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Kapitel 1
Einleitung

Ein Transmissionselektronenmikroskop, das mit einem abbildenden Energiefilter aus-
gestattet ist, ermoglicht die Aufzeichnung von Bildern, zu denen nur Elektronen ei-
nes bestimmten Energiebereiches beitragen. Selektiert man mit dem Energiespalt im
Filter nur Elektronen, die beim Durchgang durch die Probe keinen Energieverlust
erlitten haben, erhélt man ein elastisch gefiltertes Bild der Probe. Lisst man durch
geeignete Einstellung des Energiespalts im Filter nur Elektronen zur Bildaufzeich-
nung beitragen, die bei Anregung einer inneren Schale eines bestimmten Elements
inelastisch gestreut wurden, so erhélt man eine inelastisch gefilterte Aufnahme. Ei-
ne anschlieffende Subtraktion eines elementunspezifischen Untergrundes ergibt ein
Elementverteilungsbild, dessen Intensitédt Informationen iiber die Fldchenteilchen-
dichte des betreffenden Elements in der Probe enthélt.

In dieser Arbeit werden beide Abbildungstechniken zur Untersuchung diinner amor-
pher Kohlenstoff-, Silizium- und Germaniumproben sowie zur Untersuchung von
diinnen amorphen oxidierten Proben aus Silizium und Germanium eingesetzt, wobei
letztere auch Kohlenstoff beinhalten. Fiir die quantitative Auswertung der elastisch
und inelastisch gefilterten Aufnahmen ist die theoretische Betrachtung der beiden
Abbildungsprozesse notwendig. Beschreibt man den elastischen Abbildungsprozess
diinner amorpher Proben, die aus einem Element bestehen, mit Hilfe der Schwaches-
Objekt-Naherung, wird die entsprechende Atomstreuamplitude eine komplexe Grofe
und das Diffraktogramm zu einer elastisch gefilterten Aufnahme besteht aus einem

probenabhéngigen Faktor, der sich aus dem Zwei-Teilchen-Strukturfaktor und der
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Atomstreuamplitude zusammensetzt, und einem gerdteabhéngigen Faktor, der durch
eine Ubertragungsfunktion wiedergegeben wird. Diese hiingt anders als im Falle der
Schwaches- Phasenobjekt-Naherung nicht nur von Gerédteparametern, sondern auch
von einer probenabhéngigen Phase n ab, die als Phase der komplexen Atomstreu-
amplitude angesehen werden kann.

Der inelastische Abbildungsprozess liasst sich mit einer linearen Abbildungstheorie
beschreiben, wenn Mehrfachstreuung vernachléssigt werden kann. Dies sollte fiir
diinne amorphe Filme mit eine Schichtdicke von ca. 5 bis 30 nm, die hier untersucht
wurden, der Fall sein. Das Diffraktogramm einer inelastisch gefilterten Aufnahme
einer Probe, die aus nur einem Element besteht, enthélt das Produkt aus dem Zwei-
Teilchen-Strukturfaktor des Elementes und dem Betragsquadrat der inelastischen
Ubertragungsfunktion (I7F). Diese beschreibt nicht nur den Geriiteeinfluss bei der
Abbildung, sondern enthélt auch den Einfluss des inelastischen Streuprozesses.

Ziel dieser Arbeit ist die raumfrequenzabhéngige Bestimmung von Phasen komple-
xer Atomstreuamplituden und von Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren diinner amor-
pher Kohlenstoft-, Silizium- und Germaniumproben sowie die Untersuchung des
Einflusses der Phasenableitung 7’ (u) auf die Einhiillende elastisch gefilterter Dif-
fraktogramme. Zur Ermittlung der Phase und ihrer Ableitung werden Fokusreihen
elastisch gefilterter Bilder der Praparate mit einer Slow-Scan-CCD-Kamera aufge-
zeichnet. Daraus werden mit digitaler Bildbearbeitung die Diffraktogramme berech-
net und ausgewertet. Fiir die Ermittlung des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors werden
ebenfalls diese Diffraktogramme der elastisch gefilterten Bilder herangezogen. Als
zweite unabhéngige Bestimmungsmethode werden Diffraktogramme von inelastisch
gefilterten Aufnahmen bzw. von Elementverteilungsbildern und relativistische Be-
rechnungen der inelastischen Ubertragungsfunktion verwendet. Beide Ergebnisse fiir
den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor werden miteinander verglichen.

In dieser Arbeit werden auch oxidierte amorphe Silizium- und Germaniumfilme un-
tersucht, wobei in den Germaniumproben auch Kohlenstoff enthalten ist. Zur Pro-
bencharakterisierung sollen die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren der in der
Probe enthaltenen Elemente bestimmt werden. Dies geschieht mit Hilfe von Dif-
fraktogrammen von Elementverteilungsbildern der betreffenden Elemente und mit

relativistischen Berechnungen der inelastischen Ubertragungsfunktion.



Da fiir die Berechnung der inelastischen Ubertragungsfunktion die Kenntnis der
eingesetzten Abbildungsparameter notig ist, muss auch der verwendete Konvergenz-
halbwinkel, der die Einstrahlcharakteristik der Elektronen auf die Probe beschreibt,
bekannt sein. Oft geschieht dies mit Hilfe einer Konvergenzhalbwinkeleichung, die
den Konvergenzhalbwinkel als Funktion der Kondensorlinsenanregung wiedergibt.
Héufig wird diese durchgefiihrt, indem Experimente mit konvergenter Beugung an
einkristallinen Préparaten ausgewertet werden. In dieser Arbeit sollen im Anhang
neue Methoden vorgestellt werden, die diese Konvergenzhalbwinkeleichung unter
Verwendung der hier untersuchten diinnen amorphen Folien ermdglichen.

Ein weiteres Ziel dieser Arbeit ist die Erklarung einer im Rahmen dieser Arbeit
gemachten Beobachtung, nach der die mittlere Intensitdt von Einzelbildern in Fo-
kusreihen eine Abhéngigkeit vom Defokus aufweist, obwohl alle Bilder mit der glei-
chen Belichtungszeit aufgezeichnet wurden. Die Art dieser Defokusabhéngigkeit wird
dabei von der Kondensorlinsenanregung bestimmt. Aufser einer Erklarung dieser Be-
obachtung im Anhang dieser Arbeit soll dort eine Methode vorgestellt werden, wie
dieser Effekt zur Charakterisierung des Crossovers oberhalb der Objektivlinse ge-

nutzt und sein Durchmesser ermittelt bzw. abgeschitzt werden kann.
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Kapitel 2

Elastisch gefilterte Abbildung im

Transmissionselektronenmikroskop

2.1 Bildentstehung im Elektronenmikroskop

Um den Abbildungsprozess in einem Mikroskop zu beschreiben, verwendet man
das Kirchhoff’sche Beugungsintegral in Fresnel’scher Naherung [15]. Es erlaubt die
Berechnung der Wellenpropagation zwischen den abbildungsrelevanten Ebenen im
Mikroskop sowohl im Falle der Abbildung mit Hilfe elastisch oder inelastisch ge-
streuter Elektronen, als auch fiir die Lichtoptik.

Abbildung 2.1 zeigt schematisch die wesentlichen optischen Elemente im Mikroskop.
Die z-Achse beschreibt die optische Achse, g die Gegenstandsweite, f die Brennweite
der Objektivlinse und b die Bildweite. Die Ortskoordinaten der abbildungsrelevan-
ten Ebenen sind wie folgt aufgeschliisselt: p'= (z,y) bezeichnet die Objektebenen-
koordinaten, p; = (v, ;) die Objektivlinsenebenenkoordinaten, p4 = (z4,y4) die
Aperturblendenebenenkoordinaten und pp = (xp,yp) die Bildebenenkoordinaten.
Objekt, Objektivlinse und Aperturblende werden durch eine sogenannte Transmis-
sionsfunktion beschrieben. Mit ihr ldsst sich die Wellenfunktion direkt hinter der
betreffenden abbildungsrelevanten Ebene berechnen, wenn die Wellenfunktion di-
rekt vor dieser Ebene bekannt ist.

Sei W, (p) die einfallende Welle auf das Objekt, dem die Transmissionsfunktion 7" (p)



Objekt- Objektiv- Aperturblenden- Bild-
ebene linsenebene ebene ebene
i— g —l— 1 —| - b
; i Optische
: : >
i ‘L ZA ZB!  Achse
—> —> —> —>
p PL PA PB
T(p) T(pp) T,(p,)

Abbildung 2.1: Schematische Anordnung der abbildungsrelevanten Ebenen im Transmissions-

elektronenmikroskop und Bezeichnung ihrer Ortskoordinaten und Transmissionsfunktionen.

zugeordnet ist. Dann ist die durch das Objekt transmittierte Wellenfunktion W ()

U (p) =T(p) - Ve (1), (2.1)

mit 77 = (p, z). Die Transmissionsfunktion 7" () der Probe ist in der Regel unbekannt.
Um trotzdem die Bildintensitat im Elektronenmikroskop berechnen zu kénnen, wer-
den in den folgenden Unterkapiteln zwei mathematische Ansétze fiir diese Funktion
vorgestellt.

Die Objektivlinse mit der Brennweite f wird durch die Transmissionsfunktion
Ty (fr) = e (2:2)

beschrieben. Dabei ist k& = 27/ der Betrag des Wellenvektors der auf die Linse

einfallenden Welle mit der Wellenlénge A. Die Transmissionsfunktion der Apertur-
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blende ist gegeben durch
Ty (71) = A (@) - &P (2.3)

und berticksichtigt die Linsenfehler der Objektivlinse, die in der Phase x (@, E') auf-
treten. Der Vektor @ = g4/ (A f) = /X ist die Raumfrequenz, 9 der Streuwinkel,
bei dem durch die Vektorschreibweise auch sein Azimuth angegeben wird, E der
Energieverlust der Elektronen und A (@) beschreibt den Einfluss der Aperturblende

in der hinteren Brennebene der Objektivlinse mit

A(u):{l : fﬁruSﬁTA; (2.4)

0 : sonst

U4 kennzeichnet dabei den Aperturhalbwinkel. Die Phase x (u, F') wird durch den

Ausdruck
E,—FE
B u? (2.5)

wiedergegeben [27|. Die Linsenfehler werden durch die sphérische Aberrationskon-

1
X (u, E) = 57?03)\3114 — 1AfAE — TAC,

stante Cs und die chromatische Aberrationskonstante C,. charakterisiert. Der Defo-
kus Af ist hier fiir den Unterfokus positiv definiert. F; ist die Anfangsenergie der
Elektronen, F deren Energieverlust. F,, ist ein Energiewert der nur fiir die inelasti-
sche Abbildung relevant ist: In dem Fall wird ein Energiespalt in die energiedispersive
Ebene des Mikroskops eingefahren und zur Einstellung des gewiinschten Energiever-
lustes in der Regel die Hochspannung um den Betrag F,, variiert. Im allgemeinen ist
E,, der Energieverlust in der Mitte des durch den Spalt gesetzten Energiefensters.
Fiir die elastische Abbildung ist E,, also 0 €V. In Gleichung (2.5) wurde vorausge-
setzt, dass der zweizédhlige Astigmatismus korrigiert ist und sonstige Fehler hoherer
Ordnung vernachléssigbar sind.

Mit den nun bekannten Transmissionsfunktionen und mit einem Ansatz fiir die
Transmissionsfunktion 7" (p) fiir das Objekt kann man mit Hilfe des Kirchhoff’schen
Beugungsintegrals in Fresnel’scher Ndherung, das oft auch Fresnel-Integral genannt

wird, die Ausbreitung der Welle im Elektronenmikroskop berechnen [15]

ei-k-(z’fz)

U (7)) = U, ()T (577 g5 2.6
(T)—m (M) T (p) e 7, (2.6)



mit 7' = (p”,2’). U () ist hier nun die Welle, die sich durch Wellenpropagation im
Abstand 2’ — z hinter dem optischen Element mit der Transmissionsfunktion 7" (p)
ergibt, wenn auf dieses eine einfallende Welle ¥, mit dem Wellenvektor k=2n /A
und der Wellenlénge A fallt. Die Ortskoordinaten des optischen Elements sind hier
durch 7 gekennzeichnet. Zur Berechnung der Wellenfunktion in der Bildebene wendet
man zundchst Gleichung (2.6) an, um aus der Wellenfunktion Wr (p) aus Gleichung
(2.1) direkt hinter dem Objekt die Wellenfunktion direkt vor der Objektivlinse zu
bestimmen. Durch eine anschliefende sukzessive Anwendung von Gleichung (2.6)
erhédlt man dann die Wellenfunktion in der Bildebene.

Bei der Berticksichtigung der auflosungsbegrenzenden Linsenfehler wie der sphéri-
schen und chromatischen Aberration des abbildenden Linsensystems reicht dabei
nach [48] die Betrachtung der Objektivlinse aus, denn wegen ihrer Vergroferung
von Moyp; = 20 — 50 kann man die entsprechenden Linsenfehler der sich anschliefen-
den Linsensysteme vernachlissigen. Im Falle, dass sich das betrachtete Objekt nicht
durch eine Transmissionsfunktion 7" (p) beschreiben lésst, kann das Verfahren der
sukzessiven Anwendung von Gleichung (2.6) trotzdem dann eingesetzt werden, wenn
man im ersten Berechnungsschritt den Ausdruck fiir die Wellenfunktion W, (7) T ()
direkt hinter der Probe aus Gleichung (2.6) geméf Gleichung (2.1) durch ¥ (p)
ersetzt.

Nach obigem Verfahren ergibt sich dann fiir die Intensitéit im Beugungsbild, das sich
in der hinteren Brennebene des Objektivs befindet [27]

4 (@) [wr () -y 27

1
— )\2—]('2
und V4 (u) ist bis auf Phasenfaktoren die Fouriertransformierte der Wellenfunktion
Ur (p) direkt hinter dem Objekt.
Unter Verwendung von @ = J/A = ja/ (A - f) mit dem Streuwinkel ¥ ergibt sich

dann bei monoenergetischer paralleler Beleuchtung fiir die Intensitét in der Bilde-

bene ,
) 1 i )
s (o) = 55| [ [ () Ty (&)d?ﬂdﬁ , (2.8)

dabei bezieht sich die Bildkoordinate pp auf die Grofenverhéltnisse im Objekt, d.h.

in dieser Gleichung wurde die Bildkoordinate pp mit der inversen Vergrofserung
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1/M auf die Grofsenverhéltnisse im Objekt skaliert und eine Punktspiegelung des
Koordinatensystems an der optischen Achse durchgefiihrt. Dies fiihrt dazu, dass
diese sowie die folgenden Relationen von der Vergrofserung und der Bildinversion
unabhéngig sind. Man kann die Ausdriicke wieder auf die realen Grofenverhéltnisse
zuriickfithren, indem man die Substitution gg — —ppp/M anwendet.

Da jedoch die Elektronenquelle im Elektronenmikroskop eine endliche Energiebreite
hat, muss dies aufgrund der Energicabhéngigkeit der Phasenverschiebung x (9, E)
durch die Linsenfehler nach Gleichung (2.5) berticksichtigt werden. Dies geschieht
hier durch Beschreibung der Energieverteilung durch eine Gauftfunktion mit der
Halbwertsbreite 6 £ [27]

p(E)=——5-¢ SE/Z) (2.9)

Unter realistischen experimentellen Bedingungen in der Elektronenmikroskopie ist
die Beleuchtung fiir Phasenkontrastaufnahmen bzw. elastisch gefilterte Aufnahmen
in der Regel schwach konvergent. In diesem Fall kann die Beleuchtungswinkelvertei-

lung ndherungsweise durch eine Gaukverteilung beschrieben werden [33|. Setzen wir

D(6) = ,/71:1722 Lemm2(8)] (2.10)

mit der halben Halbwertsbreite bzw. dem Konvergenzhalbwinkel o und dem Beleuch-

hierfir

tungswinkel © ein, kann man die Bildintensitéit unter realen Abbildungsbedingungen

gemélfs

. 1 2
s (Fe)* = 55 [p(E)AE [D(6)d6-
. = A\ = . . T = —»2
‘ / / T (7) e HOEHTA () XOB T 5| (2.11)
ermitteln [27]. Fiir eine weitere Berechnung soll nun ein Ansatz fiir die Transmissi-

onsfunktion des Objekts eingesetzt werden. In dieser Arbeit werden in den folgenden

Unterkapiteln zwei Ansétze besprochen.



2.2 Schwaches-Phasenobjekt-Naherung (WPO)

Zur Berechnung der Transmissionsfunktion kann die Hochenergiendherung verwen-
det werden, wenn die kinetische Energie des einfallenden Elektrons viel grofer ist als
der Betrag des Objektpotentials V' () [48]. Das Elektron mit der Anfangsgeschwin-
digkeit v durchquert das Potential fast unabgelenkt, seine Wellenldnge verkleinert
sich allerdings im Bereich des Objektpotentials, da es dort beschleunigt wird. So

kommt es zu einer zusétzlichen Phasenschiebung [25, 27|

2mrmel 2Tme —

0 (p) = "5 [V (R dz = TV (7) (2.12)

mit dem in z-Richtung projizierten Objektpotential V (), der Elementarladung e,

der Planck-Konstante h und der relativistischen Masse m. Die Transmissionsfunkti-

on ergibt sich dann zu
T (f) = ¢ = *EV ), (2.13)

In der Hochenergiendherung wirkt die Probe also als reines Phasenobjekt.
Bei diinnen Proben leichter Elemente hat man es mit sogenannten schwachen Pha-
senobjekten zu tun, bei denen die Phasenschiebung durch das Objektpotential sehr

klein ist
P (@< 1. (2.14)

In diesem Falle kann die Transmissionsfunktion aus Gleichung (2.13) entwickelt wer-
den. Dabei spricht man von einer ,,Schwaches-Phasenobjekt-Naherung “, wenn man
bei der Entwicklung der Transmissionsfunktion nur die Phasenschiebung bis zur

ersten Ordnung berticksichtigt [25]

TP)~14+1i-9(p). (2.15)

Oft spricht man in diesem Zusammenhang auch von der WPO-Niherung, welche
die Abkiirzung fiir den englischen Namen dieser Objektart beinhaltet (WPO = weak
phase object). In einer anschaulichen Interpretation der Gleichung (2.15) steht der
erste Summand fiir den ungestreuten, der zweite fiir den gestreuten Anteil der ein-
fallenden Elektronenwelle.

Zur Bestimmung der Bildintensitit setzen wir nun die Transmissionsfunktion des
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schwachen Phasenobjekts nach Gleichung (2.15) in Gleichung (2.11) ein. Bei der
Bestimmung des in Gleichung (2.11) enthaltenen Betragsquadrats werden hier nur
Terme linearer Ordnung in ¢ (p) beriicksichtigt. Auch die Punktsymmetrie des Lin-
senfehlerterms x (¥, F') beziiglich des Winkels ¥ wird ausgenutzt, sowie der Sachver-
halt, dass ¢ (p) hier reell ist.

Fiithren wir zur Beschreibung der Verhéltnisse in der Bildebene nun den Kontrast

Vs ()’ — 1

C (7) ;

(2.16)

mit der homogenen Intensitatsverteilung I, im Bild ohne Probe ein, so erhilt man
aus Gleichung (2.11) fiir den Kontrast [27]

C () = — [ OTFu (i) (i) - 2905 P (2.17)

mit der Ubertragungsfunktion CT F,, (i) fiir reale Beleuchtungsbedingungen bei der

Phasenkontrastabbildung und mit der Fouriertransformation
(@) = [ ¢ () iy (2.18)

der Phasenschiebung ¢ (p). Unter den in Kapitel 2.1 angegebenen Bedingungen lésst

sich die Phasenkontrastiibertragungsfunktion fiir reale Beleuchtungsbedingungen als
CTFip (u) = =2E, (u) E, (u) A (u) siny (u) (2.19)

formulieren, mit dem Phasenterm

™

v (u) = 503/\3u4 — TAfu? (2.20)
und den Einhillenden ,
—72|C, OB N\qu2 }
E, (u) = e{ [0 it (2.21)

und

{—7‘1’2 % [CSAQUS—Afu]Q}

B, (u) =e (2.22)

[33]. E, (u) beschreibt dabei den Einfluss der partiellen Kohédrenz aufgrund der
schwach konvergenten Beleuchtung mit dem Konvergenzhalbwinkel o und E, (u)

den Einfluss der partiellen Kohérenz aufgrund der Energiebreite der einfallenden
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Elektronen. Im letzten Falle sind bei realen experimentellen Bedingungen eigentlich
noch Schwankungen der Linsenstréme / und der Hochspannung U in der Einhiillen-
den E. (u) zu beriicksichtigen. Dies kann geschehen, indem man JF aus Gleichung
(2.21) durch die effektive Energiebreite 0 Eo ersetzt und das Verhéltnis 6 B/ F; in
derselben Gleichung durch

R R T

mit den Halbwertsbreiten 0/ und U fiir die Strom- bzw. Spannungsschwankungen
substituiert [48].

Zur weiteren Bestimmung des Kontrastes in Gleichung (2.17) ist also ein Ansatz
fir die Phasenschiebung ¢ (p) notwendig, die ihrerseits nach Gleichung (2.12) aus
dem projizierten Objektpotential besteht. Eine einfache Methode, das projizierte
Objektpotential V () zu erhalten, ist eine Superposition der Potentiale aller Atome,
die zur Bildintensitdt beitragen [25]

V(p) = 2_Vi (7= 7). (2.24)

Die projizierten Ortskoordinaten eines Atoms j sind dabei durch den Vektor p; =
(zj,y;) und das dazugehorige projizierte Potential des Atoms durch V; () gegeben.
Bei diesem Ansatz werden durch den Einsatz der Potentiale freier Atome allerdings
Bindungseffekte vernachlassigt. Das projizierte Objektpotential einer Probe, die nur
aus Atomen eines Elements a besteht, lasst sich dann mit einer Faltung, die durch

x gekennzeichnet wird, darstellen als

V(p) =74 (p) * Va (), (2.25)

mit dem projizierten Potential V, (p) des Einzelatoms und der in Richtung der op-
tischen Achse projizierten Atomverteilung des Elements a
DIOEN D SICSEATEED S ) (226)
Probendicke @ ia
wobei der Vektor 75, = (p;,, 2i,) = (%i,, i, , 2zi,) die Ortskoordinate der Atome an-
gibt. Geméaf Gleichung (2.12) gilt somit fiir die Phasenschiebung

0 (7) = (7 T2, (7). (2.27)
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Fiithren wir die Phasenschiebung ¢, (p) durch ein Einzelatom ein, so ist in diesem

Fall

o (1) = T, (7 (2.25)
und es gilt
@ (P) = Na (P) * pa (P) - (2.29)

Die Fouriertransformation der Phasenschiebung ¢ (p) ldsst sich nach Anwendung

des Theorems fiir Faltung und Multiplikation [35] somit berechnen zu

@ (ﬁ) - ﬁa (ﬁ) : @a (Z_D ) (230)

—

mit der Fouriertransformation der projizierten Atomverteilung 7, (%) und der Fou-

riertransformation der Phasenverschiebung durch ein Einzelatom ¢, ()

N
ﬁa (ﬁ) — /ﬁa (/7) . 62wi.ﬁﬁd2p—»: Z eQm’-zIﬁia (2.31)
L 2rmel 2
Oq (W) = 12 V(). (2.32)

Dabei steht \7a (@) fiir die Fouriertransformation des projizierten Potentials V,, ()

des Einzelatoms. Zur weiteren Berechnung fithren wir nun die Atomstreuamplitude

ein [25]
2mmoe

fald) = =3 / GRS (2.33)

V, (7) steht fiir das dreidimensionale Potential eines Atoms des Elements a, ¢ fiir

die Differenz des einfallenden und des gestreuten Wellenvektors und myg fiir die
Ruhemasse des Elektrons. Fiir die Fouriertransformation der Phasenschiebung ¢
ergibt sich somit [25]

. m - A
¥ (u) = )‘_fa ('LL, q. = 0) Ny, (u>
mo
m N
= A (g = 0) 3 (234
mo j
Fiir die Fouriertransformation der Phasenschiebung durch ein Einzelatom bei p; = 0

wiirde somit aus dieser Gleichung

B (1) = Amﬂofa (it, g- = 0) (2.35)
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resultieren.

Setzen wir nun Gleichung (2.34) zur Bestimmung des Kontrastes in Gleichung (2.17)
ein und bestimmen das Betragsquadrat der Fouriertransformation C' (@) des Kon-
trastes, so erhélt man fiir diinne amorphe Proben, die aus einem Element a bestehen
127, 30|

€@ = cons 1 fu (- [t (@)] - 1CT Fro () 2. (2.36)

Das Betragsquadrat der Fouriertransformation des Kontrastes nennt man auch Dif-
fraktogramm. Die Konstante cons aus Gleichung (2.36) beinhaltet das Quadrat \?
der Wellenlénge, die Anzahl N der Atome, die zum Bild beitragen, die Ruhemasse
mo des Elektrons und seine relativistische Masse. Fithren wir nun den Zwei-Teilchen-

Strukturfaktor

1 NN o
— N Z Z e 2mi-u(pj—Pi) (2.37)

ein, wobei N die Anzahl der Atome ist, die zum Bild beitragen, und betrachten
diinne amorphe isotrope Proben, so bekommt der Ausdruck fiir das Diffraktogramm

die Form

A

C (u ] = const - | fo (W)]*+ S () - |CT Foy (u)]? . (2.38)

In der Konstante const ist nun N enthalten.

Bei der quantitativen Analyse von Aufnahmen zu diinnen amorphen Folien wer-
den diese haufig mit der oben dargestellten WPO-Néherung beschrieben. Es wurde
jedoch in [3| und [13] gezeigt, dass bei hohen Raumfrequenzen die Beschreibung
dieser Proben als schwache Phasenobjekte ungeeignet ist. Dies gilt sogar fiir Filme,
die aus leichten chemischen Elementen bestehen. Sogar bei kleinen Raumfrequen-
zen wurden in |27, 29, 30] in Diffraktogrammen zu elastisch gefilterten Aufnahmen
diinner amorpher Kohlenstoff- und Siliziumproben Merkmale festgestellt, die der
WPO-Néaherung widersprechen. Sie konnten dort aber erkldrt werden, indem zur
Beschreibung des elastischen Abbildungsprozesses die Schwaches-Objekt-Naherung
[18] verwendet wurde. Diese soll im folgenden Abschnitt erlautert werden und soll

auch die Basis fiir die quantitative Diffraktogrammauswertung fiir diese Arbeit sein.
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2.3 Schwaches-Objekt-Naherung (WO) und Verlet-
zung der WPO-Naherung

Fiir dieses Unterkapitel betrachten wir zunéchst die Streuung am Einzelatom. Die
Transmissionsfunktion fiir ein Objekt bestehend aus einem Einzelatom ist in der

Hochenergiendherung nach den Gleichungen (2.12) und (2.13)

T, (7) = ') (2.39)
mit der Phase ) \
Tme —
pu(7) = TV () (2.40)

Aufser fiir sehr leichte Atome ist die Annahme ¢, < 1, die fiir die WPO-N&aherung
gemacht wurde, nicht gerechtfertigt [8].
Berticksichtigen wir einen Absorptionsbeitrag in Form der Funktion p (5), so hat die

Transmissionsfunktion des Objekts die allgemeine Form
TYO (§) = e HP) . ¢i#P), (2.41)

Ubertragen wir dies wieder auf den Fall der Streuung am Einzelatom, so lautet die

dazu gehorige Transmissionsfunktion
T,VO (p) = e 1alP) . ¢iwald) (2.42)

Sie kann dann in der Schwaches-Objekt-Naherung [18], die auch WO-Néaherung
genannt wird, wobei die Abkiirzung fiir den englischen Ausdruck ,weak object* steht,
fiir nicht zu grofse p, (p), deren Bedeutung in Anschluss an Gleichung (2.44) noch

genauer erklirt wird, und nicht zu grofe ¢, (p) in folgender Form entwickelt werden

TYO(P) = 14i-9a(p) = pa(p) —€a(P) + ...
L+ (pa () + 1+ pa (P) + i+ €0 (P))
1+i-¢%°(p), (2.43)

Q

Q

mit der Definition

2u 0 (P) = ¢a (P) + i+ (1a (P) + €a (). (2.44)
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€q (p) enthélt dabei die Terme quadratischer und hoherer geradzahliger Ordnung in
©a (7), die bei der Entwicklung der Transmissionsfunktion 7,"? () entstehen und
die im Falle der W PO-Naherung vernachlassigt wurden. Diesen Beitrag zur Phase
@V O () aus Gleichung (2.44) wollen wir im folgenden ,elastischen Beitrag® nennen.
Die Funktion p, (p) beschreibt den Absorptionsbeitrag. Der einzige nennenswerte
Absorptionsbeitrag eines Einzelatoms zu der zu p (p) analogen Funktion p, (p) hat
seine Ursache in der Anregung von Atomelektronen [8]. Inelastisch gestreute Elektro-
nen, die eine solche Anregung hervorgerufen haben, kénnen durch einen abbildenden
Energiefilter von den elastisch gestreuten Elektronen getrennt werden, so dass im
Falle der elastisch gefilterten Abbildung inelastische Streuprozesse einen effektiven
Absorptionsbeitrag liefern, der in p, (p) enthalten ist.

Der erste Summand in Gleichung (2.43) représentiert den ungestreuten, der zwei-
te Summand den gestreuten Anteil der einfallenden Elektronenwelle. Die Phase
@O (p), die diesen Streuwellenanteil charakterisiert, ist eine komplexe Gréfe. For-
muliert man nun im Vergleich zu Gleichung (2.35) die Fouriertransformation 353/0 (1)

dieser Phase als

~WO ,_, m R
Pa (U) - A_fam (U, q. = 0) ) (245)
mo

so erkennt man, dass auch die Atomstreunamplitude f,, (@,¢, = 0) in diesem Fall

eine komplexe Grofe ist [30]. Man kann sie fiir kleine Phasen 7 (@) ausdriicken als

fan (@) = |fay (0] el
fo (@) 1@ (2.46)

Q

In dieser Beziehung steht f, (@) fiir die sich aus der Born’schen Néherung ergebende
Atomstreuamplitude, die eine reelle Grofse ist.

Wir wollen nun die WO-Né&herung und die resultierenden Erkenntnisse aus der Be-
trachtung der Einzelatomstreuung auf die gesamte Probe anwenden. Analog zu den
obigen Uberlegungen gilt dann fiir die Transmissionsfunktion des gesamten Objekts

aus Gleichung (2.41) nach der Entwicklung

TWO (p) = e~HD) | pie(P)

Q

1+i-¢"9(p), (2.47)
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mit der komplexen Phasenschiebung durch die Probe

PP =@ (0) +i- (n(p) + € (). (2.48)

Der Absorptionsbeitrag p (p) ist auf die fiir u, (p) als Ursache angegebenen inela-
stischen Streuprozesse zuriickzufiithren, denn bei den im Rahmen dieser Arbeit un-
tersuchten diinnen amorphen Filmen werden keine Elektronen im eigentlichen Sinne
absorbiert. € (p) beinhaltet die Terme quadratischer und héherer geradzahliger Ord-
nung in ¢ (p). Es soll an dieser Stelle darauf hingewiesen werden, dass im Falle
vernachléssigharer Absorption mit p (p) = 0 die Probe ein Phasenobjekt ist, aber in
der WO-Néaherung noch immer der elastische Beitrag e (p) berticksichtigt wird.

Da nach obiger Definition zu € (p) Terme quadratischer und hoherer geradzahliger
Ordnung in ¢ (p) beitragen, tragen als Konsequenz zu € (p) Terme zweiter Ordnung
im projizierten Probenpotential bei, so dass dies nach Gleichung (2.25) einen Beitrag

quadratischer Ordnung in der projizierten Atomverteilung n, (p) liefern wiirde [27]
[ /2 I\ Y/ !/ 2 =1 2
V25 = | [ 705 Va 5= ) ) (249

Liegt aber kein Uberlapp zwischen den Atompotentialen vor, ist der Term linear in
der projizierten Atomverteilung. Dies gilt im allgemeinen nicht fiir einen Festkorper.
Fiir sehr diinne amorphe Filme lésst sich das projizierte Potential in einen ortsun-
abhéngigen konstanten und einen ortsabhangigen Term zerlegen. Ersterer entspricht
dem mittleren projizierten Potential und ist fiir die Berechnung des Kontrastes un-
erheblich. Der ortsabhéngige Term fluktuiert mit einer Amplitude von einer oder
wenigen projizierten Atompotentialen. Die Terme zweiter Ordnung im projizierten
Probenpotential V () sind so niherungsweise linear von der projizierten Atomver-
teilung abhéngig [27].

Bei der Betrachtung von Gleichung (2.48) kénnen wir also sowohl die Linearitét von
€ (p) in der projizierten Atomverteilung n, (p) annehmen, als auch nach Gleichung
(2.29) die Linearitdt der Phase ¢ (p) in n, (p). Fiir die Fouriertransformation von
@O (p) gilt dann analog zu [27]

2V (@) = A g (@) - fan (@ g, = 0). (2.50)

mo
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Unter diesen Bedingungen ergibt sich fiir das Diffraktogramm einer elastisch ge-
filterten Abbildung eines amorphen isotropen schwachen Objekts fiir kleine 7 (u)
[18, 29, 30, 38|
. 2
€ )

= const - |fa ()2 8 (u) - |CTFu " (w)| (2.51)
mit der elastischen Phasen-Amplituden-Kontrast-Ubertragungsfunktion

CTE"? (u) = —FE,(u)- By (u) - A(u) -2 -sin W (u) (2.52)
und der Phase

W) =v(u)—n(u) = ng)\3u4 — TAf U — 1 (u). (2.53)

Die Ubertragungsfunktion CTF;,,"© (u) ist also im Falle der WO-Néherung nicht
nur von Geréteparametern, sondern auch von der probenabhéngigen Phase 7 (u)
abhéngig. Dies ist ein Unterschied zur Kontrast-Ubertragungsfunktion in der W PO-
Néherung. Aufgrund der im vorigen Abschnitt erwéhnten in |3, 13, 27, 30| beob-
achteten Verletzung der WPO-Naherung fiir diinne amorphe Proben, ist die WO-
Néherung die Grundlage fiir die Diffraktogrammauswertung in dieser Arbeit. Mit
dieser liefs sich die experimentelle Diffraktogrammintensitit in |27, 30] reproduzie-

ren.

2.4 Einfluss der Phasenableitung 7’ (u) auf die Ein-

hiillende im Diffraktogramm

Wie die experimentelle Auswertung von Diffraktogrammen unter Anwendung der
WO-Niherung in Kapitel 6.1 noch zeigen wird, lassen sich mit dem Ausdruck fiir
die Einhiillende E, (u) aus Gleichung (2.22) die experimentellen Diffraktogrammin-
tensitdten nicht vollstdndig reproduzieren, sondern es gibt Abweichungen zwischen
dem theoretischen und experimentellen Verlauf. So soll in diesem Abschnitt basie-
rend auf der WO-Néherung der Ausdruck fiir £, (u) neu berechnet werden.

In [48] wird der Einfluss der Einhiillenden F,, (u) auf die Bildintensitit im Phasen-
objekt iiber

{JVW(Zu)\?»a?}
E,(u) =el 2 (2.54)
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beschrieben, wobei eine Gaulsverteilung fiir die Einfallswinkelverteilung der Elektro-
nen angenommen wird und V fiir den Gradienten steht. W (u) ist bei korrigiertem

Astigmatismus dabei gegeben durch die Phase v (u) aus Gleichung (2.20)
Wi(u) =~ (u) = gCS)\?’u4 — TAfAUE. (2.55)

Somit ist sie dann nur eine radialsymmetrische Funktion. Fiir diesen Fall lasst sich

Gleichung (2.54) umschreiben in

W) e? }
B, (u) = e{ e (2.56)
mit der Ableitung W’ (u) von W (u)
W (u) =+ (u) = 20C A 3u® — 20 A f . (2.57)

Dies fiihrt zu dem Ausdruck aus Gleichung (2.22) fiir E, (u).

Betrachten wir nun schwache Objekte unter Verwendung der WO-Naherung und
fassen wir bei der Beschreibung der Transmissionsfunktion nach Gleichung (2.47)
und (2.48) in Kapitel 2.3 den Absorptionsbeitrag, den elastischen Beitrag und die
Phasenverschiebung bei der Elektronenstreuung am Objekt durch die Angabe ei-
ner komplexen Phase "¢ () zusammen, so ergibt sich fiir die Phasenverschiebung
W (u) der Ausdruck nach Gleichung (2.53) unter Annahme einer radialsymmetri-

schen Phase 1 (u) und fiir die Ableitung
W (u) =+ (u) — 1 (u) = 2rC N 3u® — 2r A fou — ' (u) . (2.58)

Setzt man dies in die Gleichung (2.56) zur Berechnung der Einhiillenden E, (u) ein,
so enthélt diese dann die Phasenableitung 7’ (u). Definiert man einen Zusatzpara-
meter 7, (u) iiber

n' (u) =27, (u), (2.59)

so ergibt sich fir E, (u)

Ea (U) — 6—71'2%{CS)PUB—AJI'U—’%(U)}Z‘ (2,60)

In Gleichung (2.52) muss dann also die Einhiillende E, (u) durch Gleichung (2.60)

anstelle von Gleichung (2.22) beschrieben werden.
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2.5 Zusatzliche experimentelle Einfliisse

Bisher wurde bei der Beschreibung des elastischen Abbildungsprozesses in Glei-
chung (2.38) unter Verwendung der WPO-Néherung und in Gleichung (2.51) unter
Verwendung der WO-Naherung der Detektionsprozess nicht berticksichtigt. Dieser
beeinflusst die experimentelle Diffraktogrammintensitéat hauptséchlich in folgender
Weise: Zum einen fiihrt das Schrotrauschen zu einem Untergrund B (u) in den radial
gemittelten Diffraktogrammen, zum anderen verursacht die Elektronenstreuung im
Detektor eine Modulationstransferfunktion MT Foep (u). Diese wirkt sich als Ein-
hiillende in den Diffraktogrammintensitaten aus.

Die Modulationstransferfunktion MT Feop (u) wurde wie in [22] und [27]| beschrie-
ben fiir beide CCD-Kameras an den verwendeten Transmissionselektronenmikrosko-
pen nach der Methode von Hiilk und Daberkov bestimmt [23]. Fiir weitere Informa-
tionen zu diesem Thema sei auf |22] verwiesen.

Beriicksichtigt man den Untergrund B (u) und die Modulationstransferfunktion des
verwendeten Detektors, ergibt sich fiir das experimentelle elastisch gefilterte radial

gemittelte Diffraktogramm [30]

A 2 ~ 2
Conp (u)|" = B (u) +Y - MTFeop® (u) - |Cineo () (2.61)

mit den theoretischen Diffraktogrammintensitaten

N 2 .

Ctheo (U)’ = const | fu (u)[* S (u) 4A% (v) | E. (u)|* | Eq (u)|” sin® {y (u) — 1 (u)}
(2.62)

geméf Gleichung (2.51) unter Verwendung der WO-Néherung. Dabei ist Y ein Ska-

lierungsfaktor.

Auf die Bestimmung des Rauschens B (u) soll hier kurz eingegangen werden. In [37]
wird der Untergrund im elastischen Diffraktogramm durch eine Interpolation der
Minima berechnet. Dabei ist dort das Diffraktogramm als Betrag der Fouriertrans-
formation der Bildintensitéit definiert.

In dieser Arbeit wird genau wie in [27, 30| nur der Teil des Untergrundes aufgrund des
Poissonrauschens des im Detektor registrierten Signals als ,stérender Untergrund®
verstanden. Die anderen Untergrundbeitrige sollen erhalten bleiben, weil sie zum Si-

gnal gehoren, das durch den Abbildungsprozess hervorgerufen wird. In diesem Fall ist
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die in dieser Arbeit eingesetzte Definition des Diffraktogramms iiber das Betragsqua-
drat des Kontrastes vorteilhaft, wie folgende Untergrundabzugsmethode nach [27]
zeigen soll, die auf statistischen Uberlegungen beruht. Dabei setzen wir voraus, dass
die Anzahl von Elektronen, die in einem einzelnen Detektorpixel registriert wird,
der Poissonverteilung geniigt. Sei F (@) der Erwartungswert und V (@) die Varianz
der Fourier-Transformation eines vom Detektor registrierten Bildes, dann lésst sich
die Intensitat in einem experimentellen elastischen Diffraktogramm einer isotropen

Probe unter einem bestimmten Azimuth schreiben als [27]
A 2
Ceap ()| = |E (u) + N (), (2.63)
bzw. es gilt
Cowp (1) = E (u) + N (u), (2.64)

wobei N (u) die Rauschkomponente der Fouriertransformation des vom Detektor

registrierten Bildes ist. Der Erwartungswert (N (u)) ist 0, die Varianz
var {N (u)} = (N (@)]*) = V (u). (2.65)

Da (E (u) N (u)) = 0 ist, ergibt sich fiir die radial gemittelte Diffraktogramminten-
sitdt nach [27]

2

Coap (W)} = (B (w) + N (u)f)
= |E @)+ (N (u))
= |EW]?+V (u). (2.66)

{

Aus einem radial gemittelten Diffraktogramm (’C’Leer (u) ‘2) eines Bildes, bei dem der
Detektor homogen beleuchtet wurde, d. h. bei dem die Probe aus dem Strahlengang
entfernt wurde, erhélt man abgesehen von einem Skalierungsfaktor den Untergrund
V (u) eines experimentellen Diffraktogramms, da die Fouriertransformation eines
solchen Bildes fiir u # 0 mit ihrem Erwartungswert Eprc.. (u) = 0 (fir v # 0)

beschrieben werden kann mit

CA’Leer (U,) - ELeer (u) + N (U)
= N(u)
= {|Crer @) = (N (W) (2.67)
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Zur Untergrundkorrektur muss bei dieser Beschreibung ein Bild ohne Probe verwen-
. 2

det und das dazugehérige radial gemittelte Diffraktogramm (’C’ Leer (u)’ ) berechnet

werden. Danach vergleicht man im modulationsfreien Raumfrequenzbereich des zu

A 2 . . ..
Ceap (u)‘ ) die Intensitdten der

korrigierenden radial gemittelten Diffraktogramms (

beiden radial gemittelten Diffraktogramme (‘C’em (u)f) und (‘C’Lm (u)’2> und er-

mittelt in diesem Bereich den Skalierungsfaktor, mit dem (’C’ Leer ()| ) multipliziert
werden muss, um die Intensitdten in den beiden Diffraktogrammen anzugleichen.
Nach dem Angleich der Intensitdten kann die Untergrundkorrektur von (‘C‘exp (u) ‘2>
erfolgen. Man sollte fiir diese Methode zur Untergrundkorrektur mehrere Bilder auf-
zeichnen, bei denen die Probe aus dem Strahlengang entfernt wurde, und man sollte
deren Mittelwert-Bild bestimmen, aus dem dann das Diffraktogramm ‘C’Leer (u)’2
bestimmt werden kann.

Dieses Untergrundkorrekturverfahren funktioniert nur, wenn eine radiale Mittelung
des Betragsquadrates der Fouriertransformation erfolgt. Wird eine Mittelung des Be-
trags der Fouriertransformation durchgefiihrt, wird das Signal verfédlscht und eine

Untergrundsubtraktion ist nicht méglich [27, 30].

2.6 Bestimmung der Phase 71 (u) komplexer Atom-
streuamplituden und Bestimmung von Zwei-Teil-

chen-Strukturfaktoren

Wesentliche Ziele dieser Arbeit sind die experimentelle Bestimmung der Phase 7 (u)
komplexer Atomstreuamplituden in Abhéngigkeit von der Raumfrequenz und die
Bestimmung von Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren S(u). Zusétzlich soll der Einfluss
der Phasenableitung 1’ (u) in der Einhiillenden von Diffraktogrammen experimentell
untersucht werden.

Die Ursache fiir die komplexe Atomstreuamplitude liegen in dem elastischen Beitrag
€ (p) und dem Absorptionsbeitrag u (p) aus Gleichung (2.48) wie sie in Abschnitt
2.3 diskutiert wurden. Nach [4] und [55] erhélt man Resultate fiir den Absorpti-

onsbeitrag zum Imagindrteil der Atomstreuamplitude. Fiir den elastischen Beitrag
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zu 1) (u) konnen fiir beliebige Beschleunigungsspannungen Resultate mit einem Pro-
gramm berechnet werden, das auf L. Reimers Hypertext-CD [49] vorhanden ist und
atomare Formfaktoren im Rahmen der Hochenergienédherung berechnet. Dabei wird
die WKB-Methode (Wentzel, Kramer, Brillouin) bei Beschreibung des Streupoten-
tials tiber das Muffin-Tin-Modell benutzt [48, 49]. Fiir sehr kleine Winkel kann der
Imaginérteil der elastischen Streuamplitude f (u) auch iiber das optische Theorem
aus dem totalen Wirkungsquerschnitt berechnet werden [51]

Im (f (0)) = ﬁ (et + Tin) - (2.68)

Dabei ist k£ der Betrag des Wellenvektors und o, und o, der elastische bzw. inela-
stische Wirkungsquerschnitt. Absorptionsbeitrag und elastischer Beitrag zur Phase
7 (u) sind experimentell nicht unterscheidbar und sie nehmen mit steigender Raum-
frequenz monoton zu [27, 38|. Komplexe Streuamplituden werden auch in [43, 58]
berechnet.

In [27, 29, 30] wurde unter Annahme einer konstanten Phase 7 der experimentelle
Diffraktogrammverlauf bei kleinen Raumfrequenzen v < 0,5nm~! durch eine An-

passung der Funktion
C @) = const £ (@) S (u) - 44% (u) B2 (1) B2 ()sin® {3 (w) ) (2.69)

nach Gleichung (2.51) bis (2.53) durch eine Variation der Parameter 1, o und einen
Skalierungsfaktor fiir diinne amorphe Proben aus Kohlenstoff und Silizium reprodu-
ziert. Dabei wurde der experimentell bestimmte Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S (u)
eingesetzt, der aus berechneten relativistischen inelastischen Ubertragungsfunktio-
nen (ITF) und inelastischen Diffraktogrammen nach einem Verfahren bestimmt
wurde, das noch in Kapitel 3.5 erldutert wird. Auerdem wurde E. (u) fiir den klei-
nen betrachteten Raumfrequenzbereich als vernachlissigbar im Vergleich zu E,, (u)
angenommen. Durch diese Anpassung ergaben sich Resultate fiir eine als konstant
angenommene Phase 7.

Eine andere Methode, die mittlere Phase 7, also eine konstante Phase, zu bestimmen,
wurde von Typke und Radermacher vorgestellt [53], nach der n aus der Position von
zwei Nullstellen im Diffraktogramm bestimmt wurde, wobei eine davon in der Regel

die Nullstelle O-ter Ordnung sein sollte, da deren Lage am stérksten durch eine Phase
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1 # 0 beeinflusst wird im Vergleich zu einer Beschreibung des Objekts als schwaches
Phasenobjekt mit n = 0. Die Diffraktogramme stammten dabei von Aufnahmen von
Fokusreihen bei leichtem Astigmatismus. Nach dieser Methode wurde die mittle-
re Phase fiir folgende Objekte bestimmt, die aus schweren und leichten Elementen
zusammengesetzt waren: Kohlenstoff-Platin-Folien, sowie Proben mit Biomolekiilen
und UO, (CoH30,), (Uranylacetat) bzw. UOy (CHO;), (Uranylformiat).

Nun soll in dieser Arbeit die Phase 7 (u) komplexer Atomstreuamplituden aber in
Abhéngigkeit von der Raumfrequenz u experimentell ermittelt werden. Die Metho-
de, die dies ermoglichen soll, ist in Abbildung 2.2 schematisch dargestellt und basiert
auf der Untersuchung von Kontrast-Transfer-Charakteristiken, die z. B. von Md&bus
[37, 38] zur Bestimmung der chromatischen Hiillkurve verwendet wurden. In einer
Kontrast-Transfer-Charakteristik ist die horizontale Achse die Raumfrequenzachse
und die vertikale Achse die Defokusachse. Innerhalb dieser Koordinatenachsen sind
dann Grauwerte eingetragen, die den Diffraktogrammintensitiaten geméafs Gleichung
(2.51) bis (2.53) entsprechen. Der Intensitétsverlauf in einer Spalte stellt dann eine
Kontrastfokusreihe bei einer festen Raumfrequenz dar.

Um die Kontrast-Transfer-Charakteristik zu berechnen, wurden unter unterschied-
lichen Defokuswerten mit regelméfigen Defokusabstufungen bei konstanter Belich-
tungszeit pro Bild elastisch gefilterte Aufnahmen diinner amorpher Proben aufge-
zeichnet, deren mittlere Bildintensitdten auf 1 normiert wurden. Selbst bei kon-
stanter Belichtungszeit pro Bild war diese Normierung notwendig, da eine messbare
Abhéngigkeit der mittleren Bildintensitdt in Abhéngigkeit vom Defokus festgestellt
wurde, deren Ursache im Anhang B qualitativ und quantitativ erkldrt wird. Aus den
intensitdtsnormierten Aufnahmen wurden die Diffraktogramme berechnet und radial
gemittelt. Diese wurden beziiglich des Untergrundes nach dem Verfahren in Kapi-
tel 2.5 korrigiert. Den Defokus Af jedes Bildes erhielt man nach der Methode von
Krivanek [32, 33|, nach der Af aus der Lage der Extremstellen im Diffraktogramm
berechnet werden kann. Um keine Verfdlschung des Ergebnisses fiir Af aufgrund
des Einflusses der Einhiillenden E,, (u) und E, (u) im Diffraktogramm zu erhalten,
sollte man zur Defokusbestimmung nach Moglichkeit nur die Lage der Nullstellen im
Diffraktogramm bei einer derartigen Defokusbestimmung verwenden und das erste

Maximum im Diffraktogramm aufgrund des sin? 7 (u)-Terms nicht benutzen [52].
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Methode zur Bestimmung der Phase 7 (u) unter
Verwendung von Kontrast-Transfer-Charakteristiken am Beispiel einer am JEOL JEM 3010 mit
einer Beschleunigungsspannung von 297 kV untersuchten amorphen Germaniumprobe. Erlduterun-

gen: siehe Text.
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Auch die Korrektur beziiglich der Modulationstransferfunktion MT Foeop (u) der
CCD-Kamera wurde durchgefiihrt, so dass die derart bearbeiteten Diffraktogramme
zur Kontrast-Transfer-Charakteristik zusammengesetzt werden konnten.

Bei der Untersuchung der diinnen Kohlenstoff, Silizium- und Germanium-Proben
konzentrieren wir uns auf Raumfrequenzen < 1,0nm™!. Innerhalb dieses Raum-
frequenzbereichs nehmen wir den Betrag der Atomstreuamplitude als konstant an
und kénnen den Einfluss von £, (u) im Vergleich zu den von E, (u) vernachlissigen.
So kann man den Intensitéatsverlauf der Kontrast-Transfer-Charakteristik bei fester
Raumfrequenz u; unter diesen Bedingungen bei Anwendung der Gleichungen (2.51)
bis (2.53) und (2.59) bis (2.60) schreiben als

‘é (Af)| =Ky, |Es(Af,n. (ul))ﬁ -sin? {%WCS)\BUZA — TAfAu? — 1 (uz)} (2.70)

U

2
mit K, = const - S (u;) und 1, (u;) = 1’ (u;) / (27 \). Die Wellenlénge A ist sowohl
fiir das JEOL JEM 3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV, als auch
fiir das Zeiss EM 902 mit einer Beschleunigungsspannung von 80 kV bekannt (siche
Kapitel 4.3). Fiir die sphérischen Aberrationskonstanten gelten die Angaben aus
Kapitel 4.3.

Die Bestimmung der Phase 7 (u) erfolgte nun fiir jede (diskrete) Raumfrequenz
der digital aufgezeichneten Daten mit Hilfe eines Least-Squares-Fits aus der da-
zu gehorigen Spalte der Kontrast-Transfer-Charakteristik, die einem Linescan in
Defokus-Richtung bzw. einem , Defokus-Linescan * entspricht. Dabei werden fiir die
Anpassung die Parameter 7 (u;), K, und 7, (u;) variiert. Der Konvergenzhalbwinkel
a wurde im Vorfeld dieser Anpassung mit Methoden bestimmt, die im Abschnitt A
des Anhangs erldutert werden. Fiir die Least-Squares-Fit-Auswertung wurden die
Programme Origin 7G bzw. 6.1 verwendet.

Zu beachten ist, dass die Variable K, proportional zum Zwei-Teilchen-Strukturfaktor
an der Raumfrequenz u; und 7, (u;) im Falle radialsymmetrischer Phasen 7 (u)
proportional zur Phasenableitung 7’ (u;) an dieser Raumfrequenz ist. Die Untersu-
chungsmethode anhand von Kontrast-Transfer-Charakteristiken und Least-Squares-
Fits sollte somit bei der Analyse von diinnen amorphen Proben, die aus einem
Element bestehen, sowohl Ergebnisse fiir den Verlauf der Phase 7 (u) als auch fiir
den des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors S (u) und der Phasenableitung 7’ (u) in Ab-
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Abbildung 2.3: Simulation von E? (u;)sin? (v (u;) — 0 (u;)) bei fester Raumfrequenz u; =
0, 1nm~!, festem Konvergenzhalbwinkel a = 0,1 mrad und bei 7’ (u;) = Orad - nm unter Variation
von 7 (u;) bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV und einer sphérischen Aberrationskon-
stante C's = 0,62 mm.

héngigkeit von der Raumfrequenz liefern.

Der Einfluss kleiner Phasen 7 auf den Intensitétsverlauf in Kontrast-Transfer-Charak-
teristiken bei fester Raumfrequenz wu; soll in Abbildung 2.3 und 2.4 verdeutlicht
werden. Abbildung 2.3 zeigt fiir das JEOL JEM 3010 mit einer Beschleunigungs-
spannung von 297 kV und einer sphérischen Aberrationskonstante Cy = 0,62 mm
eine Simulation des Produkts F2 (u;)sin® (v (u;) — 1 (u;)) bei einer Raumfrequenz
u; = 0,1nm~! und einem Konvergenzhalbwinkel o von 0,1 mrad in Abhingigkeit
von drei unterschiedlichen Werten 7 (u;). Mit steigendem 7 verschiebt sich im Kur-
venverlauf die Nullstelle 0-ter Ordnung, die auftritt, wenn das Argument im Sinus-

Term von Gleichung (2.70) Null wird und gleichzeitig dadurch die erste Nullstelle
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E Z(u)sin’fy(u)-n(u)} fur u.= 0,25 nm" und o. = 0,1 mrad
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Abbildung 2.4: Simulation von E2? (u;)sin® (v (u;) — n(u;)) bei fester Raumfrequenz u; =
0,25nm !, festem Konvergenzhalbwinkel o = 0,1 mrad und bei 7’ (u;) = Orad-nm unter Variation
von 7 (u;) bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV und einer sphérischen Aberrationskon-
stante C's = 0,62 mm.

neben dem Zentrum eines Diffraktogramms beschrieben wird, in Richtung nega-
tiver Defokuswerte, wiahrend der Schnittpunkt der Kurve mit der vertikalen Achse
A f = 0nm sich zu hoheren Werten verschiebt. Auch die Nullstellen héherer Ordnung
verschieben sich leicht auf der Defokusachse bei Verdanderung von 7, was allerdings
in Abbildung 2.3 aufgrund des dort gewahlten Defokusbereichs nicht demonstriert
werden kann.

Abbildung 2.4 zeigt eine Simulation des Produkts E2 (u;)sin® (7 (u;) — 1 (u;)) bei
einer konstanten Raumfrequenz von u; = 0,25nm~! und bei festem Konvergenz-
halbwinkel o = 0,1 mrad in Abhéngigkeit von drei unterschiedlichen Werten fiir 7.
Man erkennt, dass die Hohe der beiden zur Nullstelle 0-ter Ordnung benachbarten
Maxima unterschiedlich ist. Dieser Hohenunterschied Ay wird in Abbildung 2.4 bei
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E 2(u)sin’fy(u,)-n(u,)} fir u =0,5nm" und 1(y) = 0,08 rad
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Abbildung 2.5: Simulation von E? (u;)sin? (v (u;) — n (u;)) bei fester Phase 7 (u;) = 0,08 rad
mit 7’ (u;) = Orad - nm und bei fester Raumfrequenz u; = 0,5nm ™! unter Variation des Konver-
genzhalbwinkels a bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV und einer sphérischen Aberra-

tionskonstante Cs = 0,62 mm.

Beschreibung der Einhiillenden FE, (u) mit Gleichung (2.60) bei 7’ (u;) = Orad - nm
mit steigendem 7 grofer.

Wenn wir nun diese zur Nullstelle O-ter Ordnung benachbarten Maxima in Ab-
bildung 2.5 ansehen, in der das Produkt E? (u;)sin® (v (u;) — 1 (u;)) fiir eine Raum-
frequenz u; = 0,5nm~! und fiir 5 (u;) = 0,08 rad in Abhéngigkeit vom verwendeten
Konvergenzhalbwinkel dargestellt ist, so fallt auf, dass dieser Hohenunterschied mit
steigendem o zunimmt. Das heift, dass bei hoheren o der Einfluss von 7 (u) bei der
Auswertung der Kontrast-Transfer-Charakteristiken bemerkbarer ist und die Phase
7 (u) somit fiir hohere a genauer zu bestimmen wére. Zur Bestimmung von 7 (u) ist
somit ein moglichst grofser Konvergenzhalbwinkel o zu wéhlen, wobei beachtet wer-

den muss, dass die Beschreibung des Einflusses von « iiber die Einhiillende E, (u)
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E *(u)sin’{y(y)-n(y)} fir n= 0,08 rad und o = 0,1 mred

0,9
0,81
0,7
~ 0,6+
3
£ 054
2 04l
04+
< ] ----u=010nm"
2. 03 — y=0,15nn"
(\7:.5/ 1 Y Y A N EEEEE u| =0,20nm—1
3 - I
w” %27 ! — y=025nm"
01 : _|— u=030nm"
0,0 e e
4000 -2000 0 2000 4000
A lnm

Abbildung 2.6: Simulation von E? (u;)sin? (y (u;) — 1 (u;)) bei fester Phase 7 (u;) = 0,08 rad
mit 7' (u;) = Orad - nm und bei festem Konvergenzhalbwinkel o« = 0,1 mrad unter Variation der
Raumfrequenz u; bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV und einer sphérischen Aberrati-

onskonstante C'y = 0,62 mm.

nach Gleichung (2.22) bzw. (2.60) nur fiir kleine Konvergenzhalbwinkel giiltig ist.
Aus diesem Grund haben wir uns bei der Bestimmung von 7 (u) auf Konvergenz-
halbwinkel o < 0,2 mrad beschréankt.

Fiir grofte Konvergenzhalbwinkel muss eine andere Beschreibung fiir die Einhiillen-
de gewahlt werden, die sich auf die partielle Konvergenz aufgrund der konvergenten
Beleuchtung bezieht. So lasst sich die Einhiillende im Falle einer voll fokussierten Be-
leuchtung, bei der der Crossover auf der Probe abgebildet wird, z. B. mit Hilfe einer
scharf begrenzten , Top-Hat“-Beleuchtungswinkelverteilung berechnen [33|. Aufer-
dem wird die Dampfung der Diffraktogrammintensitaten mit steigendem « grofer,
so dass dann die Anzahl der sichtbaren Maxima und Nullstellen im Diffraktogramm

sinkt. Bei einer geringen Anzahl von sichtbaren Extremstellen ist eine Defokusbe-
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E *(u)sin’{y(u,)-n(u,)} fir n = 0,08 rad und o =0, 1 mrad
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Abbildung 2.7: Simulation von E2 (u;)sin® (y (u;) — 1 (u;)) bei fester Phase 7 (u;) = 0,08 rad
mit 7’ (u;) = Orad - nm und bei festem Konvergenzhalbwinkel o« = 0,1 mrad unter Variation der
Raumfrequenz u; bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV und einer sphérischen Aberrati-

onskonstante Cs = 0,62 mm.

stimmung nach der hier verwendeten Methode von Krivanek [32, 33| schwierig und
ungenau oder gar unmaoglich.

Nehmen wir die Bilder, aus denen die Diffraktogramme und die Kontrast-Transfer-
Charakteristik berechnet werden, innerhalb eines Defokusbereichs von —4000 nm <
Af <4000 nm auf, und betrachten wir Linescans der zugehorigen Kontrast-Transfer-
Charakteristiken bei fester Raumfrequenz u;, so ist die Anzahl der auftretenden Ma-
xima und Nullstellen in diesen Linescans von der Raumfrequenz u; abhéngig. Die
Simulation aus Abbildung 2.5 gibt einen Eindruck, wie am JEOL JEM 3010 bei
Raumfrequenzen in der Grokenordnung 0,5nm~! der Intensititsverlauf in einem
solchen Linescan innerhalb des oben gewéhlten Defokusbereichs aussieht.

Der Vollstédndigkeit halber sind in Abbildung 2.6 und 2.7 die zu erwartenden Verlau-
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fe in diesen Linescans durch Simulationen des Produkts E2 (u;)sin® (7 (u;) — 1 (u;))
fiir n = 0,08 rad und einen Konvergenzhalbwinkel o von 0,1 mrad fiir Raumfre-
quenzbereiche 0, 10nm ™" < u; < 0,30nm™! (Abbildung 2.6) und 0,01 nm~! < u; <
0,03nm~! (Abbildung 2.7) angegeben. Bei sehr kleinen Raumfrequenzen aus Abbil-
dung 2.7 erscheint der Linescan bei konstanter Raumfrequenz in dem dargestellten
Defokusbereich —4000nm < Af < 4000nm der Kontrast-Transfer-Charakteristik
als ein naherungsweiser linearer Intensitatsverlauf.

Die experimentellen Ergebnisse, die im Rahmen dieser Arbeit durch die in diesem
Abschnitt beschriebene Methode fiir die Phase 1 (u), den Zwei-Teilchen-Strukturfak-
tor und die Phasenableitung 7’ (u) gewonnen wurden, werden in den Kapiteln 5
bis 7 vorgestellt. Da die auf diese Weise erzielten Resultate fiir den Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor mit den Ergebnissen verglichen werden sollen, die eine davon unab-
héngige Methode mit Hilfe inelastisch gefilterter Bilder liefert, soll diese Methode
und die dazugehorige Abbildungstheorie zunéchst im folgenden Kapitel beschrieben

werden.
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Kapitel 3

Analytische Elektronenmikroskopie

3.1 Energieverlustspektroskopie

In einem Elektronenmikroskop, das mit einem abbildenden Energiefilter ausgestattet
ist, lassen sich die in der Probe inelastisch gestreuten Elektronen zur chemischen
Analyse der Probe verwenden. In einem Elektronenenergieverlustspektrum (EELS =
engl.: electron energy loss spectrum) werden die Elektronen nach der Streuung und
Transmission durch die Probe in Abhéngigkeit ihres beim Streuprozess erlittenen
Energieverlustes registriert. In Abbildung 3.1 ist ein typisches Beispiel fiir ein EEL-

Spektrum zu sehen.

Ein Elektronenenergieverlustspektrum lasst sich prinzipiell in drei Bereiche einteilen
[11, 27, 40, 46, 56|. Der erste Teil besteht aus dem so genannten Zero-Loss-Peak, der
durch die ungestreuten und elastisch gestreuten Elektronen verursacht wird.

Der zweite wird ,Low-Loss*-Bereich genannt und erstreckt sich bis zu Energiever-
lusten von ca. 50 eV. Sein Verlauf hat seine Ursache in der Anregung kollektiver
Schwingungen des quasifreien Elektronengases und wird durch Plasmonenanregun-
gen und Interbandanregungen bestimmt.

Der dritte Bereich gehort den hoheren Energieverlusten und ist durch charakteri-
stische Ionisationskanten gekennzeichnet. Sie entstehen durch Elektronen, die an
der Elektronenhiille von Atomen gestreut werden und dabei Hiillenelektronen aus

einer inneren Schale in einen freien Zustand oder in das Kontinuum oberhalb des
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Abbildung 3.1: Elektronenenergieverlustspektrum einer Probe mit h-BN-Partikeln [40].

Ferminiveaus anregen. Eine Identifizierung der im bestrahlten Probenbereich enthal-
tenen chemischen Elemente ist anhand des charakteristischen Energieverlustes des
[onisationskantenansatzes bzw. der Schwellenenergie und anhand der Kantenform
moglich. Die Feinstruktur dieser Kanten liefert Informationen iiber die auftretenden
Bindungszustinde und die Struktur der lokalen Umgebung der betreffenden Ele-
mente. Detaillierte Informationen zur Feinstruktur findet man in [20].

Eine quantitative Analyse eines EEL-Spektrums ist in Form einer Konzentrations-
bestimmung mit Hilfe der charakteristischen Ionisationskanten moglich. Dazu muss
allerdings von der Ionisationskante des betreffenden Elements ein Untergrund abge-
zogen werden. Dieser ergibt sich entweder aus den Ausléaufern von lonisationskanten,
die ihren Ansatz bei niedrigeren Energieverlusten haben, oder fiir den Fall, dass die
zu analysierende Ionisationskante im Bereich niedriger Energieverluste liegt, aus

Auslaufern von Plasmonen.
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Als Untergrundmodell wird in den meisten Féllen ein Potenzansatz der Form
Iy(E)=A-E7" (3.1)

gewdhlt [11, 46|, wobei F fiir den Energieverlust steht. Die Parameter A und r
werden durch Regression aus dem Intensitédtsverlauf des Vorkantenbereichs der zu
analysierenden lonisationskante ermittelt. Dieses Untergrundmodell ist aber nicht
immer iiber den gesamten Energieverlustbereich geeignet, denn im Bereich niedriger
Energieverluste kann es zu Fehlern bei der Untergrundberechnung fiihren. In diesem
Bereich werden oft andere Modelle zur Untergrundkorrektur verwendet.

Zieht man den Untergrund von der betrachteten lonisationskante eines Elements a
ab, so gilt fiir die Intensitdt unterhalb dieser Kante innerhalb eines ausgewéhlten
Energiefensters [E,, E, + AE,]| [10]

Ia (Eaa AE{I? ﬁa) - [Onaaa (Eaa AEaa ﬂa) ; (32)

wobei n, die Flachenteilchendichte der Atome a im bestrahlten Volumen der Probe,
Iy die Anzahl der einfallenden Elektronen und o, (E,, AE,,9,) der Wirkungsquer-
schnitt fiir die betrachtete Innerschalenanregung ist, bei der der Energieverlust des
gestreuten Elektrons innerhalb des Energieverlustintervalls [E,, E, + AE,] liegt und
der Streuwinkel des Elektrons so klein ist, dass er die Kontrastaperturblende mit dem
Halbwinkel 19, noch passiert. Der Wirkungsquerschnitt lasst sich berechnen iiber

Eq+AFEq

Oq (Eaa AEzzv 79(1) -

d?o,

9, dQAE

dQdE. (3.3)

a

d?o,
dQdE

fiir die Wahrscheinlichkeit, dass ein Streuprozess mit einem Energieverlust des Elek-

der Atomsorte a ist ein MaR

Der doppelt differentielle Wirkungsquerschnitt

trons innerhalb eines Energieverlustintervalls [E, F + dE| und eine Streuung in das
Raumwinkelelement df2 stattfindet.

Gleichung (3.2) ist fiir die quantitative Auswertung des Spektrums nur giiltig, wenn
inelastisch-inelastische Mehrfachstreuungen vernachléssigt werden kénnen, die Pro-
be also diinn genug ist. Ist die Probe zu dick, muss zuerst das Spektrum durch eine
Entfaltung mit der Spektrumintensitit bei niedrigen Energieverlusten bearbeitet

werden [11, 27|. Fiir die Bestimmung von I, muss beriicksichtigt werden, dass fiir
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typische Proben in der Transmissionselektronenmikroskopie durch elastische Streu-
prozesse ein Teil der Elektronen von der Kontrastaperturblende mit dem Halbwinkel
v, abgefangen werden und sich somit die Intensitét I, (E,, AE,,Y,) in Gleichung
(3.2) verringert |10, 11]. Unter der Annahme, dass dieser von der Blende abgefangene
Elektronenanteil sowohl fiir den Fall, dass eine Innerschalenanregung stattgefunden

hat, als auch fiir den Fall, dass keine stattgefunden hat, gleich ist, gilt
I, (E., AE,,9,) = 1y (0) ngoy (Eq, AE,, 9,) , (3.4)

wobei I (9,) fir die gemessene Intensitédt innerhalb des Zero-Loss-Peaks im EEL-
Spektrum steht [11].

Ist Vielfachstreuung nicht vernachlassigbar, so verlagert sich ein Teil der Inten-
sitdt der charakteristischen Ionisationskante im EEL-Spektrum auferhalb des ge-
wiahlten Energieverlustintervalls [E,, E, + AFE,]. Ist dieser Effekt nicht durch eine
Entfaltung des Spektrums korrigiert worden, so kann eine Anwendung von Glei-
chung (3.4) zu verfilschten Ergebnissen bei der quantitativen Auswertung fiithren.
Geht man nédherungsweise davon aus, dass die Wahrscheinlichkeit einer inelastischen
Streuung auferhalb des Energieverlustintervalls innerhalb der Ionisationskante im
EEL-Spektrum die gleiche ist, wie die Wahrscheinlichkeit einer Streuung im Low-
Loss-Bereich iiber einen Energieverlust AE, hinaus, so kann man in Gleichung (3.4)
I (¥,) durch die bis zum Energieverlust AE, integrierte Intensitiat [ (AE,,,) im
Low-Loss-Bereich des EEL-Spektrums ersetzen |10, 11]

1, (B, AE,,0,) = [ (AE.,V,) N0y (B, AEG,Y,) . (3.5)

In vielen Féllen reichen relative Konzentrationsangaben der in der Probe enthaltenen
Elemente zur Charakterisierung des Préparats aus. Eine Ermittlung von Konzen-

trationsverhéltnissen kann iiber [11]

& o & Op (Ef)?AEbuﬁa)
Nb B [b Oq (Eau AEaa ﬁa)

(3.6)

erfolgen. N, und N, kennzeichnen die Anzahl der Atome a bzw. b im bestrahlten
Probenbereich, o, und o, die betreffenden Wirkungsquerschnitte fiir die betrach-

teten Innerschalenanregungen und [, und I, stehen fiir die Intensitdten unter den
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Abbildung 3.2: Schematische Illustration eines Spektrumausschnitts mit zwei zu analysierenden
Tonisationskanten der Elemente ¢ und b und schematische Darstellung der Parameter aus Gleichung
(3.6).

Kantenverlaufen im Spektrum innerhalb der betrachteten Energieverlustintervalle
(E., E, + AE,] bzw. [Ey, E, + AEy), die bei Verwendung einer Kontrastaperturblen-
de mit dem Halbwinkel ¥, gemessen wurden. Zur Erklarung dieser Parameter soll
Abbildung 3.2 dienen.

3.2 Elementverteilungsbilder

Mit einem abbildendem Energiefilter im Transmissionselektronenmikroskop ist auch
eine ortsaufgeloste chemische Analyse von Priparaten moglich. Dazu werden nur
Elektronen zur Abbildung selektiert, die inelastisch in der Probe gestreut wurden
und einen bestimmten Energieverlust erlitten haben, der innerhalb eines Energiever-
lustintervalls [E, — AE/2, E,, + AE/2] liegt. Dies geschieht durch Einfiihrung eines
Energiespalts in die vom abbildenden Energiefilter erzeugte energiedispersive Ebene
im Elektronenmikroskop, der dann das Energieverlustintervall mit der Energiebrei-
te AF und einem Zentrum beim Energieverlust F,, definiert. Fiir die Aufzeichnung

solcher Bilder wird eine Slow-Scan-CCD-Kamera verwendet, so dass das Elementver-
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teilungsbild, das eine ortsaufgeloste projizierte zweidimensionale Information iber
die Verteilung eines bestimmten Elements im abgebildeten Probenbereich liefern
soll, durch digitale Bildbearbeitung aus den Bilddaten berechnet werden kann. Ei-
ne detaillierte Beschreibung der Theorie zur elektronenspektroskopischen Abbildung
bzw. der Erstellung von Elementverteilungsbildern findet man in [11, 40, 47, 48]. In
diesem Kapitel sollen nur die wesentlichen Punkte erldutert werden.

Nimmt man wie oben beschrieben ein Bild auf, in dem nur Elektronen mit einem
Energieverlust innerhalb des Energieverlustintervalls [E,, — AE/2, E,, + AE /2] bei-
getragen haben, so ist die Intensitét in einem Pixel des Bildes proportional zu der in-
nerhalb des Intervalls [E, — AE/2, E,, + AE/2] aufintegrierten Intensitét in einem
EEL-Spektrum des Probenbereichs, der dem betreffenden Bildpunkt entspricht. Um
nun ein Elementverteilungsbild mit der Intensitédt g zu erhalten, muss man ein Bild
des Préaparats mit Hilfe inelastisch gestreuter Elektronen aufnehmen, deren Energie-
verluste innerhalb einer Ionisationskante des gesuchten Elements liegen. Dieses Bild
nennen wir hier ,elementsensitives Bild“ mit der Intensitédt Ig;q. Nun muss der Un-
tergrund I, auf den im vorigen Abschnitt eingegangen wurde, fiir jeden Bildpunkt

berechnet werden und Punkt fiir Punkt subtrahiert werden
Is = Igig — Iy. (3.7)

Héaufig werden dafiir zwei weitere inelastisch gefilterte Bilder aufgenommen, bei de-
nen die Energieverluste der Elektronen im Vorkantenbereich der Ionisationskante
des gesuchten Elements liegen. Aus diesen sogenannten Vorkantenbildern wird nach
einer Driftkorrektur der beteiligten Bilder der spektrale Verlauf des Untergrundes pi-
xelweise in der Regel durch das in Gleichung (3.1) gegebene Potenzgesetz ermittelt,
indem durch Regression die Parameter A und r in jedem Pixel bestimmt werden,
und anschliefend dieser Untergrundverlauf in den Kantenbereich extrapoliert. Nach
Abzug des Untergrundes vom elementsensitiven Bild erhélt man das Elementver-
teilungsbild. Die so beschriebene Methode heifst | Drei-Fenster-Methode®. Zur bes-
seren Untergrundkorrektur werden oft auch mehr als zwei Vorkantenbilder aufge-
zeichnet [40]. Abbildung 3.3 zeigt die oben beschriebene Methode zur elektronen-
spektroskopischen Abbildung mit Hilfe von drei Vorkantenbildern. Dies stellt also
eine ,Vier-Fenster-Methode* dar. In der Abbildung haben die Vorkantenbilder einen
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Abbildung 3.3: Schematische Darstellung der Erstellung von Elementverteilungsbildern aus drei
Vorkantenbildern und einem elementsensitiven Bild. Die Vorkantenbilder werden bei den Energie-
verlusten F,1, F,5 und F,3 aufgenommen, das elementsensitive Bild bei einem Energieverlust Fg

innerhalb der Ionisationskante des gesuchten Elements.

dquidistanten Abstand. Nach [16, 17| kann die Anordnung der Vorkantenbilder zur
Steigerung der Qualitiat der Elementverteilungsbilder von diesem aquidistanten Ab-
standsmodell abweichen.

Bei der Regression zur Bestimmung der Parameter A und r fiir den Untergrund-
verlauf wird die Methode der kleinsten Fehlerquadrate verwendet. Zur genauen Er-
lauterung der Vorgehensweise und der Hintergriinde dieser Untergrundbestimmung
und der Signal- und Rauschthematik sei hier auf [40, 42, 54| verwiesen. Eine Be-

stimmung von absoluten und relativen Elementkonzentrationen ist basierend auf
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Gleichungen (3.6) und (3.4) aus Kapitel 3.1 nach dem Untergrundabzug mdoglich,
jedoch kann bei Elementverteilungsbildern anders als bei EEL-Spektren der Einfluss
der inelastisch-inelastischen Mehrfachstreuung durch eine Entfaltung der Bilderserie
nicht korrigiert werden [40].

Bei der Interpretation von Elementverteilungsbildern ist nicht nur das Bildsignal,
sondern auch das Rauschen in den Bildpunkten von Interesse, da bei einem zu hohen
Rauschanteil der Nachweis des Elements in einem Bildpunkt eventuell nicht mehr

gesichert ist. Das Rauschen hat zwei Ursachen:

e Den Teilchencharakter der Elektronen und die damit verbundene Statistik
bei der Detektion von Elektronen; bei der Beschreibung der Varianzen der

Elektronenstatistik wird eine Poissonverteilung angenommen;

e Detektorrauschen.

Betrachtet man nun die gesamte detektierte Intensitat Ig;q aus Gleichung (3.7) in
einem Energiekanal {iber der Ionisationsenergie einer charakteristischen lonisations-

kante und den ersten Rauschanteil, gilt fiir die dadurch resultierende Unsicherheit

Olgna = \/ IBild- (3.8)

Dies ist allerdings nicht der einzige Beitrag zum erstgenannten Rauschanteil. Der
Extrapolationsfehler bei der Untergrundkorrektur im Kantenbereich muss hinzu ge-
zahlt werden und wird hier mit o bezeichnet.

Der zweite Rauschanteil entsteht durch den Detektionsprozess der Elektronen mit
der CCD-Kamera. Dabei wird beim Auftreffen der Elektronen auf einen Szintillator
ein Photonensignal erzeugt und die Photonen durch eine Faserplatte auf den CCD-
Chip abgebildet [40]. Die dann entstehenden Elektron-Loch-Paare sind ein Maf fiir
die Bestrahlungsintensitit. Bei diesem gesamten Detektionsprozess tritt Rauschen
auf, das grob in zwei Kategorien eingeteilt werden kann: Konvertierungsrauschen
und einen Rauschanteil, der durch die Ansteuerung und das Auslesen des CCD-
Chips entsteht. Fiir eine umfassende Beschreibung des Detektionsprozesses sei hier

auf [22] hingewiesen.
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Ein Mals fiir die Sicherheit des Nachweises eines Elements ist das Signal-zu-Rausch-
Verhéltnis SRV im Elementverteilungsbild. Dieses wird fiir jeden Bildpunkt berech-
net, indem das Verhaltnis des Elementverteilungsbildsignals Ig zur Unsicherheit R
dieses Signals gebildet wird. Nehmen wir eine Poissonverteilung fiir die detektierten
Intensitaten an und gehen wir von einer statistischen Unabhéngigkeit der experimen-
tell detektierten Intensitdten und des berechneten Untergrundes aus, so ergibt sich
fiir das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis unter Beriicksichtigung des ersten Rauschanteils

aufgrund der statistischen Eigenschaften der Streuprozesse [40]

I I I
SRV = =2 = 5 = 5 .
R UIBi1d2+Uext2 \/IS+[U+Uext

(3.9)

Wird der zweite Rauschanteil aufgrund des Detektionsrauschens mit einbezogen, so

gilt
Is

\/IS + IU + Uext2 .
Die DQE ist die sogenannte ,Detection Quantum Efficiency*

SRV = \/DQE - (3.10)

¢

und ein Maf fur das

Detektionsrauschen. Sie ist fiir ein lineares System als

SRviach Detektor
SRV?

vor Detektor

DQE = <1, (3.11)

definiert, wobei SRV jach Detextor fur das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis beziiglich des
betreffenden Pixels am Detektorausgang steht und SRV yo; Detextor fur das Signal-zu-
Rausch-Verhiltnis beziiglich des betreffenden Pixels am Detektoreingang [22].

Das SRV ist ein Mak fiir die Sicherheit eines Elementnachweises. Als Nachweiskri-

terium wird haufig das sogenannte Rosekriterium
SRV >3...5 (3.12)

eingesetzt [40, 50|, das fiir den lichtoptischen Fall ermittelt wurde. Ubertrigt man
es auf die Elektronenmikroskopie, gilt ein Element in einem Pixel des Element-
verteilungsbildes als nachgewiesen, wenn es dort ein SRV > 5 aufweist. Hat man
Vorkenntnisse iiber das untersuchte Praparat in der Form, dass das Vorkommen
eines Elementes gesichert ist, so gilt in einem Pixel des betreffenden Elementver-

teilungsbildes dieses Element schon bei einem SRV > 3 als nachgewiesen. In dem
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Rosekriterium aus Gleichung (3.12) werden die Pixel als unabhéngig voneinander an-
genommen. Jedoch kann in Elementverteilungsbildern bei geeigneter Vergrofserung
das charakteristische Signal zu den Probenstellen, die das gesuchte Element enthal-
ten, auf mehrere benachbarte Pixel verteilt sein, so dass die in benachbarten Pixeln
gemessenen Signale nicht mehr unabhéngig voneinander sind. In [40] wurden unter-
schiedliche Klassifikationsmethoden in 2-dimensionalen Haufigkeitsverteilungen an-
gewandt, in denen die Intensitaten des Elementverteilungsbildes gegen das Rauschen
pro Pixel aufgetragen wurden und in denen sich Pixel des Elementverteilungsbildes
und des dazugehorigen S RV -Bildes mit dhnlichen Signal-Rausch-Kombinationen zu
Clusteranordnungen gruppierten. So wurde gezeigt, dass bei einer derartigen Analyse
von Elementverteilungsbildern auch bei einem mittleren SRV um 3 in den Signal-
bereichen eine gute Klassifizierung in diesen Bildern méglich ist. Ein mittleres SRV
um 3 innerhalb benachbarter Pixel kann als Elementnachweis somit ausreichend
sein. Dementsprechend kann nach [40] eine Segmentierung von Elementverteilungs-
bildern basierend auf dem Rosekriterium aus Gleichung (3.12) aufgrund der dort
angenommenen Unabhéngigkeit der Pixel zu Fehlklassifizierungen fiihren.

Elementverteilungsbilder liefern ortsaufgeldste chemische Informationen tiber die
Probe. Im Falle hochaufgel6ster Elementverteilungsbilder sind die Einfliisse des Ab-
bildungsprozesses im Transmissionselektronenmikroskop und die Charakteristik des
inelastischen Streuprozesses immer mehr zu erkennen [27|. Sie machen sich z. B.
durch Intensitdtsverwaschung an Grenzflachen oder Intensitédtsverschiebungen be-
merkbar. Der Einfluss des Abbildungsprozesses auf die Intensitiatsverlaufe in Ele-

mentverteilungsbildern soll im folgenden Abschnitt erldutert werden.

3.3 Lineare Abbildungstheorie und inelastische Uber-

tragungsfunktion

Kann Mehrfachstreuung vernachléssigt werden, so kann die Intensitét in inelastisch
gefilterten Bildern und Elementverteilungsbildern im Rahmen einer linearen Ab-
bildungstheorie beschrieben werden [26, 31|. Werden innere Schalen zweier Atome

durch inelastische Streuung von Elektronen angeregt, so sind diese Elektronen nicht
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interferenzfahig [27, 31|. Dies liegt darin begriindet, dass die inneren Schalen der
zwei verschiedenen Atome in der Regel durch Zustdnde beschrieben sind, die von-
einander getrennt sind und jeweils einem einzelnen Atom zugeordnet werden kénnen.
Deshalb sind die gestreuten Elektronen inkohédrent zueinander und eine Interferenz
der Elektronen ist nicht moglich.

Wenn man die Probe ndherungsweise als eine Anordnung freier Atome ansieht, so
ergibt sich die Gesamtintensitit im Elementverteilungsbild der Probe beziiglich des
Elements a aus der zweidimensionalen inkohérenten Summation von I, (pz), wobei
I, (pp) die Intensitdt in einem Elementverteilungsbild eines Einzelatoms des Ele-
ments a und pp = (rp,yp) der Ortsvektor im Bild ist.

Genau wie in Kapitel 2, in dem der elastische Abbildungsprozess besprochen wurde,
beziehen wir hier die Ortskoordinate pp auf die Grofsenverhéltnisse im Objekt, wie
es im Anschluss an Gleichung (2.8) erldutert wurde. Deshalb kann auch die Ob-
jektkoordinate p’ anstelle der Bildkoordinate verwendet werden und die Aussagen
werden unabhéngig von Vergroferung und Bildinversion.

Wir gehen nun von einer Probe aus, die Atome des Elements a an den Positio-
nen p;, = (x;,,vy;,) enthdlt und deren in Richtung der optischen Achse projizierte

Atomverteilung n, (p) geméfs Gleichung (2.26)
N (9) = 3.0 (7 = i) (3.13)

ist. Nimmt man nun ein Elementverteilungsbild auf, in dem nur Elektronen eines
Energieverlustes [E — AE/2, E + AE /2] beitragen, die durch Innerschalenanregung
des Elements a inelastisch gestreut wurden, gilt fiir die Intensitdt im Elementver-

teilungsbild
) = YL

= [0 (G- 7) 7 (3.14)

es liegt also eine Faltung der Intensitéit I, (p) eines Elementverteilungsbildes eines

Einzelatoms mit der projizierten Atomverteilung vor. Fiir die Fouriertransformation

I (@) der Intensitdt im Elementverteilungsbild, 1dsst sich dann schreiben

o) A

I (ﬁ) = ja (ﬁ) Mg (U) ) (315)
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mit der Fouriertransformation 7, (@) der projizierten Atomverteilung gemiR Glei-
chung (2.31) und der Fouriertransformation I, (@) des Elementverteilungsbildes des

Einzelatoms
i, (@) = / Lo (7) - 2™ g2 (3.16)

Integriert man die Intensitét 7, (p) im Elementverteilungsbild des Einzelatoms {iber
die gesamte Bildebene, so erhdlt man das gleiche Ergebnis wie bei der Multiplikation
des einfallenden Elektronenstroms /y mit dem Wirkungsquerschnitt o, (F, AE,9,)
beziiglich des Zentrums F und der Breite AE des Energieverlustfensters und des

Objektivaperturhalbwinkels 9,. Die inelastische Ubertragungsfunktion ITF (i) ist

nun als
I, (i)
ITF (u) = 3.17
(@) = 152 (B, A, 0,) (3.17)
definiert [27]. Sie ist bei der Raumfrequenz v = Onm™' auf eins normiert und

beschreibt den Einfluss des Abbildungsprozesses im Mikroskop sowie des inelasti-
schen Streuprozesses auf die Elementverteilungsbildintensitét. Eigentlich besteht ei-
ne Abhéngigkeit der ITF von dem betrachteten Element. Berger und Kohl [6] zeig-
ten aber, dass fiir die meisten Elemente im Rahmen der in der energiefilternden
Transmissionselektronenmikroskopie in der Praxis verwendeten experimentellen Pa-
rameter eine Berechnung der inelastischen Ubertragungsfunktion basierend auf der
Dipol-Naherung genau genug ist und im wesentlichen gleiche Ergebnisse liefert wie
eine Berechnung, die die Elektronenkonfiguration spezieller Atome beriicksichtigt.
Die Elementabhingigkeit in der inelastischen Ubertragungsfunktion ITF (i) geht
bei der Berechnung basierend auf der Dipol-Néherung nur iiber den Energiever-
lust ein. Daher héngt in guter Naherung ITF (%) nur von den verwendeten Abbil-
dungsparametern bei der inelastischen Abbildung ab, wie Beschleunigungsspannung,
Konvergenz- und Akzeptanzhalbwinkel, ausgewéhlter Energieverlust £ und gewéahl-
te Energiefensterbreite AFE. Auch Linsenfehler gehen in die Berechnung ein. Im Falle
cines korrigierten Astigmatismus ist I7TF (¢) nur vom Betrag |¢] = u der Raumfre-
quenz abhéingig, da freie Atome im Ensemblemittel kugelsymmetrisch sind und die
inelastische Ubertragungsfunktion dann rotationssymmetrisch sein muss.

Somit erhélt man fiir die Fouriertransformation der Elementverteilungsbildintensitét
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einer Probe beziiglich des Elements a [27]
[ (@) =C-ITF (u) - i, (i) (3.18)

mit dem Normierungsfaktor C' = Iyo, (E,AE,d,). Der Einfluss des Gerites und
des Streuprozesses auf die Intensitdt im Elementverteilungsbild ist hier also vom
Einfluss der Probenstruktur abgekoppelt.

Fiir das Diffraktogramm eines Elementverteilungsbildes beziiglich des Elements a

ergibt sich dann fiir amorphe isotrope Proben [30]

I (w)| = konst - Sy (u) - |ITF (w) (3.19)

mit dem partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktor (vgl. Gleichung (2.37)) [27]

1

Sa (@) = Ne¢,?

(3.20)

und der Konstante konst, welche die Gesamtzahl N der im abgebildeten Proben-
bereich enthaltenen Atome und den Anteil ¢, der Atomsorte a enthilt. Besteht die
Probe nur aus einem Element a, so ist ¢, = 1 und der partielle Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor gleich dem Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S (u) aus Gleichung (2.38).
Das Diffraktogramm ‘f (u)‘2

gefiltertes bzw. inelastisches Diffraktogramm.

nennen wir im weiteren Verlauf dieser Arbeit inelastisch

3.4 Zusatzliche experimentelle Einfliisse

Bisher wurde bei der Beschreibung des inelastischen Abbildungsprozesses in Glei-
chung (3.19) der Untergrund B (u) durch das Schrotrauschen und die Modulations-
transferfunktion MT Foep (u) der CCD-Kamera fiir das radial gemittelte Diffrakto-
gramm nicht berticksichtigt. Bezieht man sie in die Darstellung des experimentellen

inelastisch gefilterten Diffraktogramms mit ein, so erhélt man

A

fuop )| = B(w) + Y - MTFeep® (w) - | neo (u)]| (3.21)

mit der theoretischen Diffraktogrammintensitiat geméfs Gleichung (3.19)

Liheo (u)‘2 = konst - Sgq (u) - |ITF (u)]2 (3.22)
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Y ist ein Skalierungsfaktor. Trotz gleicher Notation fiir das Rauschen B (u) und den
Skalierungsfaktor Y in Gleichung (2.61) aus Kapitel 2.5 und in Gleichung (3.21)
sind diese Grofen im elastischen Fall natiirlich unabhéngig von denen im inelasti-
schen Fall. Fiir die Bestimmung des Rauschens B (u) und der Ubertragungsfunktion
MTFeoep (u) der CCD-Kamera wird auf Kapitel 2.5 verwiesen.

3.5 Bestimmung des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors

aus inelastisch gefilterten Diffraktogrammen

Berechnet man das Diffraktogramm aus einem Elementverteilungsbild einer diinnen
amorphen Folie beziiglich des Elements a und korrigiert das Diffraktogramm beziig-
lich des Untergrundes B (u) und der Modulationstransferfunktion MT Feep (u) der
CCD-Kamera nach dem in Kapitel 2.5 beschriebenen Verfahren, so erhélt man nach
den Gleichungen (3.21) und (3.19)

fuap (w) =Y - konst - Suu (u) [ITF (). (3.23)

Die in den vorigen Abschnitten beschriebenen Faktoren Y und konst sind Konstan-
ten, so dass man den partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktor Sy, (u) bis auf einen
Skalierungsfaktor durch die Division des experimentellen Diffraktogramms durch
das Betragsquadrat der inelastischen Ubertragungsfunktion /7'F bestimmen kann
[27, 28, 30] ,
Saa () _Iexp (U)‘ 2
[ITF (u)

(3.24)

Die relativistische Ubertragungsfunktion I7TF wird mit einem Computerprogramm
nach |26] berechnet. Besteht die Probe nur aus dem Element a, so ist es nicht nétig,
ein Bild bei Energieverlusten einer charakteristischen Ionisationskante aufzuneh-
men, danach Vorkantenbilder aufzuzeichnen und eine anschliefsende Untergrundsub-
traktion durchzufiihren und so ein Elementverteilungsbild zu berechnen. In einem
inelastisch gefilterten Bild bei einem Energieverlustintervall oberhalb der Plasmo-
nenenergieverluste und dem dazugehorigen Diffraktogramm hat in diesem Fall die

inelastische Streuung ihren Ursprung in der Streuung an der gleichen Atomsorte. So
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reicht im Falle der Untersuchung von diinnen Proben, die nur aus einem Element a
bestehen, ein inelastisch gefiltertes Diffraktogramm aus, um aus ihm nach Gleichung
(3.24) den partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktor zu ermitteln, der in diesem Fall
gleich dem Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S (u) ist.

Diese Methode wurde zur Bestimmung von Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren diinner
amorpher Proben aus Kohlenstoff und Silizium in [27, 28, 29| eingesetzt. Sie kann
auch benutzt werden, um Proben, die aus mehreren Elementen bestehen, hinsicht-
lich ihrer partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren zu untersuchen. Darauf soll im

folgenden Abschnitt eingegangen werden.

3.6 Bestimmung partieller Zwei-Teilchen-Struktur-
faktoren mit Hilfe von inelastisch gefilterten Dif-

fraktogrammen und Elementverteilungsbildern

Betrachtet man eine isotrope amorphe Probe, die aus zwei Elementen a und b
besteht, so ergibt sich mit Hilfe der linearen Abbildungstheorie aus Kapitel 3.3
fiir das radial gemittelte Diffraktogramm eines bei einem Energieverlustintervall
[E — AE/2, E + AFE/2] oberhalb der Plasmonenenergieverluste inelastisch gefilter-
ten Bildes [27]

~ 2
Ipaps, W] = N-[ITFgapg, ) [c’Ca® (B, AB,V4) Saa (u) +
2 coc,Cy (E,AE9,) Cy (E,AE,V,) Re {Su (u)} +

’Cy? (B, AE,9,) Sy, (u)] (3.25)
mit den partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren
Sua () = N;Q jza%ewwkaﬁw (3.26)
_ Niﬁ o (0)] (3.27)
_ N;ﬂ i @) (3.29)



47

1 o
Sab (ﬁ) = Ne o Z Z 6271"L-u(l’kb*pja)7 (330)

ja kb

der Anzahl N der Atome im abgebildeten Probenbereich und den Anteilen ¢, und
¢p der in der Probe enthaltenen Elemente a und b. Der Aperturhalbwinkel ist durch
Y, gegeben und die Faktoren C, (E,AE,d,) und C, (E,AE,J,) (vgl. Definition
fir den Normierungsfaktor C' im Anschluss an Gleichung (3.18)) sind proportional
zur Summe der Wirkungsquerschnitte aller Anregungen der Elemente a bzw. b, die
in dem Energieverlustintervall [F — AE/2, E + AE/2] liegen, das zur Bildaufzeich-
nung verwendet wurde. Die Indizes j,, k, und j,, k, weisen darauf hin, dass bei der
Summation iiber die Variablen j, und k, nur Atome der Sorte a bzw. bei der Sum-
mation tiber die Variablen j, und k, nur Atome der Sorte b beriicksichtigt werden.
Gleichung (3.25) zeigt, dass im Falle kleiner Konzentrationen ¢, der Beitrag der
Atomsorte b in einem inelastisch gefilterten Diffraktogramm bzw. einem inelastisch
gefilterten Bild nicht unbedingt vernachlissigt werden kann [27]. Der Einfluss des
Elements b kann in diesem Fall grofs sein, wenn fiir das zur Abbildung verwendete
Energieverlustintervall der Faktor Cy, (E, AE,v,) viel grofer ist als C, (F, AE,9,)
oder wenn fiir einen bestimmten Raumfrequenzbereich Sy, (u) oder Sy (u) viel gro-
fser sind als Sy, (u).

Zur Bestimmung der partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren Sy, (u), Sy, (u) und
Sap (u), die z. B. bei der Charakterisierung der Entmischung bei diinnen amorphen
Proben von Interesse sind, kann man wieder fiir diinne amorphen Folien die re-
lativistischen inelastischen Ubertragungsfunktionen [26, 27| einsetzen. Finden sich
im Elektronenenergieverlustspektrum Ionisationskanten beziiglich der Elemente a
und b, die energetisch weit genug voneinander entfernt und so positioniert sind,
dass man fiir die Aufnahme von Elementverteilungsbildern beziiglich der Elemente
a und b nach der in Abschnitt 3.2 vorgestellten Drei- oder Vier-Fenster-Methode
oder nach einem anderen Untergrundkorrekturverfahren in angemessener Weise den
Untergrund zur Berechnung dieser Bilder korrigieren kann, so ist im Diffrakto-
gramm des Elementverteilungsbildes beziiglich des Elements a Cy, (E, AFE,v,) in
diesem Fall Null und analog im Diffraktogramm des Elementverteilungsbildes be-
ziiglich des Elements b C, (E, AE,9,) Null. Man erhélt also sowohl fiir das Ele-

ment a, als auch fiir das Element b Beziehungen nach Gleichung (3.24), woraus
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man nach Einsatz der berechneten inelastischen Ubertragungsfunktion beziiglich
des zur Abbildung benutzten Energieverlustintervalls die partiellen Zwei-Teilchen-
Strukturfaktoren S,, (u) und Sy, (u) erhélt.

Mit dem Ausdruck fiir die projizierte Atomverteilung einer bestimmten Atomsorte
nach Gleichung (2.31) kann man den partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S, ()

aus Gleichung (3.30) umschreiben als

Sav (1) (@), (3.31)

Ncegop

wobei * das komplex Konjugierte einer Grofe anzeigt. Nach Gleichung (3.18) erhalt
man fiir die Fouriertransformation eines Elementverteilungsbildes beziiglich des Ele-

ments a

]/\anéEaa'ﬁa (’L_[> (S8 ]TFEa76Ea7'l9a (u) ’ ﬁa (ﬁ) ) (332)

wobei das zur Berechnung des Elementverteilungsbildes notige elementsensitive Bild
mit Hilfe von Elektronen mit Energieverlusten innerhalb des Energieverlustintervalls
|E, —0E,/2, E, + E, /2] aufgezeichnet wurde. Fiir die Fouriertransformation eines
Elementverteilungsbildes beziiglich des Elements b gilt analog

I, 55,9, (@) < ITF g, 55,9, () - 7y (7). (3.33)
Das fiir das Elementverteilungsbild benétigte elementsensitive Bild wurde mit Elek-
tronen aufgenommen, deren Energieverluste innerhalb des Energieverlustintervalls
[Ey — 0Ey /2, By + 0, /2] lagen.
Nach der Definition der inelastischen Ubertragungsfunktion ITF nach Gleichung
(3.17) ist diese proportional zur Fouriertransformation des Elementverteilungsbil-
des des Einzelatoms. Da die Fouriertransformation des Elementverteilungsbildes des
Einzelatoms aufgrund der Radialsymmetrie des Einzelatomelementverteilungsbildes
reell ist, muss auch die ITF reell sein und nach Gleichung (3.31) - (3.33) gilt

—

~ Ig, 58,9, (1) - IEa,éEa,ﬂa ()
ITFg, 55,9, (u) - ITFg, 55,9, (1)

Sap (1) (3.34)

Man kann also geméfs Gleichung (3.34) den partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktor

Sap (@) aus dem Produkt der Fouriertransformation des Elementverteilungsbildes
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beziiglich des Elements b und dem komplex Konjugierten der Fouriertransformati-
on des Elementverteilungsbildes beziiglich des Elements a unter Beriicksichtigung
der beiden beteiligten inelastischen Ubertragungsfunktionen ITF B,.08, 0, (1) und
ITFE, 5,9, (u) bis auf einen Skalierungsfaktor erhalten. Dabei ist zu beachten,
dass nach Durchfiihrung der Multiplikation von Ig, 55,9, (7) und Iéa’wmﬁa (@) in
Gleichung (3.34) zunéchst der Untergrund B (u) nach der im Abschnitt 2.5 bzw. 3.4
erklarten Methode korrigiert werden muss, bevor durch das Produkt der inelasti-
schen Ubertragungsfunktion ITFg, 55, .9, (u) und ITF g, sp. 9. (u) dividiert wird.
Dazu wird hier der Betrag des Produkts Ig, 55,9, (1) - f;gméEmﬁa (i) berechnet, ra-
dial gemittelt und in dessen modulationsfreien Raumfrequenzbereich die Intensitéat
des radial gemittelten Diffraktogramms eines Bildes ohne Probe an die Intensitéit
von ‘f By 08, 0, (W) - fga,(; B b, (u)’ anskaliert bzw. angeglichen. Anschliefend wird die-
ses Diffraktogramm zum Bild ohne Probe von ’—fEb,éEb,ﬁa (u) - _fEm(;Eaﬂga (u)‘ subtra-
hiert. Danach kann der Einfluss der Modulationstransferfunktion MT Feep (u) der
CCD-Kamera nach Abschnitt 2.5 korrigiert werden, indem das untergrundkorrigier-
te Produkt ‘IAEb,(;Eb,ﬂa (u) 'IAEM(;EM% (u)’ durch das Betragsquadrat |MTFeep (u))?
dividiert wird. Nach dieser Methode erhélt man dann aus Gleichung (3.34) den Be-
trag | S (u)| des partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktors Sy (u).

Ein Problem bei der Methode zur Bestimmung partieller Zwei-Teilchen-Struktur-
faktoren mit Hilfe von Elementverteilungsbildern sind die geringen inelastischen
Wirkungsquerschnitte. Um trotzdem in diesen Bildern hohe Intensitéten zu erhalten,
die ja nach der Untergrundkorrektur noch vermindert werden, muss bei der Aufnah-
me der Bilder mit hohen Belichtungszeiten und/oder hohen Strahlstromen gearbei-
tet werden. Die Belichtungszeit wird allerdings in der Regel durch die CCD-Kamera
begrenzt, der Strahlstrom durch die Kathode. Des weiteren darf der Strahlstrom
nicht so hoch sein, dass wéhrend der Belichtung Strahlenschéden in den amorphen
Proben auftreten. Aufgrund dieser Problematik ist im allgemeinen die Intensitat in
inelastisch gefilterten Aufnahmen geringer als in elastisch gefilterten.

Um die inelastische Ubertragungsfunktion ITF zu bestimmen, die bei der in die-
sem und vorigem Abschnitt beschriebenen Methode zur Bestimmung von partiellen
Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren bzw. von Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren nétig ist,

miissen die Abbildungsparameter bekannt sein, d. h. auch der Konvergenzhalbwinkel.
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Dafiir wird oft eine Konvergenzhalbwinkeleichung verwendet, in der die Abhéngig-
keit des Konvergenzhalbwinkels von der Kondensorlinsenanregung bestimmt wird.
Im Anhang A sollen neue Methoden vorgestellt werden, mit der diese Eichung am
JEOL JEM 3010 mit Hilfe der hier untersuchten diinnen amorphen Filme durchge-

fihrt wurde.
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Kapitel 4

Experimentelle Bedingungen und

Probencharakterisierung

4.1 Praparation der Proben

Die amorphen Proben aus Kohlenstoff, Silizium und Germanium wurden in ei-
ner Hochvakuumbedampfungsanlage hergestellt. Dazu wurden zunéchst Glasobjekt-
trager mit Aceton und Ethanol gereinigt und dann bei einem Vakuum von ca.
0,7—1,0-107° mbar mit dem gewiinschten Material bedampft. Die so entstandenen
diinnen Filme wurden danach in destilliertem Wasser auf feinmaschige Kupfernetze
(300 mesh bzw. 400 mesh) abgeflottet.

Zur Préaparation der Kohlenstofffilme wurde beim Bedampfungsprozess durch Koh-
leelektroden ein hoher Strom geleitet. Eine Darstellung des Verfahrens findet man in
[44]. Bei der Herstellung von Germanium- und Siliziumfilmen wurden zunéchst die
Glasobjekttrager mit wasserloslichem Graham’schen Salz (Natriumpolyphosphat)
bedampft, indem man dieses Material in ein autheizbares Wolframschiffchen leg-
te und danach eine Verdampfung des Materials durch Aufheizung des Schiffchens
erreichte. Danach wurden kleine Kristallstiicke aus Silizium bzw. Germanium aus ei-
nem aufheizbaren Wolframschiffchen verdampft. Als Verdampfungsmaterial wurden
Kristalle gewéhlt, da beim Verdampfungsversuch von Silizium- bzw. Germaniumpul-

ver dieses vor Erreichen der Schmelztemperatur aus dem Wolframschiffchen springt
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[27]. Die oben geschilderte Bedampfung der Glasobjekttrager mit wasserloslichem
Graham’schen Salz dient dazu, dass sich der Silizium- bzw. Germaniumfilm beim
Abflotten in destilliertem Wasser besser ablost.

Nach Abflotten der Folien auf Kupfernetzchen mussten diese getrocknet werden.
Dafiir wurden hier zwei Methoden verwendet. Bei der ersten wurden die beschichte-
ten Kupfernetzchen auf gelochtem Filterpapier gelegt, das vorher mit destilliertem
Wasser befeuchtet wurde. Da bei der Verwendung von trockenem Filterpapier durch
die Adhésionskrafte der Probenfilm oft an vielen Stellen reiftt oder sogar komplett
zerstort wird, wurde hier nasses Filterpapier verwendet und die Netze wurden so
auf die Locher im Filterpapier gelegt, dass ein Grofsteil der Netzflache keinen Kon-
takt zum Filterpapier hatte, um den Schadigungseffekt durch die Adhéasionskréfte
weiter zu verringern. Trotz dieser Vorkehrungen konnten oft Risse in den benetzten
Probenmaschen aufgrund oben genannter Ursache nicht verhindert werden, wenn
die Proben sehr diinn (Schichtdicke ca. < 5nm) waren, so dass dann nur wenige
befilmte Netzmaschen ohne Risse auf der Probe zu finden waren.

Um trotzdem sehr diinne Proben préparieren zu konnen, die auf dem Kupfernetz
noch zahlreiche Maschen mit unbeschiadigter Benetzung aufweisen, wurde bei den
meisten der in dieser Arbeit analysierten Proben nach folgendem Muster vorgegan-
gen: Das Abflotten des Probenfilms auf Kupfernetze erfolgte mit einer Pinzette, die
direkt nach dem Abflotten in eine spezielle Halterung so eingeklemmt wurde, dass
die Probe nicht von der Pinzette fallen konnte. Die Halterung mit den so einge-
klemmten Proben wurde dann unter eine Lampe gestellt, so dass die Folien dann
sehr schnell innerhalb von ca. 5 - 10 Minuten trocknen konnten. Mit dieser Technik
konnten sehr diinne Filme auf Kupfernetzen in einem besseren Zustand und in viel

kiirzerer Zeit prapariert werden als bei der Verwendung von nassem Filterpapier.

4.2 Verfahren zur Bestimmung der Schichtdicke

Fiir die Schichtdickenbestimmung wurden zwei Methoden eingesetzt. Die erste ist
die so genannte Log-Ratio- oder ¢/A-Methode und ist bei Egerton [9, 11| detailliert

beschrieben. Kénnen die inelastischen Streuprozesse als unabhéngige Ereignisse an-
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gesehen werden, so gilt fiir die Schichtdicke ¢

13 I
—=1In— 4.1

wobei I; die gesamte durch die Probe transmittierte Intensitit (also die gesamte in-
tegrierte Intensitét in einem aufgenommenen EEL-Spektrum) und Iy die Intensitét
unterhalb des Zero-Loss-Peaks im EEL-Spektrum ist. Die Variable A ist hier die
mittlere freie Weglédnge der Elektronen beziiglich aller inelastischen Streuprozesse.
Diese héngt von der Energie der einfallenden Elektronen Ej, vom benutzten Akzep-
tanzhalbwinkel 9, und vom Probenmaterial ab. Fiir diinne Proben mit /A < 0,1
konnten Oberflichenanregungen von Bedeutung sein und kénnten zu iiberhéhten
Werten fiir die Schichtdicke fiihren.

Die mittlere freie Weglénge kann mit Hilfe der Formel |9, 11|

106 - F EE—::L

A= ) (4.2)

und des relativistischen Faktors

14+ Lo
A (4.3)

(1+ %)2

abgeschétzt werden. Hier ist fiir £y die Anfangsenergie der Elektronen in der Einheit
keV und der mittlere Energieverlust der Elektronen FE,, in der Einheit eV einzuset-
zen, wobei tabellierte Werte von E,, fiir bestimmte Materialien in [11] zu finden sind
oder E,, durch eine in |9, 11] angegebene Faustformel berechnet werden kann. Der
Akzeptanzhalbwinkel 9, ist in Gleichung (4.2) in der Einheit mrad einzusetzen. Nach
einer derartigen Rechnung erhélt man mit Hilfe dieser Gleichung A in der Einheit
nm, so dass sich dann geméf Gleichung (4.1) die Schichtdicke ermitteln lasst. Es sei
an dieser Stelle darauf hingewiesen, dass Gleichung (4.2) auf der Dipol-Naherung
basiert und nur giiltig ist fiir ¥, < \/ﬁ.

Man kann basierend auf diesem Verfahren eine zweidimensionale Darstellung der
lokalen Schichtdicke des abgebildeten Probenbereichs (eine sogenannte , Thickness-
Map®) erhalten, indem man von der untersuchten Probenstelle ein elastisch gefilter-

tes Bild und ein ungefiltertes Bild mit der CCD-Kamera aufnimmt. Die Intensitét
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im elastisch gefilterten Bild entspricht fiir nicht zu grofe Energiespaltbreiten AFE da-
bei Iy aus Gleichung (4.1) und die Intensitéit im ungefilterten Bild ;. So kann man
fiir jeden Pixel geméfs Gleichung (4.1) nach einer eventuell nétigen Driftkorrektur
der beiden Bilder die lokale Schichtdicke ¢ bestimmen und somit eine Thickness-
Map der untersuchten Probenstelle erstellen. Diese Thickness-Map-Methode wurde
fiir die hier analysierten Proben eingesetzt. Dabei wurde in den meisten Fallen mit
einer Energiespaltbreite AE von 10 €V bei der elastischen Filterung gearbeitet, in
einigen Fillen mit Energiespaltbreiten von 20 - 22 eV.

Die zweite hier angewandte Methode zur Bestimmung der Schichtdicke ist die so
genannte Transmissionsmessung [48]. Ist [y die Intensitdt der einfallenden Elektro-
nen und I; (¢,) die durch die Probe und durch die Kontrastaperturblende mit dem

Halbwinkel 9, transmittierte Intensitét, so gilt fiir nicht zu dicke amorphe Proben

Iy (V) — ot/or(Ya) (4.4)
Iy

Die Variable zy, (J,) steht fiir die Kontrastdicke. Angaben fiir eine ndherungsweise
Ermittlung von zj (9,) sind in [48] zu finden. Man misst also in der Bildebene
die Intensitat I; (¢,) und danach die auf die Probe einfallende Intensitit, indem
man die Probe aus dem Strahlengang entfernt. Nach Gleichung (4.4) kann dann die
Schichtdicke bestimmt werden.

Beide hier beschriebenen Methoden zur Bestimmung der Schichtdicke beinhalten
Messunsicherheiten von ca. £20 bis 30 % [9, 27].

4.3 Experimentelle Bedingungen

Fiir die Experimente in dieser Arbeit wurden zwei Transmissionselektronenmikro-

skope verwendet:

e Das JEOL JEM 3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV und ei-
nem Gatan Imaging Filter (Post-Column-Filter) als abbildenden Energiefilter;

e Das Zeiss EM 902 mit einer Beschleunigungsspannung von 80 kV und einem

Castaing-Henry-Filter.
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Die Wellenlédngen A der Elektronen lassen sich unter Beriicksichtigung relativistischer

Effekte aus der Beziehung fiir die relativistische Gesamtenergie des Elektrons

Eges = \/p?c? + mict (4.5)

mit der Lichtgeschwindigkeit ¢, der Ruhemasse mg des Elektrons, dem Impuls des
Elektrons p = hk (h = 1,0546-107** Js) und mit dem Betrag des Wellenvektors k =
27 /X berechnen. Bei einer Beschleunigungsspannung U und der Elementarladung
e =1,6022- 1071 C ergibt sich A

-1

A= 2rhs (U (U+1,022-10V) ) . (4.6)
(Vo )

Die Resultate fiir die Wellenldngen der beiden Elektronemikroskope sind dann

A = 1,983pm (JEOL JEM 3010) (4.7)
A = 4,180pm (Zeiss EM 902). (4.8)

Zur digitalen Bildaufzeichnung wurden bei beiden Transmissionselektronenmikro-
skopen eine Slow-Scan-CCD-Kamera mit 1024 x 1024 Bildpunkten mit einer Einzel-
pixelausdehnung von 24 pum x 24 pum verwendet. Uber ein Binning-Verfahren konn-
ten die Pixel auch zusammengefasst werden (zu 512 x 512 Pixeln bei Binning 2
usw.). Die CCD-Kamera am Zeiss EM 902 verfiigt {iber einen YAG-Szintillator. Da
das JEOL JEM 3010 eine hohere Beschleunigungsspannung besitzt als das Zeiss
EM 902 und deshalb die Photonenausbeute bei Anwendung eines YAG-Szintillators
dementsprechend geringer wire, ist die CCD-Kamera am JEOL JEM 3010 mit ei-
nem Phosphorszintillator ausgestattet.

Die Untersuchung der Proben basiert sowohl bei der elastischen Abbildung als auch
bei der inelastischen Abbildung auf der Analyse von Diffraktogrammen. Da nach der
Korrektur des Astigmatismus bei der Untersuchung von isotropen diinnen amorphen
Filmen bei nicht vorhandener oder vernachléssigharer Drift die Diffraktogrammin-
tensitédt unabhéngig vom Azimuthwinkel sein sollte (siche Gleichungen (2.38), (2.51)
und (3.19)), wurden die Diffraktogrammintensititen radial gemittelt, um das Ver-
héltnis vom Signal zum Rauschen im Vergleich zu einem einfachen Linescan im

Diffraktogramm zu verbessern.
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Um eine Ubersetzung zwischen Kanal im Diffraktogramm und der dazugehérigen

Raumfrequenz zu haben, kann der Zusammenhang [52]
L Kaniile = 40,69 - 109 (4.9)
— Kanile = : — .
M ’ nm

verwendet werden, der sich fiir Kameras mit oben beschriebenen Eigenschaften er-
gibt. M ist dabei die Vergrofserung in der Kameraebene, fiir die die Kalibrierungs-
messungen fiir beide Mikroskope aus [52| verwendet wurden.

Fiir eine quantitative Diffraktogrammauswertung muss auch die sphérische Aberra-
tion bekannt sein. Fiir das JEOL JEM 3010 wurde nach [27] und [52] die sphérische
Aberrationskonstante Cs zu 0,61 bis 0,62 mm bestimmt, was mit der Herstelleran-
gabe von 0,6 mm gut iibereinstimmt. Dabei beruht das in [27] vorgestellte Verfahren
zur Messung von C, auf einen Anpassungsprozess astigmatischer Diffraktogramme
amorpher Folien, die beziiglich des Rauschens und der Modulationstransferfunktion
MTFeep (u) nach den in Kapitel 2.5 beschriebenen Methoden korrigiert wurden.
Auferdem wird eine Korrektur der Atomstreuamplitude und des Zwei-Teilchen-
Strukturfaktors mit Hilfe eines elastisch gefilterten Beugungsdiagramms durchge-
fiihrt. Eine Besonderheit dieses Verfahrens ist eine Anpassung des Nullstellenver-
laufs im astigmatischen Diffraktogramm.

In [52] wurde die sphérische Aberrationskonstante Cs des JEOL JEM 3010 {iber
eine Untersuchung diinner amorpher Folien anhand von Nullstellen und Maxima in
ihren Diffraktogrammen nach der Methode von Krivanek [32, 33| bestimmt. Es sei
darauf hingewiesen, dass sowohl die Messmethode von [27] als auch von [32, 33| zur
Messung von C auf der WPO-Naherung beruhen.

Auch die sphérische Aberrationskonstante Cy des Zeiss EM 902 wurde in [52] nach
der Methode von [32, 33| gemessen. Jedoch war die Messunsicherheit aus den in
[52] diskutierten Griinden relativ grok, so dass in dieser Arbeit fiir die Analyse der
Diffraktogramme der am Zeiss EM 902 aufgenommenen Bilder die Herstellerangabe

von Cs = 2,2 mm eingesetzt wurde.
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Kapitel 5

Resultate fiir die Phasen komplexer

Atomstrenamplituden

5.1 Ergebnisse fiir Kohlenstoff

Fiir die in diesem Abschnitt vorgestellten Ergebnisse wurden diinne amorphe Koh-
lenstofffolien untersucht, die nach der in Abschnitt 4.1 beschrieben Methode priapa-
riert wurden. Abbildung 5.1 a) zeigt eine elastisch gefilterte Aufnahme eines solchen
Kohlenstofffilms bei einer Vergroferung von 150000 und Abbildung 5.1 b) das da-
zu gehorige Diffraktogramm. Die Aufnahme erfolgte am JEOL JEM 3010 bei einer
Beschleunigungsspannung von 297 kV, einer Defokussierung A f von -980 nm und

einer Energiespaltbreite von 10 eV.

In Abbildung 5.2 a - ¢) sind die experimentellen Ergebnisse fiir die Phasen 7 (u)
komplexer Atomstreuamplituden bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV
fiir Kohlenstofffilme leicht unterschiedlicher Schichtdicken dargestellt, die sich bei
der Untersuchung von Kontrast-Transfer-Charakteristiken nach dem in Kapitel 2.6
beschriebenen Verfahren ergaben. Die Aufnahmen zu den in Abbildung 5.2 darge-
stellten Ergebnissen stammen von unterschiedlichen Probenstellen derselben Probe.
Die gemessenen Schichtdicken ¢ an den unterschiedlichen Probenstellen betrugen
16, 19 bzw. 20 nm. Durch die Messpunkte fiir 7 (u), die ab einer Raumfrequenz von

ca. 0,4nm~! und insbesondere in Abbildung 5.2 b) relativ stark streuen, wurden
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a) b)

Abbildung 5.1: a) Elastisch gefilterte Aufnahme einer Kohlenstofffolie bei einem Defokus A f
von -980 nm, einer Energiespaltbreite AE von 10 eV, einer Vergroferung von 150000 und einer

Beschleunigungsspannung von 297 kV; b) Diffraktogramm zu a).

geglattete Kurven nach dem Verfahren des gleitenden Durchschnitts gelegt. In einer
Gesamtiibersicht sind die geglatteten Verlaufe von 7 (u) der drei Probenstellen in
Abbildung 5.2 d) und e) zu sehen, wobei in Abbildung 5.2 e) doppelt geglittete
Verlaufe nach der Methode des gleitenden Durchschnitts dargestellt sind.

Alle drei Probenstellen weisen eine mit steigender Raumfrequenz fallende Pha-
se 1 (u) auf, die von Oszillationen iiberlagert ist und die im Raumfrequenzbereich
Onm~! <« < 0,65nm~! drei Maxima aufweist. Diese sind hier mit den Buchstaben
LCAY B und ,C¢ gekennzeichnet und liegen fiir alle drei Probenstellen in den glei-
chen Raumfrequenzbereichen. Die Maxima der experimentell bestimmten Phasen
liegen zwischen 0,04 und 0,05 rad und der oszillierenden Struktur der Phase 7 (u)
ldsst sich eine Periodizitdt von ca. 0,17 bis 0,2nm~! zuordnen. Letztere ist also zu
klein, als dass die Oszillationen ihren Ursprung in atomaren Effekten haben kénn-
ten.

Uber das erste Maximum bei ca. 0,15 nm~" hinaus bis zu einer Raumfrequenz von
ca. 0,28nm™!, bei der das erste Minimum der gemessenen Phase 7 (u) zu finden
ist, stimmen alle drei Ergebnisse in Abbildung 5.2 d) sehr gut iiberein. In dem sich
anschliefsenden Raumfrequenzbereich bis zum néchsten Minimum bei einer Raum-

frequenz u von ca. 0,45nm~! stimmen die gemessenen Phasen zu den Folien mit den
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Abbildung 5.2: Experimentell bestimmte Phasen 7 (u) fiir Kohlenstofffolien der Schichtdicke ¢
aus der Analyse von elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristiken (Energiespaltbreite
AE =10 eV) bei 297 kV: a) t = 16nm; b) ¢ = 19nm; ¢) ¢ = 20nm; d) Gegléttete experimentelle
Phasenverliufe i (u) aus a - ¢); e) Ubersicht der doppelt gegliitteten experimentellen Phasenverliufe

N (u); f) Mittelwertkurve fiir die Phase 7 (u) aus den drei geglitteten Einzelkurven aus d).
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Schichtdicken 16 nm (rot) und 19 nm (griin) ebenfalls sehr gut iiberein, wéhrend
der Abfall von 7 (u) mit steigender Raumfrequenz u fiir den 20 nm dicken Kohlen-
stofffilm (schwarz) stérker ist, aber auch dieser Phasenverlauf im gleichen Raumfre-
quenzbereich ein lokales Maximum aufweist. In dem folgenden Raumfrequenzbereich
bis 0,65 nm ! zeigen alle drei gemessenen Phasen ein weiteres lokales Maximum , C*
bei ca. 0,55 nm ™. Dieses ist allerdings in dem Ergebnis fiir die Kohlenstofffolie mit
der Schichtdicke von 20 nm schwécher ausgepréigt, wie man besonders deutlich in
Abbildung 5.2 e) sehen kann.

In den Ergebnissen fiir n(u) ist in Abbildung 5.2 a - ¢) eine mit der Raumfre-
quenz wachsende Breite der Fehlerbalken zu beobachten, die ab ca. 0,5 nm ™ relativ
grof wird. Dies liegt daran, dass die Empfindlichkeit der Diffraktogrammintensi-
tat beziiglich n (u) in den Gleichungen (2.51) - (2.53) mit steigender Raumfrequenz
wegen der dann starken Dominanz des C's— und des A f— Terms abnimmt. Trotz
der Unterschiede in den Hohen der Phasenverldufe bei den hoheren Raumfrequen-
zen ab ca. 0,5nm~* widersprechen sich also die Phasenergebnisse aufgrund dieser
groften Messunsicherheiten nicht. Insgesamt stimmen die gemessen Phasenverldufe
fiir Kohlenstoff in ihrem prinzipiellen Verlauf {iberein, sie unterscheiden sich nur in
einer unterschiedlichen Stérke des Abfalls mit steigender Raumfrequenz u. Da die
Ergebnisse nur von unterschiedlichen Probenstellen derselben Probe stammen und
die Abbildungsparameter gleich gewéhlt wurden, kann dies auf lokale Unterschiede
der Probe zuriickzufiihren sein, wie z. B. der Schichtdicke. Die Schichtdicke variiert
in den drei Féllen aber nur sehr leicht. Auferdem ist kein systematischer Zusam-
menhang zwischen Starke des Phasenabfalls und Schichtdicke in den Ergebnissen
zu erkennen, da die experimentelle Phase zu der Folie mit ¢ = 16 nm zwar einen
schwéicheren Abfall zeigt, als die Phase zur Kohlenstofffolie mit ¢ = 20nm, aber
einen starkeren als die Phase zur Folie mit ¢ = 19nm. So konnte ein probenstel-
lenabhéngiger Dickegradient fiir den mit steigender Raumfrequenz unterschiedlich
starken Phasenabfall verantwortlich sein. Beziiglich der Ursachendiskussion sei hier
auf den Abschnitt 5.4 verwiesen.

Aufgrund der erwidhnten Streuung der Messwerte fiir 7 (u) in Abbildung 5.2 a - c)
und aufgrund der Tatsache, dass die gemessenen Schichtdicken von 16 nm, 19 nm

und 20 nm fiir die Probenstellen desselben Pridparats im Rahmen der in Kapitel
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4.2 genannten Messunsicherheit von 20 % iibereinstimmen und wegen der obigen
Beobachtung, dass die Verldufe von 7 (u) dhnlich sind, wurde die Mittelwertkurve
fiir n (u) aus den drei gegléitteten Einzelergebnissen aus Abbildung 5.2 d) bestimmt.
Das Ergebnis ist in Abbildung 5.2 f) zu sehen. Die drei Maxima ,A“ - ,C* aus den
anderen Teilabbildungen sind nun noch deutlicher zu erkennen und der Phasenver-
lauf ist wesentlich glatter als die geglatteten Phasen aus den Einzelmessungen in
Abbildung 5.2 d). In dem Raumfrequenzbereich von 0,09nm™" < u < 0,69nm™!
fallt die gemessene Phase in Abbildung 5.2 f) von ca. 0,045 rad bis auf ca. 0,010 rad
ab.

Abbildung 5.3 a - b) zeigt die Ergebnisse fiir die Phase n (u) fiir Kohlenstoff aus
der Analyse von Kontrast-Transfer-Charakteristiken bei der elastisch gefilterten Un-
tersuchung von zwei Kohlenstoftfolien unterschiedlicher Dicke bei einer Beschleuni-
gungsspannung von 80 kV am Zeiss EM 902. In Abbildung 5.3 ¢) sind die beiden
Phasenverldufe nach einer Glattung nach der Methode des gleitenden Durchschnitts
zum direkten Vergleich in einer Einzelgraphik dargestellt. Die Energiespaltbreiten
bei der elastischen Filterung der Aufnahmen betrug 21 eV in Abbildung 5.3 a) und
22 eV in Abbildung 5.3 b). Wéhrend bei der Phase 7 (u) fiir eine 18 nm dicke Folie
(Abbildung 5.3 a) zunéchst ein langsamer Abfall von ca. 0,09 rad bis zu 0,04 rad
im Raumfrequenzintervall 0nm~! < u < 0,64nm ' und danach ein steiler Abfall
bis ca. —0,09 rad gemessen wurde, weist die gemessene Phase fiir die 22 nm dicke
Folie (Abbildung 5.3 b) zwei leichte verrauschte lokale Maxima der Héhe von ca.
0,09 - 0,10 rad bei einer Raumfrequenz von ca. 0,15nm~! und in einem Raum-

1 1

frequenzbereich von 0,4 - 0,6 nm™" auf. Ab einer Raumfrequenz von ca. 0,6 nm™

beginnt auch bei dieser Folie ein deutlich erkennbarer Abfall der Phase mit stei-

I und

gender Raumfrequenz, in dessen Verlauf zwei lokale Maxima bei ca. 0, 75 nm™
0,82nm™! liegen. Die beiden gemessenen Phasenverliufe stimmen in dem Raumfre-
quenzbereich 0,05nm~! < u < 0,33nm~! sehr gut iiberein, danach unterscheiden
sie sich deutlich.

In beiden Ergebnissen fiir n (u) ist analog zu Abbildung 5.2 a - ¢) eine mit der Raum-
frequenz wachsende Breite der Fehlerbalken zu erkennen, die ab ca. 0, 5nm ™! relativ
grofs wird. Dies ist darauf zuriickzufiithren, dass die Empfindlichkeit der Diffrakto-

grammintensitit beziiglich 7 (u) in den Gleichungen (2.51) - (2.53) mit steigender
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Abbildung 5.3: a - ¢) Experimentell ermittelte Phasen 7 (u) fiir Kohlenstoffproben der Schicht-
dicke ¢ bei 80 kV und bei elastischer Filterung (Energiespaltbreite AE = 21 €V bzw. 22 €V); d)
Mittelwertkurven der geglétteten experimentellen Phasen 7 (u) fiir Kohlenstoff fiir 297 kV und 80

kV im Vergleich; e) Phasenverhéltnis ngowyv (©) /n207v (1) aus den in d) dargestellten Resultaten.
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Abbildung 5.4: Thickness-Maps von Kohlenstoffproben bei einer Beschleunigungsspannung von
80 kV als Maf fiir die zweidimensionale ortsabhéngige Schichtdicke in Einheiten der mittleren
freien Weglange fiir a) dieselbe Probenstelle wie in Abbildung 5.3 a), b) dieselbe Probenstelle wie
in Abbildung 5.3 b). Die mittlere freie Weglénge A nach Gleichung 4.2 betrug in beiden Féllen 83,4
nm. Die Kontrastgrenzen wurden in Einheiten der mittleren freien Weglénge A so gewéhlt, dass der
Dynamikumfang in beiden Fillen analog war, d. h. bei einer mittleren Intensitéit von I, /A in der
jeweiligen Thickness-Map war die untere Kontrastgrenze I, /A — 0,1 und die obere Kontrastgrenze
Iia 40, 1.

Raumfrequenz aufgrund der dann starken Dominanz des Cs- und des A f-Terms
abnimmt.

Zu den Phasenergebnissen aus Abbildung 5.3 a - ¢) sind in Abbildung 5.4 die
zugehorigen Thickness-Maps dargestellt, die nach dem in Kapitel 4.2 beschriebenen
Verfahren erstellt wurden und deren Kontrastgrenzen in der Darstellung so gewéhlt
wurden, dass beide einen analogen Dynamikumfang haben (siehe Erklarung zu Ab-
bildung 5.4). Die beiden Thickness-Maps unterscheiden sich deutlich voneinander.
In der Map a) sind wesentlich dunklere Flecken mit einer Ausdehnung von ca. 10 nm
zu erkennen als in der Thickness-Map b). Je dunkler ein Bereich einer Thickness-
Map ist, desto diinner ist die Probe dort oder die Dichte ist dort kleiner. Das heifst,
dass die Probe aus Abbildung 5.4 a) deutlich grofere Schwankungen in der Proben-
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dicke oder Dichte besitzt als die Probe aus Abbildung 5.4 b). Die Auswertung der
Thickness-Maps ergab die mittleren Schichtdicken ¢; = 18 nm 44 nm fiir Abbildung
5.4 a) und ¢ty = 22nm + 2 nm fiir Abbildung 5.4 b). Die Fehlerangaben haben ihren
Ursprung in der Standardabweichung bei der Mittelung iiber die Pixel der jeweili-
gen Thickness-Map. Deshalb ist zu diesen Angaben noch die in Kapitel 4.2 erwéahnte
Messunsicherheit von 20 - 30 % hinzuzurechnen.

In Abbildung 5.3 d - e) werden die experimentellen Phasenergebnisse fiir Kohlen-
stoff fiir beide im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Beschleunigungsspannungen
von 297 kV und 80 kV verglichen, fiir die sich die Wellenldngen nach Gleichung
(4.6) zu Aggrey = 1,983 pm und Agoy = 4, 180 pm berechnen lassen. Das Verhalt-
nis Agokv/A2g7iyv liegt demnach bei 2,1. Fiir den Vergleich der Phasenergebnisse bei
diesen Wellenlédngen bzw. Beschleunigungsspannungen wurde in Abbildung 5.3 d)
die Mittelwertkurve der gegliatteten Phasen bei einer Beschleunigungsspannung von
80 kV aus Abbildung 5.3 c¢) berechnet. Auferdem ist dort die in Abbildung 5.2 f)
dargestellte Mittelwertkurve aus den drei gegldtteten Phasenergebnissen fiir 297 kV
eingezeichnet. Fiir Abbildung 5.3 e¢) wurde die Division dieser beiden Mittelwert-
kurven fiir n (u) berechnet. Dieses Phasenverhéltnis weist in dem Raumfrequenzbe-

' < u < 0,4nm™! einen einigermafen konstanten Verlauf auf, danach

reich 0 nm™
kann man starke Schwankungen beobachten. Eine Mittelung des Phasenverhéltnis-
ses in dem Raumfrequenzbereich 0,06 nm™" < v < 0,4nm™~! liefert einen Wert von
2,24+0,3.

Um diese experimentellen Phasenergebnisse fiir beide Beschleunigungsspannungen
mit theoretischen Ergebnissen zu vergleichen, wurden mit einem Programm von
L. Reimers Hypertext-CD [49], das die Berechnung komplexer elastischer Streu-
amplituden in Abhéngigkeit vom Streuwinkel nach der WKB-Methode (Wentzel,
Kramer, Brillouin) unter Verwendung eines Muffin-Tin-Modells fiir beliebige Be-
schleunigungsspannungen erméglicht, die Phasen dieser elastischen Streuamplituden
in Abhéngigkeit vom Steuwinkel fiir Kohlenstoff berechnet. Nach Umrechnung der
Streuwinkel in Raumfrequenzen wurden diese Ergebnisse in Abbildung 5.5 a) in Ab-
héngigkeit von der Raumfrequenz u aufgetragen. Um diese theoretisch berechneten
Phasen von den experimentellen zu unterscheiden, werden die theoretischen Phasen

im Verlauf dieser Arbeit mit nwkp (u) bezeichnet. Abbildung 5.5 b) zeigt das sich
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Abbildung 5.5: a) Mit dem Programm aus [49] mit der WKB-Methode unter Anwendung eines
Muffin-Tin-Modells berechnete Phasen nwkp (u) fiir Kohlenstoff bei Beschleunigungsspannungen

von 297 kV und 80 kV; b) Verhéltnis nwks,soxv (1) /nwks,207kv (1) der in a) dargestellten Resul-
tate.

aus den theoretischen Berechnungen ergebende Phasenverhéltnis fiir die beiden Be-
schleunigungsspannungen.

In Abbildung 5.5 a) ist zu erkennen, dass die theoretischen Phasenverlaufe zunéchst
sehr langsam und ab einer Raumfrequenz von ca. 2,5 nm~! stark mit wachsender
Raumfrequenz ansteigen. In dem durch unsere Messungen abgedeckten Bereich klei-
ner Raumfrequenzen 0nm~! < v < 1,0nm ™! miisste nach diesen Rechnungen der
Phasenverlauf ndherungsweise konstant sein oder eine schwache Steigung aufweisen,
was unseren Messergebnissen widerspricht. Das berechnete Phasenverhéltnis in Ab-
bildung 5.5 b) zeigt eine leichte Abhéngigkeit von der Raumfrequenz, bewegt sich
aber im Raumfrequenzbereich 0nm—! < v < 12,0nm~! zwischen ca. 1,64 und 1,77
und variiert somit nicht besonders stark. Eine Mittelung dieses theoretischen Pha-
senverhiltnisses im Raumfrequenzbereich 0, 11nm~! < u < 0,53nm™! ergibt einen
Wert von ca. 1,668 mit einer Standardabweichung von 0,005. Somit liegt das experi-
mentelle Phasenverhéltnis aus Abbildung 5.3 e¢) von 2,2+ 0,3 auch im Rahmen der
Messunsicherheiten iiber den theoretischen Wert. Fiir eine genauere Diskussion des

Vergleichs zwischen den experimentellen und theoretischen Ergebnissen wird hier
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auf Kapitel 5.4 verwiesen, da fiir diese Diskussion vorher die Streuphasenergebnisse

fiir Silizium und Germanium vorgestellt werden sollen.

5.2 Ergebnisse fiir Silizium

Fiir diesen Abschnitt wurden diinne amorphe Filme aus Silizium durch Aufdampf-
prozesse gemals Kapitel 4.1 hergestellt und elastisch gefilterte Fokusreihen aufgenom-
men, aus denen die Kontrast-Transfer-Charakteristiken berechnet und ausgewertet
wurden. Abbildung 5.6 a) zeigt eine elastisch gefilterte Aufnahme eines Siliziumfilms
bei einer Energiespaltbreite AE = 10¢eV, einer Defokussierung A f von -960 nm, ei-
ner Vergrokerung von ca. 150000 und einer Beschleunigungsspannung von 297 kV.
In Abbildung 5.6 b) ist das dazu gehorige Diffraktogramm zu sehen.

Abbildung 5.7 zeigt die experimentellen Ergebnisse fir die Phasen 7 (u) komplexer
Atomstreuamplituden, die aus der Auswertung nach Kapitel 2.6 resultieren, fiir Si-
liziumfolien unterschiedlicher Schichtdicken. Aufer in Abbildung 5.7 a) fir eine 8
nm dicke Folie und bis zu einem gewissen Grad in Abbildung 5.7 b) fiir eine 10

nm dicke Folie sind genau wie bei den Ergebnissen fiir Kohlenstoff starke Schwan-

a) ’ b)

Abbildung 5.6: a) Elastisch gefilterte Aufnahme einer Siliziumfolie bei einem Defokus Af von
-960 nm, einer Energiespaltbreite AE von 10 eV, einer Vergroferung von 150000 und einer Be-
schleunigungsspannung von 297 kV; b) Diffraktogramm zu a).
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Abbildung 5.7: Experimentell bestimmte Phasen 7 (u) fiir Silizium aus der Analyse von elastisch
gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristiken bei 297 kV: a) bei einer Schichtdicke ¢ = 8 nm; b)
bei t = 10nm; ¢) bei ¢ = 11nm; d) bei ¢ = 29nm. Die Energiespaltbreite AE bei der elastischen
Filterung betrug in a), b), d) 10 €V, in ¢) 20 €V. In a), c¢), d) wurde durch die Messpunkte eine nach
dem gleitenden Durchschnitt berechnete Glattungskurve gelegt, wihrend in b) die Glattungskurve

mit dem Medianfilter berechnet wurde.

kungen in 7 (u) ab einer Raumfrequenz von ca. 0,4nm~' zu beobachten. Deshalb
wurde durch die Messpunkte eine Glattungskurve gelegt. Die Fehlerbalken fiir 7 (u)

werden ab einer Raumfrequenz von ca. 0,4nm™!

relativ grofs, was wieder auf den
mit der Raumfrequenz ansteigenden Einfluss des C's— und des A f—Terms in den

Gleichungen (2.51) - (2.53) und der damit verbundenen schwécher werdenden Emp-
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Abbildung 5.8: Experimentell bestimmte doppelt geglittete Phasen 7 (u) fiir Silizium aus der
Auswertung von elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristiken bei 297 kV: a) doppelt ge-
glattete n (u) fiir Folien der Schichtdicken 8, 10 und 29 nm bei einer verwendeten Energiespaltbreite
AE =10 eV; b) doppelt gegléttete n (u) fiir Folien der Schichtdicken 8 und 11 nm bei einer ver-
wendeten Energiespaltbreite AE = 10 bzw. 20 eV; das Ergebnis fiir den 8 nm dicken Film ist auch
in a) dargestellt; die Ergebnisse fiir die 11 nm dicke Folie beziehen sich auf die gleiche Probenstel-
le und resultieren aus der Analyse zweier elastisch gefilterter Kontrast-Transfer-Charakteristiken,

zwischen denen zeitlich eine inelastisch gefilterte Bilderserie aufgezeichnet wurde.

findlichkeit beziiglich 7 (u) zuriickzufiihren ist. Die Phasen weisen in Abbildung 5.7
a) und c) schwache Oszillationen und einen mit steigender Raumfrequenz stark fal-
lenden Charakter auf, wihrend in b) und d) die Oszillationen stérker und der Abfall
schwécher ausgepragt sind.

Da die Phasenergebnisse in Abbildung 5.7 trotz Glittung zum Teil noch rela-
tiv verrauscht sind, wurde eine zweite Glattung nach dem Verfahren des gleitenden
Durchschnitts durchgefiihrt. Abbildung 5.8 a - b) zeigt diese doppelt gegliatteten
Phasen 7 (u) aus der Analyse der Kontrast-Transfer-Charakteristiken fiir Silizium-
filme unterschiedlicher Dicken. Dabei ist zum besseren Vergleich der beiden Abbil-
dungen a) und b) die Ergebniskurve fiir die 8 nm dicke Folie in beiden Abbildungen
dargestellt. Ein fiir Silizium eindeutiger Phasenverlauf ist aus den Abbildungen 5.8

a) und b) nicht zu erkennen, vielmehr gibt es zwei prinzipielle Verlaufsarten und
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das Ergebnis zu dem 8 nm dicken Film bildet eine Art Kompromiss zwischen diesen
Verldufen. Die erste Verlaufsart weist in Abbildung 5.8 a) relativ breite Oszillatio-
nen mit drei Maxima auf, die mit ,A“, ,B“ und ,C* gekennzeichnet sind und fiir die
Folien der Schichtdicken von 10 und 29 nm ca. bei den Raumfrequenzen 0, 18 nm—!,
0,42nm~! und 0,6nm™! liegen, also eine grobe Periodizitit von 0,2nm™! aufwei-
sen. Das Phasenergebnis zum 8 nm dicken Film weist ein breiteres erstes Maximum
,A“ auf als die anderen beiden Ergebnisse und zeigt auch das Maximum ,,C“, jedoch
féllt die Phase von ca. 0,05 rad ausgehend in Richtung steigender Raumfrequenzen
wesentlich steiler ab. Das Maximum ,B“ fehlt in dieser Kurve bzw. fallt sehr schmal
und schwach ausgepréagt aus.

Die zweite Verlaufsart fiir die Phase 7 (u) ist in Abbildung 5.8 b) dargestellt. Neben
dem schon in a) gezeigten Messergebnis fiir die 8 nm dicke Folie, sind hier zwei
Resultate fiir 7 (u) zu sehen, die durch einen sehr starken Abfall mit steigender
Raumfrequenz charakterisiert sind und maximal zwei der in Abbildung 5.8 a) ge-
kennzeichneten Maxima ,,A“, | B“ oder ,,C* besitzen.

Dabei stammen die letzteren Phasenresultate aus der Analyse zweier Kontrast-
Transfer-Charakteristiken basierend auf zwei unterschiedlichen elastisch mit einer
Energiespaltbreite AE = 20eV gefilterten Fokusreihen, die von der gleichen Pro-
benstelle einer Schichtdicke von 11 nm aufgenommen wurden. Zwischen der Auf-
zeichnung der beiden elastisch gefilterten Fokusreihen wurde eine inelastisch gefil-
terte Bilderserie aufgenommen, aus der mit Hilfe der relativistischen inelastischen
Ubertragungsfunktion basierend auf Abschnitt 3.5 der Zwei-Teilchen-Strukturfaktor
bestimmt werden sollte. Fiir diese inelastisch gefilterte Bilderserie musste aufgrund
der kleinen Wirkungsquerschnitte fiir die inelastische Streuung der Konvergenzwin-
kel fiir die Beleuchtung stark vergrofert und die Stromdichte auf die Probe erhoht
werden, um noch mit moderaten Belichtungszeiten arbeiten zu konnen. Dies kann
zu Strahlenschiadigungen und zu einer Kontamination der Probe z. B. in Form von
Kohlenstoffablagerungen gefiithrt haben. Das bedeutet, dass sich die chemischen Ei-
genschaften und die Struktur der Probe nach intensiver Bestrahlung verdndert haben
kénnen. Vergleicht man nun die beiden Kurven fiir 7 (u) zu der 11 nm dicken Pro-

1

benstelle, so stimmen sie im Raumfrequenzbereich Onm=' < u < 0,38nm~! gut

tiberein, danach fallt die gemessene Phase 7 (u), die aus der Analyse der elastisch
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Abbildung 5.9: a) Mit dem Programm aus [49] mit der WKB-Methode unter Anwendung eines
Muffin-Tin-Modells berechnete Phasen nwxkp (u) fiir Silizium bei Beschleunigungsspannungen von

297 kV und 80 kV; b) Verhéltnis nwks soxv (¢) /nwkB,207kv (1) der in a) dargestellten Resultate.

gefilterten Aufnahmen nach der inelastischen Bilderserie resultiert, deutlich steiler
mit steigender Raumfrequenz ab. Dies konnte an einer moglichen Strahlenschadi-
gung oder Kontamination aufgrund der vorigen intensiven Bestrahlung liegen.
Analog zum Kapitel 5.1 sollen die experimentellen Phasenverldufe fiir Silizium mit
den theoretischen verglichen werden, die sich basierend auf der WKB-Methode un-
ter Verwendung eines Muffin-Tin-Modells mit dem Programm aus [49] ergeben. Die
theoretischen Ergebnisse sind fiir die Beschleunigungsspannungen 297 kV und 80 kV
in Abbildung 5.9 a) zu sehen. Im Gegensatz zum experimentellen Verlauf wird dort
im durch die Messung abgedeckten Bereich kleiner Raumfrequenzen v < 1,0nm™—!
ein ndherungsweise konstanter Verlauf und danach eine Zunahme der Phase mit
steigender Raumfrequenz beobachtet. Nur das Ergebnis fiir die 29 nm dicke Sili-
ziumfolie aus Abbildung 5.8 a) kénnte abgesehen von den dort zu beobachtenden
Oszillationen im Rahmen der Messunsicherheiten einigermafsen zum theoretischen
Phasenverlauf passen, da es nur einen sehr schwachen Abfall mit steigender Raum-

frequenz aufweist.

Abbildung 5.9 b) zeigt der Vollstéandigkeit halber das theoretische Phasenverhalt-
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nis, das sich aus den Ergebnissen aus Abbildung 5.9 a) ergibt. Auch dieses zeigt
eine schwache Abhéngigkeit von der Raumfrequenz und schwankt zwischen Werten
von ca. 1,60 und 1,75. Eine Mittelung im Raumfrequenzbereich 0,11nm~! < u <
0,53nm ! ergibt fiir das Phasenverhiltnis nwxs sowv (¢) /mwks 207y (1) einen Wert

von 1,657 mit einer Standardabweichung von 0,013.

5.3 Ergebnisse fiir Germanium

Fiir die in diesem Kapitel vorgestellten Ergebnisse wurden diinne amorphe Germani-
umfolien untersucht, die nach der in Abschnitt 4.1 beschrieben Methode préapariert
wurden. Abbildung 5.10 a) zeigt eine elastisch gefilterte Aufnahme einer Germa-
niumprobe bei einer Vergroferung von 150000 und Abbildung 5.10 b) das dazu
gehorige Diffraktogramm. Die Aufnahme erfolgte am JEOL JEM 3010 bei einer
Beschleunigungsspannung von 297 kV, einer Defokussierung Af von —990 nm und
einer Energiespaltbreite von 10 eV.

In Abbildung 5.11 a - b) sind Messergebnisse fiir die Phase 1 (u), die nach Kapitel

2.6 ermittelt wurden, fiir Germaniumproben der Schichtdicken 6 und 8 nm bei ei-

Abbildung 5.10: a) Elastisch gefilterte Aufnahme einer Germaniumfolie bei einem Defokus A f
von -990 nm, einer Energiespaltbreite AE von 10 eV, einer Vergroferung von 150000 und einer

Beschleunigungsspannung von 297 kV; b) Diffraktogramm zu a).
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Abbildung 5.11: Experimentell bestimmte Phasen 7 (u) fiir Germanium bei 297 kV aus der
Auswertung von elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristiken (Energiespaltbreite AE =
10 eV): a) Phase 1 (u) bei einer Schichtdicke ¢ = 6 nm; b) Phase 1 (u) bei ¢ = 8nm; ¢) doppelt
geglittete Phasen 7 (u) fir Folien mit ¢ = 6 nm, 8 nm und 11 nm; d) doppelt gegléttete Phase 7 (u)
fiir eine 17 nm dicke oxidierte Germaniumfolie im Vergleich zu 7 (u) fiir Filme der Schichtdicken 6

und 8 nm aus c).

ner Beschleunigungsspannung von 297 kV dargestellt. Die Messwerte streuen nicht
so stark wie bei Kohlenstoff und Silizium, jedoch steigt erwartungsgemséf der Be-
trag der Fehlerbalken fiir 7 (u) auch hier mit steigender Raumfrequenz an, wobei
dafiir die gleichen Griinde anzufiihren sind wie schon im Falle des Kohlenstoffs und

des Siliziums. Durch die Messwerte wurde eine Glattungskurve basierend auf dem
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gleitenden Durchschnitt gelegt. Beide Kurven in Abbildung 5.11 a - b) fangen bei
kleinen Raumfrequenzen bei einer Phase von ca. 0,09 rad an und weisen im Bereich
um 0,2nm~! - 0,3nm~! ein breites lokales Maximum auf.

Die Messergebnisse fiir die Phase 7 (u) fiir die untersuchten Germaniumproben wur-
den nach dem Verfahren des gleitenden Durchschnitts fiir die Abbildung 5.11 ¢ -
d) doppelt geglittet, in der die entsprechenden Resultate zu sehen sind. Wahrend
sich die Ergebnisse fiir die Schichtdicken von 6 - 11 nm auf Proben beziehen, die
entweder direkt nach der Préparation in das Elektronemikroskop eingeschleust und
somit unter Vakuum gehalten wurden oder spétestens ca. 40 Stunden spéter, ist in
Abbildung 5.11 d) das Messergebnis fiir die Phase 7 (u) fiir eine 17 nm dicke Germa-
niumprobe dargestellt, die an Luft zumindest an der Oberfliche oxidierte. Deshalb
wird diese in Abbildung 5.11 d) als oxidiert bezeichnet. Dort sind zur besseren Uber-
sicht zum Vergleich dieser Folie mit den anderen aus Abbildung 5.11 ¢) auch zwei
Phasenergebnisse aus Abbildung 5.11 ¢) eingetragen.

Die Phasen in den Abbildungen 5.11 ¢ - d) beginnen alle bei einer Raumfrequenz
von ca. 0,07 nm ™! mit einem Phasenwert von ca. 0,095 bis 0,1 rad und weisen al-
le nach Erreichen des lokalen Maximums ,A“ einen mit steigender Raumfrequenz
abfallenden Verlauf mit Oszillationen auf. Bis auf die diinne schwarze Kurve zu
der 8 nm dicken Folie in Abbildung 5.11 ¢) und die Kurve zu der oxidierten Fo-
lie sind die lokalen Maxima der anderen Phasenverldufe ungefahr in den gleichen
Raumfrequenzbereichen zu finden und weisen teilweise nur leichte Verschiebungen
zueinander auf. So liegen die lokalen Maxima dort ungefihr bei 0,22 — 0,28 nm ™!,
0,38—0,44nm~*,0,5—0,55nm ™, 0,6—0,64nm ! und 0, 7—0, 73 nm ! und wurden
mit den Buchstaben A - E* markiert. Diese groben Periodizitéten liegen also in
der GroRenordnung von 0,1 —0, 16 nm~! und sind kleiner als die, die bei Kohlenstoff
und Silizium beobachtet wurden. Die 8 nm dicke Folie, die in Abbildung 5.11 c)
durch die diinne schwarze Linie reprasentiert wird, scheint das lokale Maximum ,,B*
nicht zu besitzen und auch der gemessene Phasenverlauf fiir die oxidierte Probe in
Abbildung 5.11 d) weist nur vier lokale Maxima auf, wobei hier die Besonderheit
ist, dass die letzten drei Maxima dort aufgrund ihrer im Vergleich zu den anderen
Kurven verschobenen Lage nicht eindeutig den Markierungen , B - | E* zugeordnet

werden konnen.
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Abbildung 5.12: a) Experimentelles Ergebnis fiir die Phase 7 (u) fiir einen Germaniumfilm der
Schichtdicke ¢ = 8nm bei 80 kV und bei elastischer Filterung mit einer Energiespaltbreite AE
von 20 eV; b) Vergleich der geglitteten Phasen 7 (u) fiir Folien der Schichtdicke ¢ = 8 nm fiir die
Beschleunigungsspannungen 297 kV und 80 kV; ¢) Phasenverhaltnis ngory (w) /m297kv (w) aus den

in b) dargestellten Ergebnissen.

Die Phasen in Abbildung 5.11 ¢ - d) zeigen mit Ausnahme der zur 6 nm dicken
Folie gehorenden Kurve bis zu 0,65nm~! einen dhnlich steilen Abfall mit steigender
Raumfrequenz. Das Messergebnis der Phase fiir den 6 nm dicken Germaniumfilm
fallt etwas schwiéicher ab. Als mogliche Ursachen fiir die Unterschiede in den Pha-
senabfillen und den Oszillationen kénnen unterschiedliche Sauerstoff- und Kohlen-
stoffanteile in den Proben, sowie unterschiedliche Dickegradienten angefiihrt werden,

worauf in der Diskussion in Kapitel 5.4 eingegangen werden soll.
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Das Messergebnis fiir die Phase 7 (u) fiir Germanium am Zeiss EM 902 bei einer
Beschleunigungsspannung von 80 kV ist in Abbildung 5.12 a) zu sehen. Die Mess-
punkte fiir die Phase streuen kaum und auch hier sind Oszillationen und ein Abfall
mit steigender Raumfrequenz zu beobachten. Durch die Messwerte wurde eine Glét-
tungskurve nach dem Verfahren des gleitenden Durchschnitts gelegt. Diese einfach
gegléttete Phasenkurve zur Beschleunigungsspannung von 80 kV wird in Abbildung
5.12 b) mit der doppelt geglétteten Phase einer anderen ebenfalls 8 nm dicken Folie
bei 297 kV verglichen, die auch in Abbildung 5.11 ¢) und d) zu sehen ist. Das lokale
Maximum ,,A* in den Phasenergebnissen ist bei 80 kV deutlicher ausgeprigt als bei
297 kV und in Richtung kleinerer Raumfrequenzen verschoben. Maximum ,B“, ,C*
und ,,E“ liegen bei beiden Phasen ungefahr bei den gleichen Raumfrequenzen, aller-
dings ist hier das Maximum ,E“ bei 297 kV schwacher ausgepragt. Vergleicht man
das Phasenergebnis fiir 80 kV an dieser Stelle mit den anderen Phasenresultaten fiir
297 kV aus Abbildung 5.11 c¢), so erkennt man, dass diese beziiglich eines kleinen
aber scharf ausgeprégten lokalen Maximums ,,F“ prinzipiell {ibereinstimmen. Bis zu
einer Raumfrequenz von ca. 0,52nm™! passen die Phasenergebnisse der beiden Be-
schleunigungsspannungen in Abbildung 5.12 b) beziiglich der Oszillationen und des
Abfalls mit steigender Raumfrequenz prinzipiell zueinander. Danach féllt die Phase
n (u) fir 80 kV wesentlich stirker ab und zeigt kein eindeutiges lokales Maximum
,D“ Griinde fiir Abweichungen und Abfille in Phasenverlaufen werden in Kapitel
5.4 diskutiert.

Fiir Abbildung 5.12 ¢) wurde die Division der Phasenergebnisse zu den beiden
Beschleunigungsspannungen 80 kV und 297 kV aus Abbildung 5.12 b) berechnet.

1 I verlauft dieses Phasenverhlt-

Im Raumfrequenzbereich Onm™ < u < 0,5nm™
nis relativ konstant. Danach sind starke Schwankungen zu beobachten. Fine Mit-
telung des Phasenverhéltnisses nsory (¢0) /Meomv (1) in dem Raumfrequenzbereich
Onm~! <u < 0,51 nm™! liefert einen Wert von 1,9 40, 2.

Auch in diesem Abschnitt werden analog zu den Kapiteln 5.1 und 5.2 die expe-
rimentell ermittelten Phasen 7 (u) fiir Germanium mit den theoretischen nwkg ()
verglichen, die sich mit der WKB-Methode unter Verwendung eines Muffin-Tin-
Modells mit dem Programm aus [49] berechnen lassen. Abbildung 5.13 a) zeigt

diese theoretischen Ergebnisse, die vom prinzipiellen Verlauf denen des Kohlenstoffs
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Abbildung 5.13: a) Mit dem Programm aus [49] mit der WKB-Methode unter Verwendung
eines Muffin-Tin-Modells berechnete Phasen nwkp (u) fiir Germanium bei Beschleunigungsspan-

nungen von 297 kV und 80 kV; b) Verhéltnis nwkp, soxv (¢) /mwkB,207kv (1) der in a) dargestellten
Resultate.

und des Siliziums aus Abbildung 5.5 a) bzw. 5.9 a) dhneln und zunéchst einen sehr

schwachen und ab einer Raumfrequenz von ca. 2nm™!

einen sehr deutlichen Anstieg
mit wachsender Raumfrequenz aufweisen, was im Widerspruch zu den hier vorge-
stellten experimentellen Messungen steht.

Abbildung 5.13 b) stellt das Phasenverhéltnis dar, das sich aus den theoretisch
berechneten Phasen nwxp (u) aus Abbildung 5.13 a) ergibt. Auch hier ist eine
leichte Abhéngigkeit des Kurvenverlaufs von der Raumfrequenz zu erkennen, der
in der Abbildung Werte zwischen ca. 1,5 und 1,7 annimmt. Eine Mittelung im
Raumfrequenzbereich 0,11nm~! < u < 0,53nm™! ergibt fiir das Phasenverhéltnis
nwkB,sokv (1) /Twks,207kv (1) einen Wert von 1,603 mit einer Standardabweichung
von 0,011. Also liegt das gemittelte experimentelle Phasenverhéltnis aus Abbildung
5.12 ¢) mit 1,9+ 0,2 auch im Rahmen der Messunsicherheiten knapp iiber den ana-
logen theoretischen Wert.

Die Ergebnisse fiir die Phase 7 (u) fiir Kohlenstoff, Silizium und Germanium aus den
Kapiteln 5.1 - 5.3 werden im folgenden Abschnitt verglichen und vor allem beziiglich

der Ursache des gemessenen Abfalls mit steigender Raumfrequenz diskutiert.
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5.4 Diskussion und Vergleich der Phasenergebnisse

der untersuchten amorphen Proben

Die Unterschiede in den Messergebnissen der Phase 7 (u) fiir die unterschiedlichen
amorphen Folien aus Kohlenstoff, Silizium und Germanium zeigen sich nicht nur
beim direkten Vergleich der Phasenverldufe sondern auch schon indirekt in den Dif-
fraktogrammen der elastisch gefilterten Aufnahmen. Zu diesem Zweck sind in Ab-
bildung 5.14 Diffraktogramme zu elastisch gefilterten Aufnahmen dieser Proben zu
sehen, die alle bei einer Energiespaltbreite von AE = 10¢V, einer Vergroferung
von 150000, einer Beschleunigungsspannung von 297 kV und nahezu bei gleichem
Defokus aufgenommen wurden. Zusétzlich zu der Kohlenstoff-, Silizium und Germa-
niumprobe wurde in Abbildung 5.14 d) auch eine verunreinigte Siliziumprobe auf-
genommen, bei der in EDX-Untersuchungen Wolfram nachgewiesen wurde. Dieses
Verfahren zur Aufzeichnung und Analyse von charakteristischer Rontgenstrahlung
wird in der internationalen Literatur ,EDS * abgekiirzt (englisch: energy-dispersive
spectrometry). Eine ausfiihrliche Beschreibung zu diesem Thema findet man bei
[41, 48, 56]. Die Energien der charakteristischen Rontgenstrahlung fiir die unter-
schiedlichen Elemente sind in [5] tabelliert, die Wellenldngen in [5, 34].

Vor Berechnung der Diffraktogramme wurden die Intensitéten der dazu gehorigen
Bilder auf 1 normiert. Die Kontrastgrenzen sind in der Darstellung in Abbildung
5.14 bei allen Diffraktogrammen gleich. Abbildung 5.15 zeigt bei verdndertem Kon-
trast Quadranten dieser rotationssymmetrischen Diffraktogramme aus Abbildung
5.14 in einer Gegeniiberstellung. Die Kontrastgrenzen bei der Darstellung sind auch
in Abbildung 5.15 fiir jeden Quadranten gleich.

Die Unterschiede in den Diffraktogrammen in Abbildung 5.14 sind in den Zentralbe-
reichen bei kleinen Raumfrequenzen zu erkennen. Kohlenstoff hat ein recht schmales
Maximum im Zentrum. Bei Silizium ist es etwas breiter. Deutlich sind die Unter-
schiede zwischen den Diffraktogrammen von Kohlenstoff und Silizium im Vergleich
zu Germanium. In dessen Diffraktogramm ist das Zentralmaximum sehr breit und
scheint scharf von dem ersten benachbarten dunklen Ring begrenzt zu sein, der

der ersten Nullstelle im Diffraktogramm entspricht und fiir die hier wegen Af < 0
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c) d)

Abbildung 5.14: Diffraktogramme zu elastisch gefilterten Aufnahmen bei einer Energiespalt-
breite AE = 10eV, einer Vergroferung von 150000, einer Beschleunigungsspannung von 297 kV
und nahezu den gleichen Defokuswerten (Uberfokus) fiir die in dieser Arbeit beziiglich der Phase
7 (u) untersuchten amorphen Proben: a) Kohlenstoff, Defokus Af = —980nm; b) Silizium, De-
fokus Af = —960nm; ¢) Germanium, Defokus Af = —990nm; d) mit Wolfram verunreinigte
Siliziumprobe, Defokus A f = —990 nm.

und dem gemessenen 7 (u) > 0 die Beziehung sin{vy (u) —n(u)} = 0 gilt (siche
Gleichungen (2.51) bis (2.53)). Diese Nullstelle wird in dieser Arbeit Nullstelle 0-
ter Ordnung genannt. Das breitere Maximum bei Germanium wird durch die im
Vergleich zu Kohlenstoff und Silizium grofere Phase 7 (u) verursacht. Die Ergeb-

nisse der Phasenuntersuchung nach Kapitel 2.6 fiir die mit Wolfram verunreinigte
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Abbildung 5.15: Gegeniiberstellung von Quadranten der radialsymmetrischen Diffraktogramme
aus Abbildung 5.14. ,Si,W* steht als Abkiirzung fiir die mit Wolfram verunreinigte Siliziumprobe.
Germanium, Silizium und Kohlenstoff sind durch Ge, Si bzw. C gekennzeichnet. Im Vergleich zu
Abbildung 5.14 wurde hier der Kontrast etwas gedndert, allerdings in jedem Quadranten in gleicher
Weise.

Siliziumprobe sind in dieser Arbeit nicht aufgefiihrt, in diesem Kontext muss aber
erwahnt werden, dass die gemessene Phase nach Erreichen eines lokalen Maximums
auch einen deutlichen Abfall mit steigender Raumfrequenz aufwies. Bei einer Be-
schleunigungsspannung von 297 kV lag das Maximum der Phase dieser Probe bei
ca. 0,2 rad. Diese Phase 7 (u) ist also von allen hier gemessenen Materialien am
groften. Dementsprechend ist in Abbildung 5.14 d) im Vergleich zu den anderen

Teilabbildungen auch das breiteste Zentralmaximum im dazugehdrigen Diffrakto-
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C Si Ge
Maxima von 7 (u)/rad bei 297 kV 0,04 - 0,05 0,050 - 0,065 0,11 - 0,14
Maxima von 7 (u)/rad bei 80 kV 0,09 - 0,10 - 0,21
nsokv (w) /n2gmev () 2,24+0,3 - 1,9+0,2
NWKB,207kv /Tad 0,027 0,044 0,092
NWKB,sokv /Tad 0,045 0,074 0,147
NwKB,sokv (1) /nwkB,207kv (1) 1,668 + 0,005 | 1,657 0,013 | 1,603 £ 0,011
n/rad nach [27, 30] bei 297 kV 0,06 + 0,01 0,06 + 0,01 -

Tabelle 5.1: Ergebnisse aus den Abschnitten 5.1 bis 5.3 fiir die Maxima der experimentell be-
stimmten Phasen 7 (u), die theoretisch mit Hilfe der WKB-Methode bestimmten Phasen sowie die
experimentellen und theoretischen Phasenverhéltnisse beziiglich der Beschleunigungsspannungen
297 kV und 80 kV der untersuchten Proben aus Kohlenstoff, Silizium und Germanium in einer Ge-
gentiberstellung. Zum Vergleich sind auch Phasenergebnisse aus den Arbeiten [27, 30] aufgelistet,

in denen die Phase 7 als konstant angenommen wurde.

gramm erkennbar.

Der Vergleich dieser Diffraktogramme soll in Abbildung 5.15 vereinfacht werden.
Die Unterschiede sind in der mit ,A“ markierten Region im Zentralbereich sichtbar.
Die weifte kreisformige Linie verlauft durch die Nullstelle 0-ter Ordnung im Dif-
fraktogramm der mit Wolfram verunreinigten Siliziumprobe. Sie ist durch die Mitte
des dunklen Bereichs neben dem Zentrum gegeben. Man kann gut erkennen, dass
die Nullstellen 0-ter Ordnung in den Diffraktogrammen zu Kohlenstoff und Silizium
innerhalb dieser kreisférmigen Linie liegen und somit also die dazu gehorigen Pha-
sen 77 (u) in diesem Raumfrequenzbereich kleiner sein miissen als beim mit Wolfram
verunreinigten Siliziumfilm. Auferdem verlauft die kreisformige Linie nicht durch
die Mitte des dunklen Nullstellenbereichs 0-ter Ordnung von Germanium, sondern
liegt eher dort im Rand Richtung hoherer Raumfrequenzen, was auch andeutet, dass
die Phase 7 (u) von Germanium in diesemm Raumfrequenzbereich kleiner als die vom
Silizium-Wolfram-Préparat ist. Dieser Sachverhalt spiegelt sich auch in den Breiten
der Zentralmaxima in den Diffraktogrammquadranten wieder: Die Breite des Zen-
tralmaximums nimmt von Kohlenstoff iiber Silizium bis hin zum Germanium und

zu der mit Wolfram verunreinigten Siliziumprobe zu (vgl. Abbildung 5.14).
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In Tabelle 5.1 sind die Informationen iiber die beobachteten Maximalwerte der expe-
rimentell gemessenen Phasen 7 (u) zusammengefasst, wobei diese als grobe Richtlinie
dienen, da es probenabhéngige Schwankungen in den Maxima der Phasen fiir die un-
tersuchten Materialien gab. Tabelle 5.1 zeigt auch die unter den in Kapitel 5.1 bis 5.3
beschriebenen Rahmenbedingungen erzielten Ergebnisse fiir das gemittelte Phasen-
verhaltnis ngoxy (4) /M297xv (1) bei den eingesetzten Beschleunigungsspannungen von

80 und 297 kV. Des weiteren sind in der Tabelle die sich aus den WKB-Rechungen

1

ergebenden Phasenwerte nwkp fiir Raumfrequenzen u < 1,0nm™" aufgelistet, die

nach den Abbildungen 5.5, 5.9 und 5.13 in dem Bereich ndherungsweise konstant

L'< w < 0,53nm™! gemittel-

sind. Auch die im Raumfrequenzbereich 0,11 nm™
ten theoretischen Phasenverhéltnisse nwks sokv (¢) /mwks207cv (¢), die sich aus den
WKB-Rechnungen ergeben und in Kapitel 5.1 bis 5.3 vorgestellt wurden, sind in
Tabelle 5.1 aufgelistet. Die entsprechenden Kurvenverldufe fiir Kohlenstoff, Silizium
und Germanium werden zudem noch in Abbildung 5.16 verglichen, in der zu erken-
nen ist, dass die Kurve fiir Germanium im Vergleich zu Kohlenstoff und Silizium im
ganzen dargestellten Raumfrequenzbereich niedrigere Werte annimmt.

Es ist deutlich anhand von Tabelle 5.1 zu erkennen, dass die in dieser Arbeit be-
stimmten experimentellen Phasen grofser sind als die entsprechenden theoretischen
Phasen, die sich aus dem Programm von [49] mit der WKB-Berechnung unter An-
wendung eines Muffin-Tin-Modells ergeben. Das kann daran liegen, dass die theore-
tischen Berechnungen auf der Kalkulation elastischer Streuamplituden beruhen, es
aber zu der Phase 7 (u) aufer den elastischen Beitrag auch einen Absorptionsbei-
trag gibt (siehe Kapitel 2.3). Die Grofenordnungen der experimentell bestimmten
Phasen 7 (u) passen allerdings zu denen der theoretisch bestimmten.

In Tabelle 5.1 ist auch zu sehen, dass die experimentell bestimmten Phasenver-
héltnisse ngory (1) /Meomey (1) auch leicht grofer sind als die theoretisch berechneten
nwks,sokv (1) /Mwks,20mev (1). Dies ist auch darauf zuriickzufiihren, dass die theore-
tischen Rechnungen auf der Kalkulation der elastischen Streuamplituden basierten
und somit der Absorptionsbeitrag zur Phase 7 (u) nicht berticksichtigt wurde. Da
dieser Absorptionsbeitrag bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV niedriger
sein miisste als bei einer kleineren Beschleunigungsspannung von 80 kV, ergeben

sich als Konsequenz hohere experimentelle Phasenverhéltnisse im Vergleich zu den
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Nwigsor (W) / Mg 297/ (U) flr C
2,04 Mwigsor (W) / Ty 297, () FUIr Si
nWKBBOkV(u) / T1/w<3297kv(u) fir Ge

1,9 1

1,8

1,7 1
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Abbildung 5.16: Theoretische Phasenverhiltnisse nwkp sokv (¢) /mwks,207kv () fiir Kohlenstoff,

Silizium und Germanium aus Abbildung 5.5, 5.9 und 5.13 in einer Gesamtiibersicht.

hier prasentierten theoretischen Ergebnissen, bei denen die Berticksichtigung dieses
Beitrags fehlt.
Nach [48] gibt es folgenden Zusammenhang zwischen dem totalen inelastischen Wir-
kungsquerschnitt o;,, dem totalen elastischen Wirkungsquerschnitt o.; und der Ord-
nungszahl 7

oim 20

o > (5.1)
Von Kohlenstoff nach Germanium nimmt wegen der steigenden Ordnungszahl Z
der Anteil der elastischen Streuung an den gesamten Streuprozessen (elastisch und
inelastisch) zu und dementsprechend der Anteil der inelastischen Streuung ab. Im
Falle des Germaniums ist o, grofer als o;,. Folglich muss von Kohlenstoff nach
Germanium aufgrund der steigenden Ordnungszahl auch der inelastische Beitrag
zur komplexen Phasenschiebung durch die Probe im Vergleich zum elastischen ab-
nehmen bzw. der inelastische Beitrag zur Phase 1 (u) im Vergleich zum elastischen

abnehmen. Deshalb wirkt sich bei den theoretisch berechneten Phasenverhaltnissen

nwks.sokv (1) /Mwks,2omev (1) eine Vernachlidssigung des inelastischen Beitrags bei
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Germanium nicht so stark aus wie im Falle des Kohlenstoffs und des Siliziums. Dies
wird durch die Beobachtungen aus Tabelle 5.1 bestétigt, nach der die Abweichung
des experimentell bestimmten Phasenverhaltnisses ngoeyv (1) /1297xv (w) vom theore-
tischen nwiks sov (¢) /Mwis 207kv (1) im Falle des Germaniums nicht so grof ist wie
bei Kohlenstoff.

In Tabelle 5.1 werden auch die experimentellen Ergebnisse fiir die Phase n (u) fiir
Kohlenstoff und Silizium bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV mit denen
verglichen, die in den Arbeiten |27, 30] fiir dieselbe Beschleunigungsspannung ver-
offentlicht sind. Dabei wurde in [27, 30| ein konstanter Phasenverlauf angenommen
und die Phase aus der Anpassung von Diffraktogrammintensitéten bestimmt. Ein
Vergleich unserer experimentellen Daten beziiglich der Phase 7 (u) mit denen aus
diesen Arbeiten in Tabelle 5.1 liefert eine gute Ubereinstimmung.

Die in den obigen Abschnitten 5.1 bis 5.3 experimentell gemessenen Phasen weisen
in der Regel einen deutlichen Abfall mit steigender Raumfrequenz auf, der von Os-
zillationen tiberlagert ist, was im Widerspruch zu den theoretischen Phasenverldufen
steht, deren Kalkulation mit dem Programm von [49] auf der Berechnung von elasti-
schen komplexen Atomstreuamplituden mit der WKB-Methode unter Einsatz eines
Muffin-Tin-Modells beruht. Diese sind bei kleinen Raumfrequenzen naherungswei-
se konstant und zeigen bei hoheren Raumfrequenzen einen Anstieg der Phase mit
wachsender Raumfrequenz. Auferdem nehmen nach |27, 38| Absorptionsbeitrag und
elastischer Beitrag zur Phase 7 (u) mit steigender Raumfrequenz monoton zu. Beziig-
lich der in den obigen Abschnitten gemessenen Oszillationen in den Phasenverlédufen
nimmt Silizium eine Sonderstellung ein, denn nicht in jeder Siliziumprobe wurden
diese Oszillationen beobachtet. Aufserdem sind diesbeziiglich die Messergebnisse bei
80 kV fiir Kohlenstoff zu erwéhnen, in denen die Oszillationen schwach oder kaum
ausgepragt sind. Die in den Phasenergebnissen beobachteten Oszillationen lassen
sich mit groben Periodizititen beschreiben. Diese betragen 0,17 — 0,2nm™! fiir
Kohlenstoff, ca. 0,2nm™! fiir Silizium und 0,1 —0, 16 nm ™! fiir Germanium. Sie sind
damit zu klein und dementsprechend die damit korrespondierenden Dimensionen im
Ortsraum zu grofs, als dass sie ihren Ursprung in atomaren Effekten haben konnten.
In [27] wurden bei Kohlenstoffproben, die auf gleicher Weise aus gleichem Material

hergestellt wurden wie unsere Kohlenstoffpriaparate aus Kapitel 5.1, Sauerstoffein-
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schliisse festgestellt. Auch schloss man bei der Untersuchung von amorphen Silizium-
proben in [2, 7, 27, 36] auf Fehlstellen im amorphen Netzwerk. Darauf deuten auch
Ergebnisse fiir die Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren hin, die in Kapitel 7 vorgestellt
und in Abschnitt 7.4 noch diskutiert werden. Waren also Fehlstellen oder Sauerstoff-
oder Wassereinschliisse in den hier untersuchten amorphen Proben vorhanden, ist
dies gleichbedeutend mit einem Dichtegradienten bzw. auch Dickegradienten in der
Probe.

Geht man davon aus, dass Sauerstoffeinschliisse in den Kohlenstofffilmen vorhanden
sind und die komplexe Atomstreuamplitude von Sauerstoff aufgrund der leicht ho-
heren Ordnungszahl auch eine leicht hohere Phase als die von Atomstreuamplituden
von Kohlenstoff haben sollte, kénnen diese Einschliisse auch die Ursache fiir die
gemessenen Oszillationen der Phase sein. Ahnlich kann man fiir den Fall argumen-
tieren, wenn z. B. Einlagerungen oder Ablagerungen aus Sauerstoff- oder Kohlen-
stoffverbindungen in den Silizium- oder Germaniumproben vorhanden sind.
Ursachen fiir den hier gemessenen Phasenabfall mit steigender Raumfrequenz konn-
ten ein Dicke- oder Dichtegradient und Kontamination oder eine Anlagerung von
Verunreinigungen sein. Fiir einen Einfluss von Strahlenschiadigung oder Kontamina-
tion auf die Phase n (u) spricht Abbildung 5.8 b), in der u. a. Phasenergebnisse fiir die
gleiche Siliziumprobenstelle nach unterschiedlich intensiver und unterschiedlich lan-
ger Bestrahlung verglichen werden und in der die Phase nach ldngerer Bestrahlung
der Probe einen stidrkeren Abfall mit steigender Raumfrequenz zeigt. Kohlenstoff
in einer moglichen Kontaminationsschicht hétte eine niedrigere Ordnungszahl als
Silizium, und man wiirde deshalb erwarten, dass im Mittel eine aus diesen beiden
Materialien bestehende Probe durch eine niedrigere Phase 7 (u) charakterisiert wer-
den wiirde als eine reine Siliziumprobe. Auch eine Oxidation des Siliziums konnte die
mittlere Phase n aufgrund der kleineren Ordnungszahl des Sauerstoffs verringern.
In Abbildung 5.8 b) kann auch ein Massenverlust infolge von Strahlschadigung als
mogliche Ursache fiir den unterschiedlich starken Abfall der Phase angefiihrt wer-
den.

Die Abweichungen zwischen theoretisch bestimmter und experimentell gemessener
Phase 1 (u) in Form des Abfalls und der beobachteten Oszillationen kénnten even-

tuell auch darauf hindeuten, dass die Naherung aus Kapitel 2.3, nach der die Phase
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@O () linear in der projizierten Atomverteilung 7, () ist, nicht erfiillt ist und die
aus dieser Naherung resultierende Gleichung (2.50) in diesem Fall dann nicht korrekt

ware.
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Kapitel 6

Experimentelle Ergebnisse fir den

Zusatzparameter

6.1 Einfluss des Zusatzparameters in Kontrast-Trans-

fer-Charakteristiken

Nach dem in Kapitel 2.6 beschriebenen Verfahren wurde hier zur Bestimmung der
Phase 7 (u), des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors und der Phasenableitung 7’ (u) die
Funktion aus Gleichung (2.70) tiber einen Least-Squares-Fit an Linescans (,,Defokus-
Linescans ) aus den Kontrast-Transfer-Charakteristiken diinner amorpher Proben
angepasst. Dabei fiel auf, dass bei Setzten des Parameters 7, (u;) aus Gleichung
(2.59) auf Null, d. h. Vernachlidssigung der Phasenableitung 7’ (u;) in der Einhiil-
lenden E, (u) in Gleichung (2.60) bzw. (2.70), fur bestimmte diskrete Raumfre-
quenzen u; diese Anpassung eine gute Ubereinstimmung zwischen der theoretischen
Intensitét aus Gleichung (2.70) bzw. Gleichung (2.51) bis (2.53) und den experi-
mentellen Linescan-Intensititen lieferten, bei anderen Raumfrequenzen u; aus der-
selben Kontrast-Transfer-Charakteristik aber keine befriedigende Ubereinstimmung
mit Hilfe des Least-Squares-Fits zu erzielen war. Dies soll anhand von Abbildung
6.1 demonstriert werden.

Dort sind in Abbildung a) und b) die experimentellen Linescan-Intensitéten aus ei-

ner Kontrast-Transfer-Charakteristik einer diinnen amorphen Siliziumprobe bei ei-
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Abbildung 6.1: Least-Squares-Fits aus der Anpassung an Linescans aus einer Kontrast-Transfer-
Charakteristik einer amorphen Silizium-Folie: a) ohne Verwendung des Zusatzparameters 7, bei
einer Raumfrequenz u; = 0,42114nm~!; b) ohne Verwendung des Zusatzparameters 7. bei
u; = 0,37231nm~}; ¢) bei Verwendung des Zusatzparameters 7. bei u; = 0,42114nm~}; d) bei
Verwendung des Zusatzparameters 7, bei u; = 0,37231 nm™!; fiir weitere Erklirungen siehe Text.
Die Bilder, aus denen die Kontrast-Transfer-Charakteristik berechnet wurde, wurden am JEOL
JEM 3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV, einem Konvergenzhalbwinkel a = 0,15

mrad und bei elastischer Filterung mit einer Energiespaltbreite AE = 10 ¢V aufgenommen.

ner Raumfrequenz u; = 0,42114nm ™! bzw. u; = 0,37231 nm ™! als schwarze Punkte
gezeigt. Die Kontrast-Transfer-Charakteristik stammt aus elastisch gefilterten Auf-
nahmen am JEOL JEM 3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV, die
mit einer Energiespaltbreite AFE von 10 eV und einem Konvergenzhalbwinkel von

0,15 mrad aufgezeichnet wurden. Die theoretischen Kurven nach Gleichung (2.70)
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bzw. Gleichung (2.51) bis (2.53) aus der Least-Squares-Fit-Anpassung bei Setzen von
7. (u;) auf Null sind als rote Kurven in Abbildung 6.1 a - b) eingezeichnet. Auffillig
ist die Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment in Abbildung 6.1 a),
wihrend in b) der Hohenunterschied zwischen den zur Nullstelle 0-ter Ordnung be-
nachbarten Maxima durch die theoretische Kurve nicht richtig wiedergegeben wird.
Als Ursache fiir diese Abweichung zwischen Theorie und Experiment scheidet ein
eventuell falsch subtrahierter Untergrund in den Einzeldiffraktogrammen aus, denn
jeder Messpunkt in einem (Defokus-)Linescan bei konstanter Raumfrequenz u; in der
Kontrast-Transfer-Charakteristik stammt von einem unabhingigen Einzeldiffrakto-
gramm. Ein in den einzelnen Diffraktogrammen falsch subtrahierter Untergrund
miisste sich dann in den Linescans in statistischen oder unregelméfigen Schwan-
kungen der Messpunkte um den theoretisch angefitteten Kurvenverlauf dufsern, was
aber in Abbildung 6.1 b) und den anderen Messungen nicht der Fall ist. Dort ist der
durch die Messpunkte definierte Verlauf sogar recht glatt. Als weitere Begriindung
dafiir, dass ein eventuell in den Diffraktogrammen falsch subtrahierter Untergrund
nicht die Ursache fiir die Abweichung des experimentellen und theoretischen Kur-
venverlaufs in Linescans wie in Abbildung 6.1 b) sein kann, ist Abbildung 6.1 a),
denn bei einem falsch abgezogenen Untergrund diirfte es dann in derselben Kontrast-
Transfer-Charakteristik bei keiner festen Raumfrequenz u; eine gute Ubereinstim-
mung zwischen Theorie und Experiment geben. Dies ist in Abbildung 6.1 a) aber
bei u; = 0,42114nm ™! im Gegensatz zum Beispiel mit u; = 0,37231nm ™! aus Ab-
bildung 6.1 b) der Fall.

Auch ein wiahrend der Aufnahmezeit der Fokusreihe fallender oder schwankender
Kathodenstrom kann nicht die Ursache fiir die Abweichung zwischen Theorie und
Experiment in Abbildung 6.1 b) sein, denn die mittleren Bildintensitidten der bei
gleicher Belichtungszeit aufgezeichneten Bilder wurden aufgrund einer Defokusab-
héngigkeit in der mittleren Bildintensitdt auf 1 normiert. Auf die Defokusabhén-
gigkeit der mittleren Bildintensitdt wird im Anhang B eingegangen. Aufserdem ist
auch hier anzufiithren, dass im Falle, dass ein fallender oder schwankender Katho-
denstrom oder Intensitdtsschwankungen im allgemeinen fiir die in Abbildung 6.1 b)
beobachteten Unregelméifigkeiten zwischen Theorie und Experiment verantwortlich

gemacht werden konnten, nicht in derselben Kontrast-Transfer-Charakteristik bei



89

einer anderen Raumfrequenz eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und
Experiment erreicht werden konnte, was aber z. B. in Abbildung 6.1 a) der Fall
ist. Da der Hohenunterschied zwischen den zur Nullstelle O-ter Ordnung benach-
barten Maxima also bei bestimmten Raumfrequenzen nach Gleichung (2.70) bzw.
Gleichung (2.51) bis (2.53) bei Vernachlissigung des Zusatzparameters 7, (u;) rich-
tig beschrieben wird und bei anderen Raumfrequenzen nicht, ist diese Abweichung
zwischen Theorie und Experiment also scheinbar abhangig von der Probe und der
Raumfrequenz.

In Abbildung 6.1 ¢) sind dieselben experimentellen Messpunkte aus demselben Lines-
can der Kontrast-Transfer-Charakteristik bei der Raumfrequenz u; = 0,42114nm ™!
eingetragen wie in a), in Abbildung 6.1 d) die Messpunkte aus demselben Linescan
derselben Kontrast-Transfer-Charakteristik bei der Raumfrequenz u; = 0, 37231 nm ™!
wie in b). Die roten Kurven sind iiber einen Least-Squares-Fit angepasste Funktio-
nen nach Gleichung (2.70) unter Beriicksichtigung des Zusatzparameters 7, (u;) bzw.
der Phasenableitung n’ (u) in der Einhiillenden E, (u). Man erkennt, dass nun so-
wohl in Abbildung 6.1 ¢) bei u; = 0,42114nm™", als auch in Abbildung 6.1 d) bei
u; = 0,37231nm~! die durch die Anpassung erhaltenen theoretischen Kurven sehr
gut mit den experimentellen Verldufen der Linescans aus den Kontrast-Transfer-
Charakteristiken iibereinstimmen. Dies bestétigt also unseren Ansatz, dass die Pha-
senableitung 7’ (u) in der Einhiillenden FE, (u) beriicksichtigt werden und fiir die
Beschreibung dieser Einhiillenden Gleichung (2.22) durch Gleichung (2.60) ersetzt

werden muss.

6.2 Vergleich der Ergebnisse fiir den Zusatzparame-

ter und die Phasenableitung

In diesem Kapitel werden Messergebnisse fiir den Zusatzparameter 7, (u) diskutiert,
der durch die Parametervariation in einem Least-Squares-Fit-Verfahren aus der Ana-
lyse der elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristiken bei der Bestimmung
der Phase 7 (u) und des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors S(u) nach Kapitel 2.6 mit-

bestimmt wurde. Nach den Ausfiihrungen in Kapitel 2.4 vermuten wir zwischen der
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Ableitung 7’ (u) der Phase n (u) und den Zusatzparameter 7, (1) den Zusammenhang
0 (u) =27\ 72 (u). (6.1)

Der bei den Bestimmungen der obigen Phasen 7 (u) ermittelte Zusatzparameter
1, (u) wurde deshalb geméf Gleichung (6.1) umgerechnet und somit das experimen-
telle Ergebnis 7, (u) fiir die Ableitung der Phase bestimmt, die in diesem Abschnitt
aufgrund von Gleichung (6.1) ,experimentelle Phasenableitung” genannt wird. Die
Berechtigung dafiir und der damit zusammenhéngende vermutete Zusammenhang
aus Gleichung (6.1) soll in diesem Abschnitt iiberpriift werden.

Abbildung 6.2 a) und b) zeigen die experimentellen Ergebnisse 7p,, (u) fir eine
Kohlenstoft- bzw. eine an Luft oxidierte Germaniumprobe bei einer Beschleunigungs-
spannung von 80 kV bzw. 297 kV. Durch die Messpunkte wurden gegléttete Kurven
nach dem Verfahren des gleitenden Durchschnitts gelegt, die dann in Abbildung
6.2 ¢) und d) mit den entsprechenden Messergebnissen der Phase 1 (u) verglichen
werden, die sich nach der Methode aus Kapitel 2.6 ergaben. Die experimentellen
Ableitungen aus Abbildung 6.2 fallen rapide mit steigender Raumfrequenz und er-

! negative Werte.

reichen bei einer Raumfrequenz von ca. 0,2nm™~! bzw. 0,3 nm™
Danach weisen die Ableitungen Oszillationen und Schwankungen auf. Was die In-
terpretation der experimentellen Phasenableitungen 7, (u) erschwert, ist ihr auf-
falliges Rauschen, das sie trotz einer Glattung beinhalten.

Um ohne das Problem des Rauschens in 7}, (u) zunichst einen qualitativen Uber-
blick zu bekommen, wie gut die experimentelle Phasenableitung 7, (u) das Pha-
senverhalten beschreibt, sind in den Abbildungen 6.2 ¢) und d) zum einen die geglét-
teten experimentellen Phasen 7 (u) der jeweiligen Proben aus Abbildung 6.2 a) und
b) eingetragen, zum anderen die geglitteten experimentellen Ableitungen 7p,,. (u).
Die gestrichelten Linien in den Abbildungen 6.2 ¢) und d), sollen den Zusammen-
hang zwischen lokalem Phasenmaximum bzw. Phasenminimum auf der einen Seite
und Nulldurchgang der experimentellen Phasenableitung auf der anderen Seite ver-
deutlichen. Im Bereich kleiner Raumfrequenzen steigen in beiden Abbildungen die
Phasen an bis sie ungefahr die mit ,,A“ markierte Linie erreichen, wihrend in diesem
Raumfrequenzbereich die Phasenableitungen positive Werte annehmen. Bis zum Fr-

reichen der mit ,,B “ markierten Linie &ndert sich im groben die Phase nicht, sondern
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Abbildung 6.2: Ergebnisse fiir die mit dem Zusatzparameter 7. (u) experimentell bestimmten
Phasenableitungen 7. (v): a) von einer 18 nm dicken Kohlenstoffprobe bei 80 kV bei elastischer
Filterung mit einer Energiespaltbreite AE = 21¢eV; b) von einer 17 nm dicken oxidierten Germani-
umprobe bei 297 kV bei elastischer Filterung mit einer Energiespaltbreite AE = 10¢eV; ¢) Vergleich
der in a) eingetragenen geglétteten experimentellen Phasenableitung mit dem entsprechenden ex-
perimentellen Resultat fiir die Phase 7 (u) fiir Kohlenstoff; d) Vergleich der aus den Daten aus
b) resultierenden doppelt geglitteten experimentellen Phasenableitung mit dem entsprechenden

experimentellen Resultat fiir die Phase 1 (u) fiir die oxidierte Germaniumprobe.

durchlauft ihr lokales Maximum. Gleichzeitig nehmen dort die Phasenableitungen
schwankende Werte um Null an. Im Falle des Kohlenstoffs in Abbildung 6.2 ¢) nimmt
dann die Phase in Richtung hoherer Raumfrequenzen prinzipiell kontinuierlich ab,

wahrend die Phasenableitung negative Werte annimmt. Die Phase des oxidierten
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Vergleich der Ergebnisse n(u) fir Ge, Vergleichder Ergebnisse 1j(u) fur C, AE =21 eV,
AE=20eV,t=8 nm, 80KV t =18 nm, 80 kV .
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Abbildung 6.3: Ergebnisse fiir die mit dem Zusatzparameter 7. (u) experimentell bestimmten
geglitteten Phasenableitungen 1, (uv) und Resultate fiir die aus den experimentellen doppelt
geglétteten Phasen 7 (u) berechneten Phasenableitungen 0, (v) fiir Germanium und Kohlenstoff
bei 80 kV: a) Ergebnisse fiir eine 8 nm dicke amorphe Germaniumfolie bei einer verwendeten
Energiespaltbreite AE = 20eV bei der elastischen Filterung; b) Ergebnisse fiir eine 18 nm dicke
amorphe Kohlenstofffolie bei einer verwendeten Energiespaltbreite AE = 21eV bei der elastischen

Filterung.

Germaniums in Abbildung 6.2 d) erreicht an der mit ,,C* markierten Linie ein loka-
les Minimum, die Phasenableitung nimmt ungefihr an dieser Linie einen Wert von
Null an und erreicht danach positive Werte bis hin zur mit , D gekennzeichneten
Linie, wo sie einen Nulldurchgang besitzt, der im Groben zu dem néchsten lokalen
Maximum der experimentellen Phase passt, allerdings von der Lage dieses lokalen
Maximums eine leichte Abweichung besitzt. Qualitativ wird also der Zusammenhang
zwischen Phase 7 (u) und Ableitung 7' (u) durch die experimentellen Phasenablei-
tungen 7, (u) zumindest bis zu einer Raumfrequenz von ca. 0,5 bis 0,6 nm ™! richtig
beschrieben, vor allem was den Nulldurchgang der Phasenableitung betrifft.
Abbildung 6.3 a) zeigt den Vergleich zwischen der geglitteten experimentellen
Phasenableitung 7p,, (u), die aus den Ergebnissen des Zusatzparameters bestimmt
wurde, und der Phasenableitung 7, (v) fiir eine 8 nm dicke amorphe Germanium-
folie bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV. Die Phasenableitung 7, ()

wurde dabei hier wie auch in den anderen in diesem Abschnitt dargestellten Fal-
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len durch Ableitung der zugehorigen doppelt gegldatteten experimentell bestimm-
ten Phase 7 (u) berechnet. Im Raumfrequenzbereich 0,06 nm™! < u < 0,25nm™!
ist die Abweichung zwischen 7, (u) und 7p,,, (u) sehr grof. Die Ursache dafiir
ist aber wohl eher in einer schwachen Abhéngigkeit der Intensitdt der Kontrast-
Transfer-Charakteristik geméf Gleichung (2.70) vom Zusatzparameter 7, (u) im in
den Untersuchungen verwendeten Defokusbereich von ca. —3500nm < u < 3500 nm

L zu suchen. Dies

innerhalb des Raumfrequenzbereiches 0,06 nm=" < u < 0,2nm™
soll am Ende dieses Abschnitts dokumentiert und erldutert werden. Die im anschlies-
senden Raumfrequenzbereich in 7, (u) auftretenden lokalen Maxima sind mit den
Buchstaben ,A“ -, J*“ markiert. Diese sind in der aus dem Zusatzparameter resultie-
renden Phasenableitung 7, () an nahezu den gleichen Stellen trotz des auch hier
vorhandenen Rauschens wiederzufinden. Die grofsten Abweichungen in dieser An-
ordnung der Maxima sind dabei durch die grofse Hohe des Peaks ,,C* in 1}, (u) und
in einer leichten Verschiebung des Maximums ,F* von 7p,, (1) in Richtung héherer
Raumfrequenzen gegeben. Die néchste bemerkenswerte Abweichung tritt dann erst
ab einer Raumfrequenz von ca. 0,68nm~' hinter dem lokalen Maximum ,,J* ein.
Trotz des Rauschens in 7}, (u) und der oben beschriebenen Art der Abweichun-
gen zwischen der aus der experimentellen Phase 1 (u) berechneten und der aus dem
Zusatzparameter bestimmten Phasenableitung ist das Maf der Ubereinstimmung
dieser beiden Resultate im Raumfrequenzbereich 0,25nm™! < u < 0,70nm™"' so
grofs, dass dieses Ergebnis und das schon in Abbildung 6.2 gezeigte Ergebnis die
Vermutung aus den Gleichungen (6.1) und (2.60) stiitzen.

Auch Abbildung 6.3 b) soll einen Hinweis in diese Richtung geben, in der die geglétte-
te experimentelle aus dem Zusatzparameter erhaltene Phasenableitung 7p,, (1) mit
der experimentellen Phasenableitung 7/, (1), die aus der Ableitung der gemesse-
nen Phase 7 (u) resultiert, fiir eine 18 nm dicke Kohlenstofffolie bei einer Beschleuni-
gungsspannung von 80 kV verglichen wird. Hier ist der Bereich kleiner Raumfrequen-
zen 0,06nm~! < v < 0,15nm™~! aus oben erwiihnten Griinden durch Abweichungen

der beiden Resultate charakterisiert. Im Bereich 0,2nm™! !

< u < 0,4nm™" zeigt
die aus dem Zusatzparameter bestimmte Phasenableitung 7, (¢) am Anfang einen
starken Ausreiffer in Richtung negativer Werte und tendiert innerhalb dieses Raum-

frequenzbereiches generell zu niedrigeren Werten als die Phasenableitung 7, (¢).
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Vergleich der Ergebnisse 1 (u) fiir Ge (oxidiert), Vergleich der Ergebnisse n(u) fir C, AE=10eV,
AE=10eV, t= 17 nm, 297 kV 125 t= 16 nm, 297 kV ) .
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Abbildung 6.4: Ergebnisse fiir die mit dem Zusatzparameter 7, (u) experimentell bestimmten
Phasenableitungen 7/, (v) und Resultate fiir die aus den experimentellen doppelt geglétteten
Phasen 7 (u) berechneten Phasenableitungen 0%, .. (u) fiir eine oxidierte Germaniumfolie und einen
Kohlenstofffilm bei 297 kV: a) Ergebnisse fiir eine 17 nm dicke amorphe oxidierte Germaniumfolie
bei einer verwendeten Energiespaltbreite AE = 10eV bei der elastischen Filterung; b) Ergebnisse
flir eine 16 nm dicke amorphe Kohlenstofffolie bei einer verwendeten Energiespaltbreite AE = 10eV

bei der elastischen Filterung; in a) und b) wurde np,, (v) nach dem Verfahren des gleitenden
Durchschnitts doppelt gegléttet.

Trotzdem sind die in 7, (v) markierten lokalen Maxima ,A* - ,L* auch in der
Phasenableitung 7p,, (u) nahezu an den gleichen Stellen zu lokalisieren. Trotz des
Rauschens in 7, (u) ist die Ubereinstimmung zwischen den beiden experimentellen
Ableitungen 7, (u) und np,,, (u) im Bereich 0,5nm™" < u < 0,8nm™" hoch, be-
sonders was das lokale Minimum zwischen den lokalen Maxima ,,K“ und , L angeht,
auch wenn dieses in 7p,, (u) etwas in Richtung hoher Raumfrequenzen verschoben
ist.

Bisher haben wir nur bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV die aus dem
Zusatzparameter bestimmte Phasenableitung np,, (v) mit der aus der gemessenen
Phase berechneten 7p),,, (u) verglichen. In Abbildung 6.4 a) wird dies bei 297 kV
fiir eine oxidierte 17 nm dicke amorphe Germaniumfolie, in Abbildung 6.4 b) fiir
eine 16 nm dicke amorphe Kohlenstofffolie getan. Fiir den Raumfrequenzbereich

0,06nm™t < u < 0,2nm™! zeigen sich wieder grofe Abweichungen zwischen den



95

Ableitungsergebnissen 7/, (u) und 7p,, (u), deren Ursache schon erwéhnt und am
Ende dieses Abschnitts noch néher erlautert werden soll. In Abbildung 6.4 a) ist
fiir den anschliefenden Raumfrequenzbereich 0,2nm =" < u < 0,8nm~" die Uber-
einstimmung zwischen 1. (u) und 7' p;,,.. (u) beziiglich der Lage der Extremstellen
gut. In den Hohen der lokalen Extrema gibt es an einigen Stellen relativ grofse Un-
terschiede, was sich in einem zu hohen Maximum ,,D“, einem zu niedrigen Maximum
LE einem zu niedrigen lokalen Minimum zwischen den Maxima ,F*“ und ,,G* und
einem anschliefsenden zu starken Abfall mit wachsender Raumfrequenz in der Ab-
leitung 1}, (u) zeigt.

Die Phasenableitungen 7, (u) und 7p,,, (v) weisen in Abbildung 6.4 b) erst Ge-
meinsamkeiten ab einer Raumfrequenz von ca. 0, 25nm~* und dem mit ,C* gekenn-
zeichneten lokalen Maximum auf. Dieses ist in 7p,, (u) zwar hoher als in 7, (1),
liegt aber ungefdhr an der gleichen Stelle und besitzt dort eine &hnliche Breite.
Auch die lokalen Maxima ,,D* - G finden sich an ungefahr den gleichen Stellen in
beiden Ergebnissen. Unterschiede finden sich bei np,, (u) in einem im Vergleich zu
Nphas () zu hohen Peak E* und in zwei Maxima, die in 7}, (v) nicht vorhanden
sind und die sich zwischen ,E* und ,F* und zwischen ,F* und ,G* befinden. Was
bei der Beurteilung der Giite der Ubereinstimmung und der Stirke der erwihnten
Abweichungen beriicksichtigt werden sollte, ist der Umstand, dass es in Abbildung
6.4 b) um sehr kleine Ableitungen geht, die im Raumfrequenzbereich > 0,2nm™!
grofstenteils in einem Intervall —0,25rad - nm < v < 0,5rad - nm liegen.

An dieser Stelle soll erortert werden, warum bei unseren Experimenten bei klei-
nen Raumfrequenzen von ca. 0,06 nm~! < u < 0,2nm~! grofie Abweichungen zwi-
schen 1p;,s (u) und 7p,, (u) auftreten. Fiir die Erstellung der Kontrast-Transfer-
Charakteristiken wurden Fokusreihen der amorphen Filme aufgenommen, bei de-
nen die Defokuswerte Af der Einzelbilder in der Regel innerhalb eines Intervalls
—3500nm < Af < 3500nm lagen. Im Falle der Untersuchungen bei 80 kV war
das Intervall teilweise sogar kleiner, da dort ein kleinerer Defokusschritt zwischen
den Einzelbildern gewéhlt wurde als bei 297 kV. Bei kleinen Raumfrequenzen mit
ca. u < 0,2nm™! sind in Linescans zu Kontrast-Transfer-Charakteristiken dann in-
nerhalb derartiger Defokusintervalle noch keine vollstiandig ausgepragten Maxima

zu sehen, so dass in diesen Fillen innerhalb dieser Defokusbereiche die Abhén-
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= |ntensititin Kontrast-Transfer-Charakteristik fir C, AE =21 eV, = Intensitdt in Kontrast-Transfer-Charakteristi fir C, AE =21 eV,
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Abbildung 6.5: Intensitiiten in Least-Squares-Fits und Linescans zu einer Kontrast-Transfer-
Charakteristik einer ca. 18 nm dicken Kohlenstoffprobe bei einer Beschleunigungsspannung von
80 kV und einer verwendeten Energiespaltbreite AE = 21€V bei der elastischen Filterung: a)
bei einer Raumfrequenz v = 0,16524nm~! mit den Parametern 7 (u;) = 0,082rad 4 0,004 rad,
K,, = 75100 £+ 400, 7, (u;) = 8,46 £ 6,53 aus der Anpassung nach Gleichung (2.70); b) bei
einer Raumfrequenz v = 0,28251nm~! mit den Parametern 7 (u;) = 0,075rad + 0,0051ad,
K,, = 46100 £ 300, 7, (u;) = —50,62 £+ 5,06 aus der Anpassung nach Gleichung (2.70). Der

Konvergenzhalbwinkel in a) und b) war a = 0, 22 mrad.

gigkeit der Kontrast-Transfer-Charakteristik nach Gleichung (2.70) beziiglich des
Parameters 7, (u), der ja nach Gleichung (2.60) in der Einhiillenden E, (u) steckt,
nur schwach ist. Fiir eine Bestimmung der Einhiillenden wére die Sichtbarkeit der
Maxima von grofter Bedeutung. Abbildung 6.5 zeigt zwei Linescans und die dazu
gehorigen Least-Squares-Fits fiir eine Kontrast-Transfer-Charakteristik einer Koh-
lenstoffprobe bei 80 kV und Abbildung 6.6 zwei Linescans und die dazu gehorigen
Least-Squares-Fits einer Kontrast-Transfer-Charakteristik fiir eine Kohlenstoffprobe
bei 297 kV. In den Abbildungen 6.5 a) und 6.6 a), die sich auf Raumfrequenzen von
0,16524nm ™t bzw. 0,21973nm~! beziehen, ist noch kein vollstindiges Maximum
in der Intensitdt zu sehen und deshalb ist die Abhéngigkeit der Intensitdten vom
Zusatzparameter 7, (u) in der Einhiillenden, aus dem ja die experimentelle Phasena-
bleitung 7, (1) berechnet wird, sehr schwach. Dadurch ist in dem Raumfrequenz-
bereich 0nm ™ < u < 0,2nm ™! die derartige Bestimmung des Parameters 7, (u) und

der damit verbundenen experimentellen Ableitung 7, (1) ungenau, solange man
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Abbildung 6.6: Intensititen in Least-Squares-Fits und Linescans zu einer Kontrast-Transfer-
Charakteristik einer 16 nm dicken amorphen Kohlenstofffolie bei einer Beschleunigungsspannung
von 297 kV und einer verwendeten Energiespaltbreite AE = 10eV bei der elastischen Filterung:
a) bei einer Raumfrequenz u = 0,21973nm ™! mit den Parametern 7 (u;) = 0,037 rad + 0, 004 rad,
K,, = 30400 + 200, 1, (u;) = —12,4 £ 10,3 aus der Anpassung nach Gleichung (2.70); b) bei
einer Raumfrequenz v = 0,30517nm~! mit den Parametern 7 (u;) = 0,041rad + 0,004 rad,
K,, = 24700 + 100, 7, (u;) = 40,2 £+ 4,8 aus der Anpassung nach Gleichung (2.70). Der Kon-

vergenzhalbwinkel in a) und b) war o = 0,17 mrad.

nicht fiir die Aufzeichnung der Fokusreihe zur Berechnung der Kontrast-Transfer-
Charakteristik einen groferen Defokusbereich wéhlt. Lésst man die hier gewéhlte
Fokusschrittweite, die je nach Experiment 50 nm bis 90 nm betrug, bei einer Ver-
grofserung des abgedeckten Defokusbereichs konstant, so werden mehr Einzelbilder
aufgenommen als vorher und es wird die Bestrahlungsdauer der Probe wiahrend der
Fokusreihenaufnahme erhoht und die Wahrscheinlichkeit fiir eine Kontaminations-
bildung oder eine Strahlenschidigung der Probe wahrend der Aufnahme erhéht sich,
was zu Unsicherheiten in den Messungen von 7 (u) und 7p,, (u) fithren kann.

Die Abbildungen 6.5 b) und 6.6 b) zeigen Linescans zu Kontrast-Transfer-Charakte-
ristiken bei einer Raumfrequenz von 0, 28251 nm =" bzw. 0, 30517 nm~! und die dazu
gehorigen Least-Squares-Fits. Es sind dort jeweils zwei lokale Maxima in den In-
tensitéten zu sehen, so dass der Einfluss der Einhiillenden E, (u) und somit auch
der Einfluss des Zusatzparameters 7, (u) messbar ist. Dementsprechend sind hier

genauere Werte fiir die experimentelle Phasenableitung 7, (u) zu erwarten.
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Bezieht man diese Fehlerdiskussion fiir Raumfrequenzen von ca. v < 0,2nm~! in
die Beurteilung der Ergebnisse fiir die experimentelle Phasenableitung 7, (v) mit
ein, so zeigen die in diesem Abschnitt vorgestellten Ergebnisse fiir beide Beschleuni-
gungsspannungen von 297 kV und 80 kV ein erkennbares Maf an Ubereinstimmung
zwischen den experimentellen Phasenableitungen 7, (u), die aus dem Zusatzpara-
meter bestimmt wurde, und 7y, (v), die aus der Ableitung der gemessenen Phase
stammt, wihrend die Abweichungen bei u < 0,2nm™! durch obigen Sachverhalt
erklart werden kénnen. Dies kann als Indiz dafiir angesehen werden, dass die Ver-
mutung, die Phasenableitung 7’ (u) stecke iiber den Zusammenhang aus Gleichung
(2.59) bzw. (6.1) in der Einhiillenden F, (u) nach Gleichung (2.60), richtig ist. Als
experimenteller Beweis reichen diese Ergebnisse allerdings noch nicht aus, da das
Rauschen in 7, (u) Probleme bereitet und bei den Ergebnissen fiir Silizium bei
297 kV keine zufrieden stellende Ubereinstimmung zwischen 7/, (u) und 1. (1)
beobachtet wurde.

Der Grund dafiir sowie fiir das Rauschen in 7, (¢) kann in einer Strahlenschiadigung
der Probe oder einer Kontaminationsbildung wahrend der Aufzeichnung der elastisch
gefilterten Fokusreihen liegen, aus denen die Kontrast-Transfer-Charakteristiken be-
rechnet wurden. Kiirzere Belichtungszeiten pro Bild als 1 s, die hier in der Regel
benutzt wurde, wiirden die Unsicherheiten in den Einzeldiffraktogrammintensitéa-
ten erh6hen und wiirden die Parameterbestimmung bei der Anwendung des Least-
Squares-Fit-Verfahrens auf die Kontrast-Transfer-Charakteristik ungenauer machen.
Fiir die experimentelle Beweisfithrung fiir Gleichung (6.1) und die These, dass die
Phasenableitung 7’ (u) nach Gleichung (2.60) in der Einhiillenden E,, (u) zu finden
ist, wire es fiir die Zukunft sinnvoll, eine amorphe moglichst strahlunempfindliche
Probe, die grokere Phasen 7 (u) besitzt als z. B. die hier untersuchten Germani-
umproben, nach dem hier in dieser Arbeit vorgestellten Verfahren zu untersuchen.
Die gewiinschte Probe konnte also aus einer Mischung bestehen, die Elemente ho-
herer Ordnungszahl enthélt. Durch eine relative Strahlunempfindlichkeit kann die
Belichtungszeit der Probe erhéht werden, so dass die Anzahl der Einzelbilder in
der Fokusserie und somit der durch die Messung abgedeckte Defokusbereich gréfer
ware. Eine Vergrofserung des Defokusbereiches im Vergleich zu dem hier verwende-

ten Bereich von ca. —3500nm < Af < 3500nm wiirde dazu fiithren, dass in den
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Kontrast-Transfer-Charakteristiken zumindest bis zu einer gewissen Grenze auch
bei Raumfrequenzen u < 0,2nm™! der Einfluss des Parameters 7, (u) messbar wi-
re. Eine grofse Phase 7 (u) hétte den Vorteil, dass die relativen Messunsicherheiten
fiir diese Phase kleiner sind als z. B. bei Kohlenstoff und Silizium und méglicherweise
eine zuverléssigere gegliattete Kurve durch die Messwerte gelegt werden kann. Die
Phasenableitung 7' p,, (¢) kann dann sicherer aus diesen experimentellen Phasen
ermittelt werden. Beide Faktoren wiirden die Zuverléssigkeit eines Vergleichs zwi-
schen np,, (v) und 7p,,s (u) erhohen.

Ein weiteres Fazit aus den oben dargestellten Ergebnissen fiir die experimentelle
Phasenableitung ist, dass die dort zu erkennenden Oszillationen zwischen positiven
und negativen Werten in 7, (v) und die Tendenz von 7}, (u), negative Werte bei
héheren Raumfrequenzen einzunehmen, die Beobachtungen bei den experimentellen
Phasenergebnissen 7 (u) aus Kapitel 5.1 - 5.3 stiitzen, in denen in der Regel ein
Abfall mit wachsender Raumfrequenz zu sehen ist, der von Oszillationen iiberlagert

ist.
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Kapitel 7

Experimentelle Ergebnisse fiir die

Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren

Die in den Abschnitten 7.1 bis 7.3 dieses Kapitels vorgestellten Ergebnisse der Zwei-
Teilchen-Strukturfaktoren von amorphen Kohlenstoff-, Silizium- und Germanium-
proben beziehen sich auf dieselben Probenstellen wie die Phasenresultate der jewei-
ligen Proben aus den Kapiteln 5.1 bis 5.3. Es wurden fiir die Bestimmung der Zwei-
Teilchen-Strukturfaktoren S (u) sowohl elastische Kontrast-Transfer-Charakteristi-
ken nach der Methode aus Kapitel 2.6 ausgewertet, als auch Diffraktogramme von
inelastisch gefilterten Aufnahmen und von Elementverteilungsbildern nach dem Ver-
fahren aus Abschnitt 3.5 bzw. 3.6. Eine Diskussion der Messergebnisse wird in Ka-

pitel 7.4 vorgenommen.

7.1 Ergebnisse fiir Kohlenstoff

In Abbildung 7.1 sind die Ergebnisse des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors fiir diesel-
ben Probenstellen derselben Kohlenstoftfolie wie in Abbildung 5.2 dargestellt. Die
schwarzen Kurven aus Abbildung 7.1 a - ¢) stammen aus der Analyse der Kontrast-
Transfer-Charakteristiken geméft Kapitel 2.6. Die griinen Kurven aus Abbildung 7.1
a - ¢) resultieren aus der Auswertung von inelastisch gefilterten Aufnahmen bzw.

Elementverteilungsbildern der jeweilig selben Probenstelle mit Hilfe der relativisti-
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Abbildung 7.1: Ergebnisse fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u) fiir Probenstellen der
Schichtdicke ¢ einer Kohlenstoftfolie bei 297 kV: a - ¢) Vergleich von S(u) aus der Kontrast-Transfer-
Charakteristik (schwarz) mit S(u) aus der Auswertung eines inelastisch gefilterten Diffraktogramms
(a) bzw. eines Diffraktogramms des Kohlenstoffverteilungsbildes (b - ¢) (grin); d) S(u) aus den
Kontrast-Transfer-Charakteristiken fiir die Probenstellen mit ¢ = 16 nm, 19 nm und 20 nm; e)
Mittelwertkurve fiir S(u) aus den Einzelmessungen aus d). Fiir a - e¢) wurden alle elastisch und

inelastisch gefilterten Bilderserien mit einer Energiespaltbreite AE = 10eV aufgenommen.
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schen inelastischen Ubertragungsfunktion I7F nach Abschnitt 3.5 bzw. 3.6, wobei
die inelastisch gefilterten Aufnahmen direkt nach der elastisch gefilterten Fokusrei-
he aufgezeichnet wurden. In Abbildung 7.1 a) wurde zur Bestimmung des Zwei-
Teilchen-Strukturfaktors nach dieser Methode ein einzelnes Diffraktogramm aus ei-
ner inelastisch gefilterten Aufnahme bei einem Energieverlust £ = 80¢eV und einer
Energiespaltbreite AE = 10eV verwendet und geméfs Gleichung (3.24) durch das
Betragsquadrat der relativistischen inelastischen Ubertragungsfunktion dividiert.
Abbildung 7.1 b) bezieht sich auf dieselbe Probenstelle wie Abbildung 7.1 a). Hier
wird allerdings der Zwei-Teilchen-Strukturfaktor, der sich aus der Analyse der Kon-
trast-Transfer-Charakteristik ergibt, mit dem Ergebnis des Zwei-Teilchen-Struktur-
faktors verglichen, der aus der Diffraktogrammauswertung des Kohlenstoff-Element-
verteilungsbildes geméfs Abschnitt 3.5 bzw. 3.6 stammt. Dazu wurde das beziig-
lich des Untergrundes und MT Foeop (u) korrigierte Diffraktogramm des Element-
verteilungsbildes durch das Betragsquadrat der relativistischen inelastischen Uber-
tragungsfunktion dividiert.

Fiir die Bestimmung des Kohlenstoff-Elementverteilungsbildes geméf Kapitel 3.2
wurden drei Vorkantenbilder bei den Energieverlusten 220 eV, 245 eV, 270 ¢V und
das Signalbild bei einem Energieverlust von 300 eV bei einer Energiespaltbreite von
20 eV aufgenommen, da Kohlenstoff im Elektronen-Energieverlustspektrum bei ca.
284 eV die K-Tonisationskante aufweist [1, 45]. Sowohl in Abbildung 7.1 a), als auch
in Abbildung 7.1 b) stimmen die Ergebnisse fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor
aus der Kontrast-Transfer-Charakteristik und aus den inelastischen Aufnahmen sehr
gut tiberein. Die mit ,A“ ,B“ und ,C* gekennzeichneten lokalen Maxima in Abbil-
dung 7.1 a) sind dort in beiden Kurven zu sehen und auch das Maximum bei einer
Raumfrequenz von ca. 0,06nm™" ist in Abbildung 7.1 b) in beiden Verldufen der
Messungen fiir S(u) enthalten.

Die Ubereinstimmungen der auf unterschiedliche Arten bestimmten Resultate fiir
S(u) bestatigen, dass es im Falle der Zwei-Teilchen-Strukturfaktorbestimmung mit
Hilfe der relativistischen inelastischen Ubertragungsfunktion gemif Kapitel 3.5 ge-
rechtfertigt ist, fiir Proben, die nur aus einem Element bestehen, nur ein einzelnes
Diffraktogramm einer inelastisch gefilterten Aufnahme zu verwenden; die Berech-

nung von Elementverteilungsbildern aus mehreren aufgezeichneten inelastisch gefil-
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terten Bildern ist also in diesem Fall nicht unbedingt notwendig.

Abbildung 7.1 c) zeigt den Vergleich der Ergebnisse fiir S(u) aus der Kontrast-
Transfer-Charakteristik und aus der Auswertung des Diffraktogramms des Element-
verteilungsbildes fiir die Probenstelle der Schichtdicke ¢ = 20 nm. Dabei waren die
Parameter fiir die Bildaufzeichnung zur Bestimmung des Elementverteilungsbildes
die gleichen wie im Falle der Probenstelle mit ¢ = 19 nm. Auch hier zeigen die beiden
Ergebnisse fiir S(u) eine gute Ubereinstimmung, wobei allerdings der erste Mess-
punkt beziiglich S(u) aus der Kontrast-Transfer-Charakteristik bei einer Raumfre-
quenz von ca. 0,06 nm ™! eine recht groe Messunsicherheit aufweist. Auf die Ursache
fiir derartige Messunsicherheiten bei sehr kleinen Raumfrequenzen v < 0,06 nm™?
wird in Kapitel 7.4 eingegangen.

In Abbildung 7.1 d) werden die Ergebnisse fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor
S(u) aus den Kontrast-Transfer-Charakteristiken fiir die Probenstellen unterschied-
licher Schichtdicken ¢ verglichen. Die drei Kurven zeigen eine gute Ubereinstimmung,
sowohl beziiglich des Abfalls von S(u) mit steigender Raumfrequenz, als auch be-
zliglich der Lage der auftretenden lokalen Maxima, die hier mit den Buchstaben
LJA“, B und ,C* markiert wurden. Die Maxima ,,A* und ,,B* sind beim Ergebnis
von S(u) fiir die Schichtdicke t = 19nm nicht so stark ausgepriagt wie im Falle der
anderen beiden Probenstellen, sind jedoch noch deutlich zu erkennen. Das Maxi-
mum ,C* ist im Falle ¢+ = 19nm gut erkennbar, jedoch ist dort die Doppelspitze
nicht zu erkennen und es ist gegeniiber dem Maximum ,C“ der anderen beiden Er-
gebnisse leicht in Richtung héherer Raumfrequenzen verschoben. Dies konnte an
lokalen leichten Unterschieden in der Probe oder an Strahlenschidigungen als Folge
der wiahrend der Fokusreihenaufnahme andauernden Bestrahlung liegen. Betreffend
des Maximums ,C* zeigen die Ergebnisse fiir ¢ = 16 nm und ¢ = 20 nm beide eine
Doppelspitze und stimmen gut iiberein. Die gute Ubereinstimmung der Resultate
fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor der hier verwendeten Kohlenstoftfolien ist ein
Indiz dafiir, dass die Analyse der Kontrast-Transfer-Charakteristik gemafs Kapitel
2.6 reproduzierbare Ergebnisse fiir S(u) liefert.

Wegen der obigen Beobachtung, dass die Verldaufe von S (u) aus Abbildung 7.1 d)
sehr dhnlich sind und aufgrund der Tatsache, dass die gemessenen Schichtdicken von

16 nm, 19 nm und 20 nm fiir die Probenstellen derselben Folie im Rahmen der in
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Kapitel 4.2 genannten Messunsicherheit von 20 % tibereinstimmen, wurde die Mit-
telwertkurve fiir S(u) aus den Einzelergebnissen aus Abbildung 7.1 d) berechnet.
Das Resultat ist in Abbildung 7.1 e) zu sehen. Die beiden lokalen Maxima bzw.
Merkmale ,A“ und ,B“ und das Doppelmaximum ,C* sind in dem gemittelten Er-
gebnis fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor klar sichtbar. Dabei ist das Maximum
,A“ besonders deutlich, wihrend die Kante ,,B“ und die zweite Spitze des Doppel-
maximums ,C* etwas abgeschwécht sind. Die lokalen Maxima bzw. Merkmale ,, A

L auf.

bis ,,.C“ treten bei Raumfrequenzen von ca. 0,09nm~! bis 0, 14nm™
Abbildung 7.2 a - ¢) zeigt die zu den Phasenergebnissen aus Abbildung 5.3 korrespon-
dierenden Ergebnisse fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor fiir Kohlenstoff bei der
elastisch gefilterten Untersuchung der Kohlenstofffolien bei einer Beschleunigungs-
spannung von 80 kV am Zeiss EM 902. Die Energiespaltbreiten bei der elastischen
Filterung der Aufnahmen betrug 21 eV in Abbildung 7.2 a) und 22 eV in Abbil-
dung 7.2 b). Die lokalen Maxima bzw. Abfolgen von benachbarten Maxima sind
mit den Buchstaben ,A*“ -  D“ gekennzeichnet. Die 18 nm dicke Kohlenstofffolie
weist in dem Ergebnis fiir S(u) lokale Maxima bei ca. 0,06 nm™=" (,A“), 0,08 nm™!
(,B*) und 0, 1nm ™! (,C*) und eine Gruppe von lokalen Maxima zwischen 0, 12 nm ™!
und 0,19nm~! (,D“) auf. Auch fiir die 22 nm dicke Folie wird ein Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor in Abbildung 7.2 b) gemessen, der ein lokales Maximum bei 0, 1 nm™*
und danach folgende weitere lokale Maxima besitzt.

Abbildung 7.2 ¢) zeigt die in den Abbildungen 7.2 a) und b) dargestellten Mess-
ergebnisse der Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren fiir Kohlenstoff bei einer Beschleuni-
gungsspannung von 80 kV im direkten Vergleich. Das lokale Maximum ,,A* bei einer

1 ist nur bei der 18 nm dicken Folie zu sehen. Das

Raumfrequenz von ca. 0,08 nm™
lokale Maximum ,B“ bei ca. 0,1nm~! und die Anordnungen von lokalen Maxima
bzw. Merkmalen ,C* und ,, D haben beide Folien gemeinsam, wenn auch die Kan-
te ,C“ bei der 22 nm dicken Folie schwach ausgepriagt und verwaschen ist. Bis auf
das schmale lokale Maximum ,,A“ stimmen also beide Ergebnisse fiir S(u) sehr gut
iiberein.

Abbildung 7.2 d) vergleicht die Einzelergebnisse des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors
S(u) fiir Kohlenstoff bei den Beschleunigungsspannungen 297 kV und 80 kV fiir eine

18 nm und eine 20 nm dicke Folie, die also im Rahmen der dargelegten Messunsi-
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Abbildung 7.2: a - ¢) Aus den Kontrast-Transfer-Charakteristiken am Zeiss EM 902 mit einer
Beschleunigungsspannung von 80 kV bestimmte Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren S(u) fiir Kohlen-
stofffolien der Schichtdicke ¢ bei elastischer Filterung mit einer Energiespaltbreite AE: a) fiir t = 18
nm und AE = 21 eV; b) fiir ¢ = 22 nm und AE = 22 eV; ¢) Ergebnisse aus a) und b) im direkten
Vergleich; d) Vergleich der Ergebnisse von S(u) fiir Kohlenstoff fiir die Beschleunigungsspannungen
297 kV und 80 kV aus der Auswertung der Kontrast-Transfer-Charakteristiken fiir eine 18 nm und

eine 20 nm dicke Folie.

cherheiten fiir die Schichtdicke aus Kapitel 4.2 ungefahr gleich dick sind. Das lokale
Maximum A in S(u) scheint bei 297 kV im Vergleich zu 80 kV leicht in Rich-
tung hoherer Raumfrequenzen verschoben. Die Lage des lokalen Maximums ,B* ist

beiden Ergebnissen gemein sowie die Lage und Form der Anordnung von lokalen



106  Kapitel 7: Experimentelle Ergebnisse fiir die Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren

Maxima ,,C“, die bis zu einer Raumfrequenz von ca. 0, 14nm~" reichen. Obwohl der
Abfall von S(u) bei 80 kV fiir 0, Inm™! < u < 0,5nm™~! etwas schwiécher ist als der

bei 297 kV, stimmen die beiden Kurven gut iiberein.

7.2 Ergebnisse fiir Silizium

Die zu den Phasenresultaten aus Abbildung 5.7 gehérenden Ergebnisse fiir die Zwei-
Teilchen-Strukturfaktoren S(u) zu denselben Probenstellen der Siliziumfolien sind
in Abbildung 7.3 dargestellt. Dabei werden in Abbildung a) und b) die Ergebnisse
aus den Kontrast-Transfer-Charakteristiken mit denen verglichen, die sich aus der
Auswertung inelastisch gefilterter Diffraktogramme mit Hilfe der relativistischen in-
elastischen Ubertragungsfunktion ITF nach Abschnitt 3.5 bzw. 3.6 ergaben, wobei
die inelastisch gefilterten Aufnahmen direkt nach der elastisch gefilterten Fokusreihe
aufgezeichnet wurden.

Abbildung 7.3 c) zeigt das Ergebnis fiir S(u) aus der Analyse der Kontrast-Transfer-
Charakteristik fir einen 11 nm dicken Siliziumfilm. Fiir Abbildung 7.3 d) wurde
S(u) auf drei Arten bestimmt: aus der Kontrast-Transfer-Charakteristik (rot), aus
dem Diffraktogramm eines Silizium-Elementverteilungsbildes und der I'TF nach Ab-
schnitt 3.5 bzw. 3.6 (schwarz) und aus dem Diffraktogramm einer einzelnen inela-
stisch gefilterten Aufnahme und der ITF (griin). Das Silizium-Elementverteilungsbild
wurde dabei nach der in Kapitel 3.2 beschriebenen Methode berechnet, fiir die drei
inelastisch gefilterte Bilder mit einer Energiespaltbreite AE = 10eV bei den Ener-
gieverlusten 75 eV, 90 eV und 135 eV aufgezeichnet wurden. Dabei wurde mit Hil-
fe der ersten zwei Bilder der Untergrund bestimmt, wiahrend das dritte Bild als
elementsensitives Bild dient, da Silizium bei ca. 99 eV die L-lonisationskante im
Elektronen-Energieverlustspektrum aufweist und diese nach einer Untergrundkor-
rektur im Spektrum bei ca. 133 €V ein Maximum zeigt [45].

Die Ubereinstimmung zwischen den Ergebnissen fiir S(u) aus den Kontrast-Transfer-
Charakteristiken und den inelastisch gefilterten Aufnahmen in Abbildung 7.3 a) und
b) ist sehr gut. In Abbildung 7.3 d) passen die Ergebnisse fiir S(u) aus der Kontrast-
Transfer-Charakteristik und dem einzelnen inelastisch gefilterten Diffraktogramm

1 1

gut zueinander. Im Raumfrequenzbereich Onm™ < v < 0,1nm™" weist das Er-
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Abbildung 7.3: Experimentelle Ergebnisse fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u) fiir amor-
phe Siliziumproben unterschiedlicher Schichtdicken ¢ bei 297 kV: a) Vergleich von S(u) aus der
Analyse der Kontrast-Transfer-Charakteristik (schwarz) mit S(u) aus der Auswertung eines inela-
stisch gefilterten Diffraktogramms bei einem Energieverlust E von 135 eV (griin) fir ¢ = 8nm; b)
Vergleich von S(u) aus der Analyse der Kontrast-Transfer-Charakteristik (schwarz) mit S(u) aus
der Auswertung eines inelastisch gefilterten Diffraktogramms bei einem Energieverlust F = 120eV
(griin) fiir t = 10nm; ¢) S(u) aus der Analyse der Kontrast-Transfer-Charakteristik zur Folie mit
t = 11nm; d) Vergleich von drei Ergebnissen fiir S(u) fiir eine 29 nm dicke Folie aus der Auswer-
tung der Kontrast-Transfer-Charakteristik (rot), des Silizium-Elementverteilungsbildes (schwarz)
und eines einzelnen inelastisch gefilterten Diffraktogramms bei einem Energieverlust £ = 135eV
(griin). In a - d) kennzeichnet AE die Energiespaltbreite, mit der die elastisch gefilterten Fokusrei-
hen fiir die Kontrast-Transfer-Charakteristiken bzw. die inelastisch gefilterten Bilder aufgezeichnet

wurden.
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gebnis, das sich aus der Auswertung des Elementverteilungsbildes ergibt, einen mit
steigender Raumfrequenz fallenden Verlauf auf, der im Vergleich zu den anderen
beiden Ergebniskurven zwar dhnlich stark, jedoch leicht in Richtung kleiner Raum-
frequenzen verschoben zu sein scheint. Fiir Raumfrequenzen v > 0, 1nm~! liegt der
Verlauf von S(u) jedoch fast genau auf der Ergebniskurve, die sich aus der Aus-
wertung des inelastischen Einzeldiffraktogramms ergibt und passt auch sehr gut zu
dem Resultat aus der Kontrast-Transfer-Charakteristik, inklusive des Peaks bei ei-
ner Raumfrequenz von ca. 0,11 nm™*.

Der erwihnte Unterschied im Raumfrequenzbereich Onm~! < v < 0, 1nm~! kénnte
in einer Oxidation der Proben begriindet sein, die bei Silizium bei Kontakt mit Luft
an der Oberfliche auf jeden Fall eintritt. Im Elementverteilungsbild wird aufgrund
der Untergrundkorrektur geméf Kapitel 3.2 das reine Siliziumsignal wiedergege-
ben, was bei einer inelastisch gefilterten Aufnahme bei 135 €V nicht der Fall sein
muss: zwar liegt die K-Ionisationskante fiir Sauerstoff im EEL-Spektrum mit ca.
532 eV [45] oberhalb der Energieverluste der hier fiir die Auswertung aufgezeich-
neten inelastisch gefilterten Bilder, jedoch werden die niederenergetischen Plasmo-
nenverluste auch durch den in der Probe enthaltenen Sauerstoff beeinflusst. In dem
hier verwendeten Energieverlustbereich um 135 eV fiir das elementsensitive Bild
fiir Silizium ist der Einfluss der Plasmonpeaks noch messbar. Dieser wurde in dem
inelastisch gefilterten Einzelbild, aus dem das Diffraktogramm und in Abbildung
7.3 d) mit Hilfe der relativistischen inelastischen Ubertragungsfunktion der Zwei-
Teilchen-Strukturfaktor bestimmt wurde, nicht berticksichtigt. Deswegen kommt

'<wu < 0,1nm™!, in dem Unterschiede zwischen

im Raumfrequenzbereich 0 nm™
den Ergebnissen fiir S(u) zu erkennen sind, dem Resultat aus der Auswertung des
Silizium-Elementverteilungsbildes die grofste Verlasslichkeit zu.

Abbildung 7.4 a) zeigt die aus der Auswertung der Kontrast-Transfer-Charakteri-
stiken stammenden Ergebnisse fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u) fiir die
in Abbildung 5.8 beziiglich der Phase 1 (u) untersuchten Siliziumproben. Beziig-
lich des Verlaufes von S(u) stimmen diese Ergebnisse sehr gut iiberein, obwohl die
korrespondierenden Messergebnisse fiir die Phase 1 (u) in Abbildung 5.8 teilweise
Unterschiede aufwiesen. Der Vollstandigkeit halber sei hier darauf hingewiesen, dass

das Ergebnis fiir S(u) fiir die 29 nm dicke Folie in Abbildung 7.4 mit einem Skalie-
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Abbildung 7.4: Experimentelle Ergebnisse fiir die Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren S(u) fiir
amorphe Siliziumproben aus der Auswertung von elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-
Charakteristiken bei 297 kV: a) fiir die Folien der Schichtdicke 8 nm, 10 nm, 11 nm und 29 nm, auf
die sich die Phasenergebnisse aus Abbildung 5.8 beziehen; das Ergebnis zum 29 nm dicken Film
wurde mit dem Faktor 0,2 fiir diese Darstellung multipliziert; b) Vergleich der Ergebnisse fiir S(u)
zu den korrespondierenden Phasenergebnissen aus Abbildung 5.8 b) fiir die 11 nm dicke Silizium-
folie; die Ergebnisse fiir diese Folie beziehen sich auf die gleiche Probenstelle, und resultieren aus
der Analyse zweier elastisch gefilterter Kontrast-Transfer-Charakteristiken, zwischen denen zeitlich
eine inelastisch gefilterte Bilderserie aufgezeichnet wurde. Das Ergebnis fiir S(u) aus den Daten
vor Aufnahme der inelastisch gefilterten Serie ist zum besseren Vergleich hier sowohl in a) als auch
in b) dargestellt. AE kennzeichnet die Energiespaltbreite, die zur elastischen Filterung bei den

Fokusreihenaufnahmen verwendet wurde.

rungsfaktor von 0,2 multipliziert wurde.
In Abbildung 7.4 b) werden die Ergebnisse fiir S(u) fiir den 11 nm dicken Film
verglichen, die aus der Analyse der zwei unterschiedlichen elastisch gefilterten Fo-

kusreihen von der gleichen Probenstelle stammen, wobei zwischen der Aufzeichnung
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der beiden Fokusreihen die Probe durch eine Aufnahme inelastisch gefilterter Bilder
starker Elektronenbestrahlung ausgesetzt war. Zwar féllt das Resultat fiir S(u), das
zu der zeitlich spater aufgenommenen Fokusreihe gehort, mit steigender Raumfre-
quenz ein wenig stiarker ab, jedoch stimmen beide Ergebnisse sowohl im prinzipiellen
Verlauf als auch beziiglich ihrer lokalen Maxima, die hier mit ,A*, ,B*, ,C* und ,D“

gekennzeichnet sind und die im Raumfrequenzbereich 0,1 nm™! !

< u < 0,2nm™
liegen, gut iiberein. Im Gegensatz dazu wurde bei den dazu gehorigen Phasenergeb-
nissen aus Abbildung 5.8 b) ein leichter Unterschied beziiglich des Abfalls der Phase

mit steigender Raumfrequenz festgestellt.

7.3 Ergebnisse fiir Germanium

Abbildung 7.5 a - b) zeigt die Ergebnisse fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u)
zu denselben Probenstellen der Germaniumfilme wie in Abbildung 5.11 a) bzw. b).
Dabei wird in jeder Teilabbildung das Ergebnis fiir S(u), das aus der Analyse der
jeweiligen Kontrast-Transfer-Charakteristik resultiert, mit dem verglichen, das nach
Kapitel 3.5 von der Untersuchung eines einzelnen inelastisch gefilterten Diffrakto-
gramms stammt. Die Aufnahmen, aus dem das jeweilige Diffraktogramm berechnet
wurde, wurden bei einem Energieverlust von 120 eV mit einer Energiespaltbreite
von 10 eV aufgezeichnet, da eine Nebenkante - die M, 3—Kante - von Germanium
im EEL-Spektrum bei 121 eV liegt [1].

Vergleicht man nun in Abbildung 7.5 a) und b) die auf zwei unterschiedliche Ar-
ten bestimmten Ergebnisse fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u), so liegen in
beiden Abbildungen die beiden jeweiligen Ergebniskurven fast direkt aufeinander
und stimmen sehr gut iiberein. Abbildung 7.5 ¢) zeigt die Ergebnisse fiir S(u) von
amorphen Germaniumfolien unterschiedlicher Dicke sowie einer an Luft oxidierten
Germaniumfolie. Alle Ergebnisse aus Abbildung 7.5 ¢) stammen aus der Auswer-
tung von elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristiken und beziehen sich
auf die Phasenergebnisse aus Abbildung 5.11 ¢) und d). Die Messergebnisse fiir S(u)
fiir die beiden 8 nm dicken Folien stimmen relativ gut {iberein. Ab einer Raumfre-
quenz von ca. 0, 17nm ™! passen sie auch relativ gut zu dem Ergebnis des 6 nm dicken

1

Germaniumfilms, der im Raumfrequenzbereich Onm~! < v < 0,17nm™~! allerdings
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Abbildung 7.5: Experimentelle Resultate fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u) fiir amor-
phe Germaniumfolien bei 297 kV aus der Analyse von elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-
Charakteristiken (Energiespaltbreite AE = 10 €V) bzw. aus der Auswertung eines einzelnen inela-
stisch gefilterten Diffraktogramms bei einem Energieverlust von 120 eV mit einer Energiespaltbreite
AFE von 10 €V: a) fur die Probe mit ¢ = 6 nm aus Abbildung 5.11 a); b) fiir die Probe mit ¢ = 8 nm
aus Abbildung 5.11 b); ¢) S(u) fiir die Folien der Schichtdicken 6, 8 und 11 nm sowie fiir die oxi-
dierte Germaniumprobe mit einer Schichtdicke von 17 nm, auf die sich die Phasenergebnisse aus
Abbildung 5.11 ¢) und d) beziehen.

einen mit steigender Raumfrequenz steileren Abfall zeigt. Das Messergebnis fiir die
11 nm dicke Folie fallt mit dem noch steileren Abfall iiber den gemessenen Raumfre-
quenzbereich etwas aus dem Rahmen, wihrend die oxidierte Folie, deren Ergebnis
fir S(u) in Abbildung 7.5 ¢) mit dem multiplikativen Faktor von 2 nachskaliert
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Abbildung 7.6: a) Experimentelles Ergebnis fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u) fiir eine
8 nm dicke Germaniumfolie bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV; b) Vergleich der Ergeb-
nisse von S(u) fiir 8 nm dicke Germaniumfilme bei 297 kV und 80 kV; ¢) dieselben Resultate aus b)
mit anderer Skalierung der S(u)-Achse. Die Ergebnisse aus a - ¢) stammen aus der Auswertung von
Kontrast-Transfer-Charakteristiken elastisch gefilterter Fokusreihen, wobei die jeweils eingesetzte

Energiespaltbreite in den Einzelabbildungen mit AE gekennzeichnet ist.

wurde, den stirksten Abfall beziiglich S(u) mit steigender Raumfrequenz aufweist
und am stéarksten von den anderen Messkurven abweicht. Diese Folie wird noch in
Kapitel 8 beziiglich der partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren von Germanium,
Sauerstoff und Kohlenstoff untersucht. Die diinneren Folien mit 6 bis 8 nm Schicht-
dicke zeigen also im Vergleich zu den dickeren Folien mit 11 nm und 17 nm die

bessere Ubereinstimmung. Eine Diskussion {iber die Ursachen von Unterschieden in
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den gemessenen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren in Abbildung 7.5 ¢) wird in Kapitel
7.4 gefiihrt.

Das Messergebnis fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u) fiir Germanium am
Zeiss EM 902 bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV ist in Abbildung 7.6
a) zu sehen. Auf dieselbe Probenstelle bezieht sich das Phasenergebnis aus Ab-
bildung 5.12. In den Abbildungen 7.6 b) und c) werden die Ergebnisse fiir den
Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u), die aus der Auswertung von Kontrast-Transfer-
Charakteristiken stammen, fiir 8 nm dicke Germaniumproben fiir die beiden Be-
schleunigungsspannungen 297 kV und 80 kV miteinander verglichen. Dabei sind
in Abbildung 7.6 c) die gleichen Ergebnisse wie in Abbildung 7.6 b) dargestellt,
allerdings bei anderer Skalierung der S(u)-Achse, um beide Resultate fiir S(u) in
einem groferen Raumfrequenzbereich vergleichen zu kénnen. In Abbildung 7.6 b)
ist erkennbar, dass das Ergebnis fiir S(u) bei 297 kV im Raumfrequenzbereich

< w < 0,15nm™! stirker mit steigender Raumfrequenz abfillt. Beide Er-

Onm~™
gebnisse weisen allerdings die lokalen Maxima ,A“ und ,B“ bei Raumfrequenzen
von ca. 0,08nm~! und 0,11nm~! auf. Das lokale Maximum ,C*“ bei 0,17 nm™*
ist in den Abbildungen 7.6 b) und c¢) nur bei dem Ergebnis fiir S(u) bei 297 kV,
nicht jedoch bei dem Ergebnis fiir 80 kV erkennbar. Beide Resultate fiir den Zwei-
Teilchen-Strukturfaktor stimmen aber abgesehen von diesem lokalen Maximum ab

einer Raumfrequenz von ca. 0, 15nm~! in ihrem Verlauf gut iiberein.

7.4 Diskussion der Ergebnisse der Zwei-Teilchen-
Strukturfaktoren fiir die untersuchten amorphen

Proben

Die Untersuchung der Germaniumproben am JEOL JEM 3010 fand zwar an frisch
praparierten Proben statt, die nach dem in Kapitel 4.1 beschriebenen Verfahren
hergestellt wurden, jedoch war in den EEL-Spektren immer die K-Ionisationskante
des Sauerstoffs zu erkennen, so dass eine Oxidation nicht zu vermeiden war. Auch

wurde ein von Probe zu Probe variierender Kohlenstoffanteil in den EEL-Spektren
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gefunden. Da diese zeitlich nach den elastisch und inelastisch gefilterten Bilderserien
aufgenommen wurden, kann dieser Kohlenstoffanteil durch Bildung einer Kontami-
nationsschicht wiahrend der Bestrahlung der Proben entstanden sein. Er konnte aber
auch bei der Herstellung der Proben beim Aufdampfprozess durch kohlenstoffhaltige
Restgase im Rezipienten verursacht worden sein, da das Vakuum im Rezipienten u.
a. durch eine Oldiffusionspumpe erzeugt wird. Jedoch ist nach [21] amorphes Ger-
manium, das man durch Aufdampfen auf gekiihlte Flachen oder durch Abschrecken
einer Germaniumschmelze erhalten kann, ohne Einbindung von Sauerstoff oder an-
deren Atomen nicht bestédndig. Wie in der kristallisierten Phase ist im allgemeinen
jedes Germaniumatom von vier anderen tetraedisch umgeben. Diese Tetraederver-
kniipfung ist allerdings unregelméfig. Dies hat zur Folge, dass in der amorphen
Phase freie Valenzen vorhanden sind, weil sich nur in einer geordneten Struktur alle
Valenzen gegenseitig absittigen konnen. Somit ist die amorphe Phase nur bestin-
dig, wenn diese Valenzen durch Sauerstoff oder andere Atome abgeséttigt sind. Nach
[21] transformiert sich eine abgeschreckte, glasig erstarrte Schmelze aus extrem ge-
reinigtem Germanium nach gewisser Zeit plotzlich unter starker Warmebildung in
kristallisiertes Germanium und ist dementsprechend instabil. Man kann also schlie-
fen, dass man auch durch ein anderes Probenpréaparationsverfahren keine stabilen
reinen amorphen Germaniumfolien fiir diese Arbeit héatte produzieren kénnen.

Ubertriigt man die Schlussfolgerung aus den in Kapitel 7.2 in Abbildung 7.3 d) disku-
tierten Abweichungen zwischen den Ergebnissen fiir S(u) im Raumfrequenzbereich
Onm~! <« < 0,1nm™!, die wahrscheinlich durch Plasmonauslidufer der in der Pro-
be enthaltenen Elemente verursacht wurden, auf die Diskussion der Ergebnisse fiir
Germanium, so wiirde zunéchst aufgrund der vorhandenen Sauerstoff- und Kohlen-
stoffanteile in diesen Proben die Aufnahme eines Germanium-Elementverteilungs-
bildes zur Bestimmung des partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktors S(u) fiir Ger-
manium nach Kapitel 3.6 sinnvoller erscheinen als die Bestimmung von S(u) aus
einem einzelnen inelastisch gefilterten Diffraktogramm nach Kapitel 3.5. Da jedoch
die M-Kante von Germanium im EEL-Spektrum schon bei 29 eV beginnt und die
L-Kante erst bei 1217 eV anfangt [1, 45], ist dies nicht moglich, da einerseits der Un-
tergrundabzug bei Verwendung der M-Kante fiir das Elementverteilungsbild geméaf

Kapitel 3.2 problematisch wire und andererseits die Verwendung der L-Kante fiir
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das Elementverteilungsbild aufgrund der kleinen Wirkungsquerschnitte fiir die inela-
stische Streuung bei Energieverlusten > 1000 eV zu extrem hohen Belichtungszeiten
pro Einzelbild fithren wiirde. Deshalb wurde fiir die Zwei-Teilchen-Strukturfaktor-
Bestimmung fiir die amorphen Germaniumproben bei Anwendung der Analyse in-
elastisch gefilterter Bilder nach Kapitel 3.5 bzw. 3.6 ein inelastisch gefiltertes Bild bei
einem Energieverlust von 120 €V mit einer Energiefensterbreite von 10 eV gewéhlt.
Da ein derartiges Bild in einem Energieverlustbereich liegt, der innerhalb der M-
Ionisationskante des Germaniums liegt und die M;3—Kante beinhaltet sowie einen
deutlichen Abstand von den Plasmonpeaks besitzt, und die untersuchten Germani-
umproben zum groften Teil aus Germanium bestehen, betrachten wir die aus dem
Diffraktogramm eines derartigen Bildes berechnete Intensitétsverteilung und somit
die korrespondierenden Ergebnisse aus Abbildung 7.5 als Mafs fiir den (partiellen)
Zwei-Teilchen-Strukturfaktor fiir Germanium.

Fiir Differenzen zwischen Einzelresultaten von S(u) aus der Analyse von Kontrast-
Transfer-Charakteristiken fiir unterschiedliche Germaniumproben, die in Abbildung
7.5 ¢) beobachtet werden konnen, kommen als Ursachen unterschiedliche Sauerstoff-
und Kohlenstoffanteile in den Germaniumfolien sowie unterschiedliche Dickegradi-
enten in Frage. Im Falle von Sauerstoff- und Kohlenstoffanteilen besteht der Zwei-
Teilchen-Strukturfaktor S(u) in Gleichung (2.51) bei den hier untersuchten Proben
nicht allein aus dem partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktor von Germanium, son-
dern aus einem Term, der die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren aller in der
Probe enthaltenen Elemente (hier Germanium, Kohlenstoff, Sauerstoff) geméf den
Gleichungen (3.26) bis (3.30) beinhaltet.

In den obigen Kapiteln 7.1 bis 7.3 wurde in den Resultaten fiir den Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor in amorphen Kohlenstoff-, Silizium- und Germaniumproben ein star-
ker Abfall mit steigender Raumfrequenz in einem sehr breiten Raumfrequenzbereich
festgestellt. Auch in [27] wurde bei der Untersuchung von auf gleicher Weise aus
gleichem Material hergestellten Kohlenstofffolien und fiir aufgedampfte Siliziumpro-
ben ein dhnlich starker Abfall im Zwei-Teilchen-Strukturfaktor beobachtet, der aus
inelastisch gefilterten Bildern und der relativistischen inelastischen Ubertragungs-
funktion bestimmt wurde. Der Grund fiir den starken Abfall des Zwei-Teilchen-
Strukturfaktors in Kapitel 7.1 bis 7.3 fiir die aufgedampften Kohlenstoft-, Silizium-
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und Germaniumfolien ist wohl der gleiche wie der Grund fiir den in [27] diskutierten
Abfall des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors fiir aufgedampfte Siliziumfolien und den
in [2, 7, 36] beschriebenen Abfall in den Kleinwinkelrontgenbeugungsintensitéten,
die fiir amorphes Silizium gemessen wurden. In diesen Arbeiten wurden Fehlstel-
len im amorphen Netzwerk als Ursache fiir den Abfall angefiihrt. Dieser reicht bis

zu einem Raumfrequenzbereich von 0,5 — 0, 7nm™~!

und geht dann in einen eini-
germafsen flachen Bereich fiir S(u) iiber, der also einem ideal-amorphen Charakter
entsprechen wiirde [27|. Diese Beobachtung deckt sich mit den Ergebnissen fiir den
Zwei-Teilchen-Strukturfaktor dieser Arbeit aus den Kapiteln 7.1 bis 7.3.

In vielen Ergebnissen fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor beziiglich der amorphen
Kohlenstoft-, Silizium- und Germaniumpréiparate aus den Kapiteln 7.1 bis 7.3 sind
lokale Maxima zu erkennen. In [27] wird fiir auf gleiche Weise aus gleichem Ma-
terial praparierte Kohlenstofffolien ebenfalls von einem lokalen Maximum in dem
Zwei-Teilchen-Strukturfaktor berichtet, das dort bei einer Raumfrequenz von ca.
0,15 nm~! liegt. Das Auftreten dieses lokalen Maximums in S(u), fiir dessen Unter-
suchung man inelastisch gefilterte Bilder vor der Kohlenstoff K-Tonisationskante und
auf derselben aufnahm und den struktursensitiven Kontrast analysierte, wird dort
fiir die untersuchten aufgedampften Kohlenstofffolien auf Inhomogenitéten aufgrund
von Sauerstoffeinschliissen zuriickgefiihrt. Die Ursache fiir die Sauerstoffeinschliisse
ist in den Kohlestében zu suchen, die fiir die Herstellung der Kohlenstofffilme durch
Aufdampfen geméaft Kapitel 4.1 verwendet werden. Die Stdbe werden durch Sintern
aus einer organischen Paste mit hohem Kohlenstoffanteil produziert. Es bilden sich
makroskopische Hohlrdume mit Gaseinschliissen aus, z. B. aus COq [27]. Wéhrend
des Aufdampfprozesses wird das Gas in den Rezipienten freigesetzt und wird als Ein-
lagerung in dem sich bildenden Kohlenstofffilm eingeschlossen. Kohlenoxide kénnen
sich auch als Folge der Reaktion von Kohlenstoff mit dem im Rezipienten befindli-
chen Restgas bilden.

Geht man davon aus, dass sich Os-, COo- und CO-Molekiile, die sich wéhrend
des Aufdampfvorgangs im Rezipienten befinden, in entstehenden Hohlrdumen im
Kohlenstoff bzw. Silizium oder Germanium einschliefsen lassen, so entspricht der
Zwei-Teilchen-Strukturfaktor einer Anordnung eingeschlossener Teilchen fiir Raum-

frequenzen u > Onm~! demjenigen der gleichen Anordnung der entsprechenden
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Hohlrédume in einem homogenem Medium [27]. In [27] werden die Inhomogenitéten
aufgrund der Sauerstoffeinschliisse in den Kohlenstofffolien wie Teilchen in einem
homogenem Medium behandelt und der ,Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u) einer

Anordnung identischer Inhomogenitéten geschrieben als

S('LL) = ’fInhomog <u>’2 ’ SInhomog (u) (71)

Dabei ist finhomog (@) der Formfaktor einer einzelnen Inhomogenitét und Sinhomog (%)
eine Funktion zur Beschreibung der Abstandsverteilung dieser Inhomogenitiaten. Das
in [27] beobachtete Maximum des partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktors fiir die
amorphen Kohlenstoffproben bei u = 0,15nm™! wird dem mittleren Abstand be-
nachbarter Inhomogenititen und somit der Funktion Siyhomog (¢) zugeschrieben. Die-
ser ist aber wegen des Abfalls von fiyhomog (¢) in Gleichung (7.1) nicht direkt aus
der Position dieses lokalen Maximums abzulesen. Fiir den Radius der Sauerstoff-
einschliisse bzw. der dadurch verursachten Inhomogenitéten in der Kohlenstoftfolie
wurde in [27] ein Wert von 1,8 nm abgeschétzt.

Ubertrigt man diese Informationen auf die Messergebnisse dieser Arbeit fiir den
Zwei-Teilchen-Strukturfaktor der Kohlenstoff-, Silizium- und Germaniumproben aus
Kapitel 7.1 bis 7.3, so konnten die beobachteten lokalen Maxima in den gemesse-
nen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren also ein Maf fiir die Abstandsverteilung von
Inhomogenitédten aufgrund von Sauerstoffeinschliissen oder Hohlrdumen sein. Auch
Unregelméfigkeiten in der Schichtdicke oder der Dichte oder Oberflichenrauigkeiten
kénnten mogliche Ursachen sein. Da diese lokalen Maxima in S(u) in den Abbildun-
gen 7.2 d) und 7.6 b) in der Regel bei beiden hier eingesetzten Beschleunigungs-
spannungen die gleiche Lage und sogar im Falle des Kohlenstoffs nahezu identi-
sche Formen und Ausprdgungen haben (siehe Abbildung 7.2 d), sind sie nicht auf
Abbildungs- oder anderweitige Artefakte sondern auf die Probenstruktur zuriickzu-
fiithren.

Die Ursachen fiir den sehr starken Abfall des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors im Be-
reich sehr kleiner Raumfrequenzen u < 0,06 nm~!, der auch hier in den Kapiteln
7.1 bis 7.3 beobachtet wird, sind hingegen wahrscheinlich langreichweitige Dichte-
und Dickeunterschiede in den Probenbereichen aufserhalb der Sauerstoffeinschliisse

bzw. anderer Einschliisse oder Hohlrdume, d. h. dass die Proben auch in den Be-
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reichen nicht homogen sind. Dies wird durch Untersuchungen aus [27] fiir amorphe
Kohlenstoffproben gestiitzt, die auf der gleichen Weise hergestellt wurden, wie die
Kohlenstoffproben in dieser Arbeit, denn dort wurde mit Hilfe des struktursensi-
tiven Kontrasts und mit Hilfe von inelastisch gefilterten Abbildungen festgestellt,
dass sich die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren von Kohlenstoff und Sauer-
stoff fiir Raumfrequenzen v < 0, 1nm™! in diesen Proben unterschieden.

Der Grund fiir langreichweitige Dickeunterschiede bei den in dieser Arbeit priapa-
rierten Proben, die dann fiir einen sehr starken Abfall von S(u) bei sehr kleinen

L oder fiir lokale Maxima in diesem

Raumfrequenzen u < 0,06 nm~"! bzw. 0,1 nm™
Bereich sorgen konnen, konnten Oberflichenrauigkeiten sein, die durch Adhésions-
krafte beim Abflotten der Probe von der Wasseroberfliche oder beim Kontakt der
Folie mit nassem Filterpapier verursacht worden sein konnen. In den Féllen, in denen
vor der Verdampfung des Probenmaterials der Glasobjekttréager mit Graham’schen
Salz bedampft wurde (siche Kapitel 4.1), kann auch eine raue Schicht des Gra-
ham’schen Salzes der Grund fiir Oberflachenrauigkeiten in der Probe sein.

Die Ursache fiir grofse Messunsicherheiten im Bereich sehr kleiner Raumfrequen-

' < w < 0,06nm™! fiir die Ergebnisse von S(u) aus der Auswertung

zen Onm~—
von Kontrast-Transfer-Charakteristiken sind beobachtete Unregelméafigkeiten zwi-
schen dem theoretischen Intensitéatsverlauf in einer Kontrast-Transfer-Charakteristik
geméfs Gleichung (2.70) und den experimentell gemessenen Intensitéten in diesem
Bereich. Auf diese wird in Kapitel 9 eingegangen und sie sind der erste Grund dafiir,
warum in dieser Arbeit in dem Raumfrequenzbereich Onm~! < u < 0,06 nm~! we-
der Messpunkte fiir S (u) aus der Analyse der Kontrast-Transfer-Charakteristiken
noch fiir n (u) und 7’ (u) dargestellt werden. Der zweite Grund liegt in einer Kom-
bination aus dem bei der Messung abgedeckten Defokusbereich, der bei den hier
aufgenommenen Fokusreihen in der Regel bei ca. —3500nm < Af < 3500 nm lag,
und der Mitberiicksichtigung des Zusatzparameters 7, bzw. der Phasenableitung
7' (u) in der Einhiillenden E, (u) in Gleichung (2.60). Bei einem derartigen Defo-
kusbereich sind bei kleinen Raumfrequenzen v < 0,06 nm ™" Intensititsverldufe zu
erwarten, wie in der Simulation aus Abbildung 2.7 gezeigt. Die von der Phase 7

mitbeeinflusste Verschiebung des Nulldurchgangs der Intensitét ist zwar deutlich zu

erkennen, der Nulldurchgang selbst ist aber nicht direkt sichtbar bzw. in diesem Fall
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nicht messbar. Da hier geméf Kapitel 2.6 nach Gleichung (2.70) aufser den Parame-
tern 7 (u;) und K, noch n, (u;) variiert wird, fithrt dies bei derartigen Verhéltnissen
dann bei v < 0,06 nm~! zu groken Unsicherheiten bei der Bestimmung der Grofen
n(u), S(u) und 7, (u). Fir u < 0,06 nm™" liefert in dieser Arbeit also nur die Me-
thode mit Hilfe von Elementverteilungsbildern aus Kapitel 3.6 bzw. das Verfahren
mit Hilfe von inelastisch gefilterten Einzeldiffraktogrammen Ergebnisse fiir S(u).
Man kann angesichts der Ubereinstimmungen der auf zwei unabhéingige Weisen be-
stimmten Resultate fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor S(u) fir Kohlenstoff, Sili-
zium und Germanium in den obigen Kapiteln 7.1 bis 7.3 sagen, dass zum einen bei-
de Methoden zur Bestimmung des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors aus der Kontrast-
Transfer-Charakteristik und aus der Auswertung inelastisch gefilterter Aufnahmen
reproduzierbare Ergebnisse liefern und sich zum anderen diese beiden Verfahren er-
ginzen: aus den Kontrast-Transfer-Charakteristiken erhélt man Ergebnisse fiir S(u)
fiir Raumfrequenzen u > 0,06 nm~!, withrend die Auswertung von Diffraktogram-
men von inelastisch gefilterten Bildern oder Elementverteilungsbildern Ergebnisse
innerhalb von Raumfrequenzen 0nm~—' < u < 0,4nm™"! liefert. Aufgrund der relativ
kleinen Wirkungsquerschnitte fiir die inelastische Streuung und den damit verbun-
denen langeren Belichtungszeiten pro Bild ist es schwierig, aus der letzteren Metho-
de Resultate bei hoheren Raumfrequenzen zu erhalten. Besteht die Probe nur aus
einem Element, ist dann die Methode der S(u)-Bestimmung mit Hilfe der Kontrast-
Transfer-Charakteristik von Vorteil, die in dieser Arbeit unter den hier verwendeten
experimentellen Bedingungen Informationen bis ca. 0,8nm™! liefert. Die Tatsache,
dass diese Methode fiir beide hier eingesetzten Beschleunigungsspannungen von 297
kV und 80 kV gut tibereinstimmende Resultate zeigte (siche z. B. Abbildung 7.2 d),
spricht zusétzlich fiir die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse bei Anwendung dieser
Methode.
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Kapitel 8

Ergebnisse fur die partiellen
Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren O-
bzw. C-haltiger amorpher Si- und
(Ge-Folien

In diesem Kapitel geht es um die Bestimmung von partiellen Zwei-Teilchen-Struktur-
faktoren amorpher an Atmosphére oxidierter Silizium- und Germaniumproben, wo-
bei letztere auch Kohlenstoff enthalten. Dabei werden Elementverteilungsbilder die-
ser Proben gemalfs Kapitel 3.2 aufgenommen und diese mit Hilfe der relativistischen
inelastischen Ubertragungsfunktion (I7F) nach Kapitel 3.6 ausgewertet, um die
partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren der in der Probe enthaltenen Elemente
zu erhalten. Eine Ausnahme bildet hier das Element Germanium: fiir die Bestim-
mung des partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktors des Elementes Germanium mus-
ste die Auswertung anhand eines inelastisch gefilterten Einzeldiffraktogramms bei
einem Energieverlust von 120 eV mit Hilfe der relativistischen inelastischen Uber-
tragungsfunktion nach Kapitel 3.5 erfolgen, da Germanium im EEL-Spektrum eine
M-Ionisationskante bei ca. 29 eV und eine L-Ionisationskante bei ca. 1217 eV [45]
aufweist. Die M-Ionisationskante beginnt also bei einem so kleinen Energieverlust

und der dazugehorige Vorkantenbereich ist so klein, dass fiir ein Elementverteilungs-
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bild keine korrekte Untergrundkorrektur durchgefiihrt werden kann, wenn der Ener-
gieverlust fiir das elementsensitive Bild innerhalb dieser lonisationskante liegt. Die
L-Tonisationskante andererseits ist fiir die Aufnahme eines Elementverteilungsbildes
ungeeignet, da die dazu gehorigen Energieverluste, bei denen die nétigen Bilder auf-
gezeichnet werden miissen, so grofs sind, dass die Belichtungszeit pro Bild deutlich
iiber 120 s lang sein miisste, um ein gutes Signal-zu-Rausch-Verhéltnis im Element-
verteilungsbild zu erhalten. Ein Problem ware dabei allerdings schon im Einzelbild
die wahrscheinlich grofse Drift wahrend der Aufnahme der Bilder. So wurde fiir
die Analyse des Germaniumsignals ein inelastisch gefiltertes Einzelbild bei einem
Energieverlust von 120 eV und einer Energiespaltbreite von 10 eV aufgenommen,
so dass die Energieverluste der zum Bild beitragenden Elektronen also innerhalb
der Ge-M-Ionisationskante lagen. Aus diesem Bild wurde dann das dazu gehorige
Diffraktogramm berechnet, aus dem der partielle Zwei-Teilchen-Strukturfaktor fiir
Germanium ermittelt wurde.

Abbildung 8.1 zeigt das elastisch gefilterte Bild sowie das Silizium- und das Sauerstoff-
Elementverteilungsbild einer amorphen Siliziumprobe bei 297 kV, die geméf Kapitel
4.1 durch Aufdampfen prapariert wurde und an Luft oxidierte. Eine Analyse eines
EEL-Spektrums dieser Probe nach Kapitel 3.1 ergab fiir das mittlere Verhéltnis
nsi/no der Flachenteilchendichten ng; fiir Silizium und ng fiir Sauerstoff

nsi
no

=1,15. (8.1)

Fiir die Bestimmung der Flachenteilchendichten nach Kapitel 3.1 ist die Berechnung
der Wirkungsquerschnitte fiir die betrachtete Innerschalenanregung notwendig. So
wurden die Rechnungen sowohl mit dem Hartree-Slater-Modell als auch mit dem
Wasserstoff-Modell durchgefithrt und das Verhéltnis der Flachenteilchendichten in
Gleichung (8.1) aus der Mittelung der jeweiligen Einzelergebnisse ermittelt. Da die
Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte in der Grofenordnung von 10 % liegen,
betréigt also die Messunsicherheit fiir ng;/no in Gleichung (8.1) etwa 20 %.

Da Silizium an der Oberflache eine Passivierungsschicht aus SiO, bildet [21], zeigt
das erhaltene Fliachenteilchendichte-Verhéltnis ng; /no von 1,15, dass die Probe trotz
eines relativen Fehlers in ng;/no von ca. 20 % und trotz der diinnen Schichtdicke

von ca. 8 nm nicht komplett oxidiert sein kann, sondern ein unoxidiertes Inneres



122 Kapitel 8: Ergebnisse fiir die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren

Abbildung 8.1: a) Elastisch mit einer Energiespaltbreite AE = 10eV gefiltertes Bild einer ca. 8
nm dicken an Atmosphére oxidierten amorphen Siliziumfolie bei einem Defokus Af = —250 nm;
b) Silizium-Elementverteilungsbild der gleichen Probenstelle wie in a); fiir die Berechnung dieses
Bildes wurden die Vorkantenbilder bei den Energieverlusten 75 eV und 90 eV und das elementsen-
sitive Bild bei einem Energieverlust von 135 eV mit jeweils einer Energiespaltbreite AF = 10eV
aufgenommen; c) Sauerstoff-Elementverteilungsbild der gleichen Probenstelle wie in a) und b); fiir
die Berechnung dieses Bildes wurden die Vorkantenbilder bei den Energieverlusten 440 eV, 475 eV
und 510 eV und das elementsensitive Bild bei einem Energieverlust von 550 eV mit jeweils einer
Energiespaltbreite AE = 30€eV aufgezeichnet. Die Bilder aus a) - ¢) wurden bei einer Vergrofierung
von 150000 und einer Kontrastaperturblende mit einem Halbwinkel 9, = 12mrad am JEOL JEM

3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV aufgenommen.
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hat, denn ansonsten hétte man ein Flachenteilchendichte-Verhéltnis von ca. 0,5 er-
halten miissen. Nur wenn eine Oxidation des Siliziums zu SiO stattgefunden hétte,
wiirde das gefundene Verhéltnis aus Gleichung (8.1) im Rahmen der Messunsicher-
heiten auf eine vollstdndige Oxidation der Probe hindeuten. Nach [21, 39| ist SiO
aber bei Raumtemperatur instabil bzw. nur als Gas bei sehr hohen Temperaturen
existenzfahig und es findet bei Raumtemperatur eine Disproportionierung von SiO
in SiO, und Si statt, so dass wir bei dieser Probe von einer Oxidation zu SiOs an
der Oberfliche ausgehen konnen.

Ziel war es nun, die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren Sg; g; (u) fiir Silizi-
um, So o (u) fiir Sauerstoff sowie den Betrag |Ss; o (u)| des partiellen Zwei-Teilchen-
Strukturfaktors Sg; o (u) zu bestimmen, wobei letzterer ein Mafs fiir die Abstandsver-
teilung der Silizium- von den Sauerstoffatomen ist. Die Ergebnisse dieser partiellen
Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren sind in Abbildung 8.2 zu sehen. In Abbildung 8.2
a) wurden die Intensitétsskalen der Messkurven so angepasst, dass sie fiir Raum-
frequenzen u — Onm~! die gleiche Intensitéit aufweisen, also ca. auf u = Onm™!
normiert sind. Die lokalen Maxima ,,A“ -, D“ sind in allen drei partiellen Zwei-
Teilchen-Strukturfaktoren an den gleichen Stellen vorhanden, die Kurven sind also
korreliert, was mit der Oxidation des Siliziums an der Atmosphére zu begriinden
ist. Auffillig ist jedoch, dass das Maximum ,,A“ bei ca. 0,05 nm ™! in Sg; g; (u) viel
stiarker ausgeprégt ist als in Sp o (u) und dass aukerdem Sp o (u) kurz hinter dem

Maximum ,,A“ und deutlich vor ,B* eine Kante ,S* bei ca. 0,07nm™!

aufweist, die
Ssisi (u) nicht besitzt. In [Sg; o (u)] ist das Maximum ,,A“ verwaschener und breiter
als bei Sg; g; (u). Aufgrund dieser Verwaschung ist nicht erkennbar, ob |Sg; o (u)]
auch die Kante 5 besitzt, die in Sp o (u) zu sehen ist.

Den viel hoheren Peak A in Sg;g; (u) im Vergleich zu Sp o (u) und |Ss;o (u)]
ldsst sich dadurch erkldren, dass es mehrere Arten von Fehlstellen im amorphen
Siliziumnetzwerk gibt: Hohlrdume und sauerstofthaltige Einschliisse. Hohlrdume im
nicht-oxidierten Inneren der Probe konnen sich als Peak in Sg; g; (u) dufiern, aber
Ssio (u) weniger stark beeinflussen und Sp o (u) gar nicht. Hohlrdume im oxidier-
ten Silizium oder sauerstoffhaltige Einschliisse in der Probe wiirden sich in allen drei

partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren bemerkbar machen.

Die Kante , S bei 0,07nm ™!, die Strukturen von ca. 14 nm im Ortsraum entspricht
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Ergebnisse fir eine sauerstoffhaltige Si+Folie (t=8 nm) Ergebnisse fiireine saverstoffhattige Si-Falie (t =8 nm)
1000000 o |~ Soo(U) aus O-Elementverteilungsbild 100000 - ——S,u) aus O-Elementverteilungshild
— §;,5(U) aus SiElementverteilungsbild —Sg4(U) aus Si-Elementverteilungshbild
—[8;;Ju) aus Elementverteiungsbildernbzgl. Si und O — 18, ()l aus Elementverteilungsbidern bzgl. Siund O
800000 - A 800000 -
S c
2 2
2 @
€ &000 - € 600000
w i}
2 2
2 400000 3 4000
3 s
2 28
200000 - 200000
04 04
0.0 00 01 0.2 03 04 05 06
=l
a) u/nm b) u/hm’

Ergebnisse flireine sauerstoffhattige Si-Folie (t=8 nm)
—SQO(U) aus O-Elementverteilungsbild

1000000
! — S4s(U) aus SiElementverteilungsbild
! Al- - S ¢(U) aus inelastischem Diffraktogramm (E = 135 eV)
0000 ! — Sl aus Blementverteilungshildern bzgl. Siund O
ﬁ ! * =+ |Sgou)l aus inelastischem Diffraktogramm (E = 135 eV)
o ! und aus O-Elementverteiungsbild
€ 600000
i}
=
2 00000
=)
[}
200000
0 -
0,0
c)

Abbildung 8.2: Ergebnisse der partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren Sg; g; (u) fiir Silizium,
So,0 (u) fiir Sauerstoff und Resultat |Ss; o (u)| der amorphen ca. 8 nm dicken an Atmosphére
oxidierten Siliziumfolie aus Abbildung 8.1: a) Ergebnisse aus der Analyse von Elementverteilungs-
bildern mit Hilfe der ITF - die Intensitatsskala der Messkurven wurden so angepasst, dass diese
fiir Raumfrequenzen v — Onm™! die gleiche Intensitiit aufweisen; b) gleiche Ergebnisse wie in a)
mit dem Unterschied, dass hier Sp o (u) so skaliert wurde, dass die Hohen der lokalen Maxima ,,A“
- ,C“ mit denen von Sg; g; (u) tibereinstimmen; ¢) Vergleich der aus Elementverteilungsbildern
gewonnenen Ergebnisse aus a) mit den Resultaten Sg; s; () und |Sg; o (u)], zu deren Bestimmung
ein inelastisch gefiltertes Einzeldiffraktogramm bei einem Energieverlust von 135 eV verwendet
wurde. Dabei ist das dazugehorige |Ss;,0 (u)| genau wie die Ergebnisse aus a) so skaliert, dass die
Intensitéiiten fiir u — Onm™! iibereinstimmen, withrend die Skalierung von dem aus dem inelastisch
gefilterten Einzeldiffraktogramm bestimmten Sg; g; (u) zur besseren Ubersicht iiber die Ergebnisse

willkiirlich ist.
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und die in Sp o (u), aber nicht in Sg; s; (u) zu finden ist, ldsst auf eine ungleichméfi-
ge Oxidation der Probe oder eine inhomogene Flachenteilchendichte des Sauerstoffs
schlieffen. So wirkt sich eine Oxidation des Siliziums auf die Abstandsverteilung der
Siliziumatome untereinander bei dem in Abbildung 8.2 abgedeckten Raumfrequenz-
bereich nicht oder nur kaum aus. Ist die Oxidation der Probe aber ungleichméafig
oder die Flachenteilchendichte des Sauerstoffs inhomogen und gehorcht sie einer ge-
wissen Verteilung, so beeinflusst diese Sp o (u) und Ss; o (v) und kann je nach Sach-
lage zu der hier gemessenen Kante ,S“ bei 0,07 nm ™" fithren. Diese ungleichmiRige
Oxidation bzw. inhomogene Sauerstoff-Flachenteilchendichte kann eventuell durch
eine raue Oberflache erklart werden. Diese Rauigkeit konnte beim Abflotten der
Probe vom Glasobjekttréiger in destilliertem Wasser entstanden sein (siche Kapitel
4.1) und speziell bei dieser Probe auch durch Adhésionskréfte beim anschliefenden
Ablegen der Probe auf nasses Filterpapier, denn bei diesem Praparat wurde diese
Trocknungsmethode verwendet und nicht das Trocknen unter einer Lampe. Eine
andere Ursache kann darin liegen, dass zur Probenpraparation der Glasobjektrager
zuerst mit Graham’schen Salz und danach mit Silizum bedampft wurde. Mit grofier
Wahrscheinlichkeit war die Salzschicht nicht glatt, so dass darin die Rauigkeit des
darauf liegenden Siliziumfilms begriindet liegt. Gibt es auf der Probe aufgrund der
Rauigkeit nun diinne Vorspriinge, die eine grofse Kontaktfliche mit der umgebenden
Luft haben und in einer 2-dimensionalen Querschnittsprojektion beidseitig der Luft
zuganglich sind, so werden diese fast komplett oxidiert. Bestrahlt man die Probe nun
in z-Richtung (Richtung der optischen Achse) mit Elektronen, so ist die entsprechen-
de Flachenteilchendichte des Sauerstoffs in der Probe ungleichméfig. Abbildung 8.3
soll diesen Prozess schematisch erlautern. Dort ist eine oxidierte Probenoberfliche
gezeigt. Durch die Rauigkeit in der Oberflache ,sehen” Elektronen auf den Strahlen
1 und 3 nur eine Sauerstoffeinheit, Elektronen auf Strahl 5 zwei und auf Strahl 4
drei. Die meisten Sauerstoffeinheiten werden von Elektronen auf den Strahlen 6 und
2 ,gesehen”. In diesen Fallen handelt es sich dann um vier bzw. fiinf Sauerstoffein-
heiten. Die Flachenteilchendichte des Sauerstoffs wére im Falle einer Probe, wie sie
in Abbildung 8.3 dargestellt ist, ungleichméfig und dies kdnnte abhéngig von der
Oberflachenstruktur zu Peaks bei kleinen Raumfrequenzen in dem partiellen Zwei-
Teilchen-Strukturfaktor Sp o (u) fithren.
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—
Si-Probe
Oxidierte Probenoberflache 7
© = Sauerstoffeinheit v

Abbildung 8.3: Schematische Darstellung einer an Atmosphire oxidierten rauen Oberfliche ei-
nes Siliziumfilms, der dann in z-Projektion eine ungleichméfige Flachenteilchendichte beziiglich
Sauerstoff besitzt. Die in der Abbildung verzeichneten Sauerstoffeinheiten kennzeichnen oxidierte

Probenbereiche.

Eine ungleichméfige Oxidation einer Probe wiirde bedeuten, dass in Abbildung
8.3 ortsabhéngig unterschiedlich viele Lagen von Sauerstoffeinheiten zu finden wé-
ren, was ebenfalls zu einer ungleichméfligen Sauerstoff-Flachenteilchendichte fiihren
wiirde und somit den gleichen Effekt bewirken kann. An dieser Stelle muss erwahnt
werden, dass auch die Flachenteilchendichte des Siliziums ungleichméafig ist, wenn
die Oberfliche Strukturen wie in Abbildung 8.3 besitzt. Da die Dimension dieser
Oberflachenrauigkeiten in Richtung der optischen Achse im Vergleich zur Gesamt-
dicke der Siliziumprobe kleiner ist, als im Vergleich zur SiOs-Schichtdicke an der
Oberflache, in der sich ja auferdem zwei Sauerstoffatome pro Siliziumatom befin-
den, wirken sich die Oberflichenrauigkeiten in Sp o (u) und Sg; o (u) stérker aus als

n SSi,Si (U)

Es ist in Abbildung 8.2 a) auch sehr deutlich zu schen, dass Sp o (u) mit wach-
sender Raumfrequenz viel stirker abféllt als Sg; g (u). In dem durch die Messung
abgedeckten Raumfrequenzbereich tendiert also die Sauerstoffverteilung stérker zu

kleinen Raumfrequenzen und somit die Sauerstoffatomabstandsverteilung zu grofse-
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ren Abstédnden. Dies stiitzt auch die oben begriindete Vermutung, dass es Oberfla-
chenrauigkeiten gibt oder die Oxidation der Probe an der Oberfliche ungleichméafig
ist was die Sauerstoff-Flachenteilchendichte angeht. Aufterdem kann man aus diesem
Abfall von Sp o (u) zusammen mit dem gemessenen Verhéltnis der Fléchenteilchen-
dichten ng;/no = 1,15 4+ 20 % auch auf die chemische Art der Oxidation schliefen,
denn unabhéngig von der chemischen Begriindung, warum keine vollstédndig oxidier-
te SiO-Probe vorliegen kann, ist dieser im Vergleich zu Sg; g; (u) viel stérkere Abfall
von Spo (u) ebenfalls ein Indiz dafiir, dass eine Oxidation in Form von SiO, an
den Oberflachen stattgefunden hat. Lage namlich ein komplett oxidierter SiO-Film
vor, miissten die gemessenen partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren Sg; ¢; (u) und
So.0 (u) in Abbildung 8.2 a) ziemlich genau aufeinander liegen, was sie aber nicht
tun.

Bei der Darstellung der Messergebnisse fiir die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfak-
toren und der Diskussionsfiihrung, ob eine komplett erfolgte Oxidation der Probe
zu Si0 erfolgt sein kann, ist auch die Variante moglich, Sg; g; (v) und Sp o (u) so zu
skalieren, dass die Kurven in den Héhen ihrer Maxima ,,A“ - | C* iibereinstimmen,
wie es in Abbildung 8.2 b) der Fall ist. Wiirde man sich zunéchst auf den Raum-

L'« < 0,2nm™! beschrinken, kénnte man die beiden

frequenzbereich 0,05 nm™
Kurven dort als prinzipiell gut tibereinstimmend betrachten, was angesichts eines
Messwertes von ng;/no = 1,15 £+ 20 % die These einer vollstandigen Oxidation der
Probe zu SiO scheinbar stiitzen wiirde. Dann blieben allerdings die unterschiedlichen
Hohen in den lokalen Intensitédtsminima zu erkldren. Betrachtet man nun aber den
Bereich kleiner Raumfrequenzen 0nm~! < u < 0,05nm ™, so erkennt man, dass in
Richtung kleiner Raumfrequenzen Sp o (u) einen viel groferen Anstieg besitzt als
Ssisi (u). Dieser Raumfrequenzbereich wiirde Objektstrukturen > 20 nm entspre-
chen. Bei einer Annahme einer vollstiandigen Oxidation des Siliziumfilms zu SiO
konnte dieses Phianomen, dass Sauerstoff eine viel grofere Tendenz zur Bildung von
Strukturen mit Absténden von iiber 20 nm hétte als Silizium, nicht erklart werden.
Unsere Resultate fiir die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren Sg; s; (u), So.0 (u)
und fiir |Sg; 0 (u)| und das experimentell bestimmte mittlere Verhéltnis der Flachen-
teilchendichten lassen fiir die hier untersuchte ca. 8 nm dicke Siliziumfolie folgende

Schliisse zu:
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e Die Oxidation der Probe an der Atmosphére zu SiO, ist nicht vollstandig;

e neben sauerstofthaltigen Einschliissen oder Hohlrdumen im oxidierten Silizium
muss es noch Hohlrdume im nicht-oxidierten Inneren der Siliziumprobe geben,

die keine sauerstofthaltigen Einschliisse enthalten;

e die Probe ist nicht gleichméfig oxidiert oder/und sie besitzt Oberflachenrauig-
keiten mit Strukturen von ca. 14 nm, die wahrscheinlich auf den Abflottungs-
prozess und die hier gewahlte Trocknungsmethode bei der Probenpraparation
und eine raue Schicht des Graham’schen Salzes zuriickzufiihren sind, das zum

besseren Abflotten zeitlich vor dem Silizium aufgedampft wurde.

Bisher haben wir uns in diesem Abschnitt auf Ergebnisse konzentriert, die auf der
Auswertung von Elementverteilungsbildern mit Hilfe der relativistischen inelasti-
schen Ubertragungsfunktion basierten. Diese sollen jetzt mit Ergebnissen vergli-
chen werden, die aus der Analyse von inelastisch gefilterten Einzeldiffraktogrammen
stammen. Dazu sind in Abbildung 8.2 ¢) die Ergebnisse von Sg; g; (v), So.0 (u) und
|Ssio (u)| aus Abbildung 8.2 a) den Resultaten von Ss; g; (u) und [Ss; 0 (u)| gegen-
iibergestellt, fiir deren Bestimmung ein inelastisch gefiltertes Einzeldiffraktogramm
bei einem Energieverlust von 135 eV und einer Energiespaltbreite von 10 eV benutzt
wurde. Da nach [45] Silizium im EEL-Spektrum einen L—Ionisationskantenansatz
bei 99 eV hat, liegen die zum Diffraktogramm beigetragenen Elektronen also inner-
halb des Energieverlustbereiches der Ionisationskante. Auch wenn das aus dem Ein-
zeldiffraktogramm stammende Ergebnis fiir Sg; g; (u) zur besseren Ubersicht nicht
so skaliert wurde, dass es bei Raumfrequenzen v — 0nm™" gleiche Intensitéiten auf-
weist, wie die anderen partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren, so ist ein Abfall mit
wachsender Raumfrequenz zu erkennen, der sehr dem von Sp o (u) &hnelt und viel
stiarker ist als beim aus dem Silizium-Elementverteilungsbild ermittelten Sg; s; (u).
Auferdem ist das Maximum ,,A“ des aus dem Einzeldiffraktogramm berechneten
Ssisi (u) leicht in Richtung hoherer Raumfrequenzen verschoben. Es liegt in etwa an
der Position, wo wir die Kante in Sp o (u) sehen, die wir in obiger Diskussion auf ei-
ne unregelméfige Oxidation bzw. eine inhomogene Sauerstoff-Flachenteilchendichte

aufgrund von Oberflichenrauigkeiten zuriickgefiihrt haben. Beziiglich der Lage der
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lokalen Maxima ,,B“und ,,C* gibt es zwischen den beiden Ergebniskurven fir Sg; s; ()
keine oder kaum Unterschiede, allerdings sind die Maxima in dem aus dem Einzel-
diffraktogramm stammenden Resultat schwéicher ausgeprigt. Eine schwéchere Aus-
priagung von lokalen Maxima ist auch in dem Ergebnis Sg; o (u) aus der Analyse
des inelastisch gefilterten Einzeldiffraktogramms im Vergleich zu dem Resultat aus
Abbildung 8.2 a) zu beobachten.

Der Grund fiir diese Abweichungen liegt wohl darin, dass das inelastisch gefilter-
te Einzeldiffraktogramm mit einem Energieverlust von 135 eV zwar innerhalb der
L—Ionisationskante des Siliziums, aber noch zu nah am Energieverlustbereich der
Plasmonen liegt, so dass sich ohne eine Untergrundkorrektur des inelastisch gefilter-
ten Bildes bei 135 eV nach Kapitel 3.2 und der damit verbundenen Berechnung eines
Elementverteilungsbildes ein Plasmoneneinfluss auf das Ergebnis fiir den partiel-
len Zwei-Teilchen-Strukturfaktor ergibt. Da hier aufgrund der Oberflachenoxidation
Sauerstoff in der Probe vorhanden ist, bedeutet ein Plasmoneneinfluss auch einen
noch vorhandenen Einfluss des Sauerstoffs auf die Intensitit des inelastisch gefilter-
ten Bildes bei 135 V. Eine Bestimmung des partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktors
sollte also nicht aus einem inelastisch gefilterten Einzelbild, sondern nach Md&glich-
keit aus einem Elementverteilungsbild erfolgen, es sei denn, die Probe besteht nur
aus einem Element.

Abbildung 8.4 zeigt Aufnahmen, die am JEOL JEM 3010 mit einer Beschleuni-
gungsspannung von 297 kV von einer ca. 17 nm dicken amorphen Germaniumprobe
gemacht wurden. In Abbildung 8.4 a) ist das elastisch gefilterte Bild bei einer verwen-
deten Energiespaltbreite AE = 10eV zu sehen. Das Praparat wurde entsprechend
zu Kapitel 4.1 durch Aufdampfen hergestellt und es fand eine anschliessende Oxi-
dation an Luft statt. Wie stark diese Oxidation ist und ob eine Oxidation zu GeQO,
oder GeO an der Oberflache stattgefunden hat, ist an dieser Stelle nicht zu sagen,
denn nach [21] hélt sich kompaktes Germanium an Luft unverédndert und iiber die
Stabilitdt der Oxid-Verbindungen des Germaniums sagt [39] aus, dass zweiwertige
Germaniumverbindungen (Ge(II)-Verbindungen) relativ instabil sind, wéhrend je-
doch nach [21] GeO im Unterschied zum schon in diesem Kapitel erwdhnten SiO
recht bestdndig ist. Nun ist aber aufserdem nach der schon in Kapitel 7.4 gefiihrten

Diskussion nach [21] amorphes Germanium nur besténdig, wenn sich die freien Valen-
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Abbildung 8.4: a) Elastisch mit einer Energiespaltbreite AE = 10eV gefiltertes Bild einer ca. 17
nm dicken an Atmosphére oxidierten amorphen Germaniumfolie bei einem Defokus Af = 20 nm;
b - ¢) inelastisch gefilterte Bilder der gleichen Probenstelle wie in a) bei einem Energiever-
lust von 60 eV (b) bzw. 120 eV (c) und einer Energiespaltbreite AE = 10eV; d) Kohlenstoff-
Elementverteilungsbild der gleichen Probenstelle wie in a) - ¢); ) Sauerstoff-Elementverteilungsbild
der gleichen Probenstelle wie in a) - d). Die Vergroferung der Bilder aus a) - e) betrégt 150000
und sie wurden am JEOL JEM 3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV und einer

Kontrastaperturblende mit einem Halbwinkel ¢, = 12 mrad aufgenommen.
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zen in der amorphen Phase durch Sauerstoff oder andere Atome abséttigen. Deshalb
war auch hier das Ziel, die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren Sg. g. (u) fiir
Germanium, Sp o (u) fiir Sauerstoff und den Betrag |Sgeo (u)| des Zwei-Teilchen-
Strukturfaktors Sge o (u) fiir die Germanium-Sauerstoff-Verteilung zu bestimmen.
Auferdem wurde hier auch die Existenz von Kohlenstoff iberpriift und der partielle
Zwei-Teilchen-Strukturfaktor Se ¢ (u) sowie |Se o (u)| ermittelt.

Fiir die Bestimmung all dieser partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren wurden
Elementverteilungsbilder von Kohlenstoff (Abbildung 8.4 d) und Sauerstoff (Ab-
bildung 8.4 e) aufgenommen. Fiir die Berechnung des Kohlenstoff-Elementvertei-
lungsbildes wurden drei Vorkantenbilder bei den Energieverlusten 220 eV, 245 eV
und 270 eV, sowie ein elementsensitives Bild bei einem Energieverlust von 300 eV
unter Verwendung einer Energiespaltbreite AE von 20 eV aufgezeichnet. Fiir das
Sauerstoff-Elementverteilungsbild wurden bei einer Energiespaltbreite AE von 30
eV drei Vorkantenbilder bei den Energieverlusten 440 eV, 475 eV und 510 eV, sowie
ein elementsensitives Bild bei einem Energieverlust von 550 eV aufgenommen. Die
Elementverteilungsbilder wurden aus diesen Daten geméf Kapitel 3.2 berechnet.
Aus zu Beginn dieses Abschnitts genannten Griinden, mussten wir zur Bestimmung
des partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktors Sge ge (u) und von |Sgeo (u)| auf die
Auswertung eines inelastisch gefilterten Einzeldiffraktogramms bei einem Energie-
verlust von 120 eV und einer Energiespaltbreite AE = 10eV zuriickgreifen. Die
dazugehorige Aufnahme ist in Abbildung 8.4 ¢) zu sehen. Vergleicht man diese Auf-
nahme mit der aus Abbildung 8.4 b), die ein inelastisch gefiltertes Bild bei einem
Energieverlust von 60 eV bei einer verwendeten Energiespaltbreite AE = 10 eV zeigt,
fallen Unterschiede auf, obwohl zu beiden Bilder nur Elektronen mit Energieverlu-
sten beigetragen haben, die innerhalb der M —Ionisationskante des Germaniums im
EEL-Spektrum liegen, die nach [45] bei ca. 29 eV beginnt. Die Ursache fiir diese Un-
terschiede liegt wohl in dem schon in diesem Abschnitt fiir die oxidierte Siliziumpro-
be diskutierten Plasmoneneinfluss auf die Bildintensitét bei diesen Energieverlusten.
Diese Stérke des Plasmoneneinflusses auf die inelastische Bildintensitédt héngt vom
verwendeten Energieverlust ab. Da man bei einem Energieverlust von 120 eV den
grofseren energetischen Abstand zu den Plasmonenergieverlusten hat und aulerdem

bei einer verwendeten Energiefensterbreite von 10 eV auch Elektronen detektiert,
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die im EEL-Spektrum zur Ms3;—Nebenkante des Germaniums beitragen, die bei
121 eV beginnt [12], wurde das inelastisch gefilterte Bild bei diesem Energieverlust
als Basis fiir die Berechnung von Sge e (u) und [Sgeo (u)] eingesetzt. Allerdings
muss man sich bei der Interpretation dieser beiden derart bestimmten partiellen
Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren der Problematik des Plasmoneneinflusses und der
hier damit verbundenen Storung durch die anderen in der Probe enthaltenen Ele-
mente bewusst sein, auch wenn deren Ionisationskanten im EEL-Spektrum bei dieser
Probe erst bei Energien von iiber 200 eV liegen.

Bei der Betrachtung des als Maf fiir die Germaniumverteilung angesehenen inela-
stisch gefilterten Bildes bei 120 €V in Abbildung 8.4 c¢) fallen kleine Strukturen
auf, die als Partikel einer Grofe von 2 bis 6 nm erscheinen. Da es in 14| Hinweise
auf granulare Strukturen der Grofenordnung von ungefahr 2 nm in aufgedampften
Filmen aus Germanium gibt, konnen diese Strukturen aus Abbildung 8.4 ¢) auf
Germaniumcluster zuriickzufithren sein, die in Abbildung 8.4 b) wegen stérkeren
Intensitatsiiberlagerungen aufgrund von Plasmoneffekten kaum zu erkennen sind.
Das mittlere Signal-zu-Rausch-Verhéltnis (SRV) im Kohlenstoff-Elementverteilungs-
bild in Abbildung 8.4 d) betrdgt 0,8, wihrend das mittlere SRV im Sauerstoff-
Elementverteilungsbild bei 3,9 liegt. Da beziiglich des Kohlenstoff-Elementvertei-
lungsbildes allerdings in einigen Pixeln ein SRV > 5 nachgewiesen wurde, gilt nach
dem Rose-Kriterium die Existenz des Kohlenstoffs in diesen Bildpunkten als gesi-
chert. Das tiber das Gesamtbild gemittelte SRV ist mit 0,8 aber so klein, dass nur von
einer kleinen Konzentration des Kohlenstoffs in der Probe ausgegangen werden kann.
Die Ursache ist wahrscheinlich eine Kontamination wihrend der Probenbestrahlung.
Das hohe mittlere SRV von 3,9 beziiglich des Sauerstoff-Elementverteilungsbildes
iberrascht nicht, da eine Oxidation der Probe an Luft stattgefunden hat.

In Abbildung 8.5 sind die Ergebnisse fiir die partiellen Zwei-Teilchen-Struktur-
faktoren der in Abbildung 8.4 gezeigten amorphen an Atmosphére oxidierten Ger-
maniumfolie dokumentiert. Auffillig an diesen Resultaten ist, dass alle partiellen
Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren das Maximum ,,A“ aufweisen aufser Sge ge (u), und
dass bei S¢ o (u) dieses Maximum leicht in Richtung kleiner Raumfrequenzen ver-

1

schoben ist. Dort liegt es bei ca. 0,04nm™", wihrend es bei Sp o (u), [Sge.0 (u)]

und |Sc,o (u)] bei ungefihr 0,05nm ™" zu finden ist. Eine Korrelation zwischen der
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Entmischung einer O-und C-haltigen Ge-Fdlie (t = 17 nm)
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Abbildung 8.5: Ergebnisse der partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren Sge e (u) fiir Germa-
nium, So o (u) fir Sauerstoff, S¢ ¢ (u) fir Kohlenstoff und Resultate |Sge o (u)| und [Sc.o (u)

fiir die amorphe ca. 17 nm dicke an Atmosphére oxidierte Germaniumfolie aus Abbildung 8.4. Die

Intensitétsskala der Messkurven wurden so angepasst, dass diese fiir Raumfrequenzen v — Onm™!

die gleiche Intensitédt aufweisen.

Kohlenstoff- und der Sauerstoffverteilung ist also deutlich zu erkennen, denn auch
beziiglich der Merkmale ,C* und ,,D* gibt es prinzipiell Gemeinsamkeiten zwischen
den partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren Sc o (u), So.o (u) und dem Betrag
|Sc.o (u)|. Diese zwischen Kohlenstoff und Sauerstoff bestehende Korrelation und
das Fehlen des Peaks ,A“ bei ca. 0,05nm™! nur in Sg. e (u) kann auch in dieser
Probe mit einer rauen Oberfliche erkldrt werden, die durch eine zeitlich vor Ger-
manium aufgedampfte raue Schicht des Graham’schen Salzes oder das Abflotten
der Probe vom Glasobjektrager nach dem Aufdampfprozess und der anschliefsen-

den Trocknung auf nassem Filterpapier entsprechend Kapitel 4.1 entstanden sein



134 Kapitel 8: Ergebnisse fiir die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren

kénnen, denn auch bei dieser Probe erfolgte die Trocknung auf nassem Filterpa-
pier und nicht durch eine Lampe. Geht man davon aus, dass die Probe aufgrund
einer Oberflichenoxidation den groften Teil der Sauerstoffatome in einer Oberfla-
chengrenzschicht besitzt, so kann man analog wie bei der oxidierten Siliziumfolie
Abbildung 8.3 zur Erklarung dafiir nutzen, dass die Sauerstoff-Flachenteilchendichte
aufgrund der Oberflachenrauigkeit unregelméfig ist und abhingig von der Oberfla-
chenstruktur einen Peak wie ,A“ in Abbildung 8.5 in Sp o (u) verursachen kann.
Wenn die Dimension dieser Oberflichenrauigkeiten in Richtung der optischen Ach-
se im Vergleich zur mittleren Probendicke des Germaniums klein ist, wiirde dieser
Effekt auf die Germanium-Flachenteilchendichte relativ gesehen sich kaum auswir-
ken und in Sg, g (u) wire dieser Peak kaum erkennbar oder nicht vorhanden. Dass
nun Kohlenstoff in S¢ ¢ (u) genau wie Sp o (u) das Maximum ,,A“ zeigt, liegt wahr-
scheinlich darin begriindet, dass Kohlenstoff wihrend der Bestrahlung der Probe in
Form einer Kontaminationsschicht sich auf die Filmoberfldche niedergeschlagen hat.
Nun kann man zur schematischen Erklarung wieder Abbildung 8.3 verwenden und
sich oberhalb der dort dargestellten sauerstoffhaltigen Schicht auf der Probe eine
kohlenstofthaltige Schicht vorstellen. Die Flachenteilchendichte des Kohlenstoffs in
z-Projektion wére dhnlich ungleichméfig wie die im Falle des Sauerstoffs. Das lokale
Maximum ,,A“ bei 0,05 nm~! wiirde bei einer Verbindung mit Oberflichenrauigkei-
ten Strukturen von ca. 20 nm in der Oberflache entsprechen.

Eine ungleichméfige Oxidation einer glatten Probe als Ursache fiir das lokale Maxi-
mum ,A“ in Sp o (u) ist wohl auszuschliefen, da dann die Korrelation mit S¢ ¢ (u)
beziiglich dieses Peaks nicht erklart werden konnte. Als weitere Begriindung fiir die
Korrelation dieser Art zwischen Kohlenstoff und Sauerstoff wére eine Ablagerung
von Kontamination wahrend der Bestrahlung der Probe in Form von Partikelvertei-
lungen einer kohlen- und sauerstofthaltigen Verbindung.

Vergleicht man die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren beziiglich ihres Ab-
falls mit wachsender Raumfrequenz, so ist er bei Sgege (1), So.o (1), [Sge.o (u)]
und |Sco (u)| sehr stark und in diesen Féllen &hnlich, bei S¢ ¢ (u) ist er nur etwas
schwiicher. Da ein derartiger Abfall in S(u) in [2, 7, 27, 36] auf Fehlstellen im amor-
phen Netzwerk zuriickgefiihrt wird, konnen in unserem Fall CO,- oder CO-haltige

Einschliisse im amorphen Praparat die Ursache fiir dieses Verhalten der partiellen
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Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren sein. Dass der Abfall von Sg. ¢e (u) vergleichbar mit
dem von Sp o (u) ist, konnte allerdings auch daran liegen, dass Sge ge (1) aus einem
inelastisch gefilterten Einzeldiffraktogramm bei einem Energieverlust von 120 eV be-
stimmt werden musste und somit aufgrund von Plasmonenausldufern auch indirekt
Sauerstoff die Diffraktogrammintensitit beeinflusst hat. Deshalb ist bei der Interpre-
tation von Sge ge (v) an dieser Stelle Vorsicht geboten. Die Tatsache, dass Sge ge ()
im Gegensatz zu Sp o (u) und den anderen partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren

! nicht aufweist, kann ein

den Peak ,A“ bei einer Raumfrequenz von ca. 0,05nm™
Indiz dafiir sein, dass das inelastisch gefilterte Bild bei 120 eV trotz der relativen
Néhe der Energieverluste der zum Bild beitragenden Elektronen zu den Plasmon-
energieverlusten tatséchlich hauptséichlich von der Germaniumverteilung beeinflusst
wird. In diesem Falle wiirde das die Verlésslichkeit des aus dem Diffraktogramm die-
ses Bildes berechneten partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktors S, ge (u) erhthen.
Die Ergebnisse der partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren lassen folgende Deu-

tung fiir die ca. 17 nm dicke Germaniumprobe aus Abbildung 8.4 zu:

e Die Probe besitzt wahrscheinlich Oberflichenrauigkeiten mit Strukturen der
Langenskala von ca. 20 nm, die voraussichtlich durch eine zeitlich vor dem
Germanium aufgedampfte raue Schicht des Graham’schen Salzes und den Ab-
flottungsprozess sowie die hier gewahlte Trocknungsmethode bei der Proben-
praparation verursacht wurden; alternativ oder zusétzlich konnen sich Parti-
kelansammlungen aus kohlen- und sauerstofthaltigen Verbindungen als Kon-

tamination auf der Probe wahrend der Bestrahlung gebildet haben;

e die Probe ist zumindest an der Oberflache oxidiert und auf der Oberflache kann
sich eine kohlenstoffhaltige Kontaminationsschicht wiahrend der Bestrahlung
gebildet haben;

e cs befinden sich wahrscheinlich CO,- oder CO-haltige Einschliisse in der amor-

phen Probe.

Die in diesem Abschnitt vorgestellten Untersuchungen von amorphen an Atmo-

sphére oxidierten diinnen und teilweise kohlenstofthaltigen Proben aus Silizium und
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Germanium deuten darauf hin, dass die Bestimmung von partiellen Zwei-Teilchen-
Strukturfaktoren aus Diffraktogrammen von Elementverteilungsbildern unter Zu-
hilfenahme der relativistischen inelastischen Ubertragungsfunktion nach Kapitel 3.6
moglich ist. Dabei wurden hier die partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren Sg; g; ()
bzw. Sge,ce (w) sowie So o (v), Sc.c (u) und auch die Betrége derjenigen partiellen
Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren bestimmt, die die Verteilung zweier unterschiedli-
cher in der Probe enthaltenen Elemente zueinander beschreiben. Dies ist ein wei-
terer Schritt zur Beurteilung dieser Analysetechnik nach den in |26, 27, 28, 29, 30|
durchgefiihrten Arbeiten zu diesem Thema. Diese umfassen die Berechnung der re-
lativistischen inelastischen Ubertragungsfunktion, deren experimentelle Bestitigung
durch Untersuchung von amorphen Silizium- und Kohlenstofffilmen, deren Gebrauch
zur Zwei-Teilchen-Strukturfaktor-Bestimmung in Silizium- und Kohlenstoffproben
und die Untersuchung der Sauerstoffeinschliisse in amorphen Kohlenstoftfilmen. Fiir
die letztere Untersuchung wurde dabei der partielle Zwei-Teilchen-Strukturfaktor
Sc.c (u) aus einem Kohlenstoff-Elementverteilungsbild ermittelt und der ,,Struktur-
sensitive Kontrast® verwendet.

Aus den hier diskutierten Messungen fiir die oxidierte Siliziumfolie 14sst sich auch
erkennen, dass zur Bestimmung von partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren in
Proben, die aus mehreren Elementen bestehen, inelastisch gefilterte Einzeldiffrak-
togramme nur bedingt geeignet sind. Im Falle der Bestimmung von Sge e (u) und
|Sce.o (u)] gab es aufgrund obiger Ausfiihrungen leider keine andere Méglichkeit, als
ein inelastisch gefiltertes Einzeldiffraktogramm bei einem Energieverlust von 120 eV
zu verwenden und als Mak fiir die germaniumsensitive Struktur der Probe anzuse-

hen.
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Kapitel 9

Besondere experimentelle

Beobachtungen und Besonderheiten

Wie in Kapitel 7 erwdhnt, war es bei der Bestimmung der Phase 7 (u) komplexer
Atomstreuamplituden und der damit verbundenen Bestimmung der Zwei-Teilchen-
Strukturfaktoren S(u) und der Phasenableitung 7 (u) nach der in Abschnitt 2.6 vor-
gestellten Methode nicht moglich, Ergebnisse fiir Raumfrequenzen v < 0,06 nm~*
zu erhalten. Die elastisch gefilterten Fokusreihen, aus denen die Kontrast-Transfer-
Charakteristiken berechnet wurden, deckten in der Regel einen Defokusbereich von
—3500nm < Af < 3500nm ab. Somit wiirde man geméf Gleichung (2.70) fiir feste
Raumfrequenzen u < 0,06 nm ! Linescans in den Kontrast-Transfer-Charakteristiken
erwarten, die einen Verlauf wie die Simulationen aus Abbildung 2.7 zeigen. In dem
dort abgedeckten Defokusbereich —4000nm < Af < 4000 nm sind die Intensitéts-
verldufe ndherungsweise linear. In den experimentellen Linescans bei konstanten
Raumfrequenzen u < 0,06nm~! in den Kontrast-Transfer-Charakteristiken war in
der Regel diese Linearitét gestort, so dass eine Bestimmung von 7 (u), ' (u) und
S(u) nach der Methode aus Kapitel 2.6 fiir diese kleinen Raumfrequenzen nicht
oder nur mit groffen Messunsicherheiten méglich war. Diese Abweichungen zwischen
Theorie und Experiment sollen im folgenden fiir die unterschiedlichen untersuchten
Proben dokumentiert werden.

Abbildung 9.1 zeigt Linescans bei konstanten Raumfrequenzen u < 0,02nm™! in ei-

ner elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristik einer 13 nm dicken amor-
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Abbildung 9.1: Linescans bei kleinen konstanten Raumfrequenzen in einer elastisch gefilter-

ten Kontrast-Transfer-Charakteristik einer 13 nm dicken amorphen Siliziumfolie bei einer ver-

wendeten Energiespaltbreite AE = 20eV: a) bei einer Raumfrequenz u 0,0061nm~1!; b)
bei v = 0,01221nm~!; ¢) bei v = 0,01831 nm~!. Die Fokusreihe fiir die Kontrast-Transfer-

Charakteristik wurde am JEOL JEM 3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV aufge-

nomimen.

phen Siliziumfolie bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV, in der die Ab-
weichung des experimentellen Intensitétsverlaufs vom theoretisch erwarteten nihe-
rungsweise linearen Verlauf deutlich erkennbar ist. Es sind Oszillationen erkenn-
bar, die sich mit dem linearen Verlauf {iberlagern und deren Héhe mit wachsender
Raumfrequenz von Abbildung 9.1 a) nach ¢) abnimmt, deren Anzahl aber offenbar

zunimmt.
In Abbildung 9.2 sind fiir amorphe Kohlenstofffilme unterschiedlicher Schichtdicke
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Abbildung 9.2: Linescans bei kleinen konstanten Raumfrequenzen in elastisch gefilterten
Kontrast-Transfer-Charakteristiken von amorphen Kohlenstofffolien unterschiedlicher Schichtdicke
t bei einer verwendeten Energiespaltbreite AE: a) bei einer Raumfrequenz u = 0,0061 nm~!; b)
bei u = 0,01221 nm~}; ¢) bei u = 0,01831 nm~!; d) bei u = 0,02441 nm~'. Die Fokusreihen
fiir die Kontrast-Transfer-Charakteristiken wurden am JEOL JEM 3010 mit einer Beschleuni-
gungsspannung von 297 kV aufgenommen. Fiir die 20 nm und die 13 nm dicke Folie wurden die

Linescanintensititen mit einem Faktor 0,2 bzw. 1/3 nachskaliert.

Linescans von elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristiken bei konstan-
ten Raumfrequenzen u < 0,03nm™! bei einer Beschleunigungsspannung von 297
kV zu sehen. Auch dort sind Abweichungen vom erwarteten naherungsweise linea-

ren Verlauf in Form von Oszillationen zu schen. Die Hohe der Oszillationen nimmt



140 Kapitel 9: Besondere experimentelle Beobachtungen

auch hier mit steigender Raumfrequenz von Abbildung 9.2 a) nach d) ab, wéhrend
gleichzeitig die Anzahl dieser Oszillationen zunimmt, denn wiahrend in Abbildung
9.2 a) sich im Prinzip ein breites lokales Maximum in der Intensitat ausbildet, sind
in Abbildung 9.2 d) zwei bis drei lokale Maxima zu sehen. Aufer in Abbildung
9.2 c) gibt es eine relativ deutliche Ubereinstimmung zwischen den Linescaninten-
sitatsverlaufen der 13 nm dicken Folie und dem 16 nm dicken Film, bei dem die
Untersuchung mit einer Energiespaltbreite AE = 20eV durchgefiihrt wurde. Die
Messungen fiir die 20 und 16 nm dicken Folien bei einer elastischen Filterung mit
AE = 10€V stimmen in Abbildung 9.2 a) und d) gut {iberein. Trotz der paarweisen
Ubereinstimmungen der Linescanintensititen ist keine generelle Ubereinstimmung
bei allen vier Folien bei diesen Raumfrequenzen zu beobachten. Dies kann mit den
unterschiedlichen Schichtdicken und mit Dickegradienten zusammenhéngen. Jedoch
ist iiberhaupt die Ursache fiir diese Oszillationen in den Abbildungen 9.2 und 9.1
unklar.

Abbildung 9.3 zeigt die Verhéltnisse der Linescans in elastisch gefilterten Kontrast-
Transfer-Charakteristiken bei konstanter sehr kleiner Raumfrequenz fiir untersuchte
amorphe Germaniumfolien unterschiedlicher Dicke bei einer Beschleunigungsspan-
nung von 297 kV. Abgesehen von Hohenunterschieden in den Kurven, passen die
Linescanintensitdten fiir die unterschiedlichen Proben von Abbildung 9.3 b - d) was
den Intensitatsverlauf mit lokalen Maxima und Minima angeht gut zueinander. Die
groften Abweichungen der Linescans untereinander gibt es in Abbildung 9.3 a), in
der sie in der Regel nur ein lokales Minimum zeigen. In Abbildung 9.3 ¢) und d) bei
hoheren Raumfrequenzen sind neben dem lokalen Minimum, das in allen Messkurven
in diesen beiden Abbildungen sowie in Abbildung 9.3 b) ungefdhr bei Af = Onm
liegt, zwei verrauschte lokale Maxima sichtbar. Der Abstand dieser beiden lokalen
Maxima scheint aber mit wachsender Raumfrequenz von Abbildung 9.3 b) nach
d) abzunehmen. Angesichts der qualitativen Ubereinstimmungen der Linescaninten-
sitdten in Abbildung 9.3 b) - d) scheint der bei Raumfrequenzen v < 0,06 nm™!
beobachtete Effekt der theoretisch nicht vorhergesagten Oszillationen in diesen In-
tensitéten fiir die Germaniumfolien bei einer Beschleunigungsspannung von 297 kV
reproduzierbar zu sein.

Bisher haben wir nur in diesem Abschnitt Kontrast-Transfer-Charakteristiken be-
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Abbildung 9.3: Linescans bei kleinen konstanten Raumfrequenzen in elastisch gefilterten
Kontrast-Transfer-Charakteristiken von amorphen Germaniumfolien unterschiedlicher Schicht-
dicke ¢ bei einer verwendeten Energiespaltbreite AE = 10€eV: a) bei einer Raumfrequenz u =
0,01221nm~%; b) bei v = 0,02441nm~; ¢) bei v = 0,03662nm~!; d) bei u = 0,04883 nm~!.
Die Fokusreihen fiir die Kontrast-Transfer-Charakteristiken wurden am JEOL JEM 3010 mit ei-
ner Beschleunigungsspannung von 297 kV aufgenommen. Fiir die 6 nm und die mit roter Farbe
reprisentierte 8 nm dicke Folie wurden die Linescanintensititen mit einem Faktor 0,1 bzw. 1/3
nachskaliert. Bei der 17 nm dicken Folie fand eine Oxidation an Atmosphére statt. Diese Folie

wurde genauer in Kapitel 8 untersucht.

trachtet, die aus elastisch gefilterten Fokusreihen bei einer Beschleunigungsspan-
nung von 297 kV bestimmt wurden. Die Abweichungen vom theoretisch erwarteten
niaherungsweise linearen Intensitédtsverlauf in Linescans dieser Kontrast-Transfer-

Charakteristiken bei konstanten Raumfrequenzen v < 0,06nm™! sind allerdings
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Abbildung 9.4: Linescans bei kleinen konstanten Raumfrequenzen in einer elastisch gefilterten
Kontrast-Transfer-Charakteristik einer 22 nm dicken amorphen Kohlenstofffolie bei einer verwen-
deten Energiespaltbreite AE = 22eV: a) bei einer Raumfrequenz u = 0,01599 nm~!; b) bei einer
Raumfrequenz u = 0,02665nm~'; ¢) bei u = 0,03731nm~!. Die Fokusreihe fiir die Kontrast-
Transfer-Charakteristik wurde am Zeiss EM 902 mit einer Beschleunigungsspannung von 80 kV

aufgenommen.

auch bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV zu beobachten, was in Abbil-
dung 9.4 fiir eine amorphe Kohlenstoffprobe und in Abbildung 9.5 fiir eine amorphe
Germaniumfolie anhand der dort dargestellten Linescanintensitdten aus Kontrast-
Transfer-Charakteristiken zu erkennen ist. Auch diese Abbildungen deuten darauf
hin, dass die Anzahl der Oszillationen mit wachsender Raumfrequenz zunimmt bzw.
der Abstand zwischen den lokalen Maxima abnimmt.

Eine eventuell falsch durchgefiihrte Untergrundkorrektur der Einzeldiffraktogram-
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Abbildung 9.5: Linescans bei kleinen konstanten Raumfrequenzen v in einer elastisch gefilterten
Kontrast-Transfer-Charakteristik einer 8 nm dicken amorphen Germaniumfolie bei einer verwen-
deten Energiespaltbreite AE = 20eV: a) bei u = 0,01066 nm~'; b) bei u = 0,01599 nm~}; ¢) bei

u = 0,02132 nm~}; d) bei v = 0,03198nm~!; e) bei u = 0,03731 nm~!. Die Fokusreihe fiir die
Kontrast-Transfer-Charakteristik wurde am Zeiss EM 902 bei 80 kV aufgenommen.
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me, aus denen die Kontrast-Transfer-Charakteristik zusammengesetzt ist, scheidet
aus, da dies nicht die Oszillationen auf der Defokus-Achse in den Linescanintensi-
taten erklaren wiirde und auch nicht deren mit der Raumfrequenz zunehmende An-
zahl. Da jeder Messpunkt in den bisher in Abbildung 9.1 - 9.5 gezeigten Linescans
einem Einzeldiffraktogramm zuzuschreiben ist, wiirde man namlich eher statistische
Schwankungen um den theoretisch vorhergesagten naherungsweisen linearen Verlauf
bei sehr kleinen Raumfrequenzen (vgl. Abbildung 2.7) innerhalb des hier abgedeck-
ten Defokusbereichs erwarten, wenn ein falscher Untergrundabzug in den Einzel-
diffrakogrammen durchgefiihrt worden wére. Abbildung 9.6 soll Sicherheit dariiber
geben, dass eine eventuell falsche Untergrundkorrektur in den Diffraktogrammen
als Ursache fiir die hier diskutierten Abweichungen zwischen experimentellem und

1

theoretischem Verlauf bei kleinen Raumfrequenzen u < 0,06 nm™" in den Kontrast-

Transfer-Charakteristiken ausgeschlossen werden kann. In dieser Abbildung sind Li-

L'in einer elastisch

nescans bei konstanten kleinen Raumfrequenzen v < 0,062 nm™
gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristik fiir eine 8 nm dicke amorphe Germani-

umprobe gezeigt, in der die Einzeldiffraktogramme nicht beziiglich des Untergrundes

B(u) und der Modulationstransferfunktion MT Feeop (u) der CCD-Kamera geméf

Kapitel 2.5 korrigiert wurden. Die Abweichungen zwischen dem theoretisch erwarte-

ten ndherungsweise linearen Intensitédtsverhalten und den experimentellen Verldufen

in den Linescans in Form von Oszillationen in Abhéngigkeit vom Defokus sind in

Abbildung 9.6 auch ohne die Untergrundkorrektur in den Diffraktogrammen deutlich

zu erkennen. Da ein Diffraktogramm geméft Gleichung (2.61) erst dann beziiglich

der Modulationsiibertragungsfunktion MT Feep (u) korrigiert werden kann, wenn

die Untergrundkorrektur durchgefiihrt worden ist, konnten die Linescans in Abbil-

dung 9.6 auch nicht beziiglich der Modulationsiibertragungsfunktion MT Foeop (u)

korrigiert werden. Weil MT Focop (u) aber nicht vom Defokus abhéngig ist, dndert

dies nichts an der Diskussion beziiglich des Ausscheidens eines eventuell fehlerhaften

Untergrundabzugs in den Einzeldiffraktogrammen als Ursache fiir die Oszillationen

in den Linescans in Abhéngigkeit vom Defokus.

Die in Abbildung 9.6 a) - d) dargestellten experimentellen Linescans in einer Kontrast-
Transfer-Charakteristik, deren Einzeldiffraktogramme nicht beziiglich des Unter-

grundes und MT Foep (u) korrigiert wurden, entsprechen den in Abbildung 9.3 ge-
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Abbildung 9.6: Linescans bei kleinen konstanten Raumfrequenzen u in einer elastisch ge-

filterten Kontrast-Transfer-Charakteristik einer 8 nm dicken amorphen Germaniumfolie, wobei

die Einzeldiffraktogramme sowohl beziiglich des Untergrundes als auch beziiglich der Modula-
tionsiibertragungsfunktion MTFeep (u) nicht korrigiert wurden: a) bei einer Raumfrequenz
u = 0,01221nm~!; b) bei u = 0,02441nm~!; ¢) bei v = 0,03662nm~*; d) bei u = 0,04883

nm~!; e) bei u = 0,06103 nm~!. Die Fokusreihe fiir die Kontrast-Transfer-Charakteristik wurde

am JEOL JEM 3010 bei einer Energiespaltbreite AE = 10eV und bei 297 kV aufgenommen.
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zeigten blau dargestellten Linescans der 8 nm dicken Germaniumfolie, in denen die
Korrektur beziiglich des Rauschens und MT Focp durchgefithrt wurde. Dass trotz
einer in Abbildung 9.6 nicht erfolgten Untergrundkorrektur die dortigen Linescan-
intensititen im Vergleich zu denen aus Abbildung 9.3 fiir diese Germaniumfolie
niedriger sind, hat ihre Ursache darin, dass in Abbildung 9.6 auch die Korrektur
beziiglich MT Foeop (u) nicht durchgefiihrt wurde und somit dort die Intenstitét
anders skaliert ist. Die korrespondierenden Linescans in den Abbildungen 9.3 und
9.6 zeigen beziiglich der Oszillationen und der Abweichung zwischen theoretischem
und experimentellem Verlauf das gleiche Verhalten, so dass eine eventuell fehlerhaft
durchgefiihrte Untergrundkorrektur der Einzeldiffraktogramme nicht die Ursache fiir
diese Abweichung zwischen Theorie und Experiment sein kann.

Fiir eine weitere Ursachenforschung sind wohl weitere Experimente mit diinnen
amorphen Proben nétig, deren Fokusreihen einen gréfieren Defokusbereich abdecken
als ca. —3500nm < Af < 3500nm. Das Verhalten der hier beobachteten und mit
den theoretischen Erwartungen nicht vereinbaren Oszillationen bei Raumfrequenzen
u < 0,06 nm~! konnte dann besser untersucht werden, was z. B. die Zunahme der
Ostzillationen und die Verkleinerung ihrer Absténde und ihrer Héhe mit steigender
Raumfrequenz angeht, die sich hier in den Messungen herauskristallisierten. Auch
sollten Messungen mit Proben unterschiedlicher Schichtdicke durchgefiihrt werden,
denn die Lage und Art dieser Oszillationen war nur zum Teil innerhalb der Expe-
rimente zu einem bestimmten Element reproduzierbar. Wie die in diesem Kapitel
gezeigten Abbildungen demonstrieren, gab es innerhalb von Proben eines bestimm-
ten Elementes auch Unterschiede im Verhalten der Oszillationen. Dies konnte auf
einen Dickegradienten oder auf unterschiedliche Probeneigenschaften, z. B. in Form
von probenstellenabhéngigen Einschliissen oder Fehlstellen im amorphen Netzwerk,
zuriickzufiihren sein.

In dieser Arbeit wurden elastisch gefilterte Fokusreihen amorpher diinner Filme un-
tersucht. In Zukunft kann experimentell iberpriift werden, ob im Falle ungefilterter
Fokusreihen die Oszillationen bei kleinen Raumfrequenzen in Linescans in Kontrast-
Transfer-Charakteristiken beeinflusst werden, z. B. in ihrer Hohe, um den Einfluss
der inelastischen Streuung auf den hier beobachteten Effekt zu testen.

1

Bei Raumfrequenzen u > 0,06 nm™" waren die in diesem Abschnitt beschriebenen
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Abweichungen zwischen Theorie und Experiment in Form der iiberlagerten Oszilla-

tionen in der Regel nicht mehr vorhanden oder kaum messbar.
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Kapitel 10
Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war die Untersuchung diinner amorpher Filme hinsichtlich der
Phase komplexer Atomstreuamplituden und des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors so-
wie die Bestimmung partieller Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren diinner amorpher sau-
erstoff- bzw. kohlenstoffhaltiger Proben beziiglich der im Praparat enthaltenen Ele-
mente.

Zur Bestimmung der Phase 1 (u) komplexer Atomstreuamplituden wurden elastisch
gefilterte Fokusreihen diinner amorpher Proben bei Beschleunigungsspannungen von
297 kV und 80 kV aufgezeichnet, die dazu gehorigen Diffraktogramme und Kontrast-
Transfer-Charakteristiken berechnet und diese mit Hilfe einer Least-Squares-Fit-
Anpassung basierend auf der WO-Naherung ausgewertet. Auf diese Weise wurden
Proben aus Kohlenstoff, Silizium und Germanium untersucht. Die experimentellen
Ergebnisse dieser Phasen 1 (u) wiesen bis auf wenige Ausnahmen innerhalb des durch
die Messung abgedeckten Raumfrequenzbreichs von ca. 0,06 nm™! < u < 0,8nm™*
einen Abfall mit steigender Raumfrequenz auf, der von Oszillationen iiberlagert wur-
de.

Die beobachteten Oszillationen in 7 (u) lassen sich mit groben Periodizitdten be-
schreiben, die je nach Probenart zwischen 0,1 - 0,2 nm ™! liegen. Somit sind diese zu
klein, als dass sie durch atomare Effekte hervorgerufen sein konnten. Die hier experi-
mentell gemessenen Phasenverlaufe 7 (u) passen nicht zu theoretischen Rechnungen,
die auf der Berechnung komplexer elastischer Streuamplituden unter Anwendung der

WEKB-Methode basieren und wonach die Phase in dem in dieser Arbeit untersuchten
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Raumfrequenzbereich einigermafsen konstant sein und bei hoheren Raumfrequenzen
ansteigen sollte. Einige Messergebnisse dieser Arbeit weisen darauf hin, dass eine
Strahlenschiadigung oder eine Kontamination den in dieser Arbeit gemessenen Pha-
senabfall beeinflusst oder verursacht haben konnten. Aufserdem koénnen in diesem
Zusammenhang ein Dickegradient, eine Anlagerung von Verunreinigungen, Fehlstel-
len im amorphen Netzwerk oder eine ortsabhéngige Dichte in der Probe als mégliche
Griinde fiir den Abfall und die Oszillationen der gemessenen Phase angefithrt wer-
den.

Die Methode zur Bestimmung der Phase komplexer Atomstreuamplituden ergab
auch Resultate fiir einen Zusatzparameter 7, (u). Nach theoretischen Uberlegungen,
denen auch die WO-Néherung zugrunde liegt, ist er in der Einhiillenden aufgrund der
schwach konvergenten Beleuchtung im elastischen Diffraktogramm enthalten und ist
proportional zur Phasenableitung 7’ (u). Die Existenz dieses Zusatzparameters wird
in den Experimenten in dieser Arbeit dadurch bestétigt, dass die Intensitét in expe-
rimentellen elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristiken mit Hilfe dieses
Parameters in Least-Squares-Anpassungen wesentlich besser reproduziert werden
konnte. Die aus diesem experimentell erhaltenen Zusatzparameter 7, (u) bestimm-
ten Phasenableitungen 7, (u) wurden mit den Ableitungen 7, (u) verglichen,
die sich aus der Ableitung der experimentellen doppelt geglétteten Phasen 7 (u) er-
gaben.

Die Vergleiche von 7p,, (u) mit 7p,,s (u) und den Messergebnissen von 7 (u) deuten
trotz Rauschens in den gemessenen Phasenableitungen und Phasen darauf hin, dass
der Zusatzparameter 7, (u) tatséchlich proportional zur Ableitung der Phase 7 (u) ist
und sie tatséchlich in der Einhiillenden aufgrund der schwach konvergenten Beleuch-
tung im elastischen Diffraktogramm steckt. Fiir Raumfrequenzen u < 0,20 nm™" ist
der Einfluss der Einhiillenden aufgrund der schwach konvergenten Beleuchtung in
den Diffraktogrammen aber so schwach, dass bei diesen Raumfrequenzen keine zu-
verlédssigen Messungen von 7p,, (1) erzielt wurden.

Die Methode zur Ermittlung der Phase komplexer Atomstreuamplituden aus Kon-
trast-Transfer-Charakteristiken lieferte zusétzlich Ergebnisse fiir den Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor fiir amorphe Proben, die aus einem Element bestehen. Diese Resul-

tate wurden mit denen aus der Auswertung von inelastisch gefilterten Aufnahmen
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und Elementverteilungsbildern mit Hilfe der relativistischen inelastischen Ubertra-
gungsfunktion (ITF") verglichen. In der Regel stimmten diese auf zwei unabhéngige
Arten bestimmten Ergebnisse gut im sich iiberschneidenden Raumfrequenzbereich
iiberein und zeigten einen mit steigender Raumfrequenz fallenden Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor, in dem auch teilweise Anordnungen von kleinen lokalen Maxima
beobachtet wurden. Die Resultate fiir den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor passten au-
Kerdem fiir die beiden eingesetzten Beschleunigungsspannungen von 297 kV und 80
kV ebenfalls gut zueinander. Fiir den Abfall mit steigender Raumfrequenz sind wahr-
scheinlich Fehlstellen im amorphen Netzwerk bzw. Materialeinschliisse verantwort-
lich. Besteht die Probe nur aus einem Element, so ergdnzen sich die beiden Metho-
den zur Bestimmung des Zwei-Teilchen-Strukturfaktors, da aus dem Diffraktogramm
des Elementverteilungsbildes oder inelastisch gefilterten Einzeldiffraktogramms oft

! zu erhalten waren, wih-

kaum Informationen fiir Raumfrequenzen v > 0,4nm™
rend bei der Analyse von elastisch gefilterten Kontrast-Transfer-Charakteristiken
Ergebnisse fiir Raumfrequenzen 0,06 nm~! < u < 1,0nm ™! erzielt wurden. Letztere
Methode lieferte in der Regel keine Informationen fiir v < 0,06 nm~!, da dort Ab-
weichungen zwischen dem experimentellen und dem theoretischen Intensitatsverlauf
in Kontrast-Transfer-Charakteristiken beobachtet wurden.

Fiir eine oxidierte amorphe Siliziumfolie und eine amorphe sauerstoff- und kohlen-
stoffhaltige Germaniumfolie wurden sowohl die partiellen Zwei-Teilchen-Struktur-
faktoren fiir Atompaare des jeweiligen gleichen Elements als auch der Betrag der
partiellen Zwei-Teilchen-Strukturfaktoren fiir Atompaare von unterschiedlichen in
der Probe enthaltenen Elementen bestimmt, indem Diffraktogramme von Element-
verteilungsbildern und inelastisch gefilterten Bildern unter Anwendung relativisti-
scher ITF's ausgewertet wurden. Die Analyse der Siliziumfolie ergab dabei, dass die
Oxidation der Probe nicht vollstindig war und dass neben sauerstofthaltigen Ein-
schliissen oder Hohlrdumen im oxidierten Probenbereich auch Hohlrdume im nicht-
oxidierten Inneren der Probe vorhanden sind, die kein Sauerstoff enthalten. Auch
kann man schliefsen, dass das untersuchte Siliziumpréaparat Oberflichenrauigkeiten
mit Strukturen von ca. 14 nm aufweist oder entsprechend ungleichméafig oxidiert
ist.

Diese Oberflachenrauigkeiten kénnen auch der untersuchten kohlenstofthaltigen und
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an der Oberflache oxidierten Germaniumprobe zugeordnet werden, wo die Rauig-
keiten Strukturen in der Grokenordnung von ca. 20 nm aufweisen. Alternativ oder
zusatzlich zu diesen Oberflichenstrukturen konnen sich Partikelansammlungen aus
kohlenstoff- und sauerstoffhaltigen Verbindungen als Kontamination auf der Probe
abgelagert haben. Auferdem deuten die Ergebnisse der partiellen Zwei-Teilchen-
Strukturfaktoren darauf hin, dass wahrscheinlich CO,- oder CO-haltige Einschliisse
im Préparat vorhanden sind.

Bei den elastisch gefilterten Fokusreihen der diinnen amorphen Proben fiel in dieser
Arbeit trotz gleicher Belichtungszeit pro Bild innerhalb einer Serie eine Abhéngigkeit
der mittleren Bildintensitdt vom Defokus A f auf, die im Anhang diskutiert wurde.
Diese zeigte innerhalb des in diesen Messungen abgedeckten Defokusbereichs und fiir
die hier benutzten kleinen Konvergenzhalbwinkel < 0,17 mrad einen nédherungsweise
linearen Verlauf, dessen Steigung sowohl vom Vorzeichen als auch betragsméafig von
der Kondensorlinsenanregung abhéngig war. Dieses Verhalten konnte in Abschnitt
B im Anhang dieser Arbeit sowohl qualitativ als auch quantitativ erklart bzw. re-
produziert werden. Des Weiteren wurde die Moglichkeit aufgezeigt, wie dieser Effekt
zur Bestimmung der Gegenstandsweite des Crossovers bezogen auf die Objektivlin-
se und zur Abschitzung des Crossoverdurchmessers vor der Objektivlinse genutzt
werden kann. Die Defokusabhéngigkeit der mittleren Bildintensitat in Fokusreihen
trotz gleicher Belichtungszeit pro Bild macht deutlich, dass fiir die Berechnung von
Kontrast-Transfer-Charakteristiken aus diesen Fokusreihen vorher immer eine In-
tensitatsnormierung der Einzelbilder notwendig ist.

Zusétzlich wurden in dieser Arbeit zwei Verfahren entwickelt und im Anhang vorge-
stellt, die eine Konvergenzhalbwinkeleichung fiir ein Transmissionselektronenmikro-
skop mit Hilfe elastisch gefilterter Fokusreihen amorpher Proben und mit Hilfe von

Stromdichtemessungen ermoglicht.
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Konvergenzhalbwinkeleichung mit

Hilfe amorpher Proben

Die Eichung des Konvergenzhalbwinkels o wird oft mittels konvergenter Beugung
an Kristallen durchgefiihrt [56], da der Gesamtkonvergenzwinkel 2« proportional
zur Breite a der Beugungsscheibchen im Beugungsbild ist. Bestimmt man aus dem
Beugungsbild diese Breite a und den Abstand b des Mittelpunktes des Beugungs-
scheibchens der Gitterebene mit den Miller-Indizes {hkl} und dem Braggwinkel 9 g
zum Mittelpunkt des Beugungsscheibchens des {000}-Strahls, so ldsst sich a berech-

nen zu

20 = 2193%. (A1)

Die hier untersuchten Proben waren amorph, nicht kristallin. Um anhand von Auf-
nahmen dieser amorphen Folien die Bestimmung von Konvergenzhalbwinkeln zu
ermoglichen, wurden Methoden entwickelt, die hier vorgestellt werden. Die erste
Methode basiert auf der WPO-Néherung. Fiir ein elastisches Diffraktogramm einer
diinnen amorphen Probe, die nur aus einem Element besteht, gilt in diesem Fall
nach Gleichung (2.19) und (2.38)

C(U)‘Q = const - |fo (w)* S (u) - 44% (w) | Ec (W) |Ea (w)|” - sin®y (w),  (A.2)

dabei betrachten wir zunachst den Fall schwach konvergenter Beleuchtung, also klei-
ner «, so dass wir zur Beschreibung der Einhiillenden E, (u) und E. (u) von Glei-

chung (2.22) und (2.21) ausgehen. Nimmt man von der gleichen Probenstelle bei
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unterschiedlichen Defokuswerten Af; und Af; und ansonsten gleichen Aufnahme-
bedingungen elastisch gefilterte bzw. elastische Bilder auf, so gilt fiir die dazu ge-
C’exp (u, Afl)’2 und C’exp (u,Afg)‘2 nach
Subtraktion des Untergrundes B (u) geméf Kapitel 2.5

horigen experimentellen Diffraktogramme

’ 2

Coap (w, A" B2, Af) sin®y (u, Af)
Comp (A B2 AR) S0 (0, AF)

(A.3)

Durch die Division der beiden Diffraktogramme kiirzen sich der Zwei-Teilchen-
Strukturfaktor, das Betragsquadrat der Atomstreuamplitude und der Einhiillen-
den E. (u) sowie das Quadrat der Modulationstransferfunktion MT Foep (u) heraus.
Einsetzen von Gleichung (2.22) in Gleichung (A.3) ergibt

‘ 2

Cewp (u, Af1) _ sin®y (u, A fy) 27 e {AA LA f)+P(wA 1A f2)) (A.4)
Coap (w, Af)| 5077 (1, Af2)

mit den Funktionen

A (U, Afla Af?) = 2Cs>\2u4 (AfQ - Afl) ) (A5)
P(u,Af,AR) = (AR = AR (A.6)
Daraus folgt

Pu,Afi,Afs)  Afi+Af
Au, Af1,Af) 20022

Sind die Aufnahmen bei hoheren Defokuswerten aufgezeichnet, deren Betrége sich

(A7)

deutlich voneinander unterscheiden, und konzentriert man sich auf kleine Raumfre-
quenzen, so kann man unter diesen Bedingungen aus Gleichung (A.7) schliefsen, dass
der Term A (u, Afi, Afy) gegeniiber P (u, A fi, A fy) vernachlissigt werden kann. Es
folgt daraus

‘ 2

C:emp (U7 Afl) L~ S%nz Y (u> Afl) . €—2W2%(A]£12_Af22)u2‘ (AS)
Coap (w, Afy)| 5107 (0 AS2)

Wir wollen nun mit Gleichung (A.8) solche Diffraktogramme koppeln, deren Defo-

kusbetrage |Afi] und |Afs| so im Verhéltnis stehen, dass bei einer Raumfrequenz
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Uopr SOWOhI 8in? 7y (Ugpt, Af1) als auch sin®+ (uype, Afa) gleich 1 sind, also ein Ma-
ximum aufweisen. Fiir diese Raumfrequenz w,, muss nach Einsatz von Gleichung
(2.20)

1
§7TCS)\3U4 —TAAfu? = n
= C Nt —20Afu? = n (A.9)

b 3

mit Af = Af; bzw. Af; und einer ungeraden natiirlichen Zahl n gelten. Da wir
hohere Defokuswerte und kleine Raumfrequenzen betrachten, vernachlédssigen wir
den von C§ abhingigen Term aus Gleichung (A.9) und man findet unter dieser

Bedingung

| [n2
ot = = : A10
opt Jmmm N |AS] (A.10)

Dabei sind n; und ns die Nummerierungsfaktoren n fiir die beiden Diffraktogramme
gemék Gleichung (A.9).
Setzt man Gleichung (A.10) in Gleichung (A.8) ein, so erhélt man die Beziehung

Aln2 (Cap (g, M|
a R -1

n
2 (il TART = Tl TARD ™\ |Gy (e A1)

‘2 , (A.11)
zur Bestimmung des Konvergenzhalbwinkels «, die das Verhéltnis der beiden Dif-
fraktogramme an der Raumfrequenz u,,, enthalt.

Diese Raumfrequenz u,,; fillt aufgrund des Einflusses der Einhiillenden E, (u) und
E. (u) nicht in jedem Fall mit der Raumfrequenz zusammen, bei der im Diffrakto-
gramm ein lokales Maximum beobachtet wird, vor allem dann nicht, wenn es sich
um das erste lokale Maximum aufgrund des sin? y (u)-Terms handelt [52]. So ist
vor allem fiir dieses erste Maximum nicht direkt aus dem Diffraktogramm zu entneh-
men, sondern man muss ey, nach Gleichung (A.10) berechnen. Dazu ist allerdings
die Kenntnis des Defokus A f notwendig, der nach Krivanek [33] wiederum aus der
Lage der Extremstellen im Diffraktogramm berechnet werden kann. Um keine Ver-
falschung des Ergebnisses aufgrund des oben genannten Einflusses der Einhiillenden
zu erhalten, sollte man zur Defokusbestimmung nach Md&glichkeit nur die Lage der

Nullstellen im Diffraktogramm bei einer derartigen Defokusbestimmung verwenden
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Diffrakto- Diffraktogramm 1 mit Af;

gramm 2

mit Af, | =1 | =3 | =5 | =7
Ina| =1 - |Afa| = % [AALIAS] = % Afil | |Af] = % AVA
na| =3 || [Afa| = 3|AA] - [Afo| = 2IAA] | [AL] = F|AA]
|n2\ =9 |Af2| = 5|Af1‘ |Af2‘ = % ’Af1| - |Af2| = % ’Af1|
|n2| =7 |Af2| :7|Af1| |Af2| :§|Af1| |Af2|:%|Af1| -

Tabelle A.1: Bedingungen fiir die Defokuswerte Af; und Af, bei der Kopplung von Diffrakto-

grammen an der Raumfrequenz u,,; nach Gleichung (A.10) am Beispiel |n|, |ng| < 7. Die mit

“

, - ¢ markierten Stellen bedeuten |Af;| = |Afz| und sind fiir die Methode zur Bestimmung des

Konvergenzhalbwinkels « irrelevant.

und das erste Maximum im Diffraktogramm aufgrund des sin® v (u)-Terms nicht be-
nutzen [52].

Nach erfolgter Bestimmung des Defokus kann dann u,,; ermittelt und a nach Glei-
chung (A.11) aus dem Diffraktogrammverhéltnis an der Raumfrequenz u,,; bestimmt
werden, falls die Defokuswerte A f; und Afy die Bedingung

[na] |2
= A.12
J%\Am DA (5.12)
aus Gleichung (A.10) erfiillen. Diese Bedingung ist in tabellarischer Form fiir die

Félle |ny|, [n2] < 7 in Tabelle A.1 dargestellt. Eine graphische Veranschaulichung
des Zusammenhangs zwischen den Defokuswerten und den zu koppelnden Maxima
der sin?~ (u)-Terme der Diffraktogramme zeigt Abbildung A.1 am Beispiel Af; =
4000 nm fiir C5 = 0,62 mm und eine Beschleunigungsspannung von 297 kV.

éezp (w, Afl)’2
Af; = 4000nm ist in Abbildung A.1 a) dargestellt. Abbildungen A.1 b - ¢) zeigen

eine violette, eine griine und eine blaue Kurve, die jeweils den sin? v (u)-Term des

mit einem Defokus

Der sin? 7 (u)-Term des ersten Diffraktogramms

potentiellen zweiten Diffraktogramms mit einem Defokus A f; darstellen, das sich
an den Raumfrequenzen w,y, die mit einem Pfeil der jeweiligen Kurvenfarbe mar-
kiert sind, nach Gleichung (A.10) mit dem ersten Diffraktogramm koppeln lésst,

um den Konvergenzhalbwinkel o nach Gleichung (A.11) zu bestimmen. Dabei sind
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1,01

~ 0,57

1,01

Anhang A

— Af,=4000 nm

1,0 u/nm’’

Wln=1ic{23 4

— Af,=571 nm = (1/7)Af,
— Af,;=800 nm = (1/5)Af,
— Af,= 1333 nm = (1/3)Af,

ny

‘\ \”H“\ﬂ ‘

1,0 u/nm’

W n=3ic¢56 11

— Af= 1714 nm = (3/7)Af,
— Af;= 2400 nm = (3/5)Af,
Af = 12000 nm = 3Af,

05

Abbildung A.1: Graphische Veranschaulichung des Zusammenhangs zwischen den Defokuswer-

ten und den zu koppelnden Maxima der Diffraktogramme am Beispiel Af; = 4000 nm bei einer

Beschleunigungsspannung von 297 kV und einer sphérischen Aberrationskonstante Cy = 0,62 mm.

Erlduterungen: siche Text.

in Abbildung A.1 zur besseren Ubersicht nicht alle Kopplungsmdglichkeiten mit ei-

nem Pfeil markiert. So kann man z. B. das erste Maximum mit dem Index n; =1

des ersten Diffraktogramms mit dem zweiten Maximum eines Diffraktogramms mit

Afi; = 12000 nm und dem Index ny; = 3 (Abbildung A.1 ¢) koppeln. Eine andere
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Moglichkeit wére die Kopplung des dritten Maximums mit dem Index n; = 5 des
ersten Diffraktogramms (Abbildung A.1 a) mit dem ersten Maximum mit dem Index
ns = 1 eines Diffraktogramms mit A f; = 800 nm (Abbildung A.1 b) usw.

Um nun eine Konvergenzhalbwinkeleichung zunéchst fiir kleine «, also fiir schwach
konvergente Beleuchtung, durchzufiihren, haben wir fiir unterschiedliche Konden-
sorlinsenanregungen Fokusreihen in einem Defokusbereich von ca. -3500 nm bis
3500 nm in Schritten von ca. 80 nm aufgenommen und haben daraus nach einer
Intensitdtsnormierung die Diffraktogramme berechnet, die dann gemafs Kapitel 2.5
beziiglich des Untergrundes durch Schrotrauschen und der Modulationstransferfunk-
tion MT Feoep (u) der CCD-Kamera korrigiert wurden. Dabei war der zuletzt ge-
nannte Schritt der Korrektur beziiglich MT Foep (u) bei dieser Methode eigentlich
nicht notig, da durch die Division zweier untergrundkorrigierter Diffraktogramme
der gleichen Probenstelle nach Gleichung (A.3) bzw. (A.11) sowohl der Einfluss von
MTFeeop (u) als auch der Probeneinfluss durch den Zwei-Teilchen-Strukturfaktor
S (u) und die Atomstreuamplitude verschwindet. Da die Diffraktogramme der Fo-
kusreihen aber noch fiir eine zweite Methode zur Konvergenzhalbwinkeleichung und
zur Bestimmung der Phase 7 (u) komplexer Atomstreuamplituden und des Zwei-
Teilchen-Strukturfaktors verwendet wurden, wurde hier auch die Korrektur beziig-
lich MT Foep (u) vorgenommen. Nach der Korrektur der Diffraktogramme wurden
nach der Methode von Krivanek [32, 33| und bei oben beschriebener Vorgehensweise
die Defokuswerte der Diffraktogramme bestimmt.

Nimmt man eine Fokusreihe in dem oben beschriebenen Defokusbereich mit diesen
oder noch feineren Defokusschritten auf, so ergeben sich aus dem dazu gehorigen Dif-
fraktogramm und der Kopplungsbedingung nach Gleichung (A.10) bzw. (A.12) eine
Vielzahl von Kopplungsmoglichkeiten von zwei Diffraktogrammen an einer Raum-
frequenz ;. So kann bei der Auswertung einer Fokusreihe iiber die aus Gleichung
(A.11) resultierenden Ergebnisse fiir den Konvergenzhalbwinkel o gemittelt werden.
Diese Mittelung ist sinnvoll, da bei Verwendung nur eines Ergebnisses fiir o aus der
Kopplung von zwei Diffraktogrammen besonders bei htheren Maxima des sin? 7 (u)-
Terms (also z. B. bei ny # ny mit ny > 3 oder ny > 3 und ny > 3) dieses Resultat
durch Rauschen in den Diffraktogrammen verzerrt werden kann.

Voraussetzung fiir eine Vielzahl von Kopplungsméglichkeiten nach obiger Bedingung
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1,0 q AfF=3500 nm

— a=0,175 nrad
— o= 0,150 nrad
----- a=0,125 nrad
= .= 0,100 mrad

Y N, o= 0,075 mrad

NE; — o= 0,050 mrad

j=
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=
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Abbildung A.2: Simulation der Dampfung des sin® y (u)-Terms durch E,, (u) am Beispiel Af =
3500 nm, Cs = 0,62 mm und einer Beschleunigungsspannung von 297 kV.

ist, dass mindestens drei Maxima in den Diffraktogrammen sichtbar sind. Dies ist
neben der Tatsache, dass Gleichung (A.11) nur fiir schwach konvergente Beleuch-
tung gilt, der zweite Grund dafiir, dass Gleichung (A.11) nur fiir kleine « eingesetzt
werden kann, da die Einhiillende E, (u) die Diffraktogrammintensitéit mit steigen-
dem a immer mehr ddmpft. Abbildung A.2 zeigt das Produkt E2 (u) -sin? v (u) bei
einem Defokus Af = 3500 nm, einer sphéarischen Aberrationskonstante Cy = 0,62
mm und einer Beschleunigungsspannung von 297 kV fiir unterschiedliche «. Dort
ist deutlich zu sehen, dass fiir @« = 0,175 mrad gerade noch das dritte Maximum
zu sehen ist. In Abbildung A.2 sind MT Feoep (u) und die Einhiillende E. (u) nicht

beriicksichtigt worden; diese Funktionen haben ebenfalls einen dédmpfenden Einfluss



159

auf die Diffraktogrammintensitét.
Bei einem Konvergenzhalbwinkel von ungefdahr o« > 0, 2 mrad sind also nur in expe-
rimentellen Diffraktogrammen aus einem relativ kleinen Defokusbereich mindestens
drei Maxima zu erkennen. Dies reduziert dann auch die Kopplungsmdéglichkeiten von
Diffraktogrammen nach Gleichung (A.11) zur Bestimmung des Konvergenzhalbwin-
kels o und dessen Messgenauigkeit.
Um auch Messergebnisse fiir o > 0,2mrad zu erhalten, wird ausgenutzt, dass der
Richtstrahlwert ( im Transmissionselektronenmikroskop auf der optischen Achse
(unterhalb der Anode) konstant bleibt [48]
J

g = _— (A.13)
Die Grofse j kennzeichnet die Stromdichte. Nach Entfernung der Probe aus dem
Strahlengang konnen wir also fiir Kondensorlinsenanregungen mit dazu gehdorigen
a < 0,2mrad, fir die wir nach Gleichung (A.11) den Konvergenzhalbwinkel o be-
stimmt haben, die Stromdichte am Transmissionselektronenmikroskop messen und
dann nach Gleichung (A.13) den Richtstrahlwert § ermitteln. Misst man danach bei
Kondensorlinsenanregungen, fiir die o > 0, 2 mrad sein muss, die Stromdichte j, so
kann man aus Gleichung (A.13) fiir diese Linsenanregung mit Hilfe des nun bekann-
ten Richtstrahlwerts # den Konvergenzhalbwinkel av berechnen und die Konvergenz-
halbwinkeleichung abschliefsen. Zur schematischen Veranschaulichung der Methode
zur Bestimmung einer gesamten Konvergenzhalbwinkeleichung dient Abbildung A.3.
Am JEOL JEM 3010 wurde die Konvergenzhalbwinkeleichung nach obigem Verfah-
ren unter Verwendung einer Kondensorblende mit einem Durchmesser von 120 um
bei einer Einstellung auf Spot-Size 2 und a-Angle 3 durchgefiihrt. Dabei ist die
Spot-Size ein Mak fiir die Breite des Elektronenstrahls bei fokussiertem Kondensor,
wahrend der a-Angle ein Mafs fiir den Linsenstrom durch die so genannte Kondensor-
Minilinse oder kurz CM-Linse (engl.: condenser minilens) ist, die sich zwischen der
Kondensorblende und der Probe befindet [24].
Oberhalb der Kondensorblende befinden sich drei Kondensorlinsen, wobei der Lin-
senstrom durch die dritte dieser Kondensorlinsen durch den Benutzer des Mikro-
skops durch Betétigung des Brightness-Knopfes variiert werden kann. Die Fokus-

sierungseinstellung bzw. Bestrahlungsintensitétseinstellung mit Hilfe dieses Kopfes
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Fokusreihe Diffraktogramme  Diffraktogrammlinescans

S - Radiale Mittelung Kopplung geeigneter
normierun - Korrektur Untergrund | | Diffraktogrammpaare
9 - Korrektur MTF.p mit Af; und Af, bei Ut

oder Auswertung von
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Abbildung A.3: Schematische Veranschaulichung der Methode zur Konvergenzhalbwinkeleichung
mit Hilfe der Kopplung von Diffraktogrammen diinner amorpher Proben nach Gleichung (A.11)

und mit Hilfe der Stromdichtemessung.
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wird also durch diese Linse des Kondensorlinsensystems bestimmt und so wurde die
Konvergenzhalbwinkeleichung in Abhéngigkeit ihrer Linsenanregung bestimmt. Ein
Mak fiir diese Linsenanregung ist die am Display des Mikroskops abrufbare Angabe
Cond3, die die Spannung an dem Kontrollpunkt fiir die Linsenspannungsversorgung
der dritten Kondensorlinse beschreibt. Analoge Angaben zu den Kontrollpunkten
der anderen Linsen sind ebenfalls abrufbar.

Die Stromdichtemessungen erfolgten mit dem im JEOL JEM 3010 integrierten klei-
nen Leucht- bzw. Szintillationsschirm bei einer am Display angezeigten Vergrofserung
M von 80000. Dabei wird der auf den Schirm treffende Elektronenstrom aufgefangen
und zur Strommessung weitergeleitet. Es wurde bei der Messung darauf geachtet,
dass nur solche Kondensorlinsenanregungen (Cond3) nach dieser Methode geeicht
wurden, bei denen dieser kleine Leuchtschirm komplett vom Elektronenstrahl be-
leuchtet wurde. Zur Berechnung der Stromdichte j bezogen auf die Objektebene
musste die gemessene Stromdichte durch das Quadrat der verwendeten Vergrofse-
rung dividiert werden. Nun stammt die Vergroferungsangabe von 80000 von der
Mikroskopanzeige und die Vergrofserungseichung am JEOL JEM 3010 wurde von
[52] beziiglich der CCD-Kameraebene durchgefiihrt, nicht aber fiir die Leuchtschirm-
ebene. Verwendet man also die Mikroskopanzeige M = 80000 zur Berechnung der
Stromdichte bezogen auf die Objektebene, ist diese nicht ganz korrekt, falls die Mi-
kroskopanzeige nicht genau ist. Es soll an dieser Stelle geklért werden, ob die so
erhaltene Ungenauigkeit in j auch zu einer Ungenauigkeit des Konvergenzhalbwin-
kels « fiihrt.

Bestimmen wir aus der Kopplung zweier Diffraktogramme nach Gleichung (A.11)
Konvergenzhalbwinkel axopprung < 0,2 mrad und messen die dazu gehorigen Strom-
dichten jxopplung, 50 148t sich der aus diesen Messungen resultierende Richtstrahlwert

Bmess nach Gleichung (A.13) bestimmen zu

jKo lun,
ﬁmess - b 5" (A14)
7TO(Kopplung
Setzen wir diesen Richtstrahlwert zur Berechnung der hoheren Konvergenzhalbwin-
kel a > 0,2 mrad unter Einbezichung der dazu gehorigen Stromdichten j ein, so

gilt aufgrund der Konstanz des Richtstrahlwertes auf der optischen Achse gemafs
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= Konwergenzhalbwinkel o in Abhangigkeit von der Kondensorlinsenanregung (Cond3)
bei Verwendung einer 120 um Kondensorblende und Spot Size 2, o-Angle 3

08 -
o7 1
06 —
05 -
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o /mrad
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014 o aus jund B

00 T T T T T T T T T T
52 54 5,6 58 6,0 62 6,4 6,6 68

Cond3

Abbildung A.4: Konvergenzhalbwinkel o in Abhingigkeit von der Kondensorlinsenanregung
Cond3 beim JEOL JEM 3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV unter Verwendung
einer Kondensorblende mit einem Durchmesser von 120 pm und bei Einstellung des Mikroskops
auf Spot-Size 2 und a-Angle 3. Durch die Messpunkte wurde mit Hilfe eines Least-Squares-Fits
eine Lorentzfunktion gelegt (sieche Gleichung (A.16)) mit den Ergebnissen: yo = 0,070 + 0,007,
Te = 5,959 £ 0,003, w = 0,307 £ 0,022 und A = 0,366 + 0,011. In dem rot markierten Bereich
5,6 < Cond3 < 6,3 wurde « aus der gemessenen Stromdichte und dem gemessenen Richtstrahlwert

3 bestimmt (siehe Text). Dies entspricht Konvergenzhalbwinkeln o > 0,20 mrad.

Gleichung (A.13)

J J
o= | —L— - OKopphung = 1/ . (A.15)
JKopplung ppime ’/Tﬁmess

Der Fehler, den wir durch die Verwendung einer ungenauen Vergrofserungsangabe in
der Messung der Stromdichte j bzw. jkoppiung in der Objektebene machen, kiirzt sich
also in Gleichung (A.15) heraus, so dass die Resultate fiir den Konvergenzhalbwinkel
davon unbeeinflusst bleiben. Der Messfehler beziiglich der Stromdichte beeinflusst
lediglich nach Gleichung (A.14) das Messergebnis fiir den Richtstrahlwert.

Das Ergebnis fiir die Konvergenzhalbwinkeleichung am JEOL JEM 3010 unter Ver-
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wendung einer Kondensorblende mit einem Durchmesser von 120 pm und bei Ein-
stellung auf Spot-Size 2 und a-Angle 3 nach der in diesem Kapitel beschriebenen
Methode zeigt Abbildung A.4. Als Mafs fiir die Kondensorlinsenanregung dient die
oben erwiahnte und am Mikroskopdisplay abrufbare Angabe Cond3. An die Mess-

punkte wurde ein Lorentzprofil

B +2A w
y=hT 4(x —x)” + w?

(A.16)

mit z = Cond3 und y = a/mrad unter Anwendung eines Least-Squares-Fits ange-
passt. In dem Kondensorlinsenanregungsbereich von 5,8 < Cond3 < 6,08 ist die
Eichung etwas unsicher, denn dort liegen keine Messwerte fiir den Konvergenzhalb-
winkel vor. Das liegt daran, dass dort keine Messwerte fiir die Stromdichte erzielt
werden konnten, weil der Leuchtschirm zur Stromdichtemessung in diesen Fillen
nicht komplett beleuchtet war. Es ist deshalb nicht auszuschliefsen, dass in diesem
Bereich der Kondensorlinsenanregung das Lorentzprofil die Konvergenzhalbwinkel
zu niedrig angibt.

Die oben beschriebene Methode zur Ermittlung der Konvergenzhalbwinkeleichung
besteht also aus drei Teilen: Im ersten Schritt werden aus untergrundkorrigierten Dif-
fraktogrammen aus einer Fokusreihe zu einer Probenstelle einer diinnen amorphen
Folie bei schwach konvergenter Beleuchtung aus einer Kopplung von Diffraktogram-
men nach Gleichung (A.11) die kleinen Konvergenzhalbwinkel zu den dazu gehorigen
Kondensorlinsenanregungen bestimmt. Im zweiten Schritt werden zu den gleichen
Kondensorlinsenanregungen nach Entfernung der Probe aus dem Strahlengang die
dazu gehorigen Objektstromdichten bestimmt, aus diesen Daten nach Gleichung
(A.13) der Richtstrahlwert ermittelt sowie Objektstromdichten fiir Kondensorlinsen-
anregungen gemessen, die fiir hohe Konvergenzhalbwinkel o > 0,20 mrad sorgen.
Die Bestimmung dieser Winkel erfolgt im dritten Schritt aus dem Richtstrahlwert
und den jeweiligen Objektstromdichten nach Gleichung (A.15).

Auch die zweite Methode zur Konvergenzhalbwinkeleichung, die hier vorgestellt
werden soll, besteht aus drei Teilen, wobei der erste Schritt ebenfalls aus der Be-
stimmung von untergrundkorrigierten Diffraktogrammen einer Fokusreihe zu einer

Probenstelle einer diinnen amorphen Folie bei schwach konvergenter Beleuchtung
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besteht, aus der die kleinen Konvergenzhalbwinkel bestimmt werden sollen. Hier
werden diese Winkel allerdings mit Hilfe von Kontrast-Transfer-Charakteristiken er-
mittelt, die aus den Diffraktogrammen der Fokusreihe geméaft Kapitel 2.6 berechnet
werden. Die Diffraktogramme wurden hier vorher beziiglich der Modulationstrans-
ferfunktion MT Foep (u) der CCD-Kamera nach Korrektur des Untergrundes geméf
Kapitel 2.5 korrigiert.

Zur Bestimmung von « sollten zunéchst Linescans in Kontrast-Transfer-Charakteri-
stiken bei Raumfrequenzen u; ausgewertet werden, in dem iiber den experimentell
erfassten Defokusbereich die Abhéngigkeit von FE, (u) vom Defokus messbar ist, was
z. B. beim JEOL JEM 3010 erst ab Raumfrequenzen von ca. u > 0,3nm™! inner-
halb eines Defokusbereichs von ca. —4000nm < Af < 4000nm der Fall ist (vgl
Abbildung 2.6). Fithrt man nun fiir feste Raumfrequenzen u; in einem Bereich von
ca. 0,3nm™! < u; < 1,0nm~! Least-Squares-Fits anhand Gleichung (2.70) nach
Kapitel 2.6 unter Variation der Parameter 7 (u;), K,, und 7, (u;) durch und bezieht
a in die Liste der zu variierenden Parameter ein, so konnen die Konvergenzhalb-
winkel o bei schwach konvergenter Beleuchtung bestimmt werden. Der zweite und
der dritte Schritt zur Konvergenzhalbwinkeleichung ist identisch mit Schritt 2 und
3 der oben beschriebenen Methode aus der Kopplung von Diffraktogrammen: Aus
den ermittelten kleinen Konvergenzhalbwinkeln und den dazu gehoérigen gemessenen
Objektstromdichten wird nach Gleichung (A.13) der Richtstrahlwert bestimmt. Die-
ser und die gemessenen Objektstromdichten fiir die héheren Konvergenzhalbwinkel
liefern geméf Gleichung (A.15) Resultate fiir diese Winkel.

Ein Unterschied dieser Methode im Vergleich zum Verfahren mit gekoppelten Dif-
fraktogrammen an einer Raumfrequenz wu,,: nach Gleichung (A.10) und (A.11) ist,
dass sie auf der WO-Néherung beruht und nicht auf der W PO-Néherung.

In Abbildung A.5 a) wird das Ergebnis der Konvergenzhalbwinkeleichung nach die-
sem Verfahren gezeigt und in Abbildung A.5 b) mit dem Ergebnis aus der Me-
thode der Diffraktogrammkopplung aus Abbildung A.4 verglichen. Beide Eichkur-
ven fiir « liegen dicht beieinander und stimmen gut iiberein, was sich auch an der
guten Ubereinstimmung der entsprechenden Parameterergebnisse aus den Least-
Squares-Fit-Anpassungen des Lorentzprofils nach Gleichung (A.16) zeigt, die fiir

beide Messreihen durchgefiihrt wurde. Die Parameterergebnisse sind in den Abbil-
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Konvergenzhalbwinkel o.in Abhéngigkeit von der Kondensorinsenanregung (Cond 3) ‘

bei Verwendung einer 120 ym Kondensorblende und Spot-Size 2, o-Angle 3
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Abbildung A.5: a) Konvergenzhalbwinkel o in Abhingigkeit von der Kondensorlinsenanregung
Cond3 beim JEOL JEM 3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV unter Verwendung
einer Kondensorblende mit einem Durchmesser von 120 pm und bei Einstellung des Mikroskops auf
Spot-Size 2 und a-Angle 3 unter Anwendung von Kontrast-Transfer-Charakteristiken. Durch die
Messpunkte wurde mit Hilfe eines Least-Squares-Fits eine Lorentzfunktion gelegt (siehe Gleichung
(A.16)) mit den Ergebnissen: yo = 0,073 £ 0,007, x. = 5,958 + 0,003, w = 0,301 £ 0,022 und
A =0,369 £0,011. b) Vergleich der Ergebnisse fiir den Konvergenzhalbwinkel a in Abhéngigkeit
von der Kondensorlinsenanregung fiir unterschiedliche Methoden: Methode der Kopplung zweier
Diffraktogramme gemif Gleichung (A.11) aus Abbildung A.4 (rot), Methode unter Verwendung
von Kontrast-Transfer-Charakteristiken aus Abb. a) (blau). Im Bereich 5,6 < Cond3 < 6,3 wurde

a aus der gemessenen Stromdichte und dem gemessenen Richtstrahlwert § bestimmt (siehe Text).

dungsunterschriften der jeweiligen Abbildungen A.4 und A.5 aufgefiihrt. Das Maxi-
mum der Kurvenverlaufe fiir « liegt in beiden Féllen bei Cond3 = 5, 96. Dies deckt
sich mit den experimentellen Beobachtungen, wonach der kleinste Strahlquerschnitt
(Crossover) auf dem Leuchtschirm bei einer Kondensorlinsenanregung von Cond3
= 5, 96 auftrat. Beide Eichkurven fiir o unterscheiden sich nur leicht in der Hohe des
Maximums. Auch beziiglich der Methode unter Verwendung von Kontrast-Transfer-
Charakteristiken ist zu erwéhnen, dass im Bereich der Kondensorlinsenanregung
5,8 < Cond3 < 6,08 keine Messwerte fiir die Konvergenzhalbwinkel bestimmt wer-
den konnten, da in diesen Féllen der Leuchtschirm zur Messung der Objektstrom-

dichte nicht komplett beleuchtet wurde, so dass auch keine Objektstromdichten in
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diesem Bereich gemessen werden konnten. Das Lorentzprofil gibt im Bereich dieser
Kondensorlinsenanregungen moglicherweise zu niedrige Werte fiir den Konvergenz-
halbwinkel an.

Tabelle A.2 zeigt die Ergebnisse der Konvergenzhalbwinkeleichung fiir das JEOL
JEM 3010 mit einer Beschleunigungsspannung von 297 kV unter Verwendung einer
Kondensorblende mit einem Durchmesser von 120 gm und bei einer Einstellung auf
Spot-Size 2 und a-Angle 3. Die Tabelle resultiert aus der Auswertung von Kontrast-
Transfer-Charakteristiken elastisch gefilterter diinner amorpher Proben mit Hilfe
von Least-Squares-Fits. Thre enthaltenen Messdaten sind nahezu identisch mit der
Konvergenzhalbwinkeleichung, die sich aus der Anwendung des Verfahrens der Kopp-
lung von Diffraktogrammen ergibt (siche Abbildung A.5). Deshalb wird hier aus
Platzgriinden nur die Eichkurve nach der Least-Squares-Fit-Methode angegeben.
Der nach Gleichung (A.13) aus den kleinen Konvergenzhalbwinkeln und den Objekt-
stromdichten berechnete Richtstrahlwert lag bei 8 = (1,2 +0,1) - 10° A/ (cm?sr).
Dieser Wert ist allerdings insofern etwas unsicher, als bei der Berechnung der Ob-
jektstromdichte die Vergroferung in der Ebene des kleinen Leuchtschirms quadra-
tisch eingeht und fiir diese nur die am Mikroskop angezeigte Vergroferung eingesetzt
werden konnte. Die Methode der Kopplung zweier Diffraktogramme kann auch fiir
isotrope amorphe Proben, die aus mehreren Elementen bestehen eingesetzt werden,
da nach Gleichung (2.17) bis (2.22) und Gleichung (2.34) fiir das Diffraktogramm
in WPO-Né&herung

2
= |

C(w, AN = |6 ()] - 44% (W) E2 (u) Bo? (u, Af) sin® 5 (u, Af) (A.17)

gilt und sich bei der Division der Diffraktogramme in Gleichung (A.11) an der Raum-
frequenz 1,y der probenabhéngige Teil | (u)|* herauskiirzt.

Auch die Methode zur Bestimmung von « aus Kontrast-Transfer-Charakteristiken
ist fiir isotrope amorphe Proben, die aus mehreren Elementen bestehen, anwendbar,
da sich hier das Diffraktogramm basierend auf der WO-Naherung darstellen lésst

als

B ()| 447 W E2 (w) B2 (u, Af)sin® {7 (u, Af) — ()}, (A1)




Cond3 | a/mrad | Cond3 | a/mrad | Cond3 | o/mrad
0,27 0,10892 || 5,79881 | 0,44109 | 6,32763 | 0,18436
0,29644 | 0,11167 | 5,82525 | 0,51172 | 6,35407 | 0,17183
0,32288 | 0,11476 | 5,85169 | 0,59355 || 6,38051 | 0,16123
5,34932 | 0,11822 | 5,87814 | 0,68212 | 6,40695 | 0,15219
5,37576 | 0,12213 | 5,90458 | 0,76672 | 6,43339 | 0,14443
5,4022 | 0,12655 || 5,93102 | 0,83036 || 6,45983 | 0,13774
5,42864 | 0,13159 | 5,95746 | 0,85523 | 6,48627 | 0,13192
5,45508 | 0,13736 | 5,9839 | 0,83313 | 6,51271 | 0,12684
5,48153 0,144 6,01034 | 0,77139 | 6,53915 | 0,12238
5,50797 | 0,15168 | 6,03678 | 0,68753 || 6,56559 | 0,11844
9,63441 | 0,16063 | 6,06322 | 0,59883 || 6,59203 | 0,11496
2,56085 | 0,17113 | 6,08966 | 0,50164 | 6,61847 | 0,11185
9,58729 | 0,18353 | 6,1161 | 0,44505 | 6,64492 | 0,10908
2,61373 | 0,19829 | 6,14254 | 0,38557 || 6,67136 | 0,10659
2,64017 | 0,21598 | 6,16898 | 0,33689 | 6,6978 | 0,10434
5,66661 | 0,23734 | 6,19542 | 0,29729 | 6,72424 | 0,10232
5,69305 | 0,26333 || 6,22186 | 0,26508 | 6,75068 | 0,10048
5,71949 | 0,29514 | 6,24831 | 0,23878 | 6,77712 | 0,09882
5,74593 | 0,33424 | 6,27475 | 0,21716 | 6,80356 | 0,0973
0,77237 | 0,38232 | 6,30119 | 0,19928 6,83 0,09591
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Tabelle A.2: Konvergenzhalbwinkeleichung in Abhingigkeit von der Kondensorlinsenanregung

Cond3 fiir das JEOL JEM 3010 unter Verwendung einer Kondensorblende mit einem Durchmesser

von 120 gm und bei einer Einstellung auf Spot-Size 2 und o — Angle 3.
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wobei hier dann die Phase 1 (u) nicht einer einzelnen Atomsorte zugesprochen wer-
den kann, wenn die Probe aus mehreren Elementen besteht. Zur Bestimmung von «
aus Linescans in Kontrast-Transfer-Charakteristiken bei festen Raumfrequenzen wu;
mit 0,3nm ! < u; < 1,0nm ™! wird nun mit Hilfe von Least-Squares-Fits Gleichung
(2.70) durch die Variation der Parameter «, 1 (u;), K,, und 7, (u;) an die experi-
mentellen Intensititen der Linescans angepasst, wobei nun unter Beriicksichtigung
von Gleichung (A.18) K,, definiert ist als

2
K., = konst -

%5 (u)
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Verlauf der mittleren Bildintensitat
in Abhangigkeit von Defokus und
Kondensorlinsenanregung:

Bestimmung der Crossoverbreite

In diesem Abschnitt soll eine Beobachtung dokumentiert werden, die bei der Analyse
der Fokusreihen der diinnen amorphen Proben auftrat: Die mittlere Bildintensitét
weist in den einzelnen Bildern trotz gleicher Belichtungszeit pro Bild eine Abhén-
gigkeit vom Defokus A f auf, die ihrerseits davon abhéngt, ob mit unterfokussiertem
oder iiberfokussiertem Kondensor gearbeitet wurde. Es sollen hier sowohl die Ursache
fiir diesen Effekt, als auch eine mdgliche Nutzung desselben zur Charakterisierung
des Crossovers oberhalb der Objektivlinse erlautert werden. Die in diesem Kapitel
vorgestellten Messergebnisse beziehen sich auf das JEOL JEM 3010 bei einer Be-
schleunigungsspannung von 297 kV mit den Einstellungen Spot-Size 2 und a-Angle

3. Zur Erklarung dieser Grofsen wird auf den Anhang A verwiesen.

Abbildung B.1 a - e) zeigt die Abhéngigkeit der mittleren Bildintensitdt vom De-
fokus Af der Einzelbilder aus elastisch gefilterten Fokusreihen amorpher diinner
Folien aus Kohlenstoff bzw. Silizium fiir unterschiedliche Kondensorlinsenanregun-

gen. Dabei wurde eine Energiespaltbreite AE von 10 eV bzw. 20 eV und eine Kon-
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= Normierte Intensitat jAfYj(Af = 0 nm) in Abhangigkeit von A aus einer
Fokusreihe von Si, bei einer Kondensorinsenanregung von Cond3 = 5,5
(Unterfokus) und mit AE=20eV, 207kV
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Abbildung B.1: Normierte mittlere Bildintensitit j (Af) /4 (Af = Onm) in Abhingigkeit vom
Defokus Af der Einzelbilder aus Fokusreihen amorpher diinner Folien aus Kohlenstoff (C) bzw.
Silizium (Si) (Abb. a - e) oder ohne Probe (Abb. f) fiir unterschiedliche Kondensorlinsenanregungen
(Cond3); der Kondensor ist unterfokussiert bei Cond3 < 5,96 und iiberfokussiert bei Cond3 > 5, 96;
durch die Messpunkte wurde ein linearer Fit (y = A+ B-Af) gelegt: a) Cond3 = 5,37, A = 1,006,
B = —2,547 - 10~°nm; b) Cond3 = 6,35, A = 1,002, B = 1,725 - 105 nm; ¢) Cond3 = 5,37,
A=1,004, B =—2,865- 1075 nm; d) Cond3 = 6,40, A = 1,002, B = 1,596 - 10~5 nm; ¢) Cond3
= 5,50, A =1,009, B = —5,207 - 105 nm; f) Cond3 = 6,40, A = 1,002, B = 1,490 - 10~° nm.
Die Fokusreihen wurden am JEOL JEM 3010 aufgenommen. Zur Berechnung der Defokuswerte
Af fiir die Bilderserie ) ohne Probe: siehe Text.
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trastaperturblende mit einem Halbwinkel ¥, = 12mrad eingesetzt. Zur Anderung
der Kondensorlinsenanregung wird nur der Linsenstrom der dritten Kondensorlin-
se variiert. Als Maf fiir diese Kondensorlinsenanregung dient die Angabe Cond3,
die am Mikroskopdisplay abrufbar ist. Sowohl auf Cond3 als auch auf den Kon-
densoraufbau wird im Anhang A néher eingegangen. Der Kondensor ist fiir Werte
Cond3 < 5,96 unterfokussiert und fiir Werte Cond3 > 5,96 iiberfokussiert; nach
den Ergebnissen aus dem Anhang A ist der Crossover auf dem Leuchtschirm bzw.
in der Abbildungsebene bei Cond3 = 5,96 zu beobachten, was einem fokussierten
Kondensor entspricht. Die mittleren Bildintensitaten j, die als Messpunkte in den
einzelnen Messgraphen aus Abbildung B.1 zu erkennen sind, wurden in dieser Abbil-
dung auf die Intensitdt j (Af = O0nm) des Bildes normiert, das mit einem Defokus
Af = 0nm aufgenommen wurde. Dadurch kénnen die Intensitétsverlaufe fiir die un-
terschiedlichen Fokusreihen besser miteinander verglichen werden. Auf die Methode
zur Bestimmung der Defokuswerte A f der Einzelbilder wurde in Kapitel 2.6 einge-
gangen. So konnte den relativen Defokusangaben am Display des Elektronenmikro-
skops der reale Defokuswert zugeordnet werden, also eine Defokusschrittkalibrierung
erfolgen. Nach dieser ergab sich am JEOL JEM 3010 z. B. bei einer Vergroferung
von 150000 in der CCD-Kameraebene, dass ein Defokusschritt von 1 nm am Mi-
kroskopdisplay einem realen Defokusschritt von ca. 0,85 nm entspricht. Mit Hilfe
dieser Defokusschritteichung und den relativen Defokusschrittangaben am Mikro-
skopdisplay konnte nach einer Entfernung der Probe aus dem Strahlengang auch
den Einzelbildern einer Fokusreihe ohne Probe ein Defokuswert A f zugeordnet wer-
den. Das Ergebnis des Intensitatsverlaufs dieser Fokusreihe in Abhéngigkeit vom
Defokus, bei dem auch auf den Einsatz einer Kontrastaperturblende und des Ener-
giespalts verzichtet wurde, ist in Abbildung B.1 f) zu sehen. Diese Messreihe ohne
Probe, Energiespalt und Kontrastaperturblende soll zeigen, dass die Intensitiatsab-
héangigkeit vom Defokus nicht auf Probeneffekte und nicht auf eventuell vorhandene
Storeffekte im Energiefilter oder Aufladungseffekte auf der Kontrastaperturblende
aufgrund von Kontamination zuriickzufiihren ist.

Die Grofe j (Af) /j (Af = 0nm) wird in diesem Abschnitt normierte mittlere Bild-
intensitdt genannt. Abbildung B.1 zeigt eine Abhéngigkeit der normierten mitt-

leren Bildintensitdt vom Defokus. Um diese Problematik bei der Berechnung von
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Kontrast-Transfer-Charakteristiken aus Fokusreihen nach Kapitel 2.6 zu umgehen,
wurde bei der Berechnung von Kontrast-Transfer-Charakteristiken in dieser Arbeit
die mittlere Intensitdat der Einzelbilder auf 1 normiert.

Die mittleren Intensitédten innerhalb einer Fokusreihe zeigen in den Abbildungen B.1
a - f) in dem durch die Messungen abgedeckten Defokusbereich von —3500 nm <
Af < 3500nm und fiir die benutzten Kondensorlinsenanregungen mit Konvergenz-
halbwinkeln < 0,17 mrad ein ndherungsweise lineares Verhalten beziiglich des Defo-
kus. Auffillig ist, dass die Steigung in den Graphen im Falle eines unterfokussierten
Kondensors negativ und im Falle eines iiberfokussierten Kondensors positiv ist.
Dieser von der Kondensorlinsenanregung bestimmte Intensitatsverlauf der Einzel-
bilder in Abhéngigkeit von ihrem Defokus soll anhand der Abbildungen B.2 und B.3
erklart werden.

Abbildungen B.2 und B.3 zeigen den schematischen Strahlengang im Transmissions-
elektronenmikroskop bei der Abbildung mit tiberfokussiertem bzw. unterfokussier-
tem Kondensor fiir jeweils zwei unterschiedliche Anregungen der Objektivlinse: der
schwarz dargestellte Strahlengang unterhalb des Objektivs beschreibt die Abbildung
mit einer Brennweite f der Objektivlinse, der griin eingezeichnete Strahlengang stellt
die Abbildung mit einer Brennweite f 4+ A f dar, wobei hier der Defokus A f negativ
gewihlt ist. Bei der schematischen Betrachtung und bei den folgenden Uberlegun-
gen zur Erkldrung der oben geschilderten Beobachtung machen wir eine Naherung,
indem wir von ,diinnen Linsen“ ausgehen. In der Elektronenmikroskopie sind in
der Regel die Linsen nicht als ,diinne Linsen” zu beschreiben, die Abhéngigkeit der
mittleren Bildintensitdt vom Defokus ldsst sich aber auch unter Anwendung die-
ser Naherung in den folgenden Ausfiithrungen erlautern und erlaubt eine einfachere,
wenn auch gendherte, Darstellung der Zusammenhénge. Die so genannte Kondensor-
Minilinse (CM-Linse), die im Anhang A fiir das JEOL JEM 3010 erwidhnt wird und
die zwischen der Kondensorblende und der Probe sitzt, wurde nicht in den Ab-
bildungen B.2 und B.3 eingezeichnet, da sie zur schematischen Beschreibung der
Einstrahlcharakteristik auf die Probe mit einem Konvergenzhalbwinkel o nicht not-
wendig ist. Es sei hier nochmals darauf hingewiesen, dass hier eine Variation der
Kondensoranregung durch Anderung der Linsenanregung der dritten Kondensorlin-

se (Cond3) erzielt wurde und die Anregung der CM-Linse nicht geindert wurde. Der
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Abbildung B.2: Schematische Darstellung des Abbildungsstrahlengangs im Transmissionselek-
tronenmikroskop bei {iberfokussiertem Kondensor fiir einen Defokus der Objektivlinse Af = 0nm

(schwarz) und fiir einen Defokus Af < Onm (griin).

Konvergenzhalbwinkel wird mit o bezeichnet, der Crossover oberhalb der Objektiv-
linse mit (). Wir gehen hier von kreisféormigen Strahlquerschnitten aus, so dass rop;
fiir den Radius des bestrahlten Probenbereiches steht. Des weiteren gilt folgende

Notation:

e go = Gegenstandsweite des Crossovers,

e g := gy = Gegenstandsweite der Probe,
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bzgl. f + Af

...................... .. 1. Zwischen-
bildebene

: bzgl. f

:Stromdichte |

—

"o

Stromdichte jo Bemerkung: Q’ und Q” virtuell

Abbildung B.3: Schematische Darstellung des Abbildungsstrahlengangs im Transmissionselek-
tronenmikroskop bei unterfokussiertem Kondensor fiir einen Defokus der Objektivlinse A f = 0nm

(schwarz) und fiir einen Defokus Af < Onm (griin).
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e ()) = Abbildung des Crossovers im Fall Af = 0nm,
e by o = Bildweite des Crossovers im Fall Af = Onm,
e ()” = Abbildung des Crossovers im Fall Af < Onm,
e by = Bildweite des Crossovers im Fall Af < 0nm,

e o = Radius des Elektronenstrahls in der ersten Zwischenbildebene des Mikro-
skops im Fall Af = 0nm,

e jo = Stromdichte bzw. Bildintensitit in der ersten Zwischenbildebene des Mi-
kroskops im Fall Af = 0nm,

e r = Radius des Elektronenstrahls in der ersten Zwischenbildebene des Mikro-

skops im Fall Af < Onm,

e j = Stromdichte bzw. Bildintensitéit in der ersten Zwischenbildebene des Mi-

kroskops im Fall Af < 0nm,
e by = Bildweite der Probe im Fall Af = 0nm,

e b = Bildweite der Probe im Fall Af < Onm.

Unter der ersten Zwischenbildebene des Mikroskops wird dabei die Bildebene ver-
standen, die von den nachfolgenden Projektivlinsen auf die Endbildebene auf dem
Leuchtschirm oder der CCD-Kamera abgebildet wird. Das Projektivlinsensystem
ist in den Abbildungen B.2 und B.3 nicht eingezeichnet, da es nur der Nachver-
grofserung dient und fiir das Versténdnis des Abbildungsprozesses nicht notig ist.
Bei der Justage des Elektronenmikroskops JEOL JEM 3010 wird mit maximal an-
geregter Objektivlinse gearbeitet (Brennweite f) und die euzentrische Probenhohe
eingestellt, so dass unter dieser Einstellung in der ersten Zwischenbildebene des
Mikroskops ein scharfes Bild entsteht. Die erste Zwischenbildebene, die vom Projek-
tivlinsensystem nachvergrofsert wird, entspricht also der ersten Zwischenbildebene
beziiglich der Brennweite f, also beziiglich eines Defokus A f = Onm. In dieser Ebene

misst man im Falle einer Abbildung mit Af = Onm eine Stromdichte jo, die der
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Bildintensitat entspricht. Diese Stromdichte wird in den Abbildungen B.2 und B.3
mit der Stromdichte j verglichen, die sich in der gleichen Ebene ergibt, wenn man
mit einem Defokus Af < Onm arbeitet. Es zeigt sich in Abbildung B.2, dass im
Falle eines iiberfokussierten Kondensors die Stromdichte j kleiner ist als jo, da der
Strahldurchmesser im Falle Af < Onm in der Zwischenbildebene grofer ist als im
Falle A f = O nm. Im Falle eines unterfokussierten Kondensors in Abbildung B.3 liegt
der umgekehrte Sachverhalt vor. Dies passt zu den Beobachtungen aus Abbildung
B.1. Qualitativ lasst sich also mit den Abbildungen B.2 und B.3 die beobachtete In-
tensitdtsabhéngigkeit vom Defokus in den Fokusreihen aus Abbildung B.1 erklaren.
Die Defokusabhéngigkeit der mittleren Bildintensitat lasst sich im Prinzip anhand
der Bildweite des Crossovers erkennen, die von der Anregung der Objektivlinse, also
vom Defokus A f bestimmt wird. Dass sich bei unterfokussiertem Kondensor das In-
tensitdtsverhalten in Abhéngigkeit vom Defokus umkehrt, hingt damit zusammen,
dass die Abbildung des Crossovers durch die Objektivlinse im Falle eines unterfo-
kussierten Kondensors virtuell ist (bgo < 0 bzw. by < 0, siehe Abbildung B.3) im
Gegensatz zum Falle eines tiberfokussierten Kondensors, der fiir eine reale Abbil-
dung des Crossovers sorgt (siehe Abbildung B.2).

Um die Abhéngigkeit der mittleren Bildintensitdt vom Defokus durch diesen Mecha-
nismus quantitativ zu erfassen, konzentrieren wir uns zunéchst auf Abbildung B.2.
Fiir die Stromdichten in der ersten Zwischenbildebene des Mikroskops j, jo und die

in Abbildung B.2 definierten Winkel ay und apiaf gilt

7”02

J
L0 B.1
7o
tanar = ——— B.2
= b bog (B.2)
und
r

Aus diesen drei Gleichungen folgt fiir das Stromdichteverhéltnis j/jo, das der nor-
mierten mittleren Bildintensitét j (Af) /7 (Af = 0nm) in den Messgraphen aus Ab-
bildung B.1 entspricht

J_ (tan’ay) - (b — bgo)’ (B.4)

jo (tan?ayiay) - (bo — bo)®




177

Aus der Linsengleichung [19] ergeben sich folgende Beziehungen:

1 1 1
I (B.5)
go boo f

1 1 1

+—= :
go b fHAS
11 1 1 1
go bo f g bo (B1)
Somit erhdlt man aus diesen Beziehungen fiir die Bildweiten bg o, by und by

(B.6)

-1
1 1
boo=|—-—— , B.8
@0 <f 9Q> B8
—1
1 1
bg = - — , B.9
¢ (f +Af gQ> ()
11\
bp=1|—-—— . B.10
= (-3) (B.10)
Fiir die Winkel oy, apyap und aq ldsst sich schreiben
tanay = —, (B.11)
bo,0
L
tan oy = — (B.12)
9Q
und
L
tanaf+Af = —. (B13)
bg

Eine Kopplung von Gleichung (B.11) und (B.12) bzw. von Gleichung (B.13) und
(B.12) resultiert in

tanay = 99 tan (B.14)
bo.o
und
tanapiaf = g—z - tan ay. (B.15)

Setzt man nun in den Ausdruck fir die normierte mittlere Bildintensitat aus Glei-
chung (B.4) die Gleichungen (B.8) - (B.10) und (B.14) - (B.15) ein, so gilt

I

D (PR ek

2

(B.16)
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Nach Einsetzen von Gleichung (B.8) und (B.9), erhdlt man

_ _ _ 2
J (f+1Af_$)2_ (%‘i)l_(%_$>l
1

% - T 1\ 2 . 1\ ! 1)1 (B.17)
(? B %) (? h 5) B (f+Af B %)
Weiteres Umformen ergibt
11 2
< = £ty (B.18)
- T, 1 1 ) :
Joo 75Tyt AT T ue
und ,
' 1
S . (B.19)

; Af-g-99
70 1+ F(fF+A5)-(9-9¢)

Ist Moy die Vergroferung des Objektivs in der ersten Zwischenbildebene des Mi-
kroskops und definiert man Mg~ als die Vergroferung des Crossoverbildes " durch
das Objektiv bei eingestellter Brennweite f + Af, so lassen sich die Gleichungen
(B.6) und (B.7) umformen in

90 9Q 1
1+ =1+ B.20
und
g g 1
Z_14+L =1+ , B.21
f bo Moy, ( )

mit den daraus folgenden Relationen
Mar - go = (f + Af) - (Mgw +1) (B.22)

und
MObj g = f . (MObj + 1) . (B23>

Einsetzen der Gleichungen (B.20) und (B.21) in Gleichung (B.19) ergibt fiir die

normierte mittlere Bildintensitat

J 1

= = B.24

jO 1 . Af(MQ//-l-l)(MObj-l-l) ( )
MObj-MQ//-gQ*MQ// “Mow;-g
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und unter anschliefender Verwendung der Gleichungen (B.22) und (B.23)
—2
i, A
- = Mo
o o (f+AS) -

Mop;+1

o (B.25)

Mgn+1 f

Da man nach dem Strahlensatz die Vergroferung Mg~ auch schreiben kann als

_bo—(f+Af)
Megn = TAAF (B.26)

kann man sie mit Hilfe von Gleichung (B.6) umschreiben als

f+Af
9o — (f +Af)

und danach in Gleichung (B.25) einsetzen, so dass man als Resultat fiir die normierte

Mgy = (B.27)

mittlere Bildintensitat
2
1EN, B R Af

J(Af=0nm) jo (M—é)-(f—l-Af)

Moyp;+1

(B.28)

erhélt. Dieser Ausdruck ergibt sich nach analogem Rechenweg auch fiir den Fall ei-
nes unterfokussierten Kondensors nach Abbildung B.3 unter der Beriicksichtigung,
dass dort die Abbildungen @’ und Q" des Crossovers virtuell sind und die dazu
gehorigen Bildweiten by und by negativ sind. Gleichung (B.28) fiir die normierte
mittlere Bildintensitat gilt also sowohl fiir einen iiber- als auch fiir einen unterfo-
kussierten Kondensor. Sie weist also tatsachlich eine Defokusabhingigkeit auf sowie
eine Abhéngigkeit von der Gegenstandsweite gg des Crossovers vor der Objektiv-
linse. Diese Gegenstandsweite wird durch die Anregung des Kondensors bestimmt,
also auch dadurch, ob der Kondensor unter- oder iiberfokussiert ist. Des Weite-
ren héngt die normierte mittlere Intensitét in Gleichung (B.28) von dem Verhéltnis
Moy;/(Mop; + 1) mit der Vergroferung Moy, des Objektivs in der ersten Zwischen-
bildebene des Mikroskops ab.

Nach [48]| hat eine Objektivlinse eine Vergréferung von 20 - 50. Fiir Moy = 20
nimmt Moy;/(Mopj + 1) einen Wert von ca. 0,95 an, fiir Moy; = 50 einen Wert von
ca. 0,98 und fiir Mo,; = 100 einen Wert von ca. 0,99. Fiir eine Objektivlinsenvergros-

serung Mop; > 50 und Kondensorlinsenanregungen, bei denen die Gegenstandsweite
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gg des Crossovers nicht zu nah an der Brennweite f der Objektivlinse liegt, kann
das Verhéltnis Moy;/(Moy; + 1) in Gleichung (B.28) néherungsweise auf 1 gesetzt
werden.

Da in Abbildung B.1 fiir die normierte mittlere Bildintensitét j (Af) /7 (Af = 0nm)
innerhalb des durch die Messung abgedeckten Defokusbereiches fiir die dort benutz-
ten kleinen Konvergenzhalbwinkel < 0,17 mrad ein ndherungsweise linearer Zusam-
menhang mit dem Defokus A f beobachtet wurde, soll an dieser Stelle die Ableitung
(7/40)" (Af) von Gleichung (B.28) berechnet werden. Fiir diese erhilt man

Nap--t ! | .
<j0>( N=7557 (2 = L) - (f+Af) - Af (B29)

Wir fiihren jetzt die Naherung Moy;/(Mop; + 1) ~ 1 ein, so dass sich der Ausdruck

FAY _ 1
<j0> A7) (F+Af)- (1= L2210 (B30

9Q

ergibt, es sei an dieser Stelle jedoch angemerkt, dass diese Naherung kritisch ist,
wenn g einen Wert besitzt, der zu nah an f liegt. Da der Ausdruck (f + Af) in
Gleichung (B.30) als multiplikativer Faktor bzw. in dem Bruch (f + Af)/gq steht
und die Brennweite f = 2,5mm am JEOL JEM 3010 im Vergleich zum Defokus
A f obiger Messungen sehr grof ist, benutzen wir hier die Naherung f+ Af = f, so

dass sich das Ergebnis fiir die Ableitung vereinfacht zu

AN
(70) (Af)Nf(l_f> = 3. (B.31)

9Q

Im Rahmen der obigen Néherungen fiir Moy, /(Mop; + 1) und f + Af ~ f ergibt
sich also eine konstante, vom Defokus Af unabhéngige, Ableitung der normierten
mittleren Bildintensitit S := (j/jo)’ (Af) ~ const. Dies bestitigt also den oben in
Abbildung B.1 beobachteten linearen Zusammenhang zwischen normierter mittlerer
Bildintensitat und Defokus Af.

Abbildung B.4 zeigt die Ergebnisse der Least-Squares-Fit-Anpassung von Gleichung
(B.28) an den experimentell bestimmten Verldaufen der normierten mittleren Bild-
intensitdaten in Abhéngigkeit vom Defokus Af aus Abbildung B.1. Dabei wurde
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Abbildung B.4: Normierte mittlere Bildintensitit j (Af) /j (Af = 0nm) in Abhingigkeit vom
Defokus Af der Einzelbilder aus denselben Fokusreihen wie in Abbildung B.1 fiir unterschiedli-
che Kondensorlinsenanregungen (Cond3); durch die Messpunkte wurde ein Least-Squares-Fit der
Gleichung (B.28) unter Variation der Gegenstandsweite gg des Crossovers gelegt; dabei wurde die
Vergroferung Moy, des Objektivs auf 100 gesetzt; dies brachte folgende Resultate fiir gg: a) bei
Cond3 = 5,37 gg = 2,448+0, 159 mm; b) bei Cond3 = 6,35 gg = 2,649+0,001 mm:; c) bei Cond3
= 5,37 go = 2,457£0,001 mm; d) bei Cond3 = 6,40 gg = 2,659+0,001 mm; e) bei Cond3 = 5, 50
gg = 2,487 £ 0,001 mm; f) bei Cond3 = 6,40 go = 2,670 £ 0,002 mm. Beziiglich Informationen

zu den betreffenden Fokusreihen und Messungen siehe Erklarungen zu Abbildung B.1.
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die Vergroferung des Objektivs in der ersten Zwischenbildebene des Mikroskops
Mop; auf 100 gesetzt, was naherungsweise gleichzusetzen ist mit der Naherung
Mowj/(Mop; + 1) = 1. Des Weiteren wurde die Herstellerangabe fiir die Brennweite
f =2,5mm eingesetzt und die Gegenstandsweite gg bei der Anpassung variiert. In
Abbildung B.4 ist deutlich die gute Ubereinstimmung zwischen den experimentellen
Verlaufen der normierten mittleren Bildintensitédt j (Af) /7 (Af = 0nm) und den
theoretischen Verldaufen nach Gleichung (B.28) zu erkennen. Auch wird die Rolle
der Kondensorlinsenanregung richtig beschrieben. Bei unterfokussiertem Kondensor
fallt die normierte mittlere Intensitdt mit steigendem Defokus Af, bei iiberfokus-
siertem Kondensor steigt sie mit A f. Die beobachtete Abhéngigkeit der normierten
mittleren Bildintensitéit vom Defokus ldsst sich also mit der aus obigen Uberlegun-
gen resultierenden Gleichung (B.28) reproduzieren.

Es sei an dieser Stelle angemerkt, dass auch fiir andere Vergroferungen Mp,; # 100
Gleichung (B.28) die experimentellen Verldaufe gut wiedergibt. So wurde im Rah-
men dieser Arbeit auch eine Least-Squares-Fit-Anpassung von Gleichung (B.28) an
die experimentellen Daten aus Abbildung B.4 bzw. B.1 fiir Moy; = 10 durchgefiihrt.
Auch die Resultate einer derartigen Anpassung brachten eine sehr gute Ubereinstim-
mung zwischen den experimentellen Verldufen der normierten mittleren Intensitét
und den theoretischen geméf Gleichung (B.28). Die Ergebnisse der so durchgefiihr-
ten Anpassungen bei Mo,; = 100 und Moy; = 10 unterscheiden sich im Prinzip nur
in den Resultaten fiir die Gegenstandsweiten gg des Crossovers. In Abbildung B.4
sind sie fiir Mop; = 100 angegeben, bei einer Anpassung der gleichen Messdaten aus
Abbildung B.4 mit Mo;; = 10 sind sie um 0,21 bis 0,26 mm hoher.

Falls entweder nicht bekannt ist, ob die Vergréfserung Mo,; des Objektivs in der er-
sten Zwischenbildebene des Mikroskops die Bedingung Moy, /(Moy; +1) &~ 1 erfiillt,
oder sie dies nicht erfiillt, so ist fiir eine genaue Bestimmung der Gegenstandswei-
te go des Crossovers mit Hilfe einer Least-Squares-Fit-Anpassung mit Gleichung
(B.28) zuvor eine experimentelle Bestimmung von Mp;; nétig. Eine experimentelle
Abschétzung kann durch Abbildung einer Probe mit Strukturen definierter bekann-
ter Grofke (z. B. Katalasekristalle [57] oder Netzebenen von Gold-Clustern) und der
gleichzeitigen Abbildung einer Selektorblende bekannten Durchmessers geschehen,

die in der ersten Zwischenbildebene des Mikroskops eingebaut ist. Das Bild der
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Probenstrukturen bekannter Grofe dient zur Kalibrierung der Gesamtvergrofserung
Mg.s. Gleichzeitig kann aus den Abmessungen der Blendendffnung auf demselben
Bild und dem bekannten Blendendurchmesser die Vergroferung Mpenqe der Blende
durch das Projektivlinsensystem und durch eventuell nachfolgende optische Systeme
berechnet werden. Moy; ergibt sich dann aus dem Quotienten M./ M piende-
Die Abbildungen B.2 und B.3 helfen nun dabei, die in diesem Abschnitt analysierten
Gegenstandsweiten gg des Crossovers in Abhéngigkeit von der Kondensorlinsenan-
regung dazu zu nutzen, den Durchmesser des Crossovers oberhalb der Objektivlinse
abzuschétzen. Weist man in diesen Abbildungen dem Crossover () iiber dem Objek-
tiv den Radius Rg zu, so ergibt sich fiir kleine Konvergenzhalbwinkel o
o= e ,
9Q — 9

wobei bei dieser Schreibweise a im Falle eines unterfokussierten Kondensors (gg < ¢)

(B.32)

negativ definiert wére. So erhélt man aus Gleichung (B.32) die Beziehung

L 90—y

== %27, (B.33)
aus der man auf den Radius R¢ des Crossovers schliefien kann. Sind aus der Ana-
lyse der defokusabhéngigen Bildintensitdten von Fokusreihen bei unterschiedlichen
Kondensoranregungen nach Gleichung (B.28) die Gegenstandsweiten gq fiir diese
Kondensorlinsenanregungen bekannt und kennt man die dazu gehérigen Konver-
genzhalbwinkel a z. B. aus direkten Messungen nach den im Anhang A beschrie-
benen Verfahren oder aufgrund einer Konvergenzhalbwinkeleichung, so muss nach
Gleichung (B.33) die Auftragung von 1/« in Abhéngigkeit von g¢ eine Gerade erge-
ben, deren Steigung den Kehrwert von R angibt und dessen Schnittpunkt mit der
1/a-Achse von R und g abhéngt.
Da wir die Gegenstandsweiten g bisher nur fiir das Beispiel von Moy,; = 100 angege-
ben haben, weil wir Moy,; nicht kennen, wir aber R nach Gleichung (B.33) nicht fiir
diesen Spezialfall bestimmen wollen, werden wir die Gegenstandsweiten gg im fol-
genden neu berechnen unter der Annahme, dass die Néherung Moy, /(Mop; + 1) =~ 1
gilt. Die folgende quantitative Auswertung fiir das JEOL JEM 3010 gilt also nur
dann, wenn die Vergroferung des Objektivs dieses Mikroskops diese Naherung er-
filllt. Ist diese Ndherung erfiillt, so gilt Gleichung (B.31) und im Rahmen des fiir
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obige Messungen verwendeten Defokusbereiches ergibt sich eine lineare Abhéangig-
keit der normierten mittleren Bildintensitét j (Af) /j (Af = 0nm) vom Defokus.
Dies haben wir in Abbildung B.1 bzw. B.4 auch festgestellt. So wurden in dieser
Arbeit elastisch gefilterte Fokusreihen diinner amorpher Kohlenstoff-, Silizium- und
Germaniumfilme am JEOL JEM 3010 fiir unterschiedliche Kondensorlinsenanre-
gungen aufgezeichnet und die Ableitungen bzw. Steigungen S := (5/70)" (Af) der
normierten mittleren Bildintensititen in Abhéngigkeit vom Defokus bestimmt und
fiir die jeweilige Kondensorlinsenanregung der Mittelwert dieser Steigung berechnet.
Auferdem wurden die Konvergenzhalbwinkel « fiir jede Fokusreihe nach dem Least-
Squares-Fit-Verfahren aus den dazu gehorigen Kontrast-Transfer-Charakteristiken
bestimmt, wie es im Anhang A geschildert ist, und ebenfalls fiir die jeweilige Kon-
densorlinsenanregung der Mittelwert von « gebildet. Dabei wurden nur kleine Kon-

vergenzhalbwinkel o < 0,17 mrad verwendet. Aus Gleichung (B.31) erhilt man

e ) e

9Q
so dass wir mit Hilfe dieses Ausdrucks, der gemessenen experimentellen Steigungen S

-1

und der Herstellerangabe f = 2, 5 mm die Gegenstandsweiten g fiir die verwendeten
Kondensorlinsenanregungen berechnen konnten.

Gleichung (B.34) ist fiir die vorgelegenen experimentellen Bedingungen am JEOL
JEM 3010 in Abbildung B.5 a) dargestellt und dort sind die nach dieser Gleichung
aus den Messwerten S berechneten Datenpunkte eingetragen. Abbildung B.5 b)
zeigt die Auftragung der experimentell gemessenen Werte 1/« in Abhéngigkeit der
korrespondierenden aus Gleichung (B.34) bestimmten Gegenstandsweiten gg des
Crossovers, die fiir das verwendete JEOL JEM 3010 nur dann giiltig sind, falls die
Objektivlinse des Mikroskops die Bedingung Moy;/(Mop; + 1) ~ 1 erfiillt. Durch die
Messpunkte wurde ein Least-Squares-Fit nach Gleichung (B.33) unter Variation der
Parameter R und g gelegt. Die Anpassung ergab fiir den Radius R des Crossovers
einen Wert von 9, 12£0, 85 nm, also fiir seinen Durchmesser Dy = 18,24+£1, 70 nm,
und fiir die Gegenstandsweite g = 2,525 £ 0,006 mm.

Die Messpunkte in Abbildung B.5 b) liegen nicht alle auf der eingetragenen Geraden.

Dies ist wohl auf einige eventuell fehlerhaft berechnete Werte von g¢ zuriickzufiihren,
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= Kehwert S” der Intensitatssteigung S aus den Fokusreihen in Abhangigkeit der = Kehrwert o” des Konvergenzhalbwinkels in Abhéingigkett der aus den experimen-
aus der Steigung S und der Brennweite f = 2,5 mm experimentell bestimmten tellen Intensitétssteigungen Sermitteten Gegenstandsweite g, des Crossovers
Gegenstandsweite g des Crossovers: s'= (1-flg,) 12000
0,16 - 10000 - ’
0,14 - 000
0,12 6000 - []
0,10 -
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T 2000
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a) g fmm b) gy fmm

Abbildung B.5: a) Kehrwert der experimentell aus den defokusabhingigen Intensititsverliu-
fen in Fokusreihen bestimmten Steigung S in Abhéngigkeit der nach Gleichung (B.34) aus diesen
Steigungen berechneten Gegenstandsweite gg des Crossovers; b) Kehrwert 1/« der experimentell
bestimmten Konvergenzhalbwinkel in Abhéngigkeit der aus den experimentell ermittelten Stei-
gungen S bestimmten Gegenstandsweite gg des Crossovers; « ist dabei hier bei unterfokussiertem
Kondensor negativ definiert; durch die Messpunkte wurde ein Least-Squares-Fit nach Gleichung
(B.33) gelegt mit den Ergebnissen Rg = 9,12 £ 0,85 nm und g = 2,525 & 0,006 mm. Die Messer-
gebnisse beziehen sich auf die Naherung Moy, /(Mop; + 1) ~ 1 und auf das JEOL JEM 3010 mit
den Einstellungen Spot-Size 2 und a-Angle 3. Zur Erklarung dieser Grofen siehe Anhang A.

da die Néherung Moy;/(Moy; + 1) ~ 1 zumindest dann kritisch ist, wenn g sehr
nahe bei der Brennweite f liegt, was man an den Gleichungen (B.28) und (B.29) er-
kennen kann. Bei Verwendung dieser Naherung fiir Mo;; und ohne genaue Kenntnis
von Moy; ist der hier gefundene Wert fiir R¢ also nur als Abschitzung zu verstehen.
Zur weiteren Beurteilung dieser Ergebnisse fiir Ry und g greifen wir auf die geome-
trische Optik zuriick. Geht man von dem aus der geometrischen Optik stammenden
Ausdruck fiir die Objektivlinsenvergroferung Moy; = f/(g— f) und von der Linsen-
gleichung aus, so kann man aus den ermittelten Daten fiir ¢ = 2,525+0, 006 mm und
der Brennweite f = 2,5 mm auf Mp,; und die Bildweite b der ersten Zwischenbild-
ebene des Mikroskops schliefen und erhélt Mo,; = 100424 und b = 252, 5460, 0 mm.
Diese Werte liegen unter Beriicksichtigung ihrer Messunsicherheiten in der richtigen

Grofsenordnung, denn durch eine dufere Langenmessung am JEOL JEM 3010 kann
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der Abstand zwischen Probenhalter und Selektorblende, die ja in der ersten Zwi-
schenbildebene sitzt, zumindest grob auf ca. 185 4+ 40, 0 mm abgeschatzt werden.
Obwohl der hier bestimmte Wert fiir Ry aufgrund der hier unbekannten Vergrofie-
rung Moy; und der fiir Mop; angenommenen Naherung nur als Abschitzung angese-
hen werden kann, weist Abbildung B.5 b) allerdings darauf hin, dass eine Untersu-
chung der Crossoverabmessung nach obigem Verfahren bei bekannter Vergroferung
Mop; und bekannter Brennweite f des Objektivs moglich sein sollte: dann kénnen
némlich nach Gleichung (B.28) die Gegenstandsweiten g fiir unterschiedliche Kon-
densoranregungen genauer ermittelt und der Crossoverradius R aus den gemesse-
nen Konvergenzhalbwinkeln mit Hilfe von Gleichung (B.33) durch eine Auftragung
von 1/« in Abhéngigkeit von gg analog zu Abbildung B.5 b) bestimmt werden.
Diese Methode wire eine Alternative zu der direkten Abbildung des Crossovers auf
ein Speichermedium bei fokussiertem Kondensor, da die Abbildung des Crossovers
durch die Linsenfehler ,yerwaschen wird und somit die Messung seines Durchmes-
sers auf dem Bild erschwert wird. Auch die hohe Intensitéit des Crossovers macht
seine Aufzeichnung und seine Durchmesserbestimmung auf dem Bild komplizierter.
Aufgrund der hohen Intensitét sollte bei der Bildaufzeichnung in diesem Fall mit ei-
ner Photoplatte und nicht mit der CCD-Kamera gearbeitet werden, um diese nicht
zu beschédigen.

Abschliefsend fiir diesen Abschnitt bleibt festzuhalten, dass die Abhéngigkeit der
mittleren Bildintensitét in Fokusreihen vom Defokus nach obigen Uberlegungen so-
wohl qualitativ als auch quantitativ reproduziert werden kann und dass diese Abhén-
gigkeit mafsgeblich von der Gegenstandsweite des Crossovers oberhalb der Objektiv-
linse beeinflusst wird. Fiir eine Berechnung von Kontrast-Transfer-Charakteristiken
aus Fokusreihen ist aufgrund dieser Defokusabhéngigkeit eine vorherige Intensitéts-
normierung der Diffraktogramme in Form eines Angleichs der mittleren Intensitdten
der Einzelbilder wichtig, also auch dann, wenn die Einzelbilder der Fokusreihe alle

mit der gleichen Belichtungszeit aufgezeichnet wurden.
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