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Kapitel 1

Einleitung

In den letzten Jahren hat der Einsatz von Transmissionselektronen-
mikroskopen (Transmisson Electron Microscopes, TEM) in vielen
naturwissenschaftlichen Forschungsgebieten zunenmend an Bedeutung
gewonnen. Die heute verfligbaren TEMs erlauben es, eine Auflésungsgrenze

unter 0,2 nm zu erreichen und somit in atomare Dimensionen vorzudringen.

In den Materialwissenschaften ist man an der Bestimmung der atomaren
Struktur kristalliner Objekte interessiert. Diese kann mittels hoch aufl6sender
Elektronenmikroskopie  (High  Resolution  Transmisson Eledron
Microscopy, HRTEM) abgebil det werden. Insbesondere wird dabei das Zidl
verfolgt, die mechanischen und elektrischen Eigenschaften zu verstehen,

indem die Versetzungen, Kristalldefekte, Fehlordnungen und Korngrenzen
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charakterisiert oder die dhemischen Zusammensetzungen mikroskopischer

Bereiche analysiert werden.

Grol¥e Fortschritte bei der chemischen Analyse wurden durch den Einbau
eines abbildenden Energiefilters in ein konventionelles Transmissons-
elektronenmikroskop erzielt [19]. Das energiefilternde Transmissons
elektronenmikroskop (Energy Filtering Transmission Eledron Microscope,
EFTEM) gestattet die Aufzechnung von Bildern, auf welchen der Kontrast
durch deenigen Elektronen verursacht wird, die beim Durchlaufen der
Probe anen bestimmten Energieverlust erlitten haben. Diese
Abbildungsmethode wird als eektronenspektroskopische Abbildung
bezeichnet (Electron Spectroscopic Imaging, ESI). Die wichtigste
Anwendung von ESI ist die Erzeugung von Elementverteilungsbildern. Der
Kontrast in diesen Bildern wird durch de Elektronen erzeugt, die in der
Probe unelastisch gestreut wurden und dBbel einen charakteristischen
Innerschalen-Energieverlust erfahren haben. Die Intensitéten in der
Bildebene sind somit proportional zu der lokalen Konzentration desjenigen
Elementes in der Probe, dessen charakteristische lonisationsenergie aur

Energiefilterung ausgewahlt wurde.

Wenn es sich bei der Probe um en kristallines Objekt handelt, ist die
Interpretation des Kontrastes in einem Elementverteilungsbild jedoch
schwieriger. FUr eine zuverldssige Beschreibung deser Abbildungen ist eine
genaue Kenntnis der verschiedenen Wedselwirkungsprozesse zwischen
Elektronenstrahl und Objekt erforderlich. Bel der Abbildung von Kristallen
spielt neben dem erwiinschten unelastischen Kontrast auch der Beitrag der
elastischen Streuung zur Kontrastentstehung eine bedeutende Rolle. Dieser



Kontrasttyp wird durch de kohérente Streuung der Primérel ektronen an dem
periodischen Potential des Kristalls hervorgerufen. Durch diesen
Wedselwirkungsprozess entstenen innerhalb des Kristalls Blochwellen,
welche die Periodizitdéd des Kristalpotentiads widerspiegeln. Diese
Blochwellen kdnnen dann ihrerseits an den Atomelektronen unelastisch
gestreut werden. Jeder unelastische Wedselwirkungsprozess im Kristall
kann als ein Ubergang von einem Blochwellenzustand in einen anderen
betrachtet werden. Diese Tatsache hat zur Konsequenz, dass der unelastische
Kontrast in eéinem Energieverlustbild durch de ,Erhaltung des elastischen
Kontrastes* tiberlagert werden kann.

Da der Einfluss des elastischen Kontrastes dickenabhangig ist, kann dieser
bel dickeren Kristallproben zu Intensitéten auf dem Bild fuhren, die nicht die
Atomplétze des gewlnschten Elementes in der Probe anzeigen, sondern
hauptsadlich durch de kollektive Elektronenbeugung im Kristall entstanden

sind.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, durch Simulation von Energieverlustbildern
realer Kristalstrukturen den Einfluss des elastischen Kontrastes in
Abhangigkeit von der Probendicke zu untersuchen.

Hierzu wurden begleitend zu Experimenten von Freitag et a., Mader et al.
und Wiedenhorst et a. [6, 15 28] drei Defektstrukturen untersucht. Im
Einzelnen handelte es sich um einen planaren Sauerstoffdefekt in SrCuO,,
einen planaren Indiumdefekt in ZnO mit 1n,Os-Dotierung sowie anen
Bordefekt in TiB, mit WB-Dotierung. Die Energieverlustbilder dieser
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Defekte wurden fir verschiedene Kristalldicken simuliert und mit den

entsprechenden experimentellen Abbildungen verglichen.

Im folgenden Kapitel werden zuerst die theoretischen Grundlagen der beiden
Wedselwirkungsprozese im Kristall behandelt. Die Ergebnisse der
Simulationsrechnungen fir die oben genannten Systeme werden schliefdlich
im dritten Kapitel prasentiert und diskutiert. Im Kapitel vier werden de
Ergebnisse dieser Arbeit zusammengefasst.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

Fir ene richtige Interpretation von elementspezfischen Abbildungen
kristalliner Proben ist es zuerst notwendig, sich mit den unterschiedlichen
Kontrastmedianismen, die in eéinem Kristal zur Bildentstehung beitragen,
auseinander zu setzen. Erst eine genaue Kenntnis der Art und Abfolge der
Wedselwirkungsprozese im Kristall ermoglicht das Verstandnis der

Kontrastentstehung und somit eine richtige Deutung dieser Aufnahmen.

Die Gesamtheit der Streuprozesse in einer kristalliner Probe kann wie folgt
beschrieben werden: durch kollektive elastische Streuung der einfallenden
Elektronen an den Atomkernen bildet sich ein Elektronenwellenfeld mit
scharf definierten Ausbreitungsrichtungen, das Blochwellenfeld. Die
elastischen Streuwellen sind kohérent zueinander, so dass in einer rein
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elastischen Abbildung de Interferenzterme zwvischen den verschiedenen
Partialwellen den Kontrast im Bild bestimmen.

Kommt es im Kristall noch zusétzlich zur unelastischen Streuung der
Blochwellen an Hullenelektronen der Kristallatome, die unter anderem zur
lonisation eines speziellen Kristalatoms fuhren kann, blebt die
Kohdrenzbeziehung zwischen den einzenen Partialwellen, aus denen man
sich de unelastische Gesamt-Streuwelle zausammengesetzt denken kann,
tellweise erhdten. Dies bleilbt nicht ohne Konsequenz fir das
Energieverlustbild, so dass der Kontrast, der dieses Bild formt, auch
elastische Anteile enthdlt.

In diesem Kapitel werden de mathematischen Grundlagen der beiden
Streuprozesse behandelt. Der Abschnitt 2.1. bietet eine kompakte
Zusammenfassung der dynamischen Theorie. Eine ausfuhrliche
mathematische Behandlung der dynamischen Theorieist in [10, 16] zu lesen.
AnknUpfend an Abschnitt 2.1. behandelt der Abschnitt 2.2. die unelastische
Streuung im Kristall. Der Abschnitt 2.3. gibt eine Ubersicht tber den
Einfluss des Abbildungssystems auf die propagierende Elektronenwelle im
Mikroskop.

2.1 Dynamische Theorie der Elektronenbeugung

Die exakte theoretische Behandlung der Elektronenbeugung im Kristall
bendtigt auf Grund der hohen Geschwindigkeit der einfalenden Elektronen
eigentlich eine relativistische Betrachtungsweise, die unter anderem die

Auswirkungen des Elektronenspins in der Rechnung berticksichtigt. Deshalb
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ist streng genommen de Wellenfunktion eines Elektrons im Kristall durch
die Losung der DiracGleichung gegeben. Fujiwara [7] hat jedoch gezeigt,
dass fur naherungsweise paralel zur Oberflachennormalen eingestrahlte
Elektronen de Losung der Schrodingergleichung eine gute Approximation
liefert, wenn fir die Elektronenmasse und Wellenzahl relativistisch

korrigierte Ausdriicke verwendet werden.

Die zetunabhangige Schroédingergleichung
0, 2mg ., .. 0, .

-—=(V(r)+E r =0, 21.1
%ﬁ Py V(r) )gﬁ( ) (2.1.1)

mit der relativistischen Elektronenmasse m,, beschreibt die Ausbreitung des
einfallenden Elektrons mit der Energie E und dem Wellenvektor k
innerhalb eines Potentials V(). Handelt es sich um einen Kristal, dann

kann dbs Kristalpotential ndherungsweise ds eine Superposition aller
atomaren Potentiale im Kristall beschrieben werden. Es weist die gleiche

Periodizitat wie das Kristallgitter auf. Daher kann V(') in eine Fourierreihe

entwickelt werden

V(r) =5V exp(dr), (2.1.2)
g

wobei g fir den reziproken Gittervektor steht. Die Konstanten V; sind de

Fourierkoeffizienten des Gitterpotentials und sind jedem rezaproken

Gitterpunkt zugeordnet. Zur Vereinfachung wird in der Literatur far V, die

Definition
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h2
V. =y, (2.1.3)
g 2me g

eingefuhrt. Nadh dem Blochschen Theorem sind die speziell en Losungen der
Schrodingergleichung (2.2.1) Blochwellen. Sie sind von der Gestalt

o) (F) =u(k D, Fyexpik r | (2.1.4)

Die Funktion u(k‘”,r) wird als die Blochfunktion bezeichnet und hat die
gleiche Periodizitét wie das Kristallpotential. Deshalb kann sie in ene

Fourierrelhe entwickelt werden

uk,r) =3 c (k) expgr). (2.1.5)
]

Die Summein der Gl. (2.1.5) erstreckt sich Uber reziproke Gittervektoren §.

Der Index ] nummeriert die einzelnen Blochwellen mit dem Well envektor

k) durch. Mit der Gl. (2.1.5) ergibt sich firr die Blochwelle ¢ (1)

¢ () (F) = ZCQ(IZ“'))exp[i(R”) + g)f]
g
= (KD exdikN]+ 3 ¢, (KD)expi (KD +g)r|
370

(2.1.6)

Wie aus der Gl. (2.1.6) hervorgeht, setzt sich de Blochwelle Nr. j aus

ebenen Wellen zusammen: einer direkten Welle mit dem Wellenvektor k)



2.1. Dynamische Theorie der Elektronenbeugung 11

und der Amplitude c,(k’) sowie gestreuten Wellen (k' +g) mit den

Amplituden c4 (k).

Einsetzen von cen GIn. (2.1.2) und (2.1.6) in de Schrodingergl. (2.1.1)
liefert die Dispersionsgleichung der dynamischen Theorie [3]

O

K?=(kD +g)*)c) + SU; céj_)ﬁ EﬁXp@(R(” +§)F) =0. 2.1.7)
hz0

2

Diese Bezehungist genau dann erfillt, wenn

|_K2 _(R(j) + g’)zjcéj) + Zuﬁc(gj—)ﬁ =0, (2.1.8)
h#0
wobel
K? = Zhr} E+U, und c{’ =c (k). (2.1.9)

Diese Gleichung stellt eine Eigenwertgleichung dar. Aus der Lésung deser

Gleichung folgen die Komponenten der Eigenvektoren, ci’, und die

entsprechenden Eigenwerte (k¥ + g)?2.

Die exakte Losung der Schrddingergleichung setzt sich aus unendlich vielen
Blochwellen zusammen. Da diese nicht ale bestimmt werden konnen,
beschrankt man sich auf eine endliche Anzahl N von Blochwellen. Die

Linearkombination dieser N Blochwellen liefert die allgemeine L6sung
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p(1) =5 eV ()= eV expk 1)y c{ expgr), (2.1.10)
] ] g

wobel £ die Anregungskoeffizienten fiir die einzelnen Blochwellen sind.

Jetzt mussdigenige Linearkombination gebildet werden, die die Bedingung
fur einen stetigen Ubergang der Wellenfunktionen beim Eintritt des
Elektrons in den Kristall erfillt. Hierzu wird das Koordinatensystem so
gewdhlt, dass die x-y-Achsen in der Kristalloberflache liegen und de =
Achsein den Kristall hineinzeigt (Abbildung 2.1.1).

k einfallende Welle

gestreute Wellen

v

z-Achse

Abbildung 21.1: Zur Wahl des Koordinatensystems.

Die Randbedingung an der Kristalloberflache z=0 lautet dann

exffikT] 12 = T €W exdKVr | ¢ exdior] - (2.1.12)
] 5
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und ist for allex und y erfillt, wenn de Bedingungen

kD =k, kP =k, (2.1.12)
und
st(”cg” =1, ;s“)cg“ =0 (2.1.13)

erfullt sind. Durch de Bedingung (2.1.12) sind die Transversalkomponenten
des Wellenvektors k() festgelegt. Im nachsten Schritt ist die Komponente
k) zu bestimmen. Da die Potentialkoeffizienten V,, typischerweise von der

Grolenordnung 10eV sind und man mit einfallenden Elektronen der Energie
mehrerer 10 keV arbeitet, kannin guter Naherung geschrieben werden

K2 =K2. (2.1.14)

Strahlt man parallel oder unter kleinem Winkel gegen de Zonenachse eines
Kristalls ein, werden die Reflexe in der rezproken Gitterebene senkrecht zur
Einstrahlrichtung, der nullten Lauezone, angeregt. Vernachldssigt man
zusdtzlich die Ruckstreuung, erhd@it man de lineaisierte Dispersions

gleichung

.. 1 . . 1 .
%/(J) +§(2kg + gZ)EpéJ) _izuﬁcéj—)ﬁ =0. (2.1.15)

z h#0
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y’s bezachnen die Eigenwerte der linearisierten Dispersionsgleichung.

Zudem sind sie ein Mal3 fur die Abweichung des Wellenvektors im Kristall

von dem Well envektor im Vakuum:
kD =k +yD (2.1.16)

Die Anregungskoeffizienten £ kénnen aus den Bedingungen (2.1.13)
bestimmt werden [16]. Aus der Orthogonalitét der Eigenvektoren folgt

g =", (2.1.17)

Die Losung des Eigenwertproblems unter  Ausnutzung  der
Anschlussbedingung an der Kristalunterseite (z=d) liefert die aus dem
Kristall audlaufenden Blochwellen. In diesem Fal qilt for die
Anregungskoeffizienten

e = c(()”* exp{—iy(”d]. (2.1.18)

Als nachstes miissen die Potentia koeffizienten Ug berechnet werden. Das

Gesamtpotential des Kristalls hangt nur geringfigig von den
Bindungsverhditniseen ab. Daher kann des Kristallpotential in guter

Né&herung durch de Summe der Potentiae freier Atome beschrieben werden

U =>U,(r- R). n: Nummer des Atoms (2.1.19)
n
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Aus der Fouriertransformierten des Potentials kdnnen schliefdich die
Potentialkoeffizienten durch

\%z expl-igR, ] [d%F exd-igr]U () (2.1.20)

ermittelt werden. V ist das Gesamtvolumen des Kristall s.

Beschrankt man sich noch auf die Einheitszell e, dannfolgt

U, = s exd-igR,] f.(9) (2.1.21)

VEZ nJEZ

wobei die Funktionen f,(g)=4nvVy; die Streuamplituden in erster

bornschen N&herung sind. Diese sind von Smith und Burge [23] und aus
relativistischen Rechnungen [5] bestimmt undtabelliert worden.

Fir einen zentrosymmetrischen Kristall sind de Potentia koeffizienten sowie

die Eigenvektoren redl.

Die bisherigen Betracdhtung der dynamischen Theorie basiert auf der
Annahme anes Objekts ohne innere Freihetsgrade, das durch ein starres
Potential beschrieben wird. In desem Fall gibt es fir die eingeschassenen
Elektronen nu diskrete Streurichtungen, die Bragg-Reflexe. Es kann aber
auch zu einer inkohérenten unelastischen Streuung der eingeschossenen
Elektronen an den Atomelektronen kommen, so dass $e auch in andere,
tieferen Energiebereiche gestreut werden. Fihrt man dannin einem EFTEM

eine Energiefilterung AE=0 vor, tragen diese Elektronen mit einem
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Energieverlust nicht mehr zur Abbildung bei. Dies fihrt zu ener
Abschwachung der Gesamtintensitéat im Bild. Vom Beobachter kann dieser
Effekt als Dampfung oder Absorption von Blochwellen interpretiert werden.
Um dieses Problem mathematisch zu beschreiben, wurde im Rahmen der
Blochwellenrechnung wvon Moliére [17] phdnomenologisch ein komplexes
Kristall potential eingefuhrt. Die quantenmedanische Redhtfertigung wurde
von Yoshioka [29] im Rahmen der Stérungstheorie geliefert. Diese
Vorgehensweise fuhrt zu einem Eigenwertproblem, dessen Eigenwerte nicht
langer redl sind. Der Imaginarteil der Eigenwerte beschreibt eine Dampfung
der resultierenden Streuwelle. Diese Dampfung der elastischen Streuwell e ist
proportional zu den Wirkungsquerschnitten der unelastischen Streuung. Da
zur elastischen Abbildung nur die elastisch gestreuten Elektronen beitragen,
hat der Imaginarteil der Eigenwerte die gleiche Wirkung wie ein
Energiefilter, das ale unelastisch gestreuten Elektronen aus dem Strahl

entfernt.

Die Potentialkoeffizienten U4 in der Gl. (2.1.21) sind die Matrixelemente
<IZ,CDO ‘V ‘ k + Q,CDO> , welche die dastische Streuung einer ebenen Welle an

Potential V bestimmen, wobei @, der Grundzustand ces Kristalls ist. Die

Matrixelemente dieser Form bedeuten, dass nach einer elastischen Streuung
der Kristallzustand uwverandert bleibt. Dagegen beschreiben die

Matrixelemente <IZ,<DO ‘V ‘IZ + Q,Cbm> eine unel astische Streuung, bei der der

Kristall vom Zustand ® in den Zustand @ ,, Ubergeht.

In der Literatur sind unterschiedliche Modelle présentiert worden, mit denen

diese Matrixdlemente berechnet werden konnen. Der Einfluss der
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unelastischen Streuung ist z.B. bei Allen und Rosouw [1] zu lesen. Im
Folgenden beschranken wir uns auf eine kurze Zusammenfassung ks
Eigenwertproblems unter der Auswirkung der Dampfung, wobel spezell der
Einfluss der Phononenstreuung behandelt wird. Eine detaillierte Herleitung
findet der Leser in [18, 27].

Um den Einfluss der unelastischen Streuung sowie der daraus resultierenden
Dampfung der Blochwellen zu beschreiben, kann eine eaweiterte

Dispersionsgleichung aufgestel It werden
lkg —(Iz+(j)2]Cg +%UQ—HCH =_%J§ﬁcﬁ' (2.1.22)

Die linke Seite der Gl. (2.1.22) ist analog zu der Gl. (2.1.8). Die rechte Seite
dieser Gl. beinhatet den Einfluss der unelastischen Streuung, die durch die

Einfihrung komplexer Koeffizienten Jgﬁ mathematisch erfasst wird.
Fur die Koeffizienten U ; gilt

Ug =U% +iUg;, (2.1.23)

«Q =
«Ql -

wobel die Terme Ugﬁ kleine Korrekturen zu Ug sind und vernachl&ssgt

-h
werden konnen. Die Dampfung der Wellenfunktionist durch den komplexen

Faktor iU'gﬁ beschrieben. Dies hat zur Konsequenz, dass die Eigenwerte

komplex werden. Die korrigierte Dispersionsglei chung lautet dann
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|6 - KD+ 97]ef) + 3 U ol +iF el =0 21.24)
h

An den Grenzflachen liegen de Tangentialkomponenten der komplexen

Eigenwerte k) nach der Stetigkeitsbedingung der Well enfunktion fest und
besitzen die Gestalt

Kk (D) =|Z+V(J') +iﬁ(j) =|_('+(y(J') +i,Ll(j))éZ (2.1.25)

mit k =k, als Wellenvektor des eingeschossenen Elektrons. ‘! bezeichnet

die Absorptionskoeffizienten, welche die Abschwéchung der Blochwellen
im Kristall beschretben. Fir die Absorptionskoeffizienten  gilt
naherungsweise [22, 27]

ZU’ e, (2.1.26)
z gh

Betrachtet man nu die Phononenstreuung, kann fir die
Potentialkoeffizienten

Zf (g)exp{ |gR]exp§ %< >g E (2.1.27)

geschrieben werden [27], wobei <u]2> die mittlere quadratische Auslenkung

bedeutet. Der Debye-Wall er-Faktor expE < >g2E ist ein Mal3 cafiir, wie

stark die thermische Bewegung de Potentia koeffizienten abschwécht.
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2.2 Unélastische Streuung im Kristall

Wéahrend im Abschnitt 2.1. die mathematischen Grundlagen der
Beugungstheorie, die zur Bildung von Blochwellen in einem Kristall fuhrt,
behandelt wurden, beinhaltet dieser Abschnitt den theoretischen

Formali smus zur Beschreibung der unelastischen Streuungim Kristall.

Das in den Kristal eingestrahlte Elektron tritt in Wedhselwirkung mit den
Hullenelektronen des Kristallatoms und wird dabei unelastisch gestreut. Im
Gegensatz zu der elastischen Streuung, die nur zu ener Richtungsanderung
des Priméarelektrons aus der urspriinglichen Richtung fuhrt, Gbertrégt das
Elektron kel einem unelastischen Streuprozess zusétzlich einen Tell seiner
Anfangsenergie auf den Kristall. Wir betrachten hier nur Prozesse, die zur
lonisation ener inneren Schale fuhren. Gabe e nur diese inkohérente
unelastische Streuung, hétte man in einer elementspezifischen Abbildung

reinen unelastischen Kontrast vorli egen.

In friheren Arbeiten von Rose [20, 21] wurde die Kontrastentstehurng in
nicht kristallinen Prgparaten durch unelastisch gestreute Elektronen im
Elektronenmikroskop quantitativ behandelt. In den letzten Jahren sind diese
Arbeiten durch die Untersuchung des Einflusses der elastischen
Mehrfachstreuung auf die totale unelastische Intensitét erweitert worden [4,
2]. In desem Abschnitt befassen wir uns mit der unelastischen
Einfachstreuung im Kristall, mit dem Ziel, die Kontrastentstehung in der
elementspezifischen Abbildung kristalliner Objekte a1 beschreiben.
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Das Modell, welches der Beschreibung der Wedhselwirkungsprozesse des
Primdrelektrons mit dem Kristall zu Grunde liegt, ist ein ideaer
planparalleler Kristall (Abb. 2.2.1). Er hat eine Dicke d in z-Richtung und ist
in x- und y-Richtung unendlich ausgedehnt.

Abbildung 22.1: Zur Festlegung des K oordinatensystems.

Der einfallende Elektronenstrahl mit dem Wellenvektor k, tritt fast

senkrecht zu der Kristalloberflache in den Kristall ein. Die z&itunabhangige
Schrédingergleichung beschreibt die Wedhselwirkung des Primérel ektrons
mit dem Kristall [9, 29

(HE+HEK+HK)‘LP>:E‘LP>’ (22.1)

wobei E die kinetische Energie des einfallenden Elektrons ist. H ist der
Hamilton-Operator der Kristallelektronengesamtheit, H. der Operator fir
die Ausbreitung des Primérelektrons im Kristall, und der Operator H ¢
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beschreibt die Wedselwirkung zwischen dem einfalenden Elektron und
dem Kristall.

Die Eigenzusténde |®,,) der Kristallelektronen mit den Energien E, sind

L 6sungen der Gleichung
He|®,)=E|®,),  n=0123.., (2.2.2)

wobel die Energie des Grundzustandes E, gleich null gesetzt wurde.

Vernachldssigt man de Austauschwedsalwirkung, dann kann der

Gesamtzustandsvektor |W) in der Gl. (2.2.1) nach den Eigenzustanden von
H, entwickelt werden. In desem Fall ist |W) durch eine Summe von
Produkten aus den Eigenzusténden |®,) des Kristals und den

Primérel ektronenzusténden |¢,,) gegeben
(W) =5 |¢,) ) (2.2.3)

Die Zustande |¢,,) sind im Gegensatz zu den Zusténden |® ) nicht auf 1

normiert. Einsetzen von Gl. (2.2.3) in der Schrodingergleichung (2.2.1)
ergibt

Z(HE|CDn>+ HK|CDn>+ HEK|ch>_E|(Dn>)|¢n>=O : (2.2.439)

n
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Berticksichtigt man de Orthogonalitétsbezehung (@, |®, ) =5, und

multipliziert die Gl. (2.2.4a) von links mit dem angeregten elektronischen
Zustand (® | desKristalls, erhdlt man die Gleichurg

(HE +Em_E)|¢m>=_z<¢m|HEK|¢n>|¢n>' (224b)
Das Matrixelement
<cDm|HEK|ch> = Hmn (225)

in der Gl. (2.2.4b) ist ein MaR fur die Ubergangswahrscheinlichkeit des
Kristalls vom Anfangszustand |®,,) in den angeregten Zustand |®,,). Die

Bezehung

E-E, =_—"m (2.2.6)

bezeichnet die kinetische Energie des einfalenden Elektrons nadh einer

unel astischen Wedhselwirkung, wobei m, die Masse des Elektrons und ki,
die Wellenzahl des Elektrons vor (m=0) bzw. nach einem unelastischen
Prozess (m# 0) bedeutet. Wie im Abschnitt 2.1. wurden hier relativistisch

korrigierte Ausdrticke fir Elektronenmasse und Wellenzahl verwendet.

Einsetzen der Gln. (2.2.5) und (2.2.6) in de Gl. (2.2.4b) und Ubergang zu
der Ortsdarstellung mit der Notation |¢,,) = ¢ (k,,F) ergibt
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L Hmm(r)%(ﬁm,r):—szn(r)cp(Rn,r) S a2y
2m

2me e nZm

Im Ortsraum erhdlt man fur das Matrixelement in der Gl. (2.2.5) den

aguiva enten Ausdruck
Hun (F) = [®4 (R (F,R®, (R)d* MR, (2.2.8)

wobei der Vektor R=(F,F,,...Ty_; R, Ry,...,Ry ) die Positionen der N
Elektronen und der N, Atomkerne im Kristal und der Vektor 7 die

Position des Primérelektrons in desem bezéchnen. Der Operator V(T,R)
beschreibt die Coulomb-Wedselwirkung zwischen dem Primérel ektron und

den Atomeektronen sowie awischen dem Priméarelektron und den

Atomkernen.

Fir hinreichend schwaches Wedsdwirkungspotential sind  die
Wellenfunktionen ¢ (k,,F), m#0, des unelastisch gestreuten

Priméarelektrons im Vergleich zu den Wellenfunktionen ¢(IZO,F) seines

Anfangszustandes klein. In desem Fall kann man fir die weitere Rechnung
die Storungtheorie aster Ordnung benutzen, so dass das System der
gekoppelten Differentialgleichung in (2.2.7) durch de Gleichung

e h kri 0 farm=0

> +Hmm() Km:T )= 0 o g

Mg T Hmo(Mo(Ky, ) furmz0
(2.2.9)

approximiert werden kann.
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Die homogene Gleichung in der oberen Zeile von Gl. (2.2.9) beschreibt die
el astische Braggstreuung des einfallenden Elektrons vor einem unel astischen
Streuprozess im Kristall. Entsprechend beschreibt der homogene Antell der
unteren Zelle dieser Gleichung de dastische Streuung des Primérel ektrons
nach einem unelastischen Wedsawirkungsprozess und vor seinem Austritt
aus dem Kristall .

Die LOosung der homogenen Gleichungen liefert die Wellenfunktion
¢hom(lzm,?) der elastisch gestreuten Elektronen, die aus der dynamischen
Theorie resultiert (Abschnitt 2.1.). Entsprechend der Gl. (2.1.10) ist
¢.om(K,F) €ine Superposition aus den Blochwellen ¢!(k.,F). In der
Kristallaustrittsebene z=d erhalt man fur die elastische Well enfunktion

$o(F = (x,Y,d)) = Ppom(Ko,F = (x,y,d))

= expfikor} S £ (Ko) explliy ! (ko) + 1P (o))} (2.2.10)
]

x S c{) (ko) exeligr}.
g

Die unelastische Streuurg, bel der es zu der Anregung des Kristall zustandes
kommt, ist durch die Inhomogenitét — Hmo(f)zp(lzo,f) in der zweiten Zeile
der Gl. (2.2.9) beschrieben. Die unelastische Wellenfunktion ist die Lésung

dieser inhomogenen Gleichung. Um zu dieser LOsung zu gelangen, mussdie
Gl. (2.2.9) fur m# 0 gel6st werden.

Mit der Methode der Greenfunktionen erhdlt man fur die unelastische
Well enfunktion [25]
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On(1) =K1 = [Cra(FT")(~H g (M) PronfKo AN, mz0

Kristall

(2.2.11)

Die greensche Funktion G, lasg sich aus den Blochwellen der elastischen

L 6sung konstruieren [13]

¢(i')Dk ([)(l)kl’
m(rr’)— lim Shzjz kg k)2 n( Ja%k,

(2.2.12)
_ 0(2m)

wobei k, = (K, ,k y1Kmz) der Wellenvektor des Primarelektrons nach einem

unelastischen Streuprozess ist. Wegen der sehr kleinen Streuwinkel bel der
unelastischen Streuung kénnen fir die Wellenvektoren die Naherungen
k=k, und k., =k,, engefihrt werden, so dass sch de unelastische
Well enfunktion anschlief3end in der Form

n=-_2Te 80 )oK g
¢m(r) (27'[ )Shz Kristall I’I7moklz kz .’7

E*mo( DEUOIECY )Eﬁ

IR
~ 0k Ok 7y mo(k-Ko
(on WZ ol fim [ I I i

z vy

dk, k., dk,

(2.2.13)
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schreiben lasst. Da die Raumbereiche aul3erhalb des Kristall vernachlassigt
werden konnen [27], ist die Integration Gber die Wedselwirkungszone auf

das Kristallvolumen, d.h. —o < X', y' <+0 und0< z' <d, eingeschrankt.

Die Abklrzung

H o (Kko): = [@HKFIH ()9 (ko7 ), (22.149)

Kristall

bzw. nach Einsetzen der Gl. (2.2.8) indie Gl. (2.2.1449)

Hr‘]n’JO(R’RO) :J’ J:¢(J')Etl_("l—.*')q)%(I_:\’))V(Fr’lfé)cbo(ﬁ)¢(J)(RO’F»!)d 3(NE+NK)ﬁd 3I—,»r
r R

(2.2.14b)

ist das Ubergangsmatrixelement, das die Wahrscheinlichkeit fur einen

unelastischen Streuprozess angibt, bei der en Kristal von seinem

Anfangszustand ®, in den angeregten Zustand ® ., Ubergeht, wahrend der
Blochwellenzustand ¢ (k,F') des Primarelektrons in  den

Blochwellenzustand ¢ ” (k,r") wechselt.

Fihrt man angelehnt an [26, 27] die AbkUrzungen

IH — —
J

QUL (K ko) =Ko —K + G- g'+yW (Kp) -y (k) (2.2.153)

Q) —.

und

—

i (k. ko) = gD (ko) + @ (k) (2.2.15b)
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ein, lasst sich die Gl. (2.2.14b) mit Hilfe der GIn. (2.1.6) und (2.1.25) in die

Form

(K Ko) =] [ c(gj')D(R)céj)(Eo)exdi(jé:jg(R,Eo)f'}exd‘ﬁj'j(E’Ro)r”}

R g!

=l
Q

NK
xPy, ~ Ba:o(R)ol?’““ =+ Rd 37
Varei 7B PR
(2.2.16)

bringen, wobei der Operator

2 E Ny ,
V(' R) =2 14 —Zq,zt - (2.2.17)

47-[80 vi vl _R/‘E

gemass Gl. (2.28) die Coulomb-Wedsdwirkung zwischen den
Priméarelektronen und Atomelektronen und zwischen den Primérelektronen
und den Z,, -fach geladenen Atomelektronen beschreibt.

Wir misen nun enen mathematischen Ausdruck far die
Intensitétsvertellung der unelastisch gestreuten Elektronen finden, der eine
numerische Rechnung der unelastischen Abbildung des gesamten Kristalsin
einer vertretbaren Rechenzeit gestattet. Eine Darstellung, die dies
ermoglicht, ist eine exzitonenartige Darstellung fir den angeregten Zustand
@, des Kristdls, d.h. eine Lineakombination von lokalisierten atomaren
Anregungszustanden, die ds Quasiteilchen betrachtet werden kann [11]. In
unserer Exzitonendarstellung wird der in Abb. 2.2.1 dargestellte Kristall as
eine Anordnung von Atomschichten, die in x- und y-Richtung unendlich
ausgedehnt sind und senkredit zu der Einstrahlrichtung stehen, beschrieben.
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Somit ist es moglich, innerhalb jeder Ebene dem Endzustand des Kristalls

aen zwedimensonales Exziton mit dem Exzitonenwellenvektor

K =(K,,K,.0) zuzuordnen. Dies erweist sich as hilfreich, da nun der

Endzustand des Kristals durch den Impulsibertrag wahrend des
unelastischen Streuprozesses charakterisiert werden kann. Der Endzustand
Ist dann der angeregte Zustand, der vom Kristall angenommen wird, wenn

innerhalb einer Schicht ein Ubergang von nglym, nach kI'm’ stattgefunden

hat, wahrend deichzeitig der Impuls 7K vom Primérelektron auf diese
Schicht Ubertragen wurde. Das Elektron verléasst den Kristall anschlief3end
mit einer entsprechenden Richtungsdnderung. Auf dieser Weise wird dann
der Endzustand des Kristalls fir jede Atomlage durch den

Exzitonenwell envektor K =(K,,K,,0), die Drehimpulsquantenzahl 1" und

die Magnetquantenzahl m' sowie die Wellenzahl des herausgeschlagenen
Atomelektrons K , die én MaR’ fiir den Energieverlust des eingeschossenen
Elektrons ist, beschrieben. Durch die Charakteriserung des Endzustandes
mittels Impulsiibertrag ist es mdglich, die gestreuten Elektronen fir
unterschiedliche Ausfalsrichtungen gesondert zu betrachten und die von
ihnen verursachten Tellintensitdten separat zu berechnen. Die genaue
Herleitung der Exzitonendarstellung kann kel Stallknecht [25] nachgelesen

werden.

Berticksichtigt man de Propagation der Elektronenwelle in dem abhildenden
System des Mikroskops und die Abbildungsprozesse in diesem, dannist die
Wellenfunktion der unelastisch gestreuten Elektronen in der Bildebene bel
z=zg anschlief3end durch die Gleichung [25]
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_2m, : O k s o \U
¢m(KI'm’;KXKy)B(XB’ Yg) = mexd ik (b+0)} exp% Zﬁ(xa + yB)g

<lim [ f fexe-izrlioo +ky vl xexd ikyd) >0 (k)

n-0k, k, Kk,

xextd iy () - u‘”(k)]} o Rexd igia) 1 (kk_o_)n

n k f
xepo-I—[ngB+9"yB]DT ks ;g o f Lg ) 'k Edk dk, dk,
m m

(2.2.18)
gegeben, wobei xg und yg die Bildkoordinaten in x-y-Richtung, M die

MikroskopvergrofRerung, f die Brennweite, b die Bildweite, g die
Gegenstansweite und g" den rezproken Gittervektor bezeichnen. Die
Transmissionsfunktion T, beschreibt den Einfluss der Objektivlinsenfehler

und der Aperturblende auf die transmittierte Elektronenwelle.

Die Intensitétsverteilung in der Bildebene egibt sich aus dem
Betragsquadrat der Wellenfunktion (2.2.18). Fir die Intensitdt erhalt man
[14]

2

I m(K,I',m’;KXKy)B(XB’ yB) = ¢m(K,I',m’;KXKy)B (XB’ yB) . (2219)

Das unéd astische Gesamtbild erhdt man, indem man de Tellintensitéten der

verschiedenen und energetisch entarteten Kristallzustande ¢m(K,I',m’;KXKy)

aufsummiert bzw. aufintegriert. Darlber hinaus muss Uber ale nicht

aguivaenten Positionen des betreffenden Elementes innerhalb der
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Einheitszelle und (ber alle Kristallebenen summiert werden. Dann glt fur

die Gesamtintensitét

Im(K)B(XB’ yB) =
2

N
2 [] 2 222 o ‘¢m(K,|',rﬂ;KXKy)B(XB’yB) dK,dK,,

AtompositionenK ., K, Lagen I' m' m, 2IO +1

(2.2.20)

wobei m, die Magnetquantenzahl des Anfangszustandes ist und N, = die

Besetzungszahl des atomaren Anfangszustandes bezeichnet.

2.3 Der Einflussdes Abbildungss/stems

Im Abschnitt 2.2. wurde die Wellenfunktion in der Bildebene unter
Bertcksichtigung der Wedsalwirkungsprozesse im Kristall sowie der
Abbildungsprozesse im Mikroskop berechnet, ohne auf die wellenoptische
Beschreibung der Abbildungsprozesse néher einzugehen, Gl. (2.2.18). Der
Ausgangspunkt fur die Herleitung dieses Ausdrucks war die in Objekt
einfalende Elektronenwelle W, , die nach der Wedhsewirkung mit dem

Objekt bel z=d die Probe verlésst (Abbildung 23.1).
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Abbildung 23.1: Schematische Darstellung der Abbildungsebenen des
Mikroskops zur Beschreibung der Abbildungsprozesse.

Die Berechnung der propagierenden Elektronenwelle im Mikroskop erfolgte
dann schrittweise von Ebene zu Ebene unter Verwendung der jeweiligen

Fresnel propagation kew. Transmissonsfunktion [12, 25]:

fur die Wellenfunktion vor der Linse gilt

exno{I ka}

WXL y) =—— [ (X y)exp$[ - x)° —y)z]gdxdy-

(2.3.2)

Die Linse fuhrt zu einer Verzerrung des Wellenfeldes, die durch sphérische
und chromatische Aberrationen verursadit wird. Die sphérische Aberration
bewirkt die Abnahme der Brennweite flr achsenferne Elektronen und kann
auch zu ener Verschlechterung der Auflésung fuhren. Durch den

chromatischen Linsenfehler andert sich der Brechungsindex mit der
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Wellenlange, so dasssich fur Elektronen, die mit unterschiedlichen Energien
die Linse ereichen, auch unterschiedliche Brennweiten ergeben. Die
unterschiedlichen Elektronenenergien entstehen durch Fluktuationen der
Beschleunigungsenergie, durch eine endliche Energiebreite des Kathoden-
strahls und duch de Gesamtheit der unelastischen Streuprozesse im Kristall
[19].

Die Wdll enfunktion ist dann unmittelbar hinter der Linse mit der Brennweite

f durch de Gleichung

WXL YO TL(X L) (2.3.2)

gegeben, wobe fir die Linsentransmission gilt

T

ik

T (XL, y ) =exp f

|

(x2 + yf)ﬁ (2.3.3)

]
N

Entsprediend gilt in der hinteren Brennebene

exp(ikf )
IAf

Wa(XaYa) = IwL(XL’yL)TL(XLlyL)

ik 2 2|d
xexp Xa =X )+ (ya—Yy) [(ox dy,.
%[( A L) ( A L) ]D LAYL

(2.3.4)

Den Einfluss der Objektivaperturblende berticksichtigt man zusammen mit

der Phasenverschiebung durch die Linse in ener Transmissionsfunktion Tx
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in der hinteren Brennebene, so dass die Wellenfunktion in der Bil debene
durch

Ye(xe,ys)= exip/\{i(l;(f);)f ) [¥A(Xas YAITA(Xa, Ya) X
g ik

eX%[(XB - XA)2 +(yg - YA)Z]EdXAdYA

(2.3.5)
gegeben ist. b bedeutet in dem oberen Ausdruck die Bil dweite.
Fir die Transmissionsfunktion in der Aperturebene gilt
Ta(Xa:Ya) = AXa, Ya) EXP{=iY(Xa, Ya)} - (2.3.6)

Sieist das Produkt aus einer Blendenfunktion

. 2 2 2
Axaya) = O TUF XA +YA< R0

2.3.
0 sonst (3.0

fur eine Kreisblende mit dem Radius p,, und einer Phasenverschiebung auf

Grund der Linsenfehler

[C, (x4 +y3)? Af O x3+yal
XA, —kgtA JAL (T +C A_JA-
y( AyA) D4 f4 (2 C2E) f2 E

(2.3.8)
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Hier sind Cs und C. die Offnungsfehler- bzw. Farbfehlerkonstanten. Af
bezeichnet den Defokus und OE ist die Abweichung der Energie von der

mittl eren Elektronenenergie.

Mit

2 + 2
g=TA_NXaTYA (2.3.9)

f f

fur die Ortskoordinaten l&sst sich de Gl. (2.3.8) abhdngig vaom Streuwinkel
d in der Form

[Cs qa  Af OE. o[
N=k—=3" - (—+C.—)9 2.3.10
YO =k 29" = (5 +Co 097, (2:310)
ausdricken.

Zur Berechnung der unelastischen Wellenfunktion urter Auswirkung der
Linsenfehler, d.h. fir ein reales Abbildungssystem, wo Ta#1 ist, mussdie

Transmissionsfunktion in der Aperturebene entsprechend fur die

" k + n f
Koordinaten (X,,Y,) :EKKX 'I"(gx)f ’( y kgy)

m

E berechnet werden und in

Gl. (2.2.18) eingesetzt werden. Die Intensitétsverteilung in der Bildebene
ergibt sich anschlief3end durch die Integration Uber das Energiefenster der
Breite E

LS

2 2
e,y g (Xe > Ya) = J;E\qu(K,.l,ml;KxKy)B(xB,yB)\ d(JE). (2.3.12)

2



Kapitel 3

Simulationsrechnungen: Ergebnisse und Diskussion

Um den Einfluss des eastischen Kontrastes auf Energieverlustbilder
kristalliner Proben zu untersuchen, haben wir fUr diese Arbeit, begleitend zu
experimentellen Untersuchungen [6,15,28], drei Defektstrukturen aus-
gewdhlt. Fur jeden deser Defekte wurden Energieverlustbilder in
Abhangigkeit von der Objektdicke simuliert.

Zur Berechnung der Bilder haben wir ein FORTRAN-Programm benutzt,
das von Stallknecht [25], aufbauend auf einem Programm zur Berechnung
von energiegefilterten Beugungsbildern [26], fur die Simulation der
elementspezifischen Abbildungen geschrieben wurde. Dieses Programm
wurde im Rahmen deser Arbet zur Untersuchung der EinflUsse des

Abbildungssystems auf den Kontrast in einem Energieverlustbild erweitert.
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3.1 Anmerkungen zur Simulation der Energieverlustbilder

Bei unseren Simulationsrechnungen beschranken wir uns auf die Abbildung
von Kristall netzebenen. Da das Energieverlustbild in desem Fall aus einem
Streifenmuster besteht, kann ein Linienprofil (Linescan) durch dieses Bild
berechnet werden. Die graphische Darstellung des smulierten Linienprofils
zagt die Intensitdtsvertellung des unelastischen Kontrastes in Abhangigkeit
von den relativen Bildkoordinaten in der Einheitszelle fir 201 kerechnete
Bildpunkte. Wir berechnen nur eine Innerschalenanregung, d.h., die
simulierten  Bilder sind ,untergrundkorrigiert®. Die  gewdhlten
Energieverluste liegen fir jede charakteristische lonisationskante etwas

oberhalb der |onisationsenergien dieser Kanten.

Ein grolRes Problem bel der Berechnung der unelastischen Bilder ist die
Redenzeit. Sie ist abhédngig von der vierten Potenz der fur die

Blochwellenrechnung ausgewédhlten Reflexanzahl N . Da die von uns
untersuchten Strukturen grof3e Einheitszellen besitzen, musde fir jede
Redhnung eine grof®e Anzahl von Reflexen beriicksichtigt werden, und
daraus resultierend waren die Rechenzeiten extrem hoch. Weil bereits durch
Stallknedt [24] gezeigt wurde, dass fur die Beschreibung der
Wedselwirkungsprozess eine , Ein-Exzitonen-Naherung® ausreichend ist
(eine Tatsache, die wir durch unsere Testrechnungen bestétigen konrten),
beschréankten wir uns zunéchst auf diese Naherung, um eine Reduzierung der

Redenzeit zu erreichen.



3.1. Anmerkungen zur Simulation der Energieverlustbil der 37

Dartiber hinaus wurde zur Smulation der in den Abschnitten 3.2., 3.3. und
3.4. dargestellten Energieverlustbilder eine idede Linse sowie ene
Schlitzblende vorausgesetzt, so dass es durch dese andimensionale
Naherung die benttigte Rechenzeit in vertretbaren Rahmen gehalten werden
konmnte. Das Verfahren wurde dann fur die im Abschnitt 3.5. berechneten
Bilder, in denen der Einfluss der Linsenaberration untersucht wurde, auf eine
»25-Exzitonen-Darstellung’ erweitert. In deser Darstellung wurden in den
Richtungen senkrecht sowie parallel zur systematischen Reihe je drei
Exzitonenwell envektoren angenommen (Abbildung 3.1.1, Quadrant rechts
oben). Unter Ausnutzung der Symmetrie wurde das Gesamtbild innerhab
einer Kreisblende durch geeignete Gewichtungsfaktoren berechnet.

y-Achse

x-Achse

Abbildung 3.1.1: Veranschaulichung der ,25-Exzitonen-Darstellung”.
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Die anzelnen Schritte zur Berechnung der unelastischen Bilder sind wie

folgt:

1. Wie schonim Abschnitt 2.1. erwadhnt wurde, bendtigt man fur die exakte
Losung der Schrodingergleichung wnendich viele Blochwellen. Fir die
numerische LAsung mussman sich jedoch auf eine begrenzte Anzahl von
Blochwellen beschrénken. Deshalb mussfur die Simulationen zuerst eine
Auswahl derjenigen Reflexe getroff en werden, die wegen der Grof3e ihrer
Blochwellenkoeffizienten am stérksten zum Kontrast in einem Bild
beitragen und daher in der Eigenwertrechnung berlicksichtigt werden
missen. Um diese Anzahl zu bestimmen, gibt es kein eindeutiges a priori
Kriterium. Als hilfreich haben sich zu diesem Zwed Testrechnungen mit
Tiefenscans erwiesen. Bel diesem Verfahren berechnet man fir eine
Anzahl von Reflexen zuerst die Potentialkoeffizienten und anschlief3end
die Intensitdtsentwicklung der Wellenfunktion mit zunehmender
Probendicke innerhalb des Kristalls. Die Anzahl der Reflexe wird dann
erhoht und die Intensitétsentwicklung neu berechnet. Dies wird solange
wiederholt bis Konvergenz zwischen den beredneten Kurven eintritt. Ist
dies der Fall, kann auf weitere Reflexe verzichtet werden und die Anzahl
berlicksichtigt werden, bel der die Konvergenz eingetreten ist. Dieses

Verfahren wird in eéinem Beispiel in Abschnitt 3.2. demonstriert.
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2. Im nadsten Schritt werden de einfalsaitigen (vor der unelastischen
Streuung) und ausfallseitigen (nach der unelastischen Streuung)
Blochwellen berechnet. Sie werden durch de Eigenwerte und
Eigenvektoren beschrieben, die sich aus der Lésung der Eigenwert-
gleichung ergeben.

3. Nadh der Berechnung der atomaren Matrixelemente aner bestimmten
Innerschalen-lonisation eines speziellen Elementes wird die Intensitéts-
vertellung des unelastischen Kontrastes fr jede Atomschicht berechnet
und zu einer Gesamtintensitéat aufsummiert. Als Ergebnis erh@lt man das

Energieverlustbild fir den gesamten Kristall.

3.2 Simulation eines Sauerstoffdefektesim SrCuO,—Kristall

Die SrCuO,Verbindung enthdlt, wie die aderen supraleitenden
Kupferoxide, zahlreiche Defekte. Durch analytische Verfahren wie ESI ist
man bemtht, die Art und de dcemische Zusammensetzung dieses Defektes
naher zu charakterisieren, well die Kenntnis tber die Defektstruktur, die die
supraeitende Eigenschaft dieser Verbindung beeinflusst, auch fir das
Verstandnis dieses Phanomens in  den anderen supraleitenden

Kupferoxidverbindungen von Interesse ist.

Die Kristalstruktur von SrCuO, bestent aus Netzebenen, die abwedhselnd
mit CuO, und Strontium besetzt sind. Fir die chemische Zusammensetzung
des Defektes werden in der Literatur zwe unterschiedliche Modelle

vorgeschlagen, die auf experimentellen Untersuchungen dieses Supraleiters
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basieren (Zhang et al. [30] und Azuma & al. [8]). Zhang geht in seiner
Beschreibung der Defektstruktur von einer Sr-O-Schicht aus, die anstelle
einer CuO,-Lage in der Defektregion erzeugt wurde. Aul3erdem existieren
bei diesem Modell weitere Sauerstoffatome im Defekt, welche je aur Halfte
die Atompldtze um die Sr-Atomlagen besetzen. In dem Model von Azuma
besteht der Defekt aus einer CuO-Schicht, so dassder Defekt gegentiber der
perfekten Struktur ein Sauerstoff-Defizit von 50% aufweist. Zudem sind die
beiden mit Sr besetzten Schichten vor und nach dem Defekt je nur zur Halfte
mit Sr-Atomen belegt.

In den experimentellen Untersuchungen von Wiedenhorst et a. [28] mittels
ESI wurde im Energieverlustbild des Sauerstoffs eine Abnahme der
Intensitét in Defektregion leobachtet. Dies sheint das Modell von Azuma
zu unterstitzen. Bei Zhangs Moddl ware in enem ideden
Elementvertellungsbild dagegen keine Reduzierung der Intensité zu
erwarten, weil die Konzentration des Sauerstoffs im Defekt der
Gesamtkonzentration der Sauerstoffatome in einer vollbesetzten CuO,-Lage
entspricht. Zur zuverlassigen Deutung der experimentellen Ergebnisse sind
jedoch Vergleiche mit Simulationsrechnungen unerlasslich. Diese wurden
fur beide Modell strukturen durchgefthrt.

Die Abbildung 32.1 zeigt die Projektion dieser Defektstruktur in der [100]-
Richtung, wie sie von Azuma vorgeschlagen wurde. Die GrolRe der
Superzelle betragt in den [100]-, [010]- und [001]-Richtungen 7,8, 7,8 bzw.
21 A. Die Richtung des einfallenden Strahls ist die [100]-Richtung. Durch
die dastische Streuung an den Atomen der Netzebenen wird de
systematische Reihe der (001)-Reflexe angeregt.
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Die Anzahl der bendtigten Reflexe wurde durch Tiefenscans bestimmt. Die
Abbildung 32.2 zeigt den Verlauf dieser Tiefenscans fir verschiedene
Reflexzahlen. Wie der Abbildung zu entnehmen igt, tritt Konvergenz est
beim Ubergang von 35und 37zu 43 Reflexen ein. Dies bedeutet, dass wir
uns auf 37 Reflexe beschrénken kénnen. Fir die Extinktionslange egab sich
aus dieser Abbildung 246 A.

Zur Berechnung der Linienprofile Uber das unelastische Sauerstoffbild
wurde die O-K-Kante bei 550 eV verwendet. Die Energie der einfallenden
Elektronen betrug 300 keV. Wie schon zum Beginn dieses Kapitels erwahnt,
wurde fur die Simulation eine ideale Linse sowie eine Schlitzblende

angenommen.
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Abbildung 3.2.1: Die Projektion des O-Defekts im SrCuO,—Kristall, wie sie
Azumavorschlégt, in der [100]-Richtung.
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Abbildung 32.2: Tiefenscans zur Bestimmung d Reflexanzahl fur 13
bzw. 19 Reflexe (....), 31 lzw. 35 Reflexe (----) und 37 lzw. 39 Reflexe
(—) und 43(- -) Reflexe.

Die Abbildung 32.3 zeigt das smulierte Sauerstoffverlustbild bel ener
Kristalldicke von 20A. Ein Vergleich mit der Projektion der Defektstruktur
in der Abb. 3.2.1 zeigt eine endeutige Korrelation zwischen den
Intensitétsmaximaim Energieverlustbild und den Sauerstoff positionen in der
Einhetszelle. Wie ewartet ist die Intensité im Defekt um die Hélfte
niedriger as die Intensitdt der vollbesetzten Sauerstofflagen. Bei dieser
Dicke handelt es sch beim Sauerstoffverlustbild also um ein Element-
vertellungshild des Sauerstoffs. Der Kontrast ist bei diesem Bild nur durch
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die unelastische Wedselwirkung des eingeschossnen Elektrons mit

Sauerstoffatomen entstanden.

Intensitét / willkrliche Einheiten
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Abbildung 3.2.3: Simuliertes Energieverlustbild des O-Defekts im SrCuO,-
Kristall bei einer Dickevon 20A.

Betrachtet man das Energieverlustbild firr eine Objektdicke von 100 A, wie
in der Abbildung 32.4 dargestellt, muss festgestellt werden, dass die
Zuordnung der Intensitéten zu den Atompaositionen des Sauerstoffs nicht
mehr eindeutig erfolgen kann, da jetzt zusétzlich Peaks an Stellen zu
beobachten sind, die nicht den Sauerstoffpositionen entsprechen.
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Abbildung 32.4: Simuliertes Energieverlustbild des O-Defekts im SrCuO,-

Kristall bei einer Dickevon 100 A.

Die Aushildung dieser neuen Intensitétspeaks im Bild kann nur auf die
»Erhaltung des elastischen Kontrastes® zurtickgefihrt werden. Wie aus der
Abbildung 321 hervorgeht,

Strontiumatome in der Superzelle. Man kann also an diesen Stellen kein

befinden sich an diesen Positionen

elementspezifisches Signal erwarten. Die Erhohung der Dicke hat hier eine

Zunahme des elastischen Kontrastes zur Folge, der im Energieverlustbild

sichtbar wird.
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Abbildung 3.2.5: Simuliertes Energieverlustbild des O-Defekts im SrCuO,-
Kristall bei einer Dicke von 200 A.

Schliefdlich demonstriert die Abbildung 32.5 den mit zunehmender Dicke
immer grofder werdenden Einfluss des elastischen Kontrastes. Sie zigt das
Energieverlustbild bei einer Dicke von 200 A. Wéhrend die Abbildung 3.2.3
ein edites Elementvertellungsbild darstellt, hat der Kontrast in den
Abbildungen 32.4 urd 3.2.5 sowohl unelastischen as auch eastischen
Ursprung. Eine Interpretation deser Bilder als Elementverteilungsbilder des
Sauerstoffs kénnte zur Folge haben, dass die chemische Zusammensetzung
des Defektes oder seine Breite fasch interpretiert wird, indem die

Gesamtintensitét im Defekt als elementspezfisch gedeutet wird.
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Wie sich der éastische Kontrast mit zunehmender Dicke entwickelt, zeigt

die Abbildung 32.6. Sie prasentiert die berechneten Linienprofil e durch das
elastische Bild fir verschiedene Kristalldicken. Die charakteristischen

Merkmale des Intensitétverlaufs spiegeln sich in den Energieverlustbildern
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bzw. 3.2.5 ds auch die Zunahme des elastischen Kontrastes im Defekt
entsprechen dem Verhalten des elastischen Kontrastes in der Abb. 3.2.6 bei
den entsprechenden Dicken. Dartber hinaus ist der Abb. 3.2.6 zu
entnehmen, dass die ausdtzlichen Maxima in den Energieverlustbildern den

Strontiumpositionen zuzuordnen sind.

Die Deutung der experimentellen Aufnahmen von Wiedenhorst et al. [28]
wurde durch Ergebnisse unserer Simulationen bestétigt. Fir die von Zhang
vorgeschlagene Defektstruktur haben wir in  unseren simulierten
Energieverlustbildern keine Anderung des Kontrastes in der Defektregion
beobachtet.

3.3 Simulation eines Indiumdefektesim ZnO-Kristall

In Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe von Mader [15] untersuchten wir
eine weitere Defektstruktur. Bel dieser Struktur handelt es sich um einen
planaren Indiumdefekt in ZnO. Hierzu wurde von dieser Arbeitsgruppe an
Modell vorgeschlagen, welches die Grundlage fir die folgenden

Simulationen ist.

Die Abbildung 33.1 zeigt die Projektion des Indiumdefektes in der [001]-
Richtung. Die (100)-Ebenen sind abwechselnd mit Zink und Sauerstoff
besetzt. Durch de In,Os-Dotierung besitzt die Struktur einen In-Defekt in
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der Mitte der Superzedle. Die Grof3e der Superzdle betrégt in den
Richtungen [100], [010] und [001] 23,4, 5,6 bzw. 3,25 A. Die Richtung des
einfallenden Strahlsist die [001]-Richtung. Zur Simulation der unel astischen
Bilder des In-Defektes wurde die In-Mys-Kante bei 520 eV gewéhlt. Die
Beschleunigungsenergie betragt wie bisher 300 keV. Auch hier gehen wir
zur Berechnung der Energieverlustbilder von einem ideden Blenden- und
Linsensystem aus. Die Testrechnungen mit den Tiefenscans ergaben fir
diese Struktur eine bendtigte Reflexanzahl von 41 Reflexen fiur die (100)-
systematische Reihe. Die Extinktionslange betragt 251 A.

Die Abbildung 33.2 zeigt das smulierte Energieverlustbild fir eine
Probendicke von 20 A. Vergleicht man de Intensitétsverteilung auf diesem
Bild mit der Defektstruktur in der Abb. 3.3.1, wird ersichtlich, dasssich die
einzige Intensitétsgitze, die im Bild vorkommt, an der Position des
Indiumatoms in der Superzelle befindet. Bel dieser Objektdicke ehélt man
also ein Elementvertell ungshild von Indium, welches Informationen tber die

lokale Verteilung dieses Elementesin der Zell e liefert.
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Abbildung 3.3.1: Die Projektion des Indiumdefekts im ZnO-Kristall in der
[001]-Richtung.
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Abbildung 3.3.2: Simuliertes Energieverlustbild des In-Defekts im ZnO-
Kristall bei einer Dicke von 20A.

Durch die Erhthung der Dicke af 100 A erscheinen auf dem
Energieverlustbild links und rechts vom Defekt weitere Intensitdtspedks
(Abb. 3.3.3). Die Ursache ist der zunehmende Einfluss des elastischen
Kontrastes beim Ubergang von 20A zur 100 A Dicke, wie es auch aus den
elastischen Bildern (Abb. 3.3.6) hervorgeht. Deshalb ist plausibel, dasssich
dieser Kontrast auch im unelastischen Bild stérker bemerkbar madt.
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Abbildung 3.3.3: Simuliertes Energieverlustbild des In-Defekts im ZnO-
Kristall bei einer Dicke von 100 A.

Der elastische Kontrast kann nicht nur an den Sauerstoff positionen
beobachtet werden, sondern auch an den Positionen der Zinkatome. Der
Kontrast ist zwar schwécher ausgepragt als beim Sauerstoff, aber esist ein
zusatzliches Indiz fur den zunehmenden Einfluss des elastischen Beitrages
mit wadhsender Probendicke.

Wie sehr der elastische Antell ein Energieverlustbild verfalschen kann, zeigt
das smulierte Energieverlustbild bei der Dicke von 500 A (Abb. 3.3.4). Bei
diesem Bild dominiert sogar der elastische Anteil. Wirde man die genaue
Struktur des Defektes nicht kennen, kbnmnte man de drei hohen Peaks
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falschlich als elementspeafisches Signal vom Indium interpretieren und
glauben, dassauch rechts und links der Mitte Indiumatome séal3en. In einem
experimentellen Bild, in dem die drei Peaks nicht einzen aufgelost sind,
sondern zu einem Gesamtpeak verschmelzen, wére die Interpretation dieses
Gesamtpeeks als eementspezifisches Signal von Indium ebenfall s fasch.
Dieses Energieverlustbild demonstriert in besonderem Mal%e, dass nicht
jeder Kontrast im Bild auch unelastischen Ursprung haben muss Deshalb
kann eine averlassige Interpretation der Kontraste in einem Energie-
verlustbild erst dann gewdahrleistet werden, wenn neben Experiment auch

Simulationsrechnungen durchgefihrt werden.

Zum Vergleich sind de unelastischen Bilder des Sauerstoffs fur drei
verschiedene Probendicken in der Abbildung 3.3.5 dargestellt. Die Zunahme
des elastischen Kontrastes mit der steigenden Probendicke wird auch an
diesen Bildern deutlich.

Wieder kann man den elastischen Bildern, Abbildung 33.6, entnehmen, dass
die in den Energieverlustbildern beobachteten Effekte von der ,Erhaltung
des elastischen Kontrastes® herrihren missen. Die kleinen Ausbeulungen,
die in den eastischen Bildern bei 200 A bzw. 500 A zu sehen sind, finden
sich in den Energieverlustbildern von Sauerstoff wieder. Auch der starke
Anstieg der Nebenmaximaim Energieverlustbild von Indium wird durch den

el astischen Beitrag verursacht.
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Abbildung 3.3.4: Simuliertes Energieverlustbild des In-Defekts im ZnO-
Kristall bei einer Dicke von 500 A.
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Abbildung 33.5: Simulierte Energieverlustbilder von Sauerstoff im ZnO-

Kristall mit einem planaren In-Defekt fr verschiedene Kristalldicken. Die

O-K-Kante liegt bei 550¢eV.
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Abbildung 33.6: Simulierte dastische Bilder des ZnO-Kristals for
verschiedene Kristalldicken.

3.4 Simulation eines Bordefektesim TiB,-Kristall

Durch die Ergebnisse der Simulationsrechnungen in den beiden letzten
Abschnitten konnte gezeigt werden, dass das Energieverlustbild einer
kristallinen Probe aunehmend durch den elastischen Kontrast Uberlagert
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wird, wenn de Dicke dieser Probe zunimmt. Diese Tatsache fihrt zu dem
Ergebnis, dass im Energieverlustbild nicht nur Intensitéten erscheinen, die
den Atomplézen des zur Abbildung erwinschten Elementes zuzuordnen
sind, sondern auch Intensitdten an den Positionen anderer Elemente.
Trotzdem kann fr beide Strukturen eine Grenzdicke angegeben werden, bis
zu der dieser Einfluss noch kiein genug ist, dass er vernachléssigt werden
kann: etwa 100 A fir die beiden Strukturen.

Fir die néchste Defektstruktur, die im Folgenden présentiert wird, konnte
leider keine realistische Obergrenze mehr fir die Dicke bestimmt werden. Es
handdlt sich bel dieser Struktur um mt Wolfram dotiertes TiB,, das
Bordefekte enthdlt. In der Abbildung 34.1 ist die Projektion deser
Defektstruktur in der [100]-Richtung dargestellt. Die Grol3e der Superzelle
ist in [100]-, [010]- und [001]-Richtung 303, 29,5 bzw. 3,23 A. In [010]-
Richtung folgen auf eine mit Titanatomen besetzte Ebene avei Borebenen.
Im Defekt gibt es zwel mit Wolfram vollbesetzte Atomlagen und zwel
Schichten mit jeweils 80% Titan und 20% Wolfram Konzentration.
Zwischen desen Lagen befinden sich die Bordefekte. Die Extinktionsdnge
betragt 428 A. Fir die Simulation des Bordefektes wurden 63 Reflexe der
(010)-systematischen Reihe berticksichtigt. Die Bor-K-Kante liegt bel 190
eV. Die Beschleunigungsenergie ist 300 keV. Die Einstrahlrichtung ist die
[100]-Richtung. Fir die Simulation der Energieverlustbilder wurde en
ideal es Blenden- und Linsensystem angenommen.

Die Abbildungen 34.2-3.4.5 zeigen die simuli erten Energieverlustbilder des
Bordefektes fiir die Probendicken 10 A, 20 A, 150 A und 300 A.
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Abbildung 34.1: Projektion des B-Defekts im TiB—Kristall mit W-
Dotierung in der [100]-Richtung. Die durch @ gekennzeichneten Positionen
sind mit 80% Titan und 20% Wolfram besetzt.

In der Abb. 3.4.2 (Dicke 10 A) ist eine regelméRige Verteilung der
Boratome in dem simulierten Elementvertellungsbild zu erkennen. Im
Defekt sind die avel Bordefekte gut sichtbar. Das Energieverlustbild 34.3
widerspricht jedoch unserer Erwartung. Nach den hisherigen Erfahrungen
erwartet man auch bei dieser immer noch kieinen Dicke von 20 A ein
Elementvertellungshild von Bor. Die Intensitdtsverteilung vor und nech dem
Defekt entspricht zwar der Borverteilung in TiB, aber die Defektstruktur ist
nicht mehr eindeutig zu interpretieren. Da Titan und Wolfram schwerer sind
als Bor, fuhrt die elastische Streuung der eingestrahlten Elektronen an diesen
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beiden Atomen schon bel dieser klenen Dicke aim Erscheinen des
elastischen Kontrastes. Alleine der Einbruch der Intensitét im Defekt |8sg

vermuten, dasshier ein Defizit an Boratomen existiert.
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Abbildung 34.2: Simuliertes Energieverlustbild des B-Defekts im TiB,-
Kristall bei einer Dicke von 10A.

Die Interpretation des Energieverlustbildes wird noch schwieriger, wenn
man de Abbildung 34.4, Dicke 150 A, betrachtet. Der Kontrast, der dieses
Bild geformt hat, ist nur der elastische Kontrast. Zunadhst ist vor und rach
dem Defekt eine Verschiebung der Intensitdtspeaks hin zu den

Titanatompl&zen zu erkennen. Die Intensitéten an den Positionen vom Bor
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sind schwach ausgepragt. Im Defekt ist die Intensité ganzlich durch den
elastischen Kontrast entstanden.
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Abbildung 34.3: Simuliertes Energieverlustbild des B-Defekts im TiB,-
Kristall bei einer Dicke von 20A.

Einen &dhnlichen Verlauf flr die Intensitdt erkennt man auch auf dem
simulierten Energieverlustbild bei einer Dicke von 300 A in der Abbildung
3.4.5. Mit zunehmender Dicke geht jede Korrelation der Intensitétspeaks mit
den Boratomplé&tzen verloren. Die beiden berechneten Bilder geben keinen
Aufschluss Uber die Vertellung der Boratome im Kristall. Sie zigen einen

enormen Anstieg des elastischen Kontrastes mit zunehmender Dicke und
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somit eine vdllige Verfdschung des Energieverlustbildes durch desen
Kontrasttyp.
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Abbildung 34.4: Simuliertes Energieverlustbild des B-Defekts im TiB,-
Kristall bei einer Dicke von 150 A,

Die Entwicklung des elastischen Kontrastes mit zunehmender Dicke zigen
die simulierten Linescans durch die elastischen Bilder fiir die Dicken 10A,
20 A und 300 A in der Abbildung 34.6. Schon bei dem Ubergang von der
Dicke 10 A zu der Dicke 20 A ist der starke Anstieg des elastischen
Kontrastes im Defekt zu beobachten. Der Verlauf der Kurve im elastischen
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Bild fiir die Kristalldicke von 300 A entspricht fast dem Verlauf der Kurve

im unelastischen Bild in der Abb. 3.4.5, so dass zwischen den beden
Bildern kaum unterschieden werden kann.
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Abbildung 34.5: Simuliertes Energieverlustbild des B-Defekts im TiB,-
Kristall bei einer Dicke von 300 A.
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Abbildung 34.6: Simulierte dastische Bilder des TiB-Kristals fir

verschiedene Kristalldicken. Zur besseren Darstellung sind de Intensitéten

angepasst.



64 Kapitel 3. Ergebnisse undDiskusson

Leider konnte bei dieser Defektstruktur keine Ubereinstimmung mit den
experimentell aufgenommenen Bildern erreicht werden [6]. Die Dicke der
experimentell untersuchten Probe lag nach Angabe der Arbeitsgruppe von
Freitag bei 80 A. Unsere Simulation fir diese Dicke agab einen
Intensitatsverlauf ahnlich wie in der Abb. 3.4.4, so dass wir auch bei dieser
Dicke kein Elementverteilungsbild erwarten wirden. Nur fir eine Dicke von
10 A konnte das smulierte Bild als Elementverteilungsbild des Bors
gedeutet werden. Mit steigender Dicke wird das Bild duch Ausbildung von
zusétzlichen Intensitdten verfalscht. AulRerdem zeigt die Entwicklung des
elastischen Kontrastes mit zunehmender Dicke (Abbildung 3.4.6) genau die
Effekte, die in den urelastischen Bildern (3.4.2-3.4.5) zu sehen sind. Aus
diesen Griinden kann ohne Einschréankung festgestellt werden, dassallein die
.Ernaltung des eastischen Kontrastes* die Verfdschung des

Energieverlustbildes verursacht.

3.5 Der Einflussder Linsenfehler

Bisher konzentrierten sich de Simulationen auf die Beschrelbung der
Wedselwirkungsprozese in dem Objekt, um einen Einblick in de
Kontrastentstehung in einem Energieverlustbild zu gewinnen. Bei der
Berechnung deser Bilder wurde ein idedes Blenden- und Linsensystem
vorausgesetzt und die Auswirkung von Abbildungsfehlern vernadlassigt.
Der Linsenfehler verursacht jedoch eine Verzerrung des Well enfeldes sowie
eine Veschlechterung der Auflosung im Bild. Wie gro3 die
Linsenaberration ist, hangt von den sphérischen und chromatischen

Aberrationskoeffizienten ab. Der Einfluss eines realen Abbildungsystems
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auf die propagierende Wellenfunktion wird mittels der Transmissons-
funktion Ta, Gl. (2.3.6), beschrieben, diein der hinteren Brennebene mit der
Well enfunktion multi pliziert werden mussund sich dadurch auf den Verlauf
der Intensitdt in der Bildebene auswirkt. Bisher hatten wir in Gl. (2.2.18)

Ta=1 gesetzt.

Fir unsere Rechnungen erwies sch der Sauerstoffdefekt in SrCuO, as
geeignet. Die verhdltnismaldig geringe Rechenzeit in diesem Fall (etwa 132
Std. fur das gesamte Bild) ermoglichte uns, unsere Simulationen auf ,25
Exzitonen-Darstellung* zu erweitern (Abschnitt 3.1). Aulerdem konnten wir
durch Variation unterschiedlicher Abbildungsparameter den Einfluss der

Linse unter verschiedene Bedingungen untersuchen.

Die Tabelle 3.1 gibt eine Ubersicht Uber die Parameter, die fur die
Berechnung der nun folgenden Energieverlustbilder eingesetzt wurden. Die
Koeffizienten der sphérischen und chromatischen Aberration (Cg bzw. C)

sowie die Brennweite f bezehen sich auf die Herstellerangaben fiir die von

Mader et al. [15] verwendeten Mikroskope.

Fir unsere Berechnungen haben wir ein Defokus
Af =/CA , ,Scherzer-Fokus' (35.1)

und eine Energiebreite

JCA
OE =&, =Y"" ey, (35.2)
CC
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angenommen.

Die Abbildung 35.1 zeigt die Intensitéatsverteilung im Sauerstoff verlustbild
unter Berlicksichtigung der Linsenfehler. Zuerst konnte der Eindruck
entstehen, dass der Linsenfehler zu einer Abschwéchung des elastischen
Kontrastes im Bild gefuihrt hat. Stellt man jedoch die beiden Abbildungen
3.5.1 und 325 (das Sauerstoffverlustbild ohne Linsenfehler) gegenlber
(Abb. 3.5.2), beobachtet man im Defekt eine Verschlechterung des
unelastischen Kontrastes. In diesem Bereich ist eine starke Abnahme der
Intensitét zu erkennen. Die drei auf unterschiedliche Weise verursachten
Intensitdten (elastisch und unelastisch) sind in ihrer HO6he kaum
unterscheidbar. Hier ist durch de Verwaschurng der Intensitét der elastische
Kontrast sogar noch ausgepragter als in der Abb. 3.2.5. Da Cs klein ist, hat
die sphérische Aberration roch keinen grof3en Einfluss auf die Auflésung.
Im Gegensatz dazu zeigt die gepunktete Linie in Abbildung 35.3, dassdie
groRere Off nungsfehlerkonstante Cs in diesem Bild zu einer Verwaschung
des Bildes und zu einer Verbreiterung der einzelnen Peaks fiuhrt. Dies wird
ausgepragter, wenn man en lreteres Energiefenster annimmt
(durchgezogene Linie). Der elastische Kontrast ist im Defekt zwar
verschwunden, aber die geringe unelastische Intensitét &3t jede Aussage
Uber die Konzentration von Sauerstoff offen. Entsprechend ist der Verlauf
der beiden Kurven in der Abbildung 354. Be ener groferen
Aperturblende, 20 mrad, und einem breiten Energiefenster von 20 eV wird
die Auflésung so schlecht, dass vom Defekt kein elementspezifisches Signal

mehr zu erwarten ist.
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Abb. 3.5.1 Abb. 3.5.3 Abb. 3.5.4
Ultra-Twin Super-Twin Super-Twin
Objektiv-apertur 9,5 9,5 20
[mrad]
Uo [kV] 300 300 300
Cs [mm] 0,5 1,2 1,2
Cc[mm] 1,0 1,2 1,2
f [mm] 2,2 1,7 1,7
Af [nm] 31,3 50(bzw. 40 |50
OE [eV] 10 12 (bzw. 200 |12 (bzw. 20

67

Tabelle 3.1: Die zur Berechnung der Energieverlustbilder gewéahlten

Parameter.
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Abbildung 35.1: Simuliertes Sauerstoffverlustbild unter Berlicksichtigung
der Linsenfehler. Die Kristalldickeist 200 A.
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Abbildung 35.2: Vergleich der Sauerstoffverlustbilder mit und ohne
Linsenfehler. Die Intensitdéten in den baeiden Kurven wurden zur besseren

Darstellung angepalit.

Insgesamt fuhrt der Linsenfehler zu einer qualitativen Verschlechterung des
Bildes. Die Kenntnis Uber die Struktur des Kristalls ermdglichte uns bei
diesen Beispielen, die einzelnen Eff ekte a1 interpretieren. Ware die Struktur
unbekannt, konnte man duch dese Bilder keine quantitative Information

Uber der Struktur erhalten.
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Abbildung 35.3: Simuliertes Sauerstoffverlustbild unter Berlicksichtigung
des Linsenfehlers. Die Kristalldicke ist 200 A.
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Abbildung 35.4: Simulierte Sauerstoffverlustbilder zur Demonstration der
Auswirkung der Aperturblende.
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3.6 Methoden zur Unterdrickung des elastischen Kontrastes

Wie esin letzten Abschnitten demonstriert wurde, nimmt der Einfluss des
elastischen Kontrastes im Energieverlustbild kristaliner Préparate mit
steigender Probendicke zu. Aus diesem Grund stellte sich die Frage, ob es
sinnvolle und zuverlassige Methoden gibt, um die Beitrdge dieses
Kontrasttyps aus dem Energieverlustbild zu eliminieren. Zu desem Zwedk

wurden von uns die folgenden Verfahren untersucht:

a) ,Ratio*-Methode

Da sich das Kontrastverhalten in  einem elastischen Bild im
Energieverlustbild widerspiegelt, drangt sich zunéchst die Frage auf, ob
durch Division des Energieverlustbil des durch das elastische Bild der Antell

des el astischen Kontrastes unterdriickt werden kann.

Um die Anwendbarkeit dieser Methode zu Uberprifen, wurde fir die
Defektstruktur in SrCuO, das Sauerstoffverlustbild flr zwe verschiedene
Dicken, 100 A bzw. 200 A, pixelweise durch das eastische Bild fiir die
entsprechenden Dicken dvidiert. Die Ergebnisse dieser Rechnungen, die wir
as ,Ratio“-Bild bezachnen, sind in Abbildungen 36.1. und 36.2.
dargestellt .

Bei einer Dicke von 100 A (Abbildung 3.6.1) ist der elastische Kontrast
ganzlich unterdrtickt. Esist jedoch eine Verschlechterung der Auflésung und
eine geringe Verschiebung der Intensitétspeaks zu beobachten. Zudem sieht

man im Bil d ene deutliche Abnahme des Kontrastes.



3.6. Methoden zur Unterdriickung des el astischen Korntrastes 73

Auch im ,Ratio“-Bild 36.2 (200 A) ist der elastische Beitrag teilweise
verschwunden. Auffélig sind aber in diesem Bild zum einen die zawe
deutlich ausgepragten Intensitétsspitzen rechts und links vom Defekt, die
keiner Atomposition in der Superzelle zuzuordnen sind und nicht
interpretiert werden konnen, zum anderen eine Verschiebung der
Intensitétsmaximaim Defekt selbst (jeweils mit Pfeillen gekennzechnet).

Die Abbildung 36.2 demonstriert deutlich, dass der Beitrag des elastischen
Kontrastes in einem Energieverlustbild nicht durch eine einfache Division
eliminiert werden kann. Es hangt vielmehr vom betrachteten System und der
Starke des elastischen Anteils ab, ob der elastische Kontrast durch de
» Ratio"-Methode zuverlassig unterdriickt werden kann. Unsere Rechnungen
fuhrten z.B. beim Bor-Energieverlustbild (Abschnitt 3.4) bei ener
Probendicke von 150 A zu einem ,Ratio*-Bild, das eine irregulére

Intensitétsvertellung zeigte und nicht interpretiert werden konnte.

Wie unsere weitere Testrechnungen zeigten, ist diese Methode dlenfalls fir
kleinere Dicken geeignet, wenn man eine qualitative Verschlechterung in
Kauf nimmt. Bel dickeren Objekten versagt sie dagegen Vollig. Es ist
einersaits eine schnell e Methode, zum Nadteil der Qualitét einer Abbildung,
den elastischen Anteil zu eliminieren, anderseits aber kein Verfahren, das

man ohne Einschrankungen einsetzen kann.
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Abbildung 36.1: Vergleich des Energieverlustbildes von Sauerstoff mit
dem , Ratio“-Bild bei einer Dicke von 100 A.
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Abbildung 36.2: Vergleich des Energieverlustbildes von Sauerstoff mit
dem , Ratio*-Bild bei einer Dicke von 200 A.

b) , Jump-Ratio*-Methode

Die , Jump-Ratio”-Methode wird in der Praxis oft eingesetzt, um das
charakteristische Signa der Innerschalenanregung des gesuchten Elementes
von einem unspezifischen Untergrundsignal zu befreien. Ein ,, Jump-Ratio”-
Bild erméglicht alerdings keine quantitativen Aussagen (ber die Probe. Bel
dieser Methode werden zwei Energieverlustbilder, an der |onisationskante
I (Eg,Fi ;) (post edge) und vor der Kante I,(Ey,,F;) (pre edge)
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aufgenommen. Durch Division dieser beiden Bilder, die punkiweise efolgt,
erhdit man das,, Jump-Ratio“-Bild

sl

I (F .
le(F ) = |((J)) (36.1)
utZt)

|

-

Fir unsere Berechnung simulierten wir zuerst fur die dre Elemente
Sauerstoff, Kupfer und Strontium in SrCuQ, jeweils vor der O-K-Kante bel
500 eV bzw. an der O-K-Kante bel 550 €V Energieverlustbilder. Danach
wurden die Intensitéten in diesen Bildern fUr den betreff enden Energieverlust
zu einer Gesamtintensitdt aufsummiert. Anschlief3end wurde die Gesamt-
intensitdt an der Kante (post edge) pixelweise durch de Gesamtintensitét vor
der Kante (pre edge) dividiert. Das Ergebnis ist in der Abbildung 3.6.3
dargestellt.

Wie aus der Abbildung hervorgeht, fuhrt die , Jump-Ratio*-Methode zum
Verschwinden des elastischen Kontrastes im Sauerstoffverlustbild. Die
Intensitéten im Bild entsprechen den Sauerstoffpositionen im Kristall, so
dass jetzt der reine unelastische Kontrast vorliegt. Der grof3e Naditeil dieser
Methode ist aber der geringe Kontrast des Bildes, wie die Abbildung 36.3

zagt.

Durch diese Methode konnte in unserem speziellen Fall der elastische
Kontrast im Sauerstoffverlustbild unterdriickt werden. Allerdings ist dieses
Beispiel kein Bewes dafir, dass $ch der elastische Antell im
Energieverlustbild auch allgemein und dne Einschrankung durch ,,Jump-
Ratio“-Methode diminieren lasst. Man muss diese Methode a
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unterschiedlichen Systemen untersuchen, um die Anwendbarkeit auch
individuell festzustell en.
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Rd dive Bil dkoardingte

Abbildung 36.3: Das ,Jump-Ratio“-Bild fur die Sauerstoffverteilung im
SrCuO,-Kristall bei einer Dicke von 200 A.



78 Kapitel 3. Ergebnisse undDiskusson

Die avei hier besprochenen Methoden zeigen, dass es kein idedes und
allgemein gultiges Verfahren gbt, um den elastischen Antell in einem
Energieverlustbild zu unterdriicken. Wahrend de , Ratio“-Methode nur bel
kleineren Probendicken anwendbar ist, kann de ,,Jump-Ratio"-Methode
auch bel etwas groleren Dicken angewendet werden. Nachteilig ist jedoch
die dabei auftretende Verringerung des Kontrastes.



Kapitel 4

Zusammenfassung

Die energiefilternde Transmissionselektronenmikroskopie spielt in  den
Materialwissenschaften bei der Untersuchung von FestkOrpern ene
bedeutende Rolle. Die Aufzeichnung von Elementverteilungsbildern
ermoglicht eine Analyse der chemischen Zusammensetzung der Probe. Bei
kristallinen Proben ist die Interpretation eines Elementverteilungsbildes
aufgrund der ,Erhaltung des eastischen Kontrastes® jedoch schwierig.
Deshalb ist es natwendig, begleitend zum Experiment Simulations-
recainungen durchzufUhren, um eine averlassge Interpretation der
Kontraste im Energieverlustbild zu gewahrleisten.
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Das Ziel dieser Arbeit war, durch Simulationen von Energieverlustbildern
unterschiedlicher Defektstrukturen den Einfluss des elastischen Kontrastes

ZU untersuchen.

Fir unsere Berechnungen wurden drel Defektstrukturen mit je @nem
charakteristischen Defekt ausgewahlt. Die simulierten Energieverlustbilder
dieser Defekte bestétigten fur alle drel Defekte die Annahme, dass mit
steigender Probendicke der gewilnschte unelastische Kontrast in einem
Energieverlustbild zunehmend duch den elastischen Anteil verfalscht wird.
Bei dickeren Kristallproben fuhrte der Einfluss des elastischen Kontrastes

zum Erscheinen von Intensitéatsspitzen, die nicht elementspezifisch waren.

Wahrend fur die beiden ersten Defektstrukturen (O-Defekt in SrCuO, und
In-Defekt in ZnO) eine Obergrenze fir die Kristalldicke gefunden werden
komnte (100 A), bei der der Anteil des eastischen Kontrastes im
Energieverlustbild nach  Klein - war, lieferte dieser Betrag in
Energieverlustbildern des Bors in TiB, schon bei einer sehr kleinen Dicke
(20 A) einen golRen Beitrag zur Kontrastentstehung. Zusétzlich verfalschte
der eastische Einflussin diesen Bildern den Kontrast dahingehend, dassbel
dickeren Proben keine Zuordnung der Intensitiéten im Bild zu den

Atomplétzen in der Superzelle mehr mdglich war.

Die Linsenaberration verursachte eine qualitative Verschlechterung des
Energieverlustbildes. Es wurde sowohl eine Verwaschung des Linienprofils
as auch eine Verminderung der Auflosung beobachtet. Bei grofReren
Aberrationskoeffizienten fihrten diese beiden Einfllsse dazu, dass keine

guantitativen Aussagen mehr Uber die Struktur des Defektes moglich waren.
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Um ein Verfahren zu finden, durch welches der Beitrag des elastischen
Kontrastes in einem Energieverlustbild eliminiert werden kann, haben wir
zwei mogliche Methoden am Beispid der Defektstruktur im SrCuO,
untersucht. Die ,,Ratio*- Methode ewies sch nu fir kleinere Objektdicken
as hilfreich. Fir grofRere Dicken wurden im Sauerstoffverlustbild Bild
Intensitéten beobachtet, die keiner Atompasition in der Struktur zuzuordnen
waren. Durch de ,,Jump-Ratio*-Methode konrte der elastische Antel im
Energieverlustbild des Sauerstoffs eliminiert werden. Allerdings flhrte diese
Methode in unserem spezellen Fall zu einer enormen Verschlechterung des
Kontrastes und somit der Qualitat des Bildes.
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