 g

exp{[i (g + 7' (ko)) — ¥ (ko)] rux}

> (X ) exp{li 10() — ()] . a5}

jl gl

exp{i (&' + 1K) — w0 )] v} ) exp{fi () — u(K) )
Z;c(gj//)(f() exp{i g d} exp{—i % |92 ¢ + g} ys|}

(g s

5.10
ko, ’ ko (5.10)

Diese Darstellung des Betragsquadrats zeigt, dass Gl. (5.1) jetzt eine extrem lokale Wech-
selwirkung beschreibt.

Denn erstens kénnen wir den dritten der vier entkoppelten Quadratterme vor alle Sum-
men und Integrale ziehen, aufler vor die beiden Summen iiber die Kristallschichten (p/)
und tiber die Orte ryx innerhalb der Einheitszelle. Das heifit: Die Intensitat aller Teil-
bilder, die aufgrund einer unelastischen Wechselwirkung mit den Atomen entstehen, die
in der Kristallschicht Nr. p! + 1 innerhalb ihrer jeweiligen Einheitszellen an der Positi-
on ryg sitzen, ist direkt proportional zur Stromdichte der in den Kristall eingedrungenen
Primérelektronen am Ort der entsprechenden Atomkerne. Das ist insbesondere dann plau-
sibel, wenn man sich vor Augen hélt, dass eine Streuung mit hohem Energieverlust an

einem eng an den Kern gebundenen Innerschalen-Elektron erfolgt.

Zweitens lasst sich ganz analog das Auftreten und die Form des vierten Quadratterms
veranschaulichen. Nach dem Reziprozitdtstheorem muss die Formel auch fiir hypothe-
tisch in umgekehrter Richtung von der Bildebene zur Elektronenquelle fliegende Elektro-
nen gelten. Die Stromdichte der auslaufenden Primaérelektronen (nach dem unelastischen
Stofiprozess) muss also in gleicher Weise in die Formel eingehen wie die eben besprochene
einfallsseitige Stromdichte. Dies geschieht durch den vierten Quadratterm, denn inklusive
der Integration iiber K, K, kann er gelesen werden als die Stromdichte von Elektronen,
die vom Bildpunkt zg,yg der Bildebene ausgehend die Aperturblende und die fehlerbe-
haftete Linse durchflogen haben und an den Ort eines der Atome gelangt sind, die in der
Kristallschicht Nr. p! + 1 an der Position ryx innerhalb ihrer Einheitszelle sitzen.

Drittens geben der erste und zweite Quadratterm nach den Summationen iiber /', I; und
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my zusammen den Wirkungsquerschnitt fiir die Streuung einer ebenen Welle an einem
freien Atom unter dem Winkel &y Of an.

Man kann somit festhalten, dass im Grenzfall des hohen Energieverlusts die unelastische
Wechselwirkung stark lokalisiert stattfindet und zugleich eine verlissliche Aussage tber
das Ausmaf$ einer Erhaltung des elastischen Kontrasts in einem Energieverlustbild ohne
Sitmulationsrechnungen nicht méglich ist.



Kapitel 6
Zusammenfassung

Atomar aufgeloste elektronenmikroskopische Energieverlustbilder orientierter Kristalle
lassen sich nur dann verldsslich interpretieren, wenn man Simulationsrechnungen zum
Vergleich heranziehen kann. Im Anschluss an eine veranschaulichende Behandlung der
Mechanismen der Kontrastentstehung ist in dieser Arbeit eine Rechenmethode vorgestellt
worden, die solche Simulationsrechnungen erméglicht. Wir sind dabei von wohlbekannten
Ansétzen ausgegangen und haben durch die Wahl einer exzitonenartigen Darstellung der
angeregten Kristallzustidnde dafiir gesorgt, dass eine Integration iiber die Ausfallsrichtun-
gen analytisch leicht durchgefithrt werden konnte, so dass das Endergebnis in einer Form

vorliegt, die numerisch gut auswertbar ist.

Modellrechnungen an einem einfachen GaAs-System haben die Anwendbarkeit unseres
Vertahrens demonstriert und erste allgemeine Aussagen tiber die Abhéngigkeit des Kon-
trastverhaltens von der Kristalldicke geliefert. Die Vermutung, dass durch eine ,Erhaltung
des elastischen Kontrasts“ ab einer gewissen Kristalldicke die Deutung eines Energiever-
lustbildes als Elementverteilungsbild nicht mehr moglich ist, wurde durch den Vergleich
der unelastischen mit elastischen Linienprofilen bestatigt. Aus den Modellrechnungen, die
aus methodischen Griinden noch ohne mikroskopspezifische Linsenfehler erfolgten, ergab
sich hier fiir das untersuchte GaAs-System eine kritische Dicke von einem Drittel der Ex-
tinktionslange. Bei grofleren Kristalldicken geht die eindeutige Korrelation zwischen den
Intensitatsspitzen in den Linienprofilen und den Atompositionen des betrachteten Ele-
ments innerhalb der Einheitszelle verloren, so dass man nicht mehr erwarten darf, aus
einem entsprechenden experimentellen Energieverlustbild die Elementverteilung direkt

ersehen zu kénnen. Begleitende Simulationsrechnungen sind dann unabdingbar.

Die beiden Grenzfélle des niedrigen und des hohen Energieverlusts wurden betrachtet,
um eine Aussage iiber die Abhangigkeit des Kontrastverhaltens vom Energieverlust zu
gewinnen. Im ersten Fall bleibt der elastische Kontrast vollstandig erhalten, d. h., allein

die elastische Streuung im Kristall bestimmt den Kontrast in der Bildebene. Im zweiten

48
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Fall erfolgt die unelastische Wechselwirkung extrem lokalisiert am Ort der interessierenden
Atome, woraus sich aber ohne Simulationsrechnung keine gleichermaflen klare Aussage

iiber Erhaltung oder Verlust des elastischen Kontrasts ableiten léasst.

Uber die geschilderten Modellrechnungen hinausgehende systematische Untersuchungen
realistischer, materialwissenschaftlich interessanter Kristallstrukturen unter Einbeziehung
von Linsenfehlern und Aperturblende sind in Arbeit. Im Rahmen einer Kooperation mit
der Arbeitsgruppe von Prof. Mader an der Universitdt Bonn simulieren wir beispielsweise
die energiegefilterten Abbildungen einer StCuQ,-Struktur mit planarem O-Defekt [20, 4]
und einer TiBy-Struktur mit planarem WB-Defekt, die dort mit einem Philips CM 30 ST
aufgenommen werden.

Neuere theoretische Arbeiten [11, 12] haben gezeigt, dass sich bei der Berechnung relati-
vistischer Wirkungsquerschnitte fiir sehr hohe Beschleunigungsspannungen (beispielsweise
400 kV, 1200 kV) die magnetische Wechselwirkung und Retardierungseffekte deutlich be-
merkbar machen. Interessant wére eine systematische Untersuchung, ob und inwieweit
sich dies letztlich auf den Kontrast in der Bildebene auswirkt, wenn man eine komplet-
te Abbildungssimulation fiir derart hohe Beschleunigungsspannungen durchfithrt. Denn
insbesondere bei nichtidealer Linse und bei Vorhandensein einer Aperturblende lasst sich
das AusmaB im Vorhinein nicht abschétzen.



Anhang A

Zur elastischen Streuung:
dynamische Theorie

Dieser Anhang bringt einen Abriss des aus der dynamischen Theorie resultierenden Bloch-
wellenformalismus und beschréankt sich dabei auf die Sachverhalte, die zum Verstidndnis
unserer Vorgehensweise unmittelbar nétig sind. Eine ausfiihrliche Darstellung dieses For-

malismus, der auf Bethe [1] zuriickgeht, findet sich beispielsweise in [18] oder in [10].

Die dynamische Theorie brauchen wir, um die homogenen (,elastischen“) Anteile von
Gl. (3.13) aus Kapitel 3.2 zu 16sen. Zur Beschreibung der elastischen Streuung geniigt es,
als Modell eines Kristalls eine regelméafige, starre Gitterstruktur von einzelnen Atomen

ohne innere Freiheitsgrade zu Grunde zu legen.

Da die dynamische Theorie von der Schrédingergleichung ausgeht, sind die auf sie aufbau-
enden Rechnungen zunédchst nichtrelativistisch, was die hohen Elektronengeschwindigkei-
ten bei Beschleunigungsspannungen von 100 keV oder mehr eigentlich nicht mehr zulassen.
Die Elektronengeschwindigkeit betragt bei 100 keV immerhin schon 55 % der Lichtge-
schwindigkeit. Gliicklicherweise ist es moglich, nachtréaglich eine relativistische Korrektur
anzubringen, wie Fujiwara [5, 6] gezeigt hat. Da die Auswirkungen des Elektronenspins
vernachléssigbar sind, kann man die Relativistik angemessen beriicksichtigen, indem man
in die Schrodingergleichung die relativistische Elektronenmasse und die relativistische

Wellenldnge einsetzt.

Die homogene Schrédingergleichung fiir die Wellenfunktion ¢ (k,,, r) der Priméarelektronen
im elastischen Kristallpotential H,,,,(r), wie sie in Gl. (3.13) auftritt, lautet

R RR2
(ot

2m. 2me,

+ Hmm(r)) Y(ky,r) =0 (A.1)

und bekommt mit der Abkiirzung

20
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2m,
() = =25 () (A2)
die tibersichtlichere Form
(A + kfn + U(r)) ¥(ky,r) =0 . (A.3)

Im Folgenden nennen wir U auch einfach ,Potential“. Um die Lésung dieser Gleichung
bequem skizzieren zu kénnen, greifen wir auf den Begriff des reziproken Gitters zuriick,
der deshalb kurz eingefiihrt werden soll. Das reziproke Gitter wird von den reziproken

Basisvektoren by, by, b3 aufgespannt, die {iber die Bedingung

az-bj:27r5ij s ‘i,j=1,2,3 s (A4)

mit den Basisvektoren aj, as, az des realen Gitters verkniipft sind. Mit dieser Bedingung

gleichbedeutend sind die Definitionen

2
b1 = @ a; X ag ,
27
b2 = @ as X a; ,
2
b3 = —ﬂ- a; X ay , (1A5)
Vez

wobei Vgz = a; (az x az) das Volumen der Einheitszelle ist. Eine Ebenenschar des rea-
len Gitters, bezeichnet durch die millerschen Indizes (h, k,[), wird durch den reziproken
Gittervektor

g=~hby+kby+1b; (A.6)

reprasentiert. Der Vektor g benennt auch den von dieser Ebenenschar erzeugten Braggre-
flex in einem Beugungsdiagramm, das man sich in einem abstrakten Sinne als Abbildung
eines naherungsweise ebenen Schnitts durch das reziproke Gitter vorstellen kann.

Das Potential U(r) des Kristalls lasst sich, weil es periodisch ist, als Fourierreihe

Ulr) = X Ug expligr) (A7)
g

schreiben, worin die eben eingefithrten Vektoren g Verwendung finden. Gl. (A.3) kann
deshalb nur von einer Wellenfunktion gelést werden, die einen Faktor mit der Periodizitat

des Kristallpotentials besitzt und folglich die Form
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pU(k,,,r) = Zc(gj)(km) exp{i (k%) + g) r} (A.8)

haben muss'. Diese Aussage ist als das blochsche Theorem bekannt, das hier schon in

Fourierreihenentwicklung dargestellt ist. Die Wellenfunktion wird Blochwelle genannt

(Abb. A.1).

o 1

K. +0,

Abbildung A.1: Blochwelle Nr. j im Kristall (schematisch). Von den prinzi-
piell unendlich vielen Partialwellen k') + g; sind hier nur fiinf dargestellt. Die
Grofle der Winkel ist stark tibertrieben.

Der Index 7 nummeriert die einzelnen Blochwellenlésungen durch, deren Linearkombina-

tion

'@Z)hom(km’ I') = Zg(j)(km) 'Lb(j)(kn‘m I') (A'9>

J

die allgemeine Losung liefert. Der Index hom macht kenntlich, dass es sich hierbei um die
Lésung der homogenen Anteile von Gl. (3.13) handelt. Die Anregungskoeffizienten £(/) (k)
ergeben sich aus der Randbedingung, dass ¥p,m(ko,r) an der Kristalloberflache stetig ist,
zu eW)(ko) = Cgi*o(ko)- Die Anregungskoeffizienten 1) (k,,), m # 0, hingegen sind nicht so
einfach zu berechnen. Sie stellen vielmehr das unscheinbare Kiirzel fiir nichts Geringeres
als das Ergebnis der aufwendigen unelastischen Rechnung dar, die im Wesentlichen im
Kapitel 3.2 und in den Anhédngen B und C abgehandelt wird.

Die Linearkombination (A.9) mit ihrer unendlichen Summe ist die exakte Losung des Pro-

blems. Fiir die praktische numerische Berechnung muss man sich jedoch auf die endliche

'Das kann man sich leicht klarmachen, wenn man in Gl. (A.3) der Einfachheit halber den Differen-
zialoperator unter den Tisch fallen lasst und die Formel nach U ¢ = const 3 umstellt.
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Anzahl derjenigen Blochwellen beschrianken, die die Intensitdt im Endbild im Wesent-
lichen bestimmen. Die numerische Berechnung der Blochwellen kann erfolgen, nachdem
man Gl. (A.3) unter Ausnutzung der Periodizitaten aus Gl. (A.7) und (A.8) in die , Disper-
sionsgleichung der dynamischen Theorie“ (vgl. [18, 10]) und diese durch Linearisierung

unter Vernachlassigung von Riickstreuung in eine Eigenwertgleichung tibergetiithrt hat.

Die Komponenten der von der numerischen Eigenwertrechnung gelieferten Eigenvektoren

(7)

sind die Blochwellenkoeffizienten ¢g’ (k). Sie gehorchen den Orthogonalitétsrelationen

> e (k) e (k) = b0 (A.10)
g
Zc(gj)(km) Cg')*(km) = ggr - (A.11)
J

Thre Eigenwerte, mit 4\ (k,,) bezeichnet, sind die Differenzen in z-Richtung zwischen den

Wellenvektoren k') im Innern des Kristalls und dem zugehérigen Vakuumwellenvektor

k.

Im Rahmen der Blochwellenrechnung kann man die inkohédrenten unelastischen Streupro-
zesse, durch die ein Teil der Elektronen in einen tieferen Energiebereich transportiert wird
und somit dem Blochwellenfeld , verloren geht“, als blolen Dampfungs- oder Absorptions-
effekt betrachten. Hierzu macht man aus dem realen Kristallpotential U/(r) ein komplexes
Potential, wie es von Moliére phdnomenologisch eingefithrt [19] und von Yoshioka aus ei-
ner Storungstheorie quantenmechanisch gerechtfertigt wurde [28]. Der Imaginarteil dieses
Potentials sorgt dafiir, dass auch die Eigenwerte und dementsprechend die Wellenvektoren
komplex werden und somit insgesamt in der Form

KD =l o (10 (kn) + 8 (k) € = b + 40 (k) 6 10 lc)  (A12)

geschrieben werden kénnen. Die Werte fiir die Absorptionskoeffizienten p?) ergeben sich

aus der Storungsrechnung, wie sie z. B. in [27] durchgefiihrt ist.

Fiir die Auswahl der Partialwellen (,Reflexe*) ki) + g, die aufgrund der GroBe ihres
Blochwellenkoeffizienten c(gj)(km) zum Kontrast in der Abbildung mafigeblich beitragen
und deshalb in der Eigenwertrechnung beriicksichtigt werden miissen, gibt es kein Apriori-
Kriterium. Um sicherzustellen, dass in der unelastischen Gesamtrechnung das Wellenfeld
der Primaérelektronen hinreichend genau modelliert ist, muss man daher Testrechnun-
gen vorschalten. In ihnen untersucht man, abhéngig von der Anzahl der beriicksichtigten
Reflexe, die Intensitatsentwicklung der Wellenfunktion in einer bestimmten Ausbreitungs-

richtung innerhalb des Kristalls mit zunehmender Eindringtiefe. Man erhoht die Anzahl
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der Reflexe, bis diese ,, Tiefenscans® konvergieren; alle weiteren Reflexe kénnen dann ver-
nachlassigt werden. Eingehender behandelt wird dieses Auswahlverfahren in [24].



Anhang B

Zur unelastischen Streuung:
Greenfunktionen und Auswertung
des Ubergangsmatrixelements

In Anhang A wurde die Losung von Gl. (3.13) aus Kapitel 3.2 unter Vernachlassigung
der Inhomogenitét —H,,o(r) ¥ (ko, r) behandelt, d. h. unter Vernachlassigung der unelas-
tischen Streuung. Aufbauend auf diese ,elastische® Losung, die die Beschaffenheit der
Elektronenwelle im Kristall bei rein elastischer Streuung beschreibt, kann man sich nun
die ,unelastische“ Wellenfunktion verschaffen, die die komplette, inhomogene Gleichung
16st. Dies geschieht mit der Methode der Greenfunktionen

Dm(r) = /G (0,1) (= Ho(t') Yrom(ko, ) &, m#0 , (B.1)

wobei G, die aus den Blochwellen der elastischen Losung gebildete greensche Funktion
ist [21, 14]:

. 2m, DU (k, ') U (K, 1) .
G (r, 1) = lim 27r37i2/2 ey &Ik . (B.2)

Wir sind hier von der Schreibweise ©(k,,,r) zu ¥,,(r) iibergegangen, weil, wie man an
Gl. (B.2) sieht, die unelastische Wellenfunktion nur vom Betrag von k,, abhingt. Die
Integration iiber die Wechselwirkungszone in Gl. (B.1) braucht nur iiber das Kristall-
volumen zu erfolgen, da die Raumbereiche ober- und unterhalb des Kristalls nach [27]
vernachlassigt werden kénnen. Nach unseren Modellannahmen bedeutet das konkret In-

tegration iiber —oo < 'y’ < +o0 und 0 < 2/ < d.

Hb)
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Durch Einsetzen von Gl. (A.9) und Gl. (B.2) in Gl. (B.1) erhalten wir den Ausdruck

2m, . (k r') /(jl)(kar) 3
bolt) = G | }75%/2 [y TR
Kristall
( ZE ko, )) d3 -
21me 1 (ko) ¥ (k
= —W ] / 1m/2€ 0 I')
Kristall
YUk, 1) Hono(r )¢( (ko,t') 5
&’k d°r' =
k? — k2 —an
2 . H] ik, k
= m Ze (ko) hm/g/) %dBkN
2m, H! ](k ko)
S i M (ko) 11m///¢ Tdk dk, dk,
bz ky kg
(B.3)
wobei wir uns im vorletzten Umformungsschritt der Abkiirzung
ik ko) = [ 070 r) Huo(r') U)o, 1) &' (B.4)

Kristall

bedient und im letzten Schritt die Naherungen k& ~ k, und k,, ~ k,,, gemacht haben, die
wegen der sehr kleinen Streuwinkel bei der elektronenmikroskopischen Abbildung zuléssig
sind.

Die Abkiirzung (B.4), die die Definition (3.11) einschlieBt, kann als Ubergangsmatrixele-
ment angesehen werden. Es gibt die Wahrscheinlichkeit an, dass durch den unelastischen
Streuprozess der Kristall vom Anfangszustand ®q in den Zustand ®,,, iibergeht und gleich-
zeitig die sich im Blochwellenzustand () (kg, ') befindende Teilwelle des eingestrahlten
Primérelektrons in den Blochwellenzustand ';b(jl)(k, r') iiberwechselt. Der Auswertung die-

ses Ubergangsmatrixelements wenden wir uns nun zu.

Angelehnt an [26, 27] definieren wir fiir die folgenden Rechnungen als weitere Abkiirzungen

Tk ko) = ko—k+g—g +v9 (ko) — ¥ (k) | (B.5)
ik ko) = pW(ko)+ p(k) . (B.6)
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Mit Gl. (3.11), (A.8), (A.12), (B.5), (B.6) und (3.12) lasst sich (B.4) in folgende Form

bringen:

M (ke o) = / / U (k1) @2, (R) V(r', R) By(R) ) (ko, v') d*NEHNOR Py =

/ 37 (k) e (ko) expli Qi (k ko) '} exp{—pi'i(k, ko) '} ®7,(R)
r R g 8
Al Ly 3(Ng+Nx) 3.1
) @o(R) PVENOR Fr B.7
47750 Z 1! — rl,| uZ1 v’ — R,/| o(R) r (B.7)

Um am Ende fiir die Simulation der unelastischen Abbildung eine Formel zu erhalten, die
mit vertretbarem numerischen Aufwand ausgerechnet werden kann, wahlen wir fiir den
angeregten Kristallzustand ®,, eine spezielle, exzitonenartige Darstellungsart, die nebst

zugehoriger Umformungen in Anhang C vorgestellt und diskutiert wird.

Im sich daraus ergebenden Ausdruck fiir das Ubergangsmatrixelement (vgl. Gl. (C.7))

.

HT]nan’ ’Ixxlxy pz)0 (kak0> =

= cg ko) exp{i [Q22,,(k, ko) — K] xp,u}
Eo\/iVz LVy gz’: (p;l &8 !

N, .
(E exp{i [Q7g (k. ko) — K] ypr}) exp{[i Qlgg(k, ko) — 1”7 (k, ko)] (p- — 1) as}

py—l

exp{[i (Qhiy (k. ko) — K) — /" (k, ko)] riic} / Pt (TKE) Prolomo (CKE)

I'xp

exp{[: ]g"’jg(kv ko) — Hj,j(ky ko)] rxe}
-1 2
( ]g’]g(kv ko))

dBI‘KE (BS)

muss jetzt noch die Integration iiber d°rr g, den Raum eines einzelnen Atomelektrons,
durchgetfithrt werden. Hierzu betrachten wir dieses Integral gesondert und behandeln da-
bei den atomaren Ubergang in gleicher Weise wie [26, 27]. Vom Integrationsgebiet, das
eigentlich den ganzen Kristall umfasst, ist nur der Bereich relevant, wo die Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit des betrachteten Atomelektrons von null verschieden ist. Da typische
Atomradien von der GréBenordnung Angstréom sind und somit klein gegen 1 /| p' |, darf
deshalb g/ innerhalb des Integrals vernachlassigt werden.
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k, ko) T
/ VZZ’m/(I'KE) @nolomo(I'KE) GXP{E Qg g(i{ 5 c;)) rg E}
0

ke
/ En(rre) Y (QrE) Enoto(TKE) Yigmo (R E)

1 g}

d® kg =

A

4w z2117m1 311( ; ] (k’ ko) TKE) l1fr1 (Q (k7 ko)) 1/11m1 (QKE)
Qe ko))"

N

= dx Y W Q4 (k ko)) Vi, (Qhy (K, ko))

ly,mq

2 2
T Qg drgg =

/ Vi (kE) Yigmo (QxE) Yiym, (QxE) d*Qxp =
QI (E

=47 Z le sztzo nl’ gl’]g(kvko)) Y}r'rm( ]g’/]g(k,ko)) (_l)mo Z'(lo-Hl_l,)

ly,mq

¢@h+U@h+U@W+U (1’ b 11)(” %11). (B.9)

47 —m' mgy my 0 0 O

In diesem Rechengang haben folgende Beziehungen Verwendung gefunden. Zunéchst wur-
de die atomare Wellenfunktion ¢ als Produkt von Radialanteil ¢ und Kugelfunktion Y
geschrieben:

L[QTLO lomo (rIX"E) = é-no lo (T.I(E) 1/Eo'm.o (QI\"E) I
Cutrm! (trE) = Ear(rkp) Yim (Qke) (B.10)

wobei Qi r = rxp/rkp der Einheitsvektor in Richtung von rxp ist. Gleichzeitig wurde
die Exponentialfunktion im Zahler in der angegebenen Weise nach Kugelfunktionen ent-
wickelt [16], um weiter unten die Winkelintegration analytisch durchfiihren zu kénnen.

In dieser Reihenentwicklung bezeichnet j;, die sphéarische Besselfunktion der Ordnung [y

und Q = Q/Q den Einheitsvektor in Richtung von Q.

Des Weiteren wurde die Abkiirzung

1 ..
/ i (Qgig(k. ko) riE) €5 (rkE) bnolo(rkE) TRy driE

Tbolo Hl/(Qg g(k ko)) = e 2
( Jg’]g(k’ko)) TKE

(B.11)

verwendet, die die Integration iiber die Radialanteile der atomaren Wellenfunktionen

enthéalt. Dieses Integral muss numerisch gelést werden.
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Die Winkelintegration iiber d*€x g, die nach den vorbereitenden Umformungen analytisch
durchgefithrt werden konnte [16], lieferte den im letzten Umformungsschritt von GI. (B.9)

angegebenen Ausdruck, worin ~ ) fiir ein 3-j-Symbol steht, dessen Orthogona-

litatsrelation durch

/ / i 8,7 O
Z ( Z ZO Zl ) ( Z ZO Zl ): l;l}l +111 (BlZ)

! ! b
mo m! —m mog M —m mog M

gegeben ist.

Mit Gl. (B.8), in die das Integrationsergebnis (B.9) einzusetzen ist, haben wir unser Uber-
gangsmatrixelement in eine Form gebracht, die, ihrerseits eingesetzt in Gl. (B.3), fiir die
weitere Berechnung der Propagation der Elektronenwelle durch das Mikroskop und die

abschlieBende Betragsquadratbildung in der Bildebene Erfolg verspricht.



Anhang C

Exzitonendarstellung

Um zu einer geeigneten formalen Beschreibung des Kristallendzustands im Ortsraum zu
gelangen, zerlegen wir zunédchst den Ortsvektor r,, der zum Kristallatomelektron Nr. p

weist, in folgende Teilvektoren:

Iy =Tpk + IpKE = TpU + TpUK + IpKE - (C.1)

Kristall

Abbildung C.1: Zur Aufspaltung des Ortsvektors r, von Kristallatomelek-
tron Nr. p.

Wie man aus Abb. C.1 ersehen kann, bedeuten die Indizes K ,,vom Ursprung des Koordi-
natensystems zum Kern“, K F ,vom Kern zum Elektron®, U/ ,vom Ursprung des Koordi-
natensystems zum Ursprung der Einheitszelle® und UK ,, vom Ursprung der Einheitszelle

zum Kern“. Der Teilvektor r,;yx kann dabei ohne die Nummer p stehen

60
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ryvxk = rvk , (C-Q)

weil er fiir alle hier betrachteten Atome der gleiche ist. Denn erstens wird im Folgenden
nur eine bestimmte Atomsorte und nur ein bestimmter Innerschalen-Ubergang betrach-
tet, da unser Ziel ja die Berechnung einer elementspezifischen Abbildung ist. Zweitens
wird nur eine einzige Position dieser Atomsorte innerhalb der Finheitszelle betrachtet, da
in der hier angestrebten Exzitonendarstellung nur gitterperiodische Finzelatompositionen
zusammengefasst werden kénnen. Tritt eine Atomsorte innerhalb der Einheitszelle mehr-
fach auf, muss fiir jede Position ein separates Teilbild berechnet werden. Die Teilbilder

sind anschliefend zum Gesamtbild aufzuaddieren.

Wenn wir die Koordinate des Atomelektrons vom Kern aus z&hlen, dann kommen auch
die atomaren Wellenfunktionen der betrachteten Atomzusténde ohne die p-Nummerierung
aus:

@fzi)lomo (rp) = S‘Qnolomo(rp - er) = @nolomo(erE) )
Sofﬁz;)m'(rp) = @urm! (T = Tpi) = Qe (TpiE) (C.3)

wobei ng, ly, mg Hauptquantenzahl und Drehimpulsquantenzahlen des Anfangszustands
sind. Der angeregte Endzustand nach einem unelastischem Streuprozess wird durch die
Wellenzahl k des herausgeschlagenen Elektrons und die zugehérigen Drehimpulsquanten-

zahlen I', m' beschrieben.

Da der atomare unelastische Streuprozess eine Wechselwirkung mit der Elektronenhiille
ist und das Kernpotential dabei keine Rolle spielt, braucht in den weiteren Rechnun-
gen der zweite Term des Wechselwirkungspotentials von Gl. (3.12) nicht beriicksichtigt
zu werden. Er wiirde fiir das Ubergangsmatrixelement den Beitrag null liefern. Die In-
tegration nach GI. (3.11) werden wir also nicht iiber die Nz + N Koordinaten aller
Hiillenelektronen und Kerne durchfiihren, sondern nur iiber die N Koordinaten der Hiil-
lenelektronen einer Atomsorte, die auf der jeweils gerade betrachteten inneren Schale
sitzen. Diese Koordinaten seien mit dem Kiirzel R = (ri,rs,...,rg) benannt. R ist eine
Untermenge von R, zu der streng genommen noch anzumerken ist, dass ihre Elemente neu
durchnummeriert zu denken sind. Aus Griinden der formalen Korrektheit erhélt auch das
Symbol fiir den Kristallzustand eine Tilde, um anzuzeigen, dass mit der Beschrankung

des Variablenraums ihres Arguments auch die Funktion selbst modifiziert werden muss:

®o(R), ®,.(R) = ®y(R), d,.(R).

Mit dieser Beschrankung des Integrationsraumes und kleinen Umstellungen wird Gl. (B.7)

zu
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i (k, ko) =
62 s T* (D) & »
= S Yl ko) [ B;(R) do(R)
TEQ g'.g L
) R
i\f: / expi[t Qgig(k, 170) — ' (k ko) r'} Pr PVR =
=) v/ — 1,
. .

= Y0 k) [ B,(R) Bu(R)

g: n exp{[ Qgﬁé(k, ko) — Nj/]:(ka ko)| r. }

= (Q¥(k, ko))

PR (C.4)

Die Integration iiber d°r’, die die Fourierdarstellung des Coulombpotentials liefert, fiihrt
man in Kugelkoordinaten durch und verwendet dabei den ,, Trick des Konvergenz erzeu-

genden Faktors®.

Kommen wir nun zum Kernstiick dieses Anhangs, das gleichzeitig in unserer ganzen Be-
handlung des Themas Simulation von Elementverteilungsbildern kristalliner Strukturen
eine mafgebliche Rolle spielt. Unser Ziel ist nicht, wie in [8], die unelastische Abbil-
dung eines Einzelatoms, das in einer Kristallumgebung sitzt, sondern die unelastische
Abbildung des Gesamtkristalls. Der entscheidende Punkt dabei ist, dass wir den ma-
thematischen Ausdruck, der den Kontrast bzw. die Intensitétsverteilung in einer solchen
Abbildung beschreibt, am Ende in einer Form vorliegen haben wollen, welche die numeri-
sche Berechnung mit heutiger Rechnertechnologie in akzeptabler Zeit gestattet. Deshalb
sollen die Elektronen, die zur Kontrastentstehung beitragen, in der Endformel nicht nach
der Nummer des Atoms, an dem sie unelastisch gestreut wurden, geordnet sein, son-
dern nach ihrer Ausfallsrichtung!. Um dies zu erreichen, miissen wir fiir die Endzusténde
des Kristalls eine Darstellung finden, in der sie nicht durch die Nummer des angeregten
Atoms charakterisiert werden, sondern durch den Impulsiibertrag wahrend des unelasti-
schen Streuprozesses. Diese Forderung wird von einer exzitonenartigen Darstellung erfiillt.
Unter einem Exziton verstehen wir hier eine lineare Superposition lokalisierter atomarer

Anregungszustande, die als Quasiteilchen angesehen werden kann [13].

Unserem Kristallmodell (siehe Anfang von Kap. 3.2) angemessen, fassen wir nicht alle
betrachteten Atompositionen des angeregten Gesamtkristalls in einem einzigen, ,,dreidi-
mensionalen® Exziton zusammen, sondern tun dies fiir jede Atomlage gesondert, d. h., wir
ordnen jeder Kristallschicht, die in z- und y-Richtung unendlich ausgedehnt ist, ein eige-

nes, ,zweidimensionales* Exziton zu. In z-Richtung verbleiben wir zur Beschreibung des

In einer solchen Darstellung ist es auch méglich, die Beitrige unterschiedlicher Ausfallsrichtungen
unabhéngig voneinander zu untersuchen.
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Kristalls in der Ortsdarstellung, weil in z-Richtung wegen der endlichen Dicke d im wei-
teren Rechnungsverlauf durch die Exzitonendarstellung keine Integrationsvereinfachung
erzwungen werden kann. Neben der Endlichkeit der Dicke verhindert auch die Dampfung
der Primérelektronenwelle mit zunehmender Eindringtiefe, die von den Absorptionskoef-
fizienten p) aus Gl. (A.12) beschrieben wird, dass man aus einer Exzitonendarstellung
auch in z-Richtung einen Nutzen ziehen kann.

Wir wahlen also zur Beschreibung des Endzustands der Kristallschicht Nr. p, ein zweidi-

mensionales Exziton, das infolge des Impulsiibertrags beim Streuprozess den Wellenvektor

K = (K., K,,0) erhalten hat:

) . 1 N N . -
Qm(ﬁl’m’;ﬁ}f{ymz)(R) = \/ﬁ Zl 21 exp{i Ky 2p, i} expli Ky yp, ik }
xr y Px=1 pPy=
1 2 N
A @io)lomo(rl) S‘Q’EZO)ZomO (r2) e g@iz;/)m;(rp) e 997(740[)07710 (rN) * (C5)

Hierbei steht A fiir den Antisymmetrisierungsoperator. Fiir die Nummerierung der Atome
vereinbaren wir, dass der Index p = (p.,py,p.) als Superindex fungiert, der alle N =
N, x 1\~/'y x N, interessierenden Atome durchnummeriert. Anders gesagt: p ist das Kiirzel
fiir die Nummern p,, p, und p, der N, Ny bzw. N, Atomlagen in z-, y- bzw. z-Richtung.

Der Ortsvektor r, ist also jetzt als r, = (z,,,Yp,, 2p.) 2u verstehen.

Der Index m der Endzustandsfunktion ® wird hier durch eine Parameterliste niher spezifi-
ziert, um zu verdeutlichen, dass mit dieser Exzitonenformel zunéchst nur ein ganz speziel-
ler Endzustand erfasst ist — namlich der Endzustand, der vom Kristall eingenommen wird,
wenn innerhalb der Atomlage Nr. p, das Hiillenelektron irgendeines Atoms durch unelasti-
sche Wechselwirkung aus dem Zustand nglomg heraus in den Zustand xl'm’ iibergegangen
ist und dabei der Impuls # K vom eingestrahlten Primérelektron auf die Atomlage tiber-
tragen wurde, so dass es den Kristall mit einer entsprechenden Richtungsénderung wieder
verlasst. Fiir die Simulation eines Bildes werden wir am Ende (in Gl. (3.27)) {iber alle
Kristallendzustande summieren bzw. integrieren miissen, die zur Entstehung des Bildes

beitragen.

Der zugehérige Anfangszustand des Kristalls lautet

- ‘ ¥

Setzen wir Gl. (C.5), deren Parameterliste fiir die genauere Kennzeichnung des Uber-
gangsmatrixelements tibernommen wird, und Gl. (C.6) in Gl. (C.4) ein, konnen weitere

Umformungen vorgenommen werden:
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.-

JJ —
Hm(ﬁl’m’;]&}]&"y;pz)O(k7 ko) -

62 1Y . 1 Ny Ny . i i
- dreg Z C(g]’) (k) C(gj)(ko) o Z Z exp{—z (Ax Tp, K + [Xy ypyK)}
glvg R N Yy pz=1 pyzl

* N)x 2
m’(rp) S‘Q’E‘Lol)omo( ) A S‘Qnolomo( 1) Spflo)lomo(rz) e

N exp{li Qliy (k. ko) — (k. ko) 1} g
oy o) () Yodn gg i PR =
v=l ( eig (K, ko))

1)x* 2)%
A (rn) @00 (1) - o

pz=1 py—l rp

= ; gzgcg’ c] ~ Ny Zz Z /exp{—l (Kz 2p,x + Ky yp,x)}
exp{[i ]g,]g(k, ko) — ”j’j(k, ko)] (rpx + TprE)}
( g’%(kvko)r
N, | ’
B €0 \/7 Z ¢ ko) (Z expli [ g(k ko) — Ko (2p,u + xUK)})

l‘iygg pz=1

3 _
d’r, =

S‘QZI’m’ (rpI\WE) Pnolomo (rpI&'E)

(Zy: expii [Q; ye! g(k ko) — K] (ypr + 'yUK)})

py=1
exp{[z zg g(k kO) ]I](ka ko)] ((pz - 1) as + ZUI&")}
. exp{[i Qhy(k, ko) — p'? (k, ko)] rr}
/ Prirmi (TKE) ©nolomo (TKE) T 3
I'xr ( g/g(kakO))

= \/Ni Z c ko) (i exp{ [Q xg g(k ko) — K] xpa:U})
€o N, g'g pe=1

(Zy: expi [Q)grg(k, ko) — K] ypyv}) exp{[i Qlgrg(k, ko) — 17 (K, ko)) (p — 1) as}

py=1

rKE =

exp{[i (Qpig (k. ko) — K) — p? (k, ko)] roic}

. exp{[i Quiy(k ko) — 1/ (k, ko)) rci} ‘
/ S‘in’m’(rKE) Prolomo (rKE) £& ,,9 3 0 d°rggE . ((/7)
(k)

Bei diesen Umformungen haben wir von Gl. (C.3) und mehrfach von Gl. (C.1) (mit Erset-
zung (C.2)) Gebrauch gemacht. Das Integral iiber d*NR und die Summe iiber » schnurren
auf ein einfaches Integral iiber d°r, zusammen, weil aufgrund der Orthonormiertheit der
atomaren Wellenfunktion ¢ die Integration fiir v # p keinen Beitrag liefert und sich fiir
v = p aus der Integration iiber die im Anfangszustand verbleibenden Atome nur der

Faktor eins ergibt.
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Die beiden Summenterme iiber p, und p,, die sich durch die Exzitonendarstellung ergeben
haben, werden uns am Ende in Kap. 3.3 bei der Betragsquadratbildung der Wellenfunktion
in der Bildebene gute Dienste leisten, da sich durch den Grenziibergang N, Ny — 00 aus
ihnen d-Distributionen erzeugen lassen. Dies wird die Integration sehr erleichtern und zu

einem numerisch relativ bequem auswertbaren Ausdruck fiihren.



Anhang D

Wellenoptische Beschreibung des
Abbildungsprozesses

Die Simulation der Wechselwirkung von einfallendem Elektronenstrahl ko und Unter-
suchungsobjekt sei abgeschlossen; die Wellenfunktion ¢ x(zx,yx) in der Austrittsebene
z = zx des Objekts sei mithin berechnet und bekannt. Da die Abbildung im Elektro-
nenmikroskop mehr ist als eine blofle vergrofierte Projektion der Objektaustrittsebene
in die Bildebene, muss auch der Abbildungsvorgang eingehend betrachtet werden. Dazu
bedient man sich des in Abb. D.1 gezeigten Schemas, in dem sich alle Ebenen aus dem
unteren Bereich der Mikroskopsaule wiederfinden, die bei der Entstehung des Kontrasts
in der elektronenmikroskopischen Aufnahme relevant sind. Die Berechnung der propagie-
renden Elektronenwelle erfolgt schrittweise von Ebene zu Ebene unter Verwendung der
Fresnelpropagation und von Transmissionsfunktionen. Im Ebenenschema ist das irgend-
wo oberhalb der Bildebene sitzende Energiefilter (vgl. Abb. 1.1) unterdriickt, da in der
Rechnung von vornherein nur die Wellenfunktion derjenigen Elektronen, die den interes-
sierenden Energieverlust erlitten haben, betrachtet wird. Die Wellenzahl £ in den Formeln

nimmt dabei den diesen Elektronen eigenen Wert £, an.

Hinter dem Begriff der Fresnelpropagation steckt die fresnelsche Naherung des kirchhoftf-
schen Beugungsintegrals [7], welches weitgehend das mathematisch-formale Aquivalent des
aus der Lichtoptik bekannten huygensschen Prinzips ist, nach dem in jedem Punkt einer
Wellenfront ein fiktives Streuzentrum sitzt, von dem eine kugelférmige Elementarwelle
ausgeht. In der Fresnelpropagation wird die einzelne Kugelwelle fiir kleine Streuwinkel
((z =2 > (z — 2')* 4+ (y — y')?) ndherungsweise als Rotationsparaboloid beschrieben.
Fiir die Amplitude am Ort r einer von Punkt r’ ausgehenden Elementarwelle steht also

expli b e=v') % = expli k (+=)) expli Trl(o—a'F+ (=]}

z—z

1
v — /|
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[ Objekt j \ _ ' 9}( (: d) o

Objektaustrittsebene : LIJX(XX’ yx)
9
(X, v)
TL (XL ’ yL) Linsenebene — L [ Y
| f
: LIJA(XA ! yA) J
TA (XA ! yA) Aperturebene A T
| b
| B (Xa, ¥6)

Vv
Y4

Abbildung D.1: Ebenenschema zur Beschreibung des Abbildungsprozesses

im Mikroskop.

Um im ersten Schritt mittels Fresnelpropagation die Ausbreitung der Elektronenwelle bis

unmittelbar vor die Objektivlinsenebene zu beschreiben, ist ¥’ = rx und r = ry, zu setzen,

die ,,Startwellenfunktion“ ¢ x(z x, yx) punktweise mit der angegebenen Elementarwelle zu

multiplizieren und iiber die ,,Startebene” z = zx zu integrieren:
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exp{i k (21, — zx)}
i 27 k(2 — 2zx)

k
/ Ux(zx,yx) expi{e 3 lor = 7x)

Yr(zr,yr) =

(e —2x)*+ (yr — yx)*]} dex dyx . (D.2)

Z2=2x

Der in Gl. (D.2) zusatzlich zu der in Worte gefassten Vorgehensweise auftauchende Nenner

i 27 k™1 entzieht sich einer einfachen anschaulichen Deutung.

Die Wirkung der Objektivlinse auf die transmittierende Elektronenwelle lasst sich durch

eine Transmissionsfunktion der Form

Tu(en,yz) = exp{—i %{ L (D.3)

beschreiben. Unmittelbar hinter der Linse lautet die Wellenfunktion dann

Ur(er,yr) To(zr,yr) - (D.4)

Tr(xr,y1,) beschreibt allerdings nur eine ideale Linse ohne Fehler. Die jeder realen Elektro-
nenlinse anhaftenden Linsenfehler bewirken jedoch eine Verzerrung des Wellenfeldes, die
nicht einfach vernachléassigt werden kann. Fiir die Berechnung schiebt man die ,,Schuld*
an dieser Verzerrung der Aperturebene zu, d. h., man baut einen geeigneten Phasen-
schiebungsterm in die Transmissionsfunktion T4(z4,y4) der Aperturebene ein. Praktisch
wichtig sind hier die sphérische und die chromatische Aberration (Offnungsfehler und
axialer Farbfehler). Daneben werden in T'4(x 4,y4) auch der Defokus, der fiir das gewahlte
Abbildungsverfahren eine Rolle spielt, und natiirlich die in dieser Ebene befindliche Aper-
turblende erfasst. Fiir die Bedeutung der Linsenfehler und des Defokus siehe z. B. [22].

Insgesamt sieht die Transmissionsfunktion der Aperturebene so aus:

TA(wAa yA) = A('IA’ yA) eXp{_i V(an yA)} ) (D5>
mit der Amplitude
1 fir 2% 4+ y% < o}
Az, y4) = AT IA =R D.

(24, 34) { 0 sonst (D-6)

(fiir eine Kreisblende mit Radius o) und der Phase

Co (eh+ya)* _ (AF OE\ 24 +vi

Y(Ta,ya) =k lz 7 —\ 5 + C. 5o 72 . (D.7)
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Hierbei darf die Phase 4 nicht mit den Eigenwerten (/) der Blochwellen aus Anhang A
verwechselt werden. C; ist die Offnungsfehlerkonstante, Af der Defokus, f die Brenn-
weite. C. ist die Farbfehlerkonstante, die ein Maf} dafiir ist, wie empfindlich bei einem
nichtmonoenergetischen Elektronenstrahl die Fokussierung der Linse von der Abweichung

§E von der optimalen mittleren Elektronenenergie £ abhéngt.

Die Distanz zwischen Linsenebene und Aperturebene sowie zwischen Aperturebene und
Bildebene wird jeweils vollig analog zu oben (Gl. (D.2)) mittels Fresnelpropagation be-
waltigt.

Die sukzessive Durchfithrung des geschilderten Rechnungsgangs fithrt am Ende zu einer

Gesamtformel, die sich in folgende Form bringen lasst:

, ‘ _ —exp{ik(b—}—g)} . 2, .2
Unlan ) = Gy - gy U g (B )

/ / ¥x(zx,yx) oxpl (bff)

TA(:Z?A,’yA) d.ﬁl?Ad’yA dx)& dyX . (DS)

24 (zp+ Mzx)+ya (yp + Myx)|}

Die Bedeutung von f, ¢ und b wird aus Abb. D.1 klar (Brennweite, Gegenstandsweite
und Bildweite). M := b/g steht fiir die Vergrofierung.

Die Bildung des Betragsquadrats der Wellenfunktion in der Bildebene liefert die Inten-

sitdtsverteilung in der Bildebene

In(zp,y8) = [e(zn, yp)* | (D.9)

womit die wellenoptische Beschreibung des Abbildungsprozesses abgeschlossen ist.

Um statt der Formel fiir die Abbildung die entsprechende Formel fiir das Beugungs-
diagramm herzuleiten, muss man die Rechnung unmittelbar nach der Aperturebene ab-
brechen, also die letzte Fresnelpropagation weglassen; das Betragsquadrat des Produkts
Ya(xa,ya) Ta(za,ya) beschreibt dann das Beugungsdiagramm, das in [26, 27] auf eine
andere Art iiber den doppelt differenziellen Wirkungsquerschnitt ohne Beriicksichtigung
von Linsenfehlern berechnet wurde.



Anhang E

Literaturverzeichnis

[1] H. Bethe, Ann. Phys. 87 (1928) 55.
[2] H. Endoh, H. Hashimoto and Y. Makita, Ultramicroscopy 56 (1994) 108.

[3] E. Fick, Einfithrung in die Grundlagen der Quantentheorie (Akad. Verlagsgesellschaft,
Frankfurt am Main, 1968).

[4] B. Freitag and W. Mader, Verhandlungen der DPG 5 (1997) 826.
[5] K. Fujiwara, J. Phys. Soc. Japan 16 (1961) 2226.
[6] K. Fujiwara, J. Phys. Soc. Japan 17 Suppl. BIIT (1962) 118.

[7] J.W. Goodman, Introduction to Fourier Optics (McGraw-Hill Book Company, New
York, 1988).

[8] O.F. Holbrook and D.M. Bird, Proc. EMAG 95 (1995) 175.
[9] A. Howie, Proc. Roy. Soc. A 271 (1963) 268.
[10] C.J. Humphreys, Rep. Prog. Phys. 42 (1979) 1825.
[11] R. Knippelmeyer, Diplomarbeit, Physikalisches Institut, Universitat Miinster (1996).

[12] R. Knippelmeyer and H. Kohl, Proc. XIth European Congress on Microscopy, Dublin
1996 (im Druck).

[13] R.S. Knox, Theory of Excitons (Academic Press, New York and London, 1963).
[14] H.-J. Kohl, Dissertation D83, TU Berlin (1987).

[15] O.L. Krivanek, A.J. Gubbens, N. Dellby and C.E. Meyer, Microsc. Microanal. Mi-
crostruct. 3 (1992) 187.

70



ANHANG E. LITERATURVERZEICHNIS 71

[16] L.D. Landau and E.M. Lifshitz, Quantum Mechanics (Pergamon, Oxford, 1958).
[17] V.W. Maslen and C.J. Rossouw, Phil. Mag. A 49 (1984) 735.

[18] A.J.F. Metherell, in: Electron Microscopy in Materials Science, Eds. U. Valdre and
E. Ruedl (Luxembourg: Commission of the European Communities) Part IT (1975)
p- 397.

[19] K. Moliére, Ann. Phys. 34 (1939) 461.

[20] T. Navidi-Kasmai, P. Stallknecht und H. Kohl, Verhandlungen der DPG 5 (1997)
826.

21] C. Radi, Z. Phys. 212 (1968) 146.

[22] L. Reimer, Transmission Electron Microscopy (Springer, Berlin, 1984).

[23] D.K. Saldin and P. Rez, Phil. Mag. B 55 (1987) 481.

[24] P. Stallknecht, Diplomarbeit, Inst. f. Angew. Physik, TH Darmstadt (1993).

[25] P. Stallknecht and H. Kohl, Ultramicroscopy 66 (1996) 261.

[26] A. Weickenmeier and H. Kohl, Phil. Mag. B 60 (1989) 467.

[27] A. Weickenmeier, Dissertation D17, Inst. f. Angew. Physik, TH Darmstadt (1991).

[28] H. Yoshioka, J. Phys. Soc. Japan 12 (1957) 618.



Danksagung

Diese Arbeit wurde im Physikalischen Institut der Westféalischen Wilhelms-Universitat
Miinster angefertigt, in der Abteilung Elektronenmikroskopie von Prof. Dr. Helmut Kohl.
Ihm gilt mein besonderer Dank fiir die Aufnahme in seine Arbeitsgruppe und die Betreu-

ung wahrend der Bearbeitung des von ihm angeregten Themas.

Weiter gilt mein Dank Herrn Dr. Andreas Weickenmeier, MPI Stuttgart, fiir wertvolle
Hinweise und insbesondere fiir die freundliche Uberlassung der Quellcodes seines Pro-

grammpakets zur Berechnung energiegefilterter Beugungsdiagramme.

Den Mitgliedern der Arbeitsgruppe (den EMIs) danke ich fiir das uniiberbietbare Arbeits-
klima und alle Unterstiitzung. Stellvertretend sei Herr Dipl.-Phys. Norbert Overbeck fiir
seine Hilfe bei schwierigen TEX-Fragen genannt.

Nicht zuletzt meinen Eltern schulde ich Dank fiir ihr begleitendes Interesse und vielféltige

Unterstiitzung wahrend meines ganzen Studiums.




