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Einleitung

Die Elektronenmikroskopie hat sich seit ihrer Entwicklung im Jahr 1932 durch Knoll
und Ruska (1932) zu einem universellen und unverzichtbaren Hilfsmittel zur Ab-
bildung, Analyse und Manipulation mikroskopischer Strukturen entwickelt. Mo-
derne Rasterelektronenmikroskope (Scanning Electron Microscope, SEM) arbei-
ten mit Beschleunigungsspannungen von 0.5—30kV. Besonders interessant fiir die
Biologie, Medizin und Materialwissenschaften ist die sogenannte Niederspannungs-
Rasterelektronenmikroskopie (Low-Voltage Scanning Electron Microscopy, LV-
SEM) im Primir-Energiebereich von F <5keV (Pawley, 1984). Seit etwa 10—15
Jahren ist es aufgrund der verbesserten Elektronenoptiken und durch die Entwick-
lung der Feldemissionskathode sowie des Schottky-Emitters moglich, diesen Ener-
giebereich mit einem ausreichenden Sondenstrom und einer lateralen Auflésung der
Gréflenordnung nm zu nutzen. Niederspannungs-Rasterelektronenmikroskope, die
mit einer solchen Kathode ausgestattet sind, werden auch héufig als FE-SEM (Field
Emission-Scanning Electron Microscope) bezeichnet.

Der Niederenergie-Bereich ist durch zahlreiche Besonderheiten ausgezeichnet. Die
wesentlichen positiven Eigenschaften sind die erh6hte Sekundirelektronenausbeute,
die Begrenzung der Strahlenschiden auf einen oberflichennahen Bereich von eini-
gen nm aufgrund der geringeren Eindringtiefe des Primérelektronenstrahls sowie die
Moglichkeit der aufladungsfreien Abbildung von Isolatoren. Neben diesen Vorteilen
treten in der Niederspannungs-Rasterelektronenmikroskopie aber auch Schwierigkei-
ten auf. Wihrend im konventionellen Energiebereich (E > 5keV) die Riickstreuelek-
tronenausbeute mit steigender Ordnungszahl monoton wichst und somit eine Mate-
rialunterscheidung moglich ist, sind die Kontraste im Niederenergie-Bereich weniger
eindeutig. Die Ursache hierfiir liegt in dem gednderten Streuverhalten der niederener-
getischen Elektronen begriindet (Reimer, 1993). Mit abnehmender Primérenergie
treten zunehmend die Spin-Bahn-Wechselwirkung und die Zunahme der unelasti-
schen Wirkungsquerschnitte in den Vordergrund. Dadurch kommt es zu drastischen
Verdnderungen der Streuprozesse innerhalb der Probe.

Wichtige Ergebnisse iiber die Wechselwirkungsmechanismen zwischen Elektro-
nen und Materie lassen sich mittels elektronenspektroskopischer Verfahren erhal-
ten. Durch die Energieanalyse der in einer Probe gestreuten Elektronen lassen sich
Aussagen iiber die unelastische Streuung gewinnen. Bei winkelaufgelosten Messun-
gen erhilt man zudem noch Informationen iiber die elastischen Streuprozesse. Die
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Verwendung energieselektierter Elektronen im Abbildungsmodus eroffnet dariiber
hinaus interessante Moglichkeiten zur Separation einzelner Informationen aus einem
integralen Signal. So kann die Energiefilterung beispielsweise zu einer Kontraststei-
gerung und elementspezifischen Abbildung ausgenutzt werden.

Fiir derartige Untersuchungen bietet das zur Verfiigung stehende Nieder-
spannungs-Rasterelektronenmikroskop S-4000 SEM der Firma Hitachi zahlreiche
Vorteile. Einerseits lassen sich elektronenmikroskopische Aufnahmen von den zu
untersuchenden Probenstellen erhalten, so dafl auftretende Probleme bei einer Ana-
lyse hdufig durch einfache visuelle Kontrolle erkannt werden kénnen. Andererseits
besitzt das Gerét eine kalte Feldemissionsquelle, die iiber eine deutlich geringere
Energiebreite der austretenden Elektronen verfiigt als die iiblicherweise verwendeten
Wolfram-Haarnadelkathoden. Daher ist der kalte Feld-Emitter fiir spektroskopische
Untersuchungen besonders interessant.

Ziel dieser Arbeit war es, ein universelles, modulares System zu entwickeln, daf}
sowohl eine energiegefilterte Abbildung als auch die Durchfiihrung von Untersu-
chungen zur Elektronenspektroskopie in einem Niederspannungs-Rasterelektronen-
mikroskop ermoglicht. Dabei soll der Energiebereich von 0—10keV abgedeckt wer-
den koénnen, um sowohl Messungen im Niederenergiebereich durchzufiihren, als auch
Vergleichsmoglichkeiten zum konventionellen Energiebereich zu erhalten. Mit denen
fiir dieses System entwickelten Elektronen-Spektrometern sollen die Moglichkeiten
einer Energiefilterung riickgestreuter und transmittierter Elektronen im Rasterelek-
tronenmikroskop mit kalter Feldemissionsquelle untersucht werden.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in die folgenden Teile: Kapitel 1 behandelt
die Besonderheiten, die ein LVSEM gegeniiber einem konventionellen SEM auszeich-
net. Schwerpunkt der Darstellung liegt dabei auf der Beschreibung der speziellen
Kathodentypen, wie Schottky- bzw. Feldemissionskathoden, die fiir die energiege-
filterte Abbildung bzw. Spektroskopie von Elektronen in einem SEM eine elemen-
tare Rolle spielen. Kapitel 2 beschiftigt sich in einem ersten Teil mit der theore-
tischen Beschreibung der elementaren Streuprozesse von Elektronen mit Materie.
Diese Elementarprozesse sind verantwortlich fiir die grundlegenden elektronenmi-
kroskopischen Grofien: Reichweite, Transmissions- und Riickstreukoeffizient sowie
die Energie- und Winkelverteilung. Diese Gréflen bestimmen mafigeblich die Kon-
traste und das Auflosungsvermogen elektronenmikroskopischer Bilder. Der daran
anschlieflende Teilbereich befaflt sich mit der Implementierung der vorgestellten
theoretischen Modelle in die Monte-Carlo Simulation und den sich daraus ergeben-
den Moglichkeiten und Grenzen der Methode. In Kapitel 3 wird auf die Grundlagen
der energiegefilterten Abbildung und Spektroskopie von Elektronen eingegangen,
wie sie fiir die Mikroskopie von Interesse sind. Dabei werden nach einer kurzen
Einfiihrung der grundlegenden Prinzipien zur Energiefilterung von Elektronen die
wichtigen Eigenschaften der verwendeten Spektrometertypen diskutiert. Kapitel 4
befafit sich mit dem entwickelten iibergeordneten Meflaufbau sowie den einzelnen
Komponenten mit den verwendeten Elektronenspektrometern fiir die energiegefil-
terte Abbildung und Spektroskopie. Im Anschlufl daran wird auf die Praparation
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der verwendeten Proben eingegangen. In Kapitel 5 werden die erzielten Ergebnisse
aus den Messungen zur Transmission und Riickstreuung sowie die Ergebnisse der
Monte-Carlo Simulationen zur Riickstreuung vorgestellt, verglichen und diskutiert.
Speziell zur Riickstreuung werden theoretische Uberlegungen zur Auflssungsverbes-
serung eines Rasterelektronenmikroskops durch die Energiefilterung der elastisch
reflektierten Elektronen angestellt. In dem Zusammenhang wird eine Abschéitzung
fiir die bestmogliche erzielbare Auflésung eines Rasterelektronenmikroskops gege-
ben. Kapitel 6 fafit die einzelnen Ergebnisse zusammen und gibt einen Ausblick
iiber zukiinftige Mo6glichkeiten, die sich aus der Weiterentwicklung der verwendeten
Spektrometer und der angewendeten Untersuchungsmethoden ergeben.






Kapitel 1

Besonderheiten eines
hochauflosenden LVSEM

In diesem Kapitel werden die besonderen Anforderungen an die wesentlichen Kom-
ponenten eines LVSEM aufgezeigt, die sich von denen eines konventionellen SEM
unterscheiden und damit die Randbedingungen fiir eine Energiefilterung in einem
solchen Gerit festlegen. Dabei werden die Eigenschaften des elektronenstrahlerzeu-
genden Systems ausfiihrlicher behandelt, da diese im wesentlichen die Grenzen der
bei spektroskopischen Untersuchungen erreichbaren Energieauflésung und Nachweis-
empfindlichkeit bestimmen. Das Hauptaugenmerk liegt dabei auf dem kalten Feld-
Emitter, der im verwendeten LVSEM integriert ist.

1.1 Kathodentypen

Der rasante Fortschritt in der Entwicklung speziell fiir den Niederenergie-Bereich
ausgelegter Rasterelektronenmikroskope wurde mafigeblich durch die Entwicklung
der kalten- und geheizten Feldemissionskathoden sowie der Schottky-Emitter einge-
leitet. Diese Kathodentypen zeichnen sich gegeniiber den iiblicherweise verwende-
ten thermischen W- bzw. LaBg-Kathoden durch ihre um Zehnerpotenzen gréfieren
Richtstrahlwerte und um die bis zu einer Gréenordnung geringere Energiebreite § E
aus. Diese Eigenschaften ermdoglichen es, im Niederenergie-Bereich bei £ < 5 keV
mit ausreichenden Strahlstrémen bei kleinen Sondendurchmessern zu arbeiten.

1.1.1 Schottky-Emitter

Die sogenannten Schottky-Emitter vom ZrO/W (100)-Typ sind folgendermafien auf-
gebaut: Auf eine Wolfram-Kathode wird eine in (100) Richtung orientierte Wolfram-
Einkristallspitze aufgebracht. Diese Spitze wird angeétzt, um einen Kriimmungs-
radius von etwa 0.5—1pm zu erhalten. Durch Aufdampfen von ZrO auf die
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Abb. 1.1: (a) Potentialverlauf an dem Ubergang von Kathodenspitze zum Vakuum fiir einen
ZrO /W-Schottky-Emitter (SchE) und eine kalte (KFE) bzw. geheizte (GFE) Wolfram-
Einkristall-Feldemissions-Kathode; Er=Fermi-Energie, ®=Austrittsarbeit (nach Tug-
gle et al. (1985)). (b) Typischer Aufbau einer Feldemission-Kathode nach Crewe et al.
(1968a); im Fall einer kalten FE-Kathode entfiillt der Heizspannungsstromkreis.

(100)-orientierte W-Spitzenoberfliche wird die Austrittsarbeit von @y =4.6eV auf
®7,.0=2.8eV erniedrigt.

Abbildung 1.1(a) stellt die Potentialverhiltnisse am Ubergang zwischen Ka-
thodenspitze und Vakuum bei Anwesenheit eines elektrischen Feldes dar, wie sie
bei Schottky-Emittern und Feldemissionskathoden herrschen. Beim Betrieb eines
Schottky-Emitters wird zwischen Kathode und erster Anode eine Extraktionsspan-
nung von 4—8kV angelegt. Das dadurch entstehende elektrische Feld an der Ka-
thodenspitze erniedrigt die Potentialbarriere um einen weiteren Betrag A®. Dieses
Absenken der Potentialbarriere durch ein dufleres Feld wird als Schottky-Effekt be-
zeichnet. Die Feldstéirke an der Spitze reicht jedoch trotz der Erniedrigung der Aus-
trittsarbeit durch das ZrO und der Potentialabsenkung durch den Schottky-Effekt
nicht aus, um eine merkliche Feldemission durch den Tunneleffekt zu bewirken. Im
Fall der Schottky-Emission miissen daher die Elektronen die Potentialbarriere im
wesentlichen durch ihre thermische Energie iiberwinden. Leider wird der Schottky-
Emitter in der Literatur héufig falschlicherweise als Feldemissions-Kathode bezeich-
net.

Die wesentlichen Vorteile dieses Kathodentyps im Vergleich zur konventionel-
len W- bzw. LaBg-Quelle sind der hohe Richtstrahlwert von ca. 108 Acm=2sr~! bei
20keV, die hohe Emissionsstromdichte von ca. 500 A/cm? und die kleine Energie-
breite von ) E~0.8eV bei geringem Rauschen. Die Strahlstromstérke liegt in der
GréBenordnung von 1078 —107% A und ist damit etwa um einen Faktor 10— 50 gréfier
als bei einer kalten Feldemissionskathode. Diese Figenschaften machen diesen Ka-
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thodentyp so interessant fiir die Elektronenmikroskopie. In Tabelle A.3 sind die Ei-
genschaften aller in der Rasterelektronenmikroskopie verwendeten Kathodentypen
gegeniibergestellt. Schottky-Emitter benotigen Aufheizzeiten von ca. 1h, um die
notige Heiztemperatur von 1800—2300K zu erreichen. Um diese lange Aufwéirm-
zeit zu umgehen, werden die Schottky-Emitter hiufig iiber Nacht bei reduzierter
Heizleistung stindig einsatzbereit gehalten, so dafl die Kathode nach nur ca. 2 min
Aufheizzeit vor Beginn einer Untersuchung fiir den Abbildungsbetrieb zur Verfiigung
steht. Wird diese Kathode im Dauerbetrieb bei ca. 2300 K betrieben, betragt die
Lebensdauer der Spitze ca. 9000 Betriebsstunden (Frase, 1998).

1.1.2 Feldemissionskathoden

Die Feldemissionskathode (Field Emission Gun, FEG) wurde von Crewe et al.
(1968a) entwickelt und erstmalig fiir den Gebrauch in einem hochauflésenden STEM
von Crewe et al. (1968b) vorgestellt. In Abbildung 1.1(b) ist der typische Aufbau
der Kanone gezeigt. Der Kriimmungsradius einer Feldemissions-Kathodenspitze ist
mit r; & 0.01 — 0.1 yum etwa 10— 100-fach kleiner als bei einem Schottky-Emitter.
Durch Anlegen einer Extraktionsspannung von U, ~2—6kV zwischen der Ka-
thode und der ersten Anode entsteht an der Spitze einer FEG daher eine Feldstéirke
von |E| =U,y/rs>5-107 V/cm. Dieses starke elektrische Feld senkt die Potential-
barriere zwischen der Fermienergie Er des Kathodenmaterials und dem Vakuum-
Niveau zu einem Potentialwall ab, dessen Breite b in der Hohe der Fermi-Energie
eine GroBlenordnung von einigen nm besitzt. Bei diesen Potentialverhéltnissen haben
die Elektronen die Moglichkeit die Potentialbarriere zu durchtunneln. Da die Tun-
nelwahrscheinlichkeit eine Funktion von U,,; ist, kann der Extraktionsstrom durch
Verdnderung der Extraktionsspannung U,,; variiert werden. Die Spannung U, von
~0.5—30kV zwischen Kathode und zweiter Anode dient einerseits der Fokussierung
des Elektronenstrahls, andererseits werden die Elektronen durch diese Spannung auf
ihre feste Primérenergie beschleunigt.

FEGs sowie Schottky-Emitter werden auch als virtuelle Punktelektronenquellen
bezeichnet, da sie im Gegensatz zu thermischen W- bzw. LaBg-Kathoden einen von
der Spitze divergierenden Elektronenstrahl besitzen. Es existiert also kein Cross-over
vor der Spitze wie bei den thermischen Kathoden. Durch Riickprojektion der von
der Kathodenoberfliche divergierenden Elektronen ergibt sich eine virtuelle Elek-

tronenquelle, die um mehrere Groflenordnungen kleiner ist als der erste Cross-over
einer herkdmmlichen W-Haarnadelkathode bzw. LaBg-Kathode (Abbildung 1.1(b)).

Feldemissionskathoden bestehen in der Regel aus einem gebogenen Wolfram-
Draht, auf dem ein in (100) oder (310) Richtung orientierter Wolfram-Einkristall mit
einer sehr fein angefitzten Spitze aufgebracht ist. Durch die Verwendung von (100)-
orientierten Spitzen wird die Emission auf einen Winkelbereich von = 0.1rad be-
grenzt. Daher zeichnen sich FEGs durch einen extrem hohen Richtstrahlwert von ty-
pischerweise 10'® Acm~=2sr~! aus. Durch die Aberration des Kanonen-Linsensystems
wird dieser Wert, auf etwa 107 —10% Acm~2sr~! bei einer Priméirenergie von 20 keV
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reduziert. Verschiedene Elektroden-Anordnungen fiir FEGs wurden von Crewe et al.
(1968a), Butler (1966), Munro (1972) und Riddle (1978) untersucht. Mit der Verwen-
dung von magnetischen Linsen beschéftigten sich Cleaver (1979) und Troyon (1980).
Eine Zusammenstellung verschiedener Typen von Strahlerzeugungs-Linsensystemen
fiir die Elektronenmikroskopie ist bei Troyon (1984) zu finden.

Kalte Feldemissionsquelle

Das in dieser Arbeit verwendete Niederspannungs-SEM Hitachi S-4000 ist mit ei-
nem kalten Feld-Emitter ausgestattet. Die Elektronenstrahlerzeugung erfolgt mittels
Tunneleffekt und findet bei Raumtemperatur statt. Wiahrend des Betriebs werden
trotz Ultrahochvakuum im Laufe der Zeit zunehmend Restgasmolekiile an der Ober-
fliche der Kathodenspitze adsorbiert. Daher muf} die Spitze einer kalten FE-Kathode
regelmifig gereinigt werden, um diese Gasmolekiile von der Oberfliche zu entfer-
nen. Dieser Prozef wird als Flashing bezeichnet. Dazu wird die Kathode durch einen
kurzzeitigen Stromimpuls auf etwa 2000 K aufgeheizt, so dal die anhaftenden Mo-
lekiile desorbiert werden. Weiterhin bewirkt dieser Flash-Proze$3, dafi die Spitze der
Kathode durch Rekristallisation wieder geglittet wird, da infolge des Ionenbeschus-
ses von Restgasmolekiilen kleine Krater entstehen. Fiir den Flash-Prozel kénnen
zweil unterschiedliche Verfahren angewendet werden:

e Im ersten Fall wird die Kathode jeweils am Ende eines Betriebstages geflasht
und kann dann iiber Nacht ruhen, so daf} die Kathode unmittelbar am darauf-
folgenden Tag wieder genutzt werden kann.

e Beim zweiten Verfahren wird die Kathode zu Beginn eines Arbeitstages ge-
flasht. Nach einer anschlielenden Wartezeit von etwa 45—60 min fiir die Wie-
dereinstellung des Ultrahochvakuums im Kathodenbereich und den Rekristal-
lisationsprozeR ist der Emitter fiir den Betrieb bereit.

Die Erfahrung zeigte, dafl das erstgenannte Flash-Verfahren zwar den sofortigen Be-
trieb der Kathode ohne Vorbereitungszeit ermoglichte, sich aber das zweitgenannte
Verfahren fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrten spektroskopischen Untersuchun-
gen besser eignete. So fithrten im Fall des ersten Flash-Verfahrens schlechte Vaku-
umbedingungen, z. B. durch eine stark ausgasende Probe am Vortag, zu schlechten
Stabilitdtsbedingungen des Sondenstroms am folgenden Tag. Ein dhnlicher Effekt
zeigte sich fiir gewdhnlich nach einem Wochenende, an dem die Kathode nicht betrie-
ben wurde. Aufgrund der dadurch intensiver auf der Kathodenspitze angesammelten
Restgasmolekiile, wurde die fiir spektroskopische Untersuchungen vorteilhafte und
iiber einen ldngeren Zeitraum von mehreren Stunden andauernde Stabilitédtsphase
der Kathode erst sehr spét erreicht. So zeigten sich hiufig erst ab dem darauf-
folgenden Tag deutlich konstantere Strahlstrombedingungen mit héherer Intensitét
und geringeren Fluktuationen als am ersten Tag nach einer ldngeren Betriebspause
der Kathode. Durch die Anwendung des zweiten Verfahrens, das anfingliche Flashen
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Abb. 1.2: Typischer Emissionsstromverlauf (a) einer kalten Feldemissionsquelle nach dem Flash-
Prozel sowie (b) eines Schottky-Emitters und einer geheizten Feldemissionsquelle
(nach Jeol (1998)).

vor dem Betrieb der Kathode, wurden einerseits téglich die gleichen, definierten An-
fangsbedingungen erreicht, andererseits hohere Intensititen wihrend der stabileren
Phase der Kathode erzielt.

In Abbildung 1.2(a) ist schematisch der typische Verlauf des Emissionsstroms
einer kalten FE-Kathode nach einem Flash-Prozefl gezeigt. Im Vergleich zum
Schottky- bzw. geheizten Feld-Emitter, die nach einer anfinglichen Aufheizphase
einen konstanten Emissionsstrom ohne Langzeitdrift mit geringen Kurzzeitschwan-
kungen aufweisen, zeigt der zeitliche Verlauf des Emissionsstroms eines kalten Feld-
Emitters ein génzlich anderes Verhalten. Nach dem Einschalten fillt der Emissions-
strom unter Aufweisen grofler Kurzzeitfluktuationen in einem exponentiell-dhnlichen
Verlauf stark ab. Diese Anfangsphase ist dadurch gekennzeichnet, daf sich keine
Gasmolekiile auf der Kathodenspitze befinden. Mit fortschreitender Zeit lagern sich
zunehmend Restgasmolekiile auf der Spitze ab, wodurch die Austrittsarbeit der Elek-
tronen erhcht wird. Dies fiihrt zu dem starken Abfall des Emissionsstroms. Wihrend
dieses Stadiums findet eine Adsorption, eine Desorption und eine Verschiebung der
Gasmolekiile auf der Oberfliche der Kathode statt, was zu dem starken anfingli-
chen Signalrauschen fiihrt. Die Korrektur des Emissionsstroms auf den gewiinschten,
voreingestellten Wert kann bei zu starkem Abfall durch ein ,manuelles“ Nachregeln
der Extraktionsspannung erfolgen, was in der Grafik durch die vertikalen Spriinge
angedeutet ist. Nach Ablagerung einer homogenen Schicht auf der Oberfléche stellt
sich ein stabiler Zustand des Emissionsstroms ein. Der Ionenbeschufl auf die Ka-
thode in diesem Stadium fiihrt zu kleineren Umlagerungen der Gasmolekiile auf
der Oberflache, die zu kleineren Kurzzeitschwankungen in der Elektronenemission
von 1—5% bei einem Zeitabstand von ca. 100 ms fiithren. Typische Zeiten fiir die
anfiangliche Instabilitdtsphase sind 30 min bis 2h und fiir die stabile Phase 2—12h
je nach Verschmutzungsgrad der Kathodenspitze und Giite des Ultrahochvakuums
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im Kathodenraum.

Bei Verwendung dieses Kathodentyps im Rasterbetrieb eines SEM oder STEM
lassen sich die kurzzeitigen Schwankungen durch eine Signaldivision kompensie-
ren. Dabei wird ein Teil des Emissionsstroms, der auf die Kondensorblende (fiir
E <5keV) bzw. Aperturblende (fiir E>5keV) fillt, abgegriffen und das Detek-
torsignal durch dieses Referenzsignal dividiert. Die Langzeitdrift 148t sich durch
eine Anpassung der Extraktionsspannung von Zeit zu Zeit korrigieren. Dabei wurde
festgestellt, daf} sich durch die Nachregelung der Extraktionsspannung das Katho-
denpotential und damit auch die Primérenergie der austretenden Elektronen um
einige Volt dndern kann. Bei spekroskopischen Untersuchungen, wie sie in Abschnitt
5.1.2 und 5.2.2 durchgefiihrt wurden, ist diese Tatsache zu beriicksichtigen. Dies gilt
insbesondere bei der Mittelung mehrerer aufeinanderfolgender Spektren, zwischen
denen eine solche Nachregelung erfolgte. Dabei ist vor der Summation auf eine ge-
trennte Energieeichung der Spektren zu achten. Fiir die Aufnahme von rauscharmen
Bildern bzw. zur Messung von Elektronenspektren ist es notwendig, in der stabilen
Phase der Kathode zu arbeiten.

Probleme bei einer kalten FE-Kathode sind einerseits die relativ hohen Kurz-
zeitschwankungen in der Groéflenordnung von 1—5%, im Vergleich zu den Schwan-
kungen der anderen Kathodentypen von unter ca. 1%, andererseits die Langzeit-
drift des Emissionsstroms. Diese Kurzzeitschwankungen lassen sich jedoch aufgrund
des punktweisen Bildaufbaus in einem SEM bzw. STEM durch das oben genannte
Signal-Divisionsverfahren, die Langzeitdrift durch eine Korrektur der Extraktions-
spannung kompensieren. Im parallelen Abbildungsmodus eines TEM 148t sich ei-
nerseits das Signal-Divisionsverfahren nicht anwenden, andererseits ist die Strahl-
stromdichte erheblich geringer als bei thermischen Kathoden. Daher wird dieser Ka-
thodentyp dort nur selten verwendet. Der Vorteil, der die kalte Feldemissionsquelle
gegeniiber allen anderen kommerziellen Elektronenquellen auszeichnet, ist die der-
zeit beste Energiebreite von 6FE ~0.2—0.4€V.

Geheizte Feldemissionsquelle

Die geheizte Feldemissionskathode arbeitet im Gegensatz zur kalten Feldemissi-
onskathode bei Kathodenspitzen-Temperaturen von ~1800K, wodurch sich die
Energiebreite der emittierten Elektronen auf §E=0.5—0.7eV erhoht. Der Spit-
zenradius 7 einer solchen Kathode betrdgt =0.01 um, die Strahlstromdichte
Je~5-10% A/cm 2. Durch die stéindige Heizung der Kathode und die damit verbun-
dene geringere Adsorption von Restgasmolekiilen zeigt eine geheizte FEG geringere
Strahlstromfluktuationen als eine kalte FEG. Weiterhin entfillt auch der Flash-
Proze3, da Molekiile, die auf die Kathode treffen, aufgrund der erh6hten Tempe-
ratur sofort wieder desorbiert werden. Krater, die durch den Ionenbeschufl entste-
hen, miissen von Zeit zu Zeit durch einen Rekristallisationsprozel wieder gegliittet
werden. Der qualitative zeitliche Emissionsstromverlauf im Vergleich zum Schottky-
Emitter und zur kalten FEG ist in Abbildung 1.2 dargestellt. Die Verwendung einer
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Feldemissionskathode bzw. eines Schottky-Emitters bringt zahlreiche Vorteile mit
sich. Es zeigt sich, daf} die Schottky-Emitter und die FE-Kathoden einen um bis zu
1000-fach grofleren Richtstrahlwert 3, eine bis zu einem Faktor 10 kleinere Energie-
breite der Primirelektronen und einen bis zu 1000-fach kleineren Elektronenquel-
lendurchmesser besitzen. Diese Kathodentypen sind daher besonders fiir die Nieder-
spannungs-SEM, die Elektronenstrahllithographie, die Elektronenholographie bzw.
-interferometrie sowie die Lorentzmikroskopie geeignet. Fiir hochauflésende, spek-
troskopische Untersuchungen ist die kalte FEG mit der kleinsten Energiebreite ei-
nes kommerziellen Elektronen-Emitters die beste Wahl. Der maximale Strahlstrom,
der mit einer virtuellen Punktquellen-Kathode erzielt werden kann, liegt in der
Gréflenordnung 1078 A (kalte FEG) bzw. 1077 A (Schottky-Emitter sowie geheizte
FEG). Im Gegensatz dazu erreicht man mit thermischen W- bzw. LaBg-Kathoden
im konventionellen Energiebereich Strahlstréme mit bis zu 107¢ A, was fiir die wel-
lenléingendispersive Rontgenmikroanalyse sowie fiir die Anregung von thermischen
und akustischen Wellen in der rasternden, elektronenstrahlinduzierten ,,akustischen
Mikroskopie“ (Scanning Electron Acoustic Microscopy) ausgenutzt wird.

1.2 Vakuumsystem

Fiir den Betrieb einer W- bzw. LaBg-Kathode in konventionellen Rasterelektronen-
mikroskopen ist in der Region des strahlerzeugenden Systems ein Hochvakuum (HV:
~107%—10""hPa) ausreichend. Der Betrieb eines Schottky- bzw. Feld-Emitters bei
einem hochauflésenden Niederspannungs-Rasterelektronenmikroskop erfordert hin-
gegen ein Ultrahochvakuum (UHV: ~ 107 —10"'°hPa) im Kathodenraum, da ein
intensiver Beschufl durch ionisierte Restgasmolekiile die feine Kathodenspitze so-
fort zerstoren wiirde. Der vergleichsweise hohe instrumentelle und damit finanzielle
Aufwand fiir die Erzeugung eines UHV zum Betrieb von Schottky- bzw. Feldemis-
sionskathoden ist verantwortlich dafiir, daf§ diese Kathodentypen bei zahlreichen
modernen Elektronenstrahlgerdten nicht eingesetzt werden.

Das Vakuumsystem des S-4000 SEM gliedert sich in drei Teilbereiche mit steigen-
den Vakuumanforderungen: Die Objektschleuse, die Objektkammer und die Mikro-
skopsiule. Das notige Vorvakuum (VV: ~ 1073 —10"*hPa) fiir die Probenschleuse
wird iiber eine separate Drehschieberpumpe erzeugt. Das Endvakuum in der Objekt-
kammer des S-4000 SEM wird {iber eine Kombination aus Drehschieberpumpe zur
Erzeugung des Vorvakuums und Ol-Diffusionspumpe fiir das Hochvakuum erzielt.
Zur Realisierung des Ultrahochvakuums im Kathodenraum ist die Mikroskopséule
zusitzlich mit einem differentiellen, dreistufigen Ionen-Getterpumpen-System aus-
gestattet.

Die fiir das S-4000 SEM typischen Vakuum-MeBwerte in den verschiedenen Ebe-
nen der Mikroskopsédule und der Objektkammer sind in Abschnitt A.1.1 tabellarisch
dargestellt. Dariiber hinaus ist eine Auflistung der Vakuum-Anforderungen aller in
der SEM gebrauchlichen Kathodentypen im Anhang in Tabelle A.3 zu finden.
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1.3 Linsensystem

In einem konventionellen SEM mit thermischer W- bzw. LaBg-Kathode wird ein
dreistufiges Linsensystem benétigt, um den ersten Cross-over vor der Spitze der
Gréfenordnung 10—50 um auf eine hinreichend kleine Elektronensonde von einigen
10nm zu verkleinern. Die bei Verwendung einer Schottky- bzw. Feldemissionska-
thode in hochauflésenden LVSEM erzeugte virtuelle Elektronenquelle innerhalb der
Kathodenspitze, ist um ca. drei Groflenordnungen kleiner als der erste Cross-over
einer thermischen Kathode. Um diese virtuelle Quelle fiir die Hochauflsung auf eine
Grofle von ca. 1nm zu verkleinern, ist ein zweistufiges Linsensystem ausreichend.
Daher ergibt sich als Vorteil eine geringere Bauhthe der Mikroskopsiule, was im
wesentlichen zu geringeren elektromagnetischen Storeinfliissen fiihrt.

Ein entscheidender begrenzender Faktor fiir das laterale Auflésungsvermogen
eines Rasterelektronenmikroskops, besonders im Niederspannungs-Bereich, ist der
Sondendurchmesser. Einer endlosen Verkleinerung des Sondendurchmessers sind
durch geometrisch-physikalische Griinde sowie den im folgenden beschriebenen
Linsen-Aberrationen wie sphérische (ds) und chromatische (d.) Aberration, axia-
ler Astigmatismus (d,) und die Beugung (d,) Grenzen gesetzt. Der axiale Astig-
matismus &8t sich durch Stigmatorspulen korrigieren und wird daher nicht wei-
ter betrachtet. Ausgehend vom Durchmesser des ersten Cross-overs (dy) bzw. der
virtuellen Elektronenquelle erhilt man durch sukzessive Verkleinerung mittels der
elektromagnetischen Linsen eine kleine Elektronensonde. Aufgrund der Tatsache,
daf3 der Richtstrahlwert 3 einer Kathode innerhalb der elektronenoptischen Séule
bei konstanter Primérenergie eine Erhaltungsgrofle ist und unter der vereinfachten
Annahme einer konstanten Stromdichte innerhalb des Strahldurchmessers, ergibt
sich fiir den geometrischen Strahldurchmesser d, = (2 /I,/7% §)/«. Um eine Aus-
sage iiber den effektiven Strahldurchmesser zu erhalten, miissen die oben genannten
Aberrationen der Objektivlinse beriicksichtigt werden. Diese tragen zu einer Ver-
breiterung des kleinsten geometrischen Sondendurchmessers bei. Superponiert man
in einer Niherung erster Ordnung die Quadrate der einzelnen Aberrationsterme
zum Quadrat des geometrischen Sondendurchmessers, so erhélt man eine gute Ab-
schiatzung der Gréflenordnung fiir den effektiven Strahldurchmesser

d2y = o+ dj + d + d2 (1.1)
4 1, 1 1 1 SE\?
= — 2 4(06)\5)%— —C?af c? = 2
3 a? +( B) a2+ 16 @ +C; T ) @
—_———
1. geom. Anteil 2. Beugung 3.Sphir.—Fehler 4 Cprom.—Fehler

Dabei ist o die Objektivapertur, Ag die De Broglie-Wellenldnge des Primérelek-
trons. C;, C, sind die sphérische und chromatische Aberrationskonstante. Diese
Gleichung ermdglicht, den Einflul der verschiedenen Parameter auf den effektiven
Strahldurchmesser zu untersuchen. Betrachtet man Gleichung 1.1 in Abhéngigkeit
von der Strahlapertur o mit den anderen Groflen als Parameter, so ergibt sich nach
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Reimer (1993) fiir jeden Parametersatz ein relatives Minimum fiir eine definierte, op-
timale Objektivapertur a = ;. Fiir eine gute Auflosung ist ein moglichst kleines
d.g erforderlich. Der erste Term fordert daher eine méglichst kleine Quellfleckgrofie.
Verwendet man eine thermische W- bzw. LaBg-Kathode mit einem relativ gerin-
gen Richtstrahlwert (3, so ist der erste Term wesentlich grofler als der zweite. Aus
diesem Grund kann der Einflul der Beugung vernachléssigt werden. Werden hohe
Primérenergien (10 —30 keV) verwendet, so sind die Terme 1 und 3 aus Gleichung 1.1
dominant. Der chromatische Fehlerterm ist fiir hohe Energien vernachlissigbar. Bei
niedrigen Primérenergien (F <5keV) dagegen dominiert der chromatische Aberra-
tionsterm wegen der relativ grolen Energiebreite 0 E von W- und LaBg-Kathoden
und der Proportionalitit von d? oc E=2. Wegen des abnehmenden Richtstrahlwertes
(B E) mit abnehmender Primérenergie F und der groflen Energiebreite JF sind
die thermischen W- und LaBg-Kathoden fiir die LVSEM weniger geeignet. Verwen-
det man hingegen Schottky-Emitter bzw. Feldemissionskathoden mit einer bis zu
10-fach kleineren Energiebreite 6 E und einem bis zu 10—100-fach gréBeren Richt-
strahlwert 3, werden die Fehlerterme 1 und 4 in Gleichung 1.1 drastisch reduziert.
Hierin liegt die Begriindung fiir die besondere Eignung dieser Kathodentypen in der
LVSEM.

Kommerzielle LVSEM mit Schottky- bzw. Feldemissionsquelle erreichen heutzu-
tage eine Auflésung von ca.1—2nm bei 30keV und ca.3—4nm bei 1keV Primér-
energie. Eine Verbesserung der elektronenoptischen Eigenschaften wird durch die
Positionierung der Probe zwischen den Polschuhen der Objektivlinse erzielt. Rea-
lisiert ist diese Eigenschaft in In-lens-LVSEM (Nagatani et al., 1987). Dadurch ist
fiir eine Fokussierung eine hohere Erregung der Objektivlinse nétig, was zu einer
starken Reduzierung der sphérischen (C;) und chromatischen (C.) Fehlerkonstan-
ten fithrt. Mit einem derartigen Gerét erreicht man derzeit eine Verbesserung der
Auflésung auf ca.1nm bei 30keV und ca.2—3nm bei 1keV. Ein Nachteil der In-
lens-LVSEM ist die Beschrankung der Untersuchung ausschliefllich auf kleine Proben
der GroéBenordnung von (1 xb xha10mm x 4mm x 3mm).

Eine andere Moglichkeit, kleine Sondendurchmesser bei kleinen Primérenergien
zu erreichen, wird durch eine Kombination aus einer elektrostatischen und magneti-
schen Elektronenoptik nach Frosien et al. (1989) erreicht. Dieses System besitzt
geringere Linsenaberrationen als ein Aufbau mit rein magnetischen Linsen. Ein
nicht zu unterschitzendes Problem in der hochauflésenden LVSEM sind neben den
Linsenaberrationen auch die elektromagnetischen Storfelder, die mit abnehmender
Primérenergie zu einer verstirkten Aufweitung des Primé&relektronenstrahls fiihren.
Bei dem von Frosien et al. (1989) vorgeschlagenem System wird auch dieses Pro-
blem deutlich reduziert, da sich der Elektronenstrahl beim Durchgang durch die
Mikroskopsiule auf einem hohen Potential (typ. 10kV) befindet. Erst innerhalb
bzw. hinter der Objektivlinse werden die Elektronen auf eine geringere Energie ab-
gebremst.

Der vielversprechendste Ansatz, zukiinftig die Auflésungsbegrenzung durch die
Linsenfehler zu iiberwinden, wurde von Zach (1989) und Rose (1990) fiir die LVSEM
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und von Rose (1998) fiir die Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) vorgeschla-
gen. Dabei werden Korrektoren, bestehend aus magnetischen Multipolelementen, in
die elektronenoptische Siule integriert. Durch die damit erzeugten Multipolfelder
lassen sich die dominanten Ordnungen des sphérischen und chromatischen Linsen-
fehlers korrigieren, so dafl ein Elektronen-Sondendurchmesser von weniger als 1nm
bei 0.5keV erreicht wird. Ein solches mit einem Korrektor ausgestattetes hochauf-
l6sendes LVSEM wurde von Zach und Haider (1992) sowie Haider et al. (1992)
vorgestellt und von Zach und Haider (1994) sowie Haider et al. (1994) erfolgreich
erprobt.

Ein weiterer Vorteil des Einsatzes eines Korrektors, ist ein gréflerer ausnutzba-
rer Strahlstrom. Die Strahlstromdichte .J,, wird durch den Ausdruck J,, = 78a?
beschrieben. Nach Korrektur der Linsenfehler kénnen auch groflere Aperturen ver-
wendet werden, so daf ein groBerer Strahlstrom moglich ist. Weitere Uberlegungen
zum Auflésungsvermogen heutiger LVSEM in Abhingigkeit von Primérenergie und
Ordnungszahl werden in Abschnitt 5.2.3.4 angestellt. In dem Zusammenhang wer-
den dariiber hinaus Verbesserungsmoglichkeiten durch die weitere Verringerung der
Primérenergie bis zu einigen zehn eV bei Verwendung eines Korrektors und/oder
die Energiefilterung der elastisch riickgestreuten Elektronen diskutiert.

1.4 Detektorsysteme

Zur Standardausriistung eines SEM gehoren Sekundirelektronendetektoren vom
ETD-Typ (Everhardt-Thornley-Detektor, Everhart und Thornley (1960). Ein Saug-
netz auf einem positiven Potential von ca. 200—300V sorgt fiir die Richtungsablen-
kung langsamer Sekundéarelektronen in Richtung des Detektors. Nachdem die Elek-
tronen dieses Saugnetz passiert haben, werden sie durch ein Potential von +10kV in
Richtung des Szintillators beschleunigt und geben dort ihre kinetische Energie ab,
vorwiegend in dem sie Lumineszenzzentren anregen. Die erzeugten Photonen werden
iiber einen Lichtleiter an einen Photomultiplier weitergeleitet. Die Vorteile dieses Sy-
stems sind die grofle Effizienz, der grofie Verstirkungsgrad und die hohe Bandbreite
des Ausgangssignals bis zu 10 MHz, die es erméglicht, mit TV-Abtastgeschwindigkeit
zu arbeiten. Durch die geringere Primérenergie im Niederspannungs-Bereich ist die
Beeinflussung des Primérstrahles durch das Saugfeld eines ETD wesentlich stirker
ausgeprigt als bei hoheren Energien (Schmid und Brunner, 1986).

Eine Losung dieses Problems ist der von Zach und Rose (1986) vorgeschlagene
und von Schmid und Brunner (1986) realisierte Quadrupoldetektor unter dem Pol-
schuh eines SEM. Er besitzt auf der optischen Achse ein verschwindendes Feld, so
daf keine Beeinflussung auf den Primirelektronenstrahl erfolgt. Da dieses Detektor-
system zwei gegeniiberliegende ETD enthélt, 148t sich durch die Summenbildung der
Signale der Materialkontrast und iiber die Differenz der Signale der Topographie-
kontrast hervorheben. Mit dieser Anordnung 148t sich diese fiir den konventionellen
Energiebereich bekannte Technik (Volbert und Reimer, 1980) auch im Niederener-
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giebereich anwenden.

Fiir In-lens-TLVSEM wird dieses Problem durch die Verwendung eines oberhalb
der Probe befindlichen In-column-ETD gelost. Dabei wird die richtungsselektive
Eigenschaft eines Wien-Filters zur Detektion der SE genutzt, wobei der Primir-
strahl ungehindert durch das Filter gelangt.

Fiir die Detektion von Riickstreuelektronen (BSE) werden héufig spezi-
elle Szintillator-(Lichtleiter)-Photomultiplier Kombinationen verwendet (Robinson,
1974; Hejna, 1987; Autrata, 1989). Im Vergleich zum ETD sind diese Detektoren im
konventionellen Energiebereich typischerweise ohne Saugnetz und ohne Szintillator-
Beschleunigungsfeld ausgestattet. Die Form und Position ist dem gewiinschten De-
tektionsraumwinkel angepafit. Im konventionellen Energiebereich reicht die Energie
der BSE aus, um geniigend Lumineszenzzentren fiir ein hinreichendes Signal an-
zuregen. Dabei verhilt sich die Signalausbeute eines Szintillations-BSE-Detektors
proportional zu (Epsgp—Fsehy) mit einer Schwellenergie Egqp,, von ca. 1—2keV.

Fiir den Niederenergiebereich miissen daher spezielle Szintillations-BSE-
Detektoren verwendet werden (Autrata und Hejna, 1991; Hejna, 1994). Diese sind
meist rotationssymmetrisch aufgebaut, um Strahlverzerrungen zu vermeiden und
verfiigen des weiteren {iber eine Nachbeschleunigungsmoglichkeit auf den Szintilla-
tor von V;,~+5kV. Um eine Beeinflussung dieses Beschleunigungsfeldes auf die
aus der Probe emittierten Elektronen auszuschliefen, wird der Probenraum héufig
durch ein geerdetes, kugelformiges Netz feldfrei gehalten.

Halbleiterdetektoren, die im konventionellen Energiebereich als BSE-Detektoren
eingesetzt werden, finden in der LVSEM keine Verwendung, da eine Mindestenergie
der auftreffenden Elektronen von 2—5keV erforderlich ist, um Elektronen-Lochpaare
zu erzeugen. Eine Nachbeschleunigung der Elektronen auf den Halbleiter gestaltet
sich als schwierig, da sich die Signalverstiarkungselektronik nur schwer von der Hoch-
spannung entkoppeln 148t. Eine ausfiihrlichere Behandlung der verschiedenen Ver-
fahren zur Detektion von BSE sind bei Reimer (1985, 1993) und Hejna (1994) zu
finden.






Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

Ursache fiir alle Kontraste in der Elektronenmikroskopie ist die Wechselwirkung des
einfallenden Elektronenstrahls mit den Atomen des bestrahlten Objektes. Alle in
Erscheinung tretenden Signale wie die Aussendung von Riickstreuelektronen (BSE),
Sekundirelektronen (SE), Rontgenstrahlen (X-rays), sichtbarem Licht (Kathodolu-
minezzenz, KL) sowie Wirmestrahlung und akustischen Wellen werden mafigeblich
von dieser Wechselwirkung bestimmt. Die beiden grundlegenden Streuprozesse, die
ein Elektron beim Durchgang durch einen Festkorper erfahren kann, sind die elasti-
sche und unelastische Streuung. Elektronen, die auf einen Festkorper treffen, werden
in der Regel vielfach gestreut, so daf} sie eine Reihe von elastischen Streuungen mit
Ablenkungen um Winkel 6 sowie unelastische Streuprozesse mit Energieverlusten
AF erleiden.

Im folgenden werden die theoretischen Grundlagen hierzu im Hinblick auf die
Verwendbarkeit fiir eine Monte-Carlo Simulation dargestellt. Besonderer Wert wird
dabei auf die Unterschiede der Streuung im konventionellen und Niederenergie-
Bereich gelegt.

2.1 Elastische Streuprozesse

Die elastische Streuung resultiert aus der anziehenden Coulomb-Wechselwirkung
zwischen den Primérelektronen und den Atomkernen der Probe, welche durch die
Atomelektronen abgeschirmt sind. Die dabei auf den Festkorper iibertragene Energie
liegt bei nicht relativistischen Elektronen aufgrund des grofien Massenunterschiedes
(22000:1) in der Groflenordnung einiger meV und kann daher fiir unsere Betrach-
tungen vernachlissigt werden. Bei Reimer (1989) sind Berechnungen hierzu fiir ver-
schiedene Elemente und Primérenergien zu finden. Da die bei der elastischen Streu-
ung auftretenden Energieverluste vernachléssigbar sind, lassen sich die ausschliellich
elastisch gestreuten Elektronen energetisch nicht von den ungestreuten Elektronen
unterscheiden. Bei auftretenden Mehrfachstreuereignissen sorgt die elastische Streu-
ung mit ihrer relativ grolen Winkelverteilung dafiir, dafl auch unelastisch gestreute

17
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Elektronen in grole Winkel transportiert werden.

2.1.1 Rutherford-Streuung

Zur Beschreibung der Winkelverteilung der elastischen Streuung wird der differen-
tielle Streu- bzw. Wirkungsquerschnitt dog;/d€) verwendet. Er gibt anschaulich die
Fldche pro Atom an, die zu einer Streuung des einfallenden Elektrons in das Raum-
winkelelement df2 um den Streuwinkel @ fiihrt. Fiir den Fall des einfachen Coulomb-
Potentials V(r) = Ze?/(4meor) ergibt sich sowohl mit Hilfe der klassischen Theo-
rie als auch mittels quantenmechanischer Rechnung der Rutherfordsche Streuquer-

schnitt
doa) _ et 4 i 1 (2.1)
dQ ), 16(4mep)2 \E/) sin*(0/2) '

mit der Ordnungszahl Z und dem Streuwinkel 0; ¢, stellt die Dielektrizitdtskonstante
des Vakuums und E die Energie des einfallenden Elektrons dar. Der Rutherford-
Streuquerschnitt beschreibt die Streuung an einem ,,nackten* Atomkern der Ladung
+Ze, wobei sich das elektrische Feld bis ins Unendliche erstreckt. Diese Tatsache
fithrt in Gleichung 2.1 zu einer Singularitét (dog/dS2)g — oo fiir § — 0°.

In der Realitdt wird dieses Feld durch die Hiillenelektronen der Atome abge-
schirmt, was zu einem endlichen Wert des differentiellen Wirkungsquerschnitts fiir
6 =0° fiihrt. Die einfachste Moglichkeit, diese Abschirmung durch die Hiillenelek-
tronen zu beriicksichtigen, ist die Modifikation des Atompotentials durch die Ver-
wendung eines exponentiellen Abschirmfaktors (Wentzel-Modell)

2

Viv(r) = - e (/Ra) (2.2)
mit dem Abstand des einfallenden Elektrons vom Atomkern 7 und dem Abschirm-
radius des Atoms R, ~ ag Z /®. Dabei ist ag = 0.0529nm der Radius des H-
Atoms nach Bohr. Mit diesem Ansatz folgt aus der Losung der zeitunabhingi-
gen Schrodinger-Gleichung in Bornscher Ndherung der abgeschirmte Rutherfordsche
Streuquerschnitt nach Wentzel:

(cili;l)lgw N ﬁ;o)? (g)Q[sinQ(e/m +1sin2(90/2)]2 (2:3)

mit sin(6y/2) ~ 6y/2 = A\p/(47nR,) und der de Broglie-Wellenléinge A\g = h/(mv)
in nm. Der endliche Wert des Abschirmwinkels 6, sorgt dafiir, daf§ die Singularitit
fiir & — 0 verschwindet und (do;/dQ) g, einen endlichen Wert annimmt. Fiir grofie
Energien (E 2 10keV) gibt 6, anschaulich im wesentlichen die Viertelwertsbreite
des elastischen Streuquerschnitts an. Fiir kleinere Energien und/oder Elemente mit
grofem Z wird diese Interpretation zunehmend schwieriger (vgl. Abschnitt 2.1.2).

Obwohl dieses Modell eine starke Vereinfachung darstellt, liefert es doch fiir zahl-
reiche Problemstellungen brauchbare Ergebnisse. Wesentlicher Vorteil dieses Modells



2.1. Elastische Streuprozesse 19

ist die analytische Darstellbarkeit. Dadurch 148t es sich recht einfach in Computer-
Programme implementieren. Eine bessere Ubereinstimmung mit dem Experiment,
besonders im Bereich der Kleinwinkelstreuung, wird durch die Verwendung einer
Summe von Exponentialfunktionen anstelle des einen Korrekturfaktors in Gleichung
2.2 erzielt.

Die Packungsdichte der Atome im Festkorper und die damit verbundene Modifi-
kation der Atompotentiale 148t sich in einer ersten Niherung mittels des Muffin-Tin-
Modells beriicksichtigen. Eine weitere Verbesserung fiir den Bereich kleiner Streu-
winkel (f =~ 5° — 10°) kann durch die Verwendung der Partialwellenmethode bzw.
durch die Wentzel-Kramer-Brillouin (WKB)-Methode zur Berechnung der Pha-
senverschiebung der einlaufenden ebenen Elektronenwelle bei der Streuung an den
Atomen erzielt werden.

2.1.2 Mott-Streuung

Bei allen bisherigen Betrachtungen wurde der Spin des einfallenden Elektrons ver-
nachlédssigt. Beriicksichtigt man die Wechselwirkung des Elektronenspins mit dem
Magnetfeld des Atomkerns aufgrund seiner Relativbewegung zum Elektron, die soge-
nannte Spin-Bahn Kopplung, so ergibt sich der differentielle Mott-Streuquerschnitt.
In Abbildung 2.1 sind vergleichend die differentiellen Rutherfordschen und Mott-
schen Wirkungsquerschnitte fiir die Elemente Kohlenstoff und Gold fiir (a) 30 keV
und (b) 1keV in einer halblogarithmischen Grafik dargestellt.
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Abb. 2.1: Halblogarithmischer Plot der differentiellen Mott- (durchgezogen) bzw. Rutherford-
(gepunktet) Streuquerschnitte fiir C und Au bei (a) £=30keV und (b) E=1keV;
(Daten aus Reimer und Lédding (1984)).

Daraus lassen sich die folgenden charakteristischen Eigenschaften ablesen:

Fiir Elemente niedriger Ordnungszahl (Kohlenstoff) und hohe Energien (30keV)
sind die Unterschiede zwischen Mott- und Rutherford-Streuung zu vernachléssi-
gen. Fiir schwere Elemente wie etwa Gold zeigt sich jedoch, dafl die Rutherford-
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Streuformel selbst bei hohen Energien versagt. Besonders im Bereich der direk-
ten Riickstreuung (0 =180°) treten starke Abweichungen zwischen Mott- und
Rutherford-Streuung auf. Vergleicht man die Wirkungsquerschnitte bei niedrigen
Energien (1keV; Abbildung 2.1(b)), so nehmen die Abweichungen drastisch zu.
Selbst bei leichten Elementen wie Kohlenstoff zeigen sich dabei deutliche Differen-
zen fiir grofle Streuwinkel. Extreme Unterschiede ergeben sich fiir Elemente hoher
Ordnungszahl. Mit abnehmender Primérenergie nehmen einerseits die Abweichun-
gen vom Mottschen zum Rutherfordschen Wirkungsquerschnitt massiv zu, anderer-
seits treten charakteristische Maxima und Minima bei bestimmten Streuwinkeln auf.
Diese Beispiele verdeutlichen, dafl es daher fiir die Implementierung der elastischen
Streuung in einem Simulationsprogramm fiir die Elektronenstreuung im Festkorper
mit Primérenergien < 30keV unerléfilich ist, Mottsche Wirkungsquerschnitte zu ver-
wenden. Reimer und Senkel (1995) demonstrierten am Beispiel der Berechnung des
Riickstreukoeffizienten 7 fiir Gold im Niederenergiebereich, dafl die Implementie-
rung der Mott-Streuung in ein Monte-Carlo Programm den richtigen, monoton fal-
lenden Verlauf mit abnehmender Primé&renergie wiedergibt. Aus der Verwendung
der Rutherford-Streuformel hingegen resultiert einerseits im gesamten untersuch-
ten Energiebereich <5keV ein zu hohes Ergebnis, andererseits zeigt sich auch ein
falscher, ansteigender Verlauf von 7 im Vergleich mit experimentellen Daten von
Bongeler (1992). In erster Néherung Lifit sich fiir die Anwendbarkeit der Ruther-
fordschen Streuformel die Bedingung verwenden, dafl die Elektronenenergie grofier
als die Ionisierungsenergie der K-Schale des betrachteten Elementes sein mu$.

Durch die Mott-Streuung wird einerseits die Spin-Bahn Kopplung beriicksich-
tigt, die im wesentlichen Einflul auf grofle Streuwinkel hat, andererseits wird die
Abschirmung der Kernladungszahl +Ze durch die Hiillenelektronen mit herangezo-
gen, die vorwiegend die Kleinwinkelstreuung (f < 6, mit §, ~ 5° —10°) beeinflufit.
Um die abgeschirmten Mottschen Wirkungsquerschnitte zu erhalten, muf3 anstelle
der einfachen Schrédinger-Gleichung die relativistische Pauli-Dirac-Gleichung unter
Verwendung eines abgeschirmten Coulombpotentials gelést werden (Mott und Mas-
sey, 1965; Biihring, 1965). Im Gegensatz zur Rutherford-Streuung existiert fiir den
Mottschen Wirkungsquerschnitt (doe;/dS2),s kein analytischer Ausdruck mehr. Der
(abgeschirmte) Mottsche Wirkungsquerschnitt wird héufig in der Form

(‘Zgl>M = (0, E) (C;‘;;l>R (2.4)

dargestellt. Dabei ist (doe/d2)r der unabgeschirmte Rutherford-Streuquerschnitt
nach Gleichung 2.1 und r(6, E) ein Korrekturfaktor, der direkt den Unterschied
von Mott/Rutherford-Streuquerschnitt angibt. Betriagt r(0, E) = 1, 148t sich die
Rutherford-Streuformel nach Gleichung 2.1 bzw. Gleichung 2.3 verwenden. Berei-
che mit 7(f, E) # 1 hingegen zeigen die Notwendigkeit an, auf die Mott-Streuung
zuriickzugreifen. Aus diesem Grund wird in der Literatur hdufig nicht der differenti-
elle Mott-Streuquerschnitt angegeben, sondern r(6, E') (Reimer und Lodding, 1984;
Jablonski und Gergely, 1989). Weitere Daten Mottscher Wirkungsquerschnitte so-
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wie Informationen zur Berechnung finden sich bei Czyzewski et al. (1990) und Riley
et al. (1975).

In Abbildung 2.2 sind die (6, E')-Werte fiir die Elemente C, Al, Cu, Ag, Au und
U im Energiebereich von 1keV < F' <50keV dargestellt (Reimer und Lodding, 1984;
Moesch, 1989). Die Grafiken veranschaulichen deutlich, dafi die Unterschiede des

Abb. 2.2: Verhiltnis (0, E) von (abgeschirmtem) Mott- zu (unabgeschirmtem) Rutherford-
Streuquerschnitt fiir die Elemente (a) Kohlenstoff, (b) Aluminium, (c¢) Kupfer, (d)
Silber, (e) Gold und (f) Uran; (Daten aus Reimer und Lidding (1984) sowie Moesch
(1989); Reimer (1996b)).
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Mottschen zum Rutherfordschen Wirkungsquerschnitt einerseits beim Ubergang von
leichten zu schweren Elementen, andererseits aber auch bei Verringerung der Elek-
tronenenergie zunehmen. Dieses Verhéltnis beeinfluffit mafigeblich die Elektronen-
riickstreuung und -diffusion und ist verantwortlich fiir Unterschiede zwischen dem
konventionellen und Niederenergiebereich (vgl. auch Abschnitt 2.3.1 und 2.3.3).

Da die Beobachtung sich meist auf Diffusionsprozesse in massiven Proben be-
schrinkt, kann die elastische Streuung in kleine Winkel (0° <# < 10°) in guter Nihe-
rung durch den Vielfachstreuansatz von Lewis (1950) beschrieben werden. Dieser
liefert einen mittleren Streuwinkel fiir die vielfach in kleine Winkel gestreuten Elek-
tronen. Der mittlere Streuwinkel 148t sich bei der halben freien Weglénge zwischen
zwei GroBwinkelstreuprozessen einfiihren. Die individuelle elastische Streuung mit
Hilfe der Mottschen Wirkungsquerschnitte nach Gleichung 2.4 wird in einem solchen
Modell auf den Winkelbereich von 10° <# < 180° beschriankt. Der Vorteil, der sich
aus der Implementierung des Vielfachstreuansatzes nach Lewis in einer Monte-Carlo
Simulation ergibt, ist eine erhebliche Reduzierung der Rechenzeit.

Der Vielfachstreuansatz liefert bei der Berechnung fiir folgende Problemstellun-
gen keine zufriedenstellenden Ergebnisse:

e Der Winkelverteilung bzw. lateralen Verbreiterung von transmittierten Elek-
tronen beim Durchgang durch diinne Schichten (Reimer und Senkel, 1995)
sowie

e der Berechnung des Riickstreukoeffizienten von senkrecht zum Primérstrahl
angeordneten Heterostrukturen mit einigen nm Dicke (Reimer et al., 1996).

In diesen Féllen muf} die Kleinwinkelstreuung individuell beriicksichtigt werden, da
im ersten Fall in der Regel die Voraussetzung der Vielfachstreuung nicht mehr erfiillt
ist, im zweiten Fall dagegen zunehmend Channeling-Effekte eine Rolle spielen.

2.2 Unelastische Streuprozesse

Die unelastische Streuung resultiert aus der Anregung der Atomelektronen, wobei
die einfallenden Priméirelektronen einen entprechenden Energieverlust AE erleiden.
Zu den wichtigsten Anregungsprozessen der unelastischen Streuung gehoren:

1. Die Anregung von Vibrationen in Molekiilen und Phononen im Fest-
korper: Die zugehorigen Energieverluste liegen in der Groflenordnung von
20meV —1eV. Da jedoch die Energiebreiten heutiger, in der Elektronenmi-
kroskopie verwendeter Kathoden gréfler sind (vgl. Abschnitt 1.1), lassen sich
diese fiir die Molekiil- und Festkérperphysik interessanten Energieverluste der-
zeit noch nicht elektronenmikroskopisch untersuchen. Nur in ausgewéhlten
Spezialfillen unter Verwendung einer kalten FEG mit '~ 0.2—0.4eV bzw.
durch den Einsatz eines Monochromators lassen sich diese derzeit detektieren.
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Durch die zukiinftige Entwicklung einer neuen Generation von energiefiltern-
den Transmissionselektronenmikroskopen, bei denen die aus einem Feld- bzw.
Schottky-Emitter austretenden Elektronen monochromatisiert werden sollen,
riickt das Ziel der ortsaufgelosten Abbildung von Phononen in greifbare Nihe.

2. Die Anregung von Plasmonen, Inter- und Intraband-Ubergiingen:

Bei der Plasmonenanregung wird das Elektronenplasma vom Valenz- bzw. Lei-
tungsband zu kollektiven, longitudinalen Dichteschwingungen angeregt. Dieser
Anregungsprozef} erzeugt einen diskreten Volumen- bzw. Oberflichen-Plasma-
verlust im Bereich von AE =0—50eV (Low-loss-Bereich). Der Energieverlust
ist ndherungsweise proportional zur Quadratwurzel der Elektronenkonzentra-
tion im Leitungs- bzw. Valenzband. In Abbildung 2.3 sind Beispiele fiir den
Low-loss-Bereich von Emergieverlustspektren verschiedener Elemente darge-
stellt (Zepke, 1991).
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Abb. 2.3: Typischer Low-loss-Bereich von Energieverlustspektren verschiedener Elemente fiir eine
Primirenergie von 80keV (nach Zepke (1991)). (a): Al mit seinen typischen scharfen
Oberflichen- (S) und Volumen-Plasmaverlusten (V); bei der hier vorhandenen Schicht-
dicke t > Ap treten auch die Kombinationen aus Oberfléchen- und Volumenplasma-
verlusten sowie Mehrfachverluste auf. (b) zeigt am Beispiel von Au die moglichen
Tonisationskantenverluste hoherer Schalen. (c¢) und (d) demonstrieren die Modifikati-
onssensibilitdt des Plasmaverlustbereichs am Beispiel von amorphem Kohlenstoff bzw.
Kohlenstoff in Graphit-Modifikation.
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Abbildung 2.3(a) zeigt die fiir Al typischen scharfen Oberflichen- und
Volumen-Plasmaverluste sowie das Auftreten von Mehrfachverlusten und
Kombinationen aus Oberflichen- und Volumenplasmaverlusten bei Schicht-
dicken ¢>\,. Die Abbildungen 2.3(b)—(d) zeigen sowohl elementspezifische,
breitere Plasmon-Anregungen bei unterschiedlichen Energieverlusten als auch
Informationen iiber charakteristische Ionisationskanten héherer Schalen (vgl.
Abbildung 2.3(b)). Der Vergleich von Abbildung (c) und (d) zeigt am Bei-
spiel verschiedener Modifikationen des Kohlenstoffs, dal aus dem Low-loss-
Spektrum auch Informationen iiber unterschiedliche Bindungszusténde eines
Elements erhalten werden konnen.

3. Anregung von quasifreien Einzelelektronen: Ist die Energie, die auf
ein Atomelektron iibertragen wird sehr viel grofler als die Bindungsenergie,
so kann der Streuprozefl auch als Stofl zweier Elektronen behandelt werden.
Der dadurch resultierende wahrscheinlichste Energieverlust AE, steigt in er-
ster Ndherung proportional zu 6? an und bildet den Bethe-Kamm in einem
I(AE, §)-Diagramm. Dieser Proze§ wird hiufig auch als Compton-Streuung
bzw. Elektron-Elektron-Anregung bezeichnet.

4. Inner-Schalen-Anregungen:

Wenn ein Elektron aus der K, L, M, N oder O-Schale in einen unbesetzten
Zustand oder in das Kontinuum oberhalb des Ferminiveaus angeregt wird,
verliert das einfallende Elektron mit Fpp>AF; einen charakteristischen, ele-
mentspezifischen Energiebetrag AFE;. Uber die oben genannten ersten fiinf
Schalen lassen sich alle Elemente des Periodensystems in einem Energiever-
lustbereich von 0eV < AF <2500eV identifizieren. Fiir eine Elementanalyse
mittels EELS ist in der Regel eine Energieauflosung von 5—20eV erforderlich.

Eine Zusammenstellung von gemessenen Energieverlustspektren der Elemente des
Periodensystems ist bei Ahn und Krivanek (1983) sowie Reimer et al. (1992) auf-
gefiithrt. Eine genauere Behandlung der grundlegenden physikalischen Prozesse der
unelastischen Elektronenstreuung ist bei Schattschneider (1986) zu finden. Raether
(1980) befafit sich dagegen mit der Beschreibung der Interbandiibergénge bzw. An-
regungen von Plasmonen. Eine umfassende Behandlung der Anregungsprozesse, im
besonderen der lonisation innerer Schalen, mit einer Beschreibung der typischen
Kantenformen findet sich bei Egerton (1996) und dariiber hinaus eine Zusammen-
fassung bei Reimer et al. (1993) und Reimer (1995).

Die Abbildung 2.4(a) zeigt exemplarisch ein in Transmission bei einer Primér-
energie von 80keV aufgezeichnetes Energieverlustspektrum (EELS) einer diinnen
Lanthan-Folie. Aufgrund der ausgepréigten Vorwirtsstreuung bei hohen Primérener-
gien erstreckt sich das Spektrum iiber mehrere Dekaden und wird daher iiblicher-
weise halblogarithmisch dargestellt, wenn man sich sowohl fiir den Low-loss- als auch
den High-loss-Bereich interessiert. Die fiir die EEL-Spektroskopie optimale Schicht-
dicke sollte im Idealfall nicht gréfler als die mittlere freie Weglidnge der Plasmaver-
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luste A, sein, da sonst die Profile der Ionisationskanten mit dem Verlustspektrum
zwischen 0—50eV gefaltet sind. In der Praxis lassen sich jedoch Schichtdicken bis
zum (3 —10)-fachen von )\, fiir eine Elementanalyse ausnutzen, wenn das Spektrum
einer Entfaltung unterzogen wird.

In Abbildung 2.4(b) ist im Vergleich dazu schematisch ein (vollstindiges) Ener-
giespektrum gegeniibergestellt, wie es typischerweise an einer massiven Probe in
Riickstreuung erhalten wird. Bezugspunkt ist hierbei im Gegensatz zum Energiever-
lustspektrum nicht die Primérenergie sondern der Energienullpunkt. Weitere Aus-
fiihrungen dazu finden sich in Abschnitt 2.3.3.2.
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Abb. 2.4: (a): Typisches in Transmission bei 80 keV Primirenergie gemessenes Energiever-
lustspektrum einer diinnen La-Folie (Zepke, 1991). (b): Schematisch dargestelltes
Riickstreuenergiespektrum mit den Sekundirelektronen (SE)- und Riickstreuelektro-
nen (BSE)-Anteilen; die charakteristischen BSE setzen sich dabei zusammen aus
Auger-Elektronen (AE) und Ionisationskantenverlust-Elektronen (ILE) sowie den
Niederverlust-Elektronen (LLE), welche aus den Plasmaverlust-Elektronen (PLE), den
Phononenverlust-Elektronen (PhLE) und den elastisch reflektierten Elektronen (ERE)
gebildet werden (nach Reimer (1985)).

Im folgenden werden die theoretischen Grundlagen zur unelastischen Elektronen-
streuung behandelt, wie sie fiir diese Arbeit von Bedeutung sind.

2.2.1 Kinematische Betrachtungen

Bei einem unelastischen Stof} eines Elektrons mit einem Festkorper wird das stoflende
Elektron von einem Zustand & mit Impuls 7 = 4 % und Energie E = h%k%/(2m) in den
Zustand k' mit Impuls 7 = i k' und Energie E' = h2k'2/(2m) gestreut. Dabei iiber-
triigt es an den Festkdrper die Energie AE = hw = E — E' = h? (k2 — k)/(2m)
(— Energieerhaltung) und den Impuls AF = 5§ = k(K —E) (— Impulserhaltung),
der dadurch vom Zustand ¢;(7, ..., 7,) in den Zustand ¢ (7, ..., 7,) ibergeht. Die
geometrischen Verhiltnisse sind in Abbildung 2.5 dargestellt.
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E - AE E

Abb. 2.5: Darstellung des Energie- und Impulsiibertrags bei einem unelastischen Streuereignis.

Mit Hilfe des Kosinussatzes erhalt man den exakten Ausdruck fiir den Streuwin-

kel 0:
];7‘2 ];/2 )
6 = arccos (%) : (2.5)

Unter der Annahme kleiner Streuwinkel # ergibt sich ndherungsweise fiir das Be-
tragsquadrat des Streuvektors ¢:

¢ =q.>+q = kK +605° (2.6)

mit dem charakteristischen Streuwinkel gy ~ AFE/(2 E) der unelastischen Streu-
ung. Anschaulich beschreibt dieser die Halbwertsbreite des unelastischen Streuquer-
schnitts. Fiir einen vorgegebenen Energieverlust AE ergeben sich eine Vielzahl von
moglichen Impulsiibertrigen. Die Grofie ¢y =~ k 0 stellt ein Maf fiir den minimalen
Impulsiibertrag des Elektrons auf den Festkorper dar.

2.2.2 Unelastischer Streuquerschnitt

Quantenmechanisch betrachtet, wird die Wahrscheinlichkeit, mit der er-
laubte Uberginge stattfinden, durch den doppelt differentiellen Streuquerschnitt
d%0;,/(AAEdQ) der unelastischen Streuung beschrieben. Dieser kann als Wahr-
scheinlichkeit aufgefaflit werden, mit der ein Teilchen der Energie E den Energie-
verlust AE erleidet und in ein Raumwinkelelement d2 um 6 gestreut wird. Man
unterteilt dabei den Anregungsprozef} in die folgenden zwei Bereiche:

1. Valenzelektronen- bzw. Inter- und Intraband-Anregungen: Beschrei-
bung durch die makroskopische dielektrische Theorie.

2. Innerschalenelektronen-Anregungen: Beschreibung mittels Bethe-
Theorie und generalisierter Oszillatorstérken.



2.2. Unelastische Streuprozesse 27

Aus beiden, von unterschiedlichen Standpunkten aus betrachteten Ansétzen folgt
die dquivalente Darstellung des doppelt differentiellen Streuquerschnitts:

Poiwm 1 L B @7
dQd(AE)  w2agm.v2 N, (62 +6%) (g, AE) '
bzw.
d?o;, . e 1 dfon(q, AF) (2.8)
dQUd(AE)  (4me)2 EAE (024 0%) d(AE) '

Dabei ist m, die Masse bzw. v, die Geschwindigkeit der einfallenden Elektronen,
arg=0.0529 nm der Bohrsche Radius, N, die Anzahl der freien Elektronen des Fest-
korpers pro Volumeneinheit und € = €; 4 i€y die komplexe dielektrischen Funktion.
fon(q, AE) stellt die atomaren generalisierten Oszillator-Stirken (GOS) dar (Bethe,
1930; Inokuti, 1971).

Eine Integration iiber d€2 und d(AE) liefert den totalen Streuquerschnitt der
inelastischen Streuung o;,. Uber die Beziehung i, = 1/(N.04,) it sich damit die
fiir Simulationen wichtige Grofle der inelastischen mittleren freien Weglénge berech-
nen. Analoges gilt fiir den totalen elastischen Streuquerschnitt o, und die daraus
resultierende elastische mittlere freie Weglénge ;. Ein Vergleich des differentiellen
elastischen mit dem differentiellen inelastischen Streuwinkel zeigt, dafl die inelasti-
sche Streuung auf wesentlich kleinere Streuwinkel # konzentriert ist als die elasti-
sche Streuung (0 < 6y). Dieser Umstand hat die wichtige Konsequenz, dafl man
fiir Simulationsrechnungen in guter Néherung die elastische von der unelastischen
Streuung trennen kann.

2.2.3 Stopping-Power

In der Rasterelektronenmikroskopie bei denen iiblicherweise Oberflichen von massi-
ven Festkorpern untersucht werden, interessiert man sich typischerweise fiir Signale,
bei denen die Elektronen in der Regel viele Male in der Probe gestreut wurden. Die
elastische Vielfachstreuung sorgt dabei im wesentlichen fiir eine Verbreiterung der
Winkelverteilung und ist der Grund fiir die Elektronenriickstreuung. Die vielfache
inelastische Streuung eines Elektrons entlang seiner Bahn durch den Festkorper hat
eine schrittweise Abbremsung zur Folge. Dabei besteht die Moglichkeit, daf es ent-
weder in der Probe zur Ruhe kommt oder die Probe als Riickstreuelektron bzw. bei
Probendicken kleiner als die Reichweite als transmittiertes Elektron wieder verlassen
kann (vgl. auch Abschnitt 2.3). Die Abbremsung eines Elektrons stellt eine Reihe
von inelastischen Streuprozessen dar, die mit der Wahrscheinlichkeit gewichtet sind,
wie sie im zugehdrigen elementspezifischen Energieverlustspektrum auftreten (vgl.
Abbildung 2.4(a)). Da die niederenergetischen Energieverluste mit AFE ~0—>50eV
dominieren, 148t sich in vielen Fillen die kontinuierliche Abbremsformel ( Continuous
Slowing Down Approzimation, CSDA) nach Bethe (1930) anwenden. Dabei werden
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Einzelheiten des inelastischen Wirkungsquerschnitts , verschmiert und die Streu-
ung vorwiegend von integralen Groflen, wie etwa dem mittleren Energieverlust pro
Weglingenelement bestimmt.

Jedem Weglingenelement ds kann demnach entlang der Bahn s ein energieab-
héngiges, mittleres Energieverlustelement dF,, zugeordnet werden. Nach Bethe er-
gibt sich danach fiir den mittleren Energieverlust pro Weglingenelement ds und
nichtrelativistische Elektronen die sogenannte Stopping-Power:

dFE,
S = |/
ds

2met Ny 0

= Tire)? AE anl In(E/E,), — Bethe(1). (2.9)

Dabei ist N4 die Avogadro Zahl, g die Dichte des Materials in g/cm® und A die
relative Atommasse. f,; entspricht der Oszillatorstirke und F,; der Tonisierungs-
energie der Unterschale nl. Dabei entspricht f,; der Anzahl Z,; Elektronen der nl-
Unterschale. Die Summe iiber alle Schalen Zn,l fru = Z ergibt die Gesamtzahl aller
Elektronen des betreffenden Atoms (Bethe-Summenregel). Wird dariiber hinaus die
Stopping-Power durch die dichteunabhingige Grofle |dFE,,/dx| mit dz = pds aus-
gedriickt, so erhilt man den héufig verwendeten Naherungsausdruck fiir Gleichung
2.9:

dE,,
dz

2ret Ny Z
= In[1.166 (E Bethe(2) . (2.1
Creyt ap MIISS(B/D)] .~ Bethe(2). (210

S(E) = ‘

Dabei entspricht J dem mittleren Ionisierungspotential in eV, welches durch die
analytischen Fits

J = 976Z+58527% (eV) fir Z > 13,
J = 1152 (eV) fir Z <12 (2.11)

gendhert wird. Die Nutzung der Bethe(1)-Formel fiir Monte-Carlo Simulationen wird
in der Regel vermieden, da die Berechnung der einzelnen Innerschalenbeitrige zu
rechenintensiv ist. Daher wird h#ufig auf die Bethe(2)-Formel zuriickgegriffen. In
Abbildung 2.6 ist die inverse Stopping-Power (1/S) nach der Bethe-Theorie (vgl.
Glg. 2.9 und 2.10) im Vergleich mit Naherungen von Rao-Sahib und Wittry (1974),
Joy und Luo (1989) und Tung et al. (1979) fiir den Energiebereich E <7keV darge-
stellt. Fiir leichte Elemente, wie am Beispiel des Kohlenstoffs gezeigt, ergeben sich
keine Unterschiede zwischen der ,exakten“ Bethe(1)- und der genéherten Bethe(2)-
Formel. Geht man zu Elementen mit héherer Ordnungszahl iiber, wie am Beispiel
von Gold demonstriert, so werden die Abweichungen mit abnehmender Primérener-
gie grofier. Betrachtet man die Bethe(2)-Kurve bei niedrigen Energien, so zeigt diese
einen unphysikalischen Anstieg von 1/S.
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Abb. 2.6: Inverse Stopping-Power 1/S fiir die Elemente Gold und Kohlenstoff berechnet nach
den Glgn. 2.9 u. 2.10 (Bethe, 1930) und mittels der Niherungen fiir den Niederenergie-
bereich nach Glg. 2.12 (Joy und Luo, 1989), Glg. 2.13 (Rao-Sahib und Wittry, 1974)
und nach Tung et al. (1979).

Nach Gleichung 2.10 geht die Stopping-Power S gegen 0 fiir Energien £ —
J/1.166. Dies wiirde aber bedeuten, daf das Elektron fiir E=.J/1.166 die Probe ohne
Energieverlust durchlaufen kénnte und es fiir 0< F' < J/1.166 sogar Energie gewénne.
Fiir Simulationsrechnungen im Niederenergiebereich mufl daher die Bethe(2)-Formel
modifiziert werden, um sinnvolle Ergebnisse zu erhalten.

Joy und Luo (1989) beheben dieses Problem, indem sie das mittlere Ionisierungs-
potential durch den energieabhéingigen Ausdruck J — J' = J/(1 + ££) ersetzen,
so dafl sich fiir die Stopping-Power die Beziehung

dE,,
dx

= 7.85-102 (2.12)

SiL =

Z . [L166(E + kJ)
AE J

ergibt.
Rao-Sahib und Wittry (1974) schlagen hingegen die folgende einfache Korrektur
fiir Gleichung 2.10 vor:

dE 7 1.166F
— |22 — 785.1072 1 fir £>6.4
SRSW dx 7.85 0 AE n[ 7 :| ur _6 J
dE VA
S = |/ = 6.24-1072 ——— fir E<64J . (2.13
v = AVEJ 2:19)
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Fiir beide Niherungen ergibt sich mit £ und J in keV, S in keVem? ug=t. Nach
Rao-Sahib und Wittry wird also fiir Energien bis zu einem Punkt von £ « 6.4.J
die Bethe(2)-Formel verwendet. Ab dieser Schwellenergie wird davon ausgegangen,
daB der logarithmische Term in Gleichung 2.10 gegeniiber dem 1/FE-Term iiberwiegt.
Fiir diesen Bereich wird S daher nach einem 1/v/E J-Gesetz genihert.

Die beiden unterschiedlichen Niherungen in Gleichung 2.12 und Gleichung 2.13
beheben das unphysikalische Verhalten der Bethe(2)-Formel und erweitern diese da-
mit auf den Niederenergiebereich. Beide Modifikationen besitzen jedoch keinen phy-
sikalischen Hintergrund. Vergleichende Monte-Carlo Simulationen von Senkel (1993)
zwischen den oben vorgestellten Erweiterungsformeln und der ,exakten* Bethe(1)-
Form ergaben speziell im Niederenergiebereich die besten Ergebnisse mit der Rao-
Sahib und Wittry-Erweiterung. Daher wurde fiir alle in dieser Arbeit durchgefiihrten
Monte-Carlo Simulationen ausschlieffilich dieser Ndherungsansatz verwendet.

2.3 Elektronenmikroskopische Groflen

2.3.1 Reichweite der Elektronen

Durch die Vielzahl an unelastischen Streuprozessen, die Elektronen beim Durch-
laufen einer massiven Probe erfahren, werden sie kontinuierlich entlang ihrer Bahn
abgebremst. Daneben kommt es zu einer Vielzahl von elastischen Streuprozessen, die
jeweils eine Richtungsinderung der Elektronen bewirken. Dies fiihrt zur Ausbildung
und Begrenzung des Wechselwirkungsvolumens, der sogenannten Diffusionsbirne.
Diese ist in Abbildung 2.7(a) schematisch und in den Abbildungen 2.9(a)—(d) fiir
praktische Beispiele mit Hilfe der Monte-Carlo Methode dargestellt.

In Abbildung 2.7(a) sind dariiber hinaus die in einem SEM fiir die Abbildung so-
wie Mikroanalyse einer massiven Probe wichtigen Wechselwirkungsprozesse gezeigt.
Die auf die Probe auftreffenden Primérelektronen (PE) erzeugen direkt am Auftreff-
ort der Sonde Sekundirelektronen (SE1), die aufgrund ihrer geringen Energie nur
aus einer schmalen Oberflichenschicht der Tiefe Agz ~1—10nm die Probe verlassen
kénnen. Die SE1 tragen daher sowohl lateral als auch in der Tiefe hochaufgelste
Informationen der Probenoberfliche in der Gréflenordnung des Sondendurchmes-
sers. Das in Riickstreuung erhaltene Energiespektrum der SE in Abbildung 2.4(b)
besteht aus einem scharfen Peak bei etwa 2—5eV und einem langsam abfallenden
Auslaufer bis ca. 50eV. Definitionsgemifl werden die Elektronen mit einer Energie
0eV < Esp <50eV als Sekundirelektronen (SE) bezeichnet. Alle Elektronen mit ei-
ner groferen Energie (50 eV < Eggsp < Epp) werden als Riickstreuelektronen (BSE)
bezeichnet. Vielfachgestreute Primérelektronen kénnen die Probe als Riickstreuelek-
tronen aufgrund ihrer gréferen Energie aus einer maximalen Tiefe bis zur halben
Reichweite R/2 wieder verlassen. Die Tiefe R/2 wird daher auch als Informations-
tiefe der BSE bezeichnet. Auf ihrem Weg durch die Oberflichenschicht Agg erzeugen
die BSE in der Regel weit entfernt vom Primérstrahl-Auftreffort eine Reihe von SE2.
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SE2 enthalten daher einerseits Oberflicheninformationen, andererseits aber auch In-
formationen aus einer Tiefe und Entfernung vom Primérstrahl-Auftreffort von bis zu
R/2. Sie tragen zu einer Verschlechterung der lateralen Auflésung des SE-Signals bei,
da sich mit konventionellen Detektorsystemen die einzelnen SE-Anteile nicht tren-
nen lassen. In Abschnitt 5.2.3.4 werden die unterschiedlichen Einfliisse auf das Auf-
l6sungsvermogen eines rasterelektronenmikroskopischen Bildes detaillierter behan-
delt. Auf die in Abbildung 2.7(a) dargestellte, durch eine Energieabgabe der Elek-
tronen ebenfalls mégliche Erzeugung von charakteristischer Réntgenstrahlung (X),
Auger-Elektronen (AE), Kathodoluminezzenz-Strahlung (KL) und Wirmestrahlung
wird hier nicht weiter eingegangen.

Polsoiutih

Schicht-
dicke t

—

l¢—— Reichueiite ® —p!

Abb. 2.7: (a): Sich in einem Festkorper ausbildende Diffusionsbirne, die eine Verschlechterung
des lateralen Auflésungsvermoégens und eine Erh6hung der Tiefeninformation bewirkt.
Dargestellt ist die Aussendung von Sekundirelektronen (SE1, ..., SE4), Riickstreuelek-
tronen (BSE), Auger-Elektronen (AE), Rontgenstrahlen (X) und Kathodoluminezzenz
(KL); (nach Reimer (1993)). (b): Aufweitung des Primirelektronenstrahls innerhalb
einer diinnen Schicht. Die Aussendung von Sekundirelektronen erfolgt hier in den
schmalen Oberflichenbereichen Asg an der Ober- (SE1) und Unterseite (SErg) der
Schicht; (nach Egerton (1996)).

Ist die Schichtdicke des Objekts sehr viel kleiner als die Reichweite der Priméar-
elektronen, so ergeben sich die Verhéltnisse wie in Abbildung 2.7(b) gezeigt. Es
kommt zu einer mehr oder weniger stark ausgeprigten Aufweitung des Primiér-
strahls, wobei sich die eigentliche Diffusionsbirne nicht mehr ausbildet. Zwischen-
stadien dieser beiden Extremfille lassen sich im Schichtdicken- bzw. entsprechenden
Energiebereich von R/2 <t < R untersuchen.

Zur Bestimmung der Elektronenreichweite in Abhéngigkeit von der Primérener-
gie existiert in der Literatur eine Vielzahl an Energie-Reichweiten-Beziehungen, de-
ren Definition héufig unterschiedlich verwendet wird. An dieser Stelle sollen nur die
fiir diese Arbeit wichtigen Reichweitenbeziehungen genannt werden. Aus der Glei-
chung 2.10 fiir die Stopping-Power ergibt sich fiir das in der Probe zuriickgelegte
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differentielle Wegléngenelement dz = dE/S(FE). Die sogenannte Bethe-Reichweite
Rp folgt aus der Integration von dz von der Primérenergie bis herab zu einer Mini-
malenergie F,,;, — 0. Rp entspricht also der Entfernung, die ein Elektron im Mit-
tel ohne Winkelablenkung bei geradliniger Abbremsung im Festkérper zuriicklegen
wiirde. Die Bethe-Reichweite Rp ist nicht zu verwechseln mit der sogenannten prak-
tischen Elektronen-Reichweite I, welche angibt, bis zu welcher Tiefe die Elektronen
unter Beriicksichtigung der Winkelablenkung im Mittel in die Probe vordringen.

In Abbildung 2.8 ist dieser Sachverhalt am Beispiel des Verlaufs der mittleren
Energie E,, eines Elektrons entlang seiner Bahn durch den Festkorper fiir die Ele-
mente Kohlenstoff und Gold bei Primérenergien von 1—5keV gezeigt.

| 1 1
200 pg/cm? 300
Weglénge x

Abb. 2.8: Mittlerer Energieverlust E,,(x) in Abhéngigkeit von der Wegléinge z in ug/cm?. Extra-
polation der Kurven auf E,,, (x) — 0 ergibt die jeweilige Bethe-Reichweite Rp. Die Pfeile
geben die entsprechende nach Glg. 2.19 berechnete praktische Elektronenreichweite fiir
Gold an (Reimer, 1993).

Die Extrapolation der Kurven auf E,,(x) — 0 ergeben die jeweiligen Bethe-
Reichweiten. Fiir Gold wurden die dazugehdrigen, experimentell ermittelten prakti-
schen Reichweiten nach Gleichung 2.19 (Pfeile) eingezeichnet.

Dabei wird deutlich, dafl die praktische Reichweite fiir Elemente hoherer Ord-
nungszahl aufgrund der starken elastischen Vielfachstreuung in grofie Winkel erheb-
lich kleiner ist als die zugehorige Bethe-Reichweite. Fiir Elemente niedriger Ord-
nungszahl ist dieser Effekt aufgrund der stirkeren Vorwértsstreuung nicht so stark
ausgeprigt, so daf die praktische Reichweite vergleichbar mit der Bethe-Reichweite
ist. Die Abbildung 2.9 veranschaulicht diesen Sachverhalt und zeigt weiterhin die
Unterschiede in der Elektronendiffusion fiir Kohlenstoff (a), (c¢) und Gold (b), (d)
beim Ubergang vom konventionellen Energiebereich (fiir 30 keV; a, b) zum Nieder-
energiebereich (fiir 0.5keV; ¢, d).

Abbildung 2.9(a) zeigt die charakteristische Elektronen-Diffusionswolke, wie sie
in Kohlenstoff bei 30keV auftritt. Aufgrund der stark in Vorwértsrichtung ausge-
prigten elastischen Streuung bildet sich die typische pinselférmige Diffusionsbirne
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aus, die zu einem geringeren Riickstreukoeffizienten (vgl. Abschnitt 2.3.3) fijhrt. In
Gold dagegen (Abb. 2.9(c)) zeigt sich durch die starke elastische Growinkelstreuung
eine ausgeprigte ,,Zerkneulung® der Elektronenbahnen, die zu einer apfelférmigen
Diffusionswolke und damit zu einer grofleren Riickstreuung fiihrt.

C 0.5 keV Au 0.5 ke

Abb. 2.9: Form der Elektronen-Diffusionsbirne fiir Kohlenstoff (a), (¢) und Gold (b), (d) bei
30keV (a), (b) und 0.5keV (c), (d). Man beachte die unterschiedliche Skalierung der
Abbildungen.

Beim Ubergang zu niedrigen Primirenergien (Abbildung 2.9(c), (d)) #ndern sich
diese Verhiltnisse. Die Form der Diffusionswolke fiir Kohlenstoff hat sich verbreitert,
was zu einer Erhohung des Riickstreukoeffizienten mit abnehmender Primérener-
gie filhrt (vgl. Abschnitt 2.3.3). Die Verbreiterung der Wolke ist eine Konsequenz
aus der fiir leichte Elemente zunehmenden Grofiwinkelstreuung mit abnehmender
Energie. Gold bei 1 keV in Abbildung 2.9(d) hingegen zeigt die entgegengesetzte
Tendenz. Die Wahrscheinlichkeit fiir die GroBwinkelstreuung nimmt mit abnehmen-
der Primérenergie entsprechend der Mottschen Wirkungsquerschnitte fiir Elemente
hoher Ordnungszahl ab (vgl. Abschnitt 2.1.2), so daf sich die Form der Diffusions-
birne zu einer mehr pinselférmigen verandert. Dadurch kénnen die Elektronen tiefer
in das Material eindringen, so daf} sich als Folge der Riickstreukoeffizient verringert
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und die in der Einheit Massendicke ausgedriickte praktische Elektronenreichweite
im Vergleich zu Elementen mit niedriger Ordnungszahl zunimmt (Bongeler et al.,
1992).

Experimentell ist die Messung der praktischen Reichweite R iiber Transmissions-
messungen an diinnen Schichten bekannter Massendicke x moglich. Eine Moglichkeit
ist, die Massendicke = bei konstanter Primérenergie zu variieren und die Reichweite
iiber den Abfall T'(z, E = konst)—0 zu bestimmen. Andererseits kann auch die
Primérenergie Epg bei konstanter Massendicke variiert werden. Bei diesem Verfah-
ren wird die Primérenergie Fpg=FEy, ermittelt, bei der T'(Ey,, x = konst)=0 ist. Fiir
diese Primirenergie ist gerade die Massendicke x der untersuchten Schicht gleich der
Reichweite R. Da die Reichweite keine scharfe Grenze darstellt, wird die Definition
des Endpunktes in der Literatur unterschiedlich gehandhabt. Nach Fitting (1974,
1975) ist der Endpunkt dort erreicht, wo 7'(z) auf 1% abgefallen ist. Eine andere
Méglichkeit, den Endpunkt der Reichweite zu finden, ist es, den letzten linearen Teil
der Transmissionskurve T'(x, E = konst)—0 (Reimer, 1985) bzw. den ersten linearen
Teil der Transmissionskurve T'(E, z = konst)—0 (Bongeler et al., 1993) zu extrapo-
lieren und den Schnittpunkt mit der Abszisse fiir die Definition der Reichweite zu
verwenden.

Im allgemeinen zeigt sich, dafl die praktische Reichweite R durch ein Potenz-
gesetz R = a E™ angendhert werden kann. In den meisten Fillen wird R in der
dichtenormierten Einheit pug/cm?, der Massendicke z, ausgedriickt, da sie dann
fiir Primédrenergien E 2> 10keV im wesentlichen unabhingig von der Art des Ele-
ments ist. Die Energie F wird dabei im allgemeinen in keV verwendet. Der
Exponent n nimmt fiir Energien 10keV < E <100keV Werte in der Groéflenord-
nung n ~1.4—1.7 und fiir Energien 1keV S<FE <10keV Werte im Bereich von
n ~1.3—1.4 an. Fiir das praktische Arbeiten werden im folgenden die wichtigsten
Energie-Reichweiten-Beziehungen genannt. Eine ausfiihrliche Zusammenstellung un-
terschiedlicher Energie-Reichweiten-Beziehungen zahlreicher Autoren mit ihren un-
terschiedlichen Definitionen und Giiltigkeitsbereichen ist bei Reimer (1985) und eine
Ergénzung bei Schindler (1993) zu finden. Fiir eine schnelle Abschétzung eignet sich
die einfache, elementunabhiingige Formel von Libby (1947) (Man beachte: Bei Um-
rechnung der praktischen Elektronenreichweite in die Einheit (nm) ist sie dichte-
und damit auch elementabhéngig.)

RLibby _ @ g3

igfem?) = 3 Elkev) fiir 10keV < E <200keV . (2.14)

Fitting (1974) gibt zwei Beziehungen an, die iiber einen erheblich gré8eren Energie-
bereich giiltig sind:

RO = 45090 o B,y mitn=17 firl0keV<E <1000keV (2.15)

(nm) (9/cm?)
R = 900,05 3 Efrevy mit n=13 fiir 1keV<E<10keV  (2.16)

Dabei wird der Exponent n als unabhéingig von Z angenommen. Man beachte, daf}
die Reichweite in der Schichtdicken-Einheit (nm) angegeben wird. Fiir das schnelle
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Umrechnen der Reichweite R von (nm) in (ug/cm?) und umgekehrt ist die prak-
tische Faustformel: 2 (,4/cm?) = 0(g/em3) * t(nm)/10 sehr hilfreich. Dabei entspricht x
der Massendicke, g der Dichte und ¢ der Schichtdicke. Rechnet man die Fittingschen
Gleichungen 2.15 und 2.16 zur Beschreibung der praktischen Elektronenreichweite
in die Einheit der Massendicke um, so ergibt sich fiir den Energiebereich £ > 10keV
ein leicht dichteabhiingiger multiplikativer Faktor von o%!, der einen vernachlissig-
baren Einflufl hat. Somit zeigt sich auch hier wieder die fiir grofle Energien und
in der Einheit der Massendicke angegebene (im wesentlichen) elementunabhéngige
Elektronenreichweite. Fiir Energien £ <10keV verdoppelt sich der dichteabhéngige
Faktor auf ¢%2, so da8 er einen deutlich stirkeren Einfluf} ausiibt. Dies fiihrt zu einer
grofleren Reichweite bei Elementen mit groflerer Dichte und mit groflerer Ordnungs-
zahl Z.

Von Schindler (1993) durchgefiihrte Messungen der praktischen Elektronenreich-
weite im Energiebereich 1—10keV in verschiedenen Elementen ergaben die folgen-
den Ergebnisse:

C: Riugrem?y = 9-0EGY fiir 0.4keV<E< 4keV  (2.17)
Al: Riugjem?y = 99BN fiir 0.6keV<E<11keV  (2.18)
Au: Rygemy = 118E(jy,)  fir 3keV<E<19keV  (2.19)

Einerseits zeigt sich der fiir diesen Energiebereich und alle Elemente erwartete klei-
nere Exponent n~1.3—1.4, andererseits wird auch eine mit steigender Ordnungs-
zahl zunehmende Reichweite in (ug/cm?) beobachtet, die bei unseren Messungen
jedoch durch eine Zunahme des Vorfaktors a und des Exponenten n erzielt wird.
Dabei gilt die Zunahme von ¢ mit zunehmendem Z als gesichert, die gemessene
gleichzeitige Zunahme von n kann jedoch auch auf die in den Messungen fiir C, Al
und Au unterschiedlich groflen, fiir die Extrapolation verwendeten Energiebereiche
zuriickgefiihrt werden.

Ein Vergleich der nach Fitting (Glg. 2.16) fiir die Elemente Kohlenstoff, Alumi-
nium und Gold berechneten Reichweiten mit denen von uns nach den Gleichungen
2.17 bis 2.19 bestimmten, ergibt fiir den Primérenergiebereich von 1—10keV eine
gute Ubereinstimmung mit einer typischen Abweichung von < 1—5%. Zu bemerken
ist, dafl sich bei den hier verwendeten Elementen p in guter Ndherung proportional zu
Z verhilt. Nicht abschlieend geklért ist jedoch die Unstimmigkeit in den Aussagen,
daf} die Elementabhiingigkeit der praktischen Reichweite in (ug/cm?) nach Fitting
von der Dichte o des Materials o« p1%2 bestimmt wird. Nach unseren Uberlegungen
sollte sie aber im Energiebereich von 1keV < E <10keV von der Ordnungszahl Z
abhingen, da wir die Unterschiede in den Mottschen Wirkungsquerschnitten dafiir
verantwortlich machen.

Die Abnahme des Exponenten n beim Ubergang vom Energiebereich
10keV < E <1000keV nach 1keV < E <10keV fiir alle Elemente fiihrt zu einer auf
die Primérenergie bezogene, kleinere relative Reichweite bei niedrigeren Energien.
Diese ist auf das erhthte Bremsvermégen (Stopping-Power) mit abnehmender Ener-
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gie zuriickzufiihren. Aus diesem Grund wird auch fiir den sogenannten Sub-keV-
Bereich (E <1keV) ein noch kleineres n erwartet. Die Zunahme des Vorfaktors a
mit steigender Ordnungszahl Z fiir Energien im Bereich von 1keV < E <10keV 148t
sich durch die verminderte Grolwinkelstreuung bei Elementen mit grolem Z und
die Erh6hung der Grofiwinkelstreuung fiir Elemente mit niedrigem Z erkléren.

2.3.2 Transmissionskoeffizient

Verwendet man keine massiven Proben sondern Schichten, deren Schichtdicke klei-
ner ist als die praktische Reichweite der Elektronen, so konnen die Primérelektronen,
wie in Abbildung 2.7(b) gezeigt, die Probe an der Unterseite wieder verlassen. Die
Transmission T(z) = Irg/Ipg ist somit der Anteil des einfallenden Primérelektro-
nenstrahls, der die diinne Schicht mit einer Massendicke x an der Unterseite unter
Austrittswinkeln von 0°—90° wieder verlidfit. 7'(x) wird auch hiufig Transmissions-
koeffizient genannt und mit 7;(z) oder 7(z) bezeichnet. Messungen der Transmission
T'(x) von Fitting (1974) im Energiebereich von 5—500keV fiihren fiir verschiedene
Elemente zu folgender Formel fiir den Transmissionskoeffizienten 7'

T(x) = e:rp[—4.605 (%)p} fiir 5keV < E <500keV . (2.20)

Dabei entspricht R der Reichweiten-Beziehung nach Gleichung 2.15 bzw. 2.16. Der
Exponent p hingt von der Ordnungszahl Z des jeweiligen Elementes ab. Fiir leichte
Elemente wie z. B. Aluminium nimmt die Transmission 7'(z) einen eher gaufiformi-
gen Verlauf mit p = 2 an, der sich mit zunehmender Kernladungszahl Z einem
exponentiellen Abfall mit p — 1 annédhert. In Tabelle 2.1 sind typische aus Fitting
(1974) abgeschétzte Werte fiir den Exponent p angegeben.

Tab. 2.1: Typische aus Fitting (1974) abgeschéitzte Werte fiir den elementabhiingigen Exponent
p zur Bestimmung des Transmissionskoeffizienten T" nach Glg. 2.20.

Be Al Ag Au
P ~3—4 ~2 ~1.5 ~1.1

Der Faktor (—4.605) sorgt dafiir, dafl T'(z) fiir x = R auf den Wert 0.01 abgefallen
ist, dem Fittingschen Endwert fiir die Reichweite.

Eine alternative Darstellung fiir die Transmission 7" wird von Drescher et al.
(1970), Makhov (1961) sowie Vyatskin und Pilyankevich (1964) verwendet. Messun-
gen im Energiebereich von 10—100keV zeigen, dal sich die Transmissionskurven
T in Abh#ngigkeit von der reduzierten Massendicke (x/z¢5) fiir ein definiertes Ele-
ment unabhingig von der Primérenergie beschreiben lassen. Dabei entspricht x5
der Massendicke, bei der die Transmission fiir eine vorgegebene Energie 50% betra-
gen wiirde.
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2.3.3 Riickstreukoeffizient

Der Riickstreukoeffizient n=1Ipsg/Ipg gibt den Anteil der Primérelektronen an, der
die Probe mit Energien von 50eV < F'< Epp nach elastischer und/oder unelasti-
scher (Vielfach-)Streuung wieder verldfit (vgl. Abbildung 2.4(b) und 2.7(a)). Wie
aus Abbildung 2.10(b) ersichtlich, ist # fiir einen Bereich von 5keV < E <100keV
anndhernd unabhéngig von der Energie. Fiir diesen Energiebereich zeigt sich ein
monotoner Anstieg des Riickstreukoeffizienten n mit steigender Ordnungszahl Z,
analog der 5keV-Kurve in Abbildung 2.10(a).

Bi
50 - 509 w A
% 5 keV % Te_ sp
> 4 keV 40- SAZ_ In
404 3keV /’_ Mo
2 keV Ge
30 30 f Cu
7 1 keV
n n
20 4 20 t Si
0.5 keV cllg
10 ] 10 ’ \
Be
0 1 1 1 1 1 1 1 1 > 0 T T T T T T »
0 10 20 30 40 50 60 70 80 0 5 10 15 20 25 keV 30
a Ordnungszahl Z —— b Energie E ——

Abb. 2.10: (a) Riickstreukoeffizient 7 in Abhéngigkeit von der Ordnungszahl Z im Niederener-
giebereich nach Béngeler et al. (1993); (b) Riickstreukoeffizient 1 in Abhingigkeit von
der Primérenergie fiir den Bereich (1keV < E <30keV) nach Reimer und Tollkamp
(1980).

Verschiedene Autoren (Arnal et al., 1969; Darlington, 1975; Reuter, 1972) geben
fiir diesen Energiebereich die folgenden analytischen Fits fiir den Riickstreukoeffi-
zienten 7 in Abhéngigkeit von der Ordnungszahl Z an, z. T. auch in Abhéngigkeit
vom Kippwinkel ¢ (0° < ¢ <90°; ¢ =0°: senkrechter Einfall):

n(Z,gr) = (1 + cosey) ¥VZ Arnal et al. (1969)  (2.21)

n(Z,¢x) = 0.89[n(Z,0)/0.89]°%* Darlington (1975)  (2.22)
n(Z,0) = —0.0254 + 0.016 Z — 1.86-107* Z°

+831-10727° Reuter (1972) . (2.23)

Werden Multilayer bzw. Verbindungen als Target verwendet, so zeigt die Summenre-
gel Mges = >; i (Ai/M) m; die beste Ubereinstimmung mit dem Experiment. Dabei
bezeichnet 7; den Riickstreukoeffizienten der Teilkomponente ¢, A; das Atomgewicht,
a; die Indexzahl und M =" a; A; das Molekulargewicht der Teilkomponente 4.

Der monotone Anstieg von 7 mit zunehmendem Z wird zur Materialunterschei-
dung mittels BSE-Detektor verwendet. Als Beispiel dafiir ist in Abbildung 2.11(a)
ein Riickstreuelektronenbild einer Multilayer-Probe gezeigt, bei der nacheinander
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versetzt Cu, Ag und Au auf ein Si-Substrat aufgedampft wurde. Dabei war die
Schichtdicke grofer als die Reichweite fiir 10 keV Elektronen des jeweiligen Elements.

Abb. 2.11: BSE-Bilder einer Vielfachschicht-Probe aus Si, Cu, Ag und Au (Reimer, 1993). (a) bei
5keV aufgenommen, zeigt die Moglichkeit der Ordnungszahlselektion fiir £ > 5keV,
aufgrund der mit steigendem Z steigenden Riickstreuung. (b) zeigt die sog. an-
omale Riickstreuung fiir 0.5keV; fiir niedrige Energien ist daher keine eindeutige
Unterscheidung der Elemente mehr aus dem Riickstreusignal méglich (vgl. auch Abb.

2.10(a)).

Zu erkennen ist die nach Abbildung 2.10(a) mit steigender Ordnungszahl zuneh-
mende Helligkeit des Bildes. Reduziert man jedoch die Primérenergie auf 0.5 keV
(Abbildung 2.11(b)), so 148t sich keine eindeutige Materialzuordnung mehr anhand
der Kontraste vornehmen. Verantwortlich hierfiir ist das gednderte Verhalten des
Riickstreukoeffizienten n mit abnehmender Primérenergie im Energiebereich von
E <5keV. Im Gegensatz zum konventionellen Bereich zeigt der Riickstreukoeffi-
zient n=n(Z, E) im Niederenergiebereich eine erhebliche Energieabhiingigkeit. Wie
in Abbildung 2.10(a) (Béngeler et al., 1993) dargestellt, nimmt mit abnehmender
Primérenergie der monotone Anstieg von 1 in Abhéngigkeit von Z ab. Bei einer
Primérenergie von 1keV ergibt sich fiir n daher im wesentlichen ein konstanter
Wert fiir Z 2 30. Bei weiterer Absenkung der Primérenergie auf 0.5 keV nimmt 7 fiir
Z 230 mit zunehmender Ordungszahl Z sogar ab und durchlduft bei Z =20 ein
Maximum. Somit 1a8t sich auch die Kontrastumkehr zwischen Ag und Au in Abbil-
dung 2.11(b) erkldren. Betrachtet man die Abbildung 2.10(b) aus Messungen von
Reimer und Tollkamp (1980) im Energiebereich von E < 5keV, so zeigt sich in Uber-
einstimmung mit anderen Autoren (Bongeler et al., 1993; Darlington und Cosslett,
1972), dal n mit abnehmender Energie fiir Z < 30 ansteigt und fiir Z > 30 abnimmt.
Ursache fiir das gednderte Riickstreuverhalten im Niederenergiebereich sind die in
Abschnitt 2.1.2 behandelten Unterschiede in der Mott-Streuung, wie durch Monte-
Carlo Simulationen von Reimer und Stelter (1986), Kotera et al. (1981a) und Kotera
et al. (1981b) bestitigt wird.
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2.3.3.1 Winkelverteilung der BSE

Im konventionellen Energiebereich kann die Winkelverteilung der BSE fiir den senk-
rechten Einfall durch das Lambertsche Kosinus-Gesetz

j—g = g cos (Drescher et al., 1970; Kanter, 1957) (2.24)
beschrieben werden, wobei ( = 90° — ¢y der Winkel zwischen Oberflichennormale
und Austrittsrichtung der BSE ist. Auch fiir niedrige Energien (E <5keV) bei Ele-
menten mit niedrigem Z, wie z. B. Aluminium bei senkrechtem Einfall (¢} =0)
kann diese GesetzméifBligkeit zur Beschreibung von (dn/d€2) herangezogen werden.
Bei Elementen mit hohem Z treten hingegen Abweichungen von dieser Gesetzmafig-
keit auf. Die Winkelverteilung fiir Au bei E <5keV zeigt einen stéirkeren Anstieg
als cos ( mit abnehmendem Winkel (, was durch die erh6hten Mottschen Streu-
querschnitte fiir Streuwinkel in der Ndhe von #=180° erklirt werden kann (vgl.
Abbildung 2.2). Bei anderen Einfallswinkeln (¢ #0°) weist die Winkelverteilung
ein reflexionsartiges Maximum auf, dessen Intensitit mit zunehmenden Einfallswin-
keln ansteigt. Messungen in azimuthaler Richtung zeigen, daf§ sich das Maximum in
groflere Azimuth-Winkel ausdehnt. Die Winkelverteilung der BSE fiir Einfallswin-
kel ¢ # 0° zeigt daher eine eher pfannenférmige als zigarrenféormige Charakteristik.
Genauere Untersuchungen zur Winkelverteilung riickgestreuter Elektronen im Nie-
derenergiebereich sind bei Spranck et al. (1995), Késsens (1995) und Kuhr (1998)
zu finden.

2.3.3.2 Energieverteilung der BSE

Die Energieverteilung der Riickstreuelektronen liefert in erster Ndherung Informa-
tionen iiber die inelastischen Streuprozesse der Elektronen mit der Probe. In der
hochauflésenden Spektroskopie (0E < 5eV) riickgestreuter Elektronen, wie z. B. in
der Auger-Elektronen-Spektroskopie (Chang, 1974; Chamberlain, 1982; Levenson,
1983), 148t sich eine Elementanalyse mit Elektronen alternativ zur Analyse mit Ront-
genstrahlen in der EDX bzw. WDX durchfiithren. Aber auch die Spektroskopie von
Riickstreuelektronen mit geringerer (relativer) Energieauflosung (0E/E ~1—2%)
kann schon wichtige Informationen iiber Materialzusammensetzung liefern und
ermoglicht zudem auch Aussagen iiber die Tiefenzusammensetzung einer Probe. Die
letztgenannte Eigenschaft wird in den Abschnitten 4.3.1 und 5.2.2 genauer unter-
sucht. Dariiber hinaus 148t sich die Energieverteilung der Riickstreuelektronen fiir
die Berechnung der Signalausbeute von BSE-Detektoren mit einer Detektionseffizi-
enz (x Epsp — Eschw) verwenden.

Zur Messung der Energieverteilung dn/dE von BSE in der SEM werden iibli-
cherweise die in Abschnitt 3.2 beschriebenen Elektronenspektrometertypen ver-
wendet. Ist man an der Energieverteilung eines moglichst grofien Raumwinkelbe-
reichs (2a27) interessiert, eignen sich besonders gut die Gegenfeld-Analysatoren
(Retarding Field Analyser (RFA), vgl. Abschnitt 3.2).
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Die so mit einer relativen Energieauflésung von §E/E ~1—2% gemessenen BSE-
Spektren fiir 10—50 keV-Primérelektronen zeigen ein Maximum bei einer wahr-
scheinlichsten Energie F,, < Epg, die mit zunehmendem Z anwéchst.

Ablenkfeld-Spektrometer, wie sie in Abschnitt 3.2 vorgestellt werden, kénnen mit
einer groBeren (absoluten) Energieauflosung arbeiten, besitzen aber einen kleineren
Detektionswinkel. Somit eignen sie sich besonders fiir die Messung der winkelauf-
gelosten Energieverteilung d?n/(d(AE) dQ2). So erhaltene Riickstreu-Energiespek-
tren (vgl. Abbildung 2.4) bestehen bei ausreichender Energieauflésung aus einem
Peak der elastisch riickgestreuten Elektronen (ERE) mit Fppr = Epg und dem oben
erwiahnten breiten Maximum mit einer wahrscheinlichsten Energie E, < Epg, das
sich von der Primérenergie Epg bis herunter zu sehr kleinen Energien erstreckt.
Die wahrscheinlichste Energie E,, des breiten Maximums verschiebt sich mit abneh-
mender Ordnungszahl zu kleineren Energien, wobei die Halbwertsbreite zunimmt.
Bei entsprechender Energieauflosung sind dem Verlauf des breiten Maximums di-
rekt im Anschluf an die elastisch reflektierten Elektronen die Oberflichen- und
Volumenplasmaverluste (PLE) iiberlagert. Zusammen mit den ERE bilden die PLE
die Gruppe der Low-loss-Elektronen (LLE) mit einer Austrittstiefe, die etwa ver-
gleichbar mit der SE-Austrittstiefe ist. Bei ausreichender Anregungsenergie sind dem
Verlauf des breiten Maximums des weiteren die Energieverluste der entprechenden
Ionisationskanten (ILE) gefolgt von den Auger-Elektronen-Peaks (AE) iiberlagert.
Den Abschluf} bilden die Sekundérelektronen mit einer Energie von 0 < Egg <50eV
und einem Maximum bei 2—5eV. Die charakteristischen scharfen Peaks der ERE,
PLE, ILE sowie AE lassen sich nur mit hochauflésenden Elektronenspektrometern
(0FE <5eV) energetisch auflosen. Hiufig werden aber in der Literatur fiir die Mes-
sung der BSE-Energieverteilung Spektrometer mit einer relativen Energieauflésung
von typischerweise E/FE ~1—2% verwendet. Bei der Untersuchung von Elektro-
nen im Bereich einiger 10 keV ergeben sich daher absolute Energieauflésungen von
einigen hundert eV, so dafl die detaillierteren Strukturen in den Spektren verloren
gehen. Was iibrig bleibt, ist das elementspezifische breite Maximum.

Monte-Carlo Simulationen von BSE-Spektren bei niedrigen Energien sind bei
Shimizu und Ichimura (1984) sowie Johnson und MacDonald (1989) zu finden.
Messungen zur Energieverteilung bei niedrigen Energien wurden von Gressus et al.
(1983) und Seiler (1985) durchgefiihrt. Wittig (1995) stellt Messungen zur Winkel-
und Energieverteilung riickgestreuter Elektronen bei 20 keV Primérenergie vor.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Monte-Carlo Simulationen zu winkelaufge-
l6sten BSE-Energiespektren fiir verschiedene Elemente bei Priméirenergien von
1—10keV durchgefiihrt. Die Ergebnisse dieser Rechnungen und der teilweise Ver-
gleich mit gemessenen Spektren sind in Abschnitt 5.2.1 beschrieben.
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2.4 Monte-Carlo Simulation

Die Monte-Carlo Methode hat sich in der Elektronenmikroskopie zur quantitati-
ven Analyse und Interpretation elektronenmikroskopischer Ergebnisse als wichti-
ges Hilfsmittel etabliert. Dariiber hinaus bietet sie die Mdéglichkeit, Informationen
zu erhalten, die auf experimentellem Wege nicht oder nur mit sehr groflem Auf-
wand zu messen sind. Weiterhin besitzt sie den Vorteil gegeniiber anderen rechneri-
schen Verfahren, daf§ sich beliebige Probenstrukturen simulieren lassen. Die Monte-
Carlo Methode eignet sich besonders fiir Problemstellungen im Vielfachstreu- bzw.
Elektronen-Diffusionsbereich. Theoretisch lassen sich Probleme innerhalb dieser
Streuregime auch iiber die Losung der nichtlinearen Boltzmann-Transportgleichung
behandeln (Ashcroft und Mermin, 1976; Thiimmel, 1974). Die Losung dieser Glei-
chung ist aber hiufig fiir praktische Problemstellungen nicht oder nur unter stark
einschrinkenden Annahmen durchfiihrbar.

Bei der Monte-Carlo Simulation in der Elektronenmikroskopie wird versucht,
schrittweise die Bahn eines Elektrons im Festkorper zu beschreiben. Dazu werden
physikalische Modelle fiir die elastische und unelastische Streuung (vgl. Kap. 2) in
ein solches Programm implementiert. Entlang der Bahn eines Elektrons werden nach
jedem Streuereignis die Ortskoordinaten (z, y, z), der Streuwinkel # und Azimut x
sowie die kinetische Energie E des Elektrons berechnet. Da jedes einfallende Elektron
hunderte bis tausende von Einzelstreuereignissen durchliuft, bevor es abgebremst in
der Probe verbleibt oder aber als transmittiertes oder riickgestreutes Elektron die
Probe wieder verldft, wird keine der simulierten Bahnen einer tatsichlichen Bahn
im Experiment entsprechen. Ist jedoch das implementierte physikalische Modell gut
gewiahlt, so lassen sich iiber die Statistik einer groflen Anzahl simulierter Bahnen,
iiblicherweise 10*—108, reprisentative Aussagen iiber das Verhalten der Elektro-
nen im Festkorper machen. Ausfiihrliche Beschreibungen zur Implementierung der
Monte-Carlo Methode in Computerprogramme sind bei Reimer und Stelter (1986),
Reimer (1985), Joy (1991) und Senkel (1993) zu finden.

Im folgenden werden die Grundlagen der in dieser Arbeit verwendeten Monte-
Carlo Simulationsprogramme genannt, um die Mo6glichkeiten, aber auch Grenzen,
die sich daraus ergeben, abschitzen zu konnen.

Die Simulationen an Reinelementen in Abschnitt 5.2.1 zum Riickstreukoeffizi-
enten und zur winkelabhéngigen Energieverteilung riickgestreuter Elektronen wur-
den mit Hilfe eines fiir den Niederenergiebereich modifizierten Programms nach
Senkel (1993) durchgefiihrt. Fiir alle Rechnungen an Multilayern (vgl. Abschnitt
5.2.1 und 5.2.2) wurde das Programmpaket MOCASIM von (Reimer et al., 1996;
Reimer, 1996a,b) verwendet. Wihrend das Programm, auf der Basis von Senkel
(1993) speziell auf die experimentellen Bedingungen des in Abschnitt 4.2.2 beschrie-
benen hemisphérischen Gegenfeld-Spektrometers zugeschnitten ist, ermoglicht das
Programmpaket M OCASIM von Reimer die Simulation an einer beliebigen im PC er-
stellten, komplexen, mehrelementigen Objektstruktur. In beiden Programmen sind
die folgenden theoretischen Streuansitze zugrunde gelegt:
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e Fiir die elastische Streuung eines Elektrons an einem Atom werden die in
Abschnitt 2.1.2 dargestellten Mottschen Streuquerschnitte verwendet. Diese
resultieren aus relativistischen Partial-Wellen-Berechnungen zur Ldsung der
Pauli-Dirac-Gleichung mittels eines Programms von Salvat und Mayol (1993).
Die Streuquerschnitte liegen fiir Energien von 0.1—-50keV und Streuwinkel
von 10° <A <180° in Winkelschritten von 10° fiir alle Elemente tabelliert vor
und werden beim Start einer Simulation fiir die fraglichen Elemente geladen.
Da die Charakteristika der Mott-Streuung fiir kleine Winkel (6 < 10°) vernach-
lassigbar sind, konnen die Wirkungsquerschnitte fiir die Kleinwinkelstreuung
auch mit einfacheren Modellen, wie der WKB-Methode berechnet werden. Der
iiberwiegende Teil der elastischen Streuprozesse ist auf kleine Winkel < 10° be-
schrankt. Um die Rechenzeit auf ein akzeptables Mafl zu reduzieren, werden
daher in den verwendeten Programmen nur Streuprozesse in Winkel >10°
individuell berechnet. Die elastische Kleinwinkelstreuung hingegen wird durch
den Vielfachstreuansatz von Lewis (1950) beriicksichtigt (vgl. auch Abschnitt
2.1).

e Fiir die unelastische Streuung wird die CSDA nach Bethe (vgl. Abschnitt
2.2.3) verwendet, die durch die Rao-Sahib und Wittry-N&herung auf den
Niederenergie-Bereich erweitert wurde. Obwohl die CSDA nur einen mittleren
Energieverlust beriicksichtigt, lassen sich dennoch Aussagen iiber charakteri-
stische Tendenzen in der Energieverteilung von Riickstreuelektronen gewinnen.

Abhéngig von der jeweiligen Problemstellung werden in der Elektronenmikrosko-
pie hiufig unterschiedliche Ansitze fiir die Beschreibung der elastischen und un-
elastischen Streuung verwendet, was im Einzelfall zu einer erheblichen Reduzie-
rung der Rechenzeit fiihrt. Interessiert man sich beispielsweise nur fiir integrale
GroBen wie den Riickstreukoeffizienten (leichter Elemente) bei hohen Primérener-
gien (E 2 10keV), so geniigt es in der Regel, die einfacheren abgeschirmten Ruther-
fordschen Wirkungsquerschnitte zur Beschreibung der Winkelablenkung und die in
Abschnitt 2.2.3 dargestellte CSDA von Bethe fiir den mittleren Energieverlust ei-
nes Elektrons im Festkorper zu verwenden, um brauchbare Ergebnisse zu erzielen.
Wie Reimer und Sommer (1968) zeigten, eignen sich diese N&herungen fiir eine
Vielzahl von Problemen aus der konventionellen Rasterelektronenmikroskopie. Ist
man an Simulationsrechnungen fiir Elemente mit hoher Ordnungszahl und/oder
niedrigen Energien (F < 5keV) interessiert, so wird die Verwendung der elastischen
Mott-Streuquerschnitte unerlélich. Als Beispiel dafiir zeigte Senkel (1993), dafi die
abnehmende Tendenz des Riickstreukoeffizienten 7 fiir Gold bei E < 5keV mit Hilfe
der Mottschen Wirkungsquerschnitte richtig beschrieben wird, sich aber bei Verwen-
dung der Rutherfordschen Wirkungsquerschnitte ein falscher, ansteigender Verlauf
zeigt. Ist man dariiber hinaus noch an detaillierteren Informationen iiber die Ener-
gieverteilung gestreuter Elektronen interessiert, so ist auch die CSDA als Modell
nicht mehr ausreichend. Die CSDA beriicksichtigt nur einen mittleren Energiever-
lust. Bei Simulationen von Energiespektren kénnen mit dieser Ndherung keine Cha-
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rakteristika wie etwa Plasmaverluste oder lonisationskantenverluste in den Spek-
tren erscheinen. Um derartige Verluste und Effekte wie das Straggling, d. h. die
statistische Verteilung der Elektronenenergien um den mittleren Wert E,, richtig
zu berechnen, ist die genaue Kenntnis des doppelt-differentiellen Streuquerschnitts
bzw. der Single-Scattering-Function (SSF) des betreffenden Elements nétig. Die
SSF stellt den normierten differentiellen Streuquerschnitt dar und beschreibt so-
mit alle inelastischen Streuprozesse mit entsprechender Gewichtung in geschlosse-
ner Form. Sie entspricht im Prinzip dem Energieverlustspektrum einer Schicht der
Dicke einer Atomlage. Reimer und Senkel (1995) demonstrierten die Moglichkeiten
dieser Methode, indem sie fiir Al eine SSF modellierten und fiir die Simulation von
BSE-Energiespektren verwendeten. Bei der Betrachtung leichter Elemente 148t sich
danach der totale inelastische Streuquerschnitt aus den Anteilen fiir die Plasma-
und Comptonstreuung mittels der dielektrischen Theorie und die Anteile aus der
Ionisation innerer Schalen iiber analytische Formeln fiir die K-Schale (Bethe, 1930;
Madison und Merzbacher, 1975), die L-Schale (Choi et al., 1973) und die M-Schale
(Choi, 1973) zusammensetzen. Die SSF ist fiir einen grofien Energiebereich weit-
gehend unabhéingig von der Primérenergie, kann aber fiir Elemente mit hoherem
Z mnicht mehr ohne weiteres nach dem oben beschriebenen Verfahren zusammen-
gesetzt werden. Kuhr (1998) 16ste dieses Problem fiir die Ubergangselemente Cu,
Ag und Au, indem er die Verlustfunktion der Rumpfniveaus aus optischen Daten
fiir eine Modellierung heranzog. Im allgemeinen muf} versucht werden, die SSF aus
experimentell bestimmten Elektronen-Energieverlustspektren diinner Schichten mit
bekannter Dicke bei méglichst geringem Rauschanteil und guter Energieauflésung zu
erhalten. Dazu miissen die gemessenen Spektren durch Entfaltung von Oberflichen-
plasmonen und sonstiger Artefakte auf die Schichtdicke einer Atomlage reduziert
werden (Egerton, 1996).






Kapitel 3

Energiefilterung von Elektronen

3.1 Einfiithrung

Die Energieanalyse gestreuter Elektronen liefert wichtige Informationen iiber die
elektronische sowie die atomare oder molekulare Struktur einer Probe. Dariiber hin-
aus 148t sich die Abbildung mit Elektronen eines ausgewihlten Energiefensters zur
Kontraststeigerung bzw. -Anpassung sowie zur Tiefenselektion einsetzen. Fiir eine
Energieanalyse von Elektronen kénnen verschiedene physikalische Prinzipien ausge-
nutzt werden. Geordnet nach wachsender Bedeutung fiir die Elektronenmikroskopie
sind dies:

Flugzeitanalyse: Die Messung der Flugzeit ¢,, die ein kurzer Elektronenpuls
benotigt, um eine feldfreie Driftstecke s zu durchlaufen.

Resonante Anregung (Schwellenspektroskopie): Durch Variation der
Landeenergie der einfallenden Elektronen &ndert sich die Anregungswahr-
scheinlichkeit und damit die Energieverteilung der austretenden Elektronen.

Energiedispersiver Nachweis mittels Halbleiterdetektoren: In einem
halbleitenden Material werden proportional zur Energie der einfallenden Elek-
tronen Elektron/Loch-Paare erzeugt.

Hochpafifilterung: Durch die Verwendung eines elektrostatischen Gegenfel-
des werden nur die Elektronen detektiert, deren Energie ausreicht, um diese
Potentialbarriere zu {iberwinden.

Bandpafifilterung: Dabei wird die energieabhingige Ablenkung der Elektro-
nen in einem elektrostatischen oder magnetischen Feld bzw. in einer Kombi-
nation aus beiden Feldern (,, Wien-Filter*) ausgenutzt.

Die drei ersten Analysemethoden finden in der Elektronenmikroskopie nur selten
Verwendung. Bei der Flugzeitanalyse liegt der Grund darin, dafl der Elektronen-
strahl gepulst werden mufl und die Energieauflosung mit wachsender Energie rasch

45
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abnimmt. Des weiteren wird eine schnelle Elektronik benétigt, so dafi dieses Ver-
fahren nur fiir kleine Elektronenenergien in der Groflenordnung F < 40eV geeignet
ist (Merz, 1990). Im Bereich der Rasterelektronenmikroskopie ist dieses Verfahren
daher ausschliellich fiir die Sekundérelektronen-Spektroskopie interessant.

Die Schwellenspektroskopie von Elektronen ist ein sehr oberflichensensitives
Verfahren (Kirschner, 1983). Daher ist diese Analysemethode nur unter UHV-
Bedingungen sinnvoll bzw. bei Anwendung anderer Techniken zur Unterdriickung
der Kontamination.

Der Einsatz von Halbleiterdetektoren fiir den energiedispersiven Nachweis von
Elektronen erfordert Mindestenergien von einigen keV. Weiterhin besitzt dieses Ver-
fahren eine relativ schlechte Energieauflosung (6E ~110—150eV). Zusitzlich sind
Mafinahmen zur Unterdriickung der Rontgenstrahlung notig.

Fiir Anwendungen in der Elektronenmikroskopie sind die beiden letztgenannten
physikalischen Prinzipien am interessantesten. Die Hochpaffilterung wird hiufig an-
gewendet, wenn eine Detektion grofler Raumwinkelbereiche gefordert wird und eine
Abbildung mit elastisch gestreuten Elektronen im Vordergrund steht.

In der heutigen energiefilternden TEM mit Primérenergien von 80—1200keV
wird eine Energieselektion ausschliefflich {iber die Dispersion in magnetischen Sek-
torfeldern realisiert (Rose und Krahl, 1994). Der Einsatz von elektrostatischen
Elektronen-Spektrometern in diesem Energiebereich wird aufgrund der geforder-
ten Uberschlagsfestigkeit erschwert (Gleichauf, 1951). In der Rasterelektronenmi-
kroskopie sowie der Oberflichenphysik werden deutlich geringere Primérenergien
verwendet. Hinzu kommt in der Oberflichenphysik die Forderung nach der UHV-
Tauglichkeit der verwendeten Spektrometer. Das Ausgasen der Isolations-Schichten,
der fiir magnetische Sektorfelder nétigen Spulenwicklungen erschwert dort den Ein-
satz derartiger Felder. In der TEM 488t sich dieses Problem vermeiden, da die Ma-
gnetspulen auflerhalb des Vakuumsystems angebracht werden kénnen. Daher werden
sowohl in der SEM als auch in der Oberflichenphysik vorwiegend elektrostatische
Spektrometer eingesetzt. Im allgemeinen stellt die Bandpaffilterung von Elektronen
durch die Ablenkung in einem elektrostatischen und/oder magnetischen Feld die
geeignetste und am vielseitigsten einsetzbare Methode dar.

3.2 Elektrostatische Elektronen-Spektrometer

Ein Uberblick iiber die am hiufigsten in der Oberflichenphysik verwendeten elek-
trostatischen Elektronen-Spektrometer wird in den Beitrigen von Steckelmacher
(1973), Sevier (1972), Roy und Carette (1977) und Leckey (1987) gegeben. Wich-
tige Grundlagen fiir die Konstruktion von Elektronen-Spektrometern finden sich
bei Ibach (1991) sowie Brunt et al. (1977). Im allgemeinen setzen sich Elektronen-
Spektrometer fiir die Analytik von Oberflichen aus den folgenden drei Komponenten
zusammen:
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Abb. 3.1: Aquipotentiallinien (®, = konst) eines Gegenfeld-Netzes zwischen zwei geerdeten Net-
zen. Eingezeichnet sind aulerdem typische Elektronenbahnen; nur die Elektronen, die
eine ausreichende Energie besitzen, um den Potentialdurchhang in der Mitte der Netz-
maschen zu {iberwinden, kénnen das Netz passieren (Reimer, 1985).

1. der Elektronen-Transportoptik,
2. dem Energieanalysator und

3. dem Detektorsystem.

Dabei wird die vorgeschaltete Elektronen-Transportoptik in der Regel nur dann
benétigt, wenn zu geringe Signalintensititen die dominante Rolle spielen oder
die Gewihrleistung identischer Abbildungsbedingungen im Vordergrund steht. Fiir
alle in dieser Arbeit durchgefiihrten spektroskopischen Untersuchungen konnte auf
eine derartige separate Transportoptik verzichtet werden. Der wichtigste Teil eines
Elektronen-Spektrometers wird durch den Energieanalysator gebildet. Die Vielzahl
an gebrauchlichen Analysatoren 148t sich im wesentlichen auf die folgenden drei
Grundtypen reduzieren:

Gegenfeld- Analysator: Bei diesem Typ erfolgt der Eintritt der Elektronen vor-
wiegend senkrecht zu den Aquipotentiallinien (®,=konst) im Analysator. Das
notwendige Potential zur Erzeugung eines Gegenfeldes wird hiufig durch metal-
lische Netze in definierte Raumregionen des Analysators gebracht. Abbildung 3.1
zeigt typische Bahnverldufe von Elektronen, die auf ein solches Netz zulaufen.
Da die Kraftwirkung im elektrostatischen Feld mit F(7)xV ®(7) senkrecht zu
den Aquipotentiallinien ausgerichtet ist, wird eine Energieseparation durch eine di-
rekte Abbremsung erreicht. Hiufig wird ein Aufbau vom LEED-Typ (Low Energy
Electron Diffraction) verwendet, wie er in Abschnitt 4.2.2 durch das hemisphéri-
sche Gegenfeld-Spektrometer reprisentiert wird. Die Besonderheit der in dieser
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Arbeit verwendeten Anordnung ist die Moglichkeit, winkelselektive Strommessun-
gen durchfiihren zu kénnen. Mit den Eigenschaften von LEED-Systemen beschifti-
gen sich Skinner und Willis (1972) und Cross (1973). Ein Vorteil, der Gegenfeld-
Analysatoren auszeichnet, ist eine grofie Detektionseffizienz aufgrund einer groflen
Raumwinkelerfassung. Nach Roy und Carette (1977) kénnen durch Anordnungen
mit einem Gegenfeld-Netz relative Energieauflosungen in der Gréfienordnung von
3 % erreicht werden. Durch die Verwendung eines Gegenfeld-Doppelnetzes 148t sich
dieser Wert um ca. einen Faktor zehn verbessern. Jedoch ist es bei einer Energie-
analyse mittels Gegenfeldfilter nétig, die erhaltene Gegenspannungskurve zu diffe-
renzieren. Dies kann entweder wihrend der Messung durch das Arbeiten mit Lock-
in-Technik oder durch eine nachtrigliche numerische Differentiation erfolgen. Im
Bereich kleiner und mittlerer Energieverluste liefert ein solches System gute Ergeb-
nisse. Bei hohen Energieverlusten treten in der Regel Stérungen in den Spektren
auf, die auf an den Netzen gestreute Elektronen und dort erzeugte Sekundérelek-
tronen zuriickzufiihren sind. Dariiber hinaus tragen die Netze im Strahlengang zu
einer deutlichen Reduzierung der Transmission des Analysators bei. Geniigt eine ge-
ringere Raumwinkelerfassung bei der Detektion, so konnen die negativen Einfliisse
der Netze durch Verwendung einer Gegenfeld-Filterlinse iiberwunden werden. Eine
solche Filterlinse besteht im einfachsten Fall aus einem auf einem negativen Poten-
tial liegenden Metall-Ring oder Metall-Zylinder, der von einer geerdeten Ein- und
Austrittsblende umgeben ist. Eine solche Gegenfeld-Filterlinse ist in Abschnitt 4.2.1
gezeigt und wurde fiir die Zero-loss gefilterte Abbildung mit transmittierten Elektro-
nen verwendet. Ein derartiger elektronenoptischer Aufbau wirkt als elektrostatische
Einzellinse und kann auch zur Fokussierung von Elektronen herangezogen werden.
Méllenstedt und Rang (1951) sowie Heinemann und Mollenstedt (1967) verwenden
eine solche Linse als Geschwindigkeitsanalysator fiir achsenparallel einlaufende Elek-
tronen in einem definierten Abstand von der optischen Achse. Brack (1962) benutzt
eine speziell geformte Gegenfeld-Filterlinse mit weiten Ein- und Austrittséffnungen.
Die Elektrodenform zusammen mit einem achsenparallelen Magnetfeld verhindern
eine Streuung der Elektronen in der Filterlinse.

Ablenkfeld- Analysator: Die Ablenkfeld-Analysatoren zusammen mit den im
folgenden Abschnitt genannten , Spiegel“-Analysatoren bieten aufgrund der Band-
paffilterung die vielfiltigsten Moglichkeiten fiir eine Energieanalyse. Sie werden auch
haufig als Sektorfeld-Analysatoren bezeichnet. Charakteristikum der Ablenkfeld-
Analysatoren ist, dafl der Eintritt der Elektronen im wesentlichen tangential zu den
Aquipotentiallinien des Spektrometers erfolgt. Die Energieseparation ergibt sich da-
her durch eine energieabhingige Ablenkung im Feld zwischen zwei auf unterschied-
lichem Potential liegenden Elektroden. Die am héufigsten verwendete Klasse bilden
die fokussierenden Anordnungen. Abbildung 3.2 zeigt die Ablenkung und Fokus-
sierung am Beispiel eines toroidalen, elektrostatischen Sektorfeldes. Man spricht
von einfach fokussierenden Anordnungen, wenn der Quellfleck durch den Analysa-
tor auf einen Strich abgebildet wird. Findet eine Abbildung auf einen Punkt statt,
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Abb. 3.2: Ablenkung und Fokussierung durch ein toroidales, elektrostatisches Sektorfeld (nach
Roy und Tremblay (1990)).

wird von Doppelfokussierung gesprochen. Bei idealer Fokussierung wére die ,,Bild-
Fleckgrofle“ unabhéngig von den Eintrittswinkeln ~, in der Ablenkebene und 7, in
der dazu senkrechten Ebene. Reale Analysatoren zeigen jedoch Abweichungen von
der idealen Fokussierung. In der Gleichung zur Beschreibung der , Bild-Fleckgréfie
erscheinen daher Aberrations-Terme, in denen diese Winkel enthalten sind. Man
spricht von Fokussierung n-ter Ordnung bzgl. des Winkels +, oder 7,, wenn die
niedrigste Potenz des jeweiligen Winkels in dieser Gleichung n + 1 ist. Eine wich-
tige Gruppe von abbildenden Ablenkfeld-Analysatoren nutzen toroidale Sektorfelder
zur Energieseparation. In Abbildung 3.3 ist die Elektrodenform eines allgemeinen
elektrostatischen Torusses abgebildet.

Abb. 3.3: Darstellung von dquatorialen (A) und polaren (B) Elektronenbahnen in einem allge-
meinen toroidalen, elektrostatischen Feld (nach Leckey (1987)).
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Man unterscheidet zwei Hauptklassen von toroidalen Analysatoren. Die eine
Klasse verwendet dquatoriale (oder radiale) Bahnen (A), die andere polare (oder
axiale) Bahnen (B). Die Grofle a bezeichnet dabei den Zylinderradius und b den
sphirischen Radius des Torusses. Die beiden hiufig verwendeten Zylinder und
sphérischen Sektorfeld-Analysatoren ergeben sich danach als Spezialfille aus dem
dquatorialen Typ eines toroidalen Sektorfeldes. Nach Einfiihrung der Gréfle c=a/b
ergibt sich fiir einen Zylinderfeld-Analysator ¢ =0 mit einer Fokussierung 1. Ord-
nung in 7, bei einem Sektorwinkel von 127.3°. Fiir einen sphérischen Sektorfeld-
Analysator ist ¢=a/b=oc0. Die ideale Abbildungsbedingung, hier Fokussierung 1.
Ordnung in <, und vollkommen in v, (Doppelfokussierung), ist bei einem Sek-
torwinkel von 180° gegeben. Diese beiden Sektorfeld-Typen lassen sich hinsicht-
lich der Feldverteilung und der daraus ableitbaren Groflen noch analytisch exakt
berechnen (Roy und Carette, 1971). Fiir die Klasse der toroidalen Sektorfelder
mit polaren Bahnen ist dies nicht mehr der Fall. Die Eigenschaften dieser Typen
miissen in der Regel numerisch bestimmt werden. Kommerzielle Simulationspro-
gramme zur Berechnung der Eigenschaften von Elektronenoptiken sind beispiels-
weise CPO und SIMION. (Internet-Adressen: CPO: http://cpo.ph.man.ac.uk; SIMION:
http://www.sisweb.com/simion.htm)

wopiegel“- Analysator: Charakteristisch fiir diese Typen ist, dal die zu analysie-
renden Elektronen schriig zu den Aquipotentiallinien zweier Ablenkelektroden des
Analysators eintreffen. Die am héufigsten verwendeten Analysatoren dieses Typs
sind der Parallelplatten-Spiegel- sowie der Zylinder-Spiegel-Analysator. Dabei 148t
sich der erste technisch relativ leicht realisieren. Der zweite ist aufwendiger in der
Konstruktion, aber durch seine zahlreichen Vorteile fiir viele Bereiche interessan-
ter. So besitzt dieser aus zwei koaxialen Zylindern aufgebaute Analysator bei einem
Einschufiwinkel von 42.3° oder 38.8° eine Doppelfokussierung 2. Ordnung. Zusam-
men mit der 360°-Symmetrie erméglicht der Zylinder-Spiegel-Analysator eine hohe
Transmission bei hoher Energieauflosung. Aus diesen Griinden wird dieser Aufbau
haufig in der Auger-Spektroskopie eingesetzt.

3.2.1 Parameter von Elektronen-Spektrometern

Um die Eigenschaften verschiedener Spektrometer zu beschreiben und miteinander
vergleichen zu konnen, wurde eine Vielzahl von Groflen definiert, die zudem Aussa-
gen iiber die Qualitéit eines Spektrometers erlauben. Hier sollen nur die wichtigsten
genannt werden. Es sind dies die

Anz. tretender e~
Spektrometer-Transmission: 7, = 17 austrerenaer e_ , die  (3.1)

Anz. eintretender e

absolute Energieauflosung: ¢E  bzw. die (3.2)

absolute Basis-Energieauflésung: 0F; . (3.3)
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0F gibt dabei die Halbwertsbreite der Transmissionsfunktion des Spektrometers
eines monoenergetischen Elektronenstrahls an und JFE}, die Breite der Funktion an
der Basis. 0 E, 148t sich aus theoretischen Betrachtungen einfacher bestimmen, JE
wird aber in der Regel als Vergleichsgrofie verwendet. Nach Roy und Carette (1977)
148t sich fiir die meisten Spektrometer §E aus der Beziehung

JE ~ 1/206E, (3.4)

erhalten. Die jeweiligen relativen Groflen ergeben sich durch die Division mit der
Sollbahn-Energie E;.

Relative Energieauflésung: dFE, = 0E/Esy; (3.5)

relative Basis-Energieauflésung: 0F,, = 6E,/Esy - (3.6)

Entscheidenden Einflu} auf die Energieauflésung eines Spektrometers nehmen die
Spaltbreiten der Ein- (s;) und Austrittsblende (s3), die Winkeldivergenz (7, 7y,) des
eintretenden Elektronenstrahls und der Sollbahn-Radius (Ry). Fiir eine moglichst
kleine Energiebreite sollten die Spaltbreiten sowie die Winkeldivergenz moglichst
klein und der Sollbahn-Radius moglichst gro3 gewihlt werden. Fiir den Bau von
Spektrometern bedeutet dies, dafl man einen Kompromify zwischen hoher Elektro-
nenintensitit, Energieauflosung und Baugrofie finden muf3.

Speziell fiir Ablenkfeld-Spektrometer ist hiufig eine weitere Gréfle von Interesse,
die

Spektrometer-Konstante: &k = E,,; /e AV . (3.7)

Sie gibt den Faktor an, um den die Sollbahn-Energie in eV grofler ist als die
dazugehorige Spannung AV zwischen beiden Ablenkelektroden. Die Spektrometer-
Konstante wird auch haufig in der Literatur mit ¢=1/k bezeichnet. Sie ist eine
spektrometerspezifische, baugréfienabhiingige Konstante. Experimentell 148t sie sich
durch die Messung der Transmissionsfunktion des Priméirelektronenstrahls bei be-
kannter Sollbahn-Energie bestimmen.

Die hier genannten Gréflen zur Beschreibung der Eigenschaften von Elektronen-
Spektrometern stellen nur eine fiir diese Arbeit interessante Auswahl dar. Fiir den
Vergleich von Spektrometern konnen dariiber hinaus eine Vielzahl an Giitemafien
(figures of merit) herangezogen werden.

3.2.2 Optimierung des Betriebs von Spektrometern

Je nach Anwendungsgebiet oder Anspruch an die Energieauflosung konnen die
Spektrometer-Systeme in den folgenden Betriebsarten fiir die Aufnahme von Ener-
giespektren oder energiegefilterten Bildern betrieben werden:
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e Spektrometerbetrieb: Dieser ist der einfachste zu realisierende Be-
triebsmodus. Dabei wird mit einer konstanten relativen Energieauflésung
dE [ Egoy = konst gearbeitet. Die Elektronen gelangen mit ihrer urspriinglichen
Energie bzw. mit einer durch eine konstante Vorverzogerung reduzierten Ener-
gie in das Spektrometer. Die Aufnahme eines Spektrums erfolgt durch das
Durchfahren der Spektrometerspannung AV zwischen den beiden Ablenkelek-
troden, also durch eine Variation der Sollbahn-Energie E,; des Spektrometers.

e Monochromatorbetrieb: Dieser Betriebsmodus zeichnet sich dadurch aus,
dafl mit einer konstanten absoluten Energieauflosung 6 E =konst E,; gearbei-
tet wird. Dies bedeutet, dafl die Sollbahn-Energie der Elektronen und damit
auch die Spannung zwischen den beiden Ablenkelektroden wiahrend einer Spek-
trenaufnahme konstant bleiben muf. Uber den Betrag der festen Sollbahn-
Energie &8t sich der gewiinschte Wert der absoluten Energieauflosung 6 E des
Spektrometers einstellen. Realisieren 148t sich diese Forderung iiber zwei ver-
schiedene Monochromatorbetriebs-Modi.

Monochromatorbetrieb-Typ I: Bei dieser Betriebsart wird das Durchfah-
ren eines Spektrums dadurch erreicht, dafl die zu analysierenden Elektronen
mit Hilfe eines Gegenpotentials variabel abgebremst werden, um ihre Energie
der festeingestellten Sollbahn-Energie F;,; des Spektrometers anzupassen.

Monochromatorbetrieb-Typ II: Bei diesem Monochromatormodus werden
die Potentialverhéltnisse zwischen Objekt und Spektrometer konstant gehal-
ten. Eine Energieanalyse erfolgt bei dieser Betriebsart durch eine kontinu-
ierliche Variation der Primirenergie Epg. Da der Betrag der Energieverluste
konstant und damit unabhéngig von der Priméirenergie ist, verhilt sich die
verbleibende Restenergie (Epp — AFE) der in das Spektrometer eintretenden
Elektronen proportional zu Epg.

Der Spektrometerbetrieb hat den Vorteil, dal} das gesamte Spektrum mit konstan-
ter Transmission von dem Objekt in das Spektrometer gelangt und die noétigen
Potentiale einfach zu handhaben sind. Nachteil dieser Betriebsart ist jedoch die
Energieabhéngigkeit (§F o< Fyoy) des aufgenommenen Spektrums. Fiir quantitative
Untersuchungen ist daher eine rechnerische Korrektur erforderlich.

Der Monochromatorbetrieb wird immer dann bevorzugt, wenn eine hohe und
konstante Energieauflosung gewiinscht wird sowie quantitative Messungen erfol-
gen sollen. Der Monochromatorbetriebsmodus!I eignet sich besser fiir eine quan-
titative Analyse, da wihrend der Aufnahme eines Spektrums aufgrund der konstan-
ten Primédrenergie gleiche Streubedingungen herrschen. Im Einzelfall mufi jedoch
bei diesem Verfahren entschieden werden, ob eine Elektronen-Transportoptik zur
Gewdihrleistung identischer Analysebedingungen erforderlich ist.

Mit dem MonochromatorbetriebsmodusII ist durch die Abhéngigkeit der dif-
ferentiellen Wirkungsquerschnitte von der Primérenergie eine quantitative Analyse
nur eingeschrankt moglich. In der energiefilternden TEM wird dieser Betriebsmodus
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in der Regel bevorzugt eingesetzt, da in diesem Fall die optimale Justage des Mi-
kroskops wihrend der Aufnahme eines Energieverlust-Spektrums nicht veréndert zu
werden braucht. Da in der TEM grofle Primérenergien von 80 —1200keV verwen-
det werden, die interessierenden Energieverluste aber in einem dazu vergleichsweise
geringen Energiebereich von 0 < AFE <2500€V liegen, ist die Erniedrigung der Wir-
kungsquerschnitte bei einer um AFE erhchten Primérenergie vernachlissigbar. Ist
durch die Energiebreite der einfallenden Elektronen keine Auflésungsbegrenzung
vorgegeben, wird die Grenze der erreichbaren Energieauflésung durch Raumladungs-
effekte, Restmagnetfelder, Inhomogenitédten der Oberflichenpotentiale sowie Inten-
sitdtsprobleme bestimmt. Nachteile bei der Verwendung des Monochromatorbetriebs
sind, dafl zusétzliche Potentiale fiir die Abbremsung der Elektronen benétigt wer-
den (Monochromatorbetrieb-TypI) bzw. ein erheblicher Eingriff in die Kathoden-
Spannungsversorgung vorgenommen werden mufi (Monochromatorbetrieb-TypII).

Elektronen-Transportoptik: Spielen Signalintensititsprobleme bzw. die Forde-
rung nach identischen Abbildungsbedingungen bei analytischen Untersuchungen die
dominierende Rolle, so werden Elektronen-Transportoptiken bendétigt, die die Si-
gnalelektronen aus einem objektnahen Bereich in die Spektrometereintrittséffnung
abbilden. Am hiufigsten Verwendung finden die elektrostatischen 3-Element-Linsen
mit drei frei wihlbaren Potentialen (Harting und Read, 1976). Durch eine definierte
Wahl der Potentialverhiltnisse V5/V; und V3/V] ist es moglich, die Signalenergie bei
konstanter Objekt- und Bildposition selektiv zu scannen. Dabei &ndert sich jedoch
die Vergroflerung des abbildenden Linsensystems. Aus diesem Grund wird eine solche
Linse analog zur Licht-Optik als Zoom-Linse bezeichnet. Ist man daran interessiert,
neben der Objekt- und Bildposition auch die Vergréflerung konstant zu halten, wird
aufgrund des zusitzlichen Freiheitsgrades anstelle einer 3-Element- eine 4-Element-
Linse bendtigt (Kurepa et al., 1974; Martinez und Sancho, 1983). Dariiber hinaus
ist es mit 3-Element-Zoom-Linsen im allgemeinen nicht moglich, Beschleunigungs-
verhiltnisse grofler als 10 und Abbremsverhéltnisse kleiner als 0.1 zu erreichen. Soll
ein groferer Energiebereich abgedeckt werden, so sind Kombinationen aus 2- oder
3-Element-Linsen erforderlich. Kurepa (1987) stellt zusammenfassend die letzten
Entwicklungen von elektrostatischen Multi-Element-Linsen vor.

Randfeldproblem: Die Stérung der Potentialverteilung in der Region der Aper-
turblenden und an den Enden der Elektroden fiihrt zu Abweichungen der Eigen-
schaften eines realen im Vergleich zu denen eines idealen Analysators. Bei der Ver-
wendung von Zylinder-Spiegel- bzw. Parallelplatten-Spektrometern, bei denen die zu
analysierenden Elektronen durch eine Aquipotentialfliche ein- und austreten, kann
der Stéreinflul minimiert werden, indem Netze iiber die Blenden6ffnungen gespannt
werden. Im Fall von reinen Ablenkfeld-Spektrometern ist die Losung des Problems
jedoch schwieriger. Da die Ein- und Austrittsblenden Hauptbahnpotentialflichen
darstellen, die senkrecht zu den idealen Aquipotentiallinien verlaufen, wird der ideale
Feldverlauf gestort. Dies fiihrt dazu, dafl die ideale Fokussierungsbedingung 1. Ord-
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nung nach einem Ablenkwinkel von 127.3° beim Zylinder-Ablenkfeld-Spektrometer
bzw. 2. Ordnung nach einem Ablenkwinkel von 180° beim sphérischen Ablenkfeld-
Spektrometer nicht mehr exakt erfiillt ist. Nach Herzog (1935, 1940) 148t sich das
Problem durch eine Verringerung des Elektrodenwinkels und Einfiihrung eines defi-
nierten Winkelabstandes zwischen Ablenkelektroden und Ein- bzw. Austrittsblenden
beheben (Herzog-Korrektur). Der definierte Wert fiir diese Erniedrigung des Ablenk-
winkels ist eine Funktion der Blendengréfie und des Elektrodenabstandes (Roy und
Carette, 1977). Jost (1979a) erreicht eine Korrektur des Randfeldes durch eine Mo-
difizierung der Elektroden an beiden Enden des Ablenkfeld-Analysators. Dadurch,
daf} bei seiner Konstruktion die Ablenkelektrodenpotentiale bis weit ins Innere des
Analysators hineingezogen werden, erreicht er eine Korrektur des Randfeldes ohne
den idealen Ablenkwinkel des Spektrometers zu verindern. Diese Randfeldkorrek-
tur ist bei dem in Kapitel 4.3.2 vorgestellten Jostschen ,sphéirischen“ Ablenkfeld-
Spektrometer realisiert.

Elektrostatische Abschirmung: Bei der Konstruktion von Elektronen-
Spektrometern werden haufig metallische Flichen zur elektrostatischen Abschir-
mung verwendet. Diese werden eingesetzt, um ein definiertes Potential in bestimm-
ten Raumbereichen zu erhalten und um kritische Bereiche, die Aufladungen hervor-
rufen konnen, abzuschirmen. Als Faustregel fiir die Konstruktion von elektronen-
optischen Komponenten sollte beachtet werden, dafl die Elektronen auf ihrer Bahn
keine Isolatoren ,sehen“. Fiir den Bau der einzelnen Komponenten eines Elektronen-
Spektrometers sind nichtmagnetische Metalle wie z. B. nichtmagn. rostfreier Stahl,
Molybdén, Titan, Aluminium, Kupfer (mit niedrigem Nickel-Anteil) bzw. Kupfer-
Beryllium-Legierungen erforderlich.

Unterdriickung/Vermeidung von ,,Geister“-Peaks: Ein allgemeines Pro-
blem von Elektronen-Spektrometern ist, dafl die damit aufgezeichneten Energie-
spektren sogenannte ,, Geister“- Peaks aufweisen konnen. Diese probenunspezifischen
Charakteristika konnen auf reflektierte Elektronen innerhalb des Spektrometers
zuriickgefithrt werden. Bei Ablenkfeld-Spektrometern entstehen derartige Storein-
fliisse grofitenteils durch reflektierte Elektronen an der inneren und dufleren Ablen-
kelektrode. Moglichkeiten zur Unterdriickung dieser Storsignale sind:

e die Verwendung von netzformigen Ablenk- anstelle von massiven Elektroden
(Marmet und Kerwin, 1960),

e die Beschichtung von massiven Elektroden mit einer diinnen, gleichméfligen
Schicht aus kolloidalem Graphit; dadurch wird zusétzlich eine homogene Ober-
flaichenpotentialverteilung erzielt,

e die Verwendung einer s#gezahn-formigen Ablenk-Elektrodenoberfliche
(Froitzheim et al., 1975),
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e die Verwendung eines nachgeschalteten zweiten Analysators,

e die Verwendung eines homogenen Magnetfeldes parallel zur optischen Achse.

Maximal mogliches Rest-Magnetfeld: Nach der Spektrometer-Gleichung
0F =konst E,,y; 148t sich im Monochromatorbetrieb die absolute Energieauflosung
eines Spektrometers durch eine kleinere Sollbahn-Energie erhohen. Einer beliebigen
Verringerung der Sollbahn-Energie sind jedoch durch vorhandene Restmagnetfel-
der Grenzen gesetzt, die den optimalen Strahlverlauf innerhalb des Spektrometers
mit abnehmender Energie zunehmend storen. Als Abschéitzung fiir die maximal
zuldssige Stirke eines magnetischen Streufeldes fiir den Betrieb von Ablenkfeld-
Spektrometern geben Roy und Carette (1977) die folgende Gleichung an:

Bpar < 6.TAE2d/12 (3.8)
Dabei ergibt sich die Magnetfeldstirke B,,,, in Gauss bei Verwendung der Sollbahn-
Energie F,,; in eV sowie der maximal erlaubten Strahlabweichung d und der Weg-
lange [; in cm. Sollte das Magnetfeld, bezogen auf die verwendete Sollbahn-Energie
diesen Wert iibersteigen, miissen Vorkehrungen zur Reduzierung des Streufeldes
getroffen werden. Dies 148t sich entweder durch

e die Kompensation mittels Helmholtz-Spulen-Paaren in drei senkrecht zuein-
ander stehenden Raumrichtungen oder durch

e eine Mumetall-Abschirmung erzielen.

Die Kompensationsmethode eignet sich gut fiir konstante magnetische Felder. Auch
magnetische Wechselfelder mit Frequenzen in der Gréflenordnung f <100 Hz lassen
sich mit dieser Methode und einer Frequenzregelung kompensieren. Fiir die Abschir-
mung von beliebigen magnetischen Wechselfeldern ist die zweite Methode jedoch die
einzige praktikable Losung.

3.2.3 Detektoren

Je nach Anforderungen an die Nachweisempfindlichkeit, Zeitauflésung, Unempfind-
lichkeit bzgl. Kontaminationen sowie die flexible Einsatzméglichkeit und Baugrofe
konnen unterschiedliche Elektronendetektoren zum Einsatz kommen. Speziell fiir
den in einem LVSEM abdeckbaren Energiebereich sind dies im wesentlichen die
folgenden Typen:

Faraday-Becher: Der Faraday-Becher wird als Detektor immer dann eingesetzt,
wenn eine absolute Strommessung erforderlich ist und es nicht auf die Detektion
schneller Stromdifferenzen ankommt. Er 148t sich iiber einen grofien Strombereich
bis herab zu ca. 107'2—107!'3 A bei einem typischen Energiebereich von einigen
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meV bis zu einigen MeV (Turner et al., 1975) als Elektronen- sowie Ionen-Detektor
einsetzen. Er besteht aus zwei konzentrisch angeordneten zylindrischen, voneinan-
der isolierten Hohlrdumen mit kleiner Eintrittséffnung, in welche die zu messenden
Elektronen einfallen. Der Elektronenstrom in den inneren metallischen Becher wird
iiber den Spannungsabfall an einem Ableitwiderstand der Gro8enordnung 10 MS2
elektrometrisch gemessen. Der duflere Hohlraum dient dabei der elektrostatischen
Abschirmung um eine Beeinflussung durch duflerer Storfelder auszuschlieflen. Er
befindet sich auf Erdpotential, kann aber auch auf ein anderes, der Umgebung ange-
pafltes Potential gelegt werden, um eine evtl. Beeinflussung der zu untersuchenden
Elektronen auszuschliefen. Um den Anteil der aus dem Faraday-Becher austreten-
den Elektronen moglichst gering zu halten, wird die Innenseite des inneren Bechers
mit Kohlenstoff beschichtet. Ein wesentlicher Vorteil des Faraday-Bechers ist, daf er
unempfindlich gegeniiber schlechten Vakuumbedingungen in der Probenkammer ist.
Faraday-Becher und die damit verbundenen Elektrometer lassen sich jedoch nicht
fiir die Aufnahme schneller Stromschwankungen verwenden. Aufgrund der Kapa-
zitat zwischen Probe und Objektkammer, der Kabelkapazitit sowie der Eingangs-
kapazitat des Stromverstirkers ergeben sich typische minimale Zeitkonstanten von
7=RC =~0.1sec bis 10 usec fiir Sondenstrome von 10712 A bzw. 1072 A.

Szintillator-(Lichtleiter-)Photomultiplier: Der in der Rasterelektro-
nenmikroskopie am hé#ufigsten eingesetzte Detektortyp ist die Szintillator-
(Lichtleiter-)Photomultiplier Kombination. Dieser von Everhart und Thornley
(1960) fiir die Detektion von Sekundirelektronen entwickelte Detektor (ETD) bildet
die Grundlage fiir zahlreiche in der LVSEM verwendete Elektronen-Detektortypen
(vgl. auch Abschnitt 1.4). Fiir die Detektion von transmittierten bzw. riickgestreu-
ten Elektronen entfillt das fiir langsame SE nétige Saugnetz und fiir Elektronen
mit F2>10keV z. T. auch die Szintillator-Nachbeschleunigungsspannung V,.
Nach diesem Prinzip arbeiten die in den Abbildungen 4.1 und 4.11 und 4.12
gezeigten Szintillations-Detektoren. Fiir die Detektion von TE bzw. BSE mit
E <10keV wird hingegen ein Nachbeschleunigungsfeld auf den Szintillator mit
Vi, S+10kV in Kombination mit einem davor liegenden, geerdeten Abschirmnetz
verwendet (vgl. Abbildung 4.1). Fiir eine mdoglichst effiziente Signalverstirkung
ist es neben einer evtl. Nachbeschleunigung der Elektronen wichtig, die einzelnen
Teilkomponenten wie (a) die Szintillationsausbeute des Szintillators, (b) das
Transmissionsverhalten des verwendeten Lichtleiters sowie (c¢) die Photonen-
Detektionseffizienz des Photomultipliers gut aufeinander abzustimmen. Im Rahmen
von Optimierungsiiberlegungen des Detektionssystems des in Abschnitt 4.3.2
gezeigten Spektrometers wurden die wesentlichen Eigenschaften der fiir die SEM
verwendbaren Einzelkomponenten in Abbildung 5.6 zusammengetragen. Spezielle
Charakteristika verschiedener Szintillatoren sind dariiber hinaus in Tabelle A.2 zu
finden. Die entscheidenden Vorteile der Szintillator-(Lichtleiter-)Photomultiplier
Kombination fiir die Elektronenmikroskopie sind der grofle Verstirkungsgrad
(= 10%), die groBe Bandbreite (<10MHz), der geringe Rauschanteil und die
Unempfindlichkeit gegeniiber Kontaminationen.
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Weitere mogliche Elektronendetektoren sind der Halbleiterdetektor, die Micro-
Channel-Plate (MCP) und das Channeltron. Halbleiterdetektoren besitzen Schwell-
energien Fg.n,=2—5keV und werden daher hauptsichlich fiir die Detektion hoher-
energetischer Elektronen (E25keV) eingesetzt. Micro-Channel-Plates und Chan-
neltrons hingegen besitzen einen mit abnehmender Priméir-Elektronenenergie an-
steigenden Verstiarkungsfaktor, so dafl diese Detektor-Typen besonders interes-
sant fiir die LVSEM sind. Untersuchungen zum Einsatz von MCP-Detektoren im
Niederenergie-Bereich wurden von Russel und Mancuso (1985), Helbig (1987) und
Postek et al. (1990) durchgefiihrt. Das Hauptproblem beim Einsatz von MCPs und
Channeltrons in der LVSEM stellt die Kontamination durch Kohlenwasserstoffe dar.
Sie fiihrt zu einer drastischen und dauerhaften Reduzierung des Verstarkungsfaktors
dieser Detektor-Typen und mufl daher deutlich reduziert werden.






Kapitel 4

Experimentelles

4.1 Mefauftbau zur Energiefilterung im LVSEM

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde ein universeller Meflaufbau zum PC-
gesteuerten Betrieb von unterschiedlichen Elektronen-Spektrometern in kommer-
ziellen (Niederspannungs-)Rasterelektronenmikroskopen entwickelt. Dieser Aufbau
setzt sich im wesentlichen aus den folgenden Einzelkomponenten zusammen:

Uber einen PC wird mit Hilfe einer ADC/DAC-Einheit!, die im folgenden mit
ADDA-FEinheit bezeichnet wird, ein symmetrisches Doppel-Hochspannungsnetzgerit
angesteuert, welches die notwendigen Potentiale fiir die Elektronen-Spektrometer
liefert. Das Ausgangssignal des Spektrometers am Photomultiplier oder Elektrome-
terverstirker wird mit Hilfe eines neu entwickelten Signalverstiirkers (vgl. Abbildung
A.3) weiterverstirkt. Das so erhaltene analoge Signal wird iiber die ADDA-Einheit
in ein digitales Signal gewandelt und im PC weiterverarbeitet. Uber einen zweiten
Eingangskanal der ADDA-Einheit lassen sich parallel zur Intensitdt der Spektren
die Emissionsstrom-Fluktuationen der Feldemissionskathode aufzeichnen, um durch
Signal-Division eine Rauschunterdriickung zu erzielen. Eine grafische Darstellung
der Meflaufbauten mit den entsprechenden Spektrometern ist in den Abschnitten
4.2.1 bis 4.3.2 gezeigt.

4.1.1 Eigenschaften der Einzelkomponenten

Im folgenden werden die Moglichkeiten und Grenzen des Gesamtsystems im Hinblick
auf die Energiefilterung im verwendeten LVSEM dargestellt.

ADC/DAC-Einheit: Die ADDA-Einheit der Firma Soft Imaging System besitzt
drei iiber einen PC steuerbare 12bit Digital/Analog-Konverter (Ausgangskaniile)
zur Ansteuerung eines externen Gerites und zwei 12 bit Analog/Digital-Konverter

LADC : Analog/Digital Converter, DAC : Digital/ Analog Converter.

99
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(Eingangskanile) fiir die Datenaufnahme. Dabei wurde die ADDA-Einheit so konfi-
guriert, daf} die Ein- bzw. Ausginge einen Spannungswertebereich von 0 bis +10V
bei entsprechendem 12 bit Zahlerwertebereich von 0 bis 4095 abdecken.

HV-Netzgerit: Das symmetrische Doppel-Hochspannungsnetzgerit der Firma
fug zur Beschaltung der Spektrometer-Potentiale 148t sich iiber die Zusatzoption
yanaloge Programmierung® mit Hilfe der ADDA-Einheit extern ansteuern. Dabei
existieren zwei separate Eingangskanile (a) zur Grobregelung und (b) zur Feinre-
gelung des Netzgerites, die jeweils einen Spannungssollwertebereich von 0 bis +10V
erwarten. Dieser Eingangsspannungsbereich wird am Ausgang des Netzgerites im
Fall der Grobregelung auf einen Ausgangsspannungswertebereich von 0 bis £9.5kV
und im Fall der Feinregelung auf einen Spannungsbereich von 0 bis £500V abge-
bildet. Bei einer 12bit Steuerungsdatentiefe ergibt sich daraus fiir die Grobrege-
lung eine minimale Spannungsschrittweite von +2.3V und fiir die Feinregelung von
+0.12 V. Der maximale Ausgangsspannungsbereich betrigt daher 0 bis +10kV bei
einer Restwelligkeit von <0.5-1073 %.

Programm zur Spektrenaufnahme: Zur PC-gestiitzten Ansteuerung der
Elektronenspektrometerpotentiale sowie der MefBdatenerfassung wurde ein C-
Programmpaket entwickelt. Die Eigenschaften werden im folgenden erldutert:

Zur Aufnahme von Energiespektren kann eine Potentialrampe von einem beliebig
gesetzten Anfangswert zu einem beliebig gesetzten Endwert innerhalb des oben ge-
nannten Wertebereichs durchfahren werden. Dabei kann die Rampe und damit auch
das Energiespektrum sowohl absteigend als auch aufsteigend durchfahren werden.
Um z. B. den Kontaminationseinflufl im Low-loss-Bereich méglichst gering zu halten,
ist eine abnehmende Energiespektrenaufnahme sinnvoll. Um den Nachleuchteffekt
des Szintillators bei besonders intensitétsstarkem Zero-loss-Peak zu minimieren, ist
eine aufsteigende Energiespektrenaufnahme zu bevorzugen.

Die Spektrenaufnahme kann einerseits iiber die Grobregelung mit einer mini-
malen Rampen-Schrittweite von 2.3V und einem iiberstreichbaren Spannungsbe-
reich von 0 bis +9.5kV erfolgen. Andererseits 148t sich auch eine Rampe iiber die
Feinregelung mit einer minimalen Schrittweite von 0.12 V und einem maximal iiber-
streichbaren Spannungsbereich von £500V erzeugen, die um einen Offset iiber die
Grobregelung von 0 bis £9.5kV verschoben werden kann.

Fiir die Datenaufnahme stehen zwei separate Eingangskanile zur Verfiigung, die
seriell abgefragt werden kénnen. Der kiirzeste Zeitabstand zwischen zwei aufeinan-
derfolgenden Mefidatenerfassungen betréigt ca. 1/10s. Wenn wihrend der Messung
keine Datenausgabe auf dem PC-Monitor erfolgt, 148t sich dieser Zeitabstand noch
um etwa einen Faktor fiinf reduzieren. Dabei konnen die Signale je nach Rauschanteil
iiber einen beliebigen Zeitraum gemittelt werden. Nach der Aufnahme eines Spek-
trums konnen die Rampenwerte zum Durchfahren der Spektrometer-Spannung so-
wie die Signalintensitidten an den Eingangskanélen 1 und 2 in einem ASCII-Datenfile
gespeichert werden.
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Zur Anpassung der Eingangssignale an den wandelbaren Bereich von 0 bis +10V
steht ein Programmteil zur grafischen Darstellung des zeitlichen Verlaufs der Si-
gnalintensitdten zur Verfiigung. Damit 148t sich vorab durch ein grobes, manuelles
Durchfahren des Spektrums auf einfache Art und Weise eine optimale Signalver-
starkung und Tiefpafieinstellung finden.

Fiir die Aufnahme von energiegefilterten Bildern (ESI) hat sich ein Programm-
teil als niitzlich erwiesen, der es ermoglicht, iiber die Grob- und/oder Feinregelung
schrittweise per Tastendruck die Spektrometer-Spannung zu erhéhen bzw. zu ernied-
rigen. Damit 148t sich eine Positionsgenauigkeit der Spektrometer-Potentiale in der
Groflenordnung 0.12'V erzielen, was iiber eine manuelle Steuerung undenkbar wére.

4.2 Gegenfeld-Spektrometer

In dieser Arbeit wurden zwei verschiedene Gegenfeld-Spektrometer fiir unter-
schiedliche Aufgabenbereiche verwendet. Die im folgenden zuerst vorgestellte
Gegenfeld-Filterlinse diente der Aufnahme von ungefilterten und Zero-loss ge-
filterten elektronenmikroskopischen Bildern freitragender Schichten im Raster-
Transmissionsbetrieb. Das im darauffolgenden Abschnitt beschriebene hemisphéri-
sche Gegenfeld-Spektrometer wurde fiir spektroskopische Untersuchungen der Ener-
gieverteilung an Reinelementen riickgestreuter Elektronen verwendet.

4.2.1 Gegenfeld-Filterlinse

Im Vergleich zum konventionellen Abbildungsmodus eines SEM in Riickstreuung
mittels SE bzw. BSE an massiven Préparaten, bietet die Untersuchung an diinnen
Schichten die Moglichkeit, eine hohe laterale Auflésung zu erzielen, da fiir vergleichs-
weise hohe Energien keine Ausbildung einer Elektronendiffusionsbirne auftritt (vgl.
Abbildung 2.7(b)). Werden die transmittierten Elektronen (TE) fiir eine Abbildung
verwendet, d. h., das SEM wird im Raster-Transmissions-(STEM)-Modus betrie-
ben., so kénnen zur TEM vergleichbare elektronenmikroskopische Bilder erhalten
werden. Im SEM stehen dabei erheblich geringere und variable Primérenergien im
Bereich von 0.5keV < E <30keV zur Verfiigung. Bei der Aufzeichnung von Bildern
im Raster-Transmissionsmodus ist zu beachten, daf§ in einem STEM die Objekt-
strukturen an der Oberseite der Probe scharf abgebildet werden, in einem TEM
dagegen die an der Unterseite. Dieser Effekt wird als Top-bottom-Effekt bezeichnet
und ist eine Bestétigung des Reziprozitétsprinzips (Reimer und Pfefferkorn, 1977).

Zur Untersuchung der Kontraste in Abhingigkeit von der Primérenergie und des
Einflusses einer Zero-loss-Filterung im STEM eines LVSEM, wurde die im folgen-
den beschriebene Gegenfeld-Filterlinse fiir die Abbildung von diinnen Schichten mit
transmittierten Elektronen entwickelt. Die in den Abbildungen 4.1 und 4.2 gezeigte
Filterlinse 148t sich aufgrund ihrer geringen Baugrdfie iiber die Vorschleuse in die
Probenkammer des S-4000 SEM einschleusen und gewéhrleistet damit einen schnel-
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len Probenwechsel. Im Zentrum der Oberseite des Spektrometers befindet sich ein
Probenhalter fiir TEM-Probennetze. Die transmittierten Elektronen, deren Energie
ausreicht, um die zu untersuchende diinne Schicht zu durchlaufen, gelangen entlang
der optischen Achse durch das Spektrometer hindurch und werden vom Detektor-
system registriert.

Der speziell fiir die Detektion von transmittierten Elektronen entwickelte De-
tektor besteht aus einer Szintillator-Lichtleiter-Photomultiplier Kombination (siehe
Abbildung 4.1 und 4.3). An den verwendeten P-47-Szintillator kann eine Nach-
beschleunigungsspannung von bis zu +10kV gelegt werden. Er wurde nach dem
von Niemitz (1979) beschriebenen Verfahren auf ein Glaspléttchen aufgebracht. Da-
bei wurde eine, nach Aussagen von Comins et al. (1978) sowie Volbert und Rei-
mer (1979) optimale Massenbelegung des P-47-Pulvers von 1.2mg/cm? fiir eine
Nachbeschleunigungs-Spannung Vs, von +10kV realisiert. Fiir die Gewéhrleistung
eines guten optischen Kontaktes zwischen Glaspldttchen und Plexiglas-Lichtleiter
wurde ein Immersionsol verwendet.

Um die Detektionsapertur des Spektrometers auf einen Wert von o =50 mrad zu
begrenzen, wurde in einer Entfernung von 10 mm unterhalb des TEM-Probennetzes
eine Blende mit einem Durchmesser von 1 mm angebracht. Unterhalb dieser aper-
turbegrenzenden Blende befindet sich eine elektrostatische Filterlinse, die aus einem
zylindrischen, polierten Messing-Rohr mit einem Innendurchmesser von 8 mm und
einer Linge von 20 mm besteht. Die Filterlinse kann innerhalb des Mikroskopva-
kuums iiber eine justierbare Hochspannungszufiihrung mit einem Gegenpotential
von —10kV <V <0kV beschaltet werden. Es gelangen nur diejenigen Elektronen
zum Detektor, die das Filterlinsenpotential iiberwinden konnen. Fiir Elektronen
mit einer geringeren Energie wirkt das Gegenfeld als Elektronenspiegel. Der ge-
zeigte Versuchsaufbau ermoglicht damit sowohl die Aufzeichnung von ungefilterten
Raster-Transmissionsbildern iiber den gesamten ausnutzbaren Primé&renergiebereich
von 0.5keV<FE <30keV als auch von Zero-loss gefilterten Bildern fiir den ein-
geschriankten Energiebereich von 0.5keV < E <10keV. Die Einschrankung ergibt
sich durch die Begrenzung der fiir das Gegenpotential zur Verfiigung stehenden
Spannungsversorgung. Versuche, den Meflaufbau fiir hochaufgeloste spektroskopi-
sche Untersuchungen zu nutzen, wurden verworfen, da die mit diesem Spektrometer
aufgenommenen Transmissionscharakteristiken der Primérenergieverteilung starke
Seitenbinder aufwiesen, die sich auf Streuelektronen im Spektrometer zuriickfiihren
lassen. Hauptprobleme stellten die fiir eine Abbildung nétige grofle Spektrometer-
Eintrittsblende und die nicht ausreichende Justiermoglichkeit des Spektrometers auf
die elektronenoptische Symmetrieachse dar. Selbst durch die Variation der Filterlin-
senlingen, Filtereintritts- und Filteraustrittsblendengrofien sowie die Verwendung
von Magnetspulen zur Einengung der Elektronenbahnen auf die elektronenoptische
Achse konnten die Storeinfliisse nicht vollstandig beseitigt werden. In Abschnitt 5.1.1
werden die zugehorigen, mit diesem Spektrometer erzielten Ergebnisse zur Untersu-
chung der Kontraststeigerung vorgestellt und weitere Moglichkeiten diskutiert.
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Abb. 4.1: Gesamter Meflaufbau zur Aufnahme von ungefilterten und Zero-loss gefilterten Bil-
dern im STEM-Modus des S-4000 SEM mit Hilfe der in Abb. 4.2 gezeigten Gegenfeld-

Filterlinse und des in Abb. 4.3 gezeigten Detektorsystems.
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HV-Zufiihrung TEM-Netz-
Probenhalter

Gegenfeld-
Filterlinse

Abb. 4.2: Aufsicht auf die zur ungefilterten sowie Zero-loss gefilterten Abbildung mit transmit-
tierten Elektronen entwickelte Gegenfeld-Filterlinse fiir das S-4000 SEM (rechts); links
im Bild ist der Vakuumflansch mit der Hochspannungszufiihrung fiir das Gegenpoten-
tial abgebildet.

Nachbeschleunigung
(Szintillator)

P-47-Szintillator Elektr. u. optische
Abschirmung

Abb. 4.3: Entwickelter Transmissionselektronen-Detektor fiir den STEM-Betrieb im S-4000 SEM.
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4.2.2 Hemisphirisches Gegenfeld-Spektrometer

Zur quantitativen Analyse und Interpretation rasterelektronenmikroskopischer Bil-
der ist ein genaues Verstédndnis der Wechselwirkung zwischen Strahlelektronen und
dem zu untersuchenden Objekt notwendig. Besonders in dem fiir zahlreiche Problem-
stellungen interessanten Niederenergiebereich von < 5keV existieren noch Liicken im
Versténdnis. Die Unterschiede zum konventionellen Bereich von 5—30(50) keV lie-
gen in dem gednderten elastischen sowie unelastischen Streuverhalten der langsamen
Elektronen begriindet (vgl. Kap. 2). Um Aussagen iiber die abweichende Wechsel-
wirkung und Vergleichsmoglichkeiten zu Monte-Carlo Modellen zu erhalten, sowie
auch Mefldaten fiir den Bau spezieller Riickstreuelektronen-Detektoren fiir den Nie-
derenergiebereich zu erhalten, wurde von Kissens und Hejna (1995) ein winkelauf-
losendes hemisphérisches Gegenfeld-Spektrometer konzipiert (Késsens, 1995). Der
dabei entwickelte Rohbau dieses segmentierten Spektrometers wurde im Rahmen
dieser Arbeit fertiggestellt und weiterentwickelt.

Der fiir die Untersuchungen zur Energieverteilung riickgestreuter Elektronen im
Energiebereich von F <5keV verwendbare Meflaufbau ist in Abbildung 4.4 darge-
stellt. Kernstiick bildet dabei das in den Abbildungen 4.5 bis 4.7 gezeigte hemisphéri-
sche Gegenfeld-Spektrometer, das mit der zugehorigen Stromverstirkerelektronik in
der Probenkammer des S-4000 SEM installiert wurde.

Die Ansteuerung der Hochspannungsversorgung fiir das Gegenfeld und die Auf-
nahme des Mef3signals erfolgt PC-gesteuert iiber die ADDA-Einheit. Die Primérelek-
tronen fallen durch eine geerdete Metallhiilse in der Symmetrieachse des Spektrome-
ters auf die Probe ein. Die Probenoberfliche befindet sich im Mittelpunkt von vier
halbkugelférmigen Molybdédn-Netzen. Die Durchmesser der vier Molybdén-Netze
betragen von innen nach aufien 20, 30, 36 und 46 mm. Bei einer Netzmaschenweite
von 450 um und einer Netzstegbreite von 55 pm ergibt sich eine optische Transmis-
sion eines Netzes von Ty, ~ 79 %. Die optische Transmissions-Wahrscheinlichkeit fiir
vier Netze folgt damit einfach aus dem Produkt der Einzelwahrscheinlichkeiten zu
Tin, =Tx, =40 %. Um die hemisphérischen Netze sind in 10°-Schritten ringférmige,
mit Kohlenstoff beschichtete, Messing-Segmentringe (S1, S2, ..., S8) angeordnet.
Das innere und #duflere Netz liegt jeweils auf Erdpotential, um den Probenraum
und den Raum vor den Messing-Ringen feldfrei zu halten. Die beiden mittleren
Netze werden auf ein negatives Potential gelegt, um ein Gegenfeld fiir die riick-
gestreuten Elektronen zu erzeugen. Riickstreuelektronen und Sekundirelektronen,
die aus der Probe in den oberen Halbraum austreten und das innere Netz passiert
haben, gelangen in den Bereich des Gegenfeldes der beiden mittleren Netze (siehe
Abbildung 4.5). Alle Elektronen, deren Energie ausreicht, um diese Potentialschwelle
passieren zu kénnen (BSEL), treffen auf eines der ringférmigen Messing-Segmente.
Alle iibrigen Elektronen (BSE2, SE) werden retardiert. Der so an den Segment-
ringen entstehende Elektronenstrom wird mit Hilfe der nachgeschalteten Elektro-
meter schon in der Probenkammer verstirkt, um induktive Storeinfliisse zu mini-
mieren. Jeder Segmentring ist mit einem separaten Vorverstirker verbunden. Die
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Abb. 4.4: Gesamter Melauftbau zur Aufnahme von Energiespektren in Riickstreuung mit dem in
den Abb. 4.5 bis 4.7 gezeigten hemisphirischen Gegenfeld-Spektrometer.
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Abb. 4.5: Querschnitt durch den Aufbau des hemisphirischen Gegenfeld-Spektrometers aus Abb.
4.6 und 4.7.

Hemispharisches
Gegenfeld-Spektrometer

Abb. 4.6: Aufsicht auf das winkelauflosende hemisphirische Gegenfeld-Spektrometer mit der zu-
gehorigen Stromverstirkerelektronik. Im Hintergrund ist die in z, y, 2z und ¢g-Richtung
verstellbare Justiereinheit und der Vakuumflansch zu sehen.
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Abb. 4.7: Ansicht auf die vier halbkugelférmigen Netze des Gegenfeld-Spektrometers.

nachfolgende Verstarkung des Signals erfolgt mit Hilfe einer zweiten Verstarkungs-
stufe und die Auswahl des interessierenden Segmentringes (Austrittswinkelbereichs)
iiber einen Multiplexer. Dieser wird auflerhalb des Vakuums iiber einen elektro-
nischen Relais-Auswahlschalter gesteuert. Das Gegenfeld-Spektrometer ermoglicht
somit die Aufzeichnung von BSE-Energiespektren fiir Austrittswinkelbereiche von
0°—80° in 10°-Schritten fiir senkrecht einfallende Primérelektronen. Dazu wird die
Potentialschwelle fiir das Gegenfeld schrittweise bis zur Primérenergie variiert. So
lassen sich zunéchst fiir jedes Winkelsegment Gegenspannungskurven der Riickstreu-
elektronen gewinnen. Um daraus die Energieverteilung der BSE zu erhalten, miissen
die gemessenen Gegenspannungskurven zunichst numerisch geglittet und anschlie-
Bend nach F differenziert werden. Eine alternative Moglichkeit, bei der das Energie-
spektrum auf direktem Wege erhalten wird, ist das Arbeiten mit Lock-in-Technik.
Dabei wird dem Gegenfeld mit Hilfe eines HV-Trenntransformators eine Wechsel-
spannung iiberlagert und der Anteil des Signals mit derselben Frequenz mit Hilfe
eines Lock-in-Verstirkers herausgefiltert. Dieses Verfahren entspricht einer elektro-
nischen Differentiation wihrend der Messung (Tietze und Schenk, 1993; Liebscher,
1979; Leder und Simpson, 1958).

Vergleichende Messungen mit Hilfe dieser beiden Verfahren ergaben im ersten
Fall eine bessere Uberpriifbarkeit der Strahlstrombedingungen. Dariiber hinaus lie-
Ben sich dabei verschiedene Auswertemethoden besser anwenden. Daher wurden
alle in dieser Arbeit gezeigten Messungen mit dem hemisphirischen Gegenfeld-
Spektrometer durch numerische Differentiation der Gegenspannungskurve erhalten.
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4.3 Ablenkfeld-Spektrometer

In den folgenden beiden Abschnitten werden die beiden in dieser Arbeit verwende-
ten Ablenkfeld-Spektrometer vorgestellt. Beide Spektrometer ermoglichen die Auf-
nahme von Energiespektren und durch die Selektion eines Energiefensters die ener-
giegefilterte Abbildung mit elastisch oder unelastisch gestreuten Elektronen.

Das toroidale Sektorfeld-Spektrometer nach Rau und Robinson (1996) wurde
fiir die Messung der Energieverteilung und die Aufnahme von energiegefilterten Bil-
dern an Multilayern in Riickstreuung im Hinblick auf eine mogliche tiefenselektive
Abbildung eingesetzt. Das ,,sphérische“ Sektorfeld-Spektrometer nach Jost hinge-
gen wurde fiir die Aufnahme von hochaufgelosten Energieverlustspektren und elek-
tronenspektroskopischen Bildern im STEM-Modus des S-4000 SEM verwendet. Da-
bei liegt das Hauptaugenmerk auf der Untersuchung der Kontraststeigerung durch
eine Energiefilterung im Niederenergiebereich sowie der Untersuchung der Energie-
auflésungsgrenze fiir EELS und ESI. Die Anfiihrungszeichen deuten dabei an, dafl
die Elektrodenform dieses Spektrometers nicht-sphérisch ist; die definierte Beschal-
tung der seitlichen Hilfselektroden erzeugt jedoch in der Region um die Zentral-
bahn sphérische Potentiallinien. Daher wird auch von einem ,,simuliert-sphérischen®
Sektorfeld-Spektrometer gesprochen.

4.3.1 Toroidales Sektorfeld-Spektrometer

Die Energieverteilung von Riickstreuelektronen an Vielfachschichten liefert wichtige
Informationen iiber die Tiefe von verborgenen Schichten sowie in begrenztem Um-
fang auch die Element-Zusammensetzung der Probe. Vorteile bei der Verwendung
von BSE fiir die Analyse von Mehrfachschichten sind die grofle Informationstiefe
von ca. 0.4—0.5 R und die zerstorungsfreie Untersuchungsmoglichkeit.

Eine einfache Moglichkeit um Schichten in zunehmender Tiefe abzubilden, ist
durch die Erh6hung der Primérenergie zu erreichen. Ein Beispiel fiir diese Methode
ist in Abbildung 4.8(a) —(d) exemplarisch an einer ca.50 nm diinnen Germanium-
Folie auf einem TEM Kupfer-Netz gezeigt. Bei einer Primérenergie von 1keV ist
die halbe Reichweite der Elektronen noch kleiner als die Ge-Schichtdicke, so daf3
nur die Oberfliche der Schicht abgebildet wird. Ab einer Energie von etwa 5keV ist
die halbe Reichweite grofler als die Ge-Schichtdicke, so dafl die verborgenen, rauen
Cu-Netzstege unter der Schicht sichtbar werden. Mit zunehmender Primérenergie
werden die verborgenen Netzstege zunehmend schérfer abgebildet, da die Informa-
tionstiefe der BSE sehr viel grofler wird als die Dicke der Ge-Schicht. Ausgiebige
Untersuchungen zur Informationstiefe und der Abbildung mittels BSE in einem
SEM sind von Seiler (1976) und Wells et al. (1984) durchgefiihrt worden. Reimer
und Riepenhausen (1985) befassen sich mit der Untersuchung des BSE-Detektor
Signals bei Variation des Detektionswinkels und der damit verbundenen moglichen
Kontraststeigerung. Wells (1979) beschiiftigt sich mit der Verbesserung der rdum-
lichen Auflésung von Oberflichendetails durch die Energiefilterung der elastisch
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Abb. 4.8: SE-Bilder einer 50nm diinnen Ge-Schicht auf der rauhen Seite eines TEM-
Probennetzes bei unterschiedlichen Primérenergien, (a) 1keV, (b) 5keV, (c¢) 10keV
und (d) 20keV.

reflektierten Elektronen mit Hilfe eines Gegenfeld-Filters.

Mit den oben genannten Methoden lassen sich Tiefeninformationen gewinnnen,
die jedoch grofle Hintergrund-Anteile besitzen oder in ihrer Tiefenselektion stark
eingeschrénkt sind. Einen Ausweg bietet die 3-dimensionale Rekonstruktion mittels
digitaler Bildverarbeitung durch die Variation der Energie des Primérelektronen-
strahls (Mellen, 1998).

Ein weiteres im folgenden néher beschriebenes Verfahren benutzt die Abbildung
mit einem Sektorfeld-Spektrometer. Durch die Energiefilterung mit einem solchen
Spektrometer wird eine direkte tiefenselektive Abbildung ermdéglicht. Die Bandpa8-
filterung bewirkt dabei die Eliminierung eines Grofteils der Hintergrundsignale der
unterhalb und oberhalb liegenden Schichten (Aristov et al., 1995). Ermoglicht wird
die Zuordnung der Schichttiefe z in pg/cm? zu dem Energieverlust dadurch, da8
die BSE mit einem definierten Energieverlust im Mittel aus einer bestimmten Tiefe
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stammen. Im Falle einer Vielfachelementprobe ist bei der Interpretation solcher ener-
giegefilterter Bilder darauf zu achten, daf die Tiefe gleicher Massendicke abgebildet
wird. Fiir eine quantitative Schichttiefen-Analyse ist daher die Kenntnis der Ele-
mentzusammensetzung unerldflich, um die Dichte der Materialien zu beriicksichti-
gen. Um einen Uberblick iiber den mit einem SEM abdeckbaren Informationstie-
fenbereich zu erhalten, wurde in Tabelle A.4 die praktische Elektronenreichweite
verschiedener Elemente fiir den typischen Energiebereich eines (LV)SEM nach Glei-
chung 2.15 und 2.16 dargestellt. Die zugehorige maximale Informationstiefe der BSE
ergibt sich dabei aus der Beziehung tpsp ~ R/2.

Die zugrundeliegende Idee bei der tiefenselektiven Abbildung von Mikrostruktu-
ren (Mikrotomographie) mittels BSE-Sektorfeld-Spektrometer ist in Abbildung 4.9
gezeigt.

r

h
10t an/aE

Abb. 4.9: Darstellung von Energiespektren riickgestreuter Elektronen aus verschiedenen Schicht-
tiefen einer ebenen, homogenen Probe (nach Niedrig und Rau (1998)).

Abgebildet sind aus theoretischen Uberlegungen abgeleitete BSE-Spektren
(dN/dE) einer ebenen, homogen zusammengesetzten Probe in Abhéngigkeit von
der Schichttiefe z/R. Monte-Carlo Simulationen zu diesem Problem wurden von
Hoffmeister et al. (1999) durchgefiihrt. Mit zunehmender Tiefe wird das Energie-
spektrum zunehmend verbreitert und zu kleineren Energien verschoben. Fiir eine
homogene Probe nehmen des weiteren die Absolutwerte der Spektrenmaxima ab. Be-
findet sich eine Schicht, bestehend aus einer anderen chemischen Zusammensetzung,
innerhalb dieser homogenen Matrix, so werden die BSE-Spektren entsprechend der
unterschiedlichen Riickstreueigenschaften deformiert (Reimer et al., 1991; Dremova
et al., 1993). Es entstehen je nach Elementzusammensetzung Zwischenmaxima und
-minima. Durch die spezielle Wahl einer Spektrometer-Spannung wird ein definiertes
BSE-Energiefenster AFEg, ausgewéhlt. Am Beispiel in Abbildung 4.9 wurde dies auf
das absolute Energiemaximum der Schicht gesetzt, so dafl bevorzugt BSE aus dieser
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Tiefe das Spektrometer passieren konnen und detektiert werden. In diesem Sinne
bietet die Methode der BSE-Bandpaffilterung mit einem Ablenkfeld-Spektrometer
die Méglichkeit, verborgene Schichtstrukturen in unterschiedlichen Tiefen der Probe
bevorzugt abzubilden. Auf die Mo6glichkeiten und Grenzen dieses Verfahrens wird in
Abschnitt 5.2.2 eingegangen.

In Zusammenarbeit mit Prof. Dr. E. I. Rau aus Moskau? wurden Untersuchungen
zur Spektroskopie und zur tiefenselektiven Abbildung von Mikrostrukturen mit Hilfe
eines toroidalen Sektorfeld-Spektrometers durchgefiihrt, welches in der Moskauer
Arbeitsgruppe entwickelt wurde (Rau und Robinson, 1996; Dremova et al., 1995).

Dieses BSE-Spektrometer ist speziell fiir die Anwendung in einem Rasterelek-
tronenmikroskop konzipiert worden und kann im Probenraum unterhalb des Pol-
schuhs angebracht werden. Nach der Definition in Abschnitt 3.2 ist dieses toroidale
Spektrometer vom polaren Ablenkfeld-Typ. Eine Schemazeichnung dieses axialsym-
metrischen, 90 mm durchmessenden Spektrometers ist in Abbildung 4.10 und der
dazugehorige MeBaufbau in Abbildung 4.11 gezeigt. Der angegebene Durchmesser
bezieht sich dabei auf den Analysator ohne Szintillator.

Primarelektronen

|
I auBere Elektrode ( Va)
innere Elektrode (V;) Tz 2

T
Va : Va A=
5T _ ! |s.
sy \ W S, \\ﬁ,;‘i Szintillator

e .
—— ™ Probe

Abb. 4.10: Querschnitt durch das toroidale Sektorfeld-Spektrometer fiir die energiegefilterte Ab-
bildung (Mikrotomographie) sowie die Spektroskopie von BSE.

Die Primérelektronen gelangen durch eine geerdete, zylindrische Hiilse durch das
Spektrometer hindurch und treffen auf die zu untersuchende Probe. Die BSE, welche
die Probe in einem kegelférmigen Austrittswinkelbereich von ¢ & 70° £1° (bezogen
auf die Probenoberfliche) verlassen, kénnen durch die kreisférmige Eintrittsblende
S7 in den Raum zwischen die toroidalen Ablenkplatten des Spektrometers gelangen.
Der Innenradius r; betrdgt dabei 16 mm, der Aufenradius 7, =18 mm. Die dufere
Elektrode (V,) wird mit einem Potential —V', die innere (V;) mit einem Potential +V

2 Department of Physics, Moscow State University, Moscow, Russia
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Abb. 4.11: MeBaufbau zur Aufnahme von energiegefilterten Bildern und Energiespektren in
Riickstreuung mit dem in Abb. 4.10 gezeigten toroidalen Sektorfeld-Spektrometer.
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beschaltet, so dafl nur die BSE das Spektrometer ungehindert durchlaufen kénnen,
welche die dadurch festgelegte Sollbahn-Energie besitzen. Fiir die Aufnahme eines
Energiespektrums im Spot-Modus des SEM wird eine um das Erdpotential sym-
metrische Potentialrampe an den Elektroden durchfahren. Die das Spektrometer
passierenden Elektronen treffen auf den kreisférmig um den Austrittsspalt (S3) an-
geordneten Plastik-Szintillator, der die emittierten Photonen an den auflerhalb der
Probenkammer angebrachten Photomultiplier weiterleitet.

Das toroidale Sektorfeld-Spektrometer 148t sich fiir eine ortsselektive Analyse bei
stationédrer Elektronensonde im Spot-Modus des SEM sowie fiir die Aufnahme von
energiegefilterten Bildern mit einer rasternden Sonde betreiben. Die kreisférmige
Eintritts- bzw. Austrittsblende 148t sich fiir die unterschiedlichen Betriebsmodi je-
weils in ihrer Schlitzbreite variieren. Fiir die in dieser Arbeit vorliegenden Untersu-
chungen wurden fiir den Spot-Modus eine Austritts-Schlitzbreite in der Gréflenord-
nung 0.1 mm gewihlt, die einer relativen Energieauflésung von ca. 1% entspricht.
Fiir den Abbildungsmodus wurde aus Intensitédtsgriinden eine gréflere Austritts-
Schlitzbreite von ca. 0.2mm bei entsprechender relativer Energieauflésung von
ca. 2% verwendet. Die Eintritts-Schlitzbreite betrug bei beiden Betriebsmodi ca.
1mm. Gemessen wurde die Energieauflosung des Spektrometers bei den jeweili-
gen Blenden-Einstellungen mit Hilfe einer auf Primérelektronen-Potential gelegten
Stahlkugel. Die einfallenden Priméirelektronen lassen sich damit gezielt in verschie-
dene Positionen der axialsymmetrischen Spektrometer-Eintrittsblende umlenken.
Aus der Halbwertsbreite des Primérelektronen-Peaks erhélt man die relative Ener-
gieauflosung des Spektrometers. Aus der energetischen Position des Maximums F,;
im Verhéltnis zur Ablenkelektroden-Spannung AV ergibt sich die Spektrometer-
Konstante k= E,q;/eAV. Je nach Justage des Spektrometers ergaben sich Werte
fiir £ von 5.0 bis 5.4, so daf} eine Spannung zwischen den Ablenkelektroden von
+2.8kV bis £3kV um den symmetrischen Nullpunkt fiir die Ablenkung von maxi-
mal 30 kV-Elektronen ausreichte. Die Bauh6he des Spektrometers betrigt 24 mm bei
einem Fokuspunktabstand von 6 mm zwischen Probenoberfliche und Spektrometer-
Unterseite. Daraus ergibt sich ein fester Arbeitsabstand von 30 mm fiir alle durch-
gefithrten Untersuchungen. In Abschnitt 5.2.2 werden die mit diesem Spektrometer
durchgefiihrten Untersuchungen zur energiegefilterten Abbildung und Spektroskopie
der Riickstreuelektronen vorgestellt und Méglichkeiten zur Verbesserung des Verfah-
rens diskutiert.
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4.3.2 ,,Sphirisches“ Sektorfeld-Spektrometer nach Jost

Die Abbildung 4.12 zeigt den konzeptionellen Aufbau zur Spektroskopie und Ener-
giefilterung transmittierter Elektronen im Niederenergie-Bereich. Kernstiick des Auf-
baus ist der von Jost (1979b,a) entwickelte ,,sphérische“ Sektorfeld-Analysator. Die-
ser wurde ausgewéhlt, da er im wesentlichen die elektronenoptischen Eigenschaften
eines echten sphirischen Sektorfeld-Analysators besitzt, dabei aber um etwa einen
Faktor 2/3 kleiner und leichter ist. Der Aufbau bietet den Vorteil, daf§ die duflere
Elektrode auf einfache Art und Weise durch ein Netz gebildet werden kann, was
eine starke Unterdriickung der Streuelektronen innerhalb des Spektrometers bewirkt
(Marmet und Kerwin, 1960). Nachteilig bei der Verwendung des Jost-Spektrometers
anstelle eines echten sphérischen Sektorfeld-Spektrometers wirkt sich nur aus, dafl
die Fokussierung in der zur Ablenkebene senkrechten Ebene grofitenteils verloren
geht.

Das in Abbildung 4.13 detailliert gezeigte Spektrometer ermoglicht es, ener-
giegefilterte Abbildungen (ESI) bzw. Messungen von Energieverlustspektren
(EELS) transmittierter Elektronen im Niederenergie-Bereich durchzufiihren. Aus
den baulichen Abmessungen des Jost-Analysators nach Grafik 4.13(b) ergibt
sich die Spektrometer-Konstante k= E,.;/eAV =7r,13/[(14)* + (13)?] ~1.026 mit
re=20mm und 7,=32mm dem Radius der inneren und &ufleren Ablenkelek-
trode (Jost, 1979b). Nach Roy und Carette (1977) li8t sich die Energieauf-
16sung des Jost-Spektrometers folgendermaflen abschitzen: Die relative Basis-
Energiebreite eines sphirischen Sektorfeld-Spektrometers kann iiber die Beziehung
0B, =0FEy/Esoqu =51 + $2/(2Ry) +72 bestimmt werden. Dabei ist s;, s, die Ein-
bzw. Austrittsspaltbreite, Ry der Sollbahn-Radius und 7, der halbe Offnungswin-
kel des Spektrometers in Ablenkrichtung. Mit s; =s,=0.5mm, Ry=26 mm und
v~ 0.05rad ergibt sich fiir dF,,~2%. Die relative Halbwerts-Energiebreite folgt
dann aus 0E, ~1/20E,;~1%. Eine Erniedriegung dieses Wertes kann durch die
Verringerung der Spaltbreiten erreicht werden.

Die Abbildung 4.13(a) zeigt das Funktions-Prinzip des Aufbaus. Der Primér-
elektronenstrahl trifft auf eine diinne, auf ein TEM-Netz aufgebrachte Schicht des
in Abbildung 4.15 gezeigten Transmissionsprobenhalters. Dieser erméglicht eine Ver-
schiebung der Probe in z-, y- und z-Richtung sowie eine Kippung um eine Drehachse
@r. Die gestreuten Elektronen unterhalb der Probe gelangen durch die Eintritts-
blendenéffnung in den Raum zwischen die beiden Ablenkplatten, wo sie durch das
elektrische Feld energiedispersiv abgelenkt werden. Die Ablenkelektroden liegen auf
den Potentialen V, und V. Die Besonderheit des Jostschen Spektrometers sind die
in Abbildung 4.13(b) gezeigten Hilfselektroden V}. Sie werden mit einem Potential
Vi, =0.4V, + 0.6V, beschaltet, so dafl sich in der Region um die Zentralbahn in guter
Niherung sphérische Aquipotentiallinien ergeben (Jost, 1979b), obwohl die Elektro-
denform nichtsphérisch ist. Durch diese Beschaltung der Hilfselektroden verhélt sich
das Jostsche Spektrometer in der Ndhe der Zentralbahn in guter Naherung wie ein
echtes sphirisches Sektorfeld-Spektrometer. Die Elektronen, die eine entsprechende
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Abb. 4.12: Mefaufbau zur Aufnahme von energiegefilterten Bildern bzw. EEL-Spektren im
STEM-Modus des S-4000SEM mit dem in Abb. 4.13 gezeigten ,sphirischen“
Sektorfeld-Spektrometer; die genaue Anordnung der Hilfselektroden V}, ist in Abb.
4.13(b) gezeigt.
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Abb. 4.13: (a) Querschnitt durch das Jost-Spektrometer mit dem Transmissionsprobenhalter
und dem Detektorsystem; (b) Querschnitt durch die Elektrodenstruktur des Jost-
Spektrometers.
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Abb. 4.14: Aufsicht auf den entwickelten Probentisch mit dem fiir die Energiefilterung in Trans-
mission installierten Jost-Spektrometer; links im Bild, das Lichtleitfaser-Biindel zur
Auskopplung der am Szintillator erzeugten Photonen aus der Probenkammer.
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TEM-Netz

/ Probenhalter

Abb. 4.15: Konstruierter Probenhalter mit x, y, 2, pr-Justiereinheit zur Untersuchung freitragen-
der Schichten im STEM-Modus des S-4000 SEM.

Sollbahn-Energie besitzen, gelangen auf der Zentralbahn durch das Spektrometer
hindurch und passieren die Austrittsoffnung. Dort werden die Elektronen durch ein
Beschleunigungsfeld (V;, =+5kV) auf einen mit Aluminium bedampften Plastik-
Szintillator (NE 102) nachbeschleunigt, um die Photonenausbeute zu erhéhen. Zur
Reduzierung der Oxidations-Empfindlichkeit 148t sich auch Ti alternativ zu Al als
Szintillator-Beschichtung verwenden Hejna (1996). Die erzeugten Lichtblitze werden
iiber die Totalreflexion in einem Plexiglasprisma in ein Lichtleitfaserbiindel einge-
koppelt und zur Photokathode eines Photomultipliers weitergeleitet. Das verstéirkte
Signal wird iiber einen zweiten Signalverstirker wahlweise dem Aux-Eingang des
SEM-Monitors zur Aufnahme von energiegefilterten Bildern oder einem PC zur Auf-
nahme von Energiespektren zugefiihrt. Durch die Verwendung des flexiblen Licht-
leitfaserbiindels 148t sich das Spektrometer wihrend des Betriebs im Vakuum in z-,
y- und z-Richtung justieren, so daf} eine optimale Positionierung der Spektrometer-
Eintrittsblende auf die zu analysierende Probenstelle gewéhrleistet ist.

Der Aufbau mit dem Jost-Spektrometer erméglicht wie auch der mit dem to-
roidalen Spektrometer den Gebrauch im Bild- und Spektrum-Modus. Somit lassen
sich einerseits energiegefilterte Abbildungen und andererseits auch Energieverlust-
spektren von diinnen Filmen aufzeichnen. Dariiber hinaus bietet der obige Aufbau
die Moglichkeit, das Spektrometer in beiden analytischen Betriebsmodi, entweder
(a) dem Spektrometerbetrieb bzw. (b) dem Monochromatorbetrieb, zu betreiben.
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Alle in dieser Arbeit in Abschnitt 5.1.2 gezeigten Ergebnisse wurden ausschliellich
im Monochromatorbetrieb-TypI (vgl. Abschnitt 3.2.2) also mittels einer Abbrem-
sung der eintreffenden Elektronen aufgezeichnet. So konnte eine konstante, absolute
Energieauflésung in der Grofenordnung weniger eV erzielt werden. Fiir das Jost-
Spektrometer bedeutet der Monochromatorbetrieb, dafl das Potential AV zwischen
den beiden Ablenkelektroden (V, V;) wihrend der Aufnahme eines Spektrums kon-
stant bleibt. Bei symmetrischer Anordnung der Potentiale V, und V}, um das fiir die
variable Abbremsung der Elektronen nétige Abbremspotential V,,, ergibt sich

A A
Vo=Vu+ (7‘/) und V, =1V, — (TV> . (4.1)

Nach Ausnutzung der Beziehung V;, = 0.4V, + 0.6V}, folgt

Vi = Vi — 0.2 (%) . (4.2)
V}, setzt sich daher im Monochromator-Modus aus einer Summe eines variieren-
den Potentials V;, und einem konstanten Anteil —0.2 (AV'/2) zusammen. Fiir die
Praxis hat dieser Umstand die wichtige Konsequenz, dafl die Ablenkelektrodenpo-
tentiale V, und V}, zusammen mit dem Hilfselektrodenpotential V}, aus einer vom
variierenden Abbremspotential V,, separierten Spannungsversorgung erhalten wer-
den konnen. Die konstanten Potentialdifferenzen zwischen V,, V, und V}, werden
daher nur zu Beginn einer Messung eingestellt. Das Durchfahren eines Spektrums
erfolgt anschliefflich nur durch die Variation des Potentials V/,,.
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4.4 Probenpriparation

Fiir die Untersuchungen in Transmission (Abschnitt 5.1) wurden freitragende Schich-
ten (t<R) mit Hilfe von Préiparationsverfahren erstellt, wie sie in der Transmissi-
onselektronenmikroskopie {iblich sind. Alle fiir diese Arbeit erzeugten Aufdampf-
schichten wurden in einer Hochvakuum-Verdampfungsanlage (Edwards-E306A) bei
einem Restdruck im Rezipienten von p < 2-1075 hPa hergestellt. Die Messungen zur
Riickstreuung in Abschnitt 5.2 erfolgten an massiven Proben (¢>>R).

Im folgenden werden die in dieser Arbeit verwendeten Priparationstechniken fiir
die Herstellung der freitragenden Schichten und massiven Proben beschrieben.

Praparation der freitragenden Schichten

C- und Al-Schichten: Fiir die Untersuchungen zur Transmission (vgl. Abschnitt
5.1.1 und 5.1.2) wurden ca. 10—20 nm diinne, freitragende C- und Al-Schichten her-
gestellt. Kohlenstoff wurde dabei mit Hilfe zweier, mit einer Feder aneinanderge-
prefiter Spektralkohlestéibe im Hochvakuum nach der Methode von Bradley (Rei-
mer, 1967) verdampft. Fiir die Verdampfung von Aluminium lief} sich ein Wolfram-
Schiffchen verwenden.

Als Unterlage fiir die Schichten diente ein Glasobjekttriger. Dieser wurde
zunichst mit Ethanol und danach mit destilliertern Wasser gereinigt. Anschliefend
wurde dieser Objekttriger mit einer diinnen, hydrophilen Salzschicht (Polyphosphat,
»,Grahamsches Salz“) beschichtet, um ein problemloses Ablosen der darauf abgela-
gerten Materialschicht zu gewéhrleisten. Fiir den Aufdampfvorgang wurde ein Ab-
stand zwischen Verdampfungsquelle und Glasobjekttriger von 16 —20cm gewéhlt,
um eine mittlere Massendickenabweichung auf dem Objekttriger von kleiner als
ca.1%/cm zu erhalten. Die erzeugten Schichten wurden in destilliertem Wasser ab-
geflottet und auf 300- bzw. 400-mesh TEM-Kupfernetze aufgefischt.

Formvar-Schichten: Fiir die Untersuchungen zur Energiefilterung mit dem Jost-
schen Spektrometer (vgl. Abschnitt 5.1.2) wurden des weiteren freitragende, mit
Gold-Inseln bedampfte Formvar-Schichten verwendet. Formvar bzw. Movital ist eine
Firmenbezeichnung fiir Polyvinylformal(-dehyd) (C302H,), und bietet als Tréiger-
material den Vorteil, daf§ sich vergleichsweise stabile diinne Schichten herstellen las-
sen. Nachteilig wirkt sich jedoch die hohere Kontaminationsrate aus, die durch Diffu-
sion der unter Elektronenbestrahlung leicht fliichtigen Wasserstoff- und Sauerstoft-
Anteile in der Probe entsteht. Fiir die Herstellung der diinnen Formvarschichten
wurde ein gereinigter Glasobjekttriger in eine ca. 0.3 Gew.%-ige Losung von Po-
lyvinylformaldehyd in Chloroform getaucht, anschliefend mit einer konstanten Ge-
schwindigkeit von etwa 4cm/s aus der Losung herausgezogen und zum Trocknen
senkrecht abgestellt. Zuriick bleibt ein rundum mit Formvar bedeckter Objekttriager,
da das Chloroform in der Deckschicht nach etwa 10 Minuten verdunstet ist. Die un-
terschiedlichen Verweildauern der Bereiche eines Objekttrigers und die Gravitation
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sorgen dafiir, da} die Schichtdicke der bedeckenden Folie von oben nach unten zu-
nimmt. Um die Schicht einer Seite des rundum beschichteten Glasobjekttriagers in
destilliertem Wasser abflotten zu kénnen, wurde die geschlossene Oberfliche an den
Kanten einer Seite vorsichtig mit einem Skalpell durchschnitten. Der auf der Ober-
fliche schwimmende Formvarfilm wurde an den diinnen Schichtdickenbereichen so
mit TEM-Probennetzen belegt, dafl deren rauhe Seite Kontakt mit der Folie hatte.
Zum Abheben des mit den Netzen belegten Formvarfilms wurde ein streifenférmiges
Stiick Filtrierpapier ausreichender Gréfle auf die Wasseroberflache gelegt und nach
vollstindiger Benetzung zusammen mit den haftenbleibenden Netzen und dem Film
ziigig angehoben und gewendet. Nach dem Trocknungsvorgang von etwa 20 Stunden
lielen sich die TEM-Netze einfach vom Filtrierpapier 16sen.

Auf die so priparierten TEM-Netze mit aufliegender Formvar-Schicht bzw.
Kohlenstoff-Schicht wurde durch Hochvakuumverdampfung nach dem von Bracker
(1979) beschriebenen Verfahren, Gold inselférmig aufgedampft. Dabei wurden meh-
rere gleichférmig beschichtete TEM-Netzchen in unterschiedlichen Abstdnden von
der Verdampfungsquelle positioniert, so dafl mit einem Aufdampfvorgang unter-
schiedliche Inselgrofien realisiert werden konnten.

Préiparation der massiven Proben

Die in Abschnitt 5.2.1 gezeigten Messungen der Riickstreuenergieverteilung erfolgten
an einem 5x5mm? grofien Si- Wafer-Stiick auf dessen einer Hilfte durch Hochvaku-
umverdampfung Gold in einer Dicke grofler als die Reichweite fiir 10 keV Elektronen
aufgebracht wurde. Fiir die grobe Abschitzung der Elektronenreichweite wurde die
in Abschnitt 2.3.1 genannte Formel von Libby verwendet.

Die mit dem toroidalen Sektorfeld-Spektrometer durchgefiihrten Untersuchun-
gen wurden mit zwei unterschiedlichen Vielfachschicht-Proben (Abbildung 5.11
und 5.15) und mit einem unpréparierten Mikro-Chip erhalten. Die Si/PMMA /Au-
Vielfachschicht-Probe in Abbildung 5.11 wurde in der Moskauer-Arbeitsgruppe um
Prof. E. I. Rau hergestellt. Dabei wurden abwechselnd PMMA- und Au-Schichten
aufgebracht. Die unterschiedlichen Sequenzen an variierenden Schichten wurden rea-
lisiert, indem eine kreuzférmige Lochmaske vor jedem Au-Bedampfungsvorgang
verschoben wurde. Die Herstellung der in Abbildung 5.15 gezeigten Cu/Al/Cu-
Vielfachschicht-Probe erfolgte durch stufenweises Aufdampfen rechteckiger Bereiche
aus Al und Cu auf einen quaderférmigen Si- Wafer. Der Si- Wafer wurde als Sub-
strat verwendet, um Aufdampfschichten mit vernachlissigbarer Oberflichenrauig-
keit zu produzieren. Eine grobe Abschitzung, der fiir die gewiinschten Schichtdicken
bendtigten Material-Verdampfungsmengen, erfolgte unter Beriicksichtigung des Ab-
standes und der von Reimer und Gadacz (1961) bestimmten Richtungscharakteristik
bei der Hochvakuumverdampfung aus einem W-Schiffchen. Die einzelnen, rechtecki-
gen Bereiche der verschiedenen Elemente wurden durch schrittweises Abdecken mit
eng anliegenden Streifen aus Aluminium erzeugt.
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Fiir alle spektroskopischen Untersuchungen wurden die verwendeten massiven
Proben mit Leit-Silber plan auf einem Al-Stub aufgeklebt. Um einen méoglichst gu-
ten elektrischen Kontakt der Schichten zur Unterlage zu gewédhrleisten, wurden die
Schichten an den Randbereichen des Wafers zusitzlich mit Leit-Silber kontaktiert.

Schichtdickenbestimmung

Freitragende Schichten: Die Massendicken aller auf TEM-Probennetze pripa-
rierten freitragenden diinnen Schichten wurden mit Hilfe eines auf den Arbeiten von
Lange (1966), Sommer (1968) und Rof-Meflemer (1989) basierenden THICKNESS-
Programms bestimmt. Dabei wird der exponentielle Abfall der aperturabhingi-
gen Elektronentransmission T(ag)=1/Iy=exp|—z/x;(p)] mit zunehmender Mas-
sendicke = ausgenutzt. I stellt dabei die Elektronenintensitéit bei einer mit einer
Schicht belegten Netzmasche und I bei einer unbelegten Netzmasche dar. Die ent-
sprechenden Kontrastdicken z; wurden von Reimer und Sommer (1968) fiir den
Energiebereich von 17—1200keV bei verschiedenen Elementen und Aperturen be-
stimmt. Bei logarithmischer Auftragung der Transmission 7" gegen die Massendicke
ergibt sich daher ein linearer Abfall bis zu einer Massendicke von etwa <45 ug/cm?.
Fiir Massendicken 2 45 ug/cm? geht der logarithmische Verlauf der Transmission
aufgrund der zunehmenden Mehrfachstreuung in einen Sattigungswert iiber, so daf
in diesem Fall fiir die genaue Bestimmung der Massendicke der von der Linearitét
abweichende Verlauf beriicksichtigt werden mufl. Die zugehorige Schichtdicke ¢ er-
gibt sich aus der Beziehung t = x/p. Alle Transmissionsmessungen zur Bestimmung
der Massendicke der verwendeten freitragenden Schichten wurden mit einem Zeiss
EM902 EFTEM durchgefiihrt.

Schichten auf massiven Substraten: Die Schichtdickenbestimmung aller auf
massive Préparate aufgedampften Schichten wurde nach dem Vielstrahlinterferenz-
Verfahren von Tolanski ausgemessen. Mit diese Methode lassen sich bei einer verwen-
deten Lichtwellenldnge von Ay, =546 nm Schichtdicken bis herab zu etwa 10 nm be-
stimmen. Eine genaue Beschreibung dieses Verfahrens findet sich bei Reimer (1967).
Dariiber hinaus existieren zahlreiche weitere Verfahren zur experimentellen Bestim-
mung der lokalen Objektdicke (Reimer et al., 1993). Fiir spektroskopische Untersu-
chungen an diinnen Schichten ist dabei das t/);,-Verfahren besonders interessant.
Die lokale Schichtdicke eines Objektes kann danach aus dem Energieverlustspektrum
nach t/\;, = In(l;/Iy) bestimmt werden, so dal dafiir keine zusitzliche Messung
notwendig ist. Dabei ist A;, die inelastische mittlere freie Weglidnge, I; die Fliche
unter der Energieverlustkurve mit einem Energiefenster, das den ersten Plasmonen-
Peak einschliet und I, die Fliche unter dem Zero-loss-Peak. Im Energiebereich
FE >80keV 148t sich dieses Verfahren fiir den Bereich von 0.2 < );, <5 mit einer
Genauigkeit von < 10% anwenden (Leapman et al., 1984). Untersuchungen dazu in
welchem Umfang sich diese Methode auch in dem fiir diese Arbeit besonders inter-
essanten Energiebereich von E <10keV verwenden 14a83t, stehen noch aus.



Kapitel 5

Ergebnisse und Diskussion

Im folgenden Unterkapitel werden die Ergebnisse vorgestellt, wie sie mit den in
den Abschnitten 4.2.1 und 4.3.2 gezeigten Elektronen-Spektrometern bei Untersu-
chungen zur Transmission erzielt wurden. Der darauffolgende Abschnitt befafit sich
hingegen mit den in Riickstreuung erhaltenen Ergebnissen. Dabei wurden die in den
Abschnitten 4.2.2 und 4.3.1 gezeigten Spektrometer verwendet.

5.1 Untersuchungen zur Transmission

Eine wichtige Grofle bei der elektronenmikroskopischen Abbildung einer diinnen
Probe in Transmission ist der Streukontrast zwischen zwei Objektpunkten. Beson-
ders bei biologischen Diinnschnitten reicht der mit konventionellen TEM erreichbare
Streukontrast von Elementen mit niedriger Ordnungszahl alleine oft nicht aus, um
verschiedene Bereiche der Probe voneinander unterscheiden zu kénnen. Aus diesem
Grund werden charakteristische Bereiche einer solchen Probe typischerweise mit ei-
nem Schwermetall kontrastiert.

Eine Steigerung des Streukontrastes eines in Transmission aufgezeichneten elek-
tronenmikroskopischen Bildes einer diinnen Probe kann im wesentlichen durch drei
geritetechnische Ansétze erzielt werden:

e Verringerung der Objektivapertur: Durch den Einsatz einer entspre-
chenden Beobachtungs- bzw. Kontrastblende hinter der Probe werden die
in grofle Winkel gestreuten Elektronen herausgefiltert, so dafl sich eine Kon-
trastverbesserung zwischen stark und weniger stark streuenden Bereichen der
Probe mit abnehmendem Blendendurchmesser ergibt. Der beliebigen Verrin-
gerung der Beobachtungsapertur sind jedoch Grenzen durch das abnehmende
Signal/Rausch-Verhiltnis gesetzt.

e Verringerung der Beschleunigungsspannung: Die effektivste Moglich-
keit, den Streukontrast erheblich zu steigern, 148t sich durch die Verringerung
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Abb. 5.1: Abhingigkeit des Bildkontrastes eines 28 nm diinnen Kohlefilms von der Primé&renergie
und der Objektivapertur (Stolz und Mollenstedt, 1971).

der Primirenergie erzielen (Nixon, 1958; Wilska, 1960; van Dorsten und Prem-
sela, 1960). Die Kontraststeigerung kommt dabei durch den Anstieg des mitt-
leren Streuwinkels mit abnehmender Primérenergie zustande. Dariiber hinaus
ergibt sich als weiterer Vorteil mit abnehmender Beschleunigungsspannung ein
Anstieg des totalen Streuquerschnitts (Hall, 1953).

¢ Energiefilterung (Zero-loss-Filterung): Bei der Zero-loss-Filterung in
Transmission wird eine Kontraststeigerung erreicht, indem der stérende Unter-
grund aller unelastisch gestreuten Elektronen aus dem Signal herausgefiltert
wird.

Im folgenden werden die beiden letztgenannten Ansédtze ndher untersucht. Eine
Abschétzung der Kontraststeigerung mit Abnahme der Primérenergie ist aus der in
Abbildung 5.1 gezeigten Grafik ersichtlich (Stolz und Mollenstedt, 1971). Danach
wird z. B. bei einem Ubergang von 80 keV nach 20keV ein Kontrastgewinn von einem
Faktor vier und beim Ubergang von 20keV nach 5keV um einen weiteren Faktor
von etwa zwei erwartet. Untersuchungen dazu wurden von Heinemann und Méllen-
stedt (1967) sowie Stolz und Mollenstedt (1971) durchgefiihrt. Sie verwendeten ein
Transmissionselektronenmikroskop mit Zwischenverzogerer, bei dem die Elektronen
vor dem Objekt abgebremst und nach Durchlaufen der Probe wieder beschleunigt
wurden. Dabei konnten die in Abbildung 5.1 gezeigten hohen Kontraststeigerun-
gen gegeniiber konventionellen Elektronenmikroskopen erzielt werden. Die damit
verbundene Verschlechterung der Auflosung spielt fiir viele Anwendungen eine un-
tergeordnete Rolle. Die Grenzen aller fritheren Aufbauten waren im wesentlichen
durch den schlechten Richtstrahlwert der thermischen Wolfram-Haarnadelkathoden
bestimmt. Die Entwicklung der FE- bzw. Schottky-Kathoden mit ihren deutlich
hoheren Richtstrahlwerten und kleineren Energiebreiten weckte erneut das Interesse
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an der LV(S)TEM. Moderne hochauflésende LVSEMs verfiigen iiber einen derarti-
gen Kathodentyp. Golla (1993) zeigte den moglichen Kontrastgewinn bei Verringe-
rung der Beschleunigungsspannung an biologischen Diinnschnitten und C-Tréiger-
folien mit einem Raster-Transmissionsaufbau in einem LVSEM. Dariiber hinaus
wurden mit diesem Aufbau Messungen der Kontrastdicke z; fiir den Energiebe-
reich von 1.5keV < E <30keV fiir C und Pt durchgefiihrt (Golla et al., 1993), die
eine Erweiterung der Messungen von Reimer und Sommer (1968) auf den Nie-
derenergiebereich darstellen. Die Kenntnis des Wertes von z, erlaubt es, die ex-
ponentielle Abnahme der Transmission T o exp (—z/x;) mit ansteigender Mas-
sendicke x = ot der Probe und die damit verbundene Erhéhung des Kontrastes
K = —log(T) = —log (I/Iy) x1/x) bei abnehmender Elektronenenergie zu berech-
nen.

5.1.1 Gegenfeld-Filterlinse

Die in Abbildung 5.2 mit der in Abschnitt 4.2.1 beschriebenen Gegenfeld-Filterlinse
erhaltenen Aufnahmen zeigen den moglichen Kontrastgewinn bei Reduzierung der
Primérenergie. Die elektronenmikroskopischen Bilder wurden von oben nach un-
ten mit einer abnehmenden Primérenergie von 20, 9 und 3keV aufgenommen. Die
Aufnahmen auf der rechten Seite wurden im STEM-Modus ohne Energiefilterung
aufgezeichnet. Zum Vergleich sind die entsprechenden Sekundérelektronenbilder von
der Oberseite der Schicht auf der linken Seite gegeniibergestellt. Die Bilder sind Auf-
nahmen derselben Probenstelle einer freitragenden C-Trigerfolie, die mit Au-Inseln
bedampft wurde. In der Mitte der abgebildeten Netzmasche wurden durch die Abra-
sterung der entsprechenden Objektbereiche bei hohen Vergroferungen gezielt Konta-
minationsfenster aufgebracht. Wiahrend sowohl die Kontaminationsfenster als auch
die kleineren Au-Inselbereiche im STEM-Bild in Abbildung 5.2(b) bei einer Primér-
energie von 20keV nahezu nicht zu erkennen sind, so werden diese Bereiche mit
abnehmender Energie mit einem deutlichen Kontrastgewinn abgebildet. Darin zeigt
sich ein erheblicher Vorteil bei der Verwendung des Raster-Transmissionsbetriebs in
einem LVSEM gegeniiber der Abbildung in einem TEM. Die SE-Bilder in den Abbil-
dungen 5.2(a), (c), (e) zeigen zwar bzgl. der Abbildung unterschiedlicher Elemente
und Massendickebereiche einen schlechteren Kontrast, liefern aber aufgrund ihrer
Oberflichensensibilitdt zusétzlich wichtige, komplementére Informationen iiber die
Beschaffenheit der Probe. So treten beispielsweise Unebenheiten der C-Trigerfolie
im SE-Bild in Erscheinung (vgl. Abbildung 5.2(c)), die in keinem der STEM-Bilder
zu erkennen sind.

Der zusitzliche Kontrastgewinn in Transmission, der sich durch eine Zero-
loss-Filterung mit der konstruierten Gegenfeld-Filterlinse erzielen 148t, ist in
der Abbildung 5.3 ersichtlich. Dabei wurden die oberen Aufnahmen bei einer
Primérenergie von 9keV, die unteren bei einer Energie von 3keV aufgenommen.
Die Bilder der linken Spalte in Abbildung 5.3(a) und (c) wurden ungefiltert,
die entsprechenden Aufnahmen der rechten Spalte in Abbildung 5.3(b) und (d)
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TE (ungefiltert)

Abb. 5.2: TEM-Netzmasche einer ca. 20nm diinnen mit Au-Inseln bedampften C-Trigerfolie;
(a), (c), (e): SE-Bild der Oberseite bei Primérenergien von 20, 9, 3keV aufgenom-
men; (b), (d), (f): mit der in Bild 4.3 gezeigten Gegenfeld-Filterlinse im (ungefilterten)
STEM-Modus erhaltene Aufnahmen derselben Probenstelle. In der Mitte der Netzma-
sche sind gezielt aufgebrachte Kontaminationsfenster zu sehen.
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TE (ungefiltert) b-  TE (Zero-loss gefiltert)

Abb. 5.3: Vergleich von ungefilterten (links) und Zero-loss gefilterten (rechts) Raster-
Transmissionselektronen-Bildern einer ca. 20nm diinnen mit Au-Inseln bedampften
C-Folie; oben sind die jeweiligen Bilder fiir 9keV und unten fiir 3keV Primérenergie
gezeigt.

hingegen mit Hilfe der Zero-loss-Filterung erhalten.

Die vorgestellten Untersuchungen zur Transmission zeigen, dafl die Absenkung
der Primirenergie unterhalb von 10 keV in Verbindung mit einer Zero-loss-Filterung
die Moglichkeit bietet, Strukturen, die fiir die konventionelle TEM zu diinn sind bzw.
zu geringe Massendicken- oder Konzentrationsunterschiede aufweisen, mit einem er-
heblich gréfleren Kontrast abzubilden. Fiir viele biologische Diinnschnitte bedeutet
dies, dafl eine Kontrastierung bzw. Schrigbeschattung iiberfliissig wird. Bei Proben,
die dennoch eine Schrigbeschattung erfordern, kénnen geringere Bedampfungsmen-
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gen verwendet werden, um einen ausreichenden Kontrast zu erhalten. Dadurch blei-
ben kleinere Objektstrukturen fiir die Abbildung erhalten und werden nicht durch
die Bedampfungsschicht iiberdeckt.

Neben den Vorteilen des erhéhten Kontrasts und des Anstiegs des totalen Wir-
kungsquerschnitts ergeben sich aber auch Schwierigkeiten bei der Mikroskopie mit
langsamen Elektronen. Mit Abnahme der Beschleunigungsspannung ergibt sich ein
verminderter Richtstrahlwert, eine erh6hte Kontamination, eine geringere Detekti-
onsempfindlichkeit und eine stédrkere Anfélligkeit gegen elektromagnetische Storfel-
der und elektrische Aufladungen. Mit abnehmender Primérenergie sinkt die Elek-
tronenreichweite, was die Verwendung kleinerer Probenschichtdicken erforderlich
macht. Somit werden hohere Anforderungen an die Préiparation gestellt besonders
fiir die Untersuchungen an biologischen bzw. medizinischen Proben. Die im Rah-
men dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen sowie Messungen von Golla et al.
(1993) zeigen, daf} sich der neu entwickelte STEM-MefBaufbau fiir biologische Proben
mit Schichtdicken ¢<50 nm im ausnutzbaren Primérenergiebereich verwenden 148t.

5.1.2 ,,Sphirisches* Sektorfeld-Spektrometer nach Jost

Im folgenden werden die Ergebnisse vorgestellt und diskutiert, die mit dem in Kapi-
tel 4.3.2 beschriebenen MeBaufbau zur Energiefilterung und Spektroskopie transmit-
tierter Elektronen im Niederenergiebereich erhalten wurden (Schindler et al., 1998).
Das in den Abbildungen 4.12 bis 4.14 gezeigte ,sphérische“ Sektorfeld-Spektrometer
nach Jost wurde sowohl im Abbildungs- als auch im Spektrum-Modus verwendet.
Die ausnutzbare maximale Primérenergie ist noch auf 3 keV beschréinkt, da das ver-
wendete Original des Jostschen Spektrometers fiir Spannungen konzipiert wurde, wie
sie in der Oberflichenanalytik iiblich sind. In Abbildung 5.4(b)—(d) sind die mit
diesem MefBaufbau in Transmission erhaltenen energiegefilterten Bilder derselben
Probenstelle einer 18 nm diinnen, mit Au-Inseln bedampften Formvar-Tréigerfolie
gezeigt. Das Spektrometer wurde dabei im Rastermodus des SEM betrieben. Ab-
bildung 5.4(b) wurde dabei Zero-loss gefiltert, (c) vor dem Formvar-Plasmaverlust
und (d) auf dem Formvar-Plasmaverlust mit jeweils einer Energiefensterbreite von
etwa 3eV aufgezeichnet. Da Formvar aus Kohlenwasserstoffverbindungen besteht,
die Wasserstoffanteile aber unter Elektronenbeschufl aus der Trégerfolie entweichen,
bleibt ein Kohlenstoffgeriist iibrig, dafl sich spektroskopisch betrachtet &hnlich dem
amorphen Kohlenstoff verhélt. Die energiegefilterten Bilder (b) und (d) demonstrie-
ren die Verwendbarkeit des Spektrometers im energieselektiven Abbildungsmodus
und zeigen auch den grofien Kontrast bei Unterschieden in der Massendicke und
Elementzusammensetzung bei einer niedrigen Primérenergie. Abbildung 5.4(a) zeigt
im Vergleich die Oberflichensensitivitdt eines konventionellen SE-Bildes desselben
Bildausschnitts. Die Primérenergie betrug bei allen Aufnahmen 3keV.

In der Grafik 5.5 sind die Ergebnisse der Verwendung des Jostschen Spek-
trometers im EELS-Modus bei ortsfester Elektronensonde gezeigt. In Abbildung
5.5(a) wurde der Low-loss-Bereich der in Abbildung 5.4 abgebildeten Formvar-Folie
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Abb. 5.4: (a): SE-Bild einer ca. 18 nm diinnen, mit Au-Inseln belegten Formvar-Trigerfolie.
(b) — (d): ESI-Aufnahmen derselben Probenstelle, die mit dem Jostschen Sektorfeld-
Spektrometer bei AE=0eV (b), AE=9¢V (c) und AE =24.5¢V (d) erhalten wur-
den.

aufgenommen. Die grau hinterlegten Bereiche markieren die Energiefenster, bei de-
nen die Bilder in Abbildung 5.4(b)—(d) aufgezeichnet wurden. Abbildung 5.4(b)
zeigt die Messung des Low-loss-Bereichs der diinnen Al-Folie bei einer Primérener-
gie von 3keV. Neben dem Zero-loss-Peak und dem Volumenplasmaverlust- Peak des
Aluminiums bei AE =15¢€V ist ein deutlich ausgebildetes breites Maximum bei etwa
21.5eV zu sehen, das auf die Kontamination der Schicht wihrend der Spektrenauf-
nahme zuriickzufiihren ist.

Die Energieauflosung der Spektren wurde zu 6 E=2.8 ¢V bestimmt. Zur Messung
der Energieauflosung des Spektrometers wurde der Priméarelektronenstrahl direkt
durch eine unbelegte Netzmasche in die Spektrometer-Eintrittsblende eingefédelt
und die Transmissionsfunktion aufgezeichnet. Messungen an den Einzelkomponen-
ten des Meflaufbaus ergaben, dafl die Begrenzung der Energieauflosung des Gesamt-
systems derzeit durch die Restwelligkeit der in Abbildung 4.12 gezeigten float-baren
Elektrodenpotentialversorgung und der ADDA-Einheit gegeben sind.
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Abb. 5.5: Elektronen-Energieverlustspektrum im Niederspannungsbereich (LV-EELS) (a) von
einer ca. 18 nm diinnen Formvar-Trigerfolie und (b) von einem diinnen, kontaminier-
ten Aluminium-Film (¢4; ~18nm). Beide Spektren wurden bei einer Primérenergie
von 3keV und einer abs. Energieauflésung von dE =2.8eV aufgenommen. Die grau
unterlegten Energiebereiche in (a) entsprechen den Energiefenstern der Bilder in Abb.
5.4(b) — (d).

Das Spektrum in Abbildung 5.5(b) demonstriert anschaulich die Notwendigkeit
der Kontaminationsunterdriickung im Niederenergiebereich, wenn man an detailier-
teren Informationen der Probenzusammensetzung interessiert ist. Fiir Energiever-
lustspektren in Transmission wirkt sich die Kontamination stirker aus als in Riick-
streuung, da die untersuchte diinne Schicht sowohl an der Ober- als auch an der
Unterseite kontaminiert (Reimer, 1984). Eine erfolgreiche Methode zur drastischen
Reduzierung der Kontaminationsrate ist die Kiihlung der Probe und des Objek-
traums mit fliissigem Stickstoff (LN2). Ausgiebige Untersuchungen zu diesem Ver-
fahren wurden von Hirsch et al. (1994), Piittmann (1993) und Wahlbring (1994)
durchgefiihrt. Essers (1997) wendete diese Methode in Verbindung mit der Disap-
pearance Potential-Spectroscopy bei hoher Oberflichenempfindlichkeit an. Durch die
Verwendung einer ca. 460 cm? Objektraumkiihlfalle und der damit verbundenen er-
heblichen Verbesserung des Mikroskopsdulenvakuums erreichte er neben der Unter-
driickung der Kontamination eine wesentliche Verbesserung der Langzeitstabilitit
des Emissionsstromes der kalten Feldemissionsquelle. So énderte sich im Rahmen der
Mefigenauigkeit des gerdteinternen Anzeigeinstrumentes der Emissionsstrom iiber
einen Mefizeitraum von ca.45—60 min nicht.

Die mit dem in Abschnitt 4.3.2 gezeigten Jostschen Sektorfeld-Spektrometer
erzielten Ergebnisse bei der hochaufgelosten Spektroskopie und Energiefilterung
in Transmission an freitragenden Schichten demonstrieren die Mé&glichkeiten ei-
nes derartigen Aufbaus. Als wesentlicher Vorteil stellte sich dabei die Verwend-
barkeit des Spektrometers im Monochromator-Modus bei einer absoluten Energie-
auflosung 0 F = konst. heraus. Dadurch 148t sich derzeit eine Energieauflosung von
0E=2.8eV iiber das gesamte Energieverlustspektrum hinweg erzielen. Auflerdem ist
keine Korrektur bzw. aufwendige Weiterverarbeitung der Spektren nétig, wie dies
beim Spektrometer-Modus der Fall ist.
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Eine Analyse der Ergebnisse zeigt, dafl eine optimale Nutzung des Spektrometers
noch einige Modifikationen am verwendeten MeBaufbau erforderlich macht. So ist
die Losung des Kontaminationsproblems bei niedrigen Energien fiir die Aufnahme
von hochaufgelosten EEL-Spektren mit 6 E'<1eV (vgl. Abschnitt 5.3) von zentra-
ler Bedeutung. Um zukiinftig die Energiebreite der kalten Feldemissionskathode zu
erreichen, muf} des weiteren die Restwelligkeit der oben genannten begrenzenden bei-
den Einzelkomponenten verringert werden. Dariiber hinaus ist eine Erhéhung der
Spannungsfestigkeit des Spektrometers notwendig, um den fiir spektroskopische Un-
tersuchungen verwendbaren Primérenergiebereich auf bis zu 10 keV zu erweitern und
groflere Schichtdicken fiir den Transmissionsbetrieb im SEM zugénglich zu machen.

Eine weitere Optimierungsmoglichkeit stellt die Erhohung der Detektionseffizienz
dar. Eine Intensititssteigerung des Ausgangssignals am Photomultiplier 148t sich
dabei durch die folgenden Modifikationen am Detektorsystem erzielen:

e Durch die Erhéhung der Szintillator-Nachbeschleunigungsspannung am Aus-
gang des Jostschen Spektrometers von derzeit +6kV auf +10kV. Dazu muf
der Isolationsabstand zwischen Szintillator und dem Innern des Spektrometers
erhoht werden, um Uberschlige zu vermeiden. Abschiitzungen zur Steigerung
der Signalausbeute ergaben eine dadurch erreichbare Verbesserung um etwa
einen Faktor zwei.

An dieser Stelle sei dariiber hinaus angemerkt, daf fiir die Messung eines
vollstdndigen Energiespektrums eine Nachregelung der Szintillator-Spannung
erforderlich wird. Nur so kann fiir alle Energiebereiche des Spektrums eine
konstante Nachbeschleunigung der Elektronen gewihrleistet werden. Fiir die in
dieser Arbeit aufgenommenen Low-loss-Bereiche der Energie(verlust)-Spektren
von Aluminium und Formvar bei einer Primérenergie von 3 keV ist dieser Ein-
flufl jedoch vernachlissigbar.

e Eine weitere Intensitétssteigerung 1at sich durch die Anpassung des signa-
lerzeugenden bzw. -weiterleitenden Systems erzielen. Eine Abschitzung der
Verbesserung 148t sich aus dem Diagramm 5.6 ablesen. In dieser Grafik sind
sowohl die Kurven der Photonenausbeute verschiedener Photomultiplier (S-11,
S-20) als auch die Peak-Wellenléingen unterschiedlicher Szintillator-Materialien
dargestellt. Des weiteren wurden die wellenldngenabhéingigen Transmissions-
kurven verschiedener Lichtleiter! eingezeichnet. Die schwarzen Kurven ent-
sprechen den in dieser Arbeit verwendeten Komponenten. Wie zu erkennen
ist, besitzt einerseits der verwendete Plastik-Szintillator eine vergleichsweise
geringe Photoneneffektivitit von 3 %, andererseits liegt die Peak-Wellenléinge
im unteren Teil des aufsteigenden Astes der Transmissionskurve des verwen-
deten Lichtleitfaserbiindels. Daher sind derzeit die Einzelkomponenten noch
nicht optimal aufeinander abgestimmt. Fiir detailliertere Informationen zu den

! PG: Plexiglas; LL-B: flexibles (Normalglas-)Lichtleitfaserbiindel; UV-LL-B: flexibles UV-
durchléssiges Quarzglas-Lichtleitfaserbiindel
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verschiedenen Szintillator-Materialien sei auf die Tabelle A.2 verwiesen. Eine
effektive Verbesserung a3t sich durch den Austausch des Plastik-Szintillators
durch einen ZnS(Ag)-Szintillator erzielen, der eine vierfach gréfiere Photonen-
effektivitdt besitzt und dessen Peak-Wellenlidnge sich in einem Wellenlidngen-
bereich befindet, fiir den eine etwa 15 % grofilere Transmission erwartet wird.

NE102 P-46
Yap_ P-47 / ZnS(Ag) /
~ V7  YAG
100 [Mrrrrrrrrr TrrrrrrT

©
o
T

I
11
: I PG

o]
o
T

~
o
T

Transmission, Ausbeute in %
ul
o
\

LLB

[o2]
o
T

i UV-LL-B

N
o
T

w
o
T

PM (S-11) N 3

N
o
T

=
o
1

E PM (S-20) I
0 A N N TN | B, Lo
200 300 400 500 600 700 800

Wellenldnge in nm

Abb. 5.6: Transmissions- bzw. Effektivitdtskurven der optischen Komponenten fiir den Ver-
suchsaufbaus mit dem Jost-Spektrometer; PG: Transm.-Kurve von Plexiglas (Rohm,
1998); LL-B: Transm.-Kurve des verwendeten flexiblen Lichtleitfaserbiindels (fiir eine
Normlinge von 2m, Streppel (1998)); PM (S-11): Quantenausbeute des verwendeten
Photomultipliers (E.M.I., 1990). Die Balken an den entsprechenden Positionen der
Abszisse geben die Peak-Wellenléingen verschiedener Szintillatoren (vgl. Tab. A.2) mit
ihren Energiekonversionseffizienzen in % wieder.

Eine Verbesserung der Transmissionseigenschaften fiir Szintillatoren mit einer
Peak-Wellenldnge von max. ca. 475 nm 148t sich auch durch die Verwendung
eines UV-durchlissigen Quarzglas-Lichtleiterbiindels erreichen.

Nach Optimierung der Einzelkomponenten des in Abschnitt 4.3.2 gezeigten Mef-
aufbaus sollte sowohl die Aufnahme von energiegefilterten Bildern (ESI) als auch die
Aufzeichnung von Energieverlustspektren (EELS) mit einer Energieauflosung < 1eV
moglich sein. Das erreichbare Minimum ist dabei die Energiebreite der kalten FE-
Kathode mit ) E'~0.2—0.4eV bei einer minimalen Energieschrittweite von 0.12eV.

Neben der Méglichkeit zur Kontraststeigerung durch eine Zero-loss-Filterung
kann eine gezielte Anpassung des gewiinschten Kontrastes durch das Kontrast-
Tuning (Reimer, 1991, 1994) erzielt werden. So kann beispielsweise fiir dicke Schich-
ten auch eine Abbildung mit Elektronen des wahrscheinlichsten Energieverlustes
erfolgen. Weiterhin sollte die Steigerung der Ausgangsintensitit die Detektion von
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Ionisationskanten bei héheren Energieverlusten ermdoglichen. Bei ausreichender In-
tensitit ergeben sich des weiteren durch den vorhandenen MeBaufbau interessante
Méglichkeiten zur Untersuchungen der kantennahen Feinstruktur (ELNES).

Hochaufgeloste Energie(verlust)spektren reiner Elemente sind interessant fiir die
Kramers-Kronig Analyse, mit deren Hilfe ein Vergleich zwischen EEL-Spektren und
optischen Messungen moglich ist. Dariiber hinaus sind derartige Spektren fiir den
Vergleich unterschiedlicher theoretischer Modelle bei der Monte-Carlo Simulation
und fiir die Bestimmung der SSF interessant, die zur Beschreibung der exakten
Energieverluste in Monte-Carlo Simulationen verwendet werden kann. Durch die
grofle Variationsmoglichkeit der Primirenergie konnen die Streueigenschaften al-
ler Streuregime von der Einfachstreuung bis hin zur Elektronendiffusion untersucht
werden.

Des weiteren sollte mit dem optimierten MeBaufbau eine verbesserte Tren-
nung der Plasmaverluste verschiedener Elemente im Energieverlustintervall von
0 <AFE <50eV moglich sein. Die Plasmaverlust-Spektroskopie ist hdufig durch die
verwendeten Kathoden (W, LaBg) auf eine Energieauflésung von ca. 2—3eV be-
grenzt. Dennoch bietet die Plasmaverlust-Spektroskopie eine Vielzahl an interes-
santen Moglichkeiten bei der Analyse der Mikrostruktur eines Festkorpers (Schatt-
schneider und Jouffrey, 1994). Beispielweise kénnen mit ihrer Hilfe Informationen
iiber die Bandstruktur des Festkorpers erhalten werden. Da die Plasmaverlustener-
gie AE, von der Elektronendichte abhingt, 188t sich dariiber eine Konzentrati-
onsbestimmung in Legierungen durchfiihren. Die Plasmaverluste besitzen dabei ge-
geniiber den Ionisationskantenverlusten den Vorteil, daf sie eine bis zu 1000-fach
groflere Intensitit besitzen. Weiterhin kann ein Unterschied in der Elektronendichte
in amorphen und kristallinen Legierungsphasen festgestellt werden. Bei bekannter
Abhédngigkeit der Plasmaverlustenergien von der Konzentration eines Legierungs-
standards ist eine Mikroanalyse mittels fingerprinting moglich (Colliex und Trebbia,
1976; Woo und Carpenter, 1992). Rennekamp (1996) berichtet iiber die element-
spezifische Abbildung mittels Plasmaverlust-Elektronen von Lithium angereicherten
Ausscheidungen in einer Al/Li-Legierung. Er erreichte dabei die Trennung der um
etwa 1—2eV auseinanderliegenden Plasmaverluste in einem EFTEM. Ermdéglicht
wurde diese energetische Trennung einerseits durch die Reduzierung des Wolfram-
Kathodenheizstroms, so daf3 sich eine Abnahme der Energiebreite auf 6E ~1.8eV
erzielen lief, andererseits durch die Verbesserung der Energieschrittweite des Ener-
giefilters auf 0.5eV. Die Temperaturabhingigkeit der Elektronendichte und damit
auch der Plamaverlustenergie 148t sich dariiber hinaus fiir die Temperaturmessung
von Mikrobereichen einer Probe ausnutzen. Speziell der Meflaufbau in einem LVSEM
bietet zudem noch erhebliche Vorteile bei der Untersuchung von Oberflichenplasmo-
nen, die schon durch Polarisation bei einer Entfernung des Primérelektronenstrahls
von der Oberfliche von ca. 10 nm angeregt werden kénnen. Aufgrund der groflen Ob-
jektkammer lassen sich die Proben auch in grofie Winkel problemlos kippen. Zudem
fiihrt die niedrige Priméarenergie zu einer grofleren Wechselwirkungswahrscheinlich-
keit fiir die Anregung von Oberflichenplasmonen.
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Die hochaufgeloste Energieanalyse ist dariiber hinaus fiir die Sekundér-
elektronen-Spektroskopie interessant (Seiler, 1984; Bauer und Seiler, 1989).
Bei einer Energieauflosung von 6F <0.5eV konnen Feinstrukturen in der SE-
Energieverteilung aufgelost werden, so dafl sich die Korrelationen mit dem Plas-
maverlustbereich untersuchen lassen (Miillejans et al., 1991, 1993). Voraussetzung
fiir die hochauflésende Analytik in dem zur Verfiigung stehenden Energiebereich ist
eine deutliche Verringerung des Kontaminationsproblems.

5.2 Untersuchungen zur Riickstreuung

Im folgenden Unterabschnitt werden die Ergebnisse des hemisphérischen Gegenfeld-
Spektrometers vorgestellt. Dabei liegt das Hauptaugenmerk auf der Analyse von
winkelaufgelosten Energieverteilungen im Niederenergiebereich E <5keV. Einer-
seits lassen sich daraus wichtige Riickschliisse auf den Streumechanismus ziehen,
andererseits liefern derartige Daten auch wichtige Informationen iiber die Signalaus-
beute von Low-, Middle- und High-take-off-BSE-Detektoren im Low- Voltage-Bereich.
Durch der Vergleich zwischen simulierten und gemessenen Spektren soll dabei das
zugrundeliegende theoretische Modell iiberpriift werden.

5.2.1 Hemisphirisches Gegenfeld-Spektrometer

Ergebnisse der Monte-Carlo Simulationen: Im folgenden werden die mit
Hilfe der Monte-Carlo Methode fiir die einzelnen Segmentringe des in Abschnitt 4.2.2
gezeigten Gegenfeld-Spektrometers berechneten Energieverteilungen vorgestellt und
diskutiert (Schindler et al., 1997). In Abbildung 5.7 sind die fiir die einzelnen Winkel-
bereiche des Gegenfeld-Spektrometers fiir die Reinelemente Al, Cu, Ag und Au und
die beiden Primérenergien 1keV (links) und 10keV (rechts) berechneten Energie-
spektren zusammengestellt. In der Simulation in Abb. 5.7 wurde der Vollsténdigkeit
halber auch der Austrittswinkelbereich des hypothetisch angenommenen Segment-
rings ‘Sy” (80° <A thgr <90°) dargestellt, obwohl dieser Winkelbereich mit dem in
Abb. 4.5 dargestellten Spektrometer nicht mefibar ist. Die gezeigten Spektren werden
mit normierter Primérenergie dargestellt, um eine bessere Vergleichsméglichkeit zu
haben. Vergleicht man die Form der Gesamtenergiespektren in Abbildung 5.7 unter-
einander, so zeigt sich fiir hohe (10keV) und niedrige (1 keV) Energien die erwartete
Zunahme der wahrscheinlichsten Energie E,, bzw. mittleren Energie F,, mit steigen-
der Ordnungszahl Z. In der Intensitit der Gesamtspektren beim Ubergang von nied-
rigen zu hohen Energien spiegelt sich der Verlauf des Riickstreukoeffizienten wider.
Anschaulich liefert das Integral iiber die Energieverteilung den Riickstreukoeffizien-
ten. Beriicksichtigt man den Normierungsfaktor bei den 10keV Energiespektren, so
sind die Intensitidten der jeweiligen Graphen fiir 1keV und 10keV eines Elementes
direkt miteinander vergleichbar. Entsprechend der Abnahme des Riickstreukoeffizi-
enten fiir leichte Elemente mit zunehmender Energie (sieche Abbildung 2.10(b) und
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(links) und 10keV (rechts), wie sie fiir die einzelnen Segmentringe des in Abb. 4.5

gezeigten Gegenfeld

Spektrometers erwartet werden.
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Abb. 5.8: Monte-Carlo Simulation der partiellen Riickstreukoeflizienten ns,. =ns, +ng; jeweils
zweier zusammengefafiter Segmentringe S; und S;. Zur Vollsténdigkeit wurde auch der
berechnete partielle Riickstreukoeff. 7:g, des hypothetischen Segmentrings ‘Sg’ mit
eingezeichnet.

Abbildung 5.21) ergibt sich in der Summe der Energiespektren von Al auch eine Ab-
nahme der Intensitit. Entsprechend wird fiir Cu ein im wesentlichen konstanter Wert
und fiir Ag und Au eine mit zunehmender Energie zunehmende Gesamtintensitét
beobachtet. Um das Riickstreuverhalten fiir die einzelnen Austrittswinkelbereiche
genauer zu untersuchen, wurden in Abbildung 5.8 die partiellen Riickstreukoeffizi-
enten fiir die Elemente Al, Cu, Ag und Au berechnet. Der Ubersichtlichkeit halber
wurde jeweils der partielle Riickstreukoeffizient (ngij =ng, + Usj) Zweier zusaminen-
gefafiter Segmentringe S, und S; dargestellt. Die einzelnen Segmentringe entspre-
chen dabei den Austrittswinkelbereichen Si: 0° <1 <10°, So: 10° < <20°, ...,
‘Se’: 80° <1 <90° bezogen auf die Oberfliche. Die jeweilige Summe der partiellen
Riickstreukoeffizienten ng,; iiber alle Austrittswinkelbereiche eines Elementes liefert
dabei den in Abbildung 5.21 gezeigten Verlauf des (Gesamt-)Riickstreukoeffizienten
n. Auffillig ist, dal der Verlauf des partiellen Riickstreukoeffizienten nicht notwen-
digerweise mit dem des gesamten 7 iibereinstimmen muf}. Fiir leichte Elemente, wie
am Beispiel des Aluminiums in Abbildung 5.8(a) dargestellt, verlaufen die partiellen
Riickstreukoeffizienten &hnlich dem Gesamt-Riickstreukoeffizient in Abhéngigkeit
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Abb. 5.9: Normierte wahrscheinlichste Energie E,,/Epg in Abhingigkeit vom Austrittswinkel-
bereich (S1: 0° < <10°, ..., ‘Se’: 80° < <90°) fiir die Elemente Al, Cu, Ag und Au
bei Primérenergien von 1, 2, 4, und 10keV.

von der Primirenergie. Kupfer in Abbildung 5.8(b) und Silber in Abbildung 5.8(c)
zeigen hingegen fiir die Segmentringe S5 und S34 einen mit abnehmender Energie
ansteigenden Verlauf des partiellen Riickstreukoeffizienten 7s,;, obwohl 1 = 74, in
diesem Bereich abfllt. Die partiellen Riickstreukoeffizienten 7g,; fiir Gold in Ab-
bildung 5.8(d) fallen fiir alle Winkelbereiche mit fallender Energie ab, lediglich die
Low-take-off~Winkelbereiche S15 und S34 zeigen vor ihrem Abfall eine steigende Ten-
denz.

Als weitere Grofle fiir das Studium des Riickstreuverhaltens von Elektronen im
Festkorper wurde in Abbildung 5.9 die normierte wahrscheinlichste Energie E,,/Epg
der partiellen simulierten Energieverteilungen fiir Primérenergien von 1, 2, 4 und
10keV gegen den Austrittswinkelbereich Sy, ..., ‘Se” aufgetragen. Fiir die Elemente
C, Al und Cu zeigt sich iiber alle Austrittswinkelbereiche ein leichter Anstieg von
E,/Epg mit abnehmender Primérenergie. Die Zunahme der elastischen Streuung in
groflere Winkel fiihrt bei diesen Elementen dazu, dafi eine zunehmende Anzahl an
Elektronen die Probe wieder verlassen konnen. Daraus folgt eine relative Abnahme
der praktischen Elektronenreichweite fiir leichte Elemente.

Fiir schwere Elemente zeigt sich der entgegengesetzte Verlauf, ndmlich eine Ab-
nahme der normierten wahrscheinlichsten Energie mit abnehmender Primérenergie.
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Das in Abschnitt 2.1.2 geschilderte, drastisch verédnderte elastische Streuverhalten
bei Verringerung der Primérenergie fiihrt bei schweren Elementen zu einer mehr
in Vorwértsrichtung ausgebildeten Diffusionsbirne. Dies fiihrt zu einer relativen Zu-
nahme der praktischen Elektronenreichweite fiir schwere Elemente mit abnehmender
Primérenergie (vgl. Abbildung 2.9(b), (d)). Daraus ergibt sich wiederum eine gréfiere
mittlere Austrittstiefe, was zu der beobachteten Verringerung der wahrscheinlichsten
(bzw. mittleren) Energie der Riickstreuenergieverteilung fiihrt.

Allgemein zeigt die Halbwertsbreite der Energieverteilung einen zur wahrschein-
lichsten Energie gegenldufigen Verlauf. Mit zunehmendem Wert fiir E,, wird die
Halbwertsbreite der Energiespektren schmaler und umgekehrt. Da die wahrschein-
lichste Energie E,, und die mittlere Energie F,, mit steigendem Riickstreukoeffizi-
enten ansteigt, liegt die Folgerung nahe, daf} die Elektronen, die ein Material mit
hoherem 7 verlassen, im Mittel weniger unelastische Streuprozesse erlitten haben
und daher auch einen kleineren Weg in der Probenmaterie durchlaufen haben. Fiir
hohe Energien £ 2 5keV nimmt E,, daher auch mit steigender Ordnungszahl Z zu.

Mit zunehmendem Weg durch die Probenmaterie nimmt die wahrscheinlichste
Energie der Elektronen ab und die Halbwertsbreite der Energieverteilung zu. So
erklért sich auch der abfallende Verlauf von F, /Epgr mit abnehmendem Austritts-
winkel fiir Energien Epg 2 2keV bei den Elementen C, Al, und Cu. Mit zunehmend
streifendem Austritt der Elektronen durchlaufen sie im Mittel grof8ere Wege inner-
halb der Probe und verlieren im Mittel einen gréfleren Anteil ihrer Energie. Die Folge
ist eine Abnahme der wahrscheinlichsten Energie und eine Zunahme der Halbwerts-
breite mit abnehmendem Austrittswinkel.

Ausnahmen von dieser generellen Tendenz treten zunehmend bei Abnahme der
Primérenergie und/oder Zunahme der Ordnungszahl Z auf, wie sich in Abbildung
5.9(a), (b) fiir Ag und Au zeigt. Das bei kleinen Energien veréinderte Streuverhalten
aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung und der Abschirmung der Hiillenelektronen vor
allem bei schweren Elementen fiihrt zur Ausbildung von Minima der wahrschein-
lichsten Energie E,,, die sich mit abnehmender Energie von hohen Austrittswin-
kelbereichen zu niedrigen Austrittswinkelbereichen verschieben. Daraus erklart sich
auch der Intensitétseinbruch und die Form des Energiespektrums fiir Au in Abbil-
dung 5.7(g) fiir das Segment Sy bei 1keV. Der geringere Riickstreukoeffizient fiir
diesen Winkelbereich fiihrt einerseits zu einer geringeren Intensitdt im Spektrum,
andererseits aber auch zu einer verminderten wahrscheinlichsten Energie sowie einer
grofleren Halbwertsbreite.

Die Kenntnis der genauen Winkelabhéingigkeit des Riickstreukoeffizienten, der
wahrscheinlichsten bzw. mittleren Energie sowie der Halbwertsbreite liefern somit
wichtige Informationen fiir die Energieanalyse und Interpretation von BSE-Bildern,
die im Niederenergiebereich bei unterschiedlichen Detektionswinkeln aufgenommen
werden.

Abbildung 5.10 zeigt den Vergleich von Monte-Carlo simulierten und gemes-
senen Energiespektren bei Energien von 1, 2, 3, 4 und 5 keV fiir die Elemente Silizium
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Abb. 5.10: Vergleich von gemessenen Riickstreuenergiespektren an Si und Au mit entsprechenden
Monte-Carlo Simulationen fiir Primé#renergien von 1keV bis 5keV. Die Grafiken (a),
(b) zeigen die gemessenen Spektren, die Grafiken (c), (d) geben die simulierten
Spektren wieder.

(links) und Gold (rechts). Fiir den Vergleich wurde der mittlere Austrittswinkel-
bereich von 1 =30°—50° bei zusammengeschalteten Segmentringen S, und S5 zu-
grunde gelegt. Die gemessenen Spektren wurden jeweils bei niedrigeren Energien
abgeschnitten, um den Beitrag der an den inneren Netzen erzeugten Sekundér-
elektronen auszuschlieflen. Es zeigt sich fiir beide untersuchten Elemente bei den
verwendeten Energien im Austrittswinkelbereich von 30° <1 <50° eine gute Uber-
einstimmung von Theorie und Experiment.

Die Messungen der Energieverteilungen fiir die niedrigeren und héheren Aus-
trittswinkelbereiche ergeben derzeit noch gréflere Abweichungen von den entspre-
chenden theoretischen Spektren. Die moglichen Ursachen sind in erster Linie im
experimentellen Aufbau und im Mefiverfahren zu suchen. So muf zukiinftig gepriift
werden, in welchem Umfang Aufladungseffekte an der Trovidur-Grundplatte fiir Ab-
weichungen bei niedrigen Austrittswinkeln und Aufladungen an der in der optischen
Achse angeordneten zylindrischen Isolations-Teflonhiilse bei hohen Austrittswinkel-
bereichen eine Rolle spielen. Dariiber hinaus konnte die Ungenauigkeit in der Po-
sitionierung der Objekthche innerhalb des Spektrometers auch fiir Abweichungen
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Abb. 5.11: Querschnitt der Si/PMMA /Au-Vielfachschicht-Probe, die fiir die Untersuchungen zur
tiefenselektiven Abbildung mittels BSE mit dem toroidalen Sektorfeld-Spektrometer
verwendet wurde. I und IT geben die in Abb. 5.12 durch Pfeile gekennzeichneten
Schnitte wieder.

verantwortlich sein. So 148t sich derzeit die Probe nur mit einer Genauigkeit von
Ah~+2mm in den Mittelpunkt der hemisphérischen Netze des Spektrometers po-
sitionieren. Des weiteren kénnen Kontaminationseffekte bei niedrigen Energien mit
dem derzeitigen Aufbau nicht vollstdndig ausgeschlossen werden. Um den Kontami-
nationseffekt moglichst zu minimieren, wurde a) die stationédre Elektronensonde auf
mehrere Mikrometer wihrend der Messung vergréflert und b) die Aufnahme eines
Spektrums innerhalb einer Zeit von ca. 1 —2 Minuten durchgefiihrt.

5.2.2 Toroidales Sektorfeld-Spektrometer

Im folgenden werden die Ergebnisse vorgestellt, die mit dem in Abschnitt 4.3.1
beschriebenen toroidalen Sektorfeld-Spektrometer erhalten wurden. Die beiden
verwendeten analytischen Betriebsmodi (Abbildungs- bzw. Spektrum-Modus) des
Spektrometers wurden an der in Abbildung 5.11 im Querschnitt dargestellten
Si/PMMA /Au-Vielfachschicht-Probe getestet (Rau et al., 1996).

Die Schnitte wurden entlang der in Abbildung 5.12(a) mit I und IT gekennzeich-
neten Richtungen gelegt. Abbildung 5.12(a) zeigt ein konventionelles SE-Bild der
Probe, das bei einer Primérenergie von 20keV aufgenommen wurde. Dieses Bild
beinhaltet die integrale Information iiber den gesamten Tiefenbereich bis etwa zur
halben Reichweite der Elektronen. Die Bilder (b)—(d) sind energiegefilterte Bil-
der, die mit den Sollbahn-Energien des Spektrometers von 18.5keV bei (b), 15keV
bei (¢) und 10keV bei (d) im Rastermodus des SEM aufgezeichnet wurden. Die
Energiefensterbreite des Spektrometers betrug dabei dE/E ~2%. Mit abnehmen-
der Sollbahn-Energie werden zunehmend tiefere Schichten bevorzugt abgebildet.

Die Energiespektren in Abbildung 5.13 wurden im Spot-Modus des SEM an den
in Abbildung 5.12(a) und 5.11 numerierten Positionen bei einer Primérenergie von
20keV aufgezeichnet. Die Energieauflosung betrug dabei 6 E/E ~ 1 %. Die Maxima
in den Energiespektren werden durch die Riickstreuung an den in den unterschied-
lichen Tiefen befindlichen Au-Schichten erzeugt und korrespondieren mit den hellen
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Abb. 5.12: Bilder der Vielfachschicht-Probe aus Abb. 5.11. (a) Konventionelles SE-Bild (20keV)
und energiegefilterte Bilder mit Sollbahn-Energien von (b) 18.5keV, (¢) 15keV und
(d) 10keV mit einer rel. Energieauflosung von 6E/E ~ 2 %.
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Abb. 5.13: Mit dem toroidalen Sektorfeld-Spektrometer gemessene BSE-Energieverteilungen.
Die Spektren wurden mit einer rel. Energieauflssung von dE/E ~ 1% bei einer
Primérenergie von 20keV an den in Abb. 5.11 gezeigten Probenstellen aufgezeichnet.
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Abb. 5.14: Integrierter Schaltkreis (IC); (a) konventionelles SE-Bild (30keV) und energiegefil-
terte Bilder mit Sollbahn-Energien des Spektrometers von (b) 27.7keV +0.42keV,
(c) 25.2keV +0.38keV und (d) 22.7keV +0.34keV.

Bereichen in den energiegefilterten Bildern der Abbildungen 5.12(b)—(d).

Abbildung 5.14 demonstriert die praktische Anwendung der tiefenselektiven Ab-
bildung mittels BSE-Energiefilterung fiir Strukturen aus der Halbleiterindustrie.
Abgebildet wurde ein integrierter Schaltkreis (IC) im (a) SE-Modus und (b)—(d)
mit Hilfe des toroidalen Sektorfeld-Spektrometers. Die Sollbahn-Energie betrug in
(b) 27.7keV, (c) 25.2keV und (d) 22.7keV bei einer relativen Energiefensterbreite
von 0E/E =1.5%. Mit abnehmender Sollbahn-Energie werden auch hier wieder zu-
nehmend tiefere Strukturen des ICs bevorzugt abgebildet. Unter der Oberfliche ver-
borgene Schichten kénnen so schnell und ohne Materialabtrag untersucht werden.
Somit stellt dieses Verfahren im Bereich der Schadensanalytik fiir spezielle, quali-
tative Untersuchungen eine interessante Alternative zu den Material abtragenden
Verfahren dar.

Um einen Vergleich zwischen gemessenen Spektren und mit Hilfe der Monte-
Carlo Methode simulierter Spektren vornehmen zu kénnen, wurde die in Abbildung
5.15 im Querschnitt gezeigte Cu/Al/Cu-Vielfachschicht-Probe hergestellt. Die in
Abbildung 5.11 gezeigte Probe wurde fiir einen derartigen Vergleich nicht verwendet,
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Abb. 5.15: Querschnitt, der fiir die Energiespektrenaufnahme priparierten Cu/AL/Cu-Vielfach-
schicht-Probe.

da ein Massenverlust der strahlungsempfindlichen PMMA-Schichten wéhrend der
Messung nicht ausgeschlossen werden konnte.

Die Abbildung 5.16(a) zeigt mit Hilfe der Monte-Carlo Methode fiir die in Ab-
bildung 5.15 gekennzeicheten Probenstellen simulierte BSE-Energieverteilungen. Die
Spektren wurden dabei fiir eine Primérenergie von 20keV und die Gerdteparame-
ter des toroidalen Sektorfeld-Spektrometers berechnet. Jedes Einzelspektrum wurde
aus 4-10° Elektronenbahnen erhalten und in der obigen Abbildung geglittet dar-
gestellt. Die Energiespektren in Abbildung 5.16(a) zeigen in Abh#ngigkeit von der
Schichtdicke der Al-Zwischenschicht bzw. Cu-Deckschicht charakteristische Kurven-
verldufe. Spektrum 1* zeigt den Verlauf des reinen Cu-BSE Spektrums. Bis herab
zu einer Energie von ca. 18.5keV decken sich die Kurven 2%, 3* und 5* mit dieser,
da die mit dieser Energie austretenden Elektronen im wesentlichen aus der obersten
Cu-Deckschicht stammen. Im Energiebereich von ca. 18.5keV bis ca. 17.5keV zeigt
das Spektrum 2* einen abfallenden Verlauf entsprechend der geringeren Riickstreu-
ung der Al-Zwischenschicht. Unterhalb einer Energie von 17.5keV steigt der Kur-
venverlauf aufgrund der nun vorwiegend aus der Cu-Substratschicht stammenden
Riickstreuelektronen wieder und nahert sich schlieflich dem Verlauf des reinen Cu-
Spektrums an. Die Spektren 3* und 5* zeigen mit zunehmender Al-Zwischenschicht
ein spiteres Einsetzen des ansteigenden Astes der Cu-Substratschicht. Spektrum
4* hingegen zeigt den aufgrund einer gréfleren Cu-Deckschicht bei einer héheren
Energie abfallenden Zweig der Al-Zwischenschicht. In Kurve 6* ist das Spektrum ei-
ner 2-fach-Schichtfolge mit Cu als Substrat und einer 794 nm dicken Al-Deckschicht
dargestellt. Im Bereich hoherer Energien ergibt sich daher der typische Verlauf des
Al-Spektrums. Unterhalb einer Energie von ca. 15keV &ndert sich der Verlauf ent-
sprechend der Cu-Substratschicht.

In Abbildung 5.16(b) sind die mit dem toroidalen Sektorfeld-Spektrometer ge-
messenen BSE-Energiespektren dargestellt. Die gemessenen BSE-Energiespektren
zeigen allgemein geringer ausgepriigte Maxima und Minima an den Ubergingen
unterschiedlicher Schichten und ein zu niedrigeren Energien verschobenes breites
Gesamtmaximum. Erkldren lassen sich diese Abweichungen durch die folgenden,
zum derzeitigen Zeitpunkt noch nicht beriicksichtigten Faktoren: Die im Vergleich
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Abb. 5.16: (a): Fiir das toroidale Spektrometer mit der Monte-Carlo Methode berechnete BSE-
Energieverteilungen; die Spektren wurden fiir die in Abb. 5.15 gekennzeichneten Pro-
benstellen der Cu/AL/Cu-Vielfachschicht-Probe fiir eine Priméirenergie von 20keV
simuliert. (b): Zu (a) entsprechende, mit dem toroidalen Spektrometer gemessene
BSE-Energiespektren.

zur Monte-Carlo Simulation kleinere und energieabhéingige Energieauflosung des
Spektrometers bewirkt eine mit zunehmender Energie zunehmende Detailverschmie-
rung. Die erhohte Intensitdt bei niedrigen Energien kann einerseits durch die noch
nicht exakt beriicksichtigte Energieabhéingigkeit der Photonenausbeute des Szin-
tillators sowie der Spektrometer-Dispersion begriindet, andererseits auch auf die
noch nicht beriicksichtigte Transmissionsfunktion des Spektrometers zuriickgefiihrt
werden. Neuere Untersuchungen von Hoffmeister und Rau (1998) zeigen, daf die
Transmissionsfunktion des in dieser Arbeit verwendeten toroidalen Spektrometers
Abweichungen von der idealen Form aufweist. So zeigen sich rechts und links neben
der Priméarstrahlintensitéit kleinere Seitenbédnder und in einem mittleren Energiebe-
reich eine langgestreckte, flache Schulter. Die Abweichungen kénnen durch Streu-
elektronen innerhalb des Spektrometers erkliart werden. Fiir genauere Vergleiche
zwischen Theorie und Experiment miissen daher zukiinftig auf der experimentellen
Seite die gemessenen Spektren mit der Transmissionsfunktion entfaltet werden. Wei-
terhin ist eine genauere Beriicksichtigung der oben genannten Korrekturparameter
erforderlich. Auf der theoretischen Seite muf} die tatsichliche Energieauflosung des
Spektrometers in die Monte-Carlo Simulation implementiert werden.

Wie in diesem Abschnitt gezeigt, bietet die selektive Energiefilterung riickge-
streuter Elektronen die Moglichkeit, verborgene Schichten bevorzugt tiefenselektiv
abzubilden. Der Anstieg bzw. Abfall des Kurvenverlaufs im BSE-Energiespektrum
setzt dabei an charakteristischen Energieverlusten ein, die mit den Schichtdicken
der Elemente mit groflerem bzw. kleinerem 7 korreliert sind. Das zu diesem Zweck
verwendete toroidale Sektorfeld-Spektrometer bietet fiir derartige Untersuchungen
entscheidende Vorziige gegeniiber frither verwendeten Gegenfeld-Spektrometern. Es
ermoglicht die variable Selektion eines Energiefensters und erfafit durch die Rota-
tionssymmetrie einen fiir Sektorfeld-Spektrometer vergleichsweise grofien Detekti-
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onsraumwinkel. Betrachtet man nochmals die Abbildung 4.9, so lassen sich auch
die Grenzen dieses Verfahrens erkennen. Die Grafik zeigt, dal zwar der grofite Teil
der BSE aus der Schicht sy, des absoluten Energiemaximums stammt, aber auch
BSE aus den angrenzenden Tiefenschichten si, s3, s4, ... zum Signal beitragen.
Somit 148t sich auch mit dieser Methode die reine Information einer Tiefe nicht
vollstédndig separieren. Eine Losung dieses Problems bietet die Verwendung der
Doppel-Modulation und das Arbeiten mit Lock-in-Technik (Niedrig und Rau, 1998).
Dabei wird die Spektrometer-Spannung sowie die Primérenergie durch eine Wech-
selspannung derselben Frequenz moduliert. Bei der Auskopplung des Spektrometer-
Ausgangssignals mit Hilfe eines Lock-in-Verstéirkers erhilt man den Differenzanteil
des Gesamtsignals, der sich durch AFEg, an der Stelle Eg, und Az an der Stelle
z(Esp) ergibt. Dieses Verfahren ermoglicht eine genauere Trennung der Tiefenin-
formation und stellt die effizienteste Methode fiir tomographische Untersuchungen
mittels BSE-Spektrometer dar. Die Behebung einer weiteren Einschrinkung 148t
sich durch die Verwendung des Monochromator-Modusses mit konstanter Energie-
auflosung anstelle des Spektrometer-Modusses bei der Energieselektion erzielen. Im
Spektrometerbetrieb ist der Selektionsbereich in der Tiefe energieabhingig. Mit ab-
nehmender Energie und damit auch abnehmender absoluter Energiebreite nimmt
auch die Breite des selektierten Bereichs in der Tiefe ab.

Fiir eine hochaufgeloste Tiefenprofil-Analyse ist es daher notwendig, eine Ener-
giefilterung im Monochromator-Modus durchzufiihren und gleichzeitig mit der oben
beschriebenen Doppel-Modulationstechnik zu arbeiten. Mit einem solchen Aufbau
zur Filterung der BSE in Kombination mit theoretischen Vorhersagen durch Monte-
Carlo Simulationen ergeben sich neue Moglichkeiten bei der Losung des ,Inver-
sen Problems®, der Rekonstruktion des Tiefenprofils einer Vielfachschicht-Probe aus
dem BSE-Energiespektrum, im Mikrometer- bzw. Sub-Mikrometerbereich.

5.2.3 Uberlegungen zur Auflésungsverbesserung im SEM

Fiir das Verstidndnis der Kontraste sowie die Abschéitzung des Auflosungsvermégens
eines rasterelektronenmikroskopischen Bildes ist eine genaue Kenntnis der Wech-
selwirkungsprozesse und der gerétetechnischen Randbedingungen erforderlich. Die
mit abnehmender Primérenergie abnehmende Elektronenreichweite, das gednderte
Riickstreuverhalten, die steigende Sekundérelektronenausbeute sowie die Zunahme
des Sondendurchmessers haben einen direkten Einflufl auf die Abbildungsbedingun-
gen eines SEMs. Im folgenden werden unterschiedliche Tendenzen im Auflésungsver-
mogen eines rasterelektronenmikroskopischen Bildes beim Ubergang von hohen zu
niedrigen Primérenergien je nach Objektzusammensetzung und Oberflichenbeschaf-
fenheit aufgezeigt. Daran anschliefend wird auf den Einflul einer Energiefilterung
der elastisch reflektierten Elektronen eingegangen und theoretische Uberlegungen zu
den Moglichkeiten eines V-LVSEM (Very- Low Voltage SEM) angestellt.

Der topographische Kontrast bei der Abbildung in einem SEM ist eine Su-
perposition aus verschiedenen Kontrastbeitrigen. Darunter fallen im wesentli-
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chen der Flichenneigungskontrast, der Abschattungskontrast, der BSE- und SE-
Diffusionskontrast sowie der Massendickekontrast. Der Flichenneigungskontrast er-
gibt sich dabei aus der Zunahme der Sekundérelektronenausbeute § = Ngg/Npp mit
zunehmendem Kippwinkel ¢, der Oberflichennormale. Objektelemente, die dem
Detektor abgewandt sind, fithren zu einer geringeren Bildintensitidt (Abschattungs-
kontrast). Ist die Ausdehnung der Diffusionsbirne grofier als die zu untersuchenden
Strukturen, so kommt es zum BSE-Diffusionskontrast. Dabei konnen die diffus ge-
streuten Primérelektronen bestimmte Objektdetails durchdringen und somit sowohl
an der Ein- und Austrittsfliche als auch an anderen, ortlich davon entfernten Pro-
benstellen SEs erzeugen. Dieser Fall tritt hiiufig an schmalen Kanten auf. Ahnlich
dem BSE-Diffusionskontrast verhalt sich der SE-Diffusionskontrast jedoch in einer
kleineren Gréflenordnung von tsg ~ 1 nm fiir Metalle bzw. tgg ~ 10 nm fiir organische
Materialien. Der Massendickekontrast ergibt sich durch lokale Dickeunterschiede von
Deckschichten auf einer topographischen Oberfliche. Je nach Probenbeschaffenheit
und Primérenergie dominieren unterschiedliche Anteile dieser Kontrastbeitrége, die
sich mafigeblich auf das Auflésungsvermogen auswirken.

Die wesentlichen Parameter, die das Auflésungsvermégen im SEM bei der Ab-
bildung eines massiven Objektes bestimmen, sind:

1. Die Diffusionsbirne,
2. der Sondendurchmesser und

3. das Signal/Rausch-Verhiltnis.

5.2.3.1 Einflufl der Elektronendiffusion

Ein Beispiel fiir den BSE-Diffusionskontrast und seine Auswirkungen auf das Auf-
l6sungsvermégen ist in Abbildung 5.17(a) gezeigt. Abgebildet wurde mit Sekundéir-
elektronen eine Y-formig geétzte Silizium-Struktur von ca. 1.5 ym Hoéhe und etwa
3—4 pm Stegbreite. Bei 30 keV in Abbildung 5.17(a) ist die Diffusionsbirne gréfier als
die Breite des Stegs (vgl. auch Abbildung 2.7(a)). Die Primérelektronen koénnen die
Y-Struktur an jedem Punkt vollstindig durchdringen und an entfernten Orten SE
erzeugen. Dies fiihrt zu einer Verschmierung des Signals iiber die gesamte Struktur,
so daf} kleinere Objektdetails auf der Oberfliche des Y nicht mehr erkennbar sind.
Mit Reduzierung der Primérenergie in Abbildung 5.17(b) nimmt auch der Austritts-
winkelbereich der BSE in lateraler Richtung als auch in der Tiefe deutlich ab. Die
Austrittstiefe bzw. -breite der BSE néhert sich mit abnehmender Energie der SE-
Austrittstiefe an. Dies fiihrt bei der in Abbildung 5.17(b) gezeigten topographischen
Struktur zu einer drastischen Auflésungsverbesserung, so dafl die hochaufgeltste
Information auf der Oberfliche sichtbar wird.

Um einen Uberblick iiber die in der (LV)SEM erreichbaren praktischen Elektro-
nenreichweiten zu erhalten, sind diese nach Gleichung 2.15 und 2.16 fiir verschiedene
Elemente und typische Priméarenergien in Tabelle A.4 aufgelistet.
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Abb. 5.17: SE-Bilder einer Y-férmig geéitzten Struktur auf Silizium, abgebildet bei (a) 30keV
und (b) 1keV (Reimer, 1993). Aufgrund des grofen SE2-Anteils, verursacht durch die
starke Elektronendiffusion, zeigt sich bei hohen Energien eine starke Verschmierung
des hochaufgelosten SE1-Signals. Daher ergibt sich bei dieser Probe im Gegensatz zu
Abb. 5.18 eine bessere Auflosung bei niedrigen Energien.

5.2.3.2 Einflufl des Sondendurchmessers

Eine weitere Grofle, die einen elementaren Einflul auf das Auflésungsvermégen ei-
nes SEM ausiibt, ist der Sondendurchmesser. Je nach Probenzusammensetzung und
Primérenergie treten die beiden auflosungsbegrenzenden Faktoren Elektronendiffu-
sion bzw. Sondendurchmesser mehr oder weniger in den Vordergrund. Das Beispiel
in Abbildung 5.17 zeigt, dafl fiir ein rein topographisches Objekt die Elektronen-
diffusion dominant ist und die hochaufgeloste Information in der Groéflenordnung
des Elektronensondendurchmessers verloren geht. Im Gegensatz dazu zeigt Abbil-
dung 5.18 ein Objekt mit hochaufgelsten Materialunterschieden. Bei der Abbildung
mit Sekundérelektronen ergibt sich in diesem Fall eine deutliche Dominanz der
hochaufgelosten Information aus Regionen des Sondendurchmessers (SE1-Anteil).
Abgebildet sind 40nm Gold-Kolloide auf einem Silizium-Substrat (a) bei 10keV
und (b) bei 1keV Primérenergie. Im Gegensatz zur Abbildung 5.17 zeigt sich hier
eine bessere Auflosung bei hoheren Primérenergien. Erkldrbar ist dieses Verhal-
ten dadurch, daff Gold bei 10keV einen erheblich groferen Riickstreukoeffizienten
(vgl. Abbildung 2.10(b)) und eine deutlich gréfiere Sekundérelektronenausbeute als
Silizium besitzt (nay > Nsgi, 04y >> 0si; Tollkamp (1980)). Einerseits ist dadurch in
Abbildung 5.18(a) der Gesamt-Sekundéirelektronenbeitrag aus den Gold-Kolloid-
Bereichen deutlich hoher als aus Regionen des Silizium-Substrats, andererseits er-
gibt sich des weiteren fiir die Gold-Cluster ein intensitéitsstarker, hochaufgelster
SE1-Anteil, der sich deutlich vom Untergrund der SE2 abhebt. Dies fiihrt bei der in
Abbildung 5.18(a) gezeigten Probenzusammensetzung fiir hohe Primérenergien zu
einer Dominanz der hochaufgelosten Information durch die SE1 in der Gréflenord-
nung des Sondendurchmessers.

Geht man zu niedrigeren Primérenergien (Abbildung 5.18(b)) iiber, so wer-
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Abb. 5.18: SE-Bilder einer Au-Kolloid-Probe auf einem Si- Wafer zur Demonstration des Auf-
losungsvermogens bei (a) 10keV und (b) 1keV. Aufgrund des im Vergleich zum
Gesamt-SE-Signal groflen SE1-Anteils liegt hier das Auflosungsvermégen in der
Groflenordnung der Primérelektronensonde. Wegen der gréfieren Linsenfehler, grofie-
rer elektromagnetischer Storeinfliisse sowie der Ununterscheidbarkeit zwischen SE1
und SE2 ist bei niedrigen Energien das Auflésungsvermégen in diesem Beispiel bei
1keV schlechter (vgl. auch Abschnitt 1.3 und Abb. 5.17).

den die Au-Cluster deutlich schlechter aufgel6st. Der wesentliche Grund dafiir ist,
daB einerseits der Sondendurchmesser im Niederenergiebereich aufgrund der grofie-
ren Gesamt-Linsenaberrationen gegeniiber dem konventionellen Energiebereich um
einen Faktor von ca. 2—6 grofier ist. Andererseits ist die Strahlsteifheit bei niedrigen
Energien deutlich geringer. Die Primérelektronensonde kann daher im Niederener-
giebereich aufgrund der gréfleren Empfindlichkeit bzgl. elektromagnetischer Storfel-
der in der Objektkammer erheblich verbreitert werden. Dariiber hinaus fiihrt die
Angleichung der Riickstreukoeffizienten 1 fiir Au und Si (vgl. Abbildung 2.10(a))
sowie der im Vergleich zu hoheren Primérenergien geringere Unterschied in der Se-
kundirelektronenausbeute (Tollkamp, 1980) zu einem geringeren Kontrast zwischen
Au und Si.

5.2.3.3 Einflul des Signal/Rausch-Verhiltnisses

Neben den beiden auflosungsbestimmenden Groflen Sondendurchmesser und Wech-
selwirkungsvolumen der Elektronendiffusion spielt auch die Nachweisgrenze eines
rauschbehafteten Signals bei der Abbildung zweier Objektdetails eine wichtige Rolle.
Um ein Signal sicher vom Untergrundrauschen unterscheiden zu kénnen, mufl das
Signal/Rausch-Verhéltnis (SNR) nach Rose (1970) einen Wert von SNR > 5 anneh-
men. Fillt das Signal/Rausch-Verhiltnis unter diesen Schwellwert, so kénnen zwei
unterschiedliche Objektdetails nicht mehr voneinander unterschieden werden, ob-
wohl die Bedingung fiir eine Auflésung nach dem Rayleigh-Kriterium (Hecht, 1989)
erfiillt sein kann. Ein Defizit im Signal/Rausch-Verhiltnis ist hdufig ein ernstzuneh-
mendes Problem bei der Energiefilterung bzw. Spektroskopie von Elektronen.
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Abb. 5.19: Darstellung der Auflésungsverbesserung durch die Filterung elastisch riickgestreuter
Elektronen sowie durch die Reduzierung der Primérenergie fiir Al bei (a) 10keV und
(b) 0.5keV. Die Werte fiir die praktische Reichweite R wurden aus der Arbeit von
Schindler (1993) und fiir A;;, aus Kuhr (1998) entnommen. Die eingetragenen Son-
dendurchmesser stellen derzeit typische Werte moderner LVSEM dar. Man beachte
die 10-fach verkleinerte Darstellung der Reichweite fiir 10keV.

5.2.3.4 Auflésungsverbesserung durch elastische Filterung

Eine Méglichkeit, die Oberflichensensitivitit und das Auflosungsvermogen eines
SEM fiir alle Primérenergiebereiche zu erhdhen, ist die Energiefilterung der ela-
stisch reflektierten Elektronen (Zero-loss-Filterung). Abbildung 5.19 demonstriert
den moglichen Gewinn an lateraler Auflosung sowie an Oberflichensensitivitét.
Schematisch dargestellt ist die Ausdehnung der Elektronendiffusionsbirne in Alumi-
nium fiir typische Elektronensondendurchmesser bei 10keV und 1keV. Mit einge-
zeichnet ist der Austrittsbereich der elastisch reflektierten Elektronen in der Gréfien-
ordnung der mittleren inelastischen freien Weglinge J\;,, die sowohl das laterale
Auflésungsvermogen als auch die Sensitivitdt in der Tiefe bei elastischer Filterung
bestimmt. Die Werte fiir die praktische Reichweite R wurden aus experimentellen
Daten der Arbeit von Schindler (1993) entnommen, die Werte fiir die inelastische
mittlere freie Weglénge A;, aus Monte-Carlo Simulationen von Kuhr (1998).

Deutliche Vorteile durch eine elastische Filterung ergeben sich daher besonders
bei der Abbildung von topographischen Oberflichen mit hohen Primérenergien wie
in Abbildung 5.17(a) gezeigt. Durch eine elastische Filterung sollte sich dabei eine
mit Abbildung 5.17(b) vergleichbare Topographieabbildung ergeben. Dariiber hin-
aus hat eine elastische Filterung bei hohen Primirenergien den Vorteil, daf} sich



110 Kapitel 5. Ergebnisse und Diskussion

elektromagnetische Storeinfliisse weniger stark auswirken wiirden.

5.2.3.5 Abschitzungen fiir ein hochauflésendes V-LVSEM

Im folgenden werden Abschédtzungen zur bestmoglichen lateralen Auflésung eines
SEM durch eine Energiefilterung angestellt. Dabei bezieht sich die im folgenden
verwendete Bezeichnung ,,hochauflosendes V-LVSEM* auf ein derzeit noch hypothe-
tisches SEM, welches in den Energiebereich von 30 < E < 500eV vordringen kénnte
und einen Elektronensondendurchmesser in diesem Energiebereich von d.y<1nm
beséBe.

Miillerovd und Frank (1993) sowie Pejchl et al. (1994) verwenden ein elektro-
statisches Linsensystem, das sich unter den Polschuh konventioneller Rasterelektro-
nenmikroskope befestigen 148t. Zusammen mit einem isolierten Probenhalter, der
mit einem negativen Hochspannungs-Potential belegt werden kann, erméglicht die-
ser Aufbau eine Abbildung mit Primérenergien bis herab zu einer Gréfenordnung
von 1eV. Die Autoren geben eine erreichbare laterale Auflésung von ca. 90 nm bei
10eV mit dieser Anordnung an.

Die konventionelle Abbildung mit Sekundirelektronen ist auf eine minimale Auf-
l6sungsgrenze von ca. 1 nm beschrinkt. Diese Grenze ergibt sich dabei aus der De-
lokalisierung der unelastischen Streuung bei der Erzeugung von SE und der Ver-
breiterung der SE-Trajektorien durch die Vielfachstreuung vor dem Verlassen des
Objektes. Im Gegensatz zur unelastischen Streuung ist die elastische Streuung am
Kern lokalisiert, so daf} fiir die elastisch reflektierten Elektronen die oben genannte
Auflosungsbeschrankung nicht gilt. Die Grolenordnung des Auflosungsvermégens
durch eine elastische Filterung wird mafigeblich durch die inelastische mittlere freie
Wegléinge )i, bestimmt. Abbildung 5.20 zeigt die von Kuhr (1998) simulierten inela-
stischen mittleren freien Wegléngen );, und Elektronenreichweiten R fiir die beiden
Beispiele Aluminium und Gold in Abhéngigkeit von der Primérenergie.
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Abb. 5.20: Inelastische mittlere freie Weglinge );,, und die entsprechende praktische Elektronen-
reichweite R in Abhingigkeit von der Elektronenenergie E fiir (a) Al und (b) Au.
Die Ergebnisse der Monte-Carlo Simulationen (MCS) fiir A;;, und R wurden aus der
Arbeit von Kuhr (1998) entnommen, die experimentellen Daten fiir R von (Schindler,
1993; Reimer, 1993) sowie von Fitting (1974).
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Das Minimum von )\ erreicht dabei Werte unterhalb von 1nm (hier ca.
0.3—0.4nm) bei Primérenergien in der GréBenordnung von ca. 30 bis 100eV. Diese
Eigenschaft ergibt sich nach Berechnungen von Kuhr auch fiir die Elemente Be, C,
Si und Ag. Zur Demonstration der guten Ubereinstimmung mit experimentellen Da-
ten wurden die von Fitting (1974) sowie (Schindler, 1993; Reimer, 1993) gemessenen
Werte der praktischen Elektronenreichweite R mit eingezeichnet.

Die bestmogliche Auflésung im SEM ist daher durch eine elastische Filterung
der reflektierten Elektronen bei einer Primérenergie im Minimum von );, des be-
treffenden Elements zu erzielen.

Zur Realisierung eines dazu nétigen hochauflésenden V-LVSEM wéren die fol-
genden Bedingungen zu erfiillen:

e Das im Very-Low-Voltage-Bereich deutlich stérker ausgeprigte Kontaminati-
onsproblem ist durch die Verwendung eines Ultrahochvakuums zu beheben.

e Dariiber hinaus ist eine bessere Abschirmung oder Kompensation der elek-
tromagnetischen Storfelder in der Objektkammer erforderlich. Zur Minimie-
rung der elektromagnetischen Storeinfliisse sollte der Primérelektronenstrahl
die Mikroskopséule mit hoher Primérenergie (ca. 10 keV) durchlaufen und erst
in einem Bereich vor der Probe auf die gewiinschte niedrige Energie abgebremst
werden.

o Als elektronenstrahlerzeugendes System vereinigt derzeit der Schottky-Emitter
die meisten der erforderlichen Eigenschaften. Er liefert grofie Strahlstréme
bei einem hohem Richtstrahlwert und einer geringen Energiebreite. Dieser
Kathoden-Typ sollte auch bei einer zusétzlich nétigen Monochromatisierung
des Priméirelektronenstrahls eine ausreichende Intensitidt gewéhrleisten.

e Ein derartiges SEM wiirde den Einsatz von elektromagnetischen Multipol-
Elementen zur Korrektur der Linsenaberrationen erfordern; Zach (1989) zeigte,
daB sich so bei einer Primérenergie von 500eV ein Sondendurchmesser von
<1nm erreichen 148t (vgl. auch Abschnitt 1.3).

e Fiir die energiegefilterte Abbildung wird ein Elektronen-Energiefilter bzw.
Elektronen-Spektrometer bendétigt, bei dem eine Energieauflésung von ca.
0E<10eV ausreicht. Diesbzgl. zeigen rotationssymmetrische Spektrometer
vom polaren toroidalen Ablenkfeld-Typ bzw. vom Zylinder-Spiegel-Typ eine
Reihe von Vorteilen. Sie gewéhrleisten durch ihre 360°-Symmetrie eine ver-
gleichsweise grofle Raumwinkelerfassung bei hoher Energieauflosung. Dariiber
hinaus ist der Einflu} auf die Potentialverteilung in der Objektkammer rota-
tionssymmetrisch.
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5.3 Kontamination

Ein mit abnehmender Priméirenergie verstirkt auftretendes Problem bei analy-
tischen Untersuchungen einer Probe bzw. der Abbildung hochaufgeléster Ober-
flichendetails stellt die Kontamination dar. Als Kontamination wird das Aufbre-
chen von Kohlenwasserstoffverbindungen unter Elektronenbeschufl bei anschlieflen-
der Polymerisation der Spaltprodukte auf der Probe bezeichnet (Hren, 1979; Love
et al., 1981). Die ursichlichen Kohlenwasserstoffe stammen im wesentlichen aus
Diffusions- und Rotationspumpenélen, Vakuumfetten, Gummidichtungen und Fin-
gerabdriicken. Dabei wird unterschieden zwischen organischen Molekiilen, die aus
dem Restgas-Vakuum auf die Probe einfallen und Molekiilen, die von der Ober-
fliche bzw. aus dem Innern der Probe stammen.

In der Grafik 5.21 sind Monte-Carlo Simulationen zum Kontaminationsproblem
gezeigt.
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Abb. 5.21: Monte-Carlo Simulation des Einflusses einer 5nm Kontaminationsschicht auf den
Riickstreukoeffizienten 7 fiir die Elemente Al, Cu, Ag und Au in Abhingigkeit von
der Primérenergie.

Dargestellt ist der Einflufl einer 5nm Kohlenstoffschicht auf den Riickstreukoeffizi-
enten 7 fiir verschiedene Reinelemente in Abhéngigkeit von der Elektronenenergie.
Unterhalb einer Primérenergie von etwa 5keV zeigen sich deutlich zunehmende Ab-
weichungen vom Riickstreukoeffizienten der Reinelemente. Die Folge fiir den Nie-
derenergiebereich ist daher eine reduzierte Bildhelligkeit, die Uberdeckung kleiner
Objektdetails und die Verfilschung analytischer Informationen.

Der mit abnehmender Primérenergie ansteigende Einflul der Kontamination ist
durch die abnehmende Elektronenreichweite und die steigende Kontaminationsrate
proportional zur Stopping-Power S~FE~%8 begriindet. Dariiber hinaus zeigt sich bei
zunehmender Strahlintensitéit eine ebenfalls ansteigende Kontaminationsrate.
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Detailliertere experimentelle und theoretische Betrachtungen wurden von Hirsch
et al. (1994) durchgefiihrt. Entscheidende Groflen fiir die Beschreibung der Kon-
tamination sind dabei die Kohlenwasserstoffdiffusion und die -absorption an der
Oberfliche der Probe und der Kohlewasserstoffpartialdruck in der Probenkammer.
Postek (1996) behandelt die Méglichkeiten zur Reduzierung der Kontamination in
einem LVSEM mit kalter FEG.

Als Mafinahmen zur Reduzierung der Kontamination werden die folgenden Ver-
fahren angewendet:

e UHV-Vakuumbedingungen: Dieses Verfahren basiert auf der erheblichen
Reduzierung der Kohlenwasserstoffe in der Vakuumkammer und auf der Ober-
fliche bzw. innerhalb der Probe. Dazu wird unter UHV-Bedingungen gearbei-
tet. Zur Erreichung des UHV ist neben eines entsprechend ausgelegten aufwen-
digeren Pumpsystems ein Verzicht auf Gummidichtungsringe und Vakuumfette
sowie ein Ausheizen der Vakuumkammer und der Probe bei ca. 400 —500°C
notig. In der Elektronenmikroskopie mufl jedoch einerseits in der Regel ein
schneller Probenwechsel gewihrleistet sein, andererseits werden haufig emp-
findliche Proben untersucht, so dafl dieses Verfahren hier nur selten verwendet
wird.

e Heizen der Probe: Eine andere Moglichkeit der Reduzierung der Kontami-
nation wird durch das Heizen des zu untersuchenden Objektes erzielt. Nach
Bongeler (1992) gibt es zwischen dem Riickgang der Kontamination und der
Heiztemperatur einen linearen Zusammenhang. Bei Aufheizung der Probe auf
bis zu 250°C 148t sich zwar eine erhebliche Abnahme der Kontamination erken-
nen, es bleibt aber dennoch eine deutliche Kontamination zuriick. Eine Redu-
zierung durch eine weitere Aufheizung ist bei vielen Materialien, besonders aus
dem biologischen Bereich, nicht mdéglich. Weiterhin zeigt sich, dafi die Redu-
zierung der Kontamination im Niederenergiebereich erheblich schwécher aus-
gepragt ist als im konventionellen Energiebereich (Ennos, 1954; Ogura et al.,
1989).

e Kiihlen der Probe und der Objektumgebung: Die Kiihlung des Objek-
tes und des Objektraumes stellt in der LVSEM die sinnvollste Méglichkeit dar,
die Kontamination drastisch zu reduzieren. Dabei wird héufig ein LN,-Kiihl-
system verwendet, bei dem sich sowohl die Objektumgebung allein als auch
zusammen mit dem Objekt auf Temperaturen bis herab zu ca. —190°C kiihlen
1aBt. Die Kiihlung der Probe bewirkt eine Reduzierung der Kohlenwasserstoft-
diffusion an der Oberfliche. Das zusitzliche Kiihlen der Objektraumumgebung
reduziert den Kohlenwasserstoft-Partialdruck und sorgt dafiir, daf} die Probe
nicht als Kiihlfalle wirkt. Dabei ist darauf zu achten, dafl die entsprechenden
Kiihlbleche stets kiihler sind als das Objekt selbst. Genauere Untersuchungen
zur Reduzierung der Kontamination im LVSEM von Wahlbring (1994) und
Piittmann (1993) zeigen, daf§ eine Kiihlung der Probe unter —120°C die Kon-
tamination nahezu génzlich unterdriickt. Wichtig bei der Realisierung einer
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Objekt- und Objektraum-Kiihlung ist, daf§ die Probe in die Objektkammer
eingeschleust werden kann, nachdem der Kiihltisch auf eine Temperatur von
T < —120°C gekiihlt wurde. Nur so kann eine Kondensation auf der Probe
vermieden und eine deutliche Reduzierung der Kontamination erreicht wer-
den. Untersuchungen von Essers (1997) zur AEAPS bzw. DAPS unter Ver-
wendung einer Objekt- und Objektraum-Kiihlung zeigen, daf§ sich durch die
damit erreichte Verbesserung des Vakuums in Objektndhe und die Reduzie-
rung der Kontaminationsrate empfindliche, oberflichensensitive spektroskopi-
sche Messungen iiber einen Zeitraum von ca. 1h in einem LVSEM mit kalter
FE-Kathode durchfiihren lassen.



Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein PC-gestiitzter, modularer Meaufbau zum Be-
trieb von Elektronen-Spektrometern in kommerziellen Rasterelektronenmikroskopen
entwickelt. Die erstellte Software ermoglicht das genaue ,,Anfahren“ einer festen
Spektrometer-Spannung fiir die Aufnahme von energiegefilterten Bildern (ESI) und
die weitgehend automatisierte Aufzeichnung von Energieverlustspektren (EELS).
Zusammen mit der zur Verfiigung stehenden Spannungsversorgung ist die Ansteue-
rung eines Spannungsbereichs von 0 bis £9.5kV mit einer minimalen Schrittweite
von 2.4V und/oder eines Bereichs von 0 bis £500 V bei einer minimalen Schrittweite
von 0.12'V moglich. Mit diesem MeBaufbau wurden Untersuchungen zur Energiefil-
terung riickgestreuter und transmittierter Elektronen in einem Niederspannungs-
Rasterelektronenmikroskop mit kalter Feldemissionsquelle durchgefiihrt.

Die Experimente zur Transmission im STEM-Modus des LVSEM erfolgten an
diinnen freitragenden Schichten. Zunéchst wurde die mogliche Kontraststeigerung
mit Abnahme der Primérenergie an einer ca. 20nm diinnen mit Gold-Inseln be-
dampften Kohlenstoff-Schicht bis zu einer minimalen Energie von 3 keV untersucht.
Mit Hilfe einer fiir den STEM-Betrieb entwickelten Gegenfeld-Filterlinse und dem
dazu gehorigen Szintillations-Detektor fiir transmittierte Elektronen wurde die zu-
sitzliche Steigerung des Kontrastes durch eine Zero-loss-Filterung erreicht. Die
Gegenfeld-Filterlinse 148t sich mit der vorhandenen Spannungsversorgung fiir die
Aufnahme von Zero-loss gefilterten Bildern in einem Energiebereich von 0—10keV
betreiben; fiir ungefilterte Aufnahmen steht der gesamte Primérenergiebereich des
verwendeten LVSEM von 0.5—30keV zur Verfiigung. Der erhebliche Kontrastge-
winn, der durch die im Vergleich zu einem TEM deutlich verringerten Beschleuni-
gungsspannungen sowie einer zusétzlichen Zero-loss-Filterung erzielt werden kann,
ist besonders fiir Diinnschnitte aus Biologie und Medizin interessant. Fiir bestimmte
Proben kann daher eine Kontrastierung der Schnitte unterbleiben bzw. erheblich re-
duziert werden. Der entwickelte Meflaufbau eignet sich mit dem zur Verfiigung ste-
henden Energiebereich fiir biologische Diinnschnitte in der GréBenordnung ¢ <50 nm.

Das ebenfalls fiir die Abbildung in Transmission modifizierte Jostsche , sphéri-
sche“ Sektorfeld-Spektrometer erméglicht dariiber hinaus nicht nur eine Filterung
mit Zero-loss-Elektronen, sondern auch eine Abbildung mit Elektronen eines beliebi-

115



116 Kapitel 6. Zusammenfassung und Ausblick

gen Energieverlustes. Durch die Verwendung des Spektrometers im Monochromator-
Modus kann derzeit eine absolute Energieauflosung von d E=2.8eV erreicht wer-
den. Diese Grenze ergibt sich durch die Restwelligkeit des Digital /Analog-Wandlers
zur Steuerung der Spektrometer-Spannungsversorgung und durch die Elektroden-
Spannungsversorgung des Jostschen Spektrometers. Nach Optimierung dieser Kom-
ponenten kann mit diesem Aufbau eine Energieauflésung in der Gréflenordnung der
Energiebreite der kalten Feldemissionskathode des S-4000 SEM erreicht werden. Das
verwendete Spektrometer kann derzeit aufgrund der mangelnden Uberschlagsfestig-
keit nur in einem Priméirenergiebereich bis maximal 3keV betrieben werden. Bei
dieser Energie konnten sowohl energiegefilterte Bilder als auch EEL-Spektren im
Low-loss-Bereich einer ca. 18 nm diinnen Formvar- und Aluminium-Schicht aufge-
zeichnet werden.

Fiir detailliertere Untersuchungen zur elektronenspektroskopischen Abbildung
und Energieverlust-Spektroskopie mit diesem Aufbau ist eine Erhéhung der Span-
nungsfestigkeit bis auf ca. 10kV sinnvoll, um den analysierbaren Schichtdickenbe-
reich zu erh6hen. Des weiteren zeigten sowohl die Messungen als auch Monte-Carlo
Simulationen, dafl eine deutliche Reduktion der Kontamination beispielsweise durch
eine Proben- und Objektraum-Kiihlung erforderlich ist. Nach entsprechenden Opti-
mierungen des Aufbaus sind neben den oben genannten energetisch hochaufgeldsten
Untersuchungen in Transmission auch winkelaufgeloste Messungen in Riickstreuung
interessant. So erwartet man, dafl energiegefilterte Messungen zur Intensititsver-
teilung der elastisch reflektierten Elektronen qualitativ den Verlauf des Mottschen
Wirkungsquerschnitts im Streuwinkelbereich von 0° < # < 90° widerspiegeln.

Die Untersuchungen zur Riickstreuung erfolgten an massiven Reinelement- und
Vielfachschicht-Proben. Dabei wurden Monte-Carlo Simulationen zur winkelab-
héngigen Energieverteilung und zum partiellen Riickstreukoeffizienten im Primér-
energiebereich von 1—10keV durchgefiihrt. Die berechneten partiellen Riickstreu-
koeffizienten verschiedener Elemente fiir definierte Austrittswinkelbereiche zeigen
in Abhéngigkeit von der Primérenergie verglichen mit dem Gesamt-Riickstreukoef-
fizient (n) zum Teil gegenlaufige Kurvenverldufe. Spiegeln beispielsweise alle par-
tiellen Riickstreukoeffizienten fiir Al in Abhé#ngigkeit von der Primé&renergie den
abnehmenden Verlauf des Gesamt-Riickstreukoeffizient wider, so ist dies fiir Ele-
mente mit deutlich groferen Ordnungszahlen nicht mehr der Fall. Ag zeigt bis zu
einem Austrittswinkelbereich von 1 <40° und Au bis zu ¢ < 20° im Niederenergie-
bereich einen abnehmenden Verlauf der partiellen Riickstreukoeffizienten mit stei-
gender Primérenergie im Gegensatz zum Gesamt-Riickstreukoeffizient. Die winkel-
abhéngigen Energieverteilungen fiir hohe Primérenergien (2 10keV) zeigen tenden-
ziell die gleiche Ordnungszahlabhéngigkeit wie die Gesamt-Energieverteilungen. Fiir
alle Austrittswinkelbereiche von 0°< 1 <90° wird eine mit steigender Ordnungs-
zahl Z zunehmende wahrscheinlichste Energie E,, des jeweiligen Energiespektrums
beobachtet. Dabei ist die Ordnungszahlabhéngigkeit fiir niedrige Austrittswinkel
deutlich stirker ausgeprigt als fiir hohe Austrittswinkel. Mit abnehmender Primér-
energie (Epp S4keV) ist diese Elementzuordnung durch die wahrscheinlichste Ener-
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gie nicht mehr gegeben. In Abhingigkeit vom Austrittswinkel bilden sich mit ab-
nehmender Energie und zunehmender Ordnungszahl verstirkt Maxima und Mi-
nima von F,, aus. Es kommt zu Uberschneidungen der Kurven, so daf eine ein-
deutige Elementzuordnung an diesen Punkten nicht mehr gewihrleistet ist. Die
Simulationen liefen sich durch vergleichende Messungen mit einem segmentierten
hemisphérischen Gegenfeld-Spektrometer fiir einen mittleren Austrittswinkelbereich
von 30° < <50° fiir 1-5keV Elektronen bestétigen. Fiir die Winkelbereiche von
0° <1 <30° (Low-take-off) und 50° <1 <90° (High-take-off) ist fiir einen genauen
Vergleich sowohl ein Studium der moglichen Aufladungseffekte in diesen Regionen
innerhalb des Spektrometers erforderlich als auch eine Untersuchung des Einflusses
von moglichen Streuelektronen. Eine Erweiterung des maximalen Primérenergiebe-
reichs bis auf 10 keV erscheint maglich; entsprechende Tests zur Uberschlagsfestigkeit
des Spektrometers stehen derzeit noch aus.

Des weiteren wurde ein toroidales Sektorfeld-Spektrometer fiir eine energiese-
lektive Abbildung und die Spektroskopie von riickgestreuten Elektronen erprobt.
Dabei standen Untersuchungen zur tiefenselektiven Abbildung verborgener Schich-
ten im Vordergrund. Das verwendete Spektrometer ermoglicht durch die Variation
der Spektrometer-Ablenkspannung eine schnelle Abbildung von Schichten aus be-
vorzugt einer, der BSE-Energie entsprechenden Tiefe. Bei der Interpretation der
erhaltenen Bilder ist wie bei allen elektronentomographischen Verfahren zu beach-
ten, daf} gleiche Massendicken abgebildet werden. Die spektroskopischen Untersu-
chungen dazu zeigen eine qualitative Ubereinstimmung mit parallel durchgefiihrten
Monte-Carlo Simulationen. Fiir einen genauen Vergleich ist eine bessere Anpassung
des Simulations-Modells an die Spektrometereigenschaften erforderlich. Dabei spie-
len die genaue Implementierung der relativen Energieauflosung des Spektrometers
sowie die Entfaltung der Spektren mit der Transmissionsfunktion eine entscheidende
Rolle. Interessant ist es, dieses Spektrometer zukiinftig im Monochromator-Modus
bei hoher und konstanter Energieauflosung in der Gréflenordnung 6F < 5eV zu be-
treiben. Dies erleichtert den Vergleich mit theoretischen Daten und bewirkt eine
groflere und konstante Trennschérfe bei der tiefenselektiven Abbildung. Dariiber hin-
aus ist eine hohere konstante Energieauflosung fiir die elementspezifische Abbildung
interessant. Eine energiegefilterte Abbildung mit héherenergetischen Riickstreuelek-
tronen ermoglicht zudem eine Abbildung von Objekten mit leichten Oberflichen-
aufladungen. Des weiteren kann durch die energiegefilterte Abbildung mit elastisch
reflektierten Elektronen, besonders fiir hohe Primérenergien und vorwiegend topo-
graphische Proben, ein deutlicher Gewinn an lateraler Auflésung im Vergleich zu
einer herkommlichen Abbildung mit Sekundérelektronen erzielt werden.

Weiterhin bietet eine Energiefilterung der elastisch reflektierten Elektronen die
Moglichkeit, die fiir eine SE-Abbildung theoretisch vorgegebene laterale Auflésungs-
grenze von ca. 1 nm zu durchbrechen. Aus theoretischen Uberlegungen heraus sollte
durch eine Abbildung mit elastisch reflektierten Elektronen im Primérenergiebereich
von 30 S Epgr S100eV eine Auflosung von < 1nm erreichbar sein, vorausgesetzt die
Auflésungsbegrenzung ist nicht durch die Gréfie des Sondendurchmessers bestimmt.






Anhang A

A.1 Parameter des S-4000 SEM

A.1.1 Vakuumdaten

In Tabelle A.1 sind die Mefidaten fiir die einzelnen Vakuumbereiche des S-4000 SEM
zusammengestellt.

Tab. A.1: Typische Vakuumbereiche innerhalb des S-4000SEM; (RP = Rotationspumpe,
DP = Ol-Diffusionspumpe, IGP = Ionen-Getterpumpe).

Mikroskopsédulen-Vakuum Probenkammer-
Kath.-Raum, IGP-1 | Siulenmitte, IGP-2 | Sdulenende, IGP-3 | vakuum (RP+DP)
<10~ hPa ~2-10"19hPa ~7-107%hPa <7-107%hPa

Das Objektkammer-Vakuum ist dabei um mehrere Gréflenordnungen schlechter als
das Mikroskopsaulen-Vakuum. Um eine kontinuierliche Verschlechterung des Sdulen-
vakuums zu verhindern, wird ein Vakuumventil zwischen diesen beiden Teilbereichen
des Mikroskops nur wihrend des Betriebs gedffnet. Ein Baking-Vorgang, bei dem
der Kathoden- und Mikroskopsdulen-Bereich ausgeheizt wird um niedergeschlagene
Restgasmolekiile zu entfernen, wird etwa in jdhrlichen Zeitabstdnden durchgefiihrt.
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A.1.2 Sondenstrom

In Abbildung A.1 ist der Sondenstrom in Abhéngigkeit von der Primé&renergie ge-
zeigt, der mit der kalten Feldemissions-Kathode des S-4000 SEM erreicht werden
kann.
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Abb. A.1: Gemessener Sondenstrom der kalten FE-Kathode des S-4000 SEM in Abhéngigkeit
von der Primirenergie. Parameter ist der Emissionsstrom Ig in pA; gestrichelt: ohne
Kondensor- und Aperturblende; durchgezogen: mit Kondensor- und Aperturblende.

Gestrichelt aufgetragen sind die Messungen ohne Kondensor- und Aperturblende
fiir die unterschiedlichen Emissionsstromwerte Ip = 5, 10 und 20 pA. Diese Mefkur-
ven stellen den maximal mdéglichen Strahlstrom dar, der in der Probenkammer mit
der kalten FE-Kathode des S-4000 SEM erreicht werden kann. Fiir den maximalen
Emissionsstrom von 20 A erreicht er Werte von ca. 5—30nA fiir den Primérenergie-
bereich von 1—30keV. Die durchgezogenen Kurven zeigen die entsprechenden Mes-
sungen mit Kondensor- und Aperturblende die fiir den Abbildungsmodus des Mikro-
skops interessant sind. Hier ergeben sich maximale Sondenstréme von 0.3—1.6nA
bei Primérenergien von 1—30keV. Messungen der Kurzzeitfluktuationen des Son-
denstroms ergaben in guter Ubereinstimmung mit der Literatur einen Schwankungs-
bereich von ca. 1—4%.
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A.2 Erginzende Tabellen

A.2.1 Eigenschaften verschiedener Szintillatoren

Fiir die optimale Konstruktion von Szintillator-(Lichtleiter-)Photomultiplier Kom-
binationen ist es wichtig, die Einzel-Komponenten méglichst gut aufeinander ab-
zustimmen. Dazu ist eine genaue Kenntnis der Szintillator-Eigenschaften, des
Transmissions-Verhaltens des Lichtleiters und der wellenlingenabhéingigen Signal-
ausbeute des Photomultipliers erforderlich. In Tabelle A.2 sind daher die Eigenschaf-
ten, der in der Elektronenmikroskopie verwendeten Szintillator-Materialien aufge-
fiihrt. Die Parameter hiufig verwendeter Lichtleiter und Photomultiplier sind in
Abbildung 5.6 grafisch dargestellt.

Tab. A.2: Eigenschaften verschiedener Szintillator-Materialien nach Egerton (1996) und Autrata
(1998), wie sie z. T. fiir die Abschitzungen zur Optimierung des Jost-Spektrometer-
Aufbaus (vgl. Abschnitt 5.1.2) verwendet wurden.

Material Typ Peak-Wellen- | Zerfalls- | Konversions- | Schidigungs-
lange (nm) zeit (ns) effizienz (%) dosis (Mrad)
NE 102 Plastik 420 2, 4,7 3 1
NE 901 Li-Glas 395 75 1 10°
ZnS(Ag) Polykristall 450 200 12 —
P-47 Polykristall 400 60 7 10%
P-46 Polykristall 550 70 3 > 10*
CaF3(Eu) Kristall 435 1000 2 104
YAG Kristall 560 80 5 > 107
YAP Kristall 380 30 7 > 10*

A.2.2 Eigenschaften verschiedener Kathodentypen

In Tabelle A.3 sind die charakteristischen Eigenschaften der in der SEM gebréuchli-
chen Kathodentypen zusammengestellt. Die Informationen beziehen sich im wesent-
lichen auf Angaben von Schmidt et al. (1994) und Reimer (1993). Der Wert fiir die
Lebensdauer eines Schottky-Emitters wurde nach Informationen von Frase (1998)
erhalten. Die Angabe fiir die ungefdhre untere Grenze der Lebensdauer einer kalten
FEG stiitzt sich auf die bisherigen eigenen Erfahrungen einer einzigen, weiterhin be-
triebsbereiten Kathode des in dieser Arbeit verwendeten S-4000 SEM. Groflen wie
der Richtstrahlwert und der Elektronenemissionsbereich lassen sich schwer experi-
mentell bestimmen und weisen daher grofere Fehler auf.
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A.2.3 Praktische Elektronenreichweiten

Tabelle A.4 zeigt den Reichweiten-Bereich, der mit einem Rasterelektronenmikro-
skop abgedeckt werden kann. Die praktischen Reichweiten wurden dabei mit Hilfe
der Gleichungen 2.15 und 2.16 nach Fitting (1974) berechnet.

Die hiufig benétigte Informationstiefe der BSE ergibt sich damit aus tgsp =~
R/2. Die in Klammern dargestellten (hohen) Energiebereiche sind dabei in der Regel
mit Niederspannungs-Rasterelektronenmikroskopen nicht zu erreichen.

Tab. A.4: Ubersichtstabelle der Elektronenreichweiten nach Glg. 2.15 und 2.16 verschiedener
Elemente fiir den Energiebereich eines LVSEM.

Praktische Elektronenreichweite R in nm

E C Al Cu Ag Au

in keV 7.=6; 7=13; 7, =29; 7. =47, 7="19;
0=1.2g/cm?® | p=2.7g/cm? | p=8.96g/cm3 | p=10.5g/cm3 | p=19.3g/cm3

0.5 31.6 16.5 6.3 5.6 3.4

1 77.8 40.7 15.6 13.7 8.4

5 630 329 126 111 68

10 1552 811 310 273 168

20 6218 2997 1018 882 510
30 12389 5971 2028 1759 1017
(40) 20204 9738 3308 2868 1658
(50) 29525 14231 4834 4191 2423
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A.3 Elektronische Schaltskizzen

A.3.1 Verstirker fiir das hemisphirische Gegenfeld-Spek-

trometer

Abbildung A.2 zeigt den fiir die spektroskopischen Untersuchungen mit dem hemi-
sphérischen Gegenfeld-Spektrometer verwendeten Stromverstirkeraufbau. Die Aus-
wahl eines der acht Eingangsverstirker sowie des Verstarkungsfaktors des Nachver-
starkers 148t sich dabei auflerhalb des Mikroskopvakuums durchfiihren.
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Abb. A.2: Stromverstirker-Aufbau fiir die acht Segmentringe des hemisphirischen Gegenfeld-

Spektrometers aus Abschnitt 5.2.1.



A.3. Elektronische Schaltskizzen

125

A.3.2 Signalverstirker zur Bild- und Spektrenaufnahme

Im folgenden ist der Signalverstirker gezeigt, wie er zur Nachverstirkung des Pho-
tomultipliersignals sowohl fiir die Bild- als auch fiir die Spektrenaufnahme verwen-
det wurde. Durch die Reduzierungsméoglichkeit des Maximalverstarkungsfaktors von
300-fach auf 15-fach konnte dieser Schaltungsaufbau auch fiir die zeitaufgeloste Blen-
denstrommessung mit Hilfe eines Hochfrequenztastkopfes verwendet werden.

o +12V

20kQ

AD847JN

T 10pF

20kQ
AD847JN
——H
75Q

Offset

4.7nF 0.1pF 17.6uF

22nF 1pF
Bild- Spektrum-
° -1V Mode Mode

Abb. A.3: Verstirkeraufbau wie er zur Signalverstirkung des Photomultiplier-Ausgangssignals
fir die Untersuchungen mit der Gegenfeld-Filterlinse (aus Abschnitt 4.2.1), dem
toroidalen Sektorfeld-Spektrometer (aus Abschnitt 4.3.1) und dem ,sphérischen®
Sektorfeld-Spektrometer (aus Abschnitt 4.3.2) verwendet wurde.






Abkiirzungsverzeichnis

ADC
ADDA
AE
AEAPS
AES
BSE
CSDA
DAC
DAPS
DP
EDX
EELS
EFTEM
ELNES
ERE
ESI
ETD
FE
FEG
GFE
GIF
GOS
HV

IC

IGP
ILE
KFE
KL
LEED
LL-B
LLE
LN,
LVSEM
MCP
MCS
NE 102

Analog Digital Converter

Analog/Digital Digital/ Analog Converter
Auger-Electron

Auger Electron Appearance Potential Spectroscopy
Auger-Electron Spectroscopy

Back Scattered Electron

Continuous Slowing Down Approximation
Digital Analog Converter

Disappearance Potential Spectroscopy
Ol-Diffusions-Pumpe

Energy Dispersive X-ray Microanalysis
Electron Energy Loss Spectroscopy

Energy Filtering Transmission Electron Microscope
Energy Loss Near Edge Structure
Elastically Reflected Electron

Electron Spectroscopic Imaging

Everhardt Thornley Detektor

Field Emission

Field Emission Gun

Geheizte Feld-Emission

Gatan Imaging Filter

Generalized Oszillator Strength
Hoch-Vakuum, High-Voltage

Integrated Circuit

Ionen Getter Pumpe

Ionisation-Loss Electron

Kalte Feld-Emission

Kathodolumineszenz

Low Energy Electron Diffraction

Licht Leitfaser-Biindel

Low-Loss Electron

Liquid Nitrogen

Low-Voltage Scanning Electron Microscope
Micro-Channel-Plate

Monte-Carlo Simulation

Plastik-Szintillator der Fa. Nuclear Enterprises
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P-46, P-47 Szintillatormaterial, bestehend aus Yttrium Aluminium
Granat und Yttrium Silikat mit ca.1 % Cerium dotiert

PE Primary Electron

PG Plexi-Glas

PhLE Photon-Loss Electron

PLE Plasmon-Loss Electron

PM Photo-Multiplier

PMMA Poly-Methyl-Methacrylat

RFA Retarding Field Analyzer

RP Rotations-Pumpe

RSW Rao-Sahib und Wittry (-N&herung)

SchE Schottky-Emission

SE Secondary Electron

SE1 SE, durch PE ausgel6st

SE2 SE, durch BSE ausgelost

SE3 SE, durch BSE in der Probenkammer ausgelost

SEA4 SE, durch Streuelektronen in der Mikroskopséule
ausgelost, vorwiegend an der Aperturblende

SEM Scanning Electron Microscope

SNR Signal to Noise Ratio

SSF Single Scattering Function

STEM Scanning Transmission Electron Microscope

TE Transmitted Electron

TEM Transmission Electron Microscope

UHV Ultra High Vacuum

uv Ultra-Violett

UV-LL-B UV-Licht Leitfaser-Biindel

V-LVSEM Very-Low Voltage SEM

WDX Wavelength Dispersive X-ray Microanalysis

WKB Wentzel Kramer Brillouin

wWQ Wirkungs-Querschnitt

X- Rontgenstrahlen

YAG Yttrium Aluminium Garnet

YAP Yttrium Aluminium Perofskit



Symbolverzeichnis

A Atomgewicht

ag Bohrscher Atomradius

B Magnetfeldstirke

C, sphérische Fehlerkonstante

C. chromatische Fehlerkonstante

do Durchmesser des 1. Cross-over

dg geometrischer Strahldurchmesser

dq Durchmesser des Beugungsscheibchens

ds Durchmesser des sphirischen Fehlerscheibchens

d. Durchmesser des chromatischen Fehlerscheibchens

degr Durchmesser des effektiven Gesamtfehlerscheibchens

e Elektronenladung

e Elektron

E (Primér-) Energie der Elektronen

Egsg Energie der Riickstreuelektronen

Eyp Fermi-Energie

E,, Mittlere Energie

Epg Energie der Primérelektronen

Eschw Schwellenergie fiir Szintillations- bzw.
Halbleiter-Detektoren

Esg Energie der Sekundirelektronen

Fo Sollbahn-Energie

Ey Schwellenergie, ab der die praktische Reichweite
der Schichtdicke einer diinnen Schicht entspricht

E, wahrscheinlichste Energie

fon Generalisierte Oszillatorstirke

F Kraft

h Planksches Wirkungsquantum

h h/2m

Ig Emissionsstrom

I, Sondenstrom

Im(...) Imaginér-Teil von (...)

J Ionisierungspotential
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Ve

Vi

Vi, Vb
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Symbolverzeichnis

Strahlstromdichte

Spektrometerkonstante

Kontrast

Wellenvektor eines einfallenden Elektrons
Wellenvektor eines gestreuten Elektrons
Teilchenmasse

Elektronenmasse

Avogadro-Zahl

Nabla-Operator

Impuls eines einfallenden Elektrons

Impuls eines gestreuten Elektrons

Impulsiibertrag

Abstand zwischen einfallendem Elektron und Atomkern
Spitzenradius einer Kathode

Verhiltnis zwischen Mott-/Rutherford-Streuquerschnitt
Praktische Elektronen-Reichweite

Abschirmradius (‘Wentzel-Modell’)
Bethe-Reichweite

zuriickgelegte Strecke eines Teilchens in der Zeit ¢
Stopping Power

Schichtdicke

maximale Informationstiefe der BSE

Flugzeit eines Teilchens fiir die Strecke s
Transmission, Transmissionskoeffizient
Spektrometer-Transmission
Beschleunigungsspannung

Heizspannung

Extraktionsspannung

Geschwindigkeit eines Teilchens

Atompotential
Szintillator-Nachbeschleunigungsspannung
Hilfselektroden-Potential (Jost-Spektrometer)
Potential der inneren (a) bzw. dufleren (b) Ablenk-
elektrode eines Sektorfeld-Spektrometers
abgeschirmtes Coulomb-Potential (nach Wentzel)
Kontrastdicke

Ortskoordinaten

Ordnungszahl

Aperturwinkel

Richtstrahlwert eines Elektronenemitters
Spektrometer-Eintrittswinkel in der Ablenkebene
Spektrometer-Eintrittswinkel in der Ebene senkrecht
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(doer/d) ryy

(dain/d(AE)dQ)
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€o
€

€1
€2
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n
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0
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zur Ablenkebene

absolute Energieauflésung bzw. Energiebreite
absolute Basis-Energieauflosung

relative Energieauflosung

relative Basis-Energieauflosung

Energieverlust

Energiefensterbreite

Rutherfordscher differentieller Streuquerschnitt
Mottscher differentieller Streuquerschnitt
abgeschirmter Rutherfordscher differentieller
Streuquerschnitt (Wentzel-Modell)
Doppelt-differentieller WQ der unelastischen Streuung
Spannung zwischen den Ablenkelektroden eines
Sektorfeld-Spektrometers

Dielektrizitatskonstante

komplexe dielektrische Funktion

Realteil der dielektrischen Funktion e

Imaginérteil der dielektrischen Funktion e
Austrittswinkel der Elektronen bezogen auf die Ober-
flichennormale ( =90° — v

Riickstreukoeffizient

partieller Riickstreukoeffizient bezogen auf den Seg-
mentring S; des hemisphérischen Gegenfeld-Spektrometers
Transmission, Transmissionskoeffizient

Streuwinkel

Abschirmwinkel der elast. Streuung

Grenzwinkel der Kleinwinkelstreuung

Wellenlénge

De Broglie Wellenlédnge

mittlere elastische freie Wellenldnge

mittlere inelastische freie Wellenldnge

mittlere freie Weglidnge eines Plasmons

mittlere Austrittstiefe der SE

Dichte

Transmission, Transmissionskoeffizient

Kippwinkel bezogen auf die Oberflichennormale
Ablenkwinkel eines Sektorfeld-Spektrometers
Potential

Aquipotentiallinie

Azimut-Winkel

Austrittswinkel der Elektronen bezogen auf die Oberfliche
Kreisfrequenz
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