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Kapitel 1
Einleitung

Ein Transmissionselektronenmikroskop mit integriertem Energiefilter (EFTEM) er-
moglicht die Aufzeichnung von Bildern, zu denen nur Elektronen mit einem spezi-
fischen Energieverlust, den sie durch die Wechselwirkung mit der Probe erlitten
haben, beitragen. Wird dieser Energiefilter bei der Abbildung eingesetzt, so erhélt
man eine energieverlustspezifische Abbildung (ESI = engl.: electron spectroscopic
imaging). Mittels dieser Abbildungsmethode lassen sich Elementverteilungsbilder,
sogenannte ,Elemental Maps“, erzeugen, aus denen ortsaufgeloste Elementinforma-
tionen gewonnen werden kénnen.

Zur Bestimmung von Fremdatomverteilungen in der Kristalleinheitszelle und zu
gitterplatzspezifischen Untersuchungen existieren unterschiedliche Methoden. Die
ALCHEMI-Methode (Atom Location by CHanneling Enhanced MIcroanalysis), die
von Spence und Taftg 1983 [29] entwickelt wurde, basiert auf der charakteristischen
Rontgenemission, deren Intensitéit von der Einstrahlrichtung abhéngig ist. Fiir leichte
Atome ist diese Methode wegen der geringen Fluoreszenzausbeute fiir diese Atome
nicht geeignet. Taftp und Krivanek [30] haben gitterplatzspezifische Untersuchun-
gen mithilfe der Elektronenverlustspektroskopie (EELS = engl.: electron energy-
loss spectrometry) am Beispiel eines Spinell durchgefiihrt. Hierzu haben sie zwei
EEL-Spektren bei zwei unterschiedlichen Kristallorientierungen aufgenommen und
anhand der Intensitdten der einzelnen Ionisationskanten Aussagen iiber die Element-

verteilung gemacht. In den letzten Jahren wurde u.a. vermehrt dem magnetischen
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zirkularen Dichroismus Aufmerksamkeit geschenkt. Hébert und Schattschneider [10]
haben 2003 den Vorschlag gemacht, zirkularen Dichroismus im TEM mit EELS zu
messen und hierzu kiirzlich erste Ergebnisse prisentiert [28].

Eine weitere Methode zur Untersuchung des zirkularen Dichroismus konnten die
energieverlustspezifischen Beugungsdiagramme (ESD = engl.: electron spectrosco-
pic diffraction pattern) sein.

Eine noch offenen Frage ist, ob sich die Struktur der Einheitszelle (EZ) aus energie-
verlustspezifischen Beugungsdiagrammen bestimmen léasst. Zur Auswertung dieser
experimentellen Diagramme ist es notwendig, Simulationen durchzufiihren und diese
mit den experimentellen Ergebnissen zu vergleichen. Overbeck [23| hat am Silizium-
einkristall diesen Vergleich durchgefiihrt. Im néchsten Schritt gilt es, Kristalle zu
untersuchen, die aus mehreren Elementen bestehen.

Gegenstand dieser Arbeit ist der Vergleich der Simulationen mit dem Experiment
am Beispiel von Galliumarsenid. In Kapitel 2 werden die notwendigen theoreti-
schen Grundlagen zur Berechnung des doppelt differentiellen Wirkungsquerschnit-
tes, der proportional zur Intensitit der energiegefilterten Beugungsdiagramme ist,
dargestellt. In Kapitel 3 werden die experimentellen Grundlagen wie Struktur und
Eigenschaften der Probe, Priaparation und Geréte, mit denen die Messungen durch-
gefiihrt worden sind, beschrieben. Als Modellprédparat wurde ein Galliumarsenidein-
kristall ausgewéhlt, dessen Ionisationsenergien fiir Gallium und Arsen bei 1115 eV
bzw. 1323 eV liegen. Fiir die Messungen standen zwei EFTEMs mit den Beschleu-
nigungsspannungen 80 £V und 200 £V zur Verfiigung. Da die Simulationen sehr
rechenzeitaufwendig sind, werden in Kapitel 4 Rechenzeitbetrachtungen gemacht,
die die Bedeutung der Anzahl der beriicksichtigten Blochwellen und die Kristallori-
entierung, und die damit verbundene Symmetrie, verdeutlichen. In Kapitel 5 wird
die Abhéangigkeit der ESD von der Kristalldicke und der Beschleunigungsspannung
untersucht und der Vergleich zwischen Experiment und Simulation durchgefiihrt.
Der Vergleich ist durch die digitale Aufzeichnung der Beugungsdiagramme mit einer
CCD-Kamera moglich. Durch die Linearitdt der Kameras konnen die Diagramme
untergrundkorrigiert werden und enthalten nach einer derartigen Korrektur nur die
elementspezifische Information, d.h. es tragen nur Elektronen zu dem Beugungsdia-

gramm bei, die eine bestimmte innere Schale eines Kristallatoms ionisiert haben.



Kapitel 2
Theorie der Elektronenbeugung

Dieses Kapitel behandelt die Streuprozesse der Elektronen in einer kristallinen Probe.
Zunachst wird die dynamische Theorie der Elektronenbeugung vorgestellt, bei der in
ihrer einfachsten Form der Kristall als starres, periodisches Kristallgitter betrachtet
wird (Kapitel 2.1.1). Werden innere Freiheitsgrade berticksichtigt, so kommt es zu
einer exponentiellen Dampfung der Wellenfunktion, die im Abschnitt 2.1.2 storungs-
theoretisch behandelt wird. Kapitel 2.2 handelt von der unelastischen Streuung. Hier
wird der doppelt differentielle Wirkungsquerschnitt fiir die unelastischen Streupro-

zesse hergeleitet, wobei der Einfluss der Mehrfachstreuung vernachlassigt wird.

2.1 Elastische Streuung

2.1.1 Dynamische Theorie der Elektronenbeugung

Zur Beschreibung der elastischen Beugung wird der Kristall zunéchst als eine starre,
regelméfige Gitterstruktur von einzelnen Atomen ohne innere Freiheitsgrade aufge-

fasst. Damit wird eine reine Potentialstreuung vorausgesetzt.

Fiir Proben, die dicker als die mittlere elastische freie Weglénge sind, miissen elasti-
sche Mehrfachstreuprozesse beriicksichtigt werden. Zur Beschreibung dieser Prozesse

existieren verschiedene Ansétze wie z.B. das Multislice-Verfahren und die dyna-
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mische Theorie. In [32] werden die wichtigsten Simulationsansétze vorgestellt. Auch
unseren Simulationen der unelastischen Streuprozesse liegt die in diesem Kapitel
dargestellte dynamische Theorie zugrunde. Eine ausfiihrliche Behandlung ist z.B. in
[19] zu finden.

Zur exakten Behandlung der Elektronenbeugung muss, auf Grund der hohen Ge-
schwindigkeit der einfallenden Elektronen, relativistisch gerechnet werden. Fujiwara
[7] hat 1961 gezeigt, dass die Losung der Schrodingergleichung eine gute Néherung
liefert, wenn relativistische Ausdriicke fiir Elektronenmasse und Wellenzahl verwen-

det werden.

Die einfallenden Elektronen sind durch die Energie £ und den Wellenzahlvektor k

charakterisiert. Die Losung der zeitunabhéngigen Schrodingergleichung
2
{a+ 23 v+ e -0, (2.1)

mit der relativistischen Elektronenmasse m und dem Laplace-Operator A, ist die
Wellenfunktion V(7).

Das Kristallpotential V() ist durch die Gitterstruktur periodisch und kann somit

in einer Fourierreihe entwickelt werden
V() = Vzexpligr], (2.2)
g

wobei ¢ den reziproken Gittervektor darstellt. Das reziproke Gitter wird durch die
reziproken Basisvektoren 51, by und 53 aufgespannt, die durch die Basisvektoren a,

d, und a3 des realen Gitters gegeben sind

L2
bi = —@; x @y 1, ], k zyklisch. (2.3)
VEZ

Vez ist das Volumen der Einheitszelle. Der reziproke Gittervektor lasst sich dann

mit diesen reziproken Vektoren zu

G = hby + kby + 1bs (2.4)



bestimmen, mit den Millerschen Indizes (h, k, [). Nach dem Bloch’schen Theorem
sind die speziellen Losungen der Schrodingergleichung (2.1) Blochwellen, die wie

folgt aussehen®
VO(7) =37 C4(ED) expli (§ + D). (2.5)

g

Die Blochwelle Nr. j setzt sich also aus der einfallenden ebenen Welle mit dem Wel-
lenvektor £9 und der Amplitude C’éj ) sowie den gestreuten ebenen Wellen (E(j )+ 9)
mit den Amplituden C’g ) zusammen. Die exakte Losung ¥(7) der Schrodingerglei-

chung ist eine Superposition unendlich vieler Blochwellen im Kristall

U(F) = ZGU)\DU)(F)' (2.6)

J

Da nicht unendlich viele Blochwellen beriicksichtigt werden kénnen, beschrankt man
sich auf eine endliche Anzahl N von Blochwellen. Durch Einsetzen der Gleichungen
(2.5) und (2.2) in die Schrodingergleichung (2.1) erhélt man die Dispersionsgleichung

der dynamischen Theorie

-, . ) 2 . .
[KQ — (k9 + g) } P + > UpC =0 (2.7)
h#£0
mit den Definitionen
2m 2m
und
2m

Die Anregungskoeffizienten €V) ergeben sich aus der Randbedingung fiir den stetigen
Ubergang der Wellenfunktion an der Kristalloberfliiche. Hierzu wird das Koordina-

tensystem so gewihlt, dass die x- und y-Achsen in der Kristalloberfliche liegen.

Tm Folgenden wird fiir die Entwicklungskoeffizienten Cg(E(j)) die Kurzschreibweise Céj )

benutzt.
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In diesem Fall lautet die Randbedingung:

expli k7]

Z ) expli kW7 Z C'a expli gr]‘ » (2.10)
welche nur dann erfiillt ist, wenn
D =k, und kY =k, (2.11)

und
1 = Ze(j)C’éj),
J
0 = ZeU)Cg) fiir § # 0 (2.12)
J

erfiillt sind. Durch die Gleichungen (2.11) sind die Transversalkomponenten des Wel-
lenvektors k() festgelegt. Nun muss nur noch k) bestimmt werden. Gleichung (2.8)
kann in guter Naherung durch

K? ~ k? (2.13)

ersetzt werden, da der Potentialkoeffizient V[ von der Grofenordnung 10 eV ist und

Elektronenenergien von mehreren 10 kel verwendet werden.

Strahlt man parallel oder unter kleinem Winkel zur Oberflichennormalen ein, so
werden nur die Reflexe in der reziproken Gitterebene senkrecht zur Oberflachennor-
malen angeregt. Unter Vernachlédssigung der riickgestreuten Elektronen erhalt man

die linearisierte Dispersionsgleichung

©) > 2 () oY), —
[7 D+ o (2kg + g )} T h}ﬂj Uz Y =0, (2.14)

7) bezeichnet dabei die Differenz zwischen den Wellenvektoren k) im Innern des

Kristalls und dem zugehorigen Vakuumwellenvektor k, in z-Richtung

kD) =k, + 40 (2.15)



Gleichung (2.14) lautet in Matrixschreibweise

MEW = AWzl), (2.16)
mit
Mgz —2%2 (2k5+¢°) (2.17)
und
M = 222 U, ;. (2.18)
Da das Kristallpotential reell ist,
U_g="U;, (2.19)

ist die Matrix M hermitesch. Die Eigenwerte hermitescher Matrizen sind reell und

die Eigenvektoren bilden mit folgender Normierung
ZC C9* =6, (2.20)

ZC Y=o (2.21)

ein Orthonormalsystem. Die Bedingungen (2.12) fiir die Anregungskoeffizienten ¢\/)

kénnen in einem linearen Gleichungssystem zusammengefasst werden

1 ciV oo e®
0 [=| P c® ]| @ |. (2.22)

g

Multiplikation mit der komplex konjugierten und transponierten Matrix ergibt
=i (2.23)

Damit erhélt man, bei nahezu senkrechter Einstrahlung, fiir die ungedampfte Gesamt-

wellenfunktion Wwurged- ()

gruneed- () ZCO exp [17 }ZCZ exp[ + g)r } (2.24)
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2.1.2 Absorption

Im vorangegangenen Abschnitt wurde die dynamische Theorie unter Annahme, dass
der Kristall ein starres Gebilde ohne innere Freiheitsgrade ist, behandelt. In die-
sem Fall gibt es nur diskrete Streurichtungen fiir die eingestrahlten Elektronen, die
Bragg-Reflexe. Es werden aber in einem realen Kristall innere Freiheitsgrade ange-
regt, so dass es zu einer unelastischen Streuung kommt, bei der die eingestrahlten
Elektronen auch zwischen den Reflexen gestreut werden und einen Energieverlust
erleiden. Diese Elektronen kénnen durch einen Energiefilter ausgeblendet werden
und tragen dann nicht mehr zur Bildintensitét bei: Es scheint, als seien die Elektro-

nen im Kristall absorbiert worden.

Zur mathematischen Beschreibung des Problems wurde von Moliére [20] phéno-
menologisch ein komplexes Kristallpotential eingefiihrt, welches die Dampfung der
Blochwellen in Ausbreitungsrichtung erzwingt. Von Yoshioka [36] wurde die quan-
tenmechanische Rechtfertigung aus der Storungstheorie geliefert. Durch den Ima-
ginirteil des Kristallpotentials werden auch die Eigenwerte vU) komplex. Im Fol-
genden wird eine kurze Zusammenfassung des Eigenwertproblems behandelt. Eine
detailliertere Betrachtung ist z.B. bei Weickenmeier [33] und Yoshioka [36] zu finden.

Die zeitunabhéngige Schrodingergleichung fiir unser System lautet
H® = FE®. (2.25)
Dabei setzt sich der Hamiltonoperator zusammen aus
H=H.+Hg+ H, (2.26)

mit der kinetischen Energie des eingestrahlten Elektrons

h2
He - —%A, (227)

dem Kristall-Hamiltonoperator Hx und dem Wechselwirkungsoperator

i (S S ) 229

2moap st




Der erste Summand in Gleichung (2.28) beschreibt die Wechselwirkung des einge-
strahlten Elektrons mit den Kristallelektronen am Ort 7; und der zweite die mit
den Kernen der Kernladungszahl Z;, am Ort ék Dabei sind [ und L die Anzahl
der betrachteten Kristallelektronen bzw. der beriicksichtigten Kerne im Kristall. ap

bezeichnet den Wasserstofiradius.

Die Gesamtwellenfunktion ® wird nach den Eigenfunktionen a, von Hy entwickelt

— —

(7, 71y, P By, RE) = > 0n(F)an(Fry. .., 71, Ry, o, Ry, (2.29)
wobei die Wellenfunktionen a,, durch
Hya,, = eya, (2.30)

bestimmt werden. ¢, ist die Energie des n-ten Anregungszustandes des Kristalls.
©o(r') in Gleichung (2.29) beschreibt die elastisch gestreuten Elektronen und ¢, (1)
(n # 0) die inelastisch gestreuten Elektronen, bei deren Streuung der Kristall in den
angeregten Zustand a, lbergeht. Ist die unelastische Wechselwirkung hinreichend
schwach, so ist ,, < ¢g. Einsetzen der Gleichung (2.29) in die Schrédingergleichung
(2.25), Multiplikation mit !, und Integration iiber alle Kristallkoordinaten ergibt,

unter Ausnutzung der Orthonormiertheit,

2 2
(a4 = SF b on =25 Y Hipn sm#£0 (231)
n#m
und ) )
m m
{A+k§ - ?Héo}% = ?Zﬂén%, (2.32)
n#0
mit )
K2 = h—”j (E — en) (2.33)
und
H' == (an|H'|a,). (2.34)

Die Terme H/,, @, (n # 0) werden vernachléssigt, da ¢, < ¢o vorausgesetzt wurde.
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Daraus folgt
2m

{A + kfn} Om = ?ano% ;m # 0. (2.35)
Mit der Green’schen Funktion

L explikpy|rm — 7"

Go(7,7') = (2.36)

A |7 =7

erhdlt man die Wellenfunktionen ¢,,, die in Gleichung (2.32) eingesetzt wird.

Weitere Rechnungen, die z. B. in [33] detailliert dargestellt sind, fithren zur erwei-

terten Dispersionsgleichung der dynamischen Theorie

(ki = (k+3)°] Cq+ 3 Uy 5Cr = = X VG (2.37)
F ;

Die linke Seite der Gleichung ist analog zur Gleichung (2.7). Auf der rechten Seite

wird der Einfluss der unelastischen Streuung durch die komplexen Koeffizienten

eingefiihrt, wobei U gﬁ eine kleine Korrektur zu Uj_j ist, welche im Folgenden ver-
nachléssigt werden kann. Durch die Gleichung (2.38) werden auch die Eigenwerte
komplex und der Imaginérteil der Eigenwerte bewirkt die Démpfung der Wellen-

funktion. Daraus ergibt sich die korrigierte Dispersionsgleichung

= (B9 +9)°| 09 + S U e i D uped =0, (239)
h 3
mit
ko + Uy ~ kp. (2.40)

Aus der Randbedingung des stetigen Ubergangs der Wellenfunktion an der Grenz-
flache folgt
FO) — k4 V(j) + i[[(j) — k4 (7(1') + i,u(j))e_; (2.41)
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mit k = ko. Mit Uberlegungen von Rossouw u. a. [25] erhélt man niherungsweise

fiir die Absorptionskoeffizienten

: 1 () ()

Daraus ergibt sich fiir die geddmpfte Wellenfunktion W& () bei nahezu senkrechter

Einstrahlung

\IJged'(F) — Z C(()J)* exp [(_M(]) + 1’}/(]))2} Z C’éj) exp [l (E + g)’l?} . (243)

J g

Bei der unelastischen Wechselwirkung der Primérelektronen mit dem Kristall setzt
sich U ;ﬁ aus den drei dominierenden Prozessen zusammen; die elektronische Anre-
gung (Tonisation von Kristallatomen durch unelastische Streuung und Anregung in
nicht vollbesetzte Leitungsbénder), Plasmonenanregung und Anregung von Phono-
nen

U ~ U

el) /(plas) /(phon)

p T Ugﬁ + Ugﬁ . (2.44)
Die elektronische Anregung und die Plasmonenanregung bewirken iiberwiegend sehr
kleine Streuwinkel im Vergleich zum Braggwinkel. Fiir die Berechnung der Potential-
koeffizienten werden sie daher ignoriert. Betrachtet man also nur die Phononenstreu-
ung, so kénnen die Potentialkoeffizienten Uy nach [33] in folgender Form geschrieben
werden

Uy = S @ e [ ex 5] (2.45)

mit

1;(g) = Atomstreuamplitude. (2.46)

Der Debye-Waller-Faktor exp {—%(uﬁ gﬂ mit der quadratisch gemittelten Auslen-

kung (u?) schwicht die Potentialkoeffizienten ab.
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2.2 Unelastische Streuung

Wahrend im Kapitel 2.1 die elastische Streuung behandelt wurde, wird in die-
sem Kapitel der doppelt differentielle Wirkungsquerschnitt derjenigen unelastischen
Streuprozesse hergeleitet, die zur Ionisation einer inneren Schale fithren. Hierbei
wird vorausgesetzt, dass die Dicke der Probe kleiner ist als die mittlere freie Weg-
ldnge fiir unelastische Prozesse, so dass es sich um eine unelastische Einfachstreuung
im Kristall handelt. Der doppelt differentielle Wirkungsquerschnitt ist direkt pro-
portional zur Zahl der Elektronen, die in ein Energieverlustintervall d(AFE) und
Raumwinkelintervall df) gestreut werden, und damit ein Mafs fiir die Intensitat in
unelastisch energiegefilterten Beugungsbildern. Der erste Abschnitt behandelt den
Ansatz fiir den Wirkungsquerschnitt, der im darauf folgenden Abschnitt ausgewertet

wird. Eine ausfiihrliche Darstellung ist bei Weickenmeier [33] zu finden.

2.2.1 Der Ansatz fiir den Wirkungsquerschnitt

Der Anfangszustand der einfallenden Elektronen ist eine ebene Welle mit dem Wel-
lenvektor k. Im Kristall spaltet sich diese Welle in Blochwellen auf, die in Kapitel 2.1
bestimmt wurden. Der Kristall befindet sich im Grundzustand. Im Endzustand ist
ein Kristallatom ionisiert und somit das Sekundérelektron aus der inneren Schale
des Kristallatoms in ein energetisches Kontinuum angeregt worden. Auferhalb des
Kristalls lisst sich das Primérelektron als ebene Welle mit dem Wellenvektor &'

betrachten.

Im Folgenden wird die mathematische Beschreibung der unelastischen Streuung in

atomaren Einheiten durchgefiihrt. Die Langen werden auf den Bohrradius

B Arreoh?

moe?

= 10,5289 A

ap

normiert. Die Energien werden in Einheiten von Rydberg (1 Ryd = 13,61 eV)

gemessen.
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In erster Ordnung zeitabhéngiger Storungstheorie kann der Wirkungsquerschnitt

nach Fermis ,Goldener Regel berechnet werden

0= G S FlUIar (2.47)

Dabei wird tiber alle Endzusténde summiert. Unter Vernachlédssigung der Austausch-
wechselwirkungen zwischen Primérelektron und Kristallelektron sind die Anfangs-
zustdnde |i) und Endzusténde |f) Produktzustdnde aus Primérelektronzustand |P)

und Kristallwellenfunktion ¥
1f) = [Py, ¥y) (2.49)

Wird die Kristallwellenfunktion nédherungsweise durch eine Slaterdeterminante be-
schrieben, so kann eine Integration iiber alle Koordinaten der Kristallatome bis auf
7 durchgefiihrt werden. Daraus ergibt sich der Wirkungsquerschnitt fiir die unelas-
tische Streuung, mit den Einteilchenwellenfunktionen ®; bzw. ®; des Innerschalen-

elektrons
do 1

k/
0= WZEKP@@HWP@@)!Q- (2.50)
7

Es werden naherungsweise fiir diese Zustdnde solche von freien Atomen gewéhlt. In
Ortsdarstellung sind die atomaren Wellenfunktionen, die sich nach Drehimpulsen

quantisieren lassen, gegeben durch:

Oy(7,) = Bpy(ra)Yim(Q) und (2.51)
(7)) = Dpr(ra)Yirm (). (2.52)
Dabei gelten folgende Bezeichnungen:
nlm : Haupt- und Drehimpulsquantenzahlen des Anfangszustandes
k : Impuls des Sekundéarelektrons im Endzustand
I'm/ Drehimpulsquantenzahlen des Endzustandes.
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Des Weiteren gelten die Beziehungen

— — =4
a — - Raa
B} 7
a
Qa =
Tq

wobei ﬁa den Ort der Kristallatome der Sorte a bezeichnet.

Auferdem wurden folgende Normierungen verwendet:

(n'l’m'|nlm> = 6nn’5ll’ 5mm’ (253)

K — K

(K'I'm'|klm) = o )01 O - (2.54)

Durch Summation iiber I’m’ und anschliefende Integration iiber g—ﬁ erhalt man
den Wirkungsquerschnitt fiir das Herausschlagen eines Elektrons, welches an einem
Atom der Sorte a im Zustand nlm gebunden ist. Da die Anregung jedes Atoms
der Sorte a einen moglichen Kristallendzustand darstellt, muss aufserdem iiber alle

Atompositionen R, summiert werden. Damit gilt fiir den Wirkungsquerschnitt

do dr k:’
= a2 ] o et VI P nim) . (2.55)

" l/ ’

Nach Umformung der s-Integration in die Integration iiber die Energie des Sekundér-
elektrons gilt fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt
d?o

1 !
dQd(0E) — 2(27) kk OSSPy VI i) (2.56)

_‘ l/ !

Im Abschnitt 2.2.2 wird die Auswertung der Wirkungsquerschnitte kurz dargestellt.
Eine ausfiihrliche Betrachtung ist in [33]| zu finden.
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2.2.2 Auswertung des Wirkungsquerschnittes

Zur Auswertung des Wirkungsquerschnittes (2.56) wird zuerst das Matrixelement
(P, KU'm/|V | Py, nlm)

betrachtet. Dazu miissen die Wellenfunktionen Py(7') bzw. Py, (') fiir den Anfangs-
bzw. Endzustand des Primérelektrons im gesamten Raum angegeben werden, der
in 3 Gebiete aufgeteilt ist. Die Abbildung 2.1 zeigt schematisch die 3 Gebiete mit
den Wellenfunktionen im Anfangs- bzw. Endzustand. Diese sind: Gebiet I oberhalb
des Kristalls (z < 0), Gebiet II in dem Kristall der Dicke d (0 < z < d) und das
Gebiet III unterhalb des Kristalls (2 > d). Im Anfangszustand beschreibt Pp(7") im
Gebiet I eine ebene Welle mit dem Wellenvektor E, die im Gebiet II in ein Bloch-
wellenfeld aufgespalten wird und der Dampfung (Absorptionseffekt) unterliegt. Aus
Stetigkeitsgriinden muss die Periodizitdt des Blochwellenfeldes in Gebiet III erhal-
ten bleiben, jedoch unterliegt das Wellenfeld nicht mehr der absorptionsbedingten
Déampfung.

Der Endzustand P, (7) ist im Gebiet III als ebene Welle festgelegt. Dazu gehort im
Gebiet II ein entsprechendes Blochwellenfeld mit Dampfung und im Gebiet I, aus
Stetigkeitsgriinden, ein ungeddmpftes Blochwellenfeld. Die Wellenfunktionen sind in
den 3 Gebieten wie folgt definiert:

Anfangszustand:

L(7) = expliki] (2.57)
() = explik ] G5O expl(i7Y) + 1 — A
7}

T = expliki’] Y CF O expl(irY) — u¥)d] expli G

gj

Endzustand:

AGORE exp[i/;"f']Zc{}f")*o;j’)exp[—(m'U’)_u'<f’>)d] explig'i'] (2.58)

g7
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Anfangszustand.:

_)
k Gebiet I: Einfallende ebene Welle

m Gebiet 11: Blochwellen (Ddmpfung)
‘%\‘ Gebiet III: Auslaufende Blochwellen
(ohne Ddmpfung)

Endzustand.:

Gebiet I: Einfallende Blochwellen
(ohne Ddmpfung)
‘%\‘ Gebiet I1: Blochwellen (Ddmpfung)

Gebiet I1I: Auslaufende ebene Welle

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung des Anfangs- und Endzustandes des Pri-

mérelektrons nach [33].
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() = expli K7 ZCO 7 exp[—(179") — /0N)d]

eXp[(w(”Jrlg —u(j'))F’]

) = expli k7).

Es wird iiber jedes einzelne Gebiet integriert und das Matrixelement setzt sich aus

der Summe dieser Integrale zusammen

(P wl'm (VI Peynim) - = [ @7 030 (ra) Vi (G) O () Vim(a) - (259)

1
3=z pl*( = I/=
{/fdr' ¢ )

1
3=/ pll*/ =/ 11 (=1
+ Hd 7' P (7 )PE (7 )|F—F’|

X

4 d3—»/P1H*< )PHI(—»/) 1 }

111 |7 — 7|

Diese Integrale sind bei Weickenmeier ausgewertet und zusammengefasst worden.

Daraus ergibt sich das Matrixelement wie folgt:

(P, KI'm/|V| Py, nlm) = 4WZZ D (Jg“*Q2 (2.60)
gi g'j'
/d37a (I)Hl/ (Q )(I)nl(ra)yim<ﬁa) eXp[(lé - :J)f]

Hier wurden die Abkiirzungen

Q = k-F+j-g+79 -7,
ﬁ(j)+ﬁ'(j’)

=
|

und die aus der dynamische Theorie bekannten Grofsen

verwendet.
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Zur Auswertung des Integrals wird die Exponentialfunktion im Integranden nach
Kugelflichenfunktionen entwickelt (siche auch Landau-Lifshitz [18]):

expli @] = 4x 3 i, (Qr)Y) o, (%) Y,y (). (2.61)
lima

Dabei bezeichnen die j;(Qr) die sphérische Besselfunktion der Ordnung [. Mit der
Definition
1 , .
Wit (Q) = 5z [ drriu (Qr)ia (1) Bu(r) (2.62)

erhalt man fir das Matrixelement

(P, kI'm!|V|Ps,nlm) = (4@222 D CD I expl(i@ — 1) Ra

-

9] g J
R Ve Q
X Z Yllml( )Wnl nl’(Q>
lim1 Q
X [ @Y ()i (D) Vi (D). (2.63)

Das Integral in Gleichung (2.63) ist durch

/ QY (DY (D) Vi, (D) = (=)™ i ¢<2l+1><2l14;1)<2l'+1)

I [ 1 Ur 11
x ' ' (2.64)
-m' m m 0 0 0
gegeben, wobei (:::) als WIGNERsche 3j-Symbole bezeichnet werden [18|. Fiir den

Wirkungsquerschnitt muss nun noch das Absolutquadrat des Matrixelementes gebil-

det werden. Da die Magnetquantenzahl m des Anfangszustandes des Kristallatoms
keine Messgrofe ist, muss iiber die 2] + 1 Mdglichkeiten gemittelt werden. Anschlie-
Kend ist mit der Besetzungszahl NN, zu multiplizieren. Als doppelt differentiellen

Wirkungsquerschnitt hat man nun

2
Ao N, k' U 1 1L

- (2 +1) 2.65

dQd(AE) (27)2Kkk 5 ZZ Z * ( 0 0 ) ( )

U l1mi 0

2

y ZZ D DT expl(i @ — 1) R WS (Q) Y, (%)

P

gi g
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Durch die Summation iiber R, werden alle Atome der Sorte a beriicksichtigt. Zur
Vereinfachung nutzt man die Periodizitdt des Kristalls aus. Der Vektor R, wird
dazu in den Gittervektor R und den Ortsvektor 7, zerlegt. Mit der Gitterperiode
¢ in z—Richtung und der Anzahl der im Kristall befindlichen Elementarzellen Ny

ergibt sich der allgemeine Ausdruck fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt

2
d20' Nlmk NEZc U1 ll

e 2l’ 2.
dQd(AE) (2m)2kk  d pzzlzm: 00 0 (2.66)

X ZZ Dl eapl(i @ — i)

gj g3’
N\ |2
xexpl(i(Y? = /D) = wpd Wik (Q)Yiim, (g)

Hier wird die Berechnung des Matrixelementes W'} .

wird auf [33] verwiesen, aus der das Programmpaket M AT RIX.FOR hervorgeht

, nicht néher betrachtet. Dazu

und unverdndert ibernommen wurde. Zur Berechnung der energiegefilterten Beu-
gungsdiagramme muss fiir alle interessierenden Streuwinkel €2 der doppelt differen-
tielle Wirkungsquerschnitt aus Gleichung (2.66) bei einem festen Energieverlust AE
berechnet werden.

In Kapitel 5 werden die Rechnungen fiir Galliumarsenid durchgefiihrt und mit dem

Experiment verglichen.



Kapitel 3
Experimentelle Grundlagen

Im folgenden Kapitel werden die experimentellen Grundlagen dargestellt. Der erste
Abschnitt befasst sich mit der verwendeten Probe Galliumarsenid. Hier wird vor
allem auf die Kristallographie bzw. auf die Symmetrieeigenschaften eingegangen,
die fiir die Simulationen eine besonders wichtige Rolle spielen. Als néchstes folgt
eine kurze Beschreibung der Probenpréiparation, da fiir qualitativ gute Messungen
die Qualitdt der Proben, und somit die Probenpréparation, von grofter Bedeutung
sind. Die verwendeten Geréate, Zeiss EM 902 und Zeiss Libra 200FE, und die expe-
rimentellen Parameter sind Gegenstand des dritten Unterkapitels (Abschnitt 3.3).

3.1 Die Probe

Fiir die Untersuchungen in dieser Arbeit wurde ein Galliumarsenideinkristall ver-
wendet, der eine Zinkblendestruktur mit der Gitterkonstanten a = 5,6537 A auf-

weist, die zur Raumgruppe No. 216 (T3-F43m) |35] gehort. Der Kristall setzt sich

aus 2 kubisch flichenzentrierten Untergittern zusammen, die jeweils um (i, i, i)
zueinander verschoben sind. Die relativen Atompositionen der Gallium- bzw. der
Arsen-Atome sind in Tabelle 3.1 aufgelistet.

Mit einer Translation entlang des Basisvektors und mit Symmetrieoperationen der
Raumgruppe F43m lassen sich diese Atompositionen, aus den beiden absoluten

Atompositionen von Gallium und Arsen, konstruieren. Durch die Raumgruppe ist

20
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1 1 . 1 1 1 1

Ga (40’) 070707 575707 §7O7§ 07575
1 1 1. 3 3 1. 3 1 3 1 3 3

As (4o | 13D DD DD1 DiDa

Tabelle 3.1: Relative Atompositionen fiir Galliumarsenid in der Raumgruppe F43m

und Wyckoff-Bezeichnung.
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Abbildung 3.1: Symmetriegeriist und Stereogramm der kubischen Punktgruppe 43m

2].

die Symmetrie des Kristalls vollstdndig beschrieben.

Bei der untersuchten Raumgruppe handelt es sich um eine flichenzentrierte Struk-
tur (F), die 4-zéhlige Drehinversionsachsen (4), 3-zihlige Drehachsen (3) und 2-
zéhlige Drehinversionsachsen (m) beinhaltet. Zur Verdeutlichung ist in Abbildung 3.1
das Symmetriegeriist und das Stereogramm der Punktgruppe 43m dargestellt. Wei-
tere Informationen zur Kristallographie sind z.B. bei Borchardt-Ott [2] zu finden.

Abbildung 3.2 zeigt die Kristallstruktur von Galliumarsenid in einer allgemeinen
Orientierungen und in zwei Projektionen. Fiir die Orientierung entlang der (100)-
Zonenachse erkennt man schnell eine 4-zdhlige Symmetrie mit Spiegelachsen. Die
Orientierung entlang der (110)-Zonenachse hat dahingegen nur eine Spiegelachse.
Diese Symmetrien spiegeln sich direkt in den Beugungsdiagrammen wieder. Zur

Rechenzeitenreduktion werden diese Symmetrien ausgenutzt, indem nur Teilstiicke
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b) c)

Abbildung 3.2: Galliumarsenideinheitszelle in 3 verschiedenen Orientierungen: a) in
einer allgemeinen Orientierung, b) entlang der (100)-Zonenachse und c) entlang der
(110)-Zonenachse.

der ESD berechnet werden und das Diagramm mit Hilfe dieser Symmetrieoperatio-
nen rekonstruiert wird.

Aus den ’International tables for X-ray crystallography’ [13] kann entnommen wer-
den, welche Reflexe fiir die Raumgruppe No. 216 erlaubt sind. Fiir die Miller’schen
Indizes h, k, [ ergeben sich folgende Bedingungen fiir die erlaubten Reflexe:

hkl: h+k, k+1, (I+h)=2n
hhl : (h+1=2n)
zyklisch
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Abbildung 3.3: Beugungsdiagramme von GaAs in (100)-Orientierung: a) Skizze und
b) Experiment.

Die Intensitéit der Beugungsreflexe ist proportional zum Quadrat des Betrages der

Strukturamplitude. Fiir Galliumarsenid sieht der Strukturfaktor wie folgt aus [34]:

F = {fGa‘i‘fAse%i(thkH)} (31)
{1 _I_egi(h-i-k) _|_€§i(h+l) _I_egi(k-i-l)}

mit der Atomstreuamplitude fg, und f4, fiir Gallium bzw. fiir Arsen.

Daraus folgen die vier Falle:

F=0 h, k, | gemischt

F =4(fca £1fas) h, k, [ alle ungerade

F =4(fca — fas) h, k, [ alle gerade und h + k 4+ 1 = 2N mit N ungerade
F =4(fga+ fas) h, k, [ alle gerade und h + k 4+ 1 = 2N mit N gerade.

Das entsprechende Beugungsdiagramm zur (100)-Zonenachsenorientierung ist in
Abbildung 3.3a) schematisch dargestellt. Das experimentelle Diagramm in Abbil-
dung 3.3b) wurde am Zeiss EM 902 bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV'
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aufgenommen. Fiir diese Orientierung treten nur die Reflexe 0kl auf, mit geradem &
und /. Die Grofe der Beugungspunkte in der Skizze deuten die Intensitét der Reflexe
an.

Fiir die intensitatsstarken Reflexe setzt sich der Strukturfaktor aus der Summe und
fiir die schwachen Reflexe aus der Differenz der atomaren Streufaktoren zusammen.
Durch Berechnung eines 45°-Keils kann das gesamte Beugungsbild, durch Rotation
und Spiegelung, rekonstruiert werden. Dadurch verkiirzt sich die Rechenzeit auf ca.
1/8. In Kapitel 4.1 wird ein Vergleich zwischen den (100)- und (110)-Orientierungen
beziiglich der Rechenzeit durchgefiihrt und die Rechenzeitreduktion genauer disku-

tiert.

In Abbildung 3.4 ist ein typisches Elektronen-Energieverlustspektrum (EELS) von
Galliumarsenid zu sehen. Daraus erkennt man, dass zur Aufnahme von energiever-
lustspezifischen Beugungsdiagrammen die L s-Ionisationskanten von Gallium und
Arsen geeignet sind. Die lonisationsenergien der verzogerten Kanten liegen fiir Gal-
lium bei 1115 eV und fiir Arsen bei 1323 eV [1|. Die M, s-Ionisationskante von
Arsen liegt bei 41 €V und damit noch im ,Low-Loss*“Bereich. Dieser erstreckt sich
hinter dem ,,Zero-Loss“-Peak bis ca. 50 eV’ und ist vor allem von Plasmonen und
Interbandanregungen geprégt, so dass diese Kante zur Aufnahme von energiever-
lustspezifischen Beugungsdiagrammen ungeeignet ist.

In den Berechnungen der ESD geht unter anderem auch der Debye-Waller-Faktor
ein (vgl. Gleichung 2.45), der eine nicht zu vernachlissigende Auswirkung auf die
Berechnung der Diagramme hat. Unseren Simulationen liegen die mittleren quadra-
tischen thermischen Auslenkungen fiir Gallium (u?) = 0,0079 A® sowie fiir Arsen
(u?) = 0,0062 A? [27] zu Grunde. Die Auswirkung des Debye-Waller-Faktors auf die
Beugungsdiagramme ist in den Abbildungen 3.5 bis 3.8 zu sehen. Hier ist ein Ver-
gleich der simulierten ESD mit unterschiedlichen Debye-Waller-Faktoren am Beispiel
der Arsen L, 3-Ionisationskante dargestellt. Abbildung 3.5a) wurde mit den oben auf-
gefiihrten mittleren quadratischen Auslenkungen berechnet, fiir die Berechnung der
ESD in Abbildung 3.5b) wurde sowohl fiir Gallium als auch fiir Arsen eine mittlere
quadratische thermische Auslenkung von (ug, »,) = 0,01 A? angenommen.

Als weitere Simulationsparameter waren vorausgesetzt: 80 £V Beschleunigungsspan-
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Abbildung 3.4: Typisches EEL-Spektrum von Galliumarsenid aus [1]. Das obere
Spektrum zeigt den ,Low-Loss*-Bereich mit der M, ;-Kante von Arsen. Im unteren

Spektrum ist der Energieverlustbereich der L-lonisationskanten von Gallium und

Arsen dargestellt.
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nung, (100)-Orientierung, 1410 eV Energieverlust bei einer Energiefensterbreite von
30 eV und 100 nm Kristalldicke. Beim Vergleich dieser Diagramme sind deutliche
Unterschiede im kleinen bis mittleren Streuwinkelbereich zu erkennen. Das Quotien-
tensignal und ein Linescan hierdurch (Abbildung 3.6) verdeutlichen den Unterschied
beider Diagramme nicht nur bei kleinen Streuwinkeln. Die Unterschiede in den Inten-
sitaten betragen bis zu £50 %.

Zum Vergleich zeigt Abbildung 3.7 die Beugungsdiagramme, die fiir einen Ener-
gieverlust von 1190 eV (Gallium L, s3-Ionisationskante) simuliert worden sind. Alle
weiteren Parameter wurden nicht verdndert. Hier sind die Variationen in den Beu-
gungsdiagrammen nicht so deutlich zu erkennen, das Quotientendiagramm und der
Linescan hierdurch zeigen jedoch wieder deutliche Unterschiede mit Schwankungen
in den Intensitéten bis zu 75% (Abbildung 3.8).

Auffallend ist, dass fiir das Arsen-Signal die Intensitdt des Quotientendiagramms
(Abbildung 3.6) héufiger wechselt als bei dem Galliumquotientendiagramm (Abbil-
dung 3.8). An den Positionen der {020}-Reflexe eines elastischen Beugungsdia-
gramms (vgl. Abbildung 3.3) ist im Galliumquotientendiagramm nur ein Intensi-
tdtsmaximum zu erkennen, wiahrend bei Arsen ein Intensitdtsmaximum umrandet
von einem Minimum zu beobachten ist. An den Positionen der {040}- und {022}-
Reflexe ist eine Kontrastumkehr zwischen den beiden Quotientendiagrammen zu
erkennen.

Die Auswirkung des Debye-Waller-Faktors auf die Beugungsdiagramme soll hier aber
nicht naher betrachtet werden. Es sollte nur gezeigt werden, wie wichtig eine genaue

Kenntniss dieses Faktors fur die Simulation ist.

3.2 Probenpraparation

Fiir unsere Untersuchungen war es notwendig, Probenstellen herzustellen, die ein-
kristallin und planparallel sind, also keinen Dickengradienten aufweisen. Zuséatzlich

sollte eine hochsymmetrische Orientierung gewéhlt werden, um die Rechenzeit der
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a)n b)n

Abbildung 3.5: Simulierte Beugungsdiagramme von Galliumarsenid in der (100)-
Orientierung bei einem Energieverlust von 1410 eV, einer Kristalldicke von 100 nm
und einer Beschleunigungsspannung von 80 V. a) (u2,) = 0,0079 A% und (u2,) =
0,0062 A% | b) (ud, ) = 0,01 A%,

b) 20 40 E0 20 100 120 140 180

Abbildung 3.6: a) Quotientendiagramm aus den Abbildungen 3.5 a) und 3.5 b),

b) Linescan durch a). Die schwarze Linie in a) reprisentiert den Linescan.
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a) b)

Abbildung 3.7: Simulierte Beugungsdiagramme von Galliumarsenid in der (100)-
Orientierung bei einem Energieverlust von 1190 eV, einer Kristalldicke von 100 nm
und einer Beschleunigungsspannung von 80 V. a) (u2,) = 0,0079 A und (u3,) =
0,0062 A% | b) (ud, 4,) = 0,01 A%,

20 40 (=) 20 o0 Tzo 140 Te0

b)

Abbildung 3.8: a) Quotientendiagramm aus den Abbildungen 3.7 a) und 3.7 b),

b) Linescan durch a). Die schwarze Linie in a) représentiert den Linescan.



29

entsprechenden Simulationen zu reduzieren (vgl. Kapitel 4.1).

In dieser Arbeit wurde ein Galliumarsenid-Wafer verwendet, der parallel zur [100]-
Zonenachse geschnitten war. Bruchstiicke wurden mit Sekundenkleber auf einen
Objekttrager geklebt. Anschlieflend wurden Diinnschliffe von ca. 20 pm Dicke ange-
fertigt. Da Galliumarsenid sehr sprode ist, wurden im nédchsten Praparationsschritt
zuerst die Kupfernetzchen (Mesh 50 bzw. Mesh 100) mit dem Kleber M-Bond 610 auf
die Proben geklebt. Die Proben waren teils grofser als die Netzchen, so dass mehrere
Netzchen auf eine Probe geklebt wurden. Nach Aushérten des Klebers wurden die
Proben in Aceton vom Objekttriger abgelost. Als ndchstes mussten die Netzchen,
voneinander getrennt bzw. die iiberstehenden Proben abgeschnitten werden. Zur
weiteren Diinnung wurden die Proben in einer Ionendiinnungsanlage (DuoMill 600
der Firma Gatan GmbH) 4 h — 6 h bei einem Kippwinkel von 10° — 12° und einge-
schalteter Rotation beidseitig gediinnt. Die Hochspannung zur Beschleunigung der
Argon-Ionen betrug 5 kV. Um die bei der Diinnung entstandene amorphe Schicht
an der Oberfliche moglichst stark abzutragen, wurden die Proben im Anschluss fiir
eine halbe Stunde bei einer Spannung von 2,5 kV nachgediinnt. Auf diese Weise
konnten Proben mit Kristalldicken zwischen 50 nm und 150 nm hergestellt werden,
wie sie fiir unsere Untersuchungen geeignet waren.

Die Anforderung an die Kristalldicke ist von der Beschleunigungsspannung des
TEMs abhéngig. Die Proben miissen eine Mindestdicke aufweisen, damit sich im
unelastisch gefilterten Beugungsdiagramm Kikuchilinien und Kikuchibéander ausbil-
den konnen. Sie sollten aber diinner als die mittlere inelastische freie Wegliange sein,
da bei den Simulationen von inelastischer Einfachstreuung ausgegangen wird. Das
bedeutet, je hoher die Beschleunigungsspannung ist, desto dicker muss die Probe
sein.

Abhéngig von dem Winkel, unter dem die Proben gediinnt wurden, weisen die Pro-
ben einen Dickengradienten auf. Da die ESD dickenabhéngig sind, beeinflusst dieser
die Messungen. Durch Auswahl eines kleinen beleuchteten Probenbereichs im TEM
haben wir Dickenvariationen von < £10 nm in unseren Experimenten erzielen kon-

nen.l

LGenauere Betrachtungen zur Kristalldicke sind in Kapitel 5.1 zu finden.
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Zur Herstellung von Proben mit geringen Dickegradienten kann auch eine FIB einge-
setzt werden. Dabei sollte aber liber die Problematik nachgedacht werden, inwieweit
sich z.B. die Galliumionen des Galliumionenstrahls der FIB in ein Galliumarsenid-

einkristall bei der Praparation einlagern.

3.3 Verwendete Gerate und experimentelle Para-

meter

Ein Transmissionselektronenmikroskop mit einem Energiefilter erlaubt es, energie-
verlustspezifische Beugungsdiagramme aufzunehmen. Zur Aufzeichnung dieser Dia-
gramme dienen z.B. Fotoplatten, Imaging Plates und CCD-Kameras. Fiir die Mes-
sungen in dieser Arbeit standen zwei Transmissionselektronenmikroskope mit ein-

gebautem Energiefilter zur Verfiigung.

e Das Zeiss EM 902 mit einer Beschleunigungsspannung von 80 kV und einem
Castaing-Henry Filter. Zur Aufzeichnung der ESD dienten Fotoplatten und
eine MegaView III Kamera der Firma Soft Imaging System. Die MegaView I11
ist eine 'side-mounted’ TEM CCD-Kamera mit einer maximalen Auflésung von

1376 x 1032 Pixel und einer Pixelgrofe von 6,45 pum x 6,45 pm.

e Das Zeiss Libra 200FE mit einer Beschleunigungsspannung von 200 £V, einem
Omega-Filter und einer UltraScan4000 Kamera der Firma Gatan. Die Ultra-
Scan4000 ist eine TEM ’bottom port’ CCD-Kamera mit einer maximalen Auf-
16sung von 4080 x 4080 Pixel und einer Pixelgrofe von 15 pum x 15 pm.

Zu einer quantitativen Auswertung der energieverlustspezifischen Beugungsdiagram-
me reicht es nicht aus, die Diagramme auf Fotoplatten aufzunehmen, da diese kein
lineares Ubertragungssystem sind und eine anschliefende Untergrundkorrektur der
gemessenen Intensitdten nicht vorgenommen werden kann. Das so aufgezeichnete
Diagramm enthélt das elementspezifische Signal der Innerschalenionisation, welches
von den vorangegangenen lonisationskanten sowie den inelastischen Mehrfachstreu-

verlusten iiberlagert ist. Abbildung 3.9 zeigt ein solches experimentelles Diagramm.
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Abbildung 3.9: Experimentelles Beugungsdiagramm von GaAs in (100)-Orientierung
bei einem Energieverlust von 1400 eV, einer Energiefensterbreite von 20 eV, einer

Kristalldicke von ca. 110 nm und einer Beschleunigungsspannung von 80 kV .

Es wurde mit dem EM 902 bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV auf
einem Kodak SO-163 Negativfilm aufgenommen. Die Energiefensterbreite betrug
20 eV, die Kristalldicke ca. 110 nm, die Belichtungszeit 300 s und der Energie-
verlust lag bei 1400 eV, also etwas oberhalb der L, s-Ionistionskante von Arsen
(Lo s-lonisationsenergie: 1323 eV/). Das entwickelte Negativ wurde anschlieftend ein-
gescannt und kontrastoptimiert, da trotz der relativ langen Belichtungszeit die Kon-
traste sehr schwach waren. Im ESD sind deutlich die 4-zéhlige Symmetrie und die
zusatzlichen Spiegelachsen zu erkennen, die es zulassen, bei vergleichenden Simula-
tionen einen Ausschnitt von 45° zu berechnen, und das gesamte Diagramm durch
Rotation und Spiegelung zu rekonstruieren (vgl. Abbildung 3.3). Da dem Arsensi-
gnal die vorangegangene lonisationskante vom Gallium iiberlagert ist, kénnen aber

keine elementspezifischen Aussagen iiber die Probe gemacht werden.

Mit einer CCD-Kamera ist es moglich, aufgrund ihrer Linearitéit elementspezifische
Informationen aus den Beugungsdiagrammen zu erhalten. Eine ausfiihrliche Charak-
terisierung von CCD-Kamerasystemen ist z.B. bei Hiilk [12] zu finden. Ein mit einer
CCD-Kamera aufgenommenes energiegefiltertes Beugungsdiagramm und das unter-
grundkorrigierte Signaldiagramm von Arsen, bei einem Energieverlust von 1395 eV

und einer Beschleunigungsspannung von 80 kV', zeigt Abbildung 3.10. Die Kristall-
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a)

Abbildung 3.10: Experimentelles Beugungsdiagramm (a) und untergrundkorrigiertes

b)

Beugungsdiagramm (b) von GaAs in (100)-Orientierung bei einem Energieverlust
von 1395 eV, einer Energiefensterbreite von 32 eV, einer Kristalldicke von ca. 110 nm

und einer Beschleunigungsspannung von 80 kV.

dicke betrug ebenfalls ca. 110 nm, die Energiefensterbreite 32 eV und die Belich-
tungszeit 160 s pro Bild. Die Diagramme, wie auch alle folgenden experimentellen
ESD, wurden so gedreht, dass die (020)- und (002)-Richtung der Abszisse bzw. der
Ordinate entspricht. Da die Beugungsdiagramme nicht direkt in dieser Orientierung
aufgenommen wurden, entstehen bei der Drehung und der Auswahl des Ausschnittes
von 6,4 Ggag X 6,4 Ogg2 schwarze Ecken.

Auch bei diesen Diagrammen ist wieder die 4-zéhlige Symmetrie mit den Spiegel-
achsen deutlich zu erkennen. Die nicht untergrundkorrigierten Diagramme aus den
Abbildungen 3.9 und 3.10 zeigen gleiche Strukturen. Das untergrundkorrigierte Beu-
gungsdiagramm in Abbildung 3.10 weist dahingegen, vor allem im Bereich kleiner
Streuwinkel, andere Strukturn auf, die elementspezifisch sind und im Folgenden mit

den Simulationsrechnungen zu vergleichen sind.

Overbeck [23] hat gezeigt, dass sich in energieverlustspezifischen Beugungsdiagram-
men die Intensitiaten in Abhéngigkeit von der Elektronenverlustenergie fiir alle Streu-
winkel, dhnlich wie im Elektronenenergieverlustspektrum (EELS), einem Potenzge-
setz folgend abfallen. Damit kénnen die Untergrundkorrekturen fiir EELS und fiir
energiegefilterte Abbildungen (ESI) auf die energiegefilterte Beugung iibertragen
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werden, wobei diese Untergrundkorrektur fiir jeden Streuwinkel einzeln durchgefiihrt
werden muss. Die Bestimmung des Untergrundes kann durch eine Extrapolation des
EELS vor der lonisationskante erfolgen.

Zur Extrapolation in den Energieverlustbereich £ > 100 eV wird meist das Potenz-

gesetz [5]

I (Es) = AyEg"™ (3.2)

verwendet. Dabei muss die Intensitét des Untergrundes I[) (Es) fiir die Verlustener-
gie Fg, bei der das zu korrigierende Bild aufgezeichnet wurde, fiir jeden Bildpunkt
(1,j) mit Hilfe der unabhéngigen Anpassungsparameter A;; und 7;; bestimmt wer-
den. Dazu miissen mindestens zwei Bilder bei den Energieverlusten E,; und F,
vor der lonisationskante des zu untesuchenden Elementes aufgenommen werden.
Durch die Anpassung von Gleichung (3.2) an die Intensitit in den Vorkantenbildern
werden die Parameter A;; und r;; Bildpunkt fiir Bildpunkt bestimmt, so dass dann
der Untergrund geméfs Gleichung (3.2) in den Energieverlust Eg extrapoliert werden
kann. Nach Abzug dieses extrapolierten Untergrundes vom Beugungsdiagramm, mit
den Intensitéten I;;( Eg) auf der Ionisationskante, erhdlt man das elementspezifische
Beugungsdiagramm. Diese beschriebene Methode wird als ,,Drei-Fenster-Methode*
bezeichnet. Zur besseren Untergrundkorrektur ist es oft sinnvoll, mehr Vorkanten-
bilder zu beriicksichtigen [22|. Anhand der ,Vier-Fenster-Methode®, bei der drei Vor-
kantenbilder und ein Bild auf der Kante aufgenommen werden, verdeutlicht Abbil-
dung 3.11 die Vorgehensweise der Untergrundkorrektur schematisch. Untersuchun-
gen zur optimalen Energiefensterposition und -breite fiir die Untergrundkorrektur
sind z.B. von Hofer [11], Kothleitner [17] und Gralla [8] durchgefiihrt worden.

Fiir unsere Experimente sind fiir die Untergrundkorrektur jeweils drei Vorkantenbil-
der aufgenommen worden. Fiir die Bestimmung des Gallium-Signals haben wir die
Fenster im Vorkantenbereich bei den Energieverlusten von 1013 eV, 1052 eV und
1091 eV und das Fenster im Kantenbereich der Gallium-Ls 3-Kante bei 1190 eV

gewahlt. Entsprechend haben wir fiir das Arsen-Signal, die Vorkantenfenster bei
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Abbildung 3.11: Schematische Darstellung des Verfahrens zur Untergrundsubtrak-
tion aus drei Vorkantenbildern und einem elementsensitiven Bild [31]. Die Energien
E.1, Ex, Eu3 und Eg kennzeichnen die Positionen der Energiefenster, bei denen die

Einzelbilder aufgenommen werden.
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den Energieverlusten von 1223 eV, 1262 eV und 1301 eV und das Fenster im Kan-
tenbereich der Arsen-L, 3-Kante bei 1410 eV gesetzt.

Durch die hohen Energieverluste, bei denen die ESD aufgenommen wurden, sind die
Intensitédten sehr gering. Daher sind relativ grofe Energiefensterbreiten und hohe
Belichtungszeiten notwendig. Die Energiefensterbreiten lagen fiir unsere Messungen
im allgemeinen bei ca. 30 eV und die Belichtungszeiten zwischen 100 s und 600 s,
je nach experimentellen Bedingungen. Die Belichtungszeit hangt zuséatzlich von der
Kristalldicke, der Intensitéit des Elektronenstrahls, der Kamera und deren gewahl-
ten Auflésung ab. Je dicker eine Probe ist, desto mehr Elektronen erfahren eine
unelastische Mehrfachstreuung und der Kontrast im Beugungsdiagramm nimmt ab.
Durch die Intensitéit des Elektronenstrahls kann die Belichtungszeit variiert werden.
Durch den groferen Strahlstrom bei einer héheren Intensitat kommt es aber zu einer
grofseren Strahlschédigung der Probe. Die Probenschédigung kann man minimieren,
indem man die Auflésung der CCD-Kamera durch die Funktion ,Binning* verklei-
nert. Bei diesem Verfahren werden z.B. bei Binning 2 2 x 2 Pixel zu einem Pixel
zusammengefasst. Durch Verringerung der Auflésung wird die Intensitét pro Pixel
bei ansonsten gleichen experimentellen Bedingungen erhcht. Somit kann man eine
Verringerung der Kameraauflosung zur Verringerung der Belichtungszeit nutzen.
Am Zeiss EM 902 wurde mit Binning 2 gearbeitet, d.h. die Auflésung der Kamera
MegaView III betrug 688 x 516 Pixel. Ein Pixel entspricht dann bei den Diagram-
men 0,18 mrad (0,024 Oy). Bei der UltraScan4000 am Libra 200FE wurden die
ESD mit Binning 4 aufgenommen, d.h. die Auflésung betrug 1024 x 1024 Pixel.
Hier entspricht einem Pixel 0,09 mrad (0,02 6pz). Diese Auflosungen reichen fiir
den Vergleich mit den Simulationen vollkommen aus. Bei den Simulationen wurden
aufgrund der hohen Rechenzeit mit einer maximalen Auflésung von 0,04 6ya0/Pixel
gerechnet (vgl. Kapitel 4.1).

Um eine Kontamination der Probe zu verringern, wurde mit Objektraumkiihlung
gearbeitet. Trotz dieser Kiithlung ist die Kontamination nicht komplett zu vermeiden,
so dass nach langer Belichtungszeit die Beugungsdiagramme einen diffusen Anteil

aufweisen.
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Zur Dickenbestimmung des untersuchten Kristalls wurden sogenannte ¢/A-Bilder
aufgenommen. Hierzu werden zwei Aufnahmen der Probenstelle verwendet, ein elas-
tisch gefiltertes und ein ungefiltertes Bild. Zu dem elastisch gefilterten Bild tragen
nur die Elektronen bei, die im Kristall keinen Energieverlust erlitten haben.

Die absolute Probendicke kann durch die folgende Formel berechnet werden [6]:

[ es
- Amln( g ) . (3.3)
Iy

I4es bzw. I sind die Intensitdten des ungefilterten bzw. des elastisch gefilterten Bil-
des und A;, ist die mittlere freie Wegléange fiir die unelastische Streuung.
Ay ist gegeben durch [6]:

Eq
106 F——
E

A = ITOE (in nm). (3.4)
(%)

Dabei ist 3 der Akzeptanzwinkel in mrad, der hier durch den Radius der verwende-

ten Kontrastaperturblende berechnet werden kann, E, die Energie der einfallenden

Elektronen in keV und

1+ (Eo/1022 keV)

F= 3.5
(14 (Ey/511 keV))? (3:5)

ein relativistischer Korrekturfaktor. £, kann durch die Ndherung
E,, =762 (3.6)

bestimmt werden, wobei Z die mittlere Ordnungszahl des Kristalls ist.

Bei bekannter Zusammensetzung kann A;, mit einer Genauigkeit von +£20% bestimmt
werden [6]. Fiir unsere Galliumarsenid-Probe erhalten wir fiir eine Beschleunigungs-

spannung von 80 £V und einen Akzeptanzwinkel von 10 mrad eine mittlere inelas-
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tische freie Weglange von A;, ~ 64 nm; fiir 200 £V und 14 mrad ist A;, >~ 92 nm.
Moore u. a. [21] haben die Orientierungsabhéngigkeit der Dickenbestimmung fiir
ebene Einkristalle untersucht. Bei einer Zonenachsenorientierung sind viele Reflexe

angeregt und es kann zu storenden Beugungskontrasten kommen, die die Messung

verfalschen.



Kapitel 4

Beschreibung der

Simulationsprogramme

Um einen Vergleich zwischen den simulierten und den experimentellen Diagrammen
durchzufiihren, miissen zuerst noch einige Voriiberlegungen zu den Simulationsrech-
nungen gemacht werden. Zur Berechnung der energieverlustspezifischen Beugungs-
diagramme werden die doppelt differentiellen Wirkungsquerschnitte berechnet, die
proportional zu der Zahl der Elektronen sind, die in ein Raumwinkelelement df2
und ein Energieverlustintervall d(AFE) gestreut werden. Da die digitalen ESD aus
n x n Pixeln aufgebaut sind, muss fiir jeden Streuwinkel der Wirkungsquerschnitt,
also insgesamt n x n Wirkungsquerschnitte pro ESD, fiir den durch das Experiment
vorgegebenen Energieverlust berechnet werden. Aufgrund der hohen Rechenzeit,
die im Unterkapitel 4.1 genauer betrachtet wird, ist die Auflésung der simulierten
Diagramme nicht so hoch wie die der experimentell aufgenommenen ESD. Es ist
eine Auflésung gewahlt worden, bei der die Strukturen noch gut zu erkennen sind
und die Rechenzeit noch vertretbar ist. Das Programmpaket zur Berechnung der
ESD besteht aus mehreren FORTRAN-Programmen, die in Kapitel 4.2 als Flussdia-
gramm dargestellt und kurz beschrieben werden. Alle Rechnungen wurden auf einem
VAX-alpha Prozessor durchgefiihrt. Durch immer schnellere Prozessoren sinkt die

Rechenzeit, so dass immer genauere Rechnungen durchgefiihrt werden kénnen.

38
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4.1 Rechenzeitbetrachtungen

Die Rechenzeit fiir die Simulationsrechnungen ist eine nicht zu vernachlissigende
Grofse und héngt von unterschiedlichen Parametern ab, die hier kurz vorgestellt

werden:

Anzahl der Atompositionen in der Einheitszelle

Anzahl der beriicksichtigten Blochwellen

Anzahl der Streuwinkel

Symmetrie (Berechnung eines minimalen Ausschnittes und Einbeziehung der

Symmetriegruppe des Kristalls in die Blochwellenberechnung)

Die Rechenzeit ist von der Anzahl der Atompositionen in der Einheitszelle abhén-
gig. Befinden sich in der Projektion mehrere Atome der gleichen Atomsorte auf
symmetriedquivalenten Positionen, so reicht es aus, den Wirkungsquerschnitt zu
den indquivalenten Atompositionen zu berechnen, der anschliefend mit der Anzahl

der aquivalenten Atompositionen gewichtet werden muss.

Ein weiterer entscheidender Parameter fiir die Rechenzeitreduktion ist die Anzahl
der beriicksichtigten Blochwellen, welcher an dieser Stelle ausfiihrlicher behandelt
wird. Die dynamische Theorie 16st das Streuproblem exakt, wenn unendlich viele
Blochwellen beriicksichtigt werden. Dies ist aber in der Praxis nicht moglich und
man muss sich auf eine endliche Zahl N beschranken. Dabei muss immer ein Kom-
promiss zwischen Genauigkeit und Rechenzeit der Simulation eingegangen werden.
Es sollten moglichst viele Blochwellen berticksichtigt werden, um einen Vergleich zwi-
schen Simulationen und Experiment durchfithren zu kénnen. Da aber die Rechenzeit
mit der vierten Potenz der Anzahl der beriicksichtigten Blochwellen wéchst, ist eine
grofse Anzahl von Blochwellen von Nachteil. Zur Abschiatzung der Anzahl N dient
z.B. die Konvergenz der Extinktionslange & der elastischen Streuung. Hierzu wer-

den fur eine Anzahl von Reflexen die Potentialkoeffizienten und die Intensitat der
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Abbildung 4.1: Skizze der Okl-Ebene zur Veranschaulichung der systematischen
Erhohung der Reflexanzahl.

Blochwellen in Abhéngigkeit von der Kristalldicke (Tiefenscan) berechnet. Anschlie-
Kend wird die Reflexanzahl erhéht und die Rechnungen erneut durchgefiihrt, bis eine
Konvergenz der Extinktionslange zu erkennen ist.

Fiir die Reflexauswahl werden zuerst die Reflexe bestimmt, die fiir die bestimmte
Einstrahlrichtung erlaubt sind. Die Bedingungen fiir diese erlaubten Reflexe sind
in Kapitel 3.1 aufgelistet. Aus diesen Bedingungen erhélt man fiir die Orientierung
entlang der (100)-Zonenachse die Reflexe 0kl, mit & und [ gerade.

Nun wird um den 000 Reflex ein Kreis gezogen. Die Reflexe, die innerhalb dieses
Kreises liegen, sind vom Betrag des reziproken Gittervektors kleiner als der betrach-
tete Radius. Durch das Vergréfsern des Radius wird die Reflexzahl vergrofsert, die
bei der Simulation bertiicksichtigt werden soll. In der Tabelle A.1 im Anhang A sind

die Reflexe mit den dazugehédrigen Betridgen der reziproken Gittervektoren fiir die
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(100)-Orientierung aufgelistet.

Zur Veranschaulichung des Verfahrens zur Erhchung der Reflexanzahl wurden in
Abbildung 4.1 unterschiedliche Symbole fiir die Reflexe verwendet. Auch hier wurde
wieder durch die Grofe der Symbole die unterschiedliche Intensitit der einzelnen
Beugungsreflexe verdeutlicht. Wie im Folgenden zu sehen sein wird, ist eine Reflex-
anzahl von 37 eine untere Grenze. Diese Reflexe sind als gefiillte Kreise dargestellt.
Beim Vergrofern des Radius kommen als néchstes 8 weiter Reflexe dazu, die durch
offene Kreise gekennzeichnet sind und in der Summe mit den 37 Reflexen 45 Reflexe
ergeben. Die néchsten Stufen sind 49, 57 und 61 Reflexe und als letztes 97 Reflexe.
Die berechneten Tiefenscans fiir Galliumarsenid sind in Abhéngigkeit der bertick-
sichtigten Reflexanzahl in Abbildung 4.2 fiir die (100)-Zonenachsenorientierung bei
einer Beschleunigungsspannung von 80 £V dargestellt.

Es ist deutlich zu erkennen, dass es ausreicht, fiir kleine Kristalldicken weniger

Reflexe zu berticksichtigen als fiir grofse Kristalldicken. Bei einer Kristalldicke von

0,8

0,6

Intensitét

04

0,2 4

0,0

Kristalldicke in nm

Abbildung 4.2: Tiefenscan von Galliumarsenid in (100)-Orientierung bei einer

Beschleunigungsspannung von 80 kV'.
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Abbildung 4.3: Galliumarsenidbeugungsdiagramme unter Beriicksichtigung der
Reflexanzahl bei unterschiedlichen Dicken. Arsen-Ls 3-Schalen-Ionisation, 1410 eV’
Energieverlust, a) 50 nm, 37 Reflexe, b) 50 nm 45 Reflexe, ¢) 100 nm, 37 Reflexe
und d) 100 nm, 45 Reflexe.

ca. 50 nm reichen 37 Reflexe aus, wiahrend bei einer Kristalldicke von ca. 100 nm
aber mindestens 45 Reflexe notwendig sind. Das zeigen auch deutlich die Beugungs-
diagramme in Abbildung 4.3.

Hier sind die ESD fiir die Arsen-Ls s-Ionisationskante (1410 eV') fiir die Kristall-
dicken von 50 nm und 100 nm und fiir 37 bzw. 45 angeregte Reflexe dargestellt.
Fiir die Kristalldicke von 50 nm ist, wie erwartet, kaum ein Unterschied zwischen
den Diagrammen mit 37 und 45 bertiicksichtigten Reflexen zu erkennen. Fiir 100 nm
ist dies aber nicht der Fall, so dass bei dieser Kristalldicke mindestens 45 Reflexe

einbezogen werden miissen.
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Zusétzlich ist die Anzahl der zu beriicksichtigenden Reflexe noch von der Orientie-
rung der Probe und von der Beschleunigungsspannung abhéngig. Auf die Orientie-
rungsabhéangigkeit wird hier nur kurz eingegangen. Unsere experimentellen Untersu-
chungen wurden an einer Galliumarsenidprobe durchgefiihrt, die eine (100)-Zonen-
achsenorientierung aufwies. Der Einfluss der Beschleunigungsspannung auf die ESD

wird in Kapitel 5.2 genauer behandelt.

In Abbildung 4.4 sind die Tiefenscans fiir 37, 63, 69 und 99 beriicksichtigte Reflexe
fiir die (110)-Zonenachsenorientierung bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV'
dargestellt. Hier tritt selbst bei kleinen Kristalldicken zwischen 20 nm und 40 nm fiir
63 und 69 Reflexen keine Konvergenz ein. Das bedeutet, die Rechenzeit wéchst allein
durch die Beriicksichtigung von mehr Reflexen stark an. Fiir 69 Reflexe, im Vergleich
zu 37 Reflexen, wie sie bei der (100)-Zonenachsenorientierung fiir eine Kristalldicke

von ca. 50 nm notwendig sind, steigt die Rechenzeit auf etwa das 12fache an.

Intensitét

Kuistalldicke in nm

Abbildung 4.4: Tiefenscan von Galliumarsenid in (110)-Orientierung bei einer

Beschleunigungsspannung von 80 kV'.
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Die Anzahl der Streuwinkel, die berechnet werden miissen, hingt von der Auflo-
sung ab, die erreicht werden soll. Im Experiment hatten wir eine Auflésung von
0,02 By /Pixel bis 0,024 0po0/Pixel, je nach Beschleunigungsspannung. Fiir die
Simulationen wurden Streuwinkel von —6,4 6y bis 6,4 Ogog und —6,4 Hypo bis
6,4 6yoo berechnet, wobei die Schrittweite 0,08 fpoo betrug. Diese Auflosung reicht
im Allgemeinen fiir einen Vergleich aus und die Rechenzeit kann relativ gering gehal-

ten werden.

Die Symmetrie wurde schon kurz in Kapitel 3.1 besprochen. Betrachtet man die Beu-
gungsbilder in (100)-Orientierung bzw. in (110)-Orientierung, so ist im ersten Fall
eine 4-zdéhlige Symmetrie mit Spiegelachsen und im zweiten Fall nur eine Spiegel-
achse zu erkennen. Durch die Berechnung eines minimalen Ausschnittes kann somit
die Rechenzeit reduziert werden. Im Falle der hochsymmetrischen (100)-Zonen-
achsenorientierung kann sie auf ca. 1/8 reduziert werden, bei der (110)-Zonenachsen-
orientierung nur auf ca. die Halfte. Nach Berechnung des minimalen Ausschnittes
muss das Vollbild mit einem zusétzlichen Programm zusammengesetzt werden.

Der Fehler, der durch die Rekonstruktion entsteht, liegt bei maximal 0,002 % und
wird daher nicht weiter beriicksichtigt. Die Rechenzeitreduktion ist also abhéngig

von der Symmetrie der Projektion der Punktgruppe des Kristalls.

In den Blochwellenberechnungen ist zusétzlich die Symmetriegruppe des Kristalls
einbezogen worden. Die Elektronen, die zur Intensitdt im energieverlustspezifischen
Beugungsdiagramm beitragen, spiiren nur das in Ausbreitungsrichtung projizierte
Kristallpotential. Daher ist es ausreichend, die planare Punktgruppe der Projektion
dieser Symmetriegruppe zu betrachten.

Wird entlang einer Zonenachse eingestrahlt, so werden nur die Blochwellen ange-
regt, deren Eigenvektor durch den zu einer Einsdarstellung gehérenden Eigenwert
gegeben ist. Da nach Gleichung (2.23) V) = C(()j)* gilt, muss in Gleichung (2.66)
nur noch eine Summation iiber alle Werte von j ausgefiihrt werden, fiir die gilt:

|C’éj )| # 0. Hierbei ist zu beachten, dass Galliumarsenid nicht zentrosymmetrisch ist
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und die Potentialkoeffizienten dadurch einen imagindren Anteil besitzen.
Eine ausfiihrliche Beschreibung hierzu und die damit verbundene mogliche Rechen-
zeitreduktion ist bei Overbeck [23] zu finden.

Durch diese Voriiberlegungen ist es moglich, die Rechenzeit stark zu kiirzen. Anhand
der Anzahl der zu beriicksichtigenden Reflexe fiir unterschiedliche Kristallorientie-
rungen wurde gezeigt, dass die gewéhlte Probe in der vorliegenden (100)-Orientierung
optimal ist.

Fiir die (110)-Orientierung und eine Kristalldicke von 50 nm wiirde die Rechenzeit
bei 69 beriicksichtigten Reflexen und der beriicksichtigten Symmetrie auf etwa das

48fache im Vergleich zur (100)-Orientierung ansteigen.

4.2 Programme

Wie schon im vorangegangenen Kapitel beschrieben, muss zuerst die Anzahl der
zu beriicksichtigenden Reflexe und die Anzahl der zu berechnenden Streuwinkel
festgelegt werden. Die Anzahl der Reflexe geht direkt in die Berechnung der Poten-
tialkoeffizienten ein. Die Matrixelemente werden fiir ein bestimmtes Element und
eine bestimmte Innerschalenionisation, in unserem Fall Gallium bzw. Arsen und
L, 3-Schalenionisation, berechnet. Fiir die Berechnung dieser Matrixelemente wird
das ,GSZ*“Potential (nach Green, Sellin und Zachor [9]) verwendet. Im néchsten
Schritt werden fiir jeden Streuwinkel die Eigenwerte und die Eigenvektoren, die
die einfallseitigen und ausfallseitigen Blochwellen beschreiben, und anschliefend die
doppelt differentiellen Wirkungsquerschnitte berechnet. Nach dem Zusammenset-
zen der Wirkungsquerschnitte der einzelnen Streuwinkel erhélt man das unelastisch
gefilterte Beugungsdiagramm. Die genutzten Programme sind in Abbildung 4.5 in
einem Flussdiagramm dargestellt und werden im Folgenden kurz beschrieben.

Die auszufiihrenden Programme sind dabei mit der Endung . for, die Eingabedateien
mit der Endung .dat gekennzeichnet. Mit den Dateien .com werden die jeweiligen

Programme gestartet und die einzulesenden Dateien aufgerufen.
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Abbildung 4.5: Flussdiagramm der verwendeten Programme zur Berechnung der

energieverlustspezifischen Beugungsdiagramme.
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Lattice.dat: Gitterdatei mit Anzahl der Atompositionen, Debye-Waller-Faktor
und Einstrahlrichtung

Reflex.dat: Tabelle der Reflexe, die eingelesen werden
Pot.for: Berechnung der Potentialkoeffizienten
Eig.for: Berechnung der Eigenwerte, elastisch und unelastisch

Wineig.for: Steuerung der Streuwinkel, fiir die der Wirkungsquerschnitt berech-

net werden soll
GSZ.dat: GSZ Potentialparameter nach Green, Sellin und Zachor |9
Matrix.for: Berechnung des Matrixelementes

_full.dat: reduzierte Gitterdatei mit Probendicke und Anzahl der dquivalen-

ten Atompositionen in der Projektion

Wqinc.for: Eingabe der Drehimpulse und der Anzahl der beriicksichtigten

Blochwellen
Wq_ J.for: Berechnung des Wirkungsquerschnittes
Input.for: Zusammenfiigen aller berechneter Wirkungsquerschnitte

Winrek.for: Rekonstruktion des Vollbildes aus einem Ausschnitt



Kapitel 5
Experiment und Simulationen

Nachdem die Grundlagen fiir die Experimente und die Simulationen in den vorange-
gangenen Kapiteln behandelt worden sind, werden nun die experimentellen Ergeb-
nisse mit den simulierten Ergebnissen verglichen.

Zunéichst werden die Dickenabhéngigkeit der ESD und damit die speziellen Anforde-
rungen an die Probe diskutiert. Des Weiteren werden Unterschiede in den Resultaten
zwischen den beiden Beschleunigungsspannungen 80 £V und 200 kV aufgezeigt, fiir
die ein Vergleich zwischen Simulation und Experiment mdéglich war und es werden
weitere Rechnungen fiir eine Beschleunigungsspannung von 300 kV vorgestellt. Die
Simulationen basieren alle auf der nichtrelativistischen Theorie. Arbeiten von Knip-
pelmeyer u.a. [15] haben aber gezeigt, dass sich relativistische Effekte bei hohen
Beschleunigungsspannungen (> 200 kV') nicht vernachléssigen lassen. Im letzten

Abschnitt werden die Experimente mit den Simulationen verglichen und diskutiert.

5.1 Die Kristalldicke

Die Kristalldicke ist ein sehr wichtiger Parameter fiir die Messungen und Simu-
lationen, da die energieverlustspezifischen Beugungsdiagramme sehr stark hiervon
abhéngen. Diese Abhéngigkeit wird in diesem Kapitel genauer anhand von Experi-

menten und Simulationsrechnungen fiir eine Beschleunigungsspannung von 80 kV
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untersucht.
Im zweiten Unterabschnitt wird die Dickenabhéngigkeit fiir eine Beschleunigungs-
spannung von 200 £V kurz am Beispiel von zwei experimentellen Diagrammen dar-

gestellt.

5.1.1 Dickenabhangigkeit der ESD bei einer Beschleunigungs-
spannung von 80 kV

In Abbildung 5.1 sind experimentelle energieverlustspezifische Beugungsdiagramme
dargestellt, die bei einer Beschleunigungsspannung von 80 £V und einem Energiever-
lust von 1410 eV aufgenommen worden sind. Die Energiefensterweite betrug jeweils
30 eV. Die Diagramme sind nicht untergrundkorrigiert und daher ein Summensignal
aus einem Untergrund, dem Galliumsignal und dem Arsensignal. Zur Verdeutlichung
der Dickenabhangigkeit reicht es aus, die unkorrigierten Bilder zu betrachten. Die
Kristalldicke in Abbildung 5.1a) betrug ca. 50 nm, in Abbildung 5.1b) ca. 70 nm und
in Abbildung 5.1¢) ca. 100 nm. In allen drei Beugungsdiagrammen ist die 4-zdhlige
Symmetrie anhand der Kikuchibdnder gut zu erkennen. Das Beugungsdiagramm
mit Kikuchilinien ist in Abbildung 5.2 schematisch fiir diese Orientierung darge-
stellt. Deutlich zu sehen sind die horizontalen und vertikalen {040}-Kikuchibédnder
und die diagonalen {022}-Kikuchibénder. Mit zunehmender Kristalldicke bildet sich
im Beugungsdiagramm mehr Struktur aus. Wahrend bei 50 nm fiir kleine Streuwin-
kel, und in den Bandern, kaum Struktur zu sehen ist, ist in diesen Bereichen bei einer
Kristalldicke von 100 nm deutlich Struktur zu erkennen. Fiir eine Kristalldicke von
70 nm erkennt man in der Mitte ein auf der Spitze stehendes Quadrat, in dessen
Inneren, im Vergleich zu der Kristalldicke von 50 nm, die Intensitit abgenommen
hat. Zusétzlich haben sich noch Bégen iiber den Spitzen des Quadrates gebildet, die
sich bei der Kristalldicke von 100 nm weiter verstarken. Zwischen diesen Bogen und
den Quadratseiten kommt es zu weiteren Kontrastdnderungen und feineren Struk-
turen. Es haben sich auch zusétzlich feinere Strukturen in den Béndern gebildet und

es sind weitere Kikuchi-Linien zu erkennen.
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Abbildung 5.1: Experimentelle Dickenserie fiir Galliumarsenid in (100)-Orientierung
bei einem Energieverlust von 1410 eV und einer Energiefensterbreite von 32 eV'. Die

Kristalldicken betrugen a) ca. 50 nm, b) ca. 70 nm und c) ca. 100 nm.
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Abbildung 5.2: Schematisches Beugungsdiagramm mit Kikuchilinien in der (100)-

Orientierung.

Die Abbildungen 5.3 und 5.4 zeigen die simulierten energieverlustspezifischen Beu-
gungsdiagramme fiir die Kristalldicken zwischen 50 nm und 100 nm. Im Gegensatz
zum Experiment, in dem der untersuchte Probenbereich meist mit einem Dickegradi-
enten behaftet ist, konnte hier die Kristalldicke korrekt eingegeben und in kleineren
Intervallen variiert werden. Die Rechnungen sind fiir Galliumarsenid in der (100)-
Orientierung bei einer Beschleunigungsspannung von 80 £V und fiir den 45-Strahlfall
(d.h. 45 Reflexe werden berticksichtigt) durchgefiihrt worden. Abbildung 5.3 zeigt die
Diagramme fiir einen Energieverlust von 1410 eV auf der Arsen L, s-Ionisationkante
und Abbildungen 5.4 die Diagramme bei einem Energieverlust von 1190 eV auf
der Gallium L s-Ionisationskante. Die Energiefensterbreite betrug jeweils 30 eV.
Es ist deutlich zu erkennen, dass die ESD fiir unterschiedliche Elemente, bei den
entsprechenden Kristalldicken, auch unterschiedliche Strukturen aufweisen. Diese
Unterschiede sind vor allem im Bereich kleiner Streuwinkel zu sehen. Hier kommt
es z.B. fiir eine Kristalldicke von 50 nm teils zu einer Kontrastumkehr. Mit wach-
sender Dicke éndern sich bei beiden Serien in diesem Bereich die Strukturen. In
Abbildung 5.4 sind diese Anderungen aber nicht so stark, wie in Abbildung 5.3. Die

Bénder haben im Bereich grofer Streuwinkel &hnliche Strukturen. Daher kénnen
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Abbildung 5.3: Dickenserie fiir Galliumarsenid in (100)-Orientierung bei einem Ener-
gieverlust von 1410 eV auf der Arsen L, s-Ionisationkant und 45 angeregte Reflexe.
Die Kristalldicken betrugen: a) 50 nm, b) 60 nm, c¢) 70 nm, d) 80 nm, e) 90 nm
und f) 100 nm.
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Abbildung 5.4: Dickenserie fiir Galliumarsenid in (100)-Orientierung bei einem Ener-
gieverlust von 1190 eV auf der Gallium Lg s-Ionisationskante und 45 angeregte
Reflexe. Die Kristalldicken betrugen: a) 50 nm, b) 60 nm, c¢) 70 nm, d) 80 nm,
e) 90 nm und f) 100 nm.
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anhand der Beugungsdiagramme Riickschliisse auf die Zusammensetzung des unter-
suchten Materials gezogen werden. An dieser Stelle soll jedoch noch nicht auf den
Vergleich der Experimente mit den Simulationen und auf den Unterschied zwischen
unterschiedlichen Ionisationsenergien eingegangen werden. Eine genauere Betrach-

tung ist in Kapitel 5.3 zu finden.

Es ist nicht sinnvoll, noch grofere Kristalldicken zu betrachten, da die Simulation
nur die inelastische Einfachstreuung berticksichtigt und daher eine Obergrenze gege-
ben ist. Betrachtet man Kristalldicken, die kleiner sind als 50 nm (Abbildung 5.5), so
erkennt man auch hier die starke Abhéngigkeit der ESD von der Dicke, die zum Teil
starker variiert als bei groferen Kristalldicken. Die Simulationen sind hier fiir den
37-Strahlfall berechnet worden, da es ausreicht, fiir kleinere Kristalldicken weniger
Reflexe zu beriicksichtigen und damit die Rechenzeit zu verkiirzen (vgl. Kapitel 4.1).
Bei einer Dicke von 20 nm sind die Bénder und die sternférmige Struktur stark ver-
waschen. Auferdem unterscheiden sich das Gallium- und das Arsen-Signal bei dieser
Kristalldicke kaum. Beide haben in der Mitte ein auf der Spitze stehendes Quadrat.
Wird die Kristalldicke vergrofiert, so werden die Bander immer schérfer und es bildet
sich im ESD mehr Struktur aus. Diese Struktur éndert sich fiir Gallium und Arsen
unterschiedlich. Beim Gallium bleibt das Quadrat weiterhin auf der Spitze und es
gibt Variationen im Kontrast in der Mitte des Quadrates und an den Seiten. Beim
Arsen dahingegen éndert sich die Form des zentralen Bereiches, die Intensitédt in der
Mitte scheint aber gleich zu bleiben.

Anhand dieser Diagramme erkennt man, dass die ESD stark mit der Kristalldicke
variieren, so dass man fiir das Experiment eine moglichst planparallele Probe mit
genau bekannter Probendicke benétigt. Dariiber hinaus sollte die Probendicke be-
stimmte Bedingungen erfiillen. Sie muss dick genug sein, damit sich geniigend Beu-
gungskontrast ausbilden kann und sie muss diinn genug sein, damit die Voraus-
setzung fiir eine inelastische Einfachstreuung erfiillt ist. Anhand der Simulationen
haben wir gesehen, dass die Kristalldicke bei 80 £V Beschleunigungsspannung min-
destens 30 nm bis 40 nm betragen sollte. Dieser Wert hiangt von der Beschleuni-

gungsspannung ab.



25

Abbildung 5.5: Dickenserie fiir Galliumarsenid in (100)-Orientierung: Energieverlust
von 1410 eV auf der Arsen L, j-lonisationskante, a) 20 nm, b) 30 nm, c) 40 nm
und d) 50 nm. Energieverlust von 1190 eV auf der Gallium L, 3-Ionisationskante,
e) 20 nm, f) 30 nm, g) 40 nm und h) 50 nm.



56 Kapitel 5: Experiment und Simulationen

Intensitit

Kristalldicke in nm

Abbildung 5.6: Tiefenscan von Galliumarsenid in (100)-Orientierung bei einer

Beschleunigungsspannung von 80 kV'.

Mit zunehmender Beschleunigungsspannung erhoht sich dieser Wert, da die Extink-
tionslinge mit der Beschleunigungsspannung zunimmt. Gibt man die Kristalldicke
anhand der Extinktionsldnge an, so kann man in Abbildung 5.6 ablesen, dass fiir
eine Beschleunigungsspannung von 80 £V und eine (100)-Zonenachsenorientierung

30 nm bis 40 nm Kristalldicke etwa zwei Extinktionsldngen entspricht.

5.1.2 Dickenabhangigkeit der ESD bei einer Beschleunigungs-
spannung von 200 kV
In Abbildung 5.7 wird nochmal kurz die Auswirkung der Anderung der Kristall-

dicke auf die ESD anhand zweier experimenteller Beugungsdiagramme gezeigt, die

am Libra 200FE bei der Beschleunigungsspannung von 200 £V aufgenommen worden
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b)

Abbildung 5.7: Experimentelle ESD fir Galliumarsenid in (100)-Orientierung bei
einer Beschleunigungsspannung von 200 £V und einem Energieverlust von 1410 eV'.

Die Kristalldicken betrugen a) ca. 100 nm und b) ca. 150 nm.

sind. Die weiteren Parameter waren hier: (100)-Orientierung, 1410 eV Energiever-
lust bei einer Energiefensterbreite von 33 eV'.

Auch hier sind deutliche Unterschiede zu erkennen. Bei einer Kristalldicke von
ca. 100 nm sind zusatzlich zu den Kikuchibéandern fiinf Beugungsreflexe in der Mitte
zu erkennen. Wird die Kristalldicke auf ca. 150 nm vergrofert, so verschwindet der
mittlere Reflex und die Intensitéiten der vier dufleren Reflexe verlagern sich etwas
in Richtung Mitte. Im dufteren Bereich erscheinen bei dem dickeren Kristall weitere
Kikuchilinien. Die Kontrastentwicklung mit zunehmender Kristalldicke ist &hnlich
der bei 80 £V (vgl. Abbildung 5.1). Mit zunehmender Dicke kommt es in der Mitte
zu einer Kontrastumkehr und im duferen Bereich nehmen die Kikuchilinien zu.

An den experimentellen Beugungsdiagrammen in Abbildung 5.1¢) (80 k£V') und in
Abbildung 5.7a) (200 kV) ist die Abhéangigkeit der ESD von der Beschleunigungs-
spannung fiir eine Kristalldicke von 100 nm zu erkennen, die im Folgenden Kapitel

weiter untersucht werden soll.
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5.2 Die Beschleunigungsspannung

Im vorangegangenen Kapitel wurde schon angedeutet, dass die Beschleunigungs-
spannung Auswirkungen auf die energieverlustspezifischen Beugungsdiagramme hat.
Diese Auswirkungen werden in diesem Kapitel anhand von Simulationsrechnungen
fiir Beschleunigungsspannungen von 80 £V, 200 £V und 300 £V behandelt.

Ausgehend von der Bedingung, dass die Kristalldicke mindestens zwei Extinktions-
langen entsprechen sollte, damit sich geniigend Beugungskontrast ausbilden kann,
kénnen wir die Mindestkristalldicke fiir eine Beschleunigungsspannung von 200 £V
aus Abbildung 5.8 ablesen. Sie entspricht demnach etwa 50 nm. Fir diese Kris-
talldicke reichen 37 Reflexe aus, die in den Simulationen beriicksichtigt werden
miissen. Abbildung 5.9 zeigt zwei simulierte ESD bei einem Energieverlust von
1335 eV fiir die Kristalldicken von 40 nm und 60 nm, also unterhalb und oberhalb
der bestimmten Mindestkristalldicke. Die energieverlustspezifischen Beugungsdia-
gramme zeigen einen Ausschnitt aus dem zentralen Bereich bis zu einem Streuwinkel
von 4,48 g9 X 4,48 Opp2. Wie zu erwarten ist, sind die Strukturen fiir eine Kris-
talldicke von 40 nm noch sehr verwaschen. Bei grofferen Kristalldicken, hier 60 nm,

werden die Strukturen deutlicher.

Fiir eine Beschleunigungsspannung von 300 £V ergibt sich &hnliches. Abbildung 5.10
und Abbildung 5.11 zeigen, dass die Mindestdicke hier ca. 60 nm sein sollte, damit
sich gentigend Beugungskontrast ausgebildet hat. Auch hier sollten fiir diese Kris-
talldicke 37 Reflexe fiir die Simulationen beriicksichtigt werden und fiir grofere Kris-

talldicken entsprechend mehr.

Zusammenfassend kann also gesagt werden, dass die Mindestdicke des zu untersu-
chenden Kristalls mit der Beschleunigungsspannung wéchst, was aber auch nicht
verwundert, da bei konstanter Kristalldicke die relative Kristalldicke, in Einheiten
der Extinktionsldnge, mit steigender Beschleunigungsspannung abnimmt.

Beim Betrachten der Extinktionslédngen fiir die unterschiedlichen Beschleunigungs-
spannungen (Abbildungen 5.6, 5.8 und 5.10) fillt noch auf, dass bei 80 kV fir
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Intensitat

Kristalldicke in nm

Abbildung 5.8: Tiefenscan von Galliumarsenid in (100)-Orientierung bei einer
Beschleunigungsspannung von 200 £V.

a)nb)n

Abbildung 5.9: Simulierte ESD von Galliumarsenid in (100)-Orientierung bei einer

Beschleunigungsspannung von 200 £V, einem Energieverlust von 1335 eV auf der

Arsen L, s-Ionisationskante und einer Kristalldicke von a) 40 nm und b) 60 nm.
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Intensitit
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Abbildung 5.10: Tiefenscan von Galliumarsenid in (100)-Orientierung bei einer

Beschleunigungsspannung von 300 £V.

Ldid

Abbildung 5.11: Simulierte ESD von Galliumarsenid in (100)-Orientierung bei einer
Beschleunigungsspannung von 300 £V, einem Energieverlust von 1335 eV auf der

Arsen Ly s-Ionisationskante und einer Kristalldicke von a) 40 nm und b) 60 nm.



61

Kristalldicken von 100 nm nur 45 Reflexe fiir die Rechnungen beriicksichtigt wer-
den miissen. Bei Beschleunigungsspannungen von 200 £V und 300 £V kann bei 45
Reflexen fiir eine Kristalldicke von 100 nm noch nicht von einer Konvergenz der
Extinktionsldnge gesprochen werden. Das bedeutet, dass die Rechenzeiten fiir diese
Beschleunigungsspannungen und diese Kristalldicke stark anwachsen.

Des Weiteren sollte beriicksichtigt werden, dass die Rechnungen nicht relativistisch
sind. Fiir Beschleunigungsspannungen bis ca. 100 £V reicht es aus, die nichtrelativis-
tischen Rechnungen kinematisch zu korrigieren, indem fiir die Masse und die Energie
die relativistisch korrekten Ausdriicke in die nichtrelativistische Rechnung einge-
setzt werden [4|. Knippelmeyer [14] hat gezeigt, dass bei der Berechnung der Wir-
kungsquerschnitte der Fehler, durch Verwendung nichtrelativistischer, kinematisch
korrigierter Formeln, so klein ist, dass er keine Rolle spielt. Fiir Beschleunigungs-
spannungen > 200 kV lassen sich die relativistischen Effekte nicht vernachlassigen.
Hier sind vor allem die magnetischen Wechselwirkungen zwischen den einfallenden
Elektronen und den beim Streuprozess angeregten Atomelektronen sowie die Verzo-
gerung der Wechselwirkung (Retardierung) von Bedeutung. Untersuchungen hierzu
sind von Knippelmeyer [15, 16] gemacht worden. In |24] werden die relativistischen
Wirkungsquerschnitte im Rahmen des Zentralfeldmodells untersucht.

In diesem Zusammenhang miissten fiir Beschleunigungsspannungen > 200 £V wei-
tere Untersuchungen durchgefiihrt werden, um Aussagen dariiber machen zu kénnen,
inwieweit sich diese relativistischen Effekte in der Intensitét der energieverlustspezi-
fischen Beugungsdiagramme auswirken und ob fiir diese Beschleunigungsspannungen

die ESD relativistisch berechnet werden miissten.

5.3 Vergleich zwischen Experiment und Simulation

In diesem Abschnitt werden die ESD fiir unterschiedliche Ionisationsenergien unter-
sucht und gepriift, inwieweit die simulierten Ergebnisse mit den experimentellen
Ergebnissen iibereinstimmen. Damit diese Ergebnisse verglichen werden konnen, ist
es notwendig, bei den experimentellen Beugungsdiagrammen eine Untergrundkor-

rektur duchzufiihren, da das expermimentelle Diagramm ein Summensignal ist, das
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sich zusammensetzt aus dem Untergrund, dem Signal eines anderen Elementes des-
sen lonisationskante vor dem zu untersuchenden Element liegt, und dem element-
spezifischen Signal. Die dazu verwendete ,Vier-Fenster-Methode” die auch fiir ESI
angewendet wird, wurde schon in Kapitel 3.3 vorgestellt.

Im Weiteren wird dabei zwischen den Beschleunigungsspannungen von 80 £V und
200 kV unterschieden, fiir die Messungen durchgefiihrt werden konnten. Da die
Gallium L, 3-Kante verzogert ist, kommt es bei dem Signal von Arsen, wegen der
Unsicherheit der Extrapolation des Untergrundes aus den Vorkantenbildern, zu rela-
tiv stark verrauschten Diagrammen, sodass hier die Untersuchungen teilweise sehr
schwierig sind. Dies ist fiir Gallium nicht der Fall, da vor der Galliumkante nur noch
die Arsen M, s-Kante bei einem Energieverlust von 41 eV und die Plasmonenpeaks

im ,,Low-Loss“-Bereich liegen.

Fiir eine Beschleunigungsspannung von 80 £V werden die experimentellen und simu-
lierten Ergebnisse, anhand von zwei Kristalldicken, 70 nm und 100 nm, diskutiert.
Nachdem in Kapitel 5.1.1 die Anderung der energiegefilterten Beugungsdiagramme
mit der Kristalldicke untersucht wurde, sollen hier nun die experimentellen, ele-
mentcharakteristischen Diagramme mit den Simulationen verglichen werden. Die
Abbildungen 5.12 und 5.13 zeigen die experimentellen, untergrundkorrigierten Dia-
gramme und die dazugehorigen simulierten Diagramme, die fiir den 45-Strahlfall und
fiir einen Energieverlust von 1190 eV berechnet wurden. Die Energiefensterbreite
betrug 30 eV und die Kristalldicke 70 nm (t = 1,1A;,) bzw. 100 nm (t = 1,5A;,).
Die elementcharakteristischen Beugungsdiagramme fiir Arsen, bei 1410 eV, sind in
den Abbildungen 5.14 und 5.15 ebenfalls fiir die Kristalldicken von 70 nm bzw.
100 nm abgebildet. Alle Diagramme weisen den charakteristischen 4-zéhligen Stern
fir die (100)-Orientierung auf. Im grofen Streuwinkelbereich sind im Experiment

sowie in den Simulationen die Intensitiatsverlaufe vergleichbar.

Der interessante Bereich ist auf den ersten Blick der Streuwinkelbereich bis etwa
4 Oggo. Dieser Bereich ist in Abbildung 5.16 nochmals als Detailausschnitt aus den
Abbildungen 5.12 und 5.14 dargestellt.
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a) b)

Abbildung 5.12: Gallium-Signal bei 80 £V Beschleunigungsspannung, einem Ener-
gieverlust von 1190 eV und einer Kristalldicke von 70 nm: a) Experiment (32 eV
Energiefensterbreite) und b) Simulation (45-Strahlfall).

a) b)

Abbildung 5.13: Gallium-Signal bei 80 £V Beschleunigungsspannung, einem Ener-
gieverlust von 1190 eV und einer Kristalldicke von 100 nm: a) Experiment (32 eV’
Energiefensterbreite) und b) Simulation (45-Strahlfall).

Das Gallium-Signal weist, sowohl im Experiment als auch bei der Simulation, ein
auf der Spitze stehendes Quadrat auf. Die Ecken liegen an den Positionen der {020}-
Reflexe eines elastischen Beugungsbildes. Im Inneren dieses Quadrates ist die Intensi-

téit beim Experiment gering, bei der Simulation ist dieses Intensitdtsminimum jedoch
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a) b)

Abbildung 5.14: Arsen-Signal bei 80 £V Beschleunigungsspannung, einem Energie-
verlust von 1410 eV und einer Kristalldicke von 70 nm: a) Experiment (32 eV
Energiefensterbreite) und b) Simulation (45-Strahlfall).

a) b)

Abbildung 5.15: Arsen-Signal bei 80 £V Beschleunigungsspannung, einem Energie-
verlust von 1410 eV und einer Kristalldicke von 100 nm: a) Experiment (32 eV
Energiefensterbreite) und b) Simulation (45-Strahlfall).

nicht so stark ausgeprigt. Fiir das Arsen-Signal dahingegen ist die Intensitét in der
Mitte bei dem simulierten Diagramm hoch, bei dem experimentellen Diagramm,
dhnlich wie beim Gallium-Signal, gering. Hier sind aber im mittleren Streuwin-
kelbereich &hnliche Strukturen zu erkennen. Die vier intensitdtsschwachen Gebiete
in der Simulation sind auch im experimentellen Diagramm schwach zu erkennen.

Da vor der Arsen L, 3-Ionisationskante die verzogerte Gallium L, 3-Ionisationskante
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c)

Abbildung 5.16: Detailausschnitte aus den Abbildungen 5.12 und 5.14 a) Gallium-
Signal bei 1190 eV, Experiment b) Gallium-Signal bei 1190 eV, Simulation (45-
Strahlfall), c¢) Arsen-Signal bei 1410 el/, Experiment und d) Arsen-Signal bei
1410 eV, Simulation (45-Strahlfall).

d)

liegt, kommt es bei dem Arsensignal zu einem relativ schwachen Signal-zu-Rausch-
Verhéltnis (SNR). Daher ist die Struktur der Arsendiagramme im Allgemeinen nicht

so gut zu erkennen, wie es bei den Galliumdiagrammen der Fall ist.

Zur Verdeutlichung des elementspezifischen Signals kann hier die ,Jump-Ratio“-
Methode herangezogen werden, die allerdings keine quantitativen Aussagen iiber
die Probe ermoglichen.

Hierzu werden zwei Energieverlustbilder, auf der Ionisationskante I, und vor der
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a)

Abbildung 5.17: ,Jump-Ratio-Bilder von Galliumarsenid bei einer Kristalldicke

b)

von 70 nm und einer Beschleunigungsspannung von 80 kV: a) Gallium-Signal und
b) Arsen-Signal.

[onisationskante [, aufgenommen und anschliefsend durcheinander dividiert

I,

I ="t
I

(5.1)

Abbildung 5.17 zeigt das ,Jump-Ratio“-Bild fiir das Gallium- bzw. das Arsen-Signal.
Die Energieverluste der Kanten- bzw. der Vorkantenbilder betrugen fiir Gallium
1190 eV und 1091 eV und fiir Arsen 1410 eV und 1301 eV'. Die Energiefensterbreite

betrug 32 eV. In beiden Féllen kommen die Strukturen deutlicher heraus.

Beim Vergleich der experimentellen Diagramme von Gallium und Arsen, sind deut-
liche Unterschiede zu erkennen. Im &uferen Bereich sind bei den untergrundkor-
rigierten Diagrammen aufer der {040}-Kikuchibdander zusétzlich noch die {020}-
Kikuchibander zu erkennen. Diese sind in den unkorrigierten experimentellen Dia-
grammen, in den Abbildungen 5.1 und 5.7, nicht zu sehen. Das innere Band erscheint
bei den Galliumdiagrammen (in den Abbildungen 5.12 und 5.13) dunkler und das
dufere Band heller. Bei den Arsendiagrammen (in den Abbildungen 5.14 und 5.15)
ist es umgekehrt.

Im zentralen Bereich ist die Intensitat in den experimentellen Diagrammen gering,

aber auch hier sind deutliche Unterschiede zwischen dem Gallium- und dem Arsen-
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Signal zu erkennen, z.B. weisen die ESD von Gallium Bégen auf, die bei den Arsen-
Diagrammen nicht auftreten. Diese Unterschiede sind auch im , Jump-Ratio“-Bild

deutlicher zu erkennen.

Als zweites Beispiel werden die elementcharakteristischen Beugungsdiagramme fiir
eine Beschleunigungsspannung von 200 £V kurz diskutiert. Die experimentellen und
simulierten Bilder sind fiir Gallium in Abbildung 5.18 und fiir Arsen in Abbil-
dung 5.19 dargestellt. Die untersuchte Kristalldicke betrug hier ca. 1,1 A;,. Das
entspricht etwa 100 nm bei dem in Kapitel 3.3 bestimmten A;,. Auch hier sind
wieder in allen Diagrammen die Kikuchibénder deutlich zu erkennen. Im Gegensatz
zu den experimentellen Diagrammen bei der Beschleunigungsspannung von 80 kV
(Abbildungen 5.12a) bis 5.15a)) sind hier im zentralen Bereich der experimentellen
ESD bei beiden Energieverlusten fiinf Reflexe zu sehen. Im restlichen Bereich sind
die Strukturen dhnlich.

Die simulierten Diagramme zeigen im Vergleich mit den Experimenten, wie auch
schon bei 80 kV, fiir grofse Streuwinkel dhnliche Strukturen. Im Bereich kleiner
Streuwinkel ist nur fiir das Arsensignal eine Ubereinstimmung zu erkennen. In den
simulierten ESD sind in den Bereichen der vier dufteren Reflexe der experimentellen
ESD, die ein Quadrat bilden, auch helle Bereiche zu erkennen. Die Unterschiede
der experimentellen Gallium-Beugungsdiagramme zu den experimentellen Arsen-
Beugungsdiagrammen sind deutlich zu sehen. So kommt es fast im gesamten Bereich
der Kikuchibéander zu einer Kontrastumkehr zwischen den experimentellen ESD von

Gallium und Arsen.

Bei der Aufnahme der experimentellen Beugungsdiagramme gab es zusétzlich auf-
grund der hohen Belichtungszeiten das Problem der Kontamination, welches in
Abbildung 5.20 als Beispiel dargestellt ist. Es handelt sich um ein so genanntes
t/A-Bild, das am Libra 200FE nach einer Bestrahlungszeit von ca. einer Stunde auf-
genommen wurde. t/A-Bilder werden zur Bestimmung von Probendicken aufgenom-

men. Diese Methode zur Dickenbestimmung wurde schon in Kapitel 3.3 beschrieben.
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a) b)

Abbildung 5.18: Gallium-Signal bei einem Energieverlust von 1190 eV, einer Kristall-
dicke von 100 nm und einer Beschleunigungsspannung von 200 kV: a) Experiment
(33 eV Energiefensterbreite) und b) Simulation (57-Strahlfall).

a)

Abbildung 5.19: Arsen-Signal bei einem Energieverlust von 1410 eV, einer Kristall-

b)

dicke von 100 nm und einer Beschleunigungsspannung von 200 £V': a) Experiment
(33 eV Energiefensterbreite) und b) Simulation (57-Strahlfall).



69

Abbildung 5.20: t/A-Bild einer Galliumarsenid-Probe, mit Kontamination, nach
Aufnahme einer ESD-Serie. Der dunkle Bereich wurde wahrend der Aufnahme der
ESD-Serie nicht bestrahlt, der helle Bereich wurde bestrahlt. Die schwarze Linie

reprasentiert einen Linescan, dessen Intensitétsprofil in 5.21 gezeigt wird.

x) 200 400 00 S00 1000

Abbildung 5.21: Linescan durch das ¢/A-Bild aus Abbildung 5.20.

In dem t/A-Bild sind zwei Bereich, ein heller und ein dunkler Bereich, zu unter-
scheiden. Der dunkle Bereich ist ein unbeschadigter Probenbereich, der wahrend des
Experiments nicht bestrahlt wurde. Der Probenbereich, der wiahrend der Aufnahme
einer ESD-Serie bestrahlt wurde erscheint hier hell. In Abbildung 5.21 verdeutlicht
ein Linescan iiber die Probe den Einfluss. Fiir den unbeschéadigten Probenbereich ist
in Abbildung 5.21 bei den Kanélen 0— 400 ein ¢/A von etwa 0,85 bis 0,90 abzulesen.

Das entspricht bei einem A;, >~ 92 nm, das in Kapitel 3.3 fiir unsere Experimente
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am Libra 200FE bestimmt wurde, etwa 78 nm — 83 nm. Fiir den bestrahlten Bereich
(Kanéle > 400) steigt dieser Wert stark an, was auf Kontamination bzw. Schicht-

dickenzunahme wihrend der Bestrahlung hinweist.

Quantitative Aussagen konnen also an dieser Stelle {iber die Probe nicht gemacht
werden. Es konnte aber gezeigt werden, dass es zwischen den einzelnen Elementen im
Kristall Unterschiede in den energieverlustspezifischen Beugungsdiagrammen gibt,
auch wenn diese auf symmetriedquivalenten Atompositionen sitzen.

Auch die wichtige Rolle der Kristalldicke ist verdeutlicht worden. So konnte gezeigt
werden, dass fiir die Experimente die Kristalldicke etwa 1,1 A;, entsprechen sollte,
damit sich geniigend Beugungskontrast ausbildet. Da in den Simulationen nur die
inelastische Einfachstreuung beriicksichtigt wird, sollten die Proben nicht viel dicker
sein. Aber auch die Simulationen haben gezeigt, dass es sinnvoll ist, bei kleineren
Kristalldicken die Messungen durchzufiihren, da die Anzahl der zu berticksichtigen-
den Reflexe in den Simulationen mit der Kristalldicke steigt und damit auch die
Rechenzeit.

Ein Problem bei den Simulationen ist sicherlich unter anderem der Debye-Waller-
Faktor, der genau bekannt sein muss. Des Weiteren kénnte der relativistische Effekt
fiir die Beschleunigungsspannung von 200 £V eine wichtige Rolle spielen. Hierzu
miissten noch weitere Untersuchungen durchgefiihrt werden, um zu priifen, welche
Auswirkungen der relativistische Effekt auf die elementverlustspezifischen Beugungs-
diagramme hat.

In den letzten Jahren wurde dem zirkularen Dichroismus im TEM vermehrt Auf-
merksamkeit geschenkt. Von Hébert und Schattschneider [10] wurde 2003 der Vor-
schlag gemacht, zirkularen Dichroismus im TEM mit EELS zu messen. Erste Ergeb-
nisse hierzu wurden von Rubino [26] und Schattschneider [28| présentiert. Dies
konnte auch eine weitere Anwendung der energieverlustspezifischen Beugungsdia-

grammen sein.
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Kapitel 6
Zusammenfassung

Uber die Elementverteilung innerhalb der Einheitszelle eines kristallinen Pripa-
rats lassen sich anhand energieverlustspezifischer Beugungsdiagramme nur Aussagen
machen, wenn die experimentellen Diagramme mit Simulationen verglichen werden
konnen. Die Simulationen héngen von einigen Parametern, wie der Kristallorientie-
rung, der Symmetrie des Kristalls, der Kristalldicke, der Beschleunigungsspannung
des TEM, der Anzahl der Beugungsreflexe und der Elektronenverlustenergie ab, die

genauer untersucht werden miissen.

Durch die digitale Aufzeichnung der Beugungsdiagramme mit CCD-Kameras oder
aber auch Imaging Plates [3] ist es moglich, elementspezifische Untersuchungen
durchzufiihren. Es kann in einem unelastisch gefilterten, im Ionisationsenergiever-
lustbereich des analysierten Elementes aufgezeichneten, Beugungsdiagramm der Un-
tergrund, der durch Auslaufer von Ionisationskanten bei geringeren Energieverlusten
und durch Mehrfachstreuung zustande kommt, mithilfe der ,Vier-Fenster-Methode'

abgezogen werden, sodass nur der elementspezifische Teil iibrig bleibt.

Gegenstand dieser Arbeit war es, die Simulationen von energieverlustspezifischen
Beugungsdiagrammen mit den experimentellen energieverlustspezifischen Beugungs-
diagrammen fiir eine zweiatomare Basis zu vergleichen, um Aussagen dariiber machen

zu konnen, inwieweit und unter welchen Voraussetzungen die Simulationen zur quan-
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titativen Auswertung der ESD beitragen konnen. Da die Rechenzeit unter anderem
nahezu proportional zur vierten Potenz der Anzahl der Blochwellen ist, sollte die
Anzahl der bei der Simulation beriicksichtigten Reflexe moglichst gering gehalten
werden.

Es wurde gezeigt, wie die Rechenzeit stark reduziert werden kann, indem die Anzahl
der Blochwellen minimiert wird und dennoch die Genauigkeit der ESD ausreicht.
Zur Bestimmung der Anzahl der Blochwellen, die beriicksichtigt werden miissen,
wurde das Kriterium der Konvergenz der Extinktionslangen benutzt. Eine weitere
Rechenzeitreduktion konnte durch die Symmetrie des Kristalls und eine geeignet
gewahlte Kristallorientierung erreicht werden. Dies wurde an zwei Kristallorientie-
rungen gezeigt, bei denen sich die Rechenzeit um einen Faktor 48 unterscheidet und
die Wahl der (100)-Zonenachsenorientierung fiir Galliumarsenid bei den Untersu-
chungen rechtfertigt.

Weitere wichtige Parameter, wie der Debye-Waller-Faktor, die Kristalldicke und die
Beschleunigungsspannung, wurden genauer untersucht. Dabei stellte sich heraus,
dass der Debye-Waller-Faktor auf die Rechnungen einen relativ grofen Einfluss
hat und dieser genau bekannt sein muss. Aber auch die Kristalldicke muss genau
bestimmt werden und darf im betrachteten Bereich nicht stark variieren. Dies wurde
beim Vergleich von experimentellen und an simulierten Beugungsdiagrammen fiir
verschiedene Kristalldicken deutlich. Damit ist eine grofse Anforderung an die Pro-
benpréparation gestellt. Mit einer Probenpréparation in einer Ionendiinnungsanlage,
wie sie in dieser Arbeit verwendet wurde, kommt es oft zu grofen Dickengradienten
in dem beleuchteten Probenbereich, so dass es teilweise schwierig war, eine geeignete
Probenstelle zu finden. Durch den Einsatz einer FIB ist es sicher moglich, geeignetere
Proben herzustellen, wobei fiir Galliumarsenid aber auch iiber die Problematik nach-
gedacht werden sollte, inwieweit sich z.B. die Galliumionen des FIB-Ionenstrahls in
den Galliumarsenidkristall implementieren.

Im letzten Kapitel wurden die elementspezifischen Beugungsdiagramme verglichen.
Es konnte gezeigt werden, dass sie fiir unterschiedliche Elemente eine unterschied-
liche Struktur aufweisen, auch wenn die unterschiedlichen Elemente, wie beim Galli-
umarsenid, auf symmetriedquivalenten Positionen sitzen. Somit lassen sich Element-

verteilungen in der Kristalleinheitszelle mit energieverlustspezifischen Beugungsdia-
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grammen in einem TEM untersuchen. Leider stimmen die Simulationen, vor allem
bei einer Beschleunigungsspannung von 200 £V, mit den Experimenten nur in weni-
gen Bereichen iiberein. Daher sind noch weitere Untersuchungen notwendig, um
festzustellen, wie sich z.B. relativistische Effekte bei einer Beschleunigungsspannung
von 200 £V bemerkbar machen.

Eine weitere Anwendung der energieverlustspezifischen Beugungsdiagramme koénnte
die Untersuchung des zirkularen Dichroismus sein. Hierzu wurde 2003 von Hébert
und Schattschneider [10] der Vorschlag gemacht, zirkularen Dichroismus im TEM

mit EELS zu messen. Erste Ergebnisse hierzu sind in [26] und in [28] présentiert.



Anhang A

Reflexdatei

h k | N 9’2 h k | N 9”2 h k | N 9’2
0 0 0 1 0 0 6 2 34 49,81983 0 8 4 66  99,63966
0 0 2 2 498198 0 6 2 35 0o -8 4 67

0 0 -2 3 0 6 -2 36 0 8 -4 68

0 2 0 4 498198 0 6 -2 37 0 -8 -4 69

0 2 0 5 0 4 & 38 64,76579 0 0 10 70 124,54958
0o 2 2 6 996397 0 4 6 39 0 0 -10 71

0 2 2 7 0 4 6 40 0 6 8 72 12454958
0 2 2 8 0 4 -6 41 0 6 8 73

0 2 =2 9 0 6 4 42 64,76579 0 6 -8 74

0 0 4 10 19,92793 0 6 4 43 0 6 -8 75

0 0 -4 1 0 6 -4 44 0 8 6 76 12454958
0 4 0 12 19,92793 0 6 -4 45 0 8 6 77

0 4 0 13 0o o0 8 46 7971173 0 8 -6 78

0 2 4 14 24,90992 0o o0 -8 47 0 -8 -6 79

0 2 4 15 0 8 0 48 79,71173 0 10 0 80 12454958
0 2 -4 16 0 8 0 49 0 -10 0 81

0 2 -4 17 0o 2 8 50  84,69372 0 2 10 82 12953157
0 4 2 18 24,90992 0o 2 8 51 0 -2 10 83

0 4 2 19 0o 2 -8 52 0 2 -10 84

0 4 =2 20 0o -2 -8 53 0 -2 -10 85

0 4 =2 21 0 8 2 54  84,69372 0 10 2 86 12953157
0 4 4 22 39,85587 0 8 2 55 0 -10 2 87

0 4 4 23 0 8 -2 56 0 10 -2 88

0 4 4 24 0 8 -2 57 0 10 -2 89

0 -4 -4 25 0 6 6 58 89,6757 0 4 10 90 144,47752
0 0 6 26 4483785 0 6 6 59 0 -4 10 91

0 0 6 27 0 6 -6 60 0 4 -10 92

0 6 0 28 4483785 0 -6 -6 61 0 -4 -10 93

0 6 0 29 0 4 8 62  99,63966 0 10 4 94 14447752
0 2 6 30 49,81983 0 4 8 63 0 -10 4 95

0 2 6 31 0 4 -8 64 0 10 -4 96

0 2 6 32 0 -4 -8 65 0 10 -4 97

0 2 6 33

Tabelle A.1: Erlaubte Reflexe fiir Galliumarsenid in der (100)-Orientierung.
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Anhang B

Abkiuirzungen

ALCHEMI
CCD
EELS

EFTEM

ESD

ESI

EZ

FIB

SNR
TEM

Atom Location by Channeling Enhanced Microanalysis
Charge-Coupled Device

Electron Energy-Loss (Spectrometry) Spectrum,
Elektronenenergieverlust(spektroskopie) spektrum
Energy Filtered Transmission Electron Microscope,
Energiefilterndes Transmissionselektronenmikroskop
Energy Spectroscopic Diffraction Pattern,
Energieverlustspezifische Beugungsdiagramm
Electron Spectroscopic Imaging,
Energieverlustspezifische Abbildung

Einheitszelle

Focussed Ion Beam

Signal-to-Noise Ratio, Signal-Rausch-Verhéltnis
Transmission Electron Microscope,

Transmissionselektronenmikroskop
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