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Kapitel 1
Einleitung

Ein Transmissionselektronenmikroskop mit abbildendem Energiefilter er-
laubt es, Bilder aufzunehmen, zu denen nur Elektronen mit einer ganz be-
stimmten Energie beitragen. Verwendet man nur solche Elektronen, die durch
Anregung der inneren Schale eines bestimmten Probenelements inelastisch
gestreut wurden, so erhélt man nach Abzug eines elementunspezifischen Un-
tergrundes ein sogenanntes Elementverteilungsbild. Dieses gibt zweidimen-
sional die Verteilung des ausgewéhlten Elementes in der Probe wieder. Die
Intensitit im Elementverteilungsbild ist gleichzeitig ein Maf fiir die lokale
Fléachenteilchendichte des Elementes.

Dieser einfache Zusammenhang gilt jedoch nicht im Falle hochaufgel&ster
Elementverteilungsbilder, bei denen Bilddetails unterhalb einer Gréfie von
10 nm interpretiert werden sollen. Bei diesen macht sich der Einflufy des
Abbildungsvorgangs und die Charakteristik des unelastischen Steuprozesses
im Intensitdtsverlauf bemerkbar. Es miissen daher begleitende Rechnungen
ausgefiihrt werden, um auf der Basis der Intensitdt in hochaufgelosten Ele-
mentverteilungsbildern zu quantitativen Aussagen iiber die Probenzusam-
mensetzung zu gelangen.

Einen einfachen Ansatz zur Simulation der Intensitéit in Elementverteilungs-
bildern diinner Proben stellt die lineare Abbildungstheorie dar. Die Einfliisse

des Abbildungsvorgangs im Mikroskop und des inelastischen Steuprozes-
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ses finden dabei Eingang in die sogenannte inelastische Ubertragungsfunk-
tion (ITF), die den Zusammenhang zwischen dem Eingangssignal, d.h. der
tatsdchlichen Elementverteilung, und dem Ausgangsignal, also der Intensitét
im Elementverteilungsbild, herstellt.

In der vorliegenden Arbeit soll theoretisch wie experimentell der Zusammen-
hang zwischen der Intensitdt in hochaufgelosten Elementverteilungsbildern
und der Atomverteilung auf der Basis des Ubertragungsfunktionsmodells
untersucht werden. Insbesondere soll die unelastische Ubertragungsfunk-
tion (ITF) bestimmt werden. Diese wurde auf nichtrelativistischer Grund-
lage bereits berechnet. Da jedoch zunehmend auch Mikroskope mit héheren
Beschleunigungsspannungen (> 200kV) mit abbildendem Energiefilter aus-
geriistet werden, wurde die ITF im ersten Teil der Arbeit auf relativistischer
Grundlage neu berechnet: Nach einer kurzen Einleitung zur energiegefilterten
Abbildung in Kapitel 2 sind die Rechnungen und deren Ergebnisse ausfiihr-
lich in Kapitel 3 dargestellt.

Im zweiten Teil der Arbeit (Kapitel 4-6) wird die theoretisch berechnete
ITF auf der Basis der sogenannten ,, Thonschen Diffraktogramm-Methode*
experimentell iiberpriift: Im Anschlufl an die Besprechung der dazu notwen-
digen Theorie in Kapitel 4 sind in Kapitel 5 die Ergebnisse von Vorversuchen
mit elastisch gefilterten Phasenkontrastaufnahmen ! zusammengefaft, in de-
nen die experimentelle Methodik entwickelt wurde. Diese wird in Kapitel 6
zur Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion modifiziert. Es wird
gezeigt, dafl aus Diffraktogrammen von Elementverteilungsbildern partielle

Strukturfaktoren ermittelt werden konnen.

'Wie in der elektronenmikroskopischen Literatur {iblich, findet man in dieser Arbeit
die Adjektive elastisch bzw. unelastisch des 6fteren im Zusammenhang mit Mefimethoden
oder Aufnahmeverfahren (z.B. elastisch gefilterte Beugung, elastisch gefilterte Phasenkon-
trastaufnahmen). Dies ist jeweils so zu verstehen, dafl bei den so bezeichneten Verfahren
durch Selektion mittels eines Energiefilters ausschliefllich elastisch bzw. unelastisch ge-
streute Elektronen verwendet werden. Steht ein solches Adjektiv vor einer Grofie (z.B.
unelastische Ubertragungsfunktion), so heit das, da die GroBe sich auf ein Verfahren

bezieht, welches jeweils nur unelastisch oder elastisch gestreute Elektronen benutzt.



Im dritten und letzten Teil der Arbeit werden die im Laufe der Arbeit ge-
wonnenen methodischen Erkenntnisse angewandt: In Kapitel 7 werden die
aus inelastischen Abbildungen ermittelten Strukturfaktoren zur Bestimmung
einiger Eigenschaften aufgedampfter amorpher Folien verwendet. In Kapi-
tel 8 diskutieren wir am Beispiel der Oxidation von Silizium-Germanium-
Halbleiterschichten die Untersuchung von Entmischung und Diffusion mit

Hilfe quantitativ ausgewerteter Elementverteilungsbilder.



Kapitel 2

Quantitative Auswertung von

Elementverteilungsbildern

Transmissionselektronenmikroskope, die mit einem Energiefilter ausgestat-
tet sind, ermoglichen die Nutzung von inelastisch gestreuten Elektronen zur
chemischen Analyse. So kénnen nicht nur Elemente in sehr kleinen Proben-
volumina identifiziert, sondern auch deren Mengenanteil in der untersuchten

Probenstelle bestimmt werden.

2.1 Energieverlustspektren

Zur Aufnahme eines Elektronen-Energieverlustspektrums (EELS) bestrahlt
man einen kleinen Probenbereich mit Elektronen. Mit Hilfe des Energiefil-
ters werden die in diesem Bereich gestreuten Elektronen sortiert nach der
von ihnen bei der Streuung verlorenen Energie aufgetragen. Abbildung (2.1)
zeigt ein typisches Elektronenenergieverlustspektrum. Man erkennt deutlich
den sogenannten Zero-Loss-Peak, der auf die elastisch gestreuten sowie die
ungestreuten Elektronen zuriickzufiihren ist. Dariiber hinaus befinden sich
in diesem Bereich die thermisch-diffus gestreuten Elektronen. Die Struktu-

ren bei niedrigen Energieverlusten riihren vor allem von Plasmonen sowie
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Abbildung 2.1: Abbildung eines typischen Energieverlustspektrums mit (von niedrigen
Energieverlusten zu hoheren) Zero-Loss-Peak, Plasmonenverlusten und charakteristischen

Tonisationskanten.

Interbandanregungen in der Probe her. Zu hoheren Energieverlusten sind
die Ionisationskanten zu erkennen, die auf die Ionisation innerer Schalen von
einzelnen Probenatomen zuriickzufiihren sind. Die Energieverluste, bei denen
die Kanten liegen, sind jeweils fiir eine ganz bestimmte Atomsorte charakte-
ristisch. Das Interesse gilt sowohl der Struktur dieser Kanten, aus der man
Riickschliisse iiber die Umgebung der zur Kante gehorenden Atomsorte im
Festkorper ziehen kann, als auch der Flache unter den Kanten. Nach Ab-
zug des Untergrunds kann man aus dem Integral unter der Kante die Kon-
zentration des entsprechenden Elementes im durchstrahlten Probevolumen
bestimmen. Der Untergrund stammt vornehmlich von den Ausldufern der
Ionisationskanten bei niedrigeren Energieverlusten oder im Bereich niedri-
ger Energieverluste von den Plasmonen. Am haufigsten wird zum Abzug des

Untergrundes Ip, beim Energieverlust E ein Potenzansatz

Ip(E) = AE™ (2.1)



gewidhlt, wobei die Parameter A und r durch Regression aus dem Verlauf
der Intensitédt im Spektrum vor der fraglichen Kante bestimmt werden. Ins-
besondere im Bereich sehr niedriger Energieverluste kommen aber auch oft
andere Untergrundabzugsverfahren (z.B. [28]) zum Einsatz. Die nach Ab-
zug des Untergrundes isolierte Kantenfliche ist proportional zur Anzahl der
Elektronen, die an Atomen, fiir die die Kante charakteristisch ist, unelastisch

gestreut wurden. Es gilt
Ia = ]Onaaa((SEa, 0.4)77 5 (22)

wenn [, die Anzahl der detektierten Elektronen unter der Kante der Atom-
sorte a nach Untergrundabzug, n, die Flachenteilchendichte der Atome im
durchstrahlten Volumen, I, die Anzahl der einfallenden Elektronen und 7
die Effizienz des Detektors bedeutet; o,(0F,, 04) ist der entsprechende Wir-
kungsquerschnitt. Der Wirkungsquerschnitt o, (6F,, 64) ist ein Maf§ fiir die
Wahrscheinlichkeit, dafl ein Streuprozef unter Anregung einer bestimmten
inneren Schale des Elementes a stattfindet, der dabei erlittene Energiever-
lust im Energiefenster § E, liegt und daf} das gestreute Elektron den Detektor
erreicht. Das heifit, daf} es in einen Winkel gestreut wird, so dafl es von der
Aperturblende mit dem Halbwinkel 84 noch erfafit wird. Mathematisch ge-

schrieben bedeutet das

0E,,0 Futotel2 Tou_\ 10dE 2.3
90 (0Fa, 04) = /Ew—JEa/Q /aA (dQ dE) ’ (2:3)
d?;% bezeichnet man als doppelt differentiellen Wirkungsquerschnitt der

Atomsorte a. Dieser gibt die Wahrscheinlichkeit fiir einen Streuproze mit
einem Energieverlust im Intervall [E, E + dE] und Streuung in das Raum-
winkelelement df2 an.

Der in Gl. (2.2) wiedergegebene einfache Zusammenhang gilt jedoch nur
fiir Spektren aus Probenbereichen, die so diinn sind, dafl die inelastisch-
inelastische Mehrfachstreuung vernachléssigt werden kann. Stammt das
Spektrum aus einem dickeren Probenbereich, so dafl diese Annahme nicht

erfiillt ist, so mufl das Spektrum zuvor durch Entfaltung mit der Intensitit im
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Spektrum bei niedrigen Energieverlusten aufbereitet werden [15]. Die quan-
titative Analyse kann dann an den so bearbeiteten Spektren dicker Proben
wie an Spektren ausreichend diinner Proben vorgenommen werden. Begniigt
man sich mit der Bestimmung von Konzentrationsverhéltnissen statt abso-
luter Werte, so erhilt man die einfachere Relation

Ny _ I, 04 (6Ep, 04)

e Ze 0 AT PA) 2.4
Ny I,0,(0E,,04)° (2.4)

wobei N, und N, fiir die Anzahl der Atome von zwei im bestrahlten
Probenbereich vorhandenen Elementen und I, und I, fiir die Flichen unter
den entsprechenden Kanten (vgl. Abb. 2.2) im Energieverlustspektrum

stehen.

Intensitat in willk(irl. Einheiten

Energieverlust

Abbildung 2.2: Illustration der fiir die quantitative Analyse benéttigten Gréflen. Der
extrapolierte Untergrund ist gestrichelt dargestellt.

Die Wirkungsquerschnitte fiir EELS kann man sowohl theoretisch berechnen,
als auch experimentell bestimmen. Letzteres kann geschehen, indem man
das Verfahren der Verhiltnisbestimmung entsprechend Gleichung (2.4) auf

bekannte Konzentrationsverhéltnisse anwendet. Dazu muf} jedoch einer der



beiden Querschnitte schon bekannt sein.

2.2 Elementverteilungsbilder

Ein wesentlicher Aspekt der Elektronenmikroskopie ist es, Mefidaten in bild-
hafter Form, das heifit im zweidimensionalen Zusammenhang bereitzustellen.
Abbildende Energiefilter erméglichen dies auch im Bereich der Analyse mit
inelastisch gestreuten Elektronen. So kénnen beim Mikroskop mit abbilden-
dem Energiefilter gezielt nur solche Elektronen verwendet werden, die einen
ganz bestimmten Energieverlust erlitten haben. Bei einer idealen geometri-
schen Abbildung entspricht jeder Abbildungspunkt (Pixel) einem bestimmten
Probenbereich. Durch Verwendung eines abbildenden Energiefilters kann nun
parallel fiir ein ganzes Bild jedem solchen Probenbereich in Abhéingigkeit vom
Energieverlust eine ganz bestimmte inelastisch gestreute Intensitit zugeord-
net werden. Fiir ein Energiefenster [E,, + dE /2, E,, — 0E /2], ist die Intensitit
in einem Bildpunkt die gleiche, wie das Integral iiber dieses Energiefenster in
einem Energieverlustspektrum, welches von dem zum Bildpunkt gehérenden
Probenbereich aufgenommen wird. Um zu einem Elementverteilungsbild zu
gelangen, dessen Intensitit in jedem Pixel der lokalen Konzentration des ent-
sprechenden Elementes in der Probe entspricht, ist es lediglich erforderlich,
ein Bild mit einem Energiefenster auf einer Ionisationskante des betreffenden
Elementes aufzunehmen, und den im vorherigen Abschnitt gekennzeichneten
Untergrund unter der betreffenden Ionisationskante in jedem Pixel abzuzie-
hen. Die gebriuchlichste Methode dazu ist die in Abb. (2.3) dargestellte Drei-
Fenster-Methode. Sie basiert auf dem in Gl. (2.1) angegebenen Potenzgesetz.
Die Parameter A und r werden fiir jedes Pixel aus zwei weiteren energie-
gefilterten Bildern mit Energiefenstern vor der betreffenden Ionisationskante
bestimmt. Die Bestimmung von absoluten oder relativen Elementkonzentra-
tionen kann dann wieder nach den im vorherigen Abschnitt angegebenen

Formeln erfolgen. Zu beachten ist hierbei, dafl im Falle der Elementvertei-
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Abbildung 2.3: Anschauliche Darstellung der sogenannten Drei-Fenster-Methode, welche
am hiufigsten zur Aufnahme von Elementverteilungsbildern verwendet wird. Es werden
drei Bilder aufgenommen, ein Bild auf der Ionisationskante beim Energieverlust E; und
zwei Bilder vor der Ionisationskante bei den Energieverlusten E,; und E,;. Zur Bestim-
mung der Elementverteilung wird aus den Vorkantenbildern auf der Basis des Potenzge-
setzes [(E) = AE~" der Untergrund beim Energieverlust F; berechnet und von dem auf

der Ionisationskante aufgenommenen Bild abgezogen.

lungsbilder die inelastisch-inelastische Mehrfachstreuung nicht, wie im Falle
der Spektren, durch Entfaltung herausgerechnet werden kann. Daher kénnen
nur Elementverteilungsbilder quantifiziert werden, die von Probenbereichen
stammen, die deutlich diinner sind als die mittlere freie Wegliange der Elektro-
nen beziiglich der inelastischen Plasmonenstreuung. Erfahrungsgemifl wird
die Quantifizierung ungenau, wenn die Probenstelle dicker ist als die Hélfte
der mittleren freien Wegléinge der inelastischen Streuprozesse [69].

Wihrend unter dem Begriff der ,,quantitativen Auswertung® im Bereich der

Mikroanalyse meist die Bestimmung von Elementverhiltnissen und Element-



konzentrationen verstanden wird, ist der Begriff in der hochauflésenden Elek-
tronenmikroskopie anders belegt. Unter ,,quantitativer Elektronenmikrosko-
pie“ versteht man dort die exakte Bestimmung von Lingen- und Abstands-
information, im engeren Sinne das Feststellen von Atompositionen durch
Vergleich der Intensitdten von simulierten und experimentell gewonnenen
Hochauflésungsbildern. Fiir Elementverteilungsbilder umfafit der Begriff der
,quantitativen Auswertung“ nun beide oben diskutierten Aspekte. Aus ihnen
konnen gleichzeitig sowohl Konzentrations- als auch Langen- und Abstands-
informationen entnommen werden. Zwar reicht die Auflésung im Gegensatz
zur elastischen Hochauflosung nicht zur Trennung atomarer Sdulen, doch
erhilt man beispielsweise bei einer Probe mit kleinen Ausscheidungen neben
der Konzentration eines bestimmten Elements in den Ausscheidungen auch
noch die Grofle des Bereichs, in dem das Element vorhanden ist, und den
Abstand der betreffenden Ausscheidungen voneinander. Ein anderes Beispiel
ist die Bestimmung von Schichtdicken einer bestimmten Elementlage in Viel-
lagensystemen.

Die Néherung der idealen geometrischen Abbildung ist bei Elementvertei-
lungsbildern jedoch nur im Falle niedriger Vergroferungen angebracht. In
letzter Zeit erlauben verbesserte Energiefilter und Elektronenquellen zuneh-
mend auch die Aufnahme hoch aufgeléster Elementverteilungsbilder. Bei ho-
hen Auflésungen machen sich zunehmend Einfliisse des Abbildungsvorgan-
ges im Mikroskop und die Charakteristik des inelastischen Streuprozesses
bemerkbar. Diese fiihren vor allem zu einer Verwaschung der Intensitdt an
Grenzflichen oder Kanten, aber auch zu subtileren Intensitétsverschiebun-
gen gegeniiber dem tatsédchlichen Konzentrationsverlauf.

Abb. 2.4b zeigt ein aus dem experimentellen Sauerstoffelementverteilungsbild
in Abb. 2.4a gewonnenes Intensitéitsprofil quer zu der dort erkennbaren ver-
grabenen Siliziumdioxidschicht. Es stellt sich die Frage, ob der weiche Abfall
der Intensitédt auf beiden Seiten des zur Oxidschicht gehorenden Signals auf
eine Diffusion des Sauerstoffs in das umgebende Silizium zuriickzufiihren ist,

oder ob das Signal vielmehr durch den Abbildungsvorgang verwaschen wurde.
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Abbildung 2.4: In a) ist das Falschfarbenbild des Elementverteilungsbildes einer in Si-
lizium vergrabenen Oxidschicht dargestellt, welches mit der Drei-Fenster-Methode unter
Verwendung der Sauerstoff-K-Kante erstellt wurde. Die Teilabbildung b) zeigt einen aus
a) entnommenen Linescan senkrecht zum Verlauf der dort erkennbaren vergrabenen Oxid-
schicht.

Weder die Breite der Schicht noch die tatsichliche Sauerstoffkonzentration
kann direkt aus dem Elementverteilungsbild entnommen werden. Um ausge-
hend von hochaufgelosten Elementverteilungsbildern wie Abb. 2.4a Aussa-
gen iiber den Konzentrationsverlauf eines bestimmten Elementes machen zu
konnen, wollen wir uns im Folgenden mit den Einfliissen des Abbildungspro-

zesses auf den Intensitétsverlauf in Elementverteilungsbildern beschéftigen.

2.3 Lineare Abbildungstheorie

Ein mathematisch einfacher Zusammenhang zwischen der Atomverteilung
und der Intensitdt in Elementverteilungsbildern ergibt sich fiir den Fall
diinner Proben, bei denen man die Mehrfachstreuung vernachlissigen kann.
Elektronen, die durch Anregung innerer Schalen von zwei an unterschiedli-
chen Positionen befindlichen Atomen inelastisch gestreut wurden, sind nicht
mehr interferenzfihig [40]. Dies liegt daran, daf8 die inneren Schalen zweier
verschiedener Atome im allgemeinen voneinander getrennte, einem einzel-

nen Atom zuordenbare Zustinde und daher orthogonal zueinander sind. Be-
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schreibt man die Probe ndherungsweise als eine Ansammlung freier Atome,
so erhélt man die totale Intensitéit j(pp) in einem Elementverteilungsbild des
in der Probe enthaltenen Elementes a durch zweidimensionale inkohérente
Summation der Intensitét j,(fg), die sich in einem Elementverteilungsbild
eines einzelnen Atomes des Elementes a ergibt.

Um Beziehungen zu erhalten, die von Vergréflerung und Bildinversion un-
abhéngig sind, wird im folgenden die Bildkoordinate pp mit der inversen
Vergroflerung 1/M auf die GroBenverhéltnisse im Objekt zuriickskaliert und
auBerdem das Bildkoordinatensystem an der optischen Achse punktgespie-
gelt. Man kann dann fiir die Angabe der Bildkoordinate gp auch direkt die
Objektkoordinate g verwenden. Die tatsichlichen Groflenverhiltnisse erhilt
man zuriick, indem man in den zum Bild gehérigen Groflen p= —(1/M)jp
substituiert.

Nimmt man an, daf sich die Atome der Sorte a an den Positionen p;, befin-
den und wahlt zur Abbildung ein Energiefenster £ + %E, welches eine Reihe
atomarer Anregungen des Elements a umfafit, so ergibt sich die Intensitét

im Elementverteilungsbild als
3 (7) =D da (B~ ). (2.5)
ta
Diese Summe kann als Faltung der Einzelatomintensitdten mit der in Rich-
tung der optischen Achse projizierten Atomverteilung des Elementes a

Ma (,0) - /Probendicke dz Z g (T N Ti) N % ’ (p - pi) (2'6)

ta
in der Form
37 = [0 (@) ia (G- 7) &5’ (2.7)
ausgedriickt werden. Die Position im Objekt 7 hingt mit der Koordinate
in der Objektebene § durch ¥ = (g, z) zusammen. Der Summenindex i,
driickt aus, dafl die Summe nur iiber die Positionen der Atome der Atomsorte
a lauft. Nach dem Faltungstheorem gilt fiir die Fouriertransformierten der

Komponenten von Gl. (2.7)

J (ﬁ) = 3a (ﬁ) ﬁa (E) ) (28)



wobei
j@) = [ &5 j(@e

die Fouriertransformierte von j (p) und
o @) = [ &7 ju(D)e™

beziehungsweise
Fio () = /dQﬁ a(7)€277

die von j, (p) und 7, (p') wiedergeben. Der Vektor @ ist die Raumfrequenz,
die mit der zugehorigen Objektperiode d im Zusammenhang u = 1/d steht®.
Wie spiter gezeigt wird, hat bei Verwendung einer Aperturblende die Fou-
riertransformierte der Intensititsverteilung eines einzelnen Atoms j, (i) eine
begrenzte Bandbreite. Es ist daher einfach, die Intensitdtsverteilung eines
Elementverteilungsbildes durch eine inverse numerische Fouriertransforma-
tion aus der Darstellung im Fourierraum zu berechnen.

Das Integral der Intensitéitsverteilung j, (p) im Elementverteilungsbild ei-
nes einzelnen Atoms iiber die gesamte Bildebene ist gleich dem einfallenden
Elektronenstrom j, multipliziert mit dem Wirkungsquerschnitt o, (0F,64)
fiir die Energiefensterbreite ) F und den Objektivaperturhalbwinkel 6 4. Wir

definieren die inelastische Ubertragungsfunktion ITF (i) als

ITF () = % (2.9)

welche daher bei einer Raumfrequenz u = 0 auf eins normiert ist. Sie enthélt
sowohl den EinfluB der inelastischen Streuung wie auch den des Abbil-
dungsvorganges im Mikroskop auf die Intensitdten im Elementverteilungs-
bild. Streng genommen ist die Ubertragungsfunktion auch von der betrach-

teten Atomsorte abhiingig, so dafl wir eigentlich die Formulierung ITF,(%)

!Diese Konvention zur Angabe der Raumfrequenz wird im Folgenden durchgehend
verwendet. Daneben wird an einigen wenigen Stellen, an welchen dadurch die Diskussion
erleichtert wird, die Raumfrequenz mit Hilfe der Grofle & = @/) angegeben. & hat die

Dimension eines Winkels.
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wahlen miifiten. Fiir in der Praxis zur Aufnahme von Elementverteilungs-
bildern in Ruhbild-Transmissionselektronenmikroskopen verwendete Abbil-
dungsparameter haben Berger und Kohl [3] gezeigt, dal Rechnungen, die die
Elektronenkonfiguration spezieller Atome beriicksichtigen, im wesentlichen
die gleichen Ergebnisse liefern wie Rechnungen auf der Basis der Dipolnéhe-
rung. In Dipolndherung geht die Elementabhéngigkeit in ITF (@) nur iiber
den Energieverlust ein. Entsprechend héngt ITF(%) in guter Ndherung nur
von den verwendeten Abbildungsparametern ab, zu denen bei der Abbildung
mit inelastisch gestreuten Elektronen auch der ausgewihlte Energieverlust
gehort. Da Atome im Ensemblemittel kugelsymmetrisch sind, ist bei korri-
giertem Astigmatismus ITF (@) rotationssymmetrisch, also nur vom Betrag
der Raumfrequenz abhingig. Fiir die Fouriertransformierte der Intensitit
in einem Elementverteilungsbild einer Probe mit der Atomverteilung 724(p)
erhilt man also abschlielend

N

(@) = C ITF (u) i, (@) (2.10)

wobei C' = joo (0F,04) der Normierungsfaktor der inelastischen Ubertra-
gungsfunktion ist. Der Einflul der Probenstruktur auf die Bildintensitét
ist in dieser Beschreibung vom Einflufl des Geriites und des Streuprozesses
vollsténdig getrennt. Das Problem der Simulation der Intensitdtsverteilung
in einem Elementverteilungsbild reduziert sich damit auf die Berechnung der
inelastischen Ubertragungsfunktion ITF (u), sofern man die Zusammenset-
zung der Probe und damit deren projizierte Atomverteilung 7, (p) kennt.
Wie in Abb. 2.5 verdeutlicht, wird in der in diesem Kapitel eingefiihrten Her-
angehensweise das Mikroskop zusammen mit dem inelastischen Streuprozefl
an einem Atom als informationsverarbeitendes System mit der Ubertragungs-
funktion ITF(u) beschrieben. Dieses System erhilt als Eingangssignal die
projizierte Atomverteilung 7, (p) und liefert daraufhin als Ausgangssignal
die Intensitéitsverteilung j(p).

Da im Zusammenhang mit der Bedeutung von ITF(u) gelegentlich Mif}-
verstindnisse auftreten, wird an dieser Stelle darauf hingewiesen, dafi die

inelastische Ubertragungsfunktion nicht mit der Streuintensitit zu verwech-
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Eingangssignal Ausgangssignal
(Atomverteilung) (Bildintensitét)
000000 ecoscoe

000000 7/7‘7 N | e oo oo
e | 1T | e
ﬁA(ﬁ) inelastischer ) J<ﬁ)
¢ FT Streuprozef3 Mikroskop i FT
n (i) . C-ITF(u) = j (@)

Abbildung 2.5: Anschauliche Darstellung des Zusammenhangs zwischen Eingangssignal
(projizierte Atomverteilung 7, (g)) und Ausgangssignal (Intensitétsverteilung j(p) im Ele-
mentverteilungsbild) iiber die inelastische Ubertragungsfunktion ITF(u) bei Beschreibung
der Elementabbildung im Rahmen einer linearen Abbildungstheorie. C' = joo (0E,84) ist

der Normierungsfaktor der inelastischen Ubertragungsfunktion.

seln ist, die man in einem inelastisch gefilterten Beugungsbild einer amorphen
Probe erhélt. Diese ist im Gegensatz zu dem Ausdruck in Gl (2.9) direkt
proportional zum winkeldifferentiellen Wirkungsquerschnitt des betrachte-

ten Elements.
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Kapitel 3

Relativistische Berechnung der
inelastischen

Ubertragungsfunktion

Berger und Kohl [3, 4] haben, basierend auf einem nichtrelativistischen An-
satz, umfangreiche Berechnungen zu Intensitéten und Signal-Rausch-Verhalt-
nissen in Elementverteilungsbildern angestellt. In letzter Zeit werden je-
doch zunehmend Mikroskope mit sehr hohen Beschleunigungsspannungen
(> 200kV) und abbildenden Energiefiltern eingesetzt. In solchen Mikrosko-
pen treffen die Elektronen mit relativistischen Geschwindigkeiten auf die
Probe. Wegen der kurzen Wellenléingen der einfallenden Elektronen und der
inzwischen kommerziell verfiigbaren Polschuhe mit sphérischen Aberrations-
koeffizienten C; von zum Teil deutlich unter einem Millimeter, erlauben ge-
rade diese Mikroskope, hochaufgeloste Elementverteilungsbilder aufzuneh-
men. Deshalb schien es uns erforderlich, die bestehenden Rechnungen auf
der Basis eines relativistischen Ansatzes zu iiberpriifen. Hierbei ist zwischen

zwel Arten von relativistischen Effekten zu unterscheiden:

e Bei relativistischen Energien des einfallenden Elektrons sind dessen re-

lativistische Massenzunahme und die nicht mehr klassische Beziehung
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zwischen kinetischer Energie und Geschwindigkeit zu beriicksichtigen.
Diese Effekte der relativistischen Kinematik fiihren im Vergleich zu
den nichtrelativistischen Formeln zu gednderten skalaren Vorfaktoren
sowohl im Ausdruck fiir die Bildintensitdt als auch in dem fiir den
Wirkungsquerschnitt. Die geméfi G1. (2.9) bei u = 0 auf eins normierte
inelastische Ubertragungsfunktion wird durch diese Effekte daher nicht
beeinflufit. Auflerdem ist zur Beriicksichtigung dieser Effekte eine voll-
relativistische Herleitung nicht erforderlich. Stattdessen lassen sich die
nichtrelativistischen Ausdriicke , kinematisch korrigieren“, indem man
einfach die relativistisch korrekten Ausdriicke fiir Masse und kinetische

Energie in die nichtrelativistischen Formeln substitutiert [15].

e Zur Beriicksichtigung der ,magnetischen Wechselwirkung® und der
,Retardierung® ist dagegen eine vollstéindig relativistische Herleitung
erforderlich, da diese relativistischen Effekte durch ein geéndertes
Wechselwirkungspotential die Streucharakteristik des Objekts beein-
flussen. Unter Retardierung wird die Verzégerung der Wechselwirkung
zwischen dem einfallenden Elektron und dem beim Streuprozess an-
geregten Atomelektron bei hohen Geschwindigkeiten des einfallenden
Elektrons verstanden. Dieser Effekt kommt dadurch zustande, dafl
die Ausbreitungsgeschwindigkeit des Wechselwirkungspotentials selbst
nicht mehr als sehr grof§ gegen die Geschwindigkeit der wechselwirken-
den Teilchen angesehen werden kann. Auflerdem sind geladene Teil-
chen immer von einem Magnetfeld umgeben, dessen Stirke mit der
Geschwindigkeit der Teilchen zunimmt, was bei relativistischen Ge-
schwindigkeiten zu einer zusétzlichen Wechselwirkungskomponente, der
,magnetischen Wechselwirkung* fiihrt. Diese selbst ist natiirlich auch

wieder retardiert.

Um nach Gl (2.9) einen Ausdruck fiir die relativistische inelastische Uber-
tragungsfunktion zu erhalten, wird nun die Intensitétsverteilung im Element-

verteilungsbild eines einzelnen Atoms relativistisch korrekt hergeleitet. Diese
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Ableitung kann in zwei Schritte unterteilt werden:

Im ersten wird die inelastische Streuung der einfallenden Elektronen im Ob-
jekt behandelt. Danach wird die Propagation der gestreuten Elektronenwel-
len durch das Mikroskop und dessen optische Elemente berechnet.

Im ersten Schritt erhdlt man einen Ausdruck fiir die gestreute Elektronen-
welle, im zweiten einen Zusammenhang zwischen deren Wellenamplitude und
der Intensitdt in der Bildebene. Daher sind die beiden Rechnungskomponen-
ten unabhéingig voneinander. Dies fiihrt hier zu einer wesentlichen Erleich-
terung, da sich magnetische Wechselwirkung und Retardierung nur auf den
Streuprozefl auswirken. Fiir die anschlielende Propagation der Elektronen
durch das Mikroskop spielen dagegen nur kinematisch relativistische Effekte
eine Rolle. Daher kann wie oben erldutert fiir diesen Teil der Rechnung das
nichtrelativistische Ergebnis verwendet werden. Eine ausfiihrliche Behand-
lung der Propagation inelastisch gestreuter Elektronen durch die optischen
Elemente des Mikroskops findet sich in [3]. Im Folgenden soll kurz das Prin-
zip dieser Herleitung verdeutlicht werden. Anschlielend werden einige Ei-
genschaften des relativistischen Matrixelements und die Einfliisse der rela-
tivistischen Anteile auf die Struktur des Ausdrucks fiir die Bildintensitét
besprochen. Die ausfiihrliche Herleitung des relativistischen Matrixelments

in Dipolnéherung erfolgt im Anhang.

3.1 Propagation der Elektronen durch das
Mikroskop

Das im folgenden beschriebene Verfahren ist nicht spezifisch fiir den hier
diskutierten Fall. Intensitidten in der Lichtoptik oder fiir elastisch gestreute
Elektronen lassen sich auf gleiche Weise berechnen [20]. Grundlage ist das

Kirchhoffsche Beugungsintegral in Fresnelscher Ndherung oder kurz Fresnel-
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Integral

L exp{ik(2' —2)}
R e RAGAT) (3.1)

Y (p)

. k —/ 2 2 —
exp {ZQ(Z’ 2 (p" = p) }d p-

Es ermoglicht die Berechnung der Wellenamplitude ¥ (7') einer Welle mit
dem Wellenvektor & = 27 /A und der Wellenléinge A, die sich durch die Pro-
pagation einer Welle W, (7) durch ein optisches Element oder ein Objekt mit

der Transmissionsfunktion 7'(7) im Abstand z’' — z hinter diesem ergibt. Die
gestrichenen Koordinaten beschreiben die Ebene, in der die Wellenamplitude
berechnet werden soll, die ungestrichenen die Ebene, in der sich das optische
Element befindet. Die z-Koordinatenachse liegt in Richtung der optischen
Achse, die - und y-Achse senkrecht dazu. ¥+ (p) ist die Wellenamplitude di-
rekt hinter dem optischen Element. Mit dieser Ersetzung gilt Gl. (3.1) auch
dann, wenn das Objekt nicht durch eine Transmissionsfunktion beschrieben
werden kann. Das Fresnel-Integral in Gl. (3.1) ist eine N&herung des Kirch-
hoffschen Beugungsintegrals fiir Abstinde 2’ — z, die sehr viel grofler sind als
der beleuchtete Bereich, d.h. der Bereich der zu betrachtenden Abstédnde in
der z-y- und der z'-y’-Ebene. Gl. (3.1) liefert damit eine angemessene Be-
schreibung der Propagation von Elektronenwellen im Mikroskop.

In Abb. 3.1 sind die wichtigsten optischen Elemente eines Elektronenmikro-
skops angegeben. Die Linsensysteme kénnen auf die Objektivlinse reduziert
werden, da wegen deren hoher Vergrofierung (Mop; > 20) die Fehler nachfol-
gender Linsensysteme vernachlissigt werden kénnen. Die Wellenamplitude in
der Bildebene kann nun durch sukzessive Anwendung von GI. (3.1) aus der
Wellenamplitude direkt hinter dem Objekt berechnet werden. Dabei verwen-
det man fiir die Objektivlinse mit der Brennweite f die Transmissionsfunk-

tion

2f

Der Vektor gy, ist ein zweidimensionaler Vektor senkrecht zur optischen Achse

T, () = exp {—iﬁﬁL } | (32)

in der Linsenebene. Die Linsenfehler der Objektivlinse werden in der Trans-
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Abbildung 3.1: Die fiir die Berechnung der Bildintensitéiten wichtigen optischen Ele-

mente mit der im Folgenden verwendeten Bezeichnung der entsprechenden Ebenen.
missionsfunktion der Aperturblende

T(fa) = A(0) exp (—iv(0, E)) (3.3)

durch den vom Streuwinkel § = 7, /f und von der Energie der Elektronen

abhingigen Phasenterm

(3.4)

0* 0> Bu-E,
1

v(0,FE) =k <Cs— — Af; —C. S,
beriicksichtigt. Sein Einflul wird durch die sphéirische Aberration Cy, den
Defokus Af und die chromatische Aberration C. bestimmt. In Gl. (3.4)
wurde davon ausgegangen, dafl die Elektronen die Linse mit der Energie
E; — (E — E,) durchqueren. Dabei ist E' der Energieverlust und E; die An-
fangsenergie. Bei der elastischen Abbildung ist E,, = 0, bei der inelastischen
Abbildung wird zur Anderung des betrachteten Energieverlustes in der Re-
gel die Beschleunigungsspannung variiert. E,, ist dann der Wert, um den
die Hochspannung variiert wurde, in der Regel der Energieverlust in der
Mitte des gesetzten Energiefensters. Ej bezeichnet die Ruheenergie des Elek-
trons. Die Phasenschiebung ~y (5, E) ist vom Azimuth des Streuwinkelvektors
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0 unabhingig, wenn der zweizihlige Astigmatismus korrigiert ist und Fehler
héherer Ordnung vernachléssigbar sind.

Den Einflu8 der Aperturblende in der hinteren Brennebene der Objektivlinse
beschreibt die Offnungsfunktion

1 firl|fl <40
A(e):{ fir 6] < 6.4 ,
0 sonst

mit dem Aperturhalbwinkel 6 4.

Nehmen wir zunéchst der Einfachheit halber an, es wiirden nur Elektronen
zur Abbildung verwendet, die das Objekt von einem Zustand |n > in einen
Zustand |m > angeregt haben und dabei selbst vom Ausgangszustand |l;:'Z >,
der einer ebenen Welle mit dem Wellenvektor k; entspricht, in den Zustand
|Ef >= |k; — ¢ > gestreut wurden. Der Vektor ¢ ist der Streuvektor. Die
Gesamtenergie der einlaufenden ebenen Welle ist E; ges = \/m3ct + h2ki202,
die der auslaufenden Ejges = FEjges — E = (/mjct + h2k)2cc2. myg ist die
Ruhemasse des Elektrons. Das zu dieser Anregung gehdorige Streumatrixele-
ment sei T,,,,(¢). Dann erhilt man als Ausdruck fiir die Stromdichte in der
Bildebene [3, 35]

.  ky EigesErges 1
JunP) =GR gt 3

: ‘ / T (D) A(0) exp {—i (6, E) } exp { ik 05"} d?@f . (3.5)

Wie oben besprochen ist auch hier die Bildkoordinate g sowie die Stromdichte
auf die Verhéltnisse in der Objektebene zuriickbezogen. A ist die Wellenlénge
des gestreuten Elektrons. Fiir nichtrelativistische Energien des einfallenden
Elektrons erhilt man mit E;ges & Efges ~ moc® = Ey das nichtrelativisti-
sche Ergebnis in [3]. Zur Simulation realer Elementverteilungsbilder miissen
die Beitrage zur Stromdichte aller Anregungen, die im fiir das Elementvertei-
lungsbild gewéhlten Energiefenster [Ew — %E, E, + %E liegen, aufsummiert
werden. Fiir die Beriicksichtigung konvergenter Beleuchtung wird der Aus-
druck in Gl. (3.5) auBlerdem inkohérent iiber alle Einfallswinkel, die kleiner

als der halbe Offnungswinkel der Beleuchtungsapertur ©p sind, gemittelt.
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Wir erhalten so fiir die Stromdichte in einem Elementverteilungsbild

o ki EigesErges 1 / Bu+%3
= —o 0 dEJ(E m — En
3(P) = jo-- PRI Z - — (B )

/ 28 B(O ‘ / T (7) A(6) exp {~iv (0, E) } exp {ik ;07 dZJ‘ (3.6)
mit der Beleuchtungsaperturfunktion

_1_ <
B(@)={ mp or 9<% (3.7)
0 for ©®©>0p

3.2 Das relativistische Streumatrixelement

in erster Bornscher Niherung

Unter Bornscher Ndherung versteht man die Nidherung des Streumatrixele-
ments in erster Ordnung des Wechselwirkungspotentials. Sie ist giiltig, wenn
die Energie des gestreuten Teilchens sehr viel grofler ist, als die des Wech-
selwirkungspotentials und entspricht der Beschreibung der Streuung in Form
eines Einfachstreuprozesses, bei dem anschliefende Umordnungsprozesse in-
nerhalb des Atoms keinen Einflufl auf das gestreute Teilchen ausiiben. Das
Wechselwirkungspotential besteht bei der inelastischen Streuung im nichtre-
lativistischen Fall lediglich aus dem Potential der statischen Coulombwechsel-
wirkung zwischen den einfallenden und den Atomelektronen. In der relativi-
stischen Behandlung ist zusétzlich die magnetische Wechselwirkung zwischen
den beiden bewegten Elektronen zu beriicksichtigen sowie die endliche Aus-
breitungsgeschwindigkeit der Wechselwirkungspotentiale. Das relativistische

Matrixelement ergibt sich damit zu
Tm =< kz,m|¢ + Alk;,n > (3.8)

mit den quantenmechanischen Operatoren ¢ und A fiir Coulomb- und Vek-
torpotential. |/;,, n > und |/; £, m > sind die Produktzusténde fiir das System
aus einfallendem Elektron und Atomelektron lange vor und nach der Streu-

ung. Bei Verwendung der Coulombeichung fiir das Wechselwirkungspotential
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ist ¢ gleich dem Operator fiir ein sich instantan ausbreitendes statisches Cou-
lombpotential und damit gleich dem nichtrelativistischen Wechselwirkungs-
potential. Das Vektorpotential A enthilt alle relativistischen Korrekturen,
das heifit, den Einfluf} der retardierten magnetischen Wechselwirkung wie
auch den der Retardierung des Coulombpotentials. Dies erleichtert in der
spéateren Diskussion den Vergleich zwischen relativistischen und nichtrelati-
vistischen Ergebnissen. In [35] wird ausfiihrlich gezeigt, wie das Matrixele-
ment in GL. (3.8) durch Verwendung von ebenen Dirac-Wellen fiir das schnelle
Elektron vor und nach der Streuung sowie durch Integration iiber die Position

des einfallenden Elektrons in die weiter auswertbare Form

Tnm(®:§ %<m etz n>—¢2<m

eiﬁf&" n> (3.9)

gebracht werden kann. Der Vektor & gibt die Position des Atomelektrons
an. Wie in Abb. 3.2 verdeutlicht, ist # ein zum Streuvektor § senkrechter
Einheitsvektor in der Ebene, welche durch die Wellenvektoren E, und k 7 des
einfallenden Elektrons vor und nach der Streuung aufgespannt wird. Das
Vorzeichen von % ist nicht von Bedeutung, da der Vektor in dem zweiten
Term in Gl (3.9) zweimal multiplikativ vorkommt. Der Vektor § ist der
Geschwindigkeitsvektor des einfallenden Elektrons normiert auf die Licht-
geschwindigkeit c. Der Vektor & ist ein Symbol fiir den dreidimensionalen
Vektor aus Diracschen a-Matrizen und wird oft als Geschwindigkeitsopera-
tor bezeichnet, obwohl dies nicht ganz richtig ist, da er nur die Eigenwerte c
und —c annehmen kann. Der erste Term in Gl. (3.9) enthélt den Anteil der
in Richtung des einfallenden Elektrons wirkenden, also den longitudinalen
Anteil der Wechselwirkung, und entspricht, abgesehen von der relativisti-
schen Kinematik, dem nichtrelativistischen Matrixelement. Der zweite Term
beschreibt den transversalen Anteil der Wechselwirkung. Seine Bedeutung
ist anschaulich interpretierbar als ein zwischen den beiden an der Streuung
beteiligten Elektronen ausgetauschtes virtuelles Photon. Der Vektor £ kann
in diesem Bild mit dessen Polarisationsvektor identifiziert werden.

Fiir die weitere Auswertung sind die zueinander orthogonalen Auswahlregeln
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Abbildung 3.2: Die wichtigsten Grofien zur Beschreibung des inelastischen Streuprozes-
ses. Der Einfachheit halber wurde von parallel zur optischen Achse (z-Achse) einfallenden
Elektronen ausgegangen. Dabei ist k; der Wellenvektor des einfallenden Elektrons, Ef der
des gestreuten. §= k; — Ef ist der Streuvektor. f ist der Polarisationsvektor des virtuellen

Photons. Er liegt senkrecht zu ¢ in der von k; und k¢ aufgespannten Streuebene. 6 ist der

E (Ei+Ep)
E; (E;+2E))

Streuwinkel, 5 = der sogenannte charakteristische Streuwinkel.

der beiden Matrixelemente in Gl. (3.9) von Bedeutung. Der Operator €% ist
gerade im Hinblick auf Spiegelungen an einer zu ¢ parallelen Ebene. Dagegen
ist @ ¢ wegen ¢ = 0 gegeniiber einer solchen Operation ungerade [17]. Der
erste Term ist also nur fiir Zustéinde |n >, |m > mit gleicher Paritéit ge-
geniiber der obigen Symmetrieoperation ungleich 0, der zweite Term nur fiir
Zustiande ungleicher Paritit. Der Wirkungsquerschnitt ist proportional zum
Betragsquadrat von T,,,,. Die orthogonalen Auswahlregeln der beiden Terme
in Gl. (3.9) fiihren dazu, daf im Wirkungsquerschnitt keine gemischten Terme
zwischen longitudinalem und transversalem Anteil auftreten. Der Wirkungs-

querschnitt setzt sich additiv aus den beiden Anteilen der Wechselwirkung
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zusammen; diese interferieren nicht. Dies ist im Ausdruck fiir die Stromdichte
in der Bildebene anders, worauf wir im folgenden Abschnitt ndher eingehen
werden. Auf der Basis des hier fiir das Matrixelement verwendeten relativi-
stischen Ansatzes wurden von uns bereits inelastische Wirkungsquerschnitte
berechnet [35]. Fiir diese ergab sich eine gute Ubereinstimmung mit experi-

mentellen Ergebnissen [36, 44].

3.3 Einflull der relativistischen Effekte auf

die Intensititsverteilung in der Bildebene

Um den Einflul der relativistischen Effekte auf die Intensitdtsverteilung in
der Bildebene zu diskutieren, ist es sinnvoll, den Ausdruck fiir die Strom-
dichte in der Bildebene in GI1.(3.6) zunéchst auf seine wesentlichen Bestand-
teile zu reduzieren. Dazu entledigen wir uns der Vorfaktoren durch Ver-
wendung eines proportionalen Zusammenhangs anstelle eines Gleichheitszei-
chens. Wir vernachlissigen Linsenfehler, indem wir v(0, F) = 0 setzen, gehen
von axialer paralleler Beleuchtung und einer unendlich groflen Aperturblende
aus. Aulerdem setzen wir das Streumatrixelement 7,,,,,(¢) in der Form von
Gl. (3.8) ein. Wir erhalten dann

— - R 2
i(F) ‘/ < Kpmlg+ AlF,n > éPdq (3.10)
als Ausdruck fiir die Stromdichte in der Bildebene. Schreibt man das Be-
tragsquadrat als Produkt des Arguments und dessen Komplex-Konjugiertem,
kann man auch hier den rein nichtrelativistischen Beitrag von den relativi-
stischen Korrekturen trennen. Man erhilt

. 2
@)« ||[ <Fpmlolfn > éiq

+ [// < Ef,m|¢|Ei,n > < Ef',m|A|Ei,n > =002 G2 g

+ [ [ <EnmlAlFn >t < Ry miglEn > 6T D
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+ ‘/ < Ef,m |A| kin > eP@2q

2] . (3.11)

Dabei ist ¢’ = k; — Ef’ der Streuvektor fiir den Ubergang des einfallenden
Elektrons vom Zustand |k; > in den Zustand |k’ >. In der ersten Zeile von
Gl (3.11) findet sich der rein nichtrelativistische Beitrag zur Stromdichte
in der Bildebene. Die letzte Zeile enthélt den rein relativistischen Anteil.
Im Gegensatz zum Wirkungsquerschnitt tragen zur Stromdichte jedoch auch
gemischte Terme bei, da die Auswahlregeln der in diesen vorkommenden
Matrixelementen wegen ¢'t # 0 und £'¢ # 0 nicht vollstéindig orthogonal
sind. Diese Interferenzterme der durch den relativistischen und den nicht-
relativistischen Beitrag zur Wechselwirkung gestreuten Elektronen sind in
der zweiten und dritten Zeile von Gl. (3.11) wiedergegeben. Integriert man
Gl. (3.11) iiber die gesamte Bildebene, so verschwinden sie. Sie haben also
keine Auswirkungen auf den Wirkungsquerschnitt, sondern fiithren lediglich

zu Intensititsverschiebungen in der Bildebene.

3.4 Auswertung der Matrixelemente mit der

Dipolniherung

Um quantitative Resultate zu erhalten, mufl das Matrixelement aus Gl. (3.9)
weiter ausgewertet werden. Im Falle kleiner Streuwinkel kann die Exponen-

tialfunktion in den Matrixelementen in der Form
e =1+4q7 + ... (3.12)

entwickelt werden, da in diesem Falle der Betrag des Streuvektors ¢ sehr viel
kleiner ist als der reziproke Radius der betrachteten inneren Schale. Es gilt
also fiir alle Z, fiir die die Integrale in GI. (3.11) einen nicht vernachléssigbaren
Beitrag liefern

7] < é S Fg<l. (3.13)
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Unter Dipolnéherung versteht man nun die Ndherung, die nur den ersten
nicht verschwindenden Beitrag der Entwicklung verwendet. In [3] haben Ber-
ger und Kohl fiir den nichtrelativistischen Fall Resultate in Zentralfeldnéhe-
rung mit exaktem Operator im Matrixelement mit solchen aus der Dipolnéihe-
rung verglichen. Im Bereich der zur Aufnahme von Elementverteilungsbil-
dern in Ruhbild-Elektronenmikroskopen iiblicherweise verwendeten Parame-
ter traten nur vernachlissigbare Unterschiede auf. In diesem Parameterbe-
reich ist die Dipolndherung daher zur Berechnung von Bildintensitdten aus-

reichend genau. In Dipolnéherung erhalten die Matrixelemente in Gl. (3.9)

die Form
(m|e®|n) ~ (m[1|n)-+ig(m|Z|n) (3.14)
0
(m|e™ia@|n) ~ #(m|d|n). (3.15)

Die Berechnung der inelastischen Ubertragungsfunktion auf der Basis der

Dipolndherung ist im Detail in Anhang A dokumentiert.

3.5 Ergebnisse

Fiir einen Uberblick werden zunichst die Ergebnisse fiir ideale Linsen, also
fiir v(0, E) = 0 diskutiert. In Abb. 3.3 werden relativistische und nichtrelati-
vistische Ergebnisse fiir die Intensitdtsverteilung im Elementverteilungsbild
eines einzelnen Atoms sowie die entsprechenden Ubertragungsfunktionen ITF
fiir eine Beschleunigungsspannung von 1000 kV verglichen. Wie zu erwarten
unterscheiden sich fiir eine solch hohe Beschleunigungsspannung die relativi-
stischen und nichtrelativistischen Resultate erheblich. Die Abweichungen sind
von Energieverlust und Aperturwinkel abhiingig. Uberraschenderweise erge-
ben sich jedoch auch schon bei wesentlich niedrigeren Beschleunigungsspan-
nungen deutliche Unterschiede in den Ergebnissen der relativistischen und der
nichtrelativistischen Rechnungen, wie in Abb. 3.4 fiir eine Beschleunigungs-

spannung von 100 kV erkennbar ist. Da relativistisch berechnete inelastische
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Abbildung 3.3: Vergleich zwischen berechneten relativistischen und nichtrelativistischen
Intensitdtsprofilen im Elementverteilungsbild eines einzelnen Atoms sowie entsprechende
Ubertragungsfunktionen fiir ideale Linsen und vernachlissigbare Energiefensterbreite. Bei
den Intensitétsprofilen befindet sich die optische Achse im Zentrum. Die Lingenangaben
sind auf das Objekt zuriickbezogen. Die Werte fiir die Raumfrequenzen w = uX bei den
inelastischen Ubertragungsfunktionen sind auf den halben Offnungwinkel 4 der Objek-
tivaperturblende bezogen. Die in der Mitte befindlichen Abbildungen sind Dichteplots
der Intensitétsprofile (oben relativistisch, unten nichtrelativistisch). Fiir alle Rechnungen
wurde eine Beschleunigungsspannung von 1000 kV verwendet. Zwischen den Abbildungen

wurde der Energieverlust (a,b) beziehungsweise der Aperturwinkel (b,c) variiert.

Wirkungsquerschnitte fiir solche Beschleunigungsspannungen und #hnliche
experimentelle Parameter lediglich im Bereich von ein bis zwei Prozent von
nichtrelativistischen abweichen, ist dieses Resultat zumindest auf den ersten
Blick vollig unerwartet. Die relativistisch berechneten Intensitédtsprofile von
Bildern einzelner Atome weichen auf zwei verschiedene Arten von nichtre-
lativistisch berechneten ab. Zum einen sind die relativistischen Profile ge-

geniiber den nichtrelativistischen verbreitert. Die nichtrelativistischen Rech-
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Abbildung 3.4: Vergleich zwischen berechneten relativistischen und nichtrelativisti-
schen Intenistéitsprofilen im Elementverteilungsbild eines einzelnen Atoms sowie entspre-
chende Ubertragungsfunktionen fiir verschiedene Beschleunigungsspannungen bei konstan-
tem Verhiltnis zwischen halbem Apertur6ffnungswinkel 84 und charakteristischem Streu-

winkel 8. Die anderen Parameter sind in der Unterschrift von Abb. 3.3 beschrieben.

nungen ergeben also zu optimistische Ergebnisse fiir die Auflésungsgrenze in
Elementverteilungsbildern. Zum anderen wird von den nichtrelativistischen
Rechnungen der Verlauf der Profile in der Nihe der optischen Achse (also
bei § = 0) nicht richtig vorhergesagt. Diese Details konnen zu Artefakten
in hochaufgelésten Elementverteilungsbildern fiithren, die von nichtrelativis-
tischen Rechnungen nicht erklirt werden kénnen (s.u.). Die Abweichungen
der ersten Art sind hauptséichlich auf die Terme in der letzten Zeile von Gl.
(3.11) zuriickzufiihren, wihrend die Effekte des zweiten Typs ihren Ursprung
in den Interferenztermen (Zeilen zwei und drei in GI. (3.11)) haben. Da die In-
terferenzterme im Ausdruck fiir den Wirkungsquerschnitt nicht auftauchen,

konnen die Abweichungen der zweiten Art erheblich sein, auch wenn die

29



relativistisch

B i Vi
a) Up = 400 KV,— = 3 nichtrelativist. - - -
) W =
SN Energieverlust: 284eV L -~ >, Energieverlust: 530e N Energieverlust: 1800e}
. L ] [
\
r \
g g g A
‘@t ‘@ | ‘0 !
c c c| v
2 2 2 !
=4 ct = \
= — — \
I \
\
\
\
\
] . 0 0 N
0 4 8 2 A s A o 1 2 A
B
b) Up = 400 KV, —=— =5
-
A "
\ [ r
/ \\ Energieverlust: 284e | /’ \\ Energieverlust: 530e Lo ‘\ Energieverlust: 1800ey/
/ \ ! \\ Il \
/ ) Fr \ - \
— / \ - |/ \ = | |
© \ S \ 8]
= = \ =
%) \ ) \ ot
c \ c \ c \
g \ I3 \ g \
£ ‘\ £ \ =N \
\
\ ‘\ \
\\ \ \
N N N
0 SNe—r—s 0 N 0 e
0 4 8 2 A o 2 4 6 8 A 0 1 2 A

Abbildung 3.5: Intensititsverteilungen im Elementverteilungsbild eines einzelnen Atoms
fiir eine Beschleunigungsspannung von 400kV, verschiedene Objektivaperturwinkel und
Energieverluste aber jeweils konstante Verhéltnisse zwischen Objektivaperturwinkel und
charakteristischem Streuwinkel (a: 84/ = 3, b: 84/0p = 5). Es wurden ideale Linsen

angenommen.

Unterschiede zwischen relativistischem und nichtrelativistischem Wirkungs-
querschnitt noch vernachlissigbar sind. Zur weiteren Untersuchung haben
wir in Abb. 3.5a und 3.5b Intensitétsprofile fiir eine Beschleunigungspannung
von 400 kV und verschiedene Energieverluste und Aperturwinkel aufgetra-
gen. Dabei wurde jedoch das Verhiltnis von charakteristischem Streuwinkel
fr und Aperturwinkel 4 jeweils konstant gehalten. Man erkennt, dafl die
Breite der Profile zwar von niedrigen zu hohen Energieverlusten abnimmt,
dafl jedoch die Form sowohl im relativistischen wie auch im nichtrelativis-
tischen Fall die gleiche bleibt. In Abb. 3.4 kann man erkennen, dafl die

Form der nichtrelativistischen Profile bei konstantem Verhiltnis 64/0g auch
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Abbildung 3.6: Abhingigkeit der relativistischen Effekte vom Aperturwinkel. Die Abbil-
dungen zeigen relativistische und nichtrelativistisch berechnete Intensititsprofile im Bild
eines einzelnen Atoms bei einer Beschleunigungsspannung von 300kV, dem Zentrum des
Energiefensters bei 530eV und verschiedene Aperturwinkel zwischen ein und sechs mal
dem charakteristischen Streuwinkel 8. Fiir die Linsenfehlerkonstanten wurden die Werte
Cs = 0,6mm und C. = 1,3mm verwendet, was einem Mikroskop des Typs Jeol 3010
entspricht. Es wurde ein Defokus von null und eine Energiefensterbreite von 10eV ange-

nommen.

nicht von der Beschleunigungsspannung abhingig ist. Dies ist fiir die relativi-
stisch berechneten Profile jedoch offensichtlich nicht der Fall. Als Folge dieser
Feststellung konnen wir die Unterschiede in der Energieverlust- und Aper-
turwinkelabhéingigkeit zwischen relativistisch und nichtrelativistischen Inten-
sitdtsprofilen auf der Basis des Verhiltnisses 84/0g diskutieren. Dazu sind
in Abb. 3.6 fiir die sehr gebrduchliche Beschleunigungsspannung von 300 kV
und fiir den Fall des Energieverlustes der Sauerstoff K-Kante bei 530eV rela-
tivistische und nichtrelativistische Intensitétsprofile fiir 64/60z zwischen eins

und sechs aufgetragen. Dabei wurden, um einen realistischen Eindruck zu ver-
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Abbildung 3.7: Vergleich zwischen relativistischen und nichtrelativistischen Inten-
sitétsprofilen (a) und inelastischen Ubertragungsfunktionen (b) fiir den Fall fehlerfreier,
das heifit ,idealer®, Linsen und solchen mit starken sphiirischen und chromatischen Aber-
rationen (Cs = 2,3 mm, C. = 3,4 mm, Energiefenster: 30eV, ,Reale Linsen“). Es wurde
eine Beschleunigungsspannung von 400kV, ein Energieverlust von 1800eV und ein Objek-

tivaperturhalbwinkel von 9mrad verwendet.

mitteln, Linsenfehler fiir ein zur Aufnahme hochaufgeloster Bilder geeignetes
Mikroskop beriicksichtigt. Besonders im Bereich kleiner Verhéltnisse 64/6g
ergeben sich ausgeprigte Abweichungen zwischen relativistisch und nicht-
relativistisch berechneten Intensititsprofilen. Wahrend die relativistischen
Rechnungen in den Bildern einzelner Atome ein Minimum auf der optischen
Achse sogar noch fiir Aperturwinkel vorhersagen, die gleich dem charakteri-
stischen Streuwinkel sind, zeigen die nichtrelativistischen Profile ein solches

Minimum nur fiir Verhéltnisse 84/0z > 3. Die beiden Diagramme in Abb. 3.7
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Abbildung 3.8: Abhingigkeit der relativistischen Effekte in der inelastischen Ubertra-
gungsfunktion von der Beschleunigungsspannung. Es wurden Beschleunigungsspannungen
von 100kV bis 1000kV, sowie ein Energieverlust von 530eV und ein Aperturwinkel von
2,5 mal dem charakteristischen Streuwinkel 8 verwendet. Fiir die Linsenfehler wurden

die gleichen Werte wie in Abb. 3.6 verwendet.

zeigen den Einfluf} sehr grofler sphérischer Cs = 2, 3mm und chromatischer
C. = 3,4mm Linsenfehler auf relativistisch und nichtrelativistisch berechnete
Intensitéitsprofile und Ubertragungsfunktionen. Zwar ist in beiden Fllen das
Bildsignal fiir reale Linsen verwaschener, die Unterschiede zwischen nichtre-
lativistischen und relativistischen Ergebnissen besonders im Falle der Bildin-
tensitdt bleiben jedoch erheblich. In Abb. 3.8 wird die Abhéngigkeit der
inelastischen Ubertragungsfunktion von der Beschleunigungsspannung de-
monstriert. Auch hier wurden moderate Linsenfehler beriicksichtigt. Man
erkennt, daf} spitestens bei Beschleunigungsspannungen von 200-300 kV die
Beriicksichtigung relativistischer Effekte zur quantitativen Interpretation von

Elementverteilungsbildern notwendig ist.

33



T T
nichtrelativist. — .
rel vistisch

Intensitat

-20 -15 -10 -5 0 5 10 15  20A

Abbildung 3.9: Linescan aus einem Elementverteilungsbild senkrecht zu drei Sauerstoff-
lagen mit einem Abstand von jeweils 5A. Die relativistische Simulation zeigt Artefakte
zwischen den Sauerstofflagen, wihrend die nichtrelativistische Simulation nahezu keine
Struktur innerhalb des sauerstoffreichen Bereichs aufweist. Der Linescan wurde fiir ein Mi-
kroskop mit einer Beschleunigungsspannung von 400kV und fiir einen Aperturwinkel von
3,5mrad berechnet. Zur Abbildung wurde die Sauerstoff-K-Kante bei 530eV und ein Ener-
giefenster von 20eV verwendet. Als weitere Parameter wurden C; = 1,3mm, C; = 1,8mm

und ein Defokus von 10nm verwendet.

Abschlieflend soll an dem simulierten Intensitétsprofil eines hochaufgelosten
Elementverteilungsbildes die praktische Relevanz relativistischer Effekte bei
der Interpretation hochaufgeltster Elementverteilungsbilder demonstriert
werden. In Abb. 3.9 wurde eine Struktur angenommen, die aus drei sich
im Abstand von 5A befindlichen Sauerstoffebenen besteht. Dabei kénnte
es sich zum Beispiel um ein Modell fiir einen Kristalldefekt in Form ei-
ner Sauerstoffanreicherung in benachbarten Netzebenen handeln. Ein #hn-
liches Modell in Form einer Bor-Abreicherung in benachbarten Netzebe-
nen wurde von Freitag [19] zur Interpretation von Kontrasten vorgeschla-
gen, welche er in hochaufgelosten Elementverteilungsbildern von chrom- und
wolframdotiertem TiBy beobachtete. Das in Abb. 3.9 gezeigte, relativistisch
berechnete Intensitdtsprofil senkrecht zu den Ebenen in einem Sauerstofi-

Elementverteilungsbild zeigt ausgepréigte Intensitdtsmaxima zwischen den
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Sauerstoffebenen, wihrend die nichtrelativistische Rechnung eine relativ ho-
mogene Intensitétsverteilung ergibt. Diese Artefakte sind im wesentlichen
auf die Interferenzterme in Gl. (3.11) zuriickzufithren und treten daher schon
bei vergleichsweise niedrigen Beschleunigungsspannungen auf. Eine direkte
Interpretation der Intensititsverteilung als Verteilung des Sauerstoffs wiirde
ebenso wie eine Interpretation auf der Basis einer nichtrelativistischen Simu-
lation zu einem falschen Ergebnis fithren. Die Anreicherung des Sauerstoffs
wiirde sich demnach zwischen den realen Sauerstoffmaxima befinden. Die re-
lativistischen Effekte konnen also auch qualitativ bei der Auswertung hoch-
aufgeloster Elementverteilungsbilder von Bedeutung sein. An dieser Stelle
muf} jedoch betont werden, dal wir bei den hier besprochenen einfachen
Simulationen auf Basis der inelastischen Ubertragungsfunktion den Einfluf
der inelastisch-elastischen Mehrfachstreuung aufler acht gelassen haben. Da
besonders fiir schwere Elemente die Wahrscheinlichkeit elastischer Streuung
deutlich grofler ist als die inelastischer Streuung, hat die inelastisch-elastische
Mehrfachstreuung in jedem Fall einen mit der Probendicke zunehmenden
EinfluB auf die Intensitit in Elementverteilungsbildern. Strenggenommen
sind die hier présentierten einfachen Simulationen nur fiir solche Experi-
mente giiltig, bei denen die Aperturblende und die Orientierung der Probe
so gewihlt sind, dal} Bragg-reflektierte Elektronen nicht zur Abbildung bei-
tragen. Dies macht es jedoch unmdglich, Netzebenenabstinde aufzul6sen.
Abb. 3.9 sollte daher als Beispiel angesehen werden, welches einen Eindruck
davon vermittelt, das durch relativistische Effekte in Elementverteilungsbil-
dern Artefakte hervorgerufen werden konnen, die von den nichtrelativisti-
schen Simulationen nicht erklirt werden koénnen. Der relativistische Ansatz
sollte daher in Rechnungen wie [79] eingebaut werden, welche den Einfluf3

dynamischer Beugung beriicksichtigen.
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Kapitel 4

Theorie zur experimentellen
Bestimmung der inelastischen

Ubertragungsfunktion

In diesem die Kapitel 4 - 6 umfassenden Teil der vorliegenden Arbeit werden
unsere Experimente zur Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion
auf der Basis von ,, Thonschen Diffraktogrammen® dokumentiert. So bezeich-
net man die Betragsquadrate der Fouriertransformierten von Abbildungen
amorpher Folien [82].

Dieses erste Kapitel ist der Erarbeitung der zur Durchfiihrung dieser Me-
thode notwendigen Theorie gewidmet. Es wird insbesondere gezeigt, dafl zur
Bestimmung der Ubertragungsfunktion der Zwei-Teilchen-Strukturfaktor be-
kannt sein mufl. In einem theoretischen Exkurs zur elastischen Abbildung
wird demonstriert, wie dieser aus der Intensitét im elastisch gefilterten Beu-
gungsbild oder aus elastischen Phasenkontrastaufnahmen unabhéngig be-
stimmt werden kann. Es wird auflerdem gezeigt, dafl die elastische Phasen-
kontrastiibertragungsfunktion CTF zwischen Struktur und Kontrast in einer
Phasenkontrastabbildung einen ganz dhnlichen Zusammenhang herstellt, wie
die inelastische Ubertragungsfunktion ITF zwischen Struktur und Intensitit
im Elementverteilungsbild (GL (2.10)).
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Dies nutzen wir im anschliefenden Kapitel 5, indem wir in Vorversuchen
zur Bestimmung der elastischen Phasenkontrastiibertragungsfunktion CTF
die Methodik zur Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion ent-
wickeln. In Kapitel 6 werden die so gewonnenen Erkenntnisse schliefilich in

entsprechende Experimente zur Bestimmung der ITF iibertragen.

4.1 Zusammenhang von Diffraktogramm, in-
elastischer Ubertragungsfunktion und

Zwei-Teilchen-Strukturfaktor

Eine Idee zur Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion ist direkt
aus Abb. 2.5 zu entnehmen. Dort ist angegeben, wie man bei bekanntem Ein-
gangssignal, das heifit bei bekannter projizierter Atomverteilung n,(7) des
Elementes a, und bekannter Ubertragungsfunktion ITF(u), das Ausgangssi-
gnal, das heifit die Bildintensitét j() berechnen kann. Kennt man umgekehrt
bei einer gegebenen Probe durch unabhingige Messungen Ausgangs- und
Eingangssignal, so sollte man die inelastische Ubertragungsfunktion prinzi-

piell iiber den Zusammenhang

A~

ITF (%) = é ;(2)

bestimmen kénnen. C' = jyo (0F,0,4) ist der Normierungsfaktor der inelasti-

schen Ubertragungsfunktion, der so gewihlt ist, daB ITF(0) = 1 gilt.

(4.1)

Experimentell ist die Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion
auf diese Weise jedoch nicht direkt realisierbar, da die unabhingige Kenntnis
des Eingangssignals wegen

~

g (’IZ) — / d2p—» g (ﬁ)eﬂvrﬁﬁ
= Z 2Tl (4.2)
iq

erfordert, dafl man durch ein Verfahren alle Atomposition r; der Atomsorte

a in der gegebenen Probe ermitteln konnte. Dazu ist jedoch kein Experiment
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denkbar.
Dieses Problem wird vermieden, wenn man das Betragsquadrat von Gl. (4.1)

zur Bestimmung der Ubertragungsfunktion ITF (@) verwendet

[ITF ()]

- @7‘2 (4.3)

Das Betragsquadrat der Fouriertransformierten der Bildintensitét ‘j(ﬁ)r im
Elementverteilungsbild bezeichnet man als Diffraktogramm. Das Betragsqua-
drat der Fouriertransformierten der projizierten Atomverteilung entspricht
bis auf Normierungskonstanten dem sogenannten projizierten partiellen Zwei-
Teilchen-Struktur-Faktor der Atomsorte a

o 1
S (1) = 2

221 2mi(Fi—p;)
na(u)‘ _N—C?L%:%:e i), (4.4)
Er ist wegen der Doppelsumme nur von der statistischen Verteilung der
Abstidnde jeweils zweier Atome des Elementes a abhingig. Im Falle iso-
troper Proben ist er gleich dem dreidimensionalen partiellen Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor S,,(@). N ist die Gesamtanzahl der Atome in dem in der
Aufnahme abgebildeten Probenbereich, ¢, der Anteil der Atomsorte a. Be-
steht das Testobjekt ausschliefilich aus dem Element a, d.h. ¢, = 1, so ist

S,a () identisch mit dem Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S, (i)

1 N
S(ﬂ/’) = 52(/1,_[:) = = N ZZ@ZQWU‘(pi_pJ') (45)

joi

7 ()]

der Probe. Die Summenindizes laufen in diesem Fall iiber alle Atome in der
Probe und GI. (4.3) wird in diesem Fall zu

TR (@) = — ]

= NC? 8@) (4.6)

!Da der Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S»(#) im Folgenden noch hiufiger vorkommt,
verwenden wir der Einfachheit halber dafiir die Bezeichnung S(@) und sprechen, wie in

der elektronenmikroskopischen Literatur (z.B. [70]) iiblich, vom Strukturfaktor.
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Zur Bestimmung der Ubertragungsfunktion auf der Basis dieses Zusammen-
hangs ist es notwendig, eine Probe zu verwenden, bei der moglichst iiber
den ganzen Bereich der zu bestimmenden Ubertragungsfunktion der Zwei-
Teilchen-Strukturfaktor

S(@) >0 (4.7)

ist. Da der Strukturfaktor kristalliner Proben scharfe Maxima aufweist, zwi-
schen denen er nahezu verschwindet, scheiden solche Priaparate von vornher-
ein aus. Am einfachsten wire die Verwendung ideal amorpher Substanzen, die
als Verteilung nahezu punktférmiger, wechselwirkungsfreier und daher rein

statistisch verteilter Atome beschrieben werden kénnen und fiir die daher gilt

S(@) = Y1+ Y e
N J \j 1£]

~
~0

l

Q
—_

(4.8)

In diesem Fall ist nach Gl. (4.6) die Intensitét im inelastischen Diffrakto-
gramm direkt proportional zum Betragsquadrat der inelastischen Ubertra-
gungsfunktion. Ideal amorphe Substanzen sind zum Beispiel stark verdiinnte
Gase. Diese sind einer Untersuchung mit Hilfe von Elementverteilungsbildern
nicht zugénglich. Praktisch realisierbar ist die Verwendung diinner amorpher
Folien als Testobjekte. Deren Strukturfaktor sollte iiber einen weiten Be-
reich von Raumfrequenzen u ebenfalls weitgehend homogen sein. Fiir reale
amorphe Proben verschwindet der zweite Term in Gl. (4.8) jedoch nicht [87]
sondern sorgt fiir eine Modulation in Abhéngigkeit von der Raumfrequenz u.
Um mit Hilfe von Gl. (4.6) die inelastische Ubertragungsfunktion zu bestim-
men, ist es folglich notwendig, den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(#) der
amorphen Probe auf unabhéingige Weise zu messen. Eine Moglichkeit dazu
bildet die Untersuchung der Probe mit elastisch gestreuten Elektronen. Im
folgenden Exkurs soll gezeigt werden, wie der Zwei-Teilchen-Strukturfaktor
mit der Intensitét in elastischen Phasenkontrastaufnahmen und dem elasti-

schen Beugungsbild von diinnen Proben zusammenhéngt.
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4.2 Elastisch gefilterte Beugung und Abbil-
dung

Die Theorie der elastischen Abbildung ist schon ldnger bekannt. Die in der
Literatur gegebenen Gleichungen unterscheiden sich jedoch oft wegen leicht
unterschiedlicher Definitionen in Vorzeichen beziehungsweise in der Nomen-
klatur. Angesichts unseres quantitativen Vorhabens schien es uns daher sinn-
voll, die von uns verwendete Schreibweise sowie die verwendeten N&herungen
in einem kurzen Exkurs darzustellen.

Fiir die folgende Diskussion bendétigen wir die Intensitidt der elastisch ge-
streuten Elektronen in der Bildebene und in der hinteren Brennebene der
Objektivlinse, welche im Beugungsmodus abgebildet wird. Die Berechnung
dieser Intensitdten kann auf gleiche Weise erfolgen, wie dies in Abschnitt
3.1 fiir den Fall inelastisch gestreuter Elektronen besprochen wurde. Ausge-
hend von der Wellenfunktion W7(5") direkt hinter der Probe erhélt man die
Wellenfunktion in der Bildebene durch mehrfache Anwendung des Fresnel-
Integrals in GI. (3.1) und durch Multiplikation mit den in Gl. (3.2) und GI.
(3.3) gegebenen Transmissionsfunktionen der Objektivlinse 77, (/) und der
Aperturblende T4 (p4). Bei der folgenden Diskussion legen wir die z-Achse des
Koordinatensystems in Richtung der optischen Achse. Die Bezeichnung der
Koordinaten in den fiir den Abbildungsprozess wichtigen Ebenen sind in Abb.
3.1 gegeben. Wie schon bei der Behandlung der inelastischen Abbildung ist
die Bildkoordinate pp auf die Gréfenverhéltnisse im Objekt zuriickbezogen.
Fiir die Wellenamplitude in der hinteren Brennebene W 4 (%) erhélt man, ab-
gesehen von Phasenfaktoren, die Fouriertransformierte der Wellenamplitude
Ur(p) direkt hinter dem Objekt. Wir verwenden deshalb, und um spitere
Vergleiche zu erleichtern, fiir die Angabe der Koordinaten in der hinteren

. g

Brennebene im Folgenden die Raumfrequenz 4 = ?—3‘\ = 3. Fiir die Intensitét

im Beugungsbild ergibt sich also

1
- \2f2

. _‘_’2
Ga (i) = | 4(@0) ] [ @5 ur(@e =) (4.9)
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Dabei ist A die Wellenldnge des einfallenden Elektrons, f die Brennweite der
Linse und # der Streuwinkel. Durch die Vektorschreibweise kann auch dessen
Azimuth angegeben werden. Die Wellenamplitude ¥z (p) in der Bildebene
entspricht bis auf Phasenfaktoren der Fourier-Riicktransformation der Wel-
lenamplitude in der hinteren Brennebene. Folglich ist die Intensitét in der
Bildebene gegeben durch

is(P) = |Vp(7p)[’
2

/ &2 / 427 U (7)eMP=PT, (7). (4.10)

Insbesondere ergibt sich fiir die ideale Abbildung, das heifit, wenn T4 (74) = 1

1
M

i) = |¥r(7)*. (4.11)

Schwache Streuer konnen im elastischen Fall ebenfalls durch eine Transmissi-
onsfunktion T'(p) beschrieben werden. Mit der Wellenamplitude W, (p) direkt

vor dem Objekt erhélt man dann

Ur(p) = Ve(P)T(P)- (4.12)

Eine monoenergetische, parallele, im Winkel © zur optischen Achse einfal-
lende Elektronenwelle 148t sich durch ihren Wellenvektor EZ charakterisieren,

der in Kleinwinkelndherung die Form
ki =k|e. — 6] (4.13)
annimmt. Fiir den Wellenvektor nach der Streuung erhilt man entsprechend
kr=kle.+0]. (4.14)

In der Objektebene, die wir der Einfachheit halber so legen, daf§ dort z = 0
gilt, ist dann die Wellenamplitude des einfallenden Elektrons durch

U.(p) = iR — o~ik6F (4.15)
gegeben. Fiir den elastischen Streuvektor ¢y = k; — Ef erhélt man

G = —k(© +0) := k. (4.16)
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Wir verwenden hier die Bezeichnung ¢ fiir den elastischen Streuvektor, um
eine Verwechslung mit dem inelastischen Streuvektor ¢ auszuschliefen. Im
Rahmen der hier diskutierten Kleinwinkeln&dherung ist ¢y senkrecht zur opti-
schen Achse. Fiir eine genaue Diskussion der Kohérenz der Streuwellen oder
fiir dickere Proben muf} iiber die hier angegebene Darstellung hinaus in den
Vektoren /%, Ef und ¢o auch die zweite Ordnung in den Winkeln © und 6

mitgenommen werden [18].

4.2.1 Die Transmissionsfunktion

Ist die kinetische Energie des einfallenden Elektrons sehr viel grofler als der
Betrag des Objektpotentials, kann man die halbklassische Hochenergienéhe-
rung [70] zur Berechnung der Transmissionsfunktion des Objektes verwenden.
Durch die hohe Differenz zwischen Beschleunigungsenergie und Objektpo-
tential durchquert das Elektron die Probe nahezu gerade. Im Bereich des
Objektpotentials wird das einfallende Elektron zusétzlich beschleunigt und
seine Wellenlénge verkiirzt sich. Als Konsequenz ist die Welle hinter dem
Objekt gegeniiber derjenigen vor dem Objekt um die Phase ¢(p) verscho-
ben. Die Phasenschiebung ist proportional zum projizierten Objektpotential

V(). Entsprechend erh#lt man fiir die Transmissionsfunktion

I(p) = exp(ip(p))
= exp (—%/oo V(f’)dz)

-0

= exp (—%V(ﬁ)) ) (4.17)

wobei v die Geschwindigkeit des einfallenden Elektrons angibt. Die Probe

stellt sich in der Hochenergiendherung als ein reines Phasenobjekt dar.

Schwache Phasenobjekte

Diinne Proben leichter Elemente sind sogenannte schwache Phasenobjekte.

Bei ihnen ist die durch das Objektpotential hervorgerufene Phasenschiebung
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sehr klein
lp(p)] < 1. (4.18)

In diesem Fall kann zusétzlich die Exponentialfunktion in Gl. (4.17) ent-
wickelt werden. Eine Néaherung, die die Phasenschiebung lediglich in erster

Ordnung mitnimmt
T(p) =1+ 1ip(p) (4.19)

bezeichnet man als , Schwache-Phasenobjekt-Naherung“ oder auch als
» WPO-Naherung“ mit dem englischen Akronym fiir Weak Phase Object.
Die beiden Summanden der Transmissionsfunktion kann man anschaulich
als den gestreuten und den ungestreuten Anteil der einfallenden Elektronen-
welle interpretieren.

Wir benétigen im Folgenden die zweidimensionale Fouriertransformierte von
©(p). Wegen dessen Proportionalitit zum projizierten Potential (Gl. (4.17)),

erhalt man dafiir

= —ﬂFT:*{V}(ﬁ). (4.20)

Die zweidimensionale Fouriertransformierte des projizierten Potentials in ei-
ner Ebene senkrecht zur optischen Achse ist also gleich der dreidimensionalen
Fouriertransformierten des Potentials. Vernachlissigen wir Bindungseffekte,
konnen wir das Probenpotential aus dem Potential freier Atome zusammen-
setzen. Ist die Probe nur aus Atomen der Sorte a zusammengesetzt, so erhélt
man mit der projizierten Atomverteilung aus Gl. (2.6) und dem projizierten

Einzelatompotential V (p) fiir das projizierte Probenpotential
V(7) = [ (7) Ve (5= 7). (4:21)
Fiir die Fouriertransformierte der Phasenschiebung erhalten wir damit
¢(@) = Mia (@) fa(uw), (4.22)
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mit dem Atomformfaktor der Atomsorte a

m
omh?

fa(u) = FT{V,}(u). (4.23)

Der Atomformfaktor kann aus Tabellenwerken [46] entnommen werden. Au-
Berdem wurden zum Beispiel von Bird und King [7] und Weickenmeier und
Kohl [83] Inter- beziehungsweise Extrapolationsformeln fiir die tabellierten

Werte angegeben.

4.2.2 Intensitit im Feinbereichs-Beugungsbild

Fiir die Aufnahme eines Feinbereichs-Beugungsbildes verwendet man axiale
parallele Beleuchtung, d.h. es gilt © = 0. Den zu untersuchenden Objektbe-
reich wiahlt man mit Hilfe der Feinbereichs- oder Selektorblende aus. Diese
befindet sich normalerweise in der ersten Zwischenbildebene des Mikroskops.
Wegen des Einflusses der Objektivlinsenfehler ist der durch die Feinbereichs-
blende selektierbare Bereich in Abhingigkeit vom betrachteten Streuwinkel-
bereich nach unten begrenzt [70]. Mit Gl. (4.9) fiir die Intensitéit in der hinte-
ren Brennebene und der Transmissionfunktion des schwachen Phasenobjektes

erhélt man fiir die Verteilung der elastischen Intensitdt im Beugungsbild
Jaid) o< [jau (i) + const - [¢(@)[] (4.24)

Der erste Summand in Gl. (4.24) entspricht der Intensitiit der die Probe unge-
streut durchquerenden Elektronen. Bei exakt paralleler Beleuchtung formen
diese einen scharfen Peak im Zentrum des Beugungsbildes. Da jedoch eine
solche Beleuchtung iiber den gesamten ausgewihlten Objektbereich niemals
ganz realisierbar ist, ergeben die ungestreuten Elektronen im Bereich sehr
kleiner Streuwinkel im Beugungsbild einen Untergrund mit dem Profil der
Eingangswinkelverteilung. Auf diesen werden wir bei den Experimenten zur
Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion noch zu sprechen kom-

men.
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Vernachléssigen wir diesen Untergrund, erhalten wir schlieflich mit GI.
(4.22), Gl (4.24) und Gl (4.5) fiir die Intensitétsverteilung im Beugungs-
bild diinner Proben

ja(@) o |fa(uw)* S(@). (4.25)

Es ist also moglich, den als Referenz fiir die Bestimmung der inelastischen
Ubertragungsfunktion benétigten Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(#) diinner
amorpher Folien aus dem elastischen Feinbereichsbeugungsdiagramm zu er-
mitteln. Eine andere Moglichkeit, diesen zu bestimmen, bietet der Kontrast
in elastisch gefilterten Phasenkontrastaufnahmen, was im Folgenden disku-

tiert wird.

4.2.3 Phasenkontrast

Die Intensitit im Bild eines ideal abgebildeten reinen Phasenobjekts ist pro-

portional zur Intensitét der einfallenden Elektronenwelle
iB(pB) o |¥.(7) %, (4.26)

was man leicht erkennt, wenn man GI. (4.12) mit GL (4.17) in die Gleichung
fiir die ideale Abbildung Gl. (4.11) einsetzt. Auf diese Weise enthilt man
also im Bild keinerlei Information iiber die Probe. Dies liegt daran, daf} bei
der idealen Abbildung die gestreuten und ungestreuten Anteile der Elektro-
nenwelle in der Bildebene nur jeweils getrennt miteinander interferieren. Die
gestreuten Wellenanteile, die an einer bestimmten Bildkoordinate gp mit-
einander zur Interferenz kommen, stammen aber von derselben Probenstelle
p und haben damit also die gleiche Objektphasenschiebung erfahren. Eine
Moglichkeit, die Phasenverschiebung durch die Probe im Bild sichtbar zu
machen, bietet die sogenannte Phasenkontrastabbildung. Wie in Abb. 4.1
ersichtlich, verschiebt man dazu den gestreuten Anteil der Elektronenwelle
um eine zusitzliche Phase v, wodurch es in der Bildebene zur Interferenz

zwischen gestreutem und ungestreutem Anteil der Elektronenwelle kommt.
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Intensitit im Bild

a) ohne zusitzliche Phasenschiebung
(ideale Abbildung)

=\
s

] ungestreuter Anteil

ip(p)

gestreuter Anteil

»)
»

a) mit zusitzlicher Phasenschiebung y
(Phasenkontrast)

)
\/ Repsss o
Totensits

] ungestreuter Anteil

¥

io(p)

gestreuter Anteil

Abbildung 4.1: Prinzip des Phasenkontrastes fiir ein schwaches Phasenobjekt. Fiir die
einfallende Welle direkt vor dem Objekt gelte der Einfachheit halber ¥, = 1. Gestreuter
und ungestreuter Anteil der Elektronenwelle sind gem#fi Gl. (4.19) fiir das schwache Pha-
senobjekt in einem komplexen Koordinatensystem dargestellt. Bei der idealen Abbildung
ist die Intensitit im Bild genauso grof§ wie die Intensitit nur des ungestreuten Anteils
der Elektronenwelle. Die Objektphase ¢(p) hat daher auf die Intensitdt im Bild keinen
Einflufl. Zur Erzielung von Phasenkontrast verdreht man nur den gestreuten Anteil der
Welle um eine zusétzliche Phase v, wodurch die Intensitit im Bild linear in ¢(5) variiert.
Optimal ist ein v von 7/2 oder —m/2. Der in ¢(p) lineare Term ist Folge der Interferenz

der ungestreuten Welle mit der gestreuten.

Dadurch wird in jeder Bildkoordinate die Phasenverschiebung des gestreuten
Wellenanteils relativ zur ungestreuten Welle gemessen. Bei der praktischen
Realisierung macht man sich zunutze, daf die gestreuten Elektronen iiber
den gesamten Bereich der hinteren Brennebene verteilt sind, wihrend die
ungestreuten ein scharfes Maximum auf der optischen Achse haben. Dann
fiihrt man in der hinteren Brennebene eine Phasenplatte ein, die nur den
Elektronenwellen auflerhalb der optischen Achse, also nur dem gestreuten
Wellenanteil, eine Phasenverschiebung y(6) vermittelt. In der Elektronenmi-
kroskopie erhilt man eine solche Phasenschiebung quasi automatisch durch

den Linsenfehlerphasenterm (6, E), welcher in Gl. (3.4) gegeben ist.
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Aus Intensitétsgriinden verwendet man fiir Phasenkontrastaufnahmen im all-
gemeinen schwach konvergente Beleuchtung. AuBerdem weist die Beleuch-
tung in Abhéngigkeit von der verwendeten Elektronenquelle eine endliche
Energiebreite zwischen 0,5 und 2 eV auf, die wegen der Energieabhéngigkeit
des Linsenfehlerterms ~(6, E') beriicksichtigt werden muf. Zur realistischen
Intensititsberechnung wird daher die Intensitét in Gl. (4.10), die sich fiir
monoenergetische parallele Beleuchtung ergibt, {iber die Energie- und Win-
kelverteilung p(E) und D(©) der auf die Probe treffenden Elektronen gemit-
telt. Mit den Gleichungen (4.10), (4.12), (4.15) und (4.16) erhélt man fiir die
Intensitdt im Bild

o 1 .
(i) = / dE p(E) / 426 D(0)
— P= g — . P 2
‘ / &2 / LAT(F)e= " A(f)e= OB s (4.97)

Wir setzen nun die Transmissionsfunktion des schwachen Phasenobjekts aus
Gl (4.19) ein und nehmen aus dem Betragsquadrat nur die Terme linearer
Ordnung in ¢(p) mit. AuBlerdem verwenden wir, dafi der Linsenfehlerterm
v(0, E) punktsymmetrisch im Winkel 6 und auflerdem ¢(p) reell ist. Fiir
die Energieverteilung verwenden wir eine Gaufiverteilung mit der Halbwerts-
breite 0 F

p(E) = %e“(#)z. (4.28)
In diesem Fall konnen wir die Energieintegration analytisch ausfiihren. Rea-
listischer wére die Verwendung einer asymmetrischen Verteilung, die dem
oberhalb der Austrittsenergie des elektronenemittierenden Materials liegen-
den Teil der Fermi-Dirac-Verteilung entspriche, doch hat diese Asymmetrie
auf die Intensititsverteilung nur geringe Auswirkungen [70]. Definieren wir
nun den Kontrast wie in der Lichtoptik als

C(7s) = % (4.29)

wobei jg(pp) die Intensitdtsverteilung im Bild mit Probe und j, die homo-

gene Intensitétsverteilung im Bild ohne Probe ist, so erhalten wir aus Gl.
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(4.27) fiir diesen im Bild eines schwachen Phasenobjekts

C(75) = — / CTF ges (i) (u)e 27772 @25 (4.30)
mit
- [Ceg i b(0a-6)? 92)]2
CTFyes(il) = —2 / 8)A(©)e |z
sin(~y “) (é))d?é (4.31)
und
» % 0
v (0) =k (Csz—Af5>. (4.32)

CTFges (i) ist die allgemeinste Form der Ubertragungsfunktion fiir die Abbil-
dung mit dem Phasenkontrastverfahren. Als , Phasenkontrastiibertragungs-

funktion“ wird in der Literatur aber der Ausdruck

CTF(u) = —2sin(y(u))) = —2sin (k (c@ YN f@)) (4.33)

bezeichnet, der sich im Falle paralleler, monoenergetischer Beleuchtung er-
gibt. Der Ausdruck fiir CTFges(%) 148t sich im Falle schwach konvergenter
Beleuchtung weiter analytisch vereinfachen, wenn man die Exponenten in
Gl (4.31) in erster Ordnung nach © entwickelt. Im Falle eines defokussier-
ten Kondensors® kann man die Winkelverteilung der Beleuchtung durch eine

GauBverteilung

5) = | 22 - m2(2)’ (4.34)

mit der halben Halbwertsbreite o nithern [43]. Die Ubertragungsfunktion fiir
reale Beleuchtungsbedingungen CTFgeg(#) 148t sich dann als Produkt der

2Bei Phasenkontrastaufnahmen arbeitet man in der Regel mit moglichst paralleler Be-
leuchtung, das heifit mit defokussiertem Kondensor. Bei der inelastischen Abbildung ist
aus Intensitétsgriinden die Beleuchtung meist stark konvergent, der Kondensor also eher
fokussiert. In diesem Falle wird die Winkelverteilung der einfallenden Elektronen am be-
sten durch eine Top-Hat-Verteilung (Gl. (3.7)) beschrieben. Aus diesem Grund haben wir
fiir die beiden Beleuchtungsarten auch unterschiedliche Bezeichnungen zur Angabe des

Konvergenzwinkels (inelastische Abbildung © p, Phasenkontrastaufnahmen «) gewiihlt.
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»,Phasenkontrastiibertragungsfunktion“ CTF(u) und der Einhiillenden E,(u)
und E.(u) schreiben

CTFges(u) = Ec(u)Eq(u)CTF (u). (4.35)

Die Einhiillenden

2 oF )]
E.(u) = exp (—71’ lC’CmAu ] ) : (4.36)

und

E,(u) = exp (—H% [CoX?u® — A ful 2) (4.37)

beschreiben den Einflufl der partiellen Kohérenz infolge der konvergenten
(Eq(u)) und nicht monoenergetischen (E.(u)) Beleuchtung [43]. Es bleibt
noch hinzuzufiigen, daf die Einhiillende E.(u) in der Realitét nicht nur durch
die Energiebreite des einfallenden Elektronenstrahls determiniert ist, sondern
auch durch Schwankungen der Linsenstréme I und der Hochspannung U.
Dies kann man beriicksichtigen, wenn man 0 E in Gl. (4.36) ersetzt durch die

effektive Energiebreite 6 Eog

S Eoft SE\> [(sU\? 5I\?

wobei 61 und 6U die Halbwertsbreiten der Strom- und Spannungsschwankun-

gen sind [70]. Es hat sich eingebiirgert, die effektive Energiebreite in Form
der sogenannten , Defokusbreite“ ¢ f anzugeben. In der Literatur wird die
Defokusbreite uneinheitlich z.T. auf die Halbwertsbreite, z.T. auf die Stan-
dardabweichung der effektiven Energiebreite bezogen. Gebriuchlicher scheint
die Verwendung der Standardabweichung zu sein. Man erhilt dann, da wir

bis jetzt Halbwertsbreiten verwendet haben

B 1 (0Eu
5f_cc2m< B ) (4.39)

Die chromatische Einhiillende lautet dann

Eo(u) = e 37 (1), (4.40)
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Fiir die Fouriertransformierte des Kontrastes im Phasenkontrastbild ergibt
sich aus Gl. (4.30) der Ausdruck

C (@) = Ma(@) Ee(u) Ba(u) CTE (@) fia(@), (4.41)
CTF;es(u)

wobei wir fiir die Fouriertransformierte der Objektphasenschiebung ¢(u) die
Formulierung aus Gl. (4.22) verwendet haben, welche gilt, wenn die Probe
nur aus Atomen des Elements a zusammengesetzt ist.

Die Struktur dieses Ausdrucks entspricht genau der, die wir in Gl. (2.10) fiir
die fouriertransformierte Intensitéit im Elementverteilungsbild gefunden hat-
ten. Im Gegensatz zum inelastischen Fall beschreibt die Ubertragungsfunk-
tion CTFges aber nur den Einflul des Abbildungsvorgangs im Mikroskop.
Der Einflufl des Streuprozesses kann im elastischen Fall zusétzlich in Form
des Atomformfaktors f,(#) absepariert werden. Im inelastischen Fall ist der
Streuprozefl dagegen integraler Bestandteil der Ubertragungsfunktion. Es sei
hier darauf hingewiesen, daf} die Struktur der Ausdriicke fiir die Intensitéit im
Elementverteilungsbild und den Kontrast in einer Phasenkontrastaufnahme
nur im Falle einer einelementigen Probe {ibereinstimmen. Besteht die Probe
aus mehreren Elementen, wird im Elementverteilungsbild nur die Verteilung
einer Atomsorte abgebildet. Die elastische Abbildung gibt dagegen die ge-
samte mit den jeweiligen Atomformfaktoren gewichtete Atomverteilung wie-

der. Das Diffraktogramm einer Phasenkontrastaufnahme

C()|" = X N |CTFgos(u)]” | fa(w)* S() (4.42)

ist wieder proportional zum Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(#). Daher
kénnen wir neben den vorher besprochenen Beugungsbildern auch Phasen-
kontrastaufnahmen als Referenz fiir die Bestimmung unserer inelastischen

Ubertragungsfunktion nutzen.
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Kapitel 5

Experimente zur elastischen

Kontrastiibertragungsfunktion

Die Beschiftigung mit elastisch gefilterten Phasenkonstrastaufnahmen erfiillt
an dieser Stelle zwei Funktionen:

Da die Zusammenhénge zwischen Struktur und Bildinformation fiir Element-
verteilungsbilder, Gl. (2.10), und elastisch gefilterte Phasenkontrastaufnah-
men, Gl. (4.41), &hnlich sind, soll hier einerseits die Methodik fiir die Bestim-
mung der inelastischen Ubertragungsfunktion entwickelt werden. Die elasti-
schen Aufnahmen sind wegen der meist besseren Signal-Rausch-Verhéltnisse
leichter handhabbar. Von Mgbus [53, 55] wurde bereits gezeigt, dafi eine
Bestimmung der CTF oder einzelner Einhiillender der CTF mit Hilfe der
Thonschen Diffraktogrammethode moglich ist.

Andererseits kann der Intensititsverlauf in Diffraktogrammen von Phasen-
kontrastaufnahmen als Referenz fiir die Messung der inelastischen Ubertra-

gungsfunktion verwendet werden.
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5.1 Experimentelle Gegebenheiten

Im Folgenden werden die fiir die Experimente verwendeten Gerédte angege-
ben und die Herstellung der Proben beschrieben. Die hierzu gemachten An-
gaben gelten sowohl fiir die in diesem Kapitel geschilderten Experimente zur
Phasenkontrastiibertragungsfunktion wie auch fiir die im folgenden Kapitel

behandelte Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion.

5.1.1 Herstellung der Proben

Fiir unsere Experimente zur Bestimmung der Ubertragungsfunktionen
wurden amorphe Folien von Kohlenstoff, Silizium und Germanium verwen-
det. Von den Elementen der vierten Hauptgruppe erhélt man Folien mit
amorphen Eigenschaften leicht in einer Hochvakuumbedampfungsanlage.
Die Folien wurden jeweils bei einem Druck von 1072 Pa auf mit Ethanol
gereinigte Glasobjekttrager aufgedampft und anschlieflend in destilliertem
Wasser auf feinmaschige Kupfertrigernetzchen abgeflottet. Zur Variation
der Probendicke wurden der Abstand zwischen Aufdampfmaterial und
Glasobjekttrager sowie die Menge des verdampften Materials variiert.

Als Material zur Herstellung der Kohlenstoffolien verwendeten wir Kohle-
elektroden, durch die ein hoher Strom geleitet wurde und gingen vor, wie
in [68] fiir die Herstellung von Kohlenstofftrigerfolien beschrieben. Fiir
die Herstellung der Silizium- und Germaniumfolien wurden jeweils kleine
Kristallbruchstiicke aus einem aufheizbaren Wolframschiffchen abgedampft.
Es wurde kein Pulver verwendet, da die beiden Materialien in Pulverform
schon lange vor Erreichen der Schmelztemperatur aus dem Wolframschiff-
chen ,springen®.

Vor dem Aufdampfen von Germanium und Silizium wurde der Objekttriager
mit dem wasserlgslichen ,,Graham’schen Salz“ (Natriumpolyphosphat) vor-
bedampft, da sich die sehr diinnen Folien sonst beim Abflotten nur schlecht
vom Objekttrager 16sten. Mittels energiedispersiver Rontgenanalyse (EDX)

wurde sichergestellt, da} sich nicht auch Wolfram aus dem aufgeheizten
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Schiffchen auf den Objekttrigern niedergeschlagen hatte.

Nach dem Abflotten auf Kupfernetzchen wurde ein Teil der Folien zu Eich-
zwecken zusétzlich mit Gold bedampft. Mit einem zweiten Kupfernetzchen
wurde ein Teil der Probe abgeschattet, um auch goldfreie Bereiche zu
erhalten. Die verdampfte Goldmenge und der Abstand vom Objekttriager
zum Wolframschiffchen wurde so gewihlt, dafi sich auf den Folien jeweils

eine Verteilung von zwei bis drei Nanometer grolen Goldinseln bildete [33].

5.1.2 Die Probendicke

Eine Beschreibung der Bildintensitét mit Hilfe von Ubertragungsfunktionen
ist sowohl fiir inelastische wie auch fiir Phasenkontrastaufnahmen nur fiir sehr
diinne Proben moglich. Ziel der Probenherstellung war es daher, moglichst
diinne Folien zu erhalten. Ein kritischer Schritt ist dabei das Abflotten der
Proben von den Glasobjekttriagern. Bei zu diinnen Proben 16st sich der auf-
gedampfte Film nicht vom Objekttriger oder ,zerbréselt® beim Abflotten
auf der Wasseroberfliche und kann nicht auf ein Kupfernetzchen iibertragen
werden. Beim Silizium gelang es uns nicht, Folien mit weniger als ca. 12 nm
Dicke herzustellen. Beim Germanium lag die Untergrenze bei ca. 5 nm, beim
Kohlenstoff lag die minimale Dicke noch darunter. Zur Dickenbestimmung
wurden zwei Verfahren verwendet:
Bei der Transmissionsmessung [70] vergleicht man die durch die Probe und
die Aperturblende mit dem Halbwinkel 64 transmittierte Intensitdt j;(64)
mit der Ausgangsintensitit jo. Die Ausgangsintensitdt wird aus der Inten-
sitidt in der Bildebene nach Entfernen der Probe aus dem Strahlengang ge-
messen. Fiir nicht zu dicke amorphe Proben féllt die transmittierte Intensitét
exponentiell mit linear zunehmender Probendicke ¢ ab

jt(_ﬂ = e t/7k(04) (5.1)

Jo

Formeln zu einer ndherungsweisen Bestimmung der sogenannten ,,Kontrast-

dicke“ x4 (64) findet man bei Reimer [70].
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Das t/A-Verfahren [16] beruht darauf, daf§ der Anteil der elastisch gestreuten
Elektronen j.(f4) an der gesamten transmittierten Intensitét j;(64) exponen-

tiell abnimmt, wenn die Probendicke linear zunimmt

je(OA) —t/A(@A)' (52)

Einen Wert fiir die mittlere freie Wegléinge A(64) beziiglich aller inelastischen
Streuprozesse erhilt man z.B. mit der von Egerton und Chang [16] angege-
benen Faustformel. Die Genauigkeit beider Verfahren sind mit +(20 — 30)%

anzugeben.

5.1.3 Die verwendeten Mikroskope

Unsere im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen wurden
hauptséichlich an einem Leo 902 mit Castaing-Henry-Filter bei einer Be-
schleunigungsspannung von 80 kV und an einem Jeol 3010, welches mit einem
Gatan Imaging Filter ausgeriistet ist, bei einer Beschleunigungsspannung von
300 kV durchgefiihrt. Die Gerdte wurden jeweils mit ihrer Maximalspannung
betrieben. Wir kénnen uns daher im Folgenden zur Identifikation des verwen-
deten Gerites auf die Angabe der Beschleunigungsspannung beschrinken.

Da die von uns aufgenommenen Bilder spéter digital weiterverarbeitet
werden sollten, wurden ausschliellich die an beiden Gerédten vorhandenen
Slow-Scan CCD-Kameras zur Aufnahme verwendet. Beide Kameras haben
1024x1024 Bildpixel mit einer Abmessung von jeweils 24x24 um?, die wahl-
weise auch zusammengeschaltet werden koénnen (Binning). Die Kamera am
Leo 902 ist mit einem YAG-Szintillator ausgestattet, wihrend die Kamera am
Jeol 3010 wegen der hoheren Beschleunigungsspannung Phosphor als Szintil-

latormaterial nutzt.
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5.2 Bestimmung der Phasenkontrastiibertra-

gungsfunktion

Das grundsitzliche Vorgehen zur Bestimmung der Phasenkontrastiibertra-

gungsfunktion ist in Abb. 5.1 zusammengefafit. Das Diffraktogramm der

Phasenkontrast— Thonsches ﬁladiale Mittelung )
aufnahme einer Diffrakt . . lle K k .
amorohen Folie iffraktogramm experimentelle Korrekturen:
+ Untergrund B(u)
 Einhiillende
« MTF ., (u)

\_ " MTF.@ y

|C(u)PocS (u)lf, (u)|CTF (u)f I

\_V____/

IBCugung /

, S
Y

u

Abbildung 5.1: Prinzip der Bestimmung der Phasenkontrastiibertragungsfunktion aus
den Diffraktogrammen amorpher Folien unter Nutzung der Intensitéit im elastisch gefilter-
ten Beugungsdiagramm. Die im Kasten aufgelisteten experimentellen Korrekturen werden

im folgenden Abschnitt ausfiihrlich diskutiert.

Phasenkontrastaufnahme einer diinnen amorphen Folie wird mit einer nu-
merischen Fast-Fourier-Transformation berechnet. Wegen der Isotropie des
Strukturfaktors der amorphen Folie und der CTF kann zur Verbesserung
des Signal-Rausch-Verhiltnisses eine radiale Mittelung durchgefiihrt werden.
Bevor zur Bestimmung der CTF gemidfl Gl. (4.42) durch die Intensitét im
Beugungsbild dividiert wird, miissen noch einige experimentelle Korrektu-

ren der Diffraktogrammintensitit vorgenommen werden. Diese Korrekturen

35



werden im folgenden ausfiihrlich besprochen.

5.2.1 Zusitzliche experimentelle Einfliisse in Diffrak-

togrammen von Phasenkontrastabbildungen

In die bisher abgeleiteten Beziehungen fanden einige experimentelle Gegeben-
heiten noch keinen Eingang. So wurden insbesondere der DetektionsprozeS,
aber auch experimentelle Unzulénglichkeiten, wie Vibrationen, Probendrift
oder eine Neigung der verwendeten Folie vernachléssigt. Letztere fiihren vor
allem zu einer Dédmpfung der radial gemittelten Diffraktogrammintensitét bei
héheren Raumfrequenzen. Thr Einflufl kann daher durch Hiillkurven beriick-
sichtigt werden. Daneben fiihren einige dieser experimentellen Unzulédnglich-
keiten wegen ihrer Anisotropie auch zu einem Untergrund in der radial ge-
mittelten Diffraktogrammintensitéit, der jedoch bei experimenteller Sorgfalt
so klein gehalten werden kann, dafl er vernachldssigbar ist. Der Einflufl der
fiir die Aufnahmen verwendeten CCD-Kameras 148t sich durch eine Modu-
lationsiibertragungsfunktion beschreiben.

Daneben fiihrt die Z#hlstatistik, das sogenannte Schrotrauschen, bei der De-
tektion der Elektronen zu einem Untergrund B(u) in den radial gemittel-
ten Diffraktogrammen. Verwendet man fiir die Einhiillende durch experi-
mentelle Unzulénglichkeiten wie Vibration, Probendrift und Folienneigung
die Bezeichnung MTFerr(u) und fiir die der CCD-Kamera MTF ¢cop(u), so
erhélt man als vollstédndigen Ausdruck fiir die Intensitét im rotationsgemittel-
ten Diffraktogramm der elastisch gefilterten Phasenkontrastaufnahme einer

diinnen amorphen Folie [54]

Cexp(u)]” = (B(u)+Y - MTF¢cp(u)?
- MTFerr(u)? - |Cteo(u) )
Cineo(@)* = NN |[fa(u)[*- S(u) - CTFges(u)?
CTFges(u)? = E(u)’E4(u)’CTF (u)?
CTF(u)® = 4sin[y(u))]% (5.3)
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Dabei wird die Giiltigkeit der in Abschnitt 4.2.1 diskutierten schwachen Pha-
senobjektndherung sowie eine schwach konvergente Beleuchtung vorausge-
setzt, so dafl die Beschreibung der partiellen rdumlichen Kohérenz durch
E,(u) zulissig ist. Y ist ein Skalierungsfaktor.

Fiir die Bestimmung von CTF(u) bei aus dem Beugungsbild bekanntem S(u)
miissen jeweils alle anderen in Gl. (5.3) vorkommenden Gréflen bekannt sein.
Dabei ist es nicht nétig, alle Groflen, insbesondere die Einhiillenden, einzeln

zu kennen. Wir kénnen Gl. (5.3) in die einfachere Form

Cexp(u)]* = (B(u)+Y - MTF¢cp(u)’
+ MTFges(u)? - |fo(u)[? - S(u) - CTF(w)?)  (5.4)

umschreiben. Die ,, gesamte Modulationsiibertragungsfunktion*
MTFges(u)® = N A’ MTFerr(u)® - Eo(u)? - Ey(u)® (5.5)

enthilt damit alle in Gl. (5.3) vorkommenden Einhiillenden mit Ausnahme
von MTF¢cp. Diese wurde aus drei Griinden nicht mit in die MTFges ein-
bezogen. Erstens ist sie als einzige der Einhiillenden von der Vergréflerung
abhéngig. Zweitens gibt es Methoden, sie unabhéingig zu bestimmen. Schlief3-
lich ist MTF ¢op die einzige unter den hier beriicksichtigten Einhiillenden, die
auch bei der Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion von Bedeu-
tung ist. In den folgenden Abschnitten wird die Bestimmung der Einhiillen-

den MTF ccp und MTF geg sowie des Untergrundbeitrages B(u) besprochen.

Bestimmung der MTF der CCD-Kamera

In den zur Aufnahme verwendeten CCD-Kameras werden die Elektronen
nicht direkt detektiert, sondern fallen zunéchst auf einen Szintillator, wo
sie in einem gewissen Volumen durch unelastische Streuprozesse Photonen
auslosen. Diese werden iiber eine Fiberoptik auf einen CCD-Chip fokussiert,
in welchem sie Elektronen-Loch-Paare erzeugen. Durch den Aufbau des CCD-

Chips werden die erzeugten Ladungstriger bis zum néchsten Auslesevorgang
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gesammelt. Der CCD-Chip ist in Pixel aufgeteilt. Idealerweise ist die in ei-
nem Pixel registrierte Intensitét proportional zur auf die entsprechende Szin-
tillatorfliche einfallende Elektronenintensitéit. Von einem einzelnen Elektron
werden im Szintillator Photonen aber in einem Bereich ausgelost, dessen
Projektion auf die Chip-Oberfliche in der Regel grofler ist als die Fléche
eines Pixels. Ein einzelnes auf den Szintillator treffendes Elektron fiihrt da-
her zwar zu einem Intensitdtsmaximum in einem Pixel, es wird jedoch auch
Intensitit in dessen Nachbarpixeln registriert. Dieses als , Ubersprechen® be-
kannte Phénomen fiihrt zu einer Dadmpfung der Fouriertransformierten der
detektierten Intensitit bei hohen Raumfrequenzen.

Bei den Verfahren zur Bestimmung der MTF einer CCD-Kamera unterschei-
det man zwischen stochastischen und deterministischen Methoden. Bei den
deterministischen Methoden beleuchtet man die Kamera mit einer bekannten
Intensitatsverteilung und erhélt MTFoop dann aus dem Vergleich dieser be-
kannten Intensitétsverteilung mit dem von der Kamera detektierten Signal.
Bei der sogenannten Kantenmethode (z.B. [11, 84]) wird dazu die Verschmie-
rung einer auf die CCD-Kamera abgebildeten Intensititsstufe verwendet.
Die sogenannten stochastischen Methoden (z.B. [75]) machen von der An-
nahme Gebrauch, dafl bei homogen beleuchtetem und idealem, das heifit bei
einem einfallenden Elektron nur in jeweils genau einen CCD-Pixel Photo-
nen emittierenden Szintillator, die Anzahlen der in zwei verschiedenen Pi-
xeln registrierten Elektronen unabhingige poissonverteilte Zufallsvariablen
sind. Das entsprechende Fourierspektrum entspricht dann niherungsweise
dem Spektrum von weiflem Rauschen, das heif3t, der Betrag der Fouriertrans-
formierten ist fiir alle Raumfrequenzen konstant. Beim realen Szintillator ist
durch das Ubersprechen in benachbarte Pixel die Intensitéit in benachbarten
Pixeln jedoch korreliert, was zur Dampfung des Spektrums bei hohen Raum-
frequenzen fiihrt. Die Dampfungsfunktion des Spektrums liefert im Rahmen
dieser Uberlegungen sofort MTF ccp.

Hiilk [32] hat fiir drei verschiedene CCD-Kameras, die an Mikroskopen mit

Beschleunigungsspannungen zwischen 80 und 120 kV montiert waren, ge-
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zeigt, daB sich eine gute Ubereinstimmung zwischen deterministisch und
stochastisch bestimmten Modulationsiibertragungsfunktionen ergibt. Eine
MTF-Bestimmung mit der stochastischen Methode ist wesentlich einfacher
durchzufiihren, als mit der deterministischen. Deshalb wurden die in die-
ser Arbeit zur Auswertung verwendeten Kamera-MTFs nach dem Verfah-
ren von Hiilk und Daberkov [31] bestimmt, welches eine Modifikation der
de’Ruijterschen Methode darstellt. Die Weiterentwicklung dieses Verfahrens
besteht darin, daf} es die Bestimmung einer aliasingkorrigierten [47] MTF ¢cp
ermoglicht. Das Vorgehen und eine Fehlerabschitzung bei diesem Verfahren
ist in Abbildung 5.2 gegeben.

Neuere Arbeiten von Meyer und Kirkland [51, 52] zeigen jedoch sowohl theo-
retisch als auch experimentell, daf} es einen prinzipiellen Unterschied zwischen
der Ubertragung von Signal und Rauschen bei den zur Elektronendetek-
tion verwendeten CCD-Kameras gibt. Deshalb muf} zwischen einer NTF ccp
(Noise Transfer Function), die sich als Ergebnis bei Anwendung der sto-
chastischen Methode ergibt und der tatséchlichen MTF ccp, welche die Si-
gnaliibertragung beschreibt und die nur mit einer deterministischen Methode
bestimmt werden kann, unterschieden werden.

Die von Meyer bestimmten N'TFs sind bei der Nyquistfrequenz des Detek-
tors zum Teil um den Faktor vier héher als die entsprechenden MTFs. Solche
groflen Differenzen ergeben sich vor allem fiir h6here Beschleunigungsspan-
nungen (> 200kV), wodurch die in [32] fiir Beschleunigungsspannungen um
100kV gefundene gute Ubereinstimmung zwischen den Ergebnissen von sto-
chastischer und deterministischer Methode erklédrbar ist. Die von uns fiir das
mit 80 kV betriebene Leo 902 bestimmte MTFccp wird daher durch die
Erkenntnisse Meyers nicht beriihrt, zumal diese Kamera von Hiilk zusétzlich
mit der deterministischen Kanten-Methode charakterisiert wurde.

Anders sieht dies fiir das bei 300 kV betriebene Jeol 3010 aus, insbeson-
dere auch deshalb, weil die Rechnungen Meyers [51] fiir Phosphorszintilla-
toren besonders grofie Unterschiede zwischen Kamera-MTF und -NTF erge-

ben. Es ist jedoch wegen der Konstruktion des an das Jeol angeflanschten
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Abbildung 5.2: Bestimmung von MTFp fiir die CCD-Kamera (Gatan MSC 794IF
mit Phosphor-Detektor) am Jeol 3010 mit Hilfe des Verfahrens nach Hiilk und Daberkov
[31]. Mit mehreren Gauf-Funktionen wird eine Modell-MTF ¢ konstruiert, und die sich
daraus ergebende MTF o mit Einflul von Aliasing berechnet (c, d). Durch Variation
der Parameter der Gauf-Funktionen wird die simulierte MTFoop an den Betrag eines
Fouriertransformierten Leerbildes (a, b) angepafit. Teilabbildung f) zeigt das Ergebnis
fir MTF o, welches sich ergibt, wenn ohne Binning gearbeitet wird und e) die nach
dem Anpassungsprozess verbleibenden prozentualen Abweichungen in einem Linescan. Die
Raumfrequenz ist jeweils in Bildpixeln angegeben. 512 Pixel auf der Raumfrequenzachse

entsprechen der Nyquistfrequenz.
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GIFs, in dem sich die CCD-Kamera befindet, nicht ohne weiteres moglich,
die MTFgcp auf deterministische Weise zu bestimmen. Wir haben daher
auch fiir die Auswertung der am Jeol 3010 aufgenommenen Bilder die nach
dem Verfahren von Hiilk und Daberkov [31] bestimmte MTFccp verwen-
det, und haben durch die Wahl der experimentellen Parameter dafiir Sorge
getragen, dafl sich die uns interessierende Intensitéit jeweils in einem Dif-
fraktogrammbereich befand, in denen die Unterschiede zwischen MTFcop
und NTFccep keine grofie Rolle spielen: Die grofiten Differenzen zwischen
MTF und NTF treten gemifl Meyer in der Gegend der Nyquist-Frequenz
des Detektors auf. Die von uns ausgewerteten Diffraktogrammintensititen
wurden fast ausnahmslos aus Bildern entnommen, bei denen durch Zusam-
menfassung von Pixeln (Binning) die virtuelle Pixelgrofie viermal so grof}
war wie die tatsdchliche CCD-Pixelgrofle. Dies erhoht die MTF des Kame-
rasystems. Wir haben die Vergréflerungen so gewéhlt, dafi der Bereich der
Diffraktogramme, in denen sich Intensitéit fand, in der Regel weit unterhalb
der Nyquist-Frequenz des Detektors endete. Dies gilt insbesondere fiir die
spédter zu besprechende Intensitét in Diffraktogrammen inelastisch gefilterter
Bilder. Fehler bei der Bestimmung der MTF ¢ cp konnen fiir elastische Bilder
zum Teil durch die im néchsten Abschnitt besprochene MTFges ausgeglichen
werden. Aufgrund dieser Argumente kann davon ausgegangen werden, daf
die von uns fiir das Jeol 3010 bestimmte MTFcop im Rahmen der Genau-
igkeit der anderen Gréflen und fiir den Bereich im Diffraktogramm, dessen
Intensitéit im Folgenden fiir die Auswertung verwendet wird, eine sehr gute
Néaherung der tatsichlichen MTF¢ocp darstellt.

Grundsitzliche Aussagen und Erkenntnisse wurden trotzdem, insbesondere
was die spéter diskutierten Intensitdten in inelastischen Diffraktogrammen
angeht, immer am Leo 902 iiberpriift, bei dem die Giiltigkeit der von uns
verwendeten MTFccp aus den oben genannten Griinden nicht zweifelhaft

ist.
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Der Untergrund B(u)

Im Gegensatz zu dem in Gl. (4.42) theoretisch vorhergesagten Verlauf der In-
tensitét in Diffraktogrammen von Phasenkontrastaufnahmen schwacher Pha-
senobjekte finden sich in radial gemittelten Diffraktogrammen experimen-
teller Aufnahmen keine Nullstellen sondern lediglich Intensitédtsminima. Die
durch die CTF modulierte Intensitét liegt, wie in Abb. 5.3 erkennbar, auf

einem hohen Untergrund. Dieser Untergrund ist hauptséichlich auf die Z#hl-

a) mit Untergrund b) nach Abzug des Schrotuntergrundes
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Abbildung 5.3: Radial gemitteltes Diffraktogramm einer Kohlenstoffolie. Man erkennt
in a) deutlich den Untergrundbeitrag B(u). Durch Abzug der Intensitit des skalierten
radial gemittelten Diffraktogramms eines homogen ausgeleuchteten Bildes ohne Objekt

kann dieser nahezu vollstéindig entfernt werden.

statistik bei der Detektion der Elektronen zuriickzufiihren.

Bei Mébus [53] wird dieser Untergund durch eine Interpolation der Minima
beseitigt. Dies setzt jedoch schon die Giiltigkeit der Theorie und die Giiltig-
keit der WPO-Né#herung voraus, da hier verwendet wird, dal die Minima
wirklich Nullstellen sind. Wir diskutieren im Folgenden eine Untergrundsub-
traktion, bei der diese Annahme nicht né6tig ist. Nur der Untergrundbeitrag,
der sich durch das Poisson-Rauschen des im Detektor registrierten Signals
ergibt, wird als ,,storender Untergrund“ verstanden und abgezogen. Alle an-
deren Untergundbeitriige sollen erhalten bleiben, da sie zum durch den Ab-
bildungsprozef erzeugten Signal gehoren. Dies ermoglicht eine Kontrolle, ob
die Minima wirklich Nullstellen sind, und damit eine Uberpriifung der zu-
grundeliegenden Theorie. Auflerdem erhélt man so auch den Untergrund im
Bereich vor der ersten Nullstelle, wo eine einfache Extrapolation der Minima

sehr ungenaue Ergebnisse liefern wiirde.
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Eine exakte Untergrundabzugsmethode ergibt sich sofort aus elementaren
statistischen Uberlegungen. Sei s(p) der Erwartungswert der auf den Detek-
tor fallenden Intensitit und §(%) die Fouriertransformierte des Erwartungs-
wertes. Fiir Erwartungswert F(#) und Varianz V (%) der Fouriertransformier-

ten eines vom Detektor registrierten Bildes erhalten wir dann nach Meyer [51]

V(d@) = 5(0) - NTFcep (v), (5.6)

unter der Voraussetzung, dafl die Anzahl der in einzelnen Detektorpixeln
registrierten Elektronen poissonverteilt ist. Die Intensitdt unter einem be-
stimmten Azimuth in einem einzelnen stigmatischen Diffraktogramm einer

isotropen Probe 1483t sich somit schreiben als
|Cexp(w)|” = |E(u) + N(u)[?, (5.7)

wobei N (u) die Rauschkomponente in der Fouriertransformierten ist. Deren

Erwartungswert < N(u) > ist null, wihrend fiir ihre Varianz
var{N(u)} =< [N(u)|* >= V (u) (5.8)

gilt. Die Varianz des Erwartungswertes F/(u) ist natiirlich null. Eine Radiale
Mittelung entspricht nun einer Mittelung {iber mehrere Experimente. Wir

erhalten fiir das radial gemittelte Profil des Diffraktogramms

<|Cexp(@)* > = <[B(u) +N(u)]* >
= < Re{E(u) + N(u)}* >+ < Im{E(u) + N(u)}* >
= Re{F(u)}*+ < Re{N(u)}* >
+Im{E(u)}*+ < Im{N (u)}* >
= [B(u)]+ < |N(w)*| >
= |E(@)*+V(u), (5.9)

da < E(u)N(u) >= 0. Man kann also den Untergrund, der sich in einen ra-
dial gemittelten Diffraktogramm infolge der Zihlstatistik bei der Detektion
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ergibt, vollstdndig vom Erwartungswert abtrennen. Dies funktioniert jedoch
nur, wenn man die radiale Mittelung tatséchlich iiber das Betragsquadrat der
Fouriertransformierten ausfiihrt. Mittelt man dagegen iiber den Betrag der
Fouriertransformierten wie in [54], wird das Signal verfilscht und eine Sub-

traktion des Untergrundes ist nicht méoglich, wie in Abb. 5.4 verdeutlicht.

(|E(u)+N(u)|>,|E(u)|und|E(u)|2 <|E(u)+N(u)|2>und|E(u)|2
1 W 1 %

0.8 % 3 HE(M)” 0.8 zz
iR / k!

04 ‘ |E(u)|2‘r/\>< 04 f

0.2 pg%?, 02 %
0 20 30 20 50 (,f%;, 20 0y 10 20 30 40 50 60 70 80

10

a) i ' ‘ b)

90 u

Abbildung 5.4: Demonstration der Fehler durch radiale Mittelung des Betrages anstelle
des Betragsquadrates. In a) wurde der Mittelwert des Betrages, in b) der Mittelwert des
Betragsquadrates eines verrauschten sinusférmigen Signals berechnet und der Untergrund
durch Interpolation der Minima abgezogen (kreuzformige Markierungen). Zum Vergleich
sind als durchgezogene Kurven in a) sowohl der Betrag als auch das Betragsquadrat des
sinusformigen Ausgangssignals eingetragen, in b) lediglich das Betragsquadrat des Signals.
In b) erkennt man die gute Ubereinstimmung zwischen rekonstruiertem Signal und Aus-
gangssignal nach der Mittelung. In a) reproduziert dagegen das gemittelte und untergrund-

korrigierte Signal nicht das Ausgangssignal.

Nimmt man ein Bild mit homogener Beleuchtung des Detektors auf, so ist in
dessen Fouriertransformierter F(u) = 0 fiir u # 0. Aus der radial gemittelten
Diffraktogrammintensitéit eines solchen Leerbildes erhélt man somit direkt
V(u). V(u) ist geméafl Gl. (5.6) proportional zur Gesamtintensitéit im Aus-
gangsbild. Daher mufi man zur Untergrundkorrektur entweder ein Leerbild
verwenden, welches die gleiche Gesamtintensitéit hat, wie das zu korrigierende
Bild, oder die Intensitdt im Leerbild mit dem Verhiltnis der Intensitdten
skalieren. Zur Bestimmung des Untergrundes sollte iiber mehrere Leerbilder
gemittelt werden. Das Ergebnis eines auf diese Weise durchgefiihrten Unter-
grundabzugs ist in Abb. 5.3b dokumentiert.

Vor einem moglichen Fehler im Zusammenhang mit dem Untergrundbeitrag
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sei an dieser Stelle gewarnt. Mochte man die Intensitéiten in zwei verschie-
denen radial gemittelten Diffraktogrammen vergleichen, ist es verfiihrerisch,
eine Skalierung iiber den Untergrundbeitrag vorzunehmen. Dies ist jedoch
grundlegend falsch, da der Untergrundbeitrag im Diffraktogramm linear mit
der im Bild vorhandenen Gesamtintensitit anwéchst, wihrend der Erwar-
tungswert des Signals im Diffraktogramm mit dem Quadrat der Intensitit
zunimmt.

Das diskutierte Verfahren zum Untergrundabzug ist ohne Modifikation auch

fiir inelastische Diffraktogramme nutzbar.

Bestimmung der MTFges

Die in Gl (5.5) definierte MTFges fait eine Reihe von Einhiillenden zu-
sammen, die einzeln gar nicht oder nur sehr schwer bestimmbar sind. Geht
man davon aus, dafl die bisher entwickelte Theorie richtig ist, so erhélt man
MTFges einfach durch Interpolation der Maxima, nach einer Korrektur des
Untergrundes, der Kamera-MTF MTF¢ccp, des Atomformfaktors und des
Zwei-Teilchen-Strukturfaktors. Dabei muf} allerdings darauf geachtet werden,
dafl MTFges durch die Defokus-Abhéngigkeit von E, ebenfalls vom Defokus
abhéngig ist. Um spéter aus dem Diffraktogramm einer unbekannten Probe
den Strukturfaktor zu bestimmen, sollte MTFges auf diese Weise z.B. durch
eine auf dem gleichen Netzchen befestigte Referenzfolie mit ungefdhr gleicher
Dicke bestimmt werden, da in MTFges Terme (wie z.B. Vibrationsterme) ent-
halten sind, die zeitlichen Schwankungen unterliegen konnen, bzw. von der
Verwendung eines speziellen Probenhalters abhéingen konnen.

Diese Terme spielen aber nur bei der Arbeit an der Informationsgrenze eine
nicht vernachlissigbare Rolle. Den grofiten Anteil an der Dampfung durch
MTFges sollten daher die im Theorieteil abgeleiteten Einhiillenden infolge
der nur partiell kohdrenten Beleuchtung haben. Dies kann man iiberpriifen,
indem man versucht, die Hohe der Maxima in Diffraktogrammen einer De-
fokusserie mit den theoretischen Ausdriicken in Gl. (4.36) und Gl. (4.37) fiir
die Einhiillenden E,(u) und E.(u) anzufitten.
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Eine einfache Moglichkeit, die Defokusabhéngigkeit der Einhiillenden sicht-
bar zu machen, besteht in der Aufnahme astigmatischer Diffraktogramme,
welche man durch Dejustieren der Stigmatoren am Mikroskop erhélt. Der
zweizdhlige Astigmatismus fithrt zu einer Variation des Defokus mit dem
Cosinus des Azimuthwinkels. Fiir den Defokus unter einem bestimmten Azi-
muthwinkel ¢ erhdlt man so

Af(9) ; 5

cos 2(9 — ), (5.10)

wobei unter dem Winkel 4, der maximale Defokus A fpax erreicht wird.
In astigmatischen Diffraktogrammen ist es wegen der Azimuthabhéngigkeit
nicht moglich, radial zu mitteln. In einem einzelnen radialen Profil unter ei-
nem bestimmten Azimuthwinkel ist das Signal daher sehr verrauscht. Man
kann sich hier aber mit einer leichten Tiefpafifilterung [53] vor der Berech-
nung der Fouriertransformation oder mit einem Mittelwertfilter im Diffrak-
togramm helfen. Zum Anfitten der Einhiillenden kann jedoch meist auch das

unbearbeitete astigmatische Diffraktogramm verwendet werden.

5.2.2 Bestimmung des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors

aus Beugungsdiagrammen

Wie aus Gl. (4.25) ersichtlich, ist die Intensitdt im elastisch gefilter-
ten Beugungsdiagramm diinner Proben proportional zum Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor S(u) und zum Betragsquadrat des Atomformfaktors f,(u).
Wegen der Isotropie der amorphen Proben ist auch das Beugungsdiagramm
radialsymmetrisch, wir kénnen also auch im Beugungsdiagramm die Inten-
sitdt radial mitteln. Da im Ausdruck fiir die Intensitdt im Diffraktogramm in
Gl. (5.4) sowohl der Strukturfaktor als auch der Atomformfaktor vorkommen,
kann man das Diffraktogramm nach der Korrektur des Untergrundes B(u)
und der MTF der CCD-Kamera direkt durch die Intensitdt im Beugungsbild
teilen, ohne den Atomformfaktor getrennt kennen zu miissen.

Zur genauen relativen Skalierung der Raumfrequenzen in Diffraktogramm
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und Beugungsdiagramm haben wir bei der Arbeit mit sehr hochaufgelésten

Diffraktogrammen die (111)-Reflexe von auf die Folien aufgedampften Gold-

Intensitit Beugung
—
Intensitéit Beugung
[—

AN [

1 2 3 4 u/nm™ 1 2 3 4 wnm™

——

Abbildung 5.5: Elastisch gefilterte Beugungsbilder von amorphem Germanium (links)
und Silizium mit den dazugehorigen radial gemittelten Linescans (unten). Fiir die Auf-
nahme des hier gezeigten Silizium-Beugungsbildes wurde eine groflere Beugungslinge ver-

wendet, als fiir die Aufnahme des Beugungsbildes von Germanium.

Inseln verwendet. Man nimmt dann die zu verarbeitenden Bilder und Beu-
gungsbilder in unmittelbarer Nachbarschaft zu einem Probenbereich auf, auf
dem sich Goldinseln befinden. Nach der Aufnahme von Bild- und Beugungs-
bild werden in diesem Bereich Kontrollbilder aufgenommen, anhand derer
die Skalierung der zu verarbeitenden Bilder erfolgt. Durch die rdumliche Di-
stanz zwischen den Bereichen mit und ohne Gold-Inseln bleibt ein Restfehler,
da sich durch eine Neigung der Folie die genaue z-Position der Folie in den
beiden Bereichen unterscheiden kann. Die Reproduzierbarkeit der von uns

so vorgenommenen Skalierung war aber auf unter 1% genau, wihrend sich
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gegeniiber einer Standardkalibrierung Fehler von 5-10% ergeben.

Die Beugungsbilder der amorphen Folien wurden an beiden Gerdten eben-
falls mit Hilfe der CCD-Kamera aufgezeichnet. Die Zentrumsbestimmung
und radiale Mittelung im Beugungsbild erfolgte anschlieBend mit Hilfe eines
im Anhang B beschriebenen Programms zum gréfiten Teil automatisch. Am
Leo 902 besteht auflerdem die Moglichkeit, das Beugungsbild mit Hilfe von
hinter dem Projektiv angebrachter Scan-Spulen iiber einen Photomultiplier
zu rastern. Diese Technik liefert jedoch im allgemeinen stirker verrauschte
Intensititen, da hier nur ein einzelner Linescan aus dem Beugungsbild ver-
wendet wird.

Abb. 5.5 zeigt die am Jeol 3010 aufgenommenen Beugungsbilder einer 5nm
dicken Germanium- und einer 12nm dicken Siliziumfolie und deren radial ge-
mittelten Profile, so wie sie zum Herausrechnen des Strukturanteils aus Pha-
senkontrastdiffraktogrammen verwendet wurden. Der Profilverlauf im Be-
reich kleiner Raumfrequenzen wurde in beiden Fillen aus einem anderen
Beugungsdiagramm mit groflerer Beugungslinge bestimmt und spéter in die
Profile eingefiigt. Dieses Vorgehen ist notwendig, da sich der Strahlstopper
(groBe schwarze Fliche in den Beugungsbildern) zum Ausblenden des Beu-
gungsdiagrammzentrums beim Jeol wegen der 20fachen Nachvergréfierung
des GIF nicht sehr fein einstellen 148t.

5.3 Bestimmung der Abbildungsparameter

Die in GI. (4.33) theoretisch vorhergesagte Phasenkontrastiibertragungsfunk-
tion ist von der sphérischen Aberrationskonstante der Objektivlinse C; und
dem Defokus Af abhéngig. Dazu kommt die Abhdngigkeit der Einhiillen-
den vom Konvergenzwinkel o und der Energiebreite J E' sowie der chromati-
schen Aberration C.. Zum Vergleich zwischen Theorie und Experiment sind
wir daher folgendermaflen vorgegangen: Durch Variation der oben genannten
Parameter haben wir fiir eine Reihe von Experimenten jeweils einen Para-

metersatz gesucht, fiir den die experimentell gefundene Intensitidt im Rah-
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men der zuvor entwickelten Theorie moglichst gut reproduziert wird. Dabei
wurde natiirlich die Giiltigkeit der im Theorieteil gemachten Naherungen,
insbesondere der des schwachen Phasenobjektes, vorausgesetzt. Die Parame-
teranpassung erfolgte mit Hilfe eines genetischen Algorithmus, der in einem
Teil des Parameterraums auf der Basis eines Abweichungsmafles die mini-
male Abweichung zwischen theoretischer Kurve und experimenteller Inten-
sitdt fand. Anschlielend wurden einige der durch Anpassung ermittelten Pa-
rameter mit solchen verglichen, die mit unabhéngigen Methoden bestimmt
wurden. In den experimentellen Intensititen gefundene Abweichungen zur
Néaherung des schwachen Phasenobjektes werden im letzten Abschnitt dieses
Kapitels diskutiert. Die zur unabhéngigen Parameterbestimmung verwende-

ten Methoden sind im Folgenden kurz skizziert.

Energiebreite

Die Energiebreite £ kann relativ schnell aus der Halbwertsbreite des Zero-
Loss-Peaks im Energieverlustspektrum bestimmt werden, wenn sich keine

Probe im Strahlengang befindet.

Konvergenzwinkel

Der Konvergenzwinkel « ist von der Anregung der Kondensorlinsen und der
verwendeten Kondensorblende abhéngig. Er kann prinzipiell fiir jede einzelne
Aufnahme aus der Halbwertsbreite des Peaks der ungestreuten Elektronen
aus einem Beugungsdiagramm ohne Probe bestimmt werden, fiir welches an-
sonsten die gleichen Mikroskopeinstellungen wie fiir das Phasenkontrastbild
verwendet werden. Das Verfahren hat den Nachteil, dafl bei der Aufnahme
des Beugungsbildes Szintillator und CCD-Chip punktuell sehr stark bestrahlt
werden. Dies fiihrt zu einem Nachleuchten des Szintillators und auf dem
CCD-Chip ,,gefangenen“ Ladungen an den bestrahlten Stellen, was bei an-
schlielender Aufnahme von Bildern Artefakte zur Folge hat. Aulerdem muf}

das Maximum des Beugungsbildes noch ohne Ubersittigung des Detektors
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aufgenommen werden konnen. Dies ist jedoch in der Praxis unter Beibehal-
tung der Beleuchtungseinstellungen fiir die Phasenkontrastaufnahme meist
nicht moglich. Wir haben deshalb mit konvergenter Beugung an einem Si-
liziumkristall nach dem in [85] angegebenen Verfahren die Konvergenzwin-
kel fiir eine Reihe von Kondensoraperturen und Linsenanregungen bestimmt
und daraus dann fiir eine konkrete Aufnahme das jeweils verwendete a ab-

geschitzt.

Sphérische Aberration

Zur Bestimmmung von C gibt es ebenfalls unabhéngige Meflverfahren, wel-
che die Verschiebung von Bildbereichen bei gekippter Beleuchtung infolge des
sphérischen Linsenfehlers nutzen, z.B. [41]. Verfahren dieser Art fithren zu
sehr genauen Ergebnissen [80], jedoch ist dazu ein groer Aufwand erforder-
lich. Kleine Ungenauigkeiten bei der sphérischen Aberrationskonstante ma-
chen sich in CTF(u) aber wegen der u*-Abhingigkeit des C,-Terms in y(u))
(Gl. (4.32)) erst bei sehr hohen Raumfrequenzen bemerkbar. Im Rahmen ei-
ner Diplomarbeit [81] sind die Cs-Werte der von uns verwendeten Mikroskope
vor kurzer Zeit mit Hilfe der von Krivanek [42] vorgeschlagenen Methode

bestimmt worden. Das Verfahren setzt die Giiltigkeit der WPO-Né&herung

Jeol 3010 Leo 902
CHersteller/mm 0.6 29
CSeXp/mm 0,62 £ 0,15 3,87 £ 0,56

Tabelle 5.1: Die fiir die von uns verwendeten Gerite im Rahmen von [81] bestimmten

sphiérischen Aberrationskonstanten.

voraus. Es werden ohne vorherige Korrektur der Diffraktogrammintensitét
die Positionen der Minima und Maxima im experimentellen Diffraktogramm
mit den nach Gl. (4.33) theoretisch zu erwartenden Positionen der Minima
und Maxima verglichen, woraus man Werte fiir den Defokus und die sphéri-

sche Aberration erhélt. Die aus einzelnen Aufnahmen bestimmten C,-Werte
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sind jedoch sehr ungenau [81] und daher in der Regel unbrauchbar. Der in
Tabelle 5.1 angegebene Mittelwert einer groffen Anzahl von ausgewerteten
Diffraktogrammen lag jedoch fiir das Jeol 3010 in der Ndhe des vom Her-
steller angegebenen Wertes. Dagegen konnte beim Leo 902 die Herstelleran-
gabe nicht einmal ansatzweise reproduziert werden. Diese grofie Abweichung
scheint trotz der grofen Fehlerbreite des in [81] verwendeten Verfahrens zu-

mindest zum Teil gerdtebedingt.

5.4 FErgebnisse

Die Versuche zur Bestimmung der elastischen Phasenkontrastiibertragungs-
funktion werden im folgenden fiir stigmatische und astigmatische Diffrak-
togramme getrennt vorgestellt. Die stigmatischen Diffraktogramme eignen
sich vor allem zur Uberpriifung des theoretisch vorhergesagten Verlaufs der
Phasenkontrastiibertragungsfunktion fiir jeweils einen bestimmten Defokus.
Dagegen erlauben die astigmatischen Diffraktogramme die von der Theorie
vorhergesagte Abhéngigkeit der Nullstellen der CTF vom Defokus auf einfa-
che Weise zu kontrollieren. Daneben kann man aus Ihnen relativ schnell den
Verlauf der Einhiillenden bestimmen. Wir beschrinken uns auf die Diskus-

sion der am Jeol 3010 aufgenommenen Bilderserien.

5.4.1 Stigmatische Diffraktogramme

Die komplette Bearbeitung eines stigmatischen Diffraktogramms zur Bestim-
mung der Phasenkontrastiibertragungsfunktion ist in Abb. 5.6 dargestellt. Es
wurde ein hochaufgelostes Phasenkontrastbild einer ca. 5nm dicken amorphen
Germaniumfolie aufgenommen (a). Eine Verstirkungs- und Dunkelstromkor-
rektur wird von der verwendeten Kamerasoftware automatisch durchgefiihrt.
Es ist jedoch darauf zu achten, dafi die notwendigen Korrekturbilder in kiirze-
ren Abstinden neu aufgenommen werden. Die Aufnahme wird numerisch fou-

riertransformiert und das Betragsquadrat bestimmt (b). Zur weiteren Verar-

71
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Abbildung 5.6: Bestimmung der CTF aus einem stigmatischen Diffraktogramm. Die
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Angabe der Raumfrequenz erfolgt in c) bis 1) in Pixel, wobei 100 Pixel einer Raumfrequenz

von 2,45 nm~! entsprechen. Weitere Erlsiuterungen finden sich im Text.
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beitung verwendet man den radialen Mittelwert des errechneten Diffrakto-
gramms (c).

Gemif Gl. (5.4) besteht der erste Korrekturschritt nun im Abzug des Schrot-
untergrundes (d), der zuvor aus dem radial gemittelten Diffraktogramm eines
Leerbildes bestimmt wurde. Die Skalierung des Untergrundbeitrages erfolgt
in dem Bereich hoher Raumfrequenzen des Foliendiffraktogramms in dem
sich keine Modulationen mehr befinden. Die Genauigkeit des Untergrundab-
zuges kann in (e) dadurch beurteilt werden, inwiefern die Intensitéten sich
in diesem Bereich des Foliendiffraktogramms zu Null ergeben.

Anschliefend wird das Diffraktogramm durch das Quadrat der zuvor be-
stimmten Kamera-MTF (f) und durch das auf der Raumfrequenzachse pas-
send skalierte, radial gemittelte Beugungsdiagramm (h) geteilt. Die verblei-
bende Einhiillende MTFges(u) (j) wurde aus dem Verlauf der Maxima be-

stimmt. In diesem Fall konnte diese durch eine Funktion der Form
MTF ges(u) o exp(—const - u?) (5.11)

angenihert werden. Diese Nidherung ist zuléssig, da fiir den verwendeten Kon-
vergenzwinkel o von ca. 0,5 mrad bei nicht zu kleinen Defoki die Einhiillende
Ey(u) den Verlauf von MTFges bestimmt. E,(u) weist unter den gegebenen
Bedingungen iiber einen grofien Raumfrequenzbereich die in Gl. (5.11) gege-
bene Charakteristik auf.

In Abb. 5.6k) ist schliefllich das experimentelle Ergebnis fiir das Betrags-
quadrat |[CTF(u)|? der Phasenkontrastiibertragungsfunktion angegeben. Die
letzte Teilabbildung (Abb. 5.61) zeigt das Ergebnis fiir [CTF (u)|?, welches sich
ergéibe, wenn keine Korrektur mit dem Strukturfaktor S(u) und dem Atom-
formfaktor durchgefiihrt wird. Der Intensitétsverlauf bezeugt eindrucksvoll,
dafl die Beschreibung der verwendeten amorphen Folien als ideal amorph
(d.h. S(u) = const, Gl. (4.8)) fiir die genaue Bestimmung der Ubertragungs-
funktion nicht ausreicht. Schon rein qualitativ erkennt man in (1) deutli-
che Abweichungen von dem in GI. (4.33) gegebenen theoretischen Verlauf
der Phasenkontrastiibertragungsfunktion besonders durch die variierenden

Hohen der Maxima und durch den Intensitatsverlauf bei sehr kleinen Raum-
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frequenzen.

Anpassung einzelner stigmatischer Diffraktogramme

Unser experimentelles Ergebnis aus Abb. 5.6k) wird in Abb. 5.7 b) mit
dem theoretischen Verlauf der Phasenkontrastiibertragungsfunktion nach Gl.
(4.33) verglichen. Die Abbildungsparameter, in diesem Fall die sphérische
Aberration C; und der Defokus A f, wurden durch Anpassung der theoreti-
schen Intensitidt an die experimentelle Intensitdt bestimmt. Die Anpassung
erfolgte mit Hilfe eines genetischen Algorithmus durch Minimierung des Ab-

weichungsmafes
o _ Lillexp(ui) = Y - Iipeo (us))?
i (Texp (u3))? ’

wobei Iexp (#) und Iipeo(u) die zu vergleichenden experimentellen und theore-

(5.12)

tischen Intensititen sind. Der Skalierungsfaktor Y wurde in die Optimierung
miteinbezogen. Der fiir Cs bestimmte Wert von 0, 68mm liegt in der Nidhe der
vom Hersteller angegebenen und der in [81] bestimmten Werte (vgl. Tabelle
5.1). In Abb. 5.7 a) ist der Verlauf des AbweichungsmafBes x? fiir das in Abb.
5.7 b) angegebene experimentelle Diffraktogramm gegen C, und A f aufgetra-
gen. Man erkennt das relativ scharfe Minimum fiir den Defokus, wiahrend der
minimale Bereich in C-Richtung wesentlich flacher verlauft. Dies liegt daran,
daB ein einzelnes bei einem bestimmten Defokus aufgenommenes stigmati-
sches Diffraktogramm in dem beschrinkten Raumfrequenzbereich, in dem
Intensitit vorhanden ist, durch die u*-Abhéingigkeit des C,-Terms in der Lin-
senfehlerphasenschiebung nur wenig empfindlich gegeniiber der sphérischen
Aberration Cy ist. Eine groflere Genauigkeit bei der Bestimmung von C;
aus Diffraktogrammen erhilt man daher an Geriten, die mit Feldemissions-
kathoden ausgeriistet sind. Bei diesen haben die emittierten Elektronen eine
wesentlich hohere temporére Kohédrenz. Aulerdem kénnen wegen der hoheren
Strahlstromstérke kleinere Konvergenzwinkel verwendet werden. Man erhilt
daher auch noch bei htheren Raumfrequenzen Intensitdt in Diffraktogram-

men von Phasenkontrastaufnahmen.
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a) Anpassung (Hohenlinien von log %?) b) Vergleich Theorie/Experiment

110

03 04 0.5 06 07  C /mm ] Z : u/nm!

Ergebnis der Anpassung experimentelle ICTF(u)l? —
(C;= 0.68 mm, Af = 103 nm, %>=0,034) theoretisch angepaBte ICTF(u)l? ==

Abbildung 5.7: Vergleich zwischen Theorie und Experiment fiir ein einzelnes stigmati-
sches Diffraktogramm, aufgenommen am Jeol 3010. Die gefundene Minimale Abweichung
zwischen Theorie und Experiment variiert allerdings stark mit der genauen Héhenskalie-
rung der theoretischen CTF. Es ist deshalb sinnvoll, auch die Skalierung mit in die Anpas-
sung einzubeziehen. In Teilabbildung b) wurden die Intensititsmaxima der theoretischen

CTF jeweils auf 1 normiert.

Im experimentell bestimmten Betragsquadrat der Phasenkontrastiibertra-
gungsfunktion (Abb. 5.6k) sind zwischen den Maxima keine Nullstellen son-
dern lediglich Minima zu erkennen. Die Intensitét in den Minima steigt au-
erdem mit der Raumfrequenz, bei der sich das jeweilige Minimum befindet,
an. Dieser Anstieg ist darauf zuriickzufiihren, dafl der kleine nach dem Un-
tergrundabzug (Abb. 5.6e) verbleibende, im wesentlichen durch Rauschen
bedingte konstante Restuntergrund durch die Korrekturen mit den verschie-
denen Modulationsiibertragungsfunktionen zu hohen Raumfrequenzen hin

angehoben wird.

Anpassung der Diffraktogramme von Defokusserien

Ein erweiterter Vergleich zwischen Theorie und Experiment ist in den Ab-
bildungen 5.8 und 5.9 gezeigt. Hier wurde auch der Verlauf der MTFgeg(u)

in den Anpassungsprozess mit einbezogen. Um der Defokusabhéngigkeit der
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Abbildung 5.8: Vergleich zwischen Theorie und Experiment fiir stigmatische Diffrakto-

gramme von Phasenkontrastaufnahmen einer Silziumfolie bei 200000facher Vergroferung.
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Abbildung 5.9: Vergleich zwischen Theorie und Experiment fiir stigmatische Diffrakto-
gramme von Phasenkontrastaufnahmen einer Germaniumfolie bei 600000facher Vergrofle-

rung.

in MTFges(u) enthaltenen Einhiillenden E,(u) Rechnung zu tragen, wur-
den in diesem Falle mehrere stigmatische Diffraktogramme einer Defokus-
reihe gleichzeitig angepafit. Die experimentellen Diffraktogramme wurden
im wesentlichen auf die Weise vorbereitet wie in Abb. 5.6 gezeigt, jedoch
wurde keine Korrektur der MTFges(u) vorgenommen. Minimiert wurde das
gegeniiber Gl. (5.12) leicht modifizierte

s i [Cexp (1) = Teo ) /MTFes ()|

S T (o) M () (5.13)

Da in diesem Fall die Intensitdt in den Maxima von Iipe, und Iexp hin zu
hohen Raumfrequenzen abfillt, mufl mit MTFges(u) gewichtet werden. Nur

so wird eine gute Anpassung auch bei hohen Raumfrequenzen erreicht. Mef3-
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werte fiir Iexp(u), die 5% der Maximalintensitét unterschreiten, wurden nicht
fiir die Berechnung von x? beriicksichtigt.

Die Defoki der einzelnen stigmatischen Diffraktogramme wurden als un-
abhéngige Optimierungsparameter betrachtet. Dies war n6tig, da sich heraus-
stellte, dafl sich wegen einer unregelméfigen Defokusdrift bzw. Vibrationen
des Probenhalters bei den relativ hochaufgelosten Phasenkontrastaufnahmen
nicht immer gleichméfiige Defokusabstéinde zwischen den einzelnen Bildern
ergaben. Der Wert fiir die sphérische Aberration C; wurde nicht mit in die
Anpassung mit einbezogen, da dies eine erheblich langsamere Konvergenz
des Anpassungsprozesses zur Folge hatte. Stattdessen haben wir den vom
Hersteller angegebenen Wert Cs = 0,6 mm verwendet.

Zunichst sind wir davon ausgegangen, dal MTFges(u) vollstandig durch den
Verlauf der beiden in der Theorie hergeleiteten Einhiillenden E,.(u) und E, (u)
bestimmt ist, der Beitrag MTFerr(u) durch experimentelle Unzulénglichkei-
ten also vernachlissigbar ist. Unter dieser Voraussetzung konnte der theore-
tische Kurvenverlauf sehr gut an die in Abb. 5.9 gezeigten experimentellen
Diffraktogramme der Phasenkontrastaufnahmen von Germaniumfolien ange-
pafit werden. Diese wurden mit einem Binning Faktor von 2 (Zusammenfas-
sen von jeweils 2x2 realen Detektorpixeln zu einem virtuellen) aufgenommen.
Die Anpassung von Diffraktogrammserien, bei denen kein Binning verwen-
det wurde und die, wie die in Abb. 5.8 gezeigte Serie, Intensitéit bis nahe an
die Nyquistfrequenz des CCD-Detektors aufwiesen, gelang dagegen nur bei

Verwendung der zusétzlichen Fitfunktion
MTFerr(u) = exp(—mpu). (5.14)

Man erkennt in Abb. 5.8 aber trotz der Verwendung dieser Funktion schon
rein qualitativ deutlichere Abweichungen als fiir die in Abb. 5.9 gezeigten,
mit Binning 2 aufgenommenen Germaniumdiffraktogramme. Diese Abwei-
chungen betreffen aber ausschliellich den Verlauf der Einhiillenden, wéhrend
die Osrzillationen der CTF richtig wiedergegeben werden. Der bei der An-
passung fiir p ermittelte Wert ist in Abb. 5.8 angegeben. Der exponentielle

Term in Gl. (5.14) ist moglicherweise auf den von uns im Abschnitt 5.2.1 dis-
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kutierten Fehler, der sich bei der Bestimmung von MTFgep auf der Basis
einer stochastischen Methode ergibt, zuriickzufiihren. Diese Vermutung wird
dadurch gestiitzt, daf§ sich bei den von Meyer [52] publizierten Messungen
an einem Phosphorszintillator und bei einer Beschleunigungsspannung von
400kV fiir das Verhéltnis zwischen MTFcep(u)/NTFoep(u) ungefihr eine
Funktion mit der in Gl. (5.14) gegebenen Charakteristik ergibt.

Der bei der Anpassung bestimmte Wert fiir den Konvergenzwinkel a liegt
im Falle der in Abb. 5.9 gezeigten Diffraktogramme im Bereich des auf un-
abhéngige Weise bestimmten Wertes von o = 0,3 — 0,4 mrad. Dieser wurde
wie in Abschnitt 5.3 beschrieben ermittelt. Denselben Wert hatten wir so
auch fiir die Diffraktogramme in Abb. 5.8 bestimmt. Die Anpassung liefert
hier mit o = 0, 16 mrad einen zu kleinen Wert.

Eine Abschitzung der zu erwartenden Defokusbreite ¢ f auf der Basis von Gl.
(4.39) mit der aus dem Energieverlustspektrum bestimmten Halbwertsbreite
0FE ~ 1 — 1,5eV des Zero-Loss-Peaks und den Herstellerangaben [34] fiir
die Stabilitéit der Hochspannung (o(U)/U = 2 - 107%, o bezeichnet hier die
Standardabweichung) und der Linsenstréme (o(I)/I =1-107°) ergibt einen
Wert von ¢ f ~ 6 —7 nm. Die durch die Anpassung erhaltenen Werte sind um
den Faktor 3 — 4 grofler. Das gleiche ergibt sich auch aus den im folgenden
Abschnitt zu besprechenden astigmatischen Diffraktogrammen. Diese grofie
Abweichung kann nicht ausschlielich durch Fehler infolge einer moglicher-
weise nicht optimalen Anpassung der theoretischen an die experimentellen
Kurven zuriickgefiihrt werden. Es sollte iiberpriift werden, ob die vom Her-
steller angegebenen Stabilitédtswerte wirklich erreicht werden und ob stérende
Vibrationen vorliegen, die eine solch starke Dampfung der Diffraktogramme

zur Folge haben.

5.4.2 Astigmatische Diffraktogramme

Astigmatische Diffraktogramme wurden von Yoshida et al. [86] verwen-
det, um die Einhiillenden E.(u) und E,(u) abzuschéitzen. Mébus [53, 54]
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hat ein verfeinertes Verfahren zur genauen Bestimmung der chromatischen
Einhiillenden E.(u) angegeben und N#herungswerte fiir die sphérische Aber-
rationskonstante C; aus astigmatischen Diffraktogrammen erhalten. Das von
ihm zur Cs-Bestimmung verwendete Verfahren hat jedoch den Nachteil, dafl
es Schitzwerte fiir die Parameter der Einhiillenden E.(u) und E,(u) benotigt
und daher letztlich von der Bestimmung der Einhiillenden abhéngig ist. Wir
werden dagegen im Folgenden ein Verfahren zur Cs-Bestimmung aus astigma-
tischen Diffraktogrammen angeben, welches die Kenntnis der Einhiillenden
nicht voraussetzt und die Bestimmung von Cy mit relativ guter Genauig-
keit gestattet. Die Einhiillendenparameter bestimmen wir wie im Falle der
stigmatischen Diffraktogramme durch Anpassung der theoretischen an die
experimentelle Diffraktogrammintensitét.

Die Auswertung astigmatischer Diffraktogramme ist in den Abbildungen
5.10 und 5.11 fiir unterschiedlich grofle Defokusbereiche und fiir Bilder
von Silizium- und Germaniumfolien dargestellt. Vor der weiteren Auswer-
tung wurden die Diffraktogrammintensititen (jeweils Teilabbildung a) unter
Nutzung des in Gl. (5.10) gegebenen Zusammenhangs in eine kartesische
Intensitédtsmatrix lastigm(Afi, u;) transformiert (Teilabbildungen b), deren
Spalten der Raumfrequenzachse und deren Zeilen der Defokusachse entspre-
chen. Fehlende Intensitidtswerte in der Matrix wurden aus den im Diffrak-
togramm benachbarten Werten bilinear interpoliert. Wie bei den zuvor be-
sprochenen stigmatischen Diffraktogrammen wurde zuvor der Untergrund
durch das Schrotrauschen B(u) abgezogen und der Intensititsverlauf mit der
MTFcep () und der Intensitét im elastisch gefilterten Beugungsdiagramm
korrigiert. Nach Vornahme dieser Korrekturen sollte der Intensititsverlauf in
der astigmatischen Intensitdtsmatrix lnstigm (A fi, u;) geméf Gl (5.4) abge-
sehen von einem Skalierungsfaktor einer Defokusserie des Produkts aus dem
Quadrat der Phasenkontrastiibertragungsfunktion CTF (u) und dem Quadrat
der MTFges(u) entsprechen.

Durch die Symmetrie der astigmatischen Diffraktogramme erhilt man aus

einem Diffraktogramm vier Intensitdtsmatrizen, die zur Verbesserung des
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Signal-Rausch-Verhéltnisses aufsummiert werden. Die Eichung der Defokus-
achse ist zunédchst nicht bekannt sondern Ergebnis der nun folgenden Auswer-
tung. Diese kann in zwei Schritte unterteilt werden. In einem ersten wird le-
diglich der Nullstellenverlauf untersucht, woraus sich die Defokuseichung und
ein Wert fiir die sphérische Aberrationskonstante C; ergibt. Danach werden
die Parameter der Einhiillenden durch Anpassung im wesentlichen wie bei
der Auswertung der stigmatischen Diffraktogrammserien bestimmt. Dadurch,
daf} im ersten Schritt der Nullstellenverlauf extrahiert und nur dieser ange-
paflt wird, benotigt das von uns beschriebene Verfahren zur Cs-Bestimmung
im Gegensatz zu dem bei Mo6bus [54] angegebenen keine Schitzwerte fiir die
Parameter der Einhiillenden E.(u) und E,(u).

Anpassung des Nullstellenverlaufs

In den kartesisch transformierten astigmatischen Diffraktogrammen 5.10b
und 5.11b erkennt man den Nullstellenverlauf der Ubertragungsfunktion
in Abhéngigkeit von Defokus und Raumfrequenz. Um den Nullstellenver-
lauf aus stigmatischen Diffraktogrammen dhnlich gut entnehmen zu kénnen,
miifite man eine grofle Anzahl solcher Diffraktogramme mit kleinen Defo-
kusabstédnden aufnehmen und hétte dazu noch das Problem unregelmafiger
Fokusdrift.

Fiir Linsen ohne sphérische Aberration, d.h. C; = 0 wiirde man in der In-
tensitdtsmatrix Instigm (A fi, u;) einen Nullstellenverlauf erhalten, der achsen-
symmetrisch zum Nulldefokus ist. Insbesondere lige die nullte Nullstelle, das
heifit die Nullstelle, fiir die das Argument des Sinus in G1.(4.33) fiir die Pha-
senkontrastiibertragungsfunktion verschwindet, unabhéngig von der Raum-
frequenz bei Af = 0. Fiir C; # 0 ergibt sich dagegen fiir diese Nullstelle der

von der Raumfrequenz abhéngige Verlauf

)\2
Af()(U) = ?CSUQ, (515)

welcher zur direkten Bestimmung von C; aus einem astigmatischen Diffrak-

togramm verwendet werden kann. Dazu muf jedoch die Eichung der Defo-
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a) Astigmatisches Diffraktogramm (Silizium) b) konvertiert in kartesisches Koordinatensystem
Affnm

2.00 1/nm 100

1 2 3 R

¢) Nullstellenverlauf (per Schwellwert) d) Nullstellenverlauf anpassen => C,, Afin, Afnax
Af/fnm

e) Einhiillende anpassen

Affnm ‘ Jeol 3010, 300 kV
| | M = 602000, SeV—elastische Filterung
Probe: Silizium, Dicke ca. 12 nm
Ergebnisse:

Nullstellenanpassung:
C,=0,63 +0,1mm,
Afin= =340 = 5nm, Af,,,x,= 134 £ Snm

Einhiillende:
o=0,35+ 0,03mrad, 6f =28 + 5 nm

1 2 3 4 wonr!

Abbildung 5.10: Auswertung astigmatischer Diffraktogramme am Beispiel von Silizium.

Weitere Erlduterungen finden sich im Text.

82



a) Astigmatisches Diffraktogramm (Germanium) b) konvertiert in kartesisches Koordinatensystem

—

Jeol 3010, 300 kV

M = 602000, 10eV- elastische Filterung
Probe: Germanium, Dicke ca. 5 nm
Ergebnisse:

Nullstellenanpassung:
C,=0,61 £ 0,03mm,
Afpin= =84+ 3nm, Af,x= 113 £3nm

Einhiillende:
o=0,35+ 0,03mrad, =31+ 5 nm

Abbildung 5.11: Auswertung astigmatischer Diffraktogramme am Beispiel von Germa-

nium. Weitere Erlduterungen finden sich im Text.
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kusachse bekannt sein. Eine parallele Bestimmung von C; und der Defokus-
eichung kann durch Anpassung des theoretischen Nullstellenverlaufs an den
in der Intensitidtsmatrix Iygtigm (A fi, u;) gefundenen Verlauf erreicht werden.
Wir haben auch diese Anpassung rechnergesteuert durchgefiihrt. Das von
uns verwendete Verfahren zur Anpassung der Nullstellen ist im Anhang C
beschrieben. Die Teilabbildungen 5.10c und 5.11c zeigen den aus der experi-
mentellen Intensitdtsmatrix extrahierten Nullstellenverlauf und 5.10d sowie
5.11d das Ergebnis der Anpassung des Nullstellenverlaufs.

Zur Bestimmung der sphérischen Aberrationskonstante aus dem Nullstellen-
verlauf im astigmatischen Diffraktogramm sollte der Defokusbereich, welchen

das astigmatische Diffraktogramm enthélt, einige Bedingungen erfiillen:

e Der Defokusbereich sollte den vollstdndigen Verlauf der 0. Nullstelle
enthalten, da diese geméfl G1.(5.15) sehr empfindlich gegeniiber Cj ist.

e Neben dieser sollten auch noch mehrere andere Nullstellen enthalten

sein, welche die Defokuseichung ermdglichen.

e Der iiberstrichene Defokusbereich sollte nicht zu grof} sein, damit die
Steigung der 0. Nullstelle im kartesisch transformierten astigmatischen

Diffraktogramm noch signifikant ist.

Diese Bedingungen werden vom in Abb. (5.11) gegebenen Diffraktogramm
erfiillt. Der aus diesem Diffraktogramm durch Anpassung bestimmte Wert fiir
C, von 0,61+0, 03mm liegt erfreulicherweise auch sehr nahe an den in Tabelle
5.1 angegebenen Werten fiir das Jeol 3010. Der Wert wurde aus dem Mittel-
wert mehrerer Anpassungslidufe bestimmt, die unter Variation des Schwell-
wertes (s. Anhang C) zur Extraktion der Nullstellen durchgefiihrt wurden.
So wurde sichergestellt, daf} die genaue Wahl des Schwellwertes keinen Ein-
fluf} auf die Bestimmung des Wertes fiir C hat. Der Fehler fiir den C,-Wert
ergibt sich dann aus der Schwankungsbreite der verschiedenen Mefiwerte.
Das in Abb. 5.10 gezeigte Diffraktogramm enthélt fiir die genaue Bestim-

mung von C einen zu groflen Defokusbereich. Trotzdem ergibt sich hier als
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Mittelwert mehrerer Anpassungsldufe fast der gleiche Cs-Wert wie fiir das
Diffraktogramm in Abb. 5.11. Allerdings weichen die Meflwerte bei Variation
des Schwellwertes stirker voneinander ab.

Die auf diese Weise aus astigmatischen Diffraktogrammen bestimmten Werte
fiir C; erreichen zwar nicht die Genauigkeit, wie sie mit Methoden wie z.B. der
in [80] beschriebenen erreicht werden. Der fiir die Bestimmung von Cy aus
astigmatischen Diffraktogrammen notwendige Aufwand ist jedoch ungleich
geringer. Auf jeden Fall ist die hier geschilderte Methode der Bestimmung
von C; aus einem einzelnen stigmatischen Diffraktogramm vorzuziehen. Es
sei jedoch besonders im Hinblick auf die in Abschnitt 5.5 noch zu fiihrende
Diskussion darauf hingewiesen, daf} die Methode die Giiltigkeit der WPO-

Néaherung auch bei hohen Raumfrequenzen voraussetzt.

Anpassung der Einhiillenden

Zur Bestimmung der Einhiillendenparameter oo und §f haben wir anschlie-
end die experimentelle Intensitdtsmatrix an die theoretisch zu erwartende
Intensitét CTFges angepafit. Bei der Anpassung wird wie im Abschnitt iiber
die Anpassung stigmatischer Diffraktogrammserien vorgegangen. Es wird
wiederum davon ausgegangen, dafl die gesamte Einhiillende lediglich durch
E,(u) und E.(u) bestimmt wird. Wir haben nicht das von M&bus [53, 54]
vorgeschlagene Doppelscanverfahren benutzt, da es lediglich die chromati-
sche Einhiillende E,(u) liefert und sich bei diesem Verfahren bei den von
uns verwendeten Beschleunigungsspannungen Probleme mit der dabei not-
wendigen Tiefpafifilterung der Diffraktogrammintensititen ergeben [56]. Die
Abbildungen 5.10e und 5.11e zeigen die den experimentellen Intensitdtsma-
trizen (Teilabbildungen b) angepafiten theoretischen Intensitétsverliufe. Man
erkennt (zumindest qualitativ) die gute Ubereinstimmung.

Die durch die Anpassung bestimmten Werte fiir o und 0 f bestétigen die fiir
die stigmatischen Diffraktogramme erzielten Ergebnisse. Wiahrend die un-
abhéngig ermittelten MeBwerte fiir o (in beiden Fillen o &~ 0,4 — 0,5 mrad)

gut mit den aus der Anpassung ermittelten Werten iibereinstimmen, ist die
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aus den Diffraktogrammen bestimmte Defokusbreite deutlich grofler, als die
theoretische Abschétzung (s. Abschnitt 5.4.1) erwarten li8t. Dies bestéitigt

die Ergebnisse aus der Anpassung der stigmatischen Diffraktogramme.

5.5 Abweichungen von der WPO-N&herung

Bei unseren Vergleichen zwischen Theorie und Experiment haben wir bis-
her immer die Giiltigkeit der WPO-Naherung vorausgesetzt und im grofien
und ganzen eine gute Ubereinstimmung gefunden. Gibson [22] fand in Multi-
Slice-Simulationen von Phasenkontrast-Diffraktogrammen amorpher Folien,
daf schon bei relativ geringen Probendicken (5 — 12 nm) bei hohen Raum-
frequenzen (u > 3nm~') die Lage der Nullstellen im Diffraktogramm nicht
mehr richtig durch die schwache Phasenobjektnidherung beschrieben wird.
Ebenso fand er einen mit der Raumfrequenz ansteigenden Untergrund, also
nur noch Minima anstelle von Nullstellen in den Diffraktogrammen. Nach
Gibson tritt dieser Effekt besonders bei Mikroskopen mit mittleren Beschleu-
nigungsspannungen (200 - 300 kV) mit hoher Auflésung auf, wihrend er zu
héheren Beschleunigungsspannungen hin abnimmt.

Der Nachweis der sehr kleinen Verschiebungen der Nullstellen ist mit dem
von uns durchgefiihrten Vergleich zwischen Theorie und Praxis nicht méglich.
Dazu miifite der C;-Wert des Mikroskops auf unabhéingige Weise sehr genau
bekannt sein. Bei der von uns durchgefiihrten Auswertung wiirden sich klei-
nere Verschiebungen in einem falschen Wert fiir die sphérische Aberrations-
konstante niederschlagen. Da der von uns aus astigmatischen Diffraktogram-
men bestimmte C,-Wert aber sehr nahe an dem vom Hersteller angegebenen
liegt, kann die Verschiebung der Nullstellen zumindestens als sehr klein ab-
geschitzt werden.

Einen Untergrund bei hohen Raumfrequenzen haben wir in unseren Experi-
menten nicht gefunden, obwohl die Dicke der unter anderem von uns unter-
suchten Silizium-Folien mit ca. 12 nm der maximalen von Gibson simulierten

entsprach. In der Arbeit von Baik [2] finden sich simulierte Diffraktogramme,
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Abbildung 5.12: Demonstration der Abhéngigkeit des Intensititsverlaufs bei kleinen
Raumwinkeln vom Vorzeichen des Defokus A f am Beispiel eines astigmatischen Diffrak-
togramms einer Germaniumfolie. Der Kontrast wurde aus Darstellungsgriinden deutlich
verstiirkt. Im Bereich A ist Af negativ (Uberfokus), in Bereich B ist Af positiv (Unter-
fokus).

fiir die der gleiche Parametersatz wie bei Gibson [22], aber ein anderes Multi-
Slice-Programm verwendet wurde. Dort finden sich zwar die Verschiebungen
der Nullstellen, nicht aber der von Gibson gefundene Untergrund. Es ist da-
her nicht ausgeschlossen, dafi der Untergrund in [22] auf kleine numerische
Fehler des von Gibson verwendeten Multi-Slice-Programms zuriickzufiihren
ist.

Deutliche Abweichungen von den Vorhersagen der WPO-Niherung erga-
ben sich im Bereich sehr kleiner Raumfrequenzen. Diese haben auf unsere
bisherigen Auswertungen keinen Einfluf}, da sich die Abweichungen nur in
Diffraktogrammen erkennen lassen, die noch nicht mit dem Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor S(u) korrigiert wurden, z.B. in Abbildung 5.6c. Wihrend die

Phasenkontrastiibertragungsfunktion Gl. (4.33) im Bereich zwischen deren
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erstem Extremum und der Raumfrequenz v = 0 einen kontinuierlichen Ab-
fall der Intensitdt im Diffraktogramm mit abnehmender Raumfrequenz er-
zwingen sollte, steigt die Intensitit in den experimentellen Diffraktogram-
men nach Durchlauf eines Minimums wieder an und hat bei einer Raum-
frequenz von u = 0 einen ausgepréigten Peak. Dividiert man durch den aus
dem Beugungsbild bestimmten Zwei-Teilchen-Strukturfaktor, so scheint der
Intensitatsverlauf wieder gut mit dem von der WPO-N&aherung vorhergesag-
ten iibereinzustimmen (Abb. 5.6k). Aulerdem ist der Intensitéitsverlauf in
den unkorrigierten experimentellen Diffraktogrammen im Bereich sehr kleiner
Raumfrequenzen fiir unter- und iiberfokussierte Objektivlinse unterschied-
lich, wie man sehr gut an dem astigmatischen Diffraktogramm in Abb. 5.12
erkennen kann. Aus Darstellungsgriinden wurde hier der Kontrast stark an-
gehoben. In den beiden iiberfokussierten Sektoren (A), findet sich eine deut-
liche Intensititsliicke zwischen dem ersten Maximum der Ubertragungsfunk-
tion und dem Peak im Zentrum. In den unterfokussierten Sektoren (B) findet
sich im gleichen Raumfrequenzbereich durchgéingig Intensitit.

Zu einer quantitativen Untersuchung dieses Effekts ist das bisher verwendete
Verfahren zur Bestimmung des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors nicht genau
genug, da wir den Untergrund aus ungestreuten Elektronen im Beugungs-
bild vernachléssigt haben, welcher sich im Bereich kleiner Streuwinkel bzw.
Raumfrequenzen bemerkbar macht. Im folgenden Teil dieser Arbeit wird sich
unter anderem ergeben, wie man den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u) in
diesem Bereich aus inelastisch gefilterten Bildern sehr genau bestimmen kann.
Eine quantitative Diskussion des beschriebenen Effektes werden wir daher an
spéterer Stelle (Abschnitt 7.2.1) fithren.
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Kapitel 6

Experimente zur inelastischen

Ubertragungsfunktion

In diesem Kapitel werden nun die bei den Experimenten zur Phasenkon-
trastiibertragungsfunktion gewonnenen Erfahrungen zur Bestimmung der
inelastischen Ubertragungsfunktion umgesetzt. Neben der Bestimmung der
ITF im eigentlichen Sinne geht es dabei vor allem darum, experimentell zu
iiberpriifen, ob die lineare Abbildungstheorie die Intensitit in Elementver-
teilungsbildern diinner Priparate richtig beschreibt. Ein entsprechender ex-
perimenteller Beweis dafiir fehlt bisher. Die Aufnahme und Auswertung der
inelastisch gefilterten Bilder wird im folgenden Abschnitt erldutert. Danach

kommen wir zu den Ergebnissen.

6.1 Bestimmung der inelastischen Ubertra-
gungsfunktion
Die wesentlichen Schritte zur Bestimmung der ITF aus Elementverteilungs-

bildern amorpher Folien sind in Abb. (6.1) gezeigt. Die meisten sind schon

aus dem vorangegangenen Kapitel zur CTF bekannt.
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Elementverteilungsbild/
inelastisch gefiltertes Bild
einer amorphen Folie

inelastisches
Diffraktogramm

* Radiale Mittelung
- experimentelle Korrekturen:
* Untergrund B(u)

IFTP? - Einhiillende MTF . (u)

Beugung

A\ . UntergrundabzugD

S
TN

u

Abbildung 6.1: Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion aus den Diffrakto-
grammen amorpher Folien unter Verwendung der Intensitiit im elastisch gefilterten Beu-
gungsdiagramm. Der Raumfrequenzbereich, in dem sich Intensitéit in den Diffraktogram-
men inelastisch gefilterter Aufnahmen findet, ist wesentlich kleiner als bei den Diffrakto-
grammen elastischer Phasenkontrastaufnahmen. In diesem Bereich mufl bei der Bestim-
mung des Strukturfaktors S(u) aus dem elastisch gefilterten Beugungsdiagramm der Un-

tergrund durch ungestreute Elektronen beriicksichtigt werden.

Zunichst wird ein Elementverteilungsbild aufgenommen, dessen Diffrakto-
gramm berechnet und radial gemittelt. Danach werden die aus der Beschéfti-
gung mit Phasenkontrastaufnahmen bekannten experimentellen Korrekturen
durchgefiihrt. Zur Bestimmung der inelastischen Ubertragungsfunktion wird
das Ergebnis gemifl Gl. (4.6) mit dem aus einem elastisch gefilterten Beu-
gungsdiagramm bestimmten Strukturfaktor S(u) verglichen. Wir werden nun
auf einige dieser Schritte etwas nidher eingehen und dabei besonders die Un-
terschiede, die sich im Vergleich zur Bestimmung der Phasenkontrastiibertra-
gungsfunktion ergeben, ansprechen. Zunichst wird detailliert die Aufnahme

der inelastisch gefilterten Bilder diskutiert. Nach einem kurzen Abschnitt
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zu den experimentellen Korrekturen der Diffraktogramme besprechen wir
schlieBllich die Bestimmung des Strukturfaktors aus elastisch gefilterten Beu-

gungsdiagrammen bei kleinen Streuwinkeln bzw. Raumfrequenzen.

6.1.1 Die inelastisch gefilterten Aufnahmen

Fiir unsere Experimente zur inelastischen Ubertragungsfunktion haben wir
amorphe Silizium- und Kohlenstoffolien verwendet. Die Priparation der Fo-
lien wurde ebenso wie die verwendeten Mikroskope bereits ausfiihrlich in
Abschnitt 5.1 beschrieben.

Ein generelles Problem bei der Aufnahme von Elementverteilungsbildern sind
die kleinen inelastischen Wirkungsquerschnitte. Es mufi daher mit hohen
Strahlstromen und langen Belichtungszeiten gearbeitet werden. Die maxi-
male Belichtungszeit ist jedoch durch die CCD-Kamera, der maximale Strahl-
strom durch die Kathode und die maximale Gesamtdosis durch in der Probe
auftretende Strahlenschiden begrenzt. Daher sind die Intensitéiten in inelas-
tisch gefilterten Bildern im Vergleich zu elastischen Bildern meist gering. Im
Elementverteilungsbild wird die Intensitdt durch den Untergrundabzug z.B.
bei Anwendung der in Abb. 2.3 dargestellten Drei-Fenster-Methode zusétz-
lich verringert. Bei unseren Untersuchungen ist dieses Problem besonders
ausgeprigt, da wir sehr diinne Proben verwenden und auflerdem die Fou-
riertransformierten der Elementverteilungsbilder weiter verarbeiten wollen.
Deren Intensitét ist abhiingig von der Intensititsvariation im Elementvertei-
lungsbild und nicht von der Gesamtintensitit.

Fiir Proben, die nur aus einem Element bestehen, stammt die Intensitit
im Energieverlustspektrum bei einem beliebigen Energieverlust oberhalb der
Plasmonen von den Anregungen einer inneren Schale dieses Elements. Ein
inelastisch gefiltertes Bild eines solchen Priaparats liefert daher direkt die Ele-
mentverteilung. Fiir Folien, die nur aus einem Element bestehen, konnen wir
also die Diffraktogramme zur Bestimmung der ITF direkt aus einzelnen in-

elastischen Bildern bei einem beliebigen Energieverlust berechnen. Neben der
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Tatsache, daf keine Intensitdt durch einen Untergrundabzug verloren geht,
hat dies auch den Vorteil, dal man nicht daran gebunden ist, Bilder direkt
hinter Ionisationskanten aufnehmen zu miissen. Stattdessen konnen beliebige
Energieverluste fiir die Aufnahmen verwendet werden und somit die Ener-
gieverlustabhéngigkeit der I'TF untersucht werden.

Bei der Auswertung ist jedoch zu beachten, dal die von uns fiir die theore-
tische Berechnung der ITF verwendete Dipolndherung strenggenommen nur
im Bereich hinter einer Ionisationskante eine gute Naherung darstellt. Mit zu-
nehmender Entfernung von der Ionisationskante wirken sich jedoch mehr und
mehr auch Multipolanregungen héherer Ordnung aus. Vernachlissigen wir
diesen Umstand zunéchst, ergibt sich ein weiteres Problem daraus, daf} keine
der von uns hergestellten Proben tatsédchlich nur aus einem Element besteht.
Die Siliziumfolien enthalten einen durch Oxidation mit der Zeit zunehmen-
den Anteil an Sauerstoff. Dies erkennt man schon an der Farbe der Folien.
Direkt nach dem Aufdampfen sind sie leicht gelblich, nach ca. einem Tag an
Luft sind die sehr diinnen Folien dagegen farblos. Bei sehr frischen Folien be-
trug der aus einem Energieverlustspektrum bestimmte Sauerstoffanteil 5-10
at%. Uberraschend war dagegen ein im Energieverlustspektrum gefundener
Anteil von gleichméflig etwa 6+1 at% Sauerstoff in den amorphen Kohlen-
stoffilmen. Dieser Anteil ist auch in ganz frischen Préiparaten zu finden und
scheint sich im Laufe der Zeit nicht wesentlich zu &ndern. Der Sauerstoff mufl
also schon beim Aufdampfvorgang in die Folien gelangen. Dies ist jedoch kein
spezielles Problem der von uns hergestellten Kohlenstoffolien. Auch in Abbil-
dungen der Spektren von aufgedampften Kohlenstoffolien anderer Autoren
z.B. in [70] und [71] findet sich eine Sauerstoffkante, deren Verhéltnis zur
Kohlenstoftkante in der Gréflenordnung dem von uns gefundenen Verhiltnis
entspricht. Das Problem des Sauerstoffs in den Kohlenstoffolien werden wir
in Abschnitt 7.1 noch einmal aufgreifen.

Im Rahmen der in Abschnitt 2.3 eingefiihrten linearen Abbildungstheorie
148t sich die Intensitéit in einem beim Energieverlust £ oberhalb der Plas-

monenenergie inelastisch gefilterten Bild einer aus zwei Elementen a und b
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bestehenden Probe in der Form

i804(P) = Cu(E,04) - FT HITF o, }(F) * 7a(p) +
+Cy(E,0,) - FTHITFy 4, }(7) * 7 (D)
FT{ITF 10, }(7)

# [Ca(E, 04)na(P) + Co(E, 0.4)15(p)] (6.1)

Q

schreiben, da die inelastische Ubertragungsfunktion in Dipolniherung nur
iiber den Energieverlust vom Element abhéngig ist. Die Gewichtungsfakto-
ren Cy(E,04) und Cy(E, 04) sind jeweils proportional zur Summe der Wir-
kungsquerschnitte aller Anregungen der Elemente a bzw. b, die in dem zur
Aufnahme verwendeten Energieverlustbereich liegen. Der Winkel 64 gibt den
Aperturhalbwinkel an. Die Intensitéit in dem entsprechenden radial gemittel-

ten inelastischen Diffraktogramm! ist dann
2
W[ = N[ITFp,[*- [2Ca(E,04)*Saa(u)+
+2 CaCbCa(Ea QA)CIJ(E’ HA)Re{Sab(u)}
+C§Cb(E, HA)QSbb(U)] y (62)

mit den partiellen Strukturfaktoren

1 I
Suali) = g S5 IO (i) = 1 XA (63
Nc? p Ney &~ <
]a a Jb b
und
Sap (1) 2m Pk —5) 6.4
bu Ncac{J ;Ze ( )

kb

Wegen der Isotropie der amorphen Folien sind letztere nur vom Betrag der
Raumfrequenz abhingig. N bezeichnet die Anzahl der Atome im Bereich der
Aufnahme, ¢, und ¢, die Anteile der Elemente a und b. Man erkennt an den
Gleichungen (6.1) und (6.2), da8 der Schlu8, der Sauerstoff in den amorphen
Folien spiele wegen seiner geringen Konzentration co in den Diffraktogram-

men inelastisch gefilterter Bilder keine Rolle, nicht in jedem Fall korrekt ist.

!Das Diffraktogramm eines inelastisch gefilterten Bildes bezeichnen wir hier und im

Folgenden als ,inelastisches Diffraktogramm®.
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Ist z.B. Co(E, 0,4) fiir einen bestimmten Energieverlust E wesentlich grofier
als Cs;(E,04) bzw. Co(E,0,4), so kann die Sauerstoffverteilung einen erheb-
lichen Einflufl auf die Intensitét im jeweiligen inelastisch gefilterten Bild bzw.
in dem entsprechenden Diffraktogramm haben. Das gleiche gilt, wenn z.B.
der partielle Strukturfaktor Scc(u) bei einer bestimmten Raumfrequenz u
deutlich kleiner ist als Sco(u) oder Spo(u). Im zum Vergleich verwendeten
elastisch gefilterten Beugungsbild ist die Intensitit der gestreuten Elektronen

dagegen durch

Jagestr(u) o N[c§|fa(u)|25aa(u)+
2cacy Re{ fu(u) f3 (u)Sun(w)} + &1 fo(w) | Sw(w)] ~ (6.5)

gegeben. Im elastischen Beugungsbild einer Probe, die aus zwei Elementen
besteht, sind die partiellen Strukturfaktoren also anders gewichtet als in ent-
sprechenden Diffraktogrammen inelastisch gefilterter Bilder. Diesen Aspekt
miissen wir beim Vergleich der Intensitédten in den Diffraktogrammen inelas-
tisch gefilterter Bilder mit der Intensitdt im Beugungsdiagramm beriicksich-

tigen.

6.1.2 Untergrund und Einhiillende in Diffraktogram-

men von inelastisch gefilterten Aufnahmen

Nach der Aufnahme werden die Diffraktogramme der inelastisch gefilterten
Bilder berechnet und radial gemittelt. Die experimentelle Intensitit im radial
gemittelten Diffraktogramm steht mit der in Gl. (4.6) gegebenen theoreti-

schen in der Beziehung

Jexp(w)|” = MTF20p (1) [Jneo(w)|” + B(u). (6.6)

Die Bestimmung und Korrektur der Modulationsiibertragungsfunktion der
CCD-Kamera MTF¢cp(u) und des Untergrundes B(u) (durch das Schro-
trauschen) erfolgt ebenso wie bei der Auswertung der Phasenkontrastauf-

nahmen und wurde bereits in Abschnitt 5.2.1 ausfiihrlich besprochen. Die
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bei der Diskussion der Bestimmung der CTF in MTFZ,,(u) zusammengefaf3-
ten Einhiillenden durch leichte Probenverkippung oder Vibrationen spielen

wegen der geringeren Auflésungen fiir inelastische Aufnahmen keine Rolle.

6.1.3 Bestimmung des Strukturfaktors bei kleinen

Streuwinkeln

Die Intensitdt in einem Feinbereichsbeugungsdiagramm einer amorphen
monoatomaren Folie ist nach Gl. (4.24) aufler auf der optischen Achse pro-
portional zum Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u), wenn man exakt parallele
Beleuchtung verwendet. Unter praktischen Bedingungen ist die Beleuchtung
immer leicht konvergent, wodurch man im Beugungsdiagramm im Bereich
kleiner Streuwinkel einen Untergrund js y(u) aus ungestreuten Elektronen
erhalt

fa(“)

In den Diffraktogrammen inelastisch gefilterter Aufnahmen findet sich In-

(6.7)

ja(u) = jau(u) + const - S(u) ‘2

tensitét lediglich bei sehr kleinen Raumfrequenzen (< 0,5nm™!). In diesem
Bereich ist der Untergrundbeitrag j4 () so hoch, dafl er bei der Bestimmung
des Strukturfaktors nicht vernachlissigt werden kann. Das Intensitétsprofil
der ungestreuten Elektronen entspricht der Winkelverteilung des einfallenden
Strahls. Man kann das Profil von j4 () daher aus einem Beugungsdiagramm

ohne Probe im Strahlengang j4o(u) bestimmen

jA,U(u) =T. jA,()(u). (68)

Die Skalierungskonstante 7" kann jedoch nicht exakt ermittelt werden. Sie
gibt den Anteil der Elektronen an, die die Probe ungestreut durchqueren
und nimmt daher mit linear zunehmender Probendicke ¢ exponentiell ab.
Vernachldssigt man die genau in Vorwiartsrichtung elastisch gestreuten Elek-

tronen, so erhilt man 7" aber in guter Naherung durch

_ jA,U(O) ~ jA(O)
T = T000) ™ ag0)
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also durch den Quotienten zwischen der maximalen Intensitéit im Beugungs-
bild mit und ohne Probe. Eine solche Messung ist direkt jedoch nicht moglich,
da wegen der sehr stark gepeakten Intensitiat im Beugungsbild beim Streu-

a) b)

Kleinwinkelbeugung: ohne Probe — ohne Probe Kleinwinkelbeugung: ohne Probe — mit Probe
| : [

\ \ \
\“ C-Folie, ca. 5Snm -~
i \“u ohne Probe —

ohne Probe °
1 i ohne Probe,

i % &ﬂt Smin spiter

/
-
3

—

" 0]
0]

1 Rl

Intensitét (willk. Einh)
| o]
/
7]
S
Intensitit (willk. Einh)
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NI \
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£
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) e g Y e
0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
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Abbildung 6.2: Profile von Beugungsdiagrammen mit und ohne Probe im Kleinwin-
kelbereich zur Demonstration des Untergrundes durch ungestreute Elektronen. Um die
Genauigkeit des Untergrundabzuges zu iiberpriifen, wurden in a) die radial gemittelten
Intensitéten von zwei im Abstand von einigen Minuten aufgenommenen Beugungsbildern
ohne Probe miteinander verglichen. Wihrend diese beiden Profile gut iibereinstimmen,
erkennt man in b einen deutlichen Unterschied zur Intensitit im Beugungsbild einer ca. 5
nm dicken Kohlenstoffolie. Die Beugungsdiagramme wurden mit dem Leo 902 (A = 4,18
pm) mit einer Kameralinge von 6,50 m aufgenommen. Der verwendete Konvergenzwin-

kel, bestimmt aus der Halbwertsbreite der Intensitdt im Beugungsdiagramm, betrug 0,03
mrad. Fiir b) ist 7' = 0, 93.

winkel # = 0 minimale Verschiebungen der Beugungsbilder mit und ohne
Probe zu unterschiedlichen Pixelanschnitten auf der CCD-Kamera und da-
mit zu groflen Fehlern bei der Bestimmung von 7 fiihren. Um eine N&herung
fiir T zu erhalten, haben wir daher den Verlauf des Verhéltnisses von Beu-
gungsbild mit und ohne Probe zum Streuwinkel § = 0 extrapoliert. Diese
Technik setzt voraus, dafl man die Intensitéit in den Beugungsbildern mit
und ohne Probe bis nahe an # = 0 aufzeichnet. Dafiir ist ein Detektor mit
groflem Dynamikumfang erforderlich. Der Dynamikbereich der zur Aufnahme

verwendeten CCD-Kamera kann erweitert werden, indem man Beugungsbil-
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der mit gestaffelten Belichtungszeiten aufnimmt und die Intensitéiten in den
gesittigten Bereichen der Bilder lingerer Belichtungszeiten mit den skalier-
ten Intensitdten aus den Bildern mit kiirzerer Belichtungszeit ersetzt.

Eine andere Moglichkeit zur Bestimmung von T entspringt aus der Uberle-
gung, dal 7" dem Intensitédtsverhéltnis einer hypothetischen Transmissions-
messung (s. Abschnitt 5.1.2) mit elastischer Filterung und der Aperturblende
64 — 0 entspricht. Bestimmt man stattdessen den Wert fiir 7(64 ) mit einer
moglichst kleinen Aperturblende 64, so kann man durch Extrapolation ei-
ner in [70] gegebenen Niherungsformel fiir die Abhéngigkeit der Transmission
von der Aperturblende in Richtung 6,4 = 0 ebenfalls einen Naherungswert fiir
T ~ T(0) erhalten. Dieser Wert stimmt in der Regel (£0,01) mit dem iibe-
rein, den man nach dem weiter oben beschriebenen Verfahren fiir 7" erhélt.
Bei den von uns verwendeten grofien Kameralidngen tritt bisweilen wihrend
einer Aufnahme oder zwischen zwei Aufnahmen eine Strahldrift von eini-
gen Pixeln auf. Fehler durch die Strahldrift wurden dadurch ausgeschlossen,
daf} wir jeweils zwei Beugungsdiagramme ohne Probe aufnahmen, eines vor
der Aufnahme des Beugungsdiagramms mit Probe, eines danach. In Abb.
6.2a sind die Intensitdten in zwei solchen Beugungsdiagrammen ohne Probe
miteinander verglichen. Es ergibt sich eine gute Ubereinstimmung. In Abb.
6.2b ist dagegen die Differenz zwischen Beugungsdiagramm mit und ohne
Probe erkennbar. Es diirfte jedoch deutlich werden, dal wegen des im Ver-
gleich zu dieser Differenz sehr hohen Untergrundes und wegen des nicht exakt
bestimmbaren Wertes fiir 7' nur eine beschrinkte Genauigkeit bei der Be-
stimmung von S(u) aus dem elastischen Beugungsdiagramm erreicht werden
kann.

Erleichtert wird die Bestimmung des Strukturfaktors lediglich dadurch, daf
die Atomformfaktoren in dem Raumfrequenzbereich, in dem sich in den inela-
stischen Diffraktogrammen Intensitdt befindet, nahezu konstant sind (Punkt-
streuernidherung). Die nach Abzug des Untergrundes verbleibende Intensitit
liefert also direkt den Strukturfaktor fiir kleine Winkel

S(u) = const (ja(u) — T - jao(u)). (6.10)
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6.2 Ergebnisse

In Abb. (6.3) erkennt man drei bei unterschiedlichen Energieverlusten aufge-
nommene inelastisch gefilterte Bilder einer amorphen Siliziumfolie nebst der
entsprechenden inelastischen Diffraktogramme. Das Bild mit der Bezeich-
nung 115 eV wurde auf der bei 100 eV beginnenden Silizium-L-Kante auf-
genommen. Die Bilder zeigen deutliche Intensitétsvariationen, deren kleinste

Periode in der Gréflenordnung 2—3 nm liegt. In den Diffraktogrammen ist bis

40eV 60eV 115eV

0.3 nm™' §

Abbildung 6.3: Inelastisch gefilterte Bilder einer ca. 12 nm dicken Siliziumfolie. Die ange-

gebenen Energieverluste geben die Mitte des 10 eV breiten Energiefensters an. Bei hheren
Energieverlusten wurden lingere Belichtungszeiten verwendet. Man erkennt deutlich die
inhomogene Intensitét in den Bildern. Die kleinste erkennbare Intensitétsvariation hat eine
Periode von 2 — 3 nm. In die Bilder eingesetzt sind die entsprechenden Diffraktogramme.

Es ist in allen Diffraktogrammen Intensitét bis ca. 0,4nm~! vorhanden.

ca. 0,4nm™! Intensitit vorhanden. Vom Zentrum der Diffraktogramme fillt
die Intensitét zu hoheren Raumfrequenzen steil ab. In fritheren Arbeiten [25]
wurde dieser steile Abfall dem Einflufl der ITF zugeschrieben. Dies geschah
auf der Basis der Annahme, die aufgedampften Folien seien ideal amorph
(vgl. 4.8), wodurch die Intensitét im Diffraktogramm genau den Verlauf der
ITF hétte. In dieser Beschreibung sind die in Abb. 6.3 zu beobachtenden In-
tensitdtsschwankungen als auf den Abbildungsprozess zuriickzufiihrende Ar-
tefakte zu interpretieren. In [25] ging es allerdings nicht um eine quantitative

Untersuchung der Diffraktogrammintensitit, sondern um Auflésungsmessun-
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gen, fiir die nur die Grofle des Diffraktogrammbereichs, in dem Intensitét
vorhanden ist, von Interesse ist. Die Variation dieses Bereiches bei Anderung
von Abbildungsparametern ergab jedoch [24, 25] Diskrepanzen zum aus theo-

retischen Rechnungen zur ITF zu erwartenden Verhalten.

6.2.1 Vergleich von Diffraktogramm und Strukturfak-

tor

Unseren Messungen zufolge ist fiir den starken Abfall der Intensitdt in in-
elastisch gefilterten Diffraktogrammen nahezu ausschliellich der Struktur-
faktor verantwortlich. Dies erkennt man deutlich in den Abbildungen 6.4
und 6.5, wo die Intensitédt in radial gemittelten inelastischen Diffraktogram-
men |7(u)|? von Kohlenstoff (Abb. 6.4) und Silizium (Abb. 6.5) mit dem aus
dem elastischen Beugungsbild bestimmten Strukturfaktor S(u) verglichen ist.
Die Diffraktogrammintensitéiten sind gemé#fl Abschnitt 6.1.2 untergrundkor-
rigiert und wurden durch das Quadrat der Kamera-MTF dividiert. In Abb.
6.4 wurden inelastische Diffraktogramme und Strukturfaktor von derselben
Probenstelle mit demselben Mikroskop bestimmt.? Um jeglichen sonstigen
Einflufl des Gerétes auszuschliefen, wurden Strukturfaktor und inelastisches
Diffraktogramm in Abb. 6.5 an verschiedenen Geréten (und folglich auch un-
terschiedlichen Probenstellen) gemessen. Man erkennt in beiden Abbildungen
eine recht gute Ubereinstimmung zwischen Diffraktogrammintensitéit [7(u)|?
und Strukturfaktor S(u). Die Variation von Aperturblende und Energiever-
lust hat dagegen nur wenig Einflul auf den Verlauf der Diffraktogrammin-
tensitit. Der Abfall der theoretisch berechneten inelastischen Ubertragungs-
funktion ist zu flach, um den Verlauf der Diffraktogrammintensitéit alleine

erklaren zu konnen.

2Die GroBe des zur Aufnahme des Beugungsbildes verwendeten Probenbereichs unter-
scheidet sich immer ein wenig von der des Bereiches, der fiir die Intensitét im inelastischen
Diffraktogramm verantwortlich ist. Fiir das inelastische Diffraktogramm ist der auf die
CCD-Kamera fallende Bildbereich ausschlaggebend, fiir das Beugungsbild wird der Pro-

benbereich mit der Selektorblende ausgewéhlt.
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Abbildung 6.4: Vergleich der Intensitét in radial gemittelten Diffraktogrammen inelas-
tisch gefilterter Aufnahmen (dunkle Balken, |j(u)|?) einer zuvor leicht strahlengeschédigten
amorphen Kohlenstoffolie (¢ ~ 5nm) mit der theoretischen inelastischen Ubertragungs-
funktion ITF(u) und dem aus Kleinwinkelbeugungsbildern bestimmten Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor S(u). Bei der Aufnahme der inelastisch gefilterten Bilder wurden der Aper-
turwinkel und der Energieverlust variiert. Die Beugungsbilder wurden kurz nach den inela-
stischen Bildern von annihernd dem gleichen Probenbereich aufgenommen. Das Diagramm

rechts unten ist gegeniiber dem links unten zehnfach vergréfiert.
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Abbildung 6.5: Vergleich der Intensitdt in radial gemittelten Diffraktogrammen in-
elastisch gefilterter Aufnahmen (dunkle Balken, |j(u)|?) einer amorphen Siliziumfolie
(t ~ 12nm) mit der theoretischen inelastischen Ubertragungsfunktion ITF(u) und dem
aus Kleinwinkelbeugungsbildern bestimmten Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u). Bei der
Aufnahme der inelastisch gefilterten Aufnahmen wurden der Aperturwinkel und der Ener-
gieverlust variiert. Die Beugungsbilder wurden am Leo 902, die inelastisch gefilterten Auf-

nahmen am Jeol 3010 erstellt.

Der starke Abfall des Strukturfaktors aufgedampfter amorpher Silizium-
Folien ist seit langem aus der Kleinwinkelrontgenbeugung bekannt [78]. Der
Abfall setzt sich demnach bis ca. u = 0,5 — 0, 7nm~! fort, wo er in den
ideal-amorph-artigen, d.h. mehr oder weniger flachen Teil des Strukturfak-
tors iibergeht. Fiir diesen Verlauf des Strukturfaktors werden Fehlstellen im
amorphen Netzwerk verantwortlich gemacht [8], [48]. Jiingere Untersuchun-
gen deuten aber darauf hin, dafl aufgedampfte amorphe Folien auch eine
mikrogranulare Struktur in einer Groflenordnung von ca. 2 nm aufweisen,
welche zusétzlich zum Strukturfaktor bei kleinen Raumfrequenzen beitrigt
[23].
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Unsere quantitativen Untersuchungen zeigen, dafi der diskutierte Abfall des
Strukturfaktors auch in inelastisch gefilterten Bildern beobachtet werden
kann. Damit ist gem# Gleichung (4.6) gleichzeitig der experimentelle Be-
weis erbracht, daf} sich die Intensitét in inelastisch gefilterten Bildern zumin-
dest sehr diinner amorpher Proben im Rahmen einer linearen Abbildungs-
theorie beschreiben 148t. Strukturfaktoren im Bereich kleiner Raumfrequen-
zen konnen also auch direkt aus inelastischen Diffraktogrammen bestimmt
werden. Insbesondere sollte es daher mdglich sein, aus Diffraktogrammen
von Elementverteilungsbildern direkt partielle Strukturfaktoren zu erhalten.
Diese konnen sonst nur aufwendig durch Isotopensubstitution aus Neutronen-
streuexperimenten (SANS) [76] oder durch Ausnutzung der anomalen Disper-
sion bei der Réntgen-Kleinwinkelstreuung (ASAXS) [30] ermittelt werden.

Es stellt sich aber die Frage nach dem Einflufl der inelastischen Ubertragungs-
funktion. Wegen des vergleichsweise starken Abfalls des Strukturfaktors ist
ihre Bedeutung bei der linearen Auftragung in den Abbildungen 6.5 und 6.4
nicht einzuschétzen. In Abb. 6.6 haben wir daher die inelastische Diffrak-
togrammintensitit |j(u)[2, den Strukturfaktor S(u) sowie das Quadrat der
theoretisch berechneten ITF logarithmisch iiber ¢2 aufgetragen. Eine solche
Auftragung (In S gegen ¢7) bezeichnet man als Guinier-Plot [26]. Man be-
achte, dafl geméafl der iiblicherweise fiir Guinier-Plots gewdhlten Darstellung
die Lénge des elastischen Streuvektors ¢y = 2mu zur Angabe der Raumfre-
quenz verwendet wurde. Zusédtzlich ist in die Diagramme die mit der theo-
retisch berechneten ITF korrigierte Diffraktogrammintensitit und die zum
Strukturfaktor proportionale Intensitét Igpxg aus einem Kleinwinkelront-
genbeugungsexperiment [1] an Folien aus hydrogeniertem amorphem Silizium
(Si:H) eingetragen. Diese wurden durch Glimmentladung in Silan hergestellt.
Der Strukturfaktor solcher Folien entspricht im Kleinwinkelbereich demjeni-
gen von im Hochvakuum aufgedampften amorphen Siliziumfolien [1, 59]. Die
Rontgenbeugungsintensitdt und der Strukturfaktor wurden gegeniiber der
Diffraktogrammintensitit jeweils willkiirlich skaliert, um einen Vergleich der

Steigung bei hoheren Raumfrequenzen zu ermoglichen.
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a) b)
In (1) Si, U0=3OOkV, 0 A=1mrad, E=67eV, dE=20eV In (D) Si, U,=300kV, 6, ,=4mrad, E=67eV, dE=20eV
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o]
X
X
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1 2 3 q; /nm> 1 2 3 q,2/nm™
9)
In (1) SiU=300kV, 6 =4mrad, E=119eV, dE=20eV
In (ISAXS (qo)) von Si:H
ln(S(qO))aus Beugung an Si —
In(j(q,)P) firSi X
A, 2 2 o O
In(|; (q0)| /ITFmeo(qO))fur&
In(ITF; (q,))fiirSi X
-8 Dicke der Siliziumfolie ca. 12 nm
Konvergenzwinkel: 2 mrad

1 2 3 g2 mme
Abbildung 6.6: Guinier-Plots [26] der Intensitdt in radial gemittelten inelastischen Dif-
fraktogrammen (|7(go)[?) einer amorphen Siliziumfolie (#+ &~ 12nm), der theoretischen in-
elastischen Ubertragungsfunktion ITF(gy) und dem aus Kleinwinkelbeugungsbildern be-
stimmten Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(gp). Bei der Aufnahme der inelastisch gefilter-
ten Aufnahmen wurden der Aperturwinkel und der Energieverlust variiert. Zusétzlich ist
die mit der theoretischen ITF(go) korrigierte Diffraktogrammintensitit und die Kleinwin-
kelrontgenbeugungsintensitét Igaxg(go) einer dquivalenten Si:H-Folie eingetragen. Die
Beugungsbilder wurden am Leo 902, die inelastisch gefilterten Aufnahmen am Jeol 3010
erstellt. Die SAXS-Intensitit von Si:H wurde aus [1] entnommen. Achtung: Gemif der
Konvention fiir Guinier-Plots wurde zur Angabe der Raumfrequenz auf der Ordinate die

Lange des elastischen Streuvektors gop = 2mu verwendet.

In dieser Auftragung ist der Einflu} der ITF deutlich an der Variation der
Steigung der unkorrigierten Diffraktogrammintensitét bei Verwendung unter-

schiedlicher Abbildungsparameter zu erkennen. Die Tatsache, dafl die Stei-

103



gung der mit der theoretischen ITF korrigierten Diffraktogrammintensitét

(

ist und in etwa die Steigung der beiden zum Vergleich angegebenen Struktur-

7(q0) ‘2 /ITF}160(q0)) unabhiingig von den gewéhlten Abbildungsparametern

faktoren (S(qo) und Igaxg) wiedergibt, deutet auflerdem auf die Richtigkeit
der theoretisch berechneten ITF. Besonders deutlich ist der Einflu} der ITF
bei Vergleich von Abb. 6.6a) mit den anderen beiden Teilabbildungen. Die
fiir Abb. 6.6a) verwendete Aperturblende # = 1mrad wiirde fiir Strukturbe-
stimmungen sicherlich nicht verwendet. Sie eignet sich aber vorziiglich zur
Demonstration des Einflusses der ITF.

Die leichten Unterschiede in der Steigung der mit der ITF korrigierten Dif-
fraktogrammintensitit zu Igaxg sind nicht verwunderlich, da es sich um eine
andere Probe handelt.

Die Fehlerquellen bei der Bestimmung des Strukturfaktors mit elastischer
Beugung wurden in Abschnitt 6.1.3 bereits ausfiihrlich erldutert. Kleinere
Fehler bei der Bestimmung der Transmissionskonstanten 7" machen sich im
Strukturfaktor besonders bei hoheren Raumfrequenzen bemerkbar, da der
Strukturanteil im Bereich kleiner Winkel wesentlich stirker abfillt als der Un-
tergrund. Dazu kommen Abweichungen durch den Sauerstoffanteil in den Fo-
lien (vgl. Abschnitt 6.1.1). Wegen dieser Ungenauigkeiten ist es nicht moglich,
die inelastische Ubertragungsfunktion direkt iiber die Division der inelasti-
schen Diffraktogrammintensitét durch den Strukturfaktor zu erhalten, wie

von Gl. (4.6) suggeriert.

6.2.2 Abhingigkeit der inelastischen Ubertragungs-

funktion von Abbildungsparametern

Die Parameterabhéngigkeit der ITF kénnen wir aber auch untersuchen, ohne
den Strukturfaktor kennen zu miissen. Bildet man das Verhéltnis zweier in-
elastischer Diffraktogramme, die fiir unterschiedliche Energieverluste F;, F,
bzw. Aperturhalbwinkel 841,042 aber von derselben Probenstelle ermittelt

wurden, so erhilt man fiir eine Folie, die nur aus einem Element besteht
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gemif Gl. (4.6)

~ 2

‘951,9A,1(u)|2 . ITFElaeA,l(u)
S = const « ——————.
|JE,04,, (W) ITF g, 0,,(w)

Neben dem Strukturfaktor kiirzen sich bei der Verhéltnisbildung auch even-

(6.11)

tuelle Fehler bei der Bestimmung der MTFccp(u) heraus.

Wie in Abschnitt 6.1.1 ausfiihrlich besprochen, enthalten die von uns ver-
wendeten Folien aber einen mehr oder weniger groen Anteil an Sauerstoff.
In diesem Fall gilt G1. (6.11) wegen der Energie- und Winkelabh#ngigkeit der
Koeffizienten C,(FE,04) und Cy(FE,0,4) der Elemente a und b in Gl. (6.2) nur

dann, wenn zumindestens ndherungsweise die Relation

Co(E1,04,) _ Co(E2,042)
Cb(Ela 014,1) Cb(EQ; 0A,2)

(6.12)

erfiillt ist. Wird nur der Aperturwinkel variiert, d.h. £y = Ej, ist Gl. (6.12)
in der Regel zumindestens naherungsweise richtig (in Dipolnidherung ist dies
immer erfiillt). Bei Variation des Energieverlustes ist Gl. (6.12) dagegen
nur bei nahe beieinanderliegenden Energieverlusten erfiillt. Insbesondere
diirfen keine Verhéltnisse gebildet werden, wenn eine Ionisationskante
iiberschritten wird oder in Bildern mit verschiedenen Energieverlusten grofie
Kontrastinderungen zu erkennen sind.

In den Abb. 6.7ff. ist die Wurzel aus Diffraktogrammverhiltnissen mit
den Quotienten der entsprechenden theoretisch berechneten Ubertragungs-
funktionen verglichen. In Abb. 6.7 wurden fiir die beiden ins Verhéltnis
gesetzten Diffraktogramme zwei unterschiedliche Aperturblenden benutzt
(04,1 = lmrad, 045 = 12mrad, E; = E»). Bei Verwendung der sehr kleinen
Aperturblende von 1 mrad, welche nur am Jeol 3010 zur Verfiigung stand,
dampft die inelastische Ubertragungsfunktion die Diffraktogrammintensitét
sehr viel stirker als bei Verwendung der Aperturblende mit 12 mrad. Daher
fallen die Verhéltnisse mit zunehmender Raumfrequenz steil ab.

Der Theorie entsprechend ist der Verlauf der experimentellen Diffrak-

togrammverhéltnisse in den Abbildungen 6.8-6.10 sehr viel flacher. Hier
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Abbildung 6.7: Verhiltnisse der Wurzel der Intensitit in Diffraktogrammen diinner

amorpher Kohlenstoffolien im Vergleich zu entsprechenden theoretisch berechneten

Verhiltnissen der inelastischen Ubertragungsfunktion. Es wurde jeweils das Verhéltnis fiir

die beiden Aperturwinkel 84 = 1 mrad zu 04 = 12 mrad fiir verschiedene Energieverluste

bestimmt.

106



ITF(40eV)/ITF(100eV) ITF(60eV)/ITF(100eV)

1.3 i 1.3
1.2 X\/\ 1.2
L1 X X L1 A i i
1.0 AR / 1.0 X WA /
0.9 NV . 7t 0.9 S Vi
0.8 ¥ 1Y —— 0.8
0.7 v 0.7
0.6 0.6
0.05 0.1 0.15 0.2 nm™! 0.05 0.1 0.15 0.2 nm™!
ITF(40eV)/ITF(60eV)
1.3 - Diffraktogrammverhiltnis
H — theoretisches Verhiltnis ITF
i vy, AN AN i 6,= 3,8 mrad
08 . i U,=80kV, LEO 902
8'2 dE = 15eV, Konvergenzwinkel = 3mrad
’ Dicke der Folie < 5Snm

0.05 0.1 0.15 0.2 nm™!

Abbildung 6.8: Verhiltnisse der Wurzel der Intensitit in Diffraktogrammen diinner
amorpher Kohlenstoffolien im Vergleich zu entsprechenden theoretisch berechneten
Verhiiltnissen der inelastischen Ubertragungsfunktion. Variiert wurde jeweils der Energie-

verlust. Die Aperturblende mit dem Halbwinkel 84 = 9, 5mrad wurde konstant gehalten.
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Abbildung 6.9: Verhiltnisse der Wurzel der Intensitét in Diffraktogrammen diinner
amorpher Kohlenstoffolien im Vergleich zu entsprechenden theoretisch berechneten
Verhiiltnissen der inelastischen Ubertragungsfunktion. Variiert wurde jeweils der Energie-

verlust. Die Aperturblende mit dem Halbwinkel 8 4 = 3, 8mrad wurde konstant gehalten.
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Abbildung 6.10: Verhiltnisse der Wurzel der Intensitdt in Diffraktogrammen diinner
amorpher Kohlenstoffolien im Vergleich zu entsprechenden theoretisch berechneten
Verhiltnissen der inelastischen Ubertragungsfunktion. Variiert wurde jeweils der Energie-

verlust. Die Aperturblende mit dem Halbwinkel 84 = 12mrad wurde konstant gehalten.

wurden fiir die Verhiltnisbildung Diffraktogramme und Ubertragungsfunk-
tionen mit jeweils unterschiedlichen Energieverlusten verwendet (E; # Es).
Abb. 6.8 zeigt die Verhéltnisse fiir 041 = 642 = 3,8mrad, Abb. 6.9 fiir
041 = a2 = 9,5mrad. Die Bilder, aus denen wir die Diffraktogramme
berechnet haben, wurden am Leo 902 aufgenommen. Entsprechende Dif-
fraktogrammverhéltnisse fiir am Jeol 3010 aufgenommene Bilder zeigt Abb.
6.10.

Trotz der meist verrauschten experimentellen Ergebnisse fiir die Verhéltnisse
kann man insgesamt sagen, dafy der Verlauf der Diffraktogrammverhé&ltnisse

im wesentlichen dem Verhiltnis der theoretisch berechneten Ubertra-
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gungsfunktionen entspricht. Insbesondere konnen wir die von der Theorie
vorhergesagten wesentlichen Tendenzen in der Parameterabhéngigkeit der
Ubertragungsfunktion, also die Zunahme des Ubertragungsbereiches bei
Verwendung groflerer Aperturblenden und héherer Energieverluste, fiir den
verfiigbaren kleinen Raumfrequenzbereich bestétigen. Letzterer reicht mit
den von uns verwendeten Folien bis maximal etwa 0,3 — 0, 5nm !, abhiingig
von der bei einem bestimmten Energieverlust maximal verfiigbaren Inten-
sitdt im Bild. Es gelingt daher zum Beispiel nicht, den Einfluf relativistischer
Effekte auf die Ubertragungsfunktion zu untersuchen, welche sich gemif
der theoretischen Berechnungen erst im Bereich héherer Raumfrequenzen

wesentlich bemerkbar machen.
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Kapitel 7

Anwendung des aus
inelastischen Diffraktogrammen

bestimmten Strukturfaktors

Im vorangegangenen Kapitel haben wir gezeigt, daf§ Strukturfaktor bzw. par-
tielle Strukturfaktoren aus inelastischen Bildern bzw. Elementverteilungsbil-
dern bestimmt werden konnen. Diese Erkenntnis wollen wir im Folgenden
anwenden, um einige Informationen iiber die Eigenschaften der verwendeten

amorphen Folien zu erhalten.

7.1 Verteilung des Sauerstoffs in den Kohlen-

stoffolien

Unser Interesse wurde besonders von dem mysteriésen konstanten Sauer-
stoffanteil in den Kohlenstoffolien angezogen. Bei den Siliziumfolien ist re-
lativ klar, dafl durch den Luftsauerstoff eine Oxidation zu Siliziumdioxid
stattfindet, was auch an der Farbédnderung der Folien zu erkennen ist. Die

Konstanz des Sauerstoffanteils deutet beim Kohlenstoff darauf hin, daf} keine
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Reaktion mit dem Luftsauerstoff stattfindet. Der Sauerstoff mufl also schon
beim Aufdampfprozef in die Folien gelangen. Die von uns zur Erzeugung
der Kohlenstoffolien verwendeten Kohlestdbe werden durch Sintern aus einer
organischen Paste mit hohem Kohlenstoffanteil hergestellt. Dabei entstehen
makroskopische Hohlrdume, die Gas, z.B. CO,, enthalten [72]. Beim Auf-
dampfvorgang gelangt dieses Gas in den Rezipienten, was sich auch durch
einen zeitweisen Zusammenbruch des Vakuums bemerkbar macht. Daneben
entstehen Kohlenoxide auch durch Reaktionen des Kohlenstoffs mit dem im
Rezipienten befindlichen Restgas.

Um Informationen iiber die Sauerstoffverteilung in den Folien zu erhalten,
liegt es nach den Erkenntnissen des letzten Kapitels nahe, mit der Drei-
Fenster-Methode ein Sauerstoffelementverteilungsbild zu berechnen und an-
schliefend aus dem Diffraktogramm den Strukturfaktor zu bestimmen. Die
Intensitit der im Spektrum enthaltenen Sauerstoff-K-Kante bei 532 eV ist

aber zu gering, um diese Moglichkeit wirklich praktizieren zu kénnen.

7.1.1 Struktursensitiver Kontrast

Wir haben stattdessen den sogenannten , Struktursensitiven Kontrast“ [69]
genutzt, den man in einem inelastisch gefilterten Bild mit einem Energie-
fenster direkt unterhalb der Kohlenstoffkante erhilt. In diesem Energiever-
lustbereich ist der Beitrag der Kohlenstoffverteilung zum inelastischen Bild
sehr gering und die Intensitéitsverteilung wird durch andere in der Probe
befindliche Elemente dominiert. In Abb. 7.1 ist dies an einem Kontamina-
tionsring auf einer stark strahlengeschiadigten Kohlenstoffolie demonstriert.
In dem Bild auf der Kohlenstoffkante (E=294eV) leuchtet der hauptséchlich
aus Kohlenstoff bestehende Kontaminationsring hell auf, dagegen dominie-
ren in den Vorkantenbildern andere Kontraste. In dem inelastischen Bild bei
294eV weist die Helligkeitsverteilung eine sehr weiche Modulation auf, die
von der Dickenverteilung des Kohlenstoffes herriihrt. Dagegen lassen sich

in den Vorkantenbildern starke Intensitdtsschwankungen mit vergleichsweise
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Abbildung 7.1: Demonstration des ,Struktursensitiven Kontrastes“ am Beispiel ei-
nes Kontaminationsringes auf einer stark strahlengeschiidigten amorphen Kohlenstoffolie.
Im Bild auf der Kohlenstoffkante (E=294eV) leuchtet der Kontaminationsring hell auf,

wahrend in den Vorkantenbildern andere Kontraste dominieren.

kurzer Periode erkennen. Diese liegen auf einer sehr gleichméfligen Inten-
sitiat im Bereich der Kohlenstoffolie, welche nicht mit den im Bild auf der
Kante erkennbaren Dickendnderungen variiert. Da wir weder mit EDX noch
mit EELS ein anderes Fremdelement als Sauerstoff in den Kohlenstoffolien
identifizieren konnten, miissen wir davon ausgehen, dafl die Intensitatsver-
teilung in den Vorkantenbildern hauptséchlich durch die Sauerstoffverteilung
bestimmt wird.

In Abb. 7.2 ist eine inelastisch gefilterte Bilderserie einer frischen Kohlenstof-

folie wiedergegeben. Diese war ca. 15 nm dick, um geniigend Intensitét in den

112



Abbildung 7.2: Energiegefilterte Bilderserie einer amorphen Kohlenstoffolie bei verschie-
denen Energieverlusten. In den Vorkantenbildern lassen sich Intensitétsfluktuationen mit
einer Periode von ca. 2-3 nm erkennen. Im Bild auf der Kohlenstoffkante scheint die Inten-
sitidt dagegen weitgehend homogen. Das Bild auf der Kohlenstoffkante weist eine wesentlich

hohere Gesamtintensitit auf als die Vorkantenbilder.

inelastischen Bildern zu erhalten. Auflerdem haben wir eine Aperturblende
von 12mrad und einen Konvergenzwinkel von 6mrad gewihlt. Die Unter-
suchungen wurden am Jeol 3010 durchgefiihrt. Die Vorkantenbilder lassen
Intensitéitsfluktuationen mit einer Periode von ca. 2-3nm erkennen. Das Bild
auf der Kohlenstoffkante weist dagegen eine weitgehend homogene Intensitét
auf, die wesentlich grofler ist als die der Vorkantenbilder.

Da wir im vorangegangenen Kapitel zeigen konnten, dal der Verlauf der Dif-

fraktogrammintensitdt im wesentlichen durch die Struktur bestimmt wird,
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sind auch die im Bild erkennbaren Strukturen als Objekteigenschaft interpre-
tierbar. Sie stellen kein Artefakt durch den Abbildungsprozef dar. Lediglich
ihre im Bild erkennbare Gréfle und Form wird durch den Verlauf der ITF
beeinflufit. Der Intensitdtsverlauf in den Vorkantenbildern deutet also darauf
hin, dafl zumindest ein Teil des Sauerstoffs in kleinen lokalen Anh&ufun-
gen, welche den hellen Bereichen in den Vorkantenbildern entsprechen, in
der Probe vorliegt.
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Abbildung 7.3: Radial gemittelte Diffraktogramme des Bildes auf der Kohlenstoff K-
Kante, aufgenommen bei einem Energieverlust von 294eV, eines Vorkantenbildes, aufge-
nommen bei einem Energieverlust von 254 eV, und eines mit der Drei-Fenster-Methode
berechneten Elementverteilungsbildes. Zum Abzug des Untergrundes wurde das Potenz-
gesetz in Gl. (2.1) verwendet. Die angegebene Intensitétsskala ist willkiirlich. Die Dif-

fraktogramme wurden gegeneinander so skaliert, dafl die Hohe des lokalen Maximums

bei ca. 0,15nm™!

in allen drei Kurven iibereinstimmt. Mit anderer Achsenskalierung ist
links zusétzlich der Bereich sehr kleiner Winkel dargestellt, wobei die relative Skalierung
der Diffraktogramme aus dem Diagramm rechts beibehalten wurde. Die Diffraktogram-
mintensititen sind untergrundkorrigiert und wurden durch das Quadrat der MTF der
CCD-Kamera sowie die den experimentellen Parametern angemessene theoretische ITF
dividiert.

In Abb. 7.3 sind die radial gemittelten Diffraktogramme des Vorkantenbil-
des bei E = 249 €V, des Bildes auf der Kohlenstoffkante und des mit Hilfe
der Drei-Fenster-Methode berechneten Kohlenstoff-Elementverteilungsbildes
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eingetragen. Der Verlauf der Intensitdt in allen drei Diffraktogrammen ist
fiir Raumfrequenzen oberhalb von 0, 15nm ! nahezu identisch und reicht bis
ca. 0,45nm~". Die in diesem Bereich in allen drei Diffraktogrammen vorhan-
denen Details korrespondieren mit den in den Vorkantenbildern von Abb.
7.2 erkennbaren feinen Intensitdtsvariationen. Solche Intensititsvariationen
miissen also auch in dem Bild auf der Kohlenstoff-K-Kante und in dem des
Elementverteilungsbildes vorhanden sein. Sie sind dort aber kaum erkennbar,
da die langreichweitigen Intensitétsfluktuationen in diesen Bildern eine we-
sentlich grofere Amplitude haben (man vergleiche das Verhéltnis des Peaks
fiir v < 0,0lnm ! mit dem lokalen Diffraktogrammaximum bei 0, 15nm ).
Besonders im Elementverteilungsbild ist die Intensitdt auflerdem sehr ver-
rauscht. Im Diffraktogramm treten die entsprechenden Strukturen dagegen
klar hervor, da bei einer Fouriertransformation Intensititsvariationen mit
gleicher Periodenlidnge aufsummiert werden, wodurch fiir regelmifiige Mu-
ster das Signal-Rausch-Verhiltnis im Diffraktogramm wesentlich besser ist
als im Bild.

Durch die Korrektur mit der ITF ist die Diffraktogrammintensitéit des Ele-
mentverteilungsbildes proportional zum partiellen Strukturfaktor Sce (Gl.
4.4) des Kohlenstoffs in der untersuchten Folie. Die Diffraktogrammintensitét
des Vorkantenbildes entspricht zwar nicht genau dem partiellen Strukturfak-
tor Spo des Sauerstoffs, wird aber geméf obiger Uberlegungen von diesem do-
miniert. Die partiellen Strukturfaktoren von Sauerstoff und Kohlenstoff schei-

1'im wesentlichen gleich zu

1

nen also im Raumfrequenzbereich v > 0, 15nm™
sein und sich im Raumfrequenzbereich v < 0, 1lnm™" zu unterscheiden. Abge-
sehen vom Verlauf der Diffraktogrammintensitit des Elementverteilungsbil-
des kann man dies auch aus dem Umstand schlieflen, dafi die (ITF-korrigierte)
Diffraktogrammintensitéit sich im Raumfrequenzbereich v > 0,15nm™* fiir
Energieverluste von 40eV bis 350eV nicht wesentlich &ndert. Dagegen ist der

genaue Verlauf der Intensitiit im Bereich u < 0, lnm™!

vom Energieverlust
abhéngig. Der Verlauf der Intensitdt in diesem Diffraktogrammbereich ent-

spricht fiir Energieverluste im Bereich 40 bis 120 eV dem Verlauf der Diffrak-
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togrammintensitit oberhalb der Kohlenstoffkante. Fiir bei Energieverlusten
zwischen 120eV und der Kohlenstoftkante aufgenommene Bilder wird der
Peak in der Nihe von v = 0 dagegen mit steigendem Energieverlust zuse-
hends kleiner und nédhert sich dem Intensitétsverlauf im Diffraktogramm des
Bildes vor der Kohlenstoffkante. Der Anstieg der Intensitéit mit abnehmender
Raumfrequenz im Bereich von 4 < 0,1nm™! ist stark von der Probe (z.B.
Probendicke) und der Probenstelle abhéingig.

In hydrogeniertem amorphem Silizium befindet sich der grofite Teil des Was-
serstoffs in molekularer Form (Hy) in den Fehlstellen des amorphen Netz-
werks [27]. Eine entsprechende Anordnung des Sauerstoffs in den Fehlstel-
len des amorphen Kohlenstoffs wiirde auch die von uns beobachteten Dif-
fraktogrammintensititen erklidren. Es ist zum Beispiel denkbar, daf} die sich
wahrend des Aufdampfvorganges im Rezipienten befindenden O,-, COs- und
CO-Molekiile in sich bildenden Hohlrdumen quasi gefangen werden: Der In-

1 wire in diesem

tensitiatsverlauf im Raumfrequenzbereich v > 0, 15nm~
Falle gleich, da der Strukturfaktor einer Ansammlung von Teilchen (Sau-
erstoff in den Fehlstellen des Kohlenstoffs) fiir v > 0 dem Strukturfaktor
der gleichen Ansammlung von Leerrdumen (Fehlstellen des Kohlenstoffs) in
einem homogenen Medium entspricht. Da die Kohlenstoffolie auflerhalb der
Fehlstellen, in denen sich in unserem Modell der Sauerstoff befindet, jedoch
nicht vollstdndig homogen ist, sondern langreichweitige Dichte- und vor allem
Dickenunterschiede aufweist, steigt der partielle Strukturfaktor des Kohlen-

stoffs fiir u < 0, lnm~! mit abnehmender Raumfrequenz wesentlich steiler an

als der des Sauerstoffs.

7.1.2 Die Grofle der Inhomogenititen

Der Verlauf des Strukturfaktors im Bereich kleiner Raumfrequenzen ist auf
mesoskopische Inhomogenitidten der Atomdichte zuriickzufiihren. Diese In-
homogenitéten konnen genauso wie Teilchen in einem homogenen Medium

behandelt werden. Den Strukturfaktor einer Ansammlung identischer Inho-
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mogenitidten kann man folglich als Produkt aus dem Betragsquadrat des
Formfaktors fr,(u) einer einzelnen Inhomogenitéit und einer Funktion Sy (u)
schreiben, welche mit der Abstandsverteilung der Inhomogenititen zusam-
menhéngt [26]

S(u) = |fm ()] - Spu(u). (7.1)

Im Falle einer sehr geringen Dichte von Inhomogenitéten, wodurch der mitt-
lere Abstand zur nichst benachbarten Inhomogenitit sehr viel grofler ist als
deren Radius, ist Sy, (u) ~ const.

Im Falle sphérischer Teilchen bzw. Inhomogenititen gilt fiir das Betragsqua-

drat des Formfaktors niherungsweise [26]
|fIh(U)|2 o e~ B3(An*u?)/3 _ —R3q3/3 (7.2)

Dabei bezeichnet man Ry als Gyrationsradius, welcher mit dem Partikelra-
dius 7 im Zusammenhang R = 0,672 steht. Fiir sphirische Partikel bzw.
Inhomogenitidten mit geringer Dichte erwartet man daher, daf sich in den in
Abschnitt 6.2 eingefiihrten Guinier-Plots, bei denen der natiirliche Logarith-
mus der zum Strukturfaktor proportionalen Intensitéit gegen das Quadrat des
elastischen Streuvektors g, aufgetragen wird, eine Gerade ergibt, aus deren
Steigung man den Gyrationsradius ablesen kann. Sind in der Probe Inhomo-
genitdten verschiedener Gréfle vorhanden, so liefert der Gyrationsradius in
der Regel die ungefihre Gréfle der Gruppe von Teilchen, die in der Probe
den grofiten Volumenanteil einnehmen [26].

Fiir den Fall einer geringen Inhomogenitidtendichte erwartet man generell
einen monoton fallenden Strukturfaktor. Ein lokales Maximum, wie es in
den radial gemittelten Diffraktogrammen in Abb. 7.3 erkennbar ist, deutet
immer daraufhin, da§ die Verteilungsfunktion Sy, (u) beriicksichtigt werden
muf}. Das Maximum korrespondiert mit dem mittleren Abstand benachbarter
Inhomogenititen, auch wenn dieser wegen der Dampfung durch den Form-
faktor fr,(u) nicht direkt aus der Maximumsposition bestimmt werden kann.
Innerhalb groflerer Fehlergrenzen kann jedoch die ungefihre Grofle der Inho-

mogenititen trotzdem aus der Steigung in einem Guinier-Plot entnommen
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werden [26]. Auf diese Weise haben wir fiir die Fehlstellen im Kohlenstoff-
Netzwerk bzw. die Sauerstoff-Einlagerungen, die nach der oben aufgestellten
Hypothese einander entsprechen, einen Gyrationsradius von Ry = 1,4nm
bestimmt, was einem Radius r von ca. 1,8nm entspricht. Wir haben keine
Fehlergrenzen angegebenen, da die berechneten Radien aus obengenannten
Griinden ohnehin nur als Abschétzung anzusehen sind. Aus den in Abb. 6.6
gezeigten Guinier-Plots erhilt man fiir die dort verwendeten Siliziumfolien
einen geringfiigig grofleren Gyrationsradius von Ry = 1, 6nm, was einem Teil-
chenradius r von ca. 2nm entspricht.

In [78] wurde mit Kleinwinkelrontgenbeugung nachgewiesen, dafi die Grofle
und Anzahl von Fehlstellen in amorphen Proben keine Materialeigenschaft
ist, sondern stark von dem zur Herstellung verwendeten Verfahren abhingt.
Insofern ist es nicht ungewohnlich, da wir im Falle der Kohlenstoff- und
Siliziumfolien #hnliche Gyrationsradien fiir die Inhomogenitéiten feststellen
konnten. In gesputterten und elektrochemisch hergestellten Silizium- und
Germaniumfolien ist die Gréfle und Dichte der Fehlstellen wesentlich geringer
als in aufgedampften Folien [78|. Entsprechend ist der Abfall des Strukturfak-
tors bei kleinen Raumfrequenzen fiir diese Proben wesentlich flacher als im
Falle von aufgedampften Folien. Im Hinblick auf die genaue Vermessung in-
elastischer Ubertragungsfunktionen konnte es daher interessant sein, unsere
Versuche mit auf andere Weise hergestellten amorphen Folien zu wiederholen.
Fraglich ist dabei jedoch, ob angesichts der geringeren Inhomogenitétendichte
in diesen Materialien im Bereich kleiner Raumfrequenzen ein ausreichendes

Signal-Rausch-Verhiltnis im Diffraktogramm erreicht werden kann.
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7.2 Intensitidt bei kleinen Raumfrequenzen
im elastischen Phasenkontrastdiffrakto-

gramm

Wir hatten in Abschnitt 5.5 darauf hingewiesen, daff in experimentellen ela-
stischen Phasenkontrastdiffraktogrammen bei sehr kleinen Raumfrequenzen
Abweichungen gegeniiber der schwachen Phasenobjektnéherung auftreten.
Durch die Erkenntnisse aus dem vorangegangenen Kapitel sind wir nun in der
Lage, den Strukturfaktor S(u) im Bereich kleiner Raumfrequenzen sehr ge-
nau aus inelastisch gefilterten Aufnahmen zu bestimmen. Als Verallgemeine-
rung der WPO-Né&herung wollen wir nun zunéchst die sogenannte ,,Schwache-
Objekt“ oder WO(weak object)-Ndherung [29] einfiihren, auf deren Basis wir
die im Experiment gefundenen Details bei kleinen Raumfrequenzen theore-

tisch erkldren werden.

7.2.1 Die Nidherung des ,,Schwachen Objektes*

In dieser Naherung 14t man zu, dafl die Transmissionsfunktion nicht nur
durch eine imaginire Komponente wie in GIl. (4.19) sondern auch in ihrem

Realteil von eins abweicht

T(p) = 1+ip(p) —€(p)
= 14i[p(p) + ie(p)] . (7.3)
T
Fiir den gegeniiber Gl. (4.19) zusiitzlichen Term e(p) sind zwei Ursachen
verantwortlich. Zum einen ist hier die sogenannte ,,Absorption“ zu nennen.
Dieser Terminus hat sich in der elektronenmikroskopischen Literatur ein-
gebiirgert, auch wenn er nicht vollstdndig den Sachverhalt trifft. Tatséchlich
werden im eigentlichen Sinne des Wortes praktisch keinerlei Elektronen von

den hier behandelten sehr diinnen Folien absorbiert. Als ,,absorbiert“ sieht
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man dagegen alle Elektronen an, die nicht zur elastischen Bildintensitéit bei-
tragen, also alle inelastisch gestreuten Elektronen. Daneben tragen zu €(p)
die Terme quadratischer Ordnung in ¢(p) aus der Entwicklung der Exponen-
tialfunktion in GI. (4.17) bei. Diesen Anteil bezeichnen wir im folgenden als
»elastischen Beitrag® zu €(p). Wir nehmen nun zuniichst an, daf§ der Term
€(p) genauso wie ¢(p) (s. Gl. (4.21)) linear in der projizierten Atomvertei-
lung 7, (7) ist. Diese Annahme wird fiir die von uns verwendeten diinnen
amorphen Proben weiter unten gerechtfertigt. Im Rahmen dieser Annahme

gilt fiir die Fouriertransformierte von ¢(p)

G(@) = Mg (@) fop (1), (7.4)

also der gleiche Zusammenhang mit dem Atomformfaktor wie in WPO-Nihe-

rung, allerdings mit dem Unterschied, daf jetzt der Atomformfaktor

Jam (@) = |fa,77 (@) e
~ fa(@)e™ (7.5)

eine komplexe Grofle ist. Die Naherung in Gl. 7.5 gilt fiir kleine 7. Werte fiir
den absorptiven Beitrag zum Imaginérteil des Atomformfaktors erhélt man
mit den in [83] bzw. [7] beschriebenen Programmen. Der elastische Beitrag
zu n(u) ist in [46] fiir eine Beschleunigungsspannung von 50 kV tabelliert.
Werte fiir beliebige Beschleunigungsspannungen und Elemente erhélt man
bequem mit einem im Umfang von [71] enthaltenen Programm (WKB), wel-
ches die Berechnung von atomaren Formfaktoren in Hochenergie-Néherung
gestattet. Fiir sehr kleine Winkel erhélt man den Imaginérteil der elastischen
Streuamplitude auBlerdem iiber das optische Theorem aus dem totalen (d.h.

elastischen und inelastischen) Wirkungsquerschnitt o [74]

k

{4y (0)} = =00t (7.6

Die beiden oben genannten Beitrége zu 7(u) sind im Experiment nicht zu
unterscheiden. Beide nehmen mit ansteigender Raumfrequenz monoton zu.

Zur Berechnung des Kontrastes im Bild ersetzen wir nun in Gl. (4.27) T'(p)
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durch T'(p) aus GI. (7.3) fiir das schwache Objekt. Man erhilt dann fiir kleine
n(u), unter Verwendung von Gl. (7.4) fiir die Fouriertransformierte von ¢(p)
und mit dem komplexen Atomformfaktor aus Gl. (7.5) fiir die Fouriertrans-
formierte des Kontrastes

N

C(@) = AMfa(u) \Ec(u)Ea(u)CTF,,(u)l na(i), (7.7)
CTF:ges(u)

also von der Struktur her den gleichen Ausdruck wie fiir das schwache Phasen-
objekt (GI. (4.41)). Im Unterschied zum schwachen Phasenobjekt enthélt das
Argument des Sinus in der gemischten Phasen-Amplituden-Kontrastiibertra-

gungsfunktion jedoch die Phase n(u)
CTF,(u) = —2sin [y(Au) — n(u)]. (7.8)

Da n(0) > 0 ist, ergibt sich eine endliche Ubertragung also auch bei einer
Raumfrequenz u = 0. Vor dem ersten Maximum von | sin(y(Au) — n(u))| hat
CTF, nur bei iiberfokussierter Linse eine Nullstelle, da nur in diesem Fall
v(Au) > 0 ist.

Bevor wir nun zum Vergleich zwischen Theorie und Experiment fiir die Dif-
fraktogrammintensitidt im Kleinwinkelbereich kommen, sei noch einmal die
oben gemachte Voraussetzung der linearen Abhéngigkeit des Termes €(p)
von der Atomverteilung 7i,(p) diskutiert, welche es ermdoglichte, einfach den
komplexen Atomformfaktor fiir den reellen zu substituieren. Im allgemeinen
Fall ist diese Voraussetzung sicherlich nicht erfiillt, da zu €(p) Terme zweiter
Ordnung im projizierten Probenpotential beitragen, was gemafl Gl. (4.21) zu

einem Beitrag quadratischer Ordnung in der Atomverteilung fiihrt
_ 2
725) = | [ () Va (5= ) 257 (79)

Dieser Term ist dann linear in der Atomverteilung, wenn kein Uberlapp zwi-
schen den Atompotentialen vorhanden ist. Diese Voraussetzung ist fiir einen
Festkorper normalerweise nicht erfiillt. Das projizierte Potential einer sehr
diinnen amorphen Folie 148t sich aber in einen vom Ort unabhingigen kon-

stanten Term, welcher dem mittleren projizierten Potential entspricht, und
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einen vom Ort abhéngigen Term zerlegen. Der vom Ort unabhéngige Term
spielt fiir die Kontrastberechnung keine Rolle. Der vom Ort abhéngige Term
fluktuiert mit einer Amplitude von einer oder wenigen projizierten Atom-
potenialen. In diesem Fall sind die Terme zweiter Ordnung im projizierten
Probenpotential ndherungsweise linear von der projizierten Atomverteilung
abhéingig [10].

7.2.2 Experimentelle Bestimmung des Imaginirteils

der atomaren Streuamplitude

In den Abbildungen 7.4 und 7.5 haben wir den Intensititsverlauf in Pha-
senkontrastdiffraktogrammen von amorphem Silizium und Kohlenstoff mit
dem Produkt aus dem entsprechenden Strukturfaktor und dem Quadrat von
Ubertragungsfunktionen in WPO- und WO-Niherung verglichen. Die Dif-
fraktogramme sind untergrundkorrigiert und wurden durch MTF¢cep(u)?
dividiert. Der Strukturfaktor wurde aus dem Diffraktogramm eines beim
Energieverlust ' = 60 eV inelastisch gefilterten Bildes bestimmt, welches di-
rekt nach den Phasenkontrastbildern aufgenommen wurde. Zur Bestimmung
des Strukturfaktors haben wir den Schrotuntergrund B(u) abgezogen und
die Intensitdt mit der MTFcep(u) und der passenden ITF korrigiert.

L'ist in den

In dem kleinen betrachteten Raumwinkelbereich v < 0,5nm™
gesamten Ubertragungsfunktionen CTFges(u) bzw. CTF, ges(u) von den
Einhiillenden nur E,(u) infolge der Strahlkonvergenz « von Bedeutung. Es

gilt also fiir die gesamten Phasenkontrastiibertragungsfunktionen des schwa-

chen Phasenobjekts CTFges und des schwachen Objekts CTF; geg
CTF,ges(u) = Equ(u) CTF,(u). (7.10)

Die Defoki der elastischen Diffraktogramme wurden aus deren Nullstel-

len bestimmt. AnschlieBend wurden die Produkte S(u) - |[CTFges(u)|? bzw.
S(u) - |CTF, ges(u)|* durch Variation von «, 1 und der Skalierung an die
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Abbildung 7.4: Radial gemittelte Diffraktogramme von Phasenkontrastaufnahmen ei-
ner amorphen Siliziumfolie bei verschiedenen Defoki Af. Im Vergleich dazu wurde der
aus einem einem mit E = 60 eV inelastisch gefilterten Bild bestimmte Strukturfaktor
S(u), sowie dessen Produkt mit dem Betragsquadrat der gesamten Kontrastiibertragungs-
funktion |CTFy ges(u)|* bzw. |CTFges(u)|? in schwacher Objekt- bzw. schwacher Phasen-
objektndherung eingetragen. Das zur Bestimmung des Strukturfaktors verwendete Bild
wurde direkt nach den Phasenkontrastaufnahmen erstellt. Unter den Einhiillenden in
der gesamten Phasenkontrastiibertragungsfunktion ist nur E,(u) infolge der Strahlkon-
vergenz o von Bedeutung. Die in den Abbildungen erkennbare Ubereinstimmung wurde
mit & = 0,05 mrad und 7 = 0, 06 rad erzielt. In den Grafiken ist aulerdem |CTF,, ges(u)|>
ohne Multiplikation mit dem Strukturfaktor eingetragen. Die Experimente wurden am

Jeol 3010 bei einer Beschleunigungsspannung von 300kV durchgefiihrt.

experimentellen Intensitdten der Phasenkontrastdiffraktogramme angepaft.
Wir konnen davon ausgehen, dafl n im Bereich der hier diskutierten Raum-

frequenzen konstant ist. Wenn im folgenden von ,, Theorie“ die Rede ist, sind
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Abbildung 7.5: Radial gemittelte Diffraktogramme von Phasenkontrastaufnahmen einer
amorphen Kohlenstoffolie bei verschiedenen Defoki Af. Es gilt sonst das Gleiche wie fiir

Abb. 7.4, allerdings wurde hier a = 0,08 mrad und 7 = 0, 06rad verwendet.
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damit die Produkte mit den Ubertragungsfunktionen im Unterschied zur ex-
perimentellen Diffraktogrammintensitidt gemeint.

Die bei der Anpassung erreichte Ubereinstimmung zwischen der expe-
rimentellen Diffraktogrammintensitdt und der theoretischen Intensitdt in
schwacher-Objekt-Nédherung ist frappierend. Oberhalb des ersten Maximums
der Ubertragungsfunktionen wird die Diffraktogrammintensitit jedoch auch
in schwacher Phasenobjektnédherung sehr gut wiedergegeben. In diesem Be-
reich ist kein Unterschied zwischen den in WPO- und WO-N#herung berech-
neten Graphen zu erkennen. Dies liegt an den kleinen Werten fiir  von in
beiden Fillen 0,06 £ 0,01rad, die wir aus dem Anpassungsprozefl ermitteln
konnten, wodurch jenseits des ersten Maximums 7 < 7(u) gilt. Im Bereich
vor dem ersten Maximum der Ubertragungsfunktionen wird die Diffrakto-
grammintensitit und insbesondere deren Abhingigkeit vom Vorzeichen des
Defokus dagegen nur in der Ndherung des schwachen Objektes richtig be-
schrieben.

Da die fiir die theoretischen Kurven verwendeten Strukturfaktoren aus inela-
stischen Bildern gewonnen wurden, ist die in diesem Kapitel gefundene Uber-
einstimmung zwischen Theorie und Experiment auch eine weitere Bestéti-
gung fiir den Zusammenhang zwischen Strukturfaktor und Intensitéit in in-

elastischen Diffraktogrammen.

Si C
Nexp 0,06 + 0,01 rad 0,06 £ 0,01 rad
TWKB 0,044 rad 0,025 rad

Tabelle 7.1: Vergleich der durch Anpassung der Diffraktogrammintensitéiten bestimmten
Werte nexp mit Werten nyygp, berechnet mit dem Programm WKB aus [71], fiir 300kV

und einen Streuwinkel von 0,05 mrad.

Die von uns experimentell gefundenen Werte fiir 7 sind in der Tabelle 7.1 mit
Werten fiir 7, die mit dem Programm WKB [71] berechnet wurden, vergli-
chen. Bei diesem Vergleich ist jedoch zu beriicksichtigen, dafl der absorptive

Anteil am Imaginérteil der Streuamplitude in den Ergebnissen des Program-
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mes WKB nicht enthalten ist.

Einen Wert fiir 7ges, in dem sowohl der inelastische als auch der elastische
Beitrag zum Imaginérteil der Streuamplitude beriicksichtigt wird, kann man
niherungsweise mit dem in Gl. (7.6) gegebenen optischen Theorem berech-
nen, wenn man den absorptiven Beitrag zu 7)ges mit der Faustformel [70]

Otot,inel __ @

, (7.11)
Otot,el Z

fiir das Verhiltnis zwischen totalem inelastischem und elastischem Wirkungs-
querschnitt abschitzt. Dabei ist Z die Kernladungszahl des untersuchten

Elementes. Man erhilt dann ndherungsweise

Nges = (1 + 2O/Z)77WKB- (7-12)

Auf diese Weise ermittelt man fiir Silizium und fiir Kohlenstoff nges ~
0,10 — 0,11 rad. Die in Tabelle 7.1 gegebenen, durch Anpassung ermittelten
Werte nexp sind demnach kleiner als die theoretisch abgeschétzten, haben
aber zumindest die gleiche Groflenordnung wie diese. Um die Abweichun-
gen zwischen Theorie und Experiment ndher zu untersuchen, wird es notig
sein, die Anpassungen fiir verschiedene Materialien und Beschleunigungs-
spannungen durchzufiihren, sowie den Einflufl der Probendicke (wg. der nur

niherungsweisen Linearitit von 7(p) in der Atomverteilung) zu iiberpriifen.
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Kapitel 8

Untersuchung der
Germaniumentmischung bei
der Oxidation von Silizium-

Germanium-Halbleiterschichten

Abschlieflend diskutieren wir auf der Basis quantitativ ausgewerteter
Elementverteilungsbilder zwei verschiedene Verfahren zur Oxidation von

Silizium-Germanium-Halbleiterschichten .

8.1 Silizium-Germanium-Halbleiter

Fiir die Mikroelektronik sind Silizium-Germanium-Schichten und SiGe-Si-
Heterostrukturen von besonderem Interesse, da bei diesen Materialien ein
Einstellen der Bandliicke auf den jeweiligen Verwendungszweck moglich ist
(Bandgap-Engineering). Die Fortschritte der letzten Jahren bei der Herstel-
lung epitaktischer SiGe-Schichten lassen inzwischen an einen Einsatz die-
ser Materialien in grofler Stiickzahl denken. Die meisten der fiir Silizium-

Halbleiter entwickelten Techniken koénnen auch zur Bearbeitung von SiGe-
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Halbleitern verwendet werden. Problematisch sind jedoch alle Prozesse, die
eine hohe Temperatur (> 600 — 700°C) erfordern [38]. Werden die Si/Ge-
Schichten solchen Temperaturen ausgesetzt, fiihrt dies zur teilweisen Entmi-
schung der SiGe-Schicht.

Die anodische Oxidation [62], [65] ist ein Verfahren, bei dem hohe Tempera-
turen vermieden werden konnen. Das Material wird hierbei bis auf maximal
450°C aufgeheizt [64]. Dagegen sind beim Standardverfahren zur Oxidation
von Siliziumhalbleitern, der schnellen thermischen Oxidation (Rapid Ther-
mal Oxidation, RTO), Temperaturen von ca. 1000°C erforderlich.

Um die Auswirkungen auf die Struktur der SiGe-Schicht zu untersuchen,
haben wir fiir beide Verfahren Elementverteilungsbilder oxidierter SiGe-

Schichten aufgenommen und quantitativ ausgewertet.

8.2 Elementverteilungsbilder thermisch
und elektrochemisch oxidierter SiGe-

Schichten

Die anodisch oxidierten Proben wurden in einer 0,04mol KNO3/0,3%
H,0O/Ethylen-Glykol-Losung bei Raumtemperatur hergestellt. Anschlieflend
wurden sie getrocknet und bei 450°C getempert. Die thermische Oxidation
wurde trocken durch Aufheizen mit einer Lampe auf 1000°C durchgefiihrt.
Danach wurden die Proben querschnittspriapariert, auf 30um geschliffen, po-
liert und anschlieffend ionengediinnt. Die Untersuchungen wurden am Jeol
3010 bei einer Beschleunigungsspannung von 300 kV durchgefiihrt. Zur Auf-
nahme der Elementverteilungsbilder haben wir die Drei-Fenster-Methode
(Abb. 2.3) eingesetzt. Dabei haben wir nur Probenbereiche verwendet, die
diinner waren als die halbe mittlere freie Weglidnge der inelastischen Streu-
ung. Dies wurde mit der ¢/A-Methode sichergestellt.

Besteht eine Probe aus einer Anzahl von n Elementen, und hat man zu jedem

dieser Elemente ein Elementverteilungsbild I;(p) aufgenommen, so erhilt
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man gem#f Gl. (2.4) die relative Konzentration ¢;(p) des Elementes j in

Atomprozent durch

1,(7) 1
C(ﬁ) = J i ’ (81)
j 0;(0a,0E;) ‘”(’{J*‘(’%E_i)

wobei 0;(64,0E;) den Wirkungsquerschnitt des Elementes i angibt. Zur
Quantifizierung haben wir die in [60] berechneten relativistischen Wirkungs-
querschnitte verwendet.

In Abb. 8.1a sind fiir die beiden zu untersuchenden Verfahren farbcodiert
die Sauerstoff-, Germanium- und Silizium-Elementverteilungsbilder einer oxi-
dierten SipgGego-Schicht dargestellt, die epitaktisch auf Silizium (100) auf-
gewachsen ist. Zur Aufnahme der Elementverteilungsbilder von Germanium
wurde die L-Kante bei 1219eV (§E = 30eV), fiir Sauerstoff die K-Kante bei
532eV (0F = 30eV) und fiir Silizium die L-Kante bei 100eV (JE = 15eV)
verwendet. Der Halbwinkel der Aperturblende betrug jeweils 84 = 12mrad.
Fiir die gewihlten Parameter haben wir die inelastische Ubertragungsfunk-
tion berechnet. Diese hat eine Verschmierung der Intensitidt im Bereich von
ca. 1-2 nm zur Folge. Fiir die im Folgenden diskutierten Lingendimensionen
konnen wir den Einflul der ITF daher vernachléssigen.

Wiéhrend die Intensitit im Germaniumverteilungsbild der anodisch oxidier-
ten SiGe-Probe sowohl zur Oxidschicht als auch zum Siliziumsubstrat scharf
begrenzt ist, nimmt die Intensitdt im Germaniumelementverteilungsbild der
thermisch oxidierten Probe von der Oxidschicht zum Substrat kontinuierlich
ab. Nach der thermischen Oxidation findet sich Germanium auch im Bereich
des Siliziumsubstrats. Die Grenze, bis zu der Germanium detektiert wird, ist
in Abb. 8.1a durch eine Reihe roter Punkte markiert.

In den senkrecht zum Schichtsystem aus den Elementverteilungsbildern be-
stimmten Linienprofilen in den Abbildungen 8.1b-d erkennt man auflerdem,
daf} die Germanium-Konzentration an der Grenzfliche zum Oxid fiir die ther-
misch oxidierte Probe leicht hoher ist als fiir die anodisch oxidierte. Der Ver-
lauf der Siliziumkonzentration ist dem Verlauf der Germaniumkonzentration

komplementar: Fiir die thermisch oxidierte Probe nimmt die Siliziumkonzen-
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Abbildung 8.1: RGB-Mischung (a) der Elementverteilungsbilder von Sauerstoff (blau),
Germanium (rot) und Silizium (griin) einer thermisch(RTO)- und einer anodisch oxidier-
ten SiGe-Halbleiterschicht auf Siliziumsubstrat (Achtung: RGB-Mischung von rot und
griin ergibt gelb). Die entsprechenden Konzentrationsprofile senkrecht zum Schichtverlauf
sind in den Teilabbildungen b,c und d dargestellt. In allen Teilabbildungen liegt jeweils von
rechts nach links das Siliziumsubstrat, die SiGe-Schicht und das Oxid. Die roten Punkte
im Bild der thermisch oxidierten Probe zeigen die Grenze, bis zu der Germanium-Diffusion
in das Silizium-Substrat zu erkennen ist. Als Nullpunkt der x-Achse haben wir jeweils die
Grenzfliche zwischen SiGe und Oxid gewéhlt. Der Konzentrationsverlauf in den Linien-

profilen ist der Mittelwert aus einem Bereich von ca. 50nm parallel zum Schichtverlauf.
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tration von der Oxidschicht in Richtung Siliziumsubstrat kontinuierlich zu.
Bei der anodisch oxidierten Probe ist der Ubergang zwischen SiGe-Schicht
und Silizium-Substrat dagegen deutlich erkennbar.

Im Bereich des Oxides konnten wir in beiden Proben kein Germanium nach-

weisen.

8.3 Diskussion

Durch die hohe Temperatur von 1000°C findet bei der thermischen Oxidation
eine Entmischung der SiGe-Schicht statt. Ein Teil des entmischten Germa-
niums reichert sich an der Grenzschicht zum Oxid an, ein Teil diffundiert
bis zu 15 nm tief in das Silizium-Substrat. Die Anreicherung des Germa-
niums an der Oxidschicht wurde fiir die thermisch oxidierten Proben be-
reits mit Auger-Tiefenprofilen nachgewiesen [63]. Dagegen war bisher nicht
bekannt, da} Germanium auch tief in das Siliziumsubstrat eindiffundiert.
Diese Erkenntnis ist jedoch eine Erkldrung fiir die in elektronenmikroskopi-
schen Hellfeldbildern der thermisch-oxidierten Proben erkennbaren Verset-
zungskontraste im Silizium-Substrat. Diese sind bei den anodisch oxidierten
Proben nicht vorhanden.

Unsere Messungen zeigen klar, dal die anodische Oxidation fiir SiGe-
Schichten angemessener ist als thermische Oxidationsverfahren. Die
Germanium-Verteilung in der SiGe-Schicht wird durch die anodische Oxi-
dation und das anschlieBende Tempern bei 450°C nicht wesentlich geéindert.
Dies erklédrt die mit Photoluminiszenz-Messungen nachgewiesenen besseren

elektronischen Eigenschaften der anodisch oxidierten SiGe-Schichten [66].
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Kapitel 9
Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurden methodische Untersuchungen im Hinblick auf die
quantitative Auswertung hochaufgeléster Elementverteilungsbilder durch-
gefiihrt. Basis der Diskussion bildete die lineare Abbildungstheorie. In dieser
wird der Einflul des Gerites und des inelastischen Streuprozesses durch die
inelastische Ubertragungsfunktion (ITF) beriicksichtigt.

Im ersten Teil der Arbeit wurden die inelastischen Ubertragungsfunktionen
unter besonderer Beriicksichtigung relativistischer Effekte wie der magneti-
schen Wechselwirkung und der Retardierung theoretisch berechnet. Es ergab
sich iiberraschenderweise, dafl die relativistischen Effekte schon bei Beschleu-
nigungsspannungen in der Gegend von 100kV deutliche Intensitdtsverschie-
bungen in der Bildebene zur Folge haben. Da relativistisch und nichtrelativis-
tisch berechnete Wirkungsquerschnitte sich bei entsprechenden Elektronen-
energien lediglich um ein bis zwei Prozent unterscheiden, war dies nicht zu
erwarten. Die Differenzen infolge der relativistischen Effekte nehmen erwar-
tungsgemafl mit steigender Beschleunigungsspannung zu und sind abhingig
von Aperturwinkel und Energieverlust. Die grofiten Abweichungen ergeben
sich bei Verwendung von Aperturwinkeln unterhalb des dreifachen charakte-
ristischen Streuwinkels.

Im zweiten Teil der Arbeit ging es darum, experimentell zu iiberpriifen, ob

die Beschreibung der Elementverteilungsbilder diinner Proben im Rahmen
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einer linearen Abbildungstheorie zuléssig ist. Daneben sollten die berechne-
ten Ubertragungsfunktionen experimentell verifiziert werden. Dazu wurden
Diffraktogramme von inelastisch gefilterten Bildern aufgedampfter amorpher
Folien mit dem aus Kleinwinkelbeugungsdiagrammen bestimmten Struktur-
faktor verglichen. Diese Versuche wurden durch umfangreiche analoge Ex-
perimente zur elastischen Phasenkontrastiibertragungsfunktion vorbereitet.
Dabei haben wir Methoden fiir die Korrektur der experimentellen Diffrakto-
grammintensitéten entwickelt und die Durchfiihrbarkeit unseres Vorhabens
gezeigt. Daneben wurden einige Parameter der verwendeten Geréte ermit-
telt.

Bei der Ubertragung auf die Bestimmung der inelastischen Ubertragungs-
funktion ergab sich die Schwierigkeit, dafi Diffraktogramme von inelastisch
gefilterten Bildern der durch Aufdampfen hergestellten Silizium- und Kohlen-
stoffolien nur in einem sehr beschriinkten Raumfrequenzbereich (< 0, 5nm™!)
Intensitdt aufweisen und dafl die Intensitdt in diesem Bereich in Richtung
hoherer Raumfrequenzen steil abfillt. Wir konnten nachweisen, dafl dieser
steile Abfall im wesentlichen den Abfall des Strukturfaktors der durch Auf-
dampfen hergestellten Folien wiedergibt und nicht, wie von anderen Autoren
vermutet, alleine den Verlauf der Ubertragungsfunktion. Damit gelang erst-
mals der direkte Nachweis der Giiltigkeit der linearen Abbildungstheorie zur
Beschreibung der Intensitit inelastisch gefilterter Bilder. Die direkte und
vollstindige Messung der Ubertragungsfunktionen war mit den verwendeten
Folien jedoch nicht moglich, da die Messung des im Beugungsbild auf einem
hohen Untergrund aus ungestreuten Elektronen liegenden steil abfallenden
Strukturfaktors nicht mit der erforderlichen Genauigkeit gelang. Wir konn-
ten aber die von der Theorie vorhergesagte Abhéngigkeit der inelastischen
Ubertragungsfunktion von Energieverlust und Aperturwinkel bestitigen, in-
dem wir die Verhéltnisse der Diffraktogrammintensititen von mit verschie-
denen Parametern aufgenommenen inelastischen Bildern berechneten.

Als wichtigste Konsequenz unserer Experimente ergibt sich, dafl aus den

Diffraktogrammen von Elementverteilungsbildern direkt partielle Struktur-
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faktoren bestimmt werden koénnen. Diese Erkenntnis haben wir verwendet,
um zu zeigen, daB im Bereich kleiner Raumwinkel die zur Beschreibung
von Phasenkontrastaufnahmen diinner amorpher Folien iiblicherweise ver-
wendete Schwache-Phasenobjekt-Nidherung nicht ausreichend ist. Stattdes-
sen muf} dort die sogenannte Schwache-Objekt-Néherung verwendet werden.
Darauf aufbauend wurde ein Verfahren zur direkten experimentellen Bestim-
mung des Verhiltnisses von Imaginiir- und Realteil des atomaren Formfaktors
im Bereich kleiner Raumfrequenzen vorgeschlagen und seine Durchfiihrbar-
keit am Beispiel von Silizium und Kohlenstoff gezeigt.

Partielle Strukturfaktoren konnen bisher nur aufwendig in Neutronenstreu-
experimenten oder unter Nutzung der anomalen Dispersion aus der Ront-
genkleinwinkelstreuung bestimmt werden. Die Moglichkeit, sie an einfach
verfiigbaren energiefilternden Elektronenmikroskopen bestimmen zu kénnen,
erOffnet neue Perspektiven zur quantitativen Charakterisierung von Entmi-
schungsprozessen. Dies gilt insbesondere fiir Materialien, die nicht in den zur
Durchfiihrung der anderen Methoden erforderlichen groflen Probendicken zur

Verfiigung stehen.
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Anhang A

Berechnung der ITF in
Dipolnidherung

Im Folgenden wird gezeigt, wie die durch Gl. (2.9) definierte inelastische
Ubertragungsfunktion mit Hilfe des Ausdrucks fiir die Stromdichte in Gl.
(3.6) und des Matrixelements in Gl. (3.9) konkret berechnet werden kann.
Dazu werden die zu berechnenden Integrale so weit wie moglich analytisch
aufgelost. Fiir die Berechnung des Matrixelements wird anschliefend die Di-
polndherung verwendet. Wegen der Winkelintegrationen im Ausdruck fiir die
Ubertragungsfunktion wird in diesem Anhang fiir die Angabe der Raumfre-
quenz die Schreibweise w = A\u verwendet.

Durch Einsetzen von Gl. (3.6) in Gl. (2.9), erhilt man

OE

w 1 1 ,4k2 " - R
ITF (u=") = 1,4 2 2o [ o
(“ )\) 7 (Op,04,0E) 22" 2 /(sdE/d@B(@)/d”/M
E E

wT
d*0'S (7, q', E) &0 E)=1(0.5)]

ek (3H0-0)7 4 (9) A (¢) (A1)

fiir die inelastische Ubertragungsfunktion. o (Op,04,0F) ist der partielle,
iiber Beleuchtungsapertur ©p, Objektivapertur #4 und Energiefenster 0 F
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integrierte Wirkungsquerschnitt [39, 36]. Die Abhéngigkeit des Wirkungs-
querschnittes von der Beleuchtungskonvergenz wurde in den einfiithrenden
Kapiteln dieser Arbeit der Einfachheit halber nicht explizit erwdhnt. Wird
die Ubertragungsfunktion fiir konvergente Beleuchtung berechnet, muf der
Konvergenzwinkel natiirlich auch bei dem zur Normierung verwendeten Wir-
kungsquerschnitt beriicksichtigt werden. S (¢, ¢”’, F) ist die Summe iiber alle

erlaubten Anregungen
2
i 4 6 % —/ —
S(@.q", ) = Em:Tnm (@) Tom (7) 6 (B — (B — En)), (A.2)

und darin 7,,,,(¢) das in Gl. (3.8) angegebene relativistische Matrixelement.
Im Vergleich zu Gl. (3.6) wurde in Gl. (A.2) der Faktor e*/€2 vor die Integrale
gezogen. Dadurch und mit den zusétzlichen Niherungen E; ges = Ejges fiir
z

vektoren erhiilt man in der obigen Gleichung den typischen relativistischen

die relativistischen Gesamtenergien sowie k := ~ \Ef\ fiir die Streu-

Vorfaktor O;% wie er auch im Ausdruck fiir den Wirkungsquerschnitt vor-
kommt [17]. Die Niherungen sind gerechtfertigt, da die bei der Aufnahme
von Elementverteilungsbildern verwendeten Energieverluste stets sehr viel
kleiner als die Beschleunigungsspannungen sind. Es gilt auflerdem k& = 27 /).
/5" = % ist der auf die Lichtgeschwindigkeit ¢ normierte Geschwindigkeits-
#th ~ = die Feinstruktur-
konstante. Eine Verwechslung mit dem Geschwindigkeitsoperator & diirfte

vektor des einfallenden Elektrons und a =

ausgeschlossen sein.
Es empfiehlt sich, zur weiteren Auswertung in Gl. (A.1) zunéchst die Inte-

gration iiber die Bildebene auzufiihren, da

A2 5 ik(@+0-0)F _ 47725 S40—0 A3
pe =27 (@G+6-96). (A.3)
Durch analytische Integration iiber §' erhilt man wegen der J-Funktion

0 =0+a. (A.4)

Man substituiert daher

F=0+&/2,bzw. @ =7+@/2 ud O=7-3/2. (A.5)



Legt man nun das Koordinatensystem so, dafi & = (—w, 0) gilt, so erkennt

man, da} wegen des Produkts
A(T—ad/2) A(T+&/2) (A.6)

das Integrationsgebiet von 7 die Schnittfliche zweier um w in 7,-Richtung
verschobener Kreise umfafit. ITF(w) hat also eine beschrinkte Bandbreite,
das heif}t

ITF(w > 2604) = 0. (A.7)

A.1 Die Energieintegration

Auch die Energieintegration in Gl. (A.1) kann nun noch erledigt werden,
wenn man die Energieverlustabhingigkeit von ¢'innerhalb des Energiefensters

vernachlissigt. Dazu entwickelt man S (¢, ¢”, F) nach Potenzen von (F — E,,)
S(@.d"F =ZS 7, By) (B — Eo)" (A.8)

Die einzelnen Terme der Entwicklung kénnen dann analytisch integriert wer-

den. Der Linsenfehlerterm in Gl. (A.1) lautet mit den oben eingefiihrten

Substitutionen
Y@ =7+ d/2,E) —v(0 =T —&/2,E) =
—k [% ( W3y — dwT Tz) + Afwr, + C Ez' Ewa . (A9)
wobei wegen der Wahl des Koordinatensystems
T, = wcos(p) (A.10)

gilt und ¢ der von & und 7 eingeschlossene Winkel ist. Das Energieintegral

ergibt dann

/Ew+5E/2(E — Ew)“ exp [Z (7(9,; E) _ 7(0’ E))] _

Fy—0F /2

<55 )HH 7 (’“%% Tw) expli (v(6) —70)] (A1)
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Y0 =F+&/2) (0 =7-&/2) = —k [% (—w'r — dwr’n,) + AfWTz]
(A.12)
sowie g s
Sin r
Z,(x) = @( ; ) (A.13)

Damit vereinfacht sich Gl. (A.1) schliefllich zu

w 1 sE\"! C.0E
ITF (u==) = ey ] G
(“ )\) 7 (Op,04,0F) ;( 2 ) v (k 2 M””)

24k2 1 23 2= > o
o ﬁﬁ/d @B(G)/d 78, (q,q", E)

eNT=G2) =TS A (7 — 5/2) A(F+&/2).  (A.14)

Bei allen in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnissen wurde nur der Term fiir
1 = 0 verwendet, was die Angabe eines von der speziellen Tonisationskante
unabhéngigen Ergebnisses fiir ITF(w) ermoglicht. Dieses Vorgehen ist durch
die meist sehr schwache Energieabhéingigkeit von S (¢, ¢’, F) in den zur Auf-
nahme von Elementverteilungsbildern verwendeten Energiefenstern gerecht-

fertigt.

A.2 Die Dipolnidherung

Die Dirac-Gleichung eines einzelnen Atoms kann mit der Diracschen Wel-
lenfunktion ¥ fiir ein Atomelektron und dem Diracschen Hamiltonoperator

H Atom in der Form

50
ih— = Haom ¥ (A.15)

geschrieben werden. Mit dem Vektor Z, der die Position des Atomelektrons

angibt, gilt dann die Relation

1 o
ihe [‘Ta HAtom] = (A-16)

138



fiir den Vektor aus Dirac-Matrizen &. Folglich kann das Dipolmatrixelement

in Gl. (3.15) umgeschrieben werden in

1

ﬁ(
1 5

= —— (E,— E,)t{m|Z|n). (A.17)
the ~——=

T+

(mld[n) = m |[Z, Hatom]| )
E

Mit dieser, sowie Gl. (3.14) und Gl. (3.9) erhilt man fiir das Matrixelement

in Bornscher und Dipolnidherung

2 ngot

Tom (7) = 15 | <5 - %f?t (migln) (A1)
beziehungsweise
T (') = i %@'—q_ﬂff%yﬁ%' mign).  (A19)

Im Folgenden werden fiir die vektoriellen Ausdriicke in T}, (¢') und Ty, ()
wie angedeutet die Abkiirzungen K und K' verwendet. Wir vernachlissi-
gen Spin-Effekte und relativistische Effekte innerhalb des Atoms. Unter der
Annahme, daf sich die Atomelektronen im nahezu kugelsymmetrischen elek-
trostatischen Potential des Atoms bewegen, kann man ihre Wellenfunktionen
durch ein Produkt aus Kugelflichenfunktionen und einer Radialfunktion an-
geben. Der Ruhezustand eines Atomelektrons sei durch die drei Quantenzah-
len n,¢ und m charakterisiert. Bei der Streuung werde es in einen Zustand im
Kontinuum angeregt, der mit E’.#' und m' beschrieben werden kann. Dabei
ist E' die Energie des angeregten Elektrons. Wir kénnen also in Gl. (A.18)
und Gl. (A.19) Anfangs- und Endzustand in der Form

n) = In,&;m)

m) — |E¢,m) (A.20)
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substituieren. Da der Anfangszustand im allgemeinen entartet ist, miissen wir
abgesehen von der Summierung iiber die angeregten Zusténde, auch iiber die
Anfangszustinde mitteln. Zur Summation iiber alle moglichen Endzusténde
wird neben der Summation iiber #' und m’ auch das Integral iiber die Energie
E' des angeregten Elektrons berechnet. Aufierdem fiihren wir an dieser Stelle

die Besetzungszahl Ny ein. Man erhilt dann fiir GL. (A.2)

o

S((f,(f',E)=

— En))

et 25 + L= vicomi=— e

*

Tn,é,m,E’,é’,m’ ((j’ ) Tn,ﬁ,m,E’,Z’ 7m’ (i) (A'21)

bzw. in Dipolnéherung

S(@qE

En))

2£+1

>* <n',£',m'

Auf der Basis elementarer quantenmechanischer Prinzipien und unter der

Z Z <n',£',m'

m=—Lm'=—'

T B Lm).  (A.22)

Annahme von Kugelsymmetrie wird in [40] gezeigt, daf fiir Summen, wie sie
in Gl. (A.22) vorkommen, die Relation

Z <n/’ J’, M’,

M, M’

K'z

>* <n', J' M,

K:z'\ n,J, M)

K'K
= (', I [|2llm, S (A23)

gilt. Damit erhilt man
$(¢,q, E)=K'K
N o0
o > [dES (B = (B' = B) (B € |[7]|n,0)" . (A.24)

~ >

C(E)

Diese Form erméglicht es, in S (¢, ¢’, E) den winkelabhéingigen Anteil K'K
von dem Faktor C(F) zu trennen. Letzterer ist ein elementabhingiges Maf}
fiir die Anregungsstirke und proportional zur optischen Oszillatorstiarke. Da-
her erhélt man Werte fiir C'(E) nach entsprechender Umrechnung aus Tabel-

lenwerken. An dieser Stelle nutzen wir aus, dafi C'(F) nicht vom Streuwinkel

140



abhéngt. Die Energieabhiingigkeit von C'(FE) wird durch die bei der Ener-
gieintegration vorgenommene Entwicklung beriicksichtigt. C'(F) hat in Gl.
(A.24) also die Bedeutung eines skalaren Koeffizienten. Zur Berechnung der
normierten Ubertragungsfunktion gemf GI1. (2.9) ist die Kenntnis absoluter
Werte fiir C(F) nicht erforderlich.

Um die Integrale iiber die Winkel 6, # und © in Gl. (A.14) auszurechnen,
muB KK’ in Abhéngigkeit von diesen Winkeln ausgedriickt werden. Dazu
wihlen wir das Koordinatensystem fiir den Streuprozess so, dafl die z-Achse

in Richtung der optischen Achse liegt. Ein Elektron treffe wie in Abbildung

Abbildung A.1: Zusammenhang der Wellenvektoren des schnellen Elektrons vor k; und
nach k ¢ der Streuung mit den Vektoren 6 und é: welche den Neigungswinkel des Elektrons

zur optischen Achse vor und nach der Streuung sowie dessen Azimuth ¢ bzw. ¢ angeben.

A.1 dargestellt unter dem Winkel © zur optischen Achse mit dem Azimuth

¥ auf die Probe und werde anschlieBend mit dem im Vergleich zu seiner ki-
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netischen Energie kleinen Energieverlust £ in den Winkel 6 zur optischen
Achse unter dem Azimuth ¢ gestreut. Mit den Vektoren

é’:e(cos¢) und é:@(cosw) (A.25)
sin ¢ sin 1)

kann dann der Streuvektor fiir kleine Winkel © und € in der Form
—fcos¢p — Ocosp
g=k| —0sin¢ — Osiny (A.26)
O

geschrieben werden. Entsprechend gilt
—6' cos ¢’ — O cosp
('=k| —#'sing' — Osiny |. (A.27)
O
Der Winkel 65 ist der sogenannte charakteristische Streuwinkel, fiir den im

relativistischen Fall die Beziehung

E (E;+ E
O = Eﬁ (A.28)
mit der kinetischen Energie des einfallenden Elektrons F; und seiner Ruhe-
energie Fy = myc? gilt. Fiir die Aufnahme von Elementverteilungsbildern
verwendet man generell kleine (< 50mrad) Objektiv- und Beleuchtungsa-

perturwinkel. In diesem Fall kénnen ¢ und ¢’ in der Form

o 1
= \/(62 + 62 + 200 cos (v — @)) (6% + ©% + 6% + 200 cos (Y — ¢))
Ok (6 cos ¢ + © cos )
0g (0sin ¢ + ©sin )
©2 + 62 + 200 cos (Y — @)
und
. 1

t' =

V(02 + 672 1 200" cos (v — ¢')) (63, + O2 + 672 + 200 cos (1) — ¢'))
Or (6’ cos ¢' + © cos )
0 (0'sin ¢’ + O sin )
©% + 0% + 200’ cos (Y — ¢)
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geschrieben werden. Der auf die Lichtgeschwindigkeit ¢ normierte Geschwin-
digkeitsvektor des einfallenden Elektrons wird mit g = % bezeichnet. Er

kann fiir kleine Einfallswinkel zur optischen Achse in der Form

—Ocos Y
=8| —Osiny (A.29)
1

geschrieben werden. Den Energieverlust driickt man durch

E
= = kP (A.30)

aus. Dann erhélt man fiir S (¢, ¢, E)
1
L2
(0% + 6% + ©* + 200 cos (v — (15))_1

[A2(q,¢", E) = AB(q,¢", E) + B2(¢.q", E)], (A.31)

S(@q"E) = C(BE)—; (05+0"+0*+200cos (v~ ¢))

wobei

A2(q, 7" E) = 62 +0?+0'0cos (v — ')+ 00cos (¢ — @)
+ 66 cos(d— )

(A.32)
AB(q,q',E) = %0
02 + ©? + 200 cos (Y — ¢) — O (9O cos (1 — ¢) + ©?)
62 + ©2 + 2600 cos (¢ — ¢)
6? — 0'© cos (¢ — ¢') + 00O cos (¢ — ¢) — 00" cos (¢ — ¢')
6% (1 — %) + 62 + ©2 + 200 cos (¢ — ¢)
0” + 0% +20'0 cos (1) — ¢') — 05 (0'O cos (v — ¢) + ©?)
672 + ©% 4 20O cos (¢ — ¢')
6 — 00 cos (VY — @) + 0'O cos (v — ¢') — 00" cos (¢ — ¢')
0% (1 — 32) 4 0”2 + ©2 + 20'O cos (1 — ¢')
(A.33)
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B2(.4', E) = 703
6? + ©% + 200 cos (¢ — ¢) — O (0O cos (¢ — ¢) + ©?)
62 + ©2 + 200 cos (¢ — @)
02 + 02 +20'0 cos (Y — ¢') — 05 (0'O cos (v — ¢') + O%)
0”2 + ©2 + 20O cos (¢ — ¢')
(63 (1= 8°) + 0% + 6 + 200 cos (4 — 9))
(0 (1 - ﬁQ) + 6% + 02+ 20'0 cos (¢ — qﬁ'))il
(07 +©% +20'0 cos (¥ — ¢')) (67 + O + 200 cos (1 — ¢))
+ 0% (@2 + 00 cos (Y — @)
+60'© cos (¢ — ¢') + 606 cos (¢ — ¢'))] - (A.34)

2
E
2
E

Der Einfachheit halber wurden hier die Beziehungen in Abhéngigkeit von 6,
f' und © angegeben. Zur weiteren Auswertung miissen diese Gréflen noch
durch die Beziehungen in Gl. (A.4) ff. ausgedriickt werden.

Der Term A2 (q,q’, F) entspricht der ersten Zeile in Gl. (3.11), AB(¢,q"', E)
der zweiten und dritten Zeile und B2 (¢, §’, E') der letzten. Entsprechend ver-
schwindet AB (¢,q", F) im Falle von ¢ = ¢’, das heifit fiir 6 = ¢’ und ¢ = ¢/,
wie schon in der Diskussion von Gl. (3.11)) erwdhnt wurde. In [73] zeigte
Rose, wie die Integration in GL (A.1) iiber den Einfallswinkel © fiir den nicht-
relativistischen Ausdruck, das heifit fiir den Ausdruck A2 (q,¢”, E) analytisch
ausgefiihrt werden kann. Fiir die hier angegebenen zusétzlichen Ausdriicke
AB (¢, q', E) und B2(q,q’, E) scheint dies hier jedoch nicht méglich zu sein.
Die in Gl. (A.14) noch verbleibenden Integrale {iber © und 7 miissen daher

numerisch ausgewertet werden.
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Anhang B

Bestimmung des Zentrums von
Beugungsdiagrammen

amorpher Substanzen

In dieser Arbeit war an mehreren Stellen die radiale Intensititsverteilung
in Beugungsdiagrammen amorpher Stoffe von Interesse. Will man diese aus
einem auf CCD-Kamera oder Photoplatte aufgenommenen Beugungsdia-
gramm bestimmen, mufl zunéichst dessen Zentrum bekannt sein oder be-
stimmt werden. Im zentralen Bereich des Beugungsdiagramms ist die Inten-
sitdt in der Regel um einige Groflenordnungen hoher als im Rest des Beu-
gungsbildes. Daher ist dieser Teil des aufgenommenen Beugungsbildes in der
Regel iibersittigt oder die in diesen Bereich fallenden Elektronen werden, um
Beschéddigungen des Detektors zu vermeiden, mittels eines ,,Strahlstoppers®
daran gehindert, auf den Szintillator zu treffen. Im Falle der im Zentrum
iibersittigten Aufnahme kann oft unter der Annahme homogener Ausleuch-
tung und bei gut justiertem Mikroskop das Zentrum des gesittigten Berei-
ches als Mittelpunkt des Beugungsdiagramms verwendet werden. Ist dagegen
das Zentrum durch einen ,,Strahlstopper” verdeckt, so mufl die Zentrumsbe-
stimmung aus den in Beugungsdiagrammen amorpher oder polykristalliner

Substanzen vorhandenen Debye-Scherrer-Ringen erfolgen. Im Rahmen dieser
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Abbildung B.1: Der Anwender mufl zu Beginn den Bereich auf einem Debye-Scherrer-

Ring markieren, der vom Programm zur Mittelpunktsbestimmung verwendet werden soll.

Arbeit wurde ein Programm in der Skript-Sprache der Bildverarbeitungs-
software ,,Digital-Micrograph“ entwickelt, welches die im wesentlichen auto-
matisierte Bestimmung des Zentrums eines in digitaler Form vorliegenden
Beugungsdiagramms gestattet. Das Verfahren erreicht eine Genauigkeit von
etwa einem Pixel, wenn die Intensititen im zur Bestimmung verwendeten
Debye-Scherrer-Ring nicht zu verrauscht sind und sich das Zentrum des Beu-
gungsdiagrammes innerhalb des aufgenommenen Bildes befindet. Der hierzu
entwickelte Algorithmus soll im Folgenden kurz vorgestellt werden, um ihn
fiir ahnlich gelagerte Probleme verfiigbar zu machen oder seine Implementa-
tion in andere Programmiersprachen zu ermoglichen.

Die Zentrumsbestimmung erfolgt in zwei Schritten. Als Eingabe des Anwen-
ders werden zu Anfang wie in Abb. B.1 ersichtlich drei Linienmarkierungen
im Beugungsdiagramm erwartet, welche auf demselben Debye-Scherrer-Ring
liegen, und die zu Anfang eine erste Schéitzung des Ringzentrums gestatten.
Die Linien sollten méglichst senkrecht zum Ringumfang verlaufen, insbeson-
dere mufl dessen Maximum geschnitten werden.

Im ersten Schritt bestimmt das Programm nun die Positionen der Maxima,
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von Linescans, die entlang der vorgegebenen Linienmarkierungen berech-
net werden. Um Fehler durch eine verrauschte Intensitétsverteilung zu ver-
mindern, wird zur Maximumbestimmung mittels einer bilinearen Interpola-
tion auch die zum Linescan benachbarte Bildintensitét beriicksichtigt. Sind
(x1,%1), (z2,y2) und (x3,ys) die Koordinaten der so gefunden Ringmaxima,

erhiilt man eine erste Schitzung des Kreiszentrums (., y.) iiber den Zusam-

c 1 -
T _1 T+ To Y Y2 — Y1 (B.1)
Ye 2\ v+ T1 — Ta

y = L@ = 29) + (43 — ) — (31 + 25) (23 — 22) — (31 + 42) (3 — 42)
2 (v2 — y1) (3 — @2) + (Y3 — y2) (21 — 22)

menhang

(B.2)

welcher sich ergibt, wenn man mit Hilfe der vorgegebenen Koordinaten den
Schnittpunkt der Mittelsenkrechten zweier Kreissekanten berechnet. Der an-
gegebene Zusammenhang ist zwar genau, wenn sich die drei Punkte wirklich
auf einem Kreis um den Mittelpunkt befinden, doch wird diese Vorausset-
zung durch die Mefiwerte fiir die drei Punkte meist nicht erfiillt. Dieser erste
Durchlauf fiihrt daher meist nur zu einer sehr ungenauen Abschéitzung des
Mittelpunkts.
Im zweiten Durchlauf werden daher zur Bestimmung des Mittelpunktes
eine grofere Anzahl von Mefiwerten herangezogen. Unter verschiedenen Azi-
muthwinkeln ¢; wird, wie in Abb. B.2 dargestellt, jeweils der dazugehorige
Abstand r; des Maximums auf dem vom Anwender ausgewéhlten Debye-
Scherrer-Ring zum n#herungsweise ermittelten Kreiszentrum (z.,y.) be-
stimmt. Die so ermittelten Meflwerte r; sind bis auf Mefifehler bei der Bestim-
mung des Maximums konstant und unabhingig vom Azimuth, wenn z., y.
der tatsdchliche Mittelpunkt des Beugungsdiagramms ist. Wenn dagegen der
tatséichliche Mittelpunkt gegeniiber (x.,y.) verschoben ist, so variieren die
Mefwerte r; in Abhéngigkeit vom Azimuth ;. Der Mittelpunkt des Beu-
gungsdiagrammes liege bei (2. + zs, Y. + ys). Sei

ro = [(T1 — T, y1 — Ye)| = (X2 — %, Y2 — Ye)| = (23 — ey ¥ — ye)|  (B.3)
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Abbildung B.2: Schematische Erlduterung des Verfahrens der Kreisregression. Durch
Bestimmung der Abstinde vom vorliufig abgeschitzten Kreismittelpunkt (z.,y.) zum
Kreisrand unter verschiedenen Azimuthwinkeln ¢; wird der Verschiebungsvektor (zs,ys)
zum tatséchlichen Kreismittelpunkt bestimmt. (Die Linge des Verschiebungsvektors ist
im Vergleich zum Kreisradius {ibertrieben dargestellt. Das Verfahren funktioniert in einem
Schritt nur fiir kleine Verschiebungen |(zs,ys)| < r/10.)

der im ersten Durchlauf bestimmte Radius des Ringmaximums und
r=ry+0r (B.4)

der tatsiichliche Radius des Ringmaximums. Ist die Fehlabschétzung (s, ys)
des Mittelpunktes klein, so kann das Quadrat des Abstandes von (z., y.) zum

Ringmaximum unter dem Azimuth ¢; in x,, y, und ér linear genéhert werden
2 2 .
(i) & 1§+ 2rTs COS ; + 2roYs sin @; + 2rydr. (B.5)

Hat man n Meflwerte r; unter verschiedenen Azimuthwinkeln ¢; bestimmt,
so erhilt man die Fehlabschétzungen x; und y; der Mittelpunktskoordinate
sowie die Fehlabschéitzung des Radius 07 in Form einer Regressionsanalyse

durch Minimierung des Polynoms

=3[ - (e (B.6)

=1

in den Variablen x;, y, und ér. Vereinbart man die Abkiirzungen
R2=<r}> C=<cosp; > ($2=<cos’p;>,
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6000
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c)

Abbildung B.3: Mittelpunktbestimmung mit ,,Zentrum“. Abbildung a) zeigt das Beu-

d) 0 G 111 N I R R

gungsdiagramm aus Abb. B.1 mit einem groflen Kreis um den nach der Drei-Punkte-
Methode gefundenen Mittelpunkt sowie kleinen Kreisen um die fiir die Kreisregression
verwendeten Ringmaximum-MeBwerte. Der grofie Kreis in b) hat als Zentrum das mit
der Kreisregression gefundene Zentrum. c¢) zeigt die Mefiwerte fiir die Kreisregression
auf einem kleineren Debye-Scherrer-Ring im selben Beugungsdiagramm. Als erste Mittel-
punktschitzung wurde hier der in b) bestimmte Mittelpunkt verwendet. Die kalkulierten
Verschiebungen betrugen in x-Richtung ein, in y-Richtung weniger als ein Pixel. Die Zen-
trumsbestimmung funktionierte also selbst auf dem &dufleren Debye-Scherrer-Ring, obwohl
dieser, wie in d) erkennbar, in einem einzelnen Linescan kein scharfes Maximum erkennen
L48t.
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S=<sing; > S2=<sin’p; >, CS =< cosy;sing; >,

RC =<rlcosp; > RS =<rlsing; >  (B.7)
fiir die Mittelwerte und
Z=2r(-2-C-CS-S+C*-52+CS*+5*-C2—C2-52), (B.S)
so erhidlt man fiir die Fehlabschitzungen

ty = (~RC-S2+CS-RS—R2-CS-S+ 5% RC
~-S-C-RS+R2-C-82)/Z

ys = —(—=C?-RS+C2-RS+C-CS-R2+CS-RC
~CS-RC—-S-02-R2)/Z
or = —(rg-S2-C*-2-C-r;-CS-S—C-RC-S52

+C-CS-RS—S-C2-RS+C2-R2-S2—15-C2-52
+CS-5-RC +1r2-CS?
+r5-S*-C2—-CS*- R2)/Z. (B.9)

MeBwerte r;, die zu weit vom Abstand 7;.,,7;_, der Nachbarmefwerte ab-
weichen, sollten vor der Berechnung von x,, ys und 0r aus der Mefwert-
tabelle entfernt werden. Die beschrinkte Giiltigkeit von Gl. (B.5) stellt in
der Praxis kein Hindernis dar, da man die Regression iterieren kann. Das
Ergebnis konvergiert zum tatsdchlichen Mittelpunkt, sofern das vorgegebene
Beugungsdiagramm nicht zu sehr verrauscht ist, die Schéitzung des Mittel-
punkts im ersten Durchlauf nicht mehr als etwa ein Viertel des Radius des
gewihlten Debye-Scherrer-Ringes von dem tatséchlichen Mittelpunkt enternt
ist und sofern der im Bild vorhandene Kreisausschnitt nicht zu klein ist. Das
Verfahren lieferte bei uns gute Ergebnisse, wenn etwas mehr als ein Viertel
des Debye-Scherrer-Ringes im Bild vorhanden war. Ist mehr als die Hilfte
des Ringes im aufgenommenen Bild zu sehen, erreicht das Verfahren unter
normalen Bedingungen eine Genauigkeit von £1 Pixel, was auf die iibliche

manuelle Weise durch Anpassen eines Kreises an ein Ringmaximum wohl nur
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schwer zu erreichen sein diirfte. Abb. B.3 zeigt die Bestimmung des Mittel-
punktes durch das Programm ,, Zentrum“ an dem schon in Abb. B.1 gezeigten
Beugungsbild. Es wurde bewuft ein Beugungsdiagramm mit azimuthal leicht
inhomogener Beleuchtung gew#hlt, um zu demonstrieren, dafl das Programm

auch in diesem Falle das Zentrum richtig findet.
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Anhang C

Anpassung des
Nullstellenverlaufs in der
astigmatischen

Intensitiatsmatrix

In diesem Teil des Anhangs wird die Auswertung des Nullstellenverlaufs in
astigmatischen Diffraktogrammen besprochen. Zur rechnergesteuerten An-
passung des theoretischen Nullstellenverlaufs an den experimentellen muf}
der Verlauf der Nullstellen aus der in Abschnitt 5.4.2 eingefiihrten astigmati-
schen Intensitdtsmatrix Instigm (Afi, ;) ,extrahiert” werden und ein Bewer-
tungskriterium fiir die Giite der Ubereinstimmung zwischen theoretischem
und experimentellen Nullstellenverlauf angegeben werden. Zur Anpassung
wird anschliefend dieses Bewertungskriterium maximiert.

Die Extraktion der Nullstellen durch eine Suche der Minima in
Tastigm (A fi; uj) erwies sich wegen der stark verrauschten Intensitét in den
astigmatischen Diffraktogrammen als unpraktikabel. Stattdessen haben wir
die Extraktion des ,Nullstellenverlaufs“ durch Setzen einer raumfrequenz-

abhéingigen Schwelle £(u) in der Intensitdtsmatrix Iygtigm (A fi, u;) vorgenom-
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men. Man erhilt so die ,,Nullstellenmatrix“ (Abb. 5.10c und 5.11c¢)
1 fiir Tastigm (A fi, uj) < £(u;)

0 sonst

Nastigm(Afiauj) = { (C.1)

Durch die Schwellsetzung weist die Nullstellenmatrix Npgtigm (A fi, 1)
natiirlich auch in einem gewissen Bereich um die Nullstellen herum Inten-
sitéit auf. Da die Intensitit in Iygtigm (A fi, u;) stark verrauscht ist, liegen die
nichtverschwindenden Matrixelemente aber um so dichter, je ndher sie sich an
einer Nullstelle befinden. Die Raumfrequenzabhéngigkeit der Schwelle ¢(u;)
muf} wegen des starken Abfalls der Intensitét im Diffraktogramm hin zu ho-
hen Raumfrequenzen zugelassen werden. Es erwies sich als sinnvoll, die Hohe

der Schwelle in der Form
E(uj) =c < Iastigm(uj) > (C.2)

anzusetzen, wobei 0,01 < ¢ < 0,05 eine Konstante und < Ilystigm(u) > den
Mittelwert einer Spalte der Intensitdtsmatrix Ingtigm (A fi, u;) darstellt.

Sei CTF utigm (Afi, u;) eine Matrix, in der wie in der experimentellen Inten-
sitdtsmatrix die Werte fiir die theoretische Phasenkontrastiibertragungsfunk-
tion in Gl. (4.33) in Abhéngigkeit von Defokus und Raumfrequenz enthalten

sind. Auflerdem sei

2
1 fiir |CTF qstiom (A fi, ui)| <
NCTF(Afi,Uj):{ ur‘ astigm (A UJ)‘ ¢ (C.3)
0 sonst
die theoretische Nullstellenmatrix und
2
Werr(Af, 1) = (|CTFastigm(Af, )| +0,001) 712 (C.4)

eine Gewichtungsfunktion, die um so grofler ist, je ndher die Koordinate
(Af,u) an der Nullstelle der theoretischen CTF liegt. Eine Anpassung von
theoretischen und experimentellem Nullstellenverlauf erreicht man durch Ma-

ximierung der Grofie
F (Afmin: Afma)o Cs) =
i Zj Nastigm(Afia uj) ) NCTF(Afia uj) : WCTF(Afia uj)
\/Zi > Ngstigm(Afu u;) - \/Zi ¥ NErp(Afi ug) - Wepp (A fi, ug)
(C.5)
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welche der linearen Korrelation [61] von — Nugtigm(Afi,u;) und
{NcTr(Afi,uj) - Worr(Afi,u;)} entspricht. Vernachldssigt man zunéchst
die Gewichtungsfunktion Werp(Afi,u;), so ist F (Afmin, Afmax, Cs)
anschaulich gesprochen die normierte Summe aller Ubereinstimmungen
zwischen der theoretischen und der experimentellen Nullstellenmatrix, also
ein MaB fiir die relative Ubereinstimmung. Da der nichtverschwindende
Bereich besonders in der theoretischen Nullstellenmatrix durch die Schwell-
setzung eine gewisse Breite aufweist, wird durch Multiplikation mit der
Gewichtungsmatrix erreicht, daB Ubereinstimmungen umso hsher bewertet
werden, je ndher sie an der tatsidchlichen Nullstelle liegen.

Um die Abhingigkeit des Ergebnisses der Anpassung von der Wahl der
vorzugebenden Schwellwerte auszuschliefen, wurde die Optimierung jeweils
fiir verschiedene Schwellparameter durchgefiihrt. Die Streuung der Werte

wurde bei den Ergebnissen als Fehlergrenze angegeben.
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