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Kapitel 1KurzfassungIm Rahmen dieser Arbeit sollte gekl�art werden, ob die Gr�unde f�ur die beobahte-te Diskrepanz zwishen simulierten und experimentellen Bildkontrasten der hoh-au�osenden Elektronenmikroskopie in einer ung�ultigen mathematishen Beshrei-bung, der (ungen�ugenden) Probenqualit�at oder im experimenteller Aufbau bzw. imverwendeten Ger�at zu suhen sind. Diese Arbeit gibt einen detaillierten �Uberblik�uber die Auswirkungen der wihtigsten Abbildungsparameter und Artefakte derh�ohstau�osenden Elektronenmikroskopie auf die �Ubereinstimmung von experimen-tellen Aufnahmen mit Bildsimulationen. H�yth und Stobbs [7℄ und von Hohmeister[11℄ f�uhrten grundlegende Arbeiten auf diesem Gebiet durh, es blieben jedoh nohviele Fragen o�en.Die quantitativen Untersuhungen wurden zu folgenden Themen durhgef�uhrt:Bildintensit�at Die quantitative Messung der Bildintensit�at der Aufnahmen erfolg-te an energiege�lterten und unge�lterten Bildern in Abh�angigkeit von der Dike derProbe.Bild�ubereinstimmung Zur Bestimmung der Bild�ubereinstimmung von simulier-ten und experimentellen Aufnahmen wurde ein Bildvergleihsma� eingef�uhrt. Dieseswurde anshlie�end in den durhgef�uhrten Untersuhungen ausgewertet.Bildkontrast Der Bildkontrast, der in einen direkten Zusammenhang mit demHistogramm der Graustufen der elektronenmikroskopishen Aufnahme steht, wurdebez�uglih folgender Einussgr�o�en ausf�uhrlih untersuht:Probendike, Defokussierung, Strahl- und Probenverkippung, Bestrahlungsdauer,Energie�lterung, Debye-Waller Faktor, Probenvibration und -drift, Bindungspoten-zial, amorphe Dekshihten, vershiedene Detektoren.Die Untersuhungen in der vorliegenden Arbeit wurden an Hohau�osungsaufnah-men von keilf�ormigen Silizium <110>-Spaltproben durhgef�uhrt, die mit dem Elek-4



KAPITEL 1. KURZFASSUNG 5tronenmikroskop JEM AEM 1250 gemaht wurden. Von geeigneten Probenstellenwurden Defokusserien ab dem Gau�fokus (a 10 nm Unterfokussierung) bis deut-lih �uber den Sherzerfokus hinaus (Defokus a. 70 nm ) gemaht. Diese Aufnah-menserien bildeten die Basis f�ur mehrere Datens�atze, die die Si-Elementarzellenin Abh�angigkeit von der Dike und der Defokussierung repr�asentieren. Energie�l-terung, Hoh- und Tieftemperatur Untersuhungen erg�anzten die Untersuhungen.Zur quantitativen Analyse der Experimente wurden entsprehende Diken/Defokus-Tableaus simuliert. Jeder experimentellen Elementarzelle, die durh eine eindeutigeDefokus/Dike-Koordinate innerhalb des Tableaus bestimmt war, lie� sih eine si-mulierte Elementarzelle zuordnen. Die grunds�atzlihe Strategie dabei war, das Ex-periment unter optimalen Bedingungen durhzuf�uhren, und dann in der Simulati-on den Einuss vershiedener Parameter zu ber�uksihtigen. Die simulierten Da-tens�atze wurden durh Variation der Abbildungsparameter unter Beibehaltung derexperimentellen Rahmenbedingungen erzeugt. Daneben wurde auh ein Verfahreneingesetzt, das die Abbildungsparameter des Experiments nah einem Evolutionsal-gorithmus bestimmt.Beim Bildstrukturvergleih der experimentellen Aufnahmen mit Simulationen wur-de gute �Ubereinstimmung erzielt. Es konnte gezeigt werden, dass auh bei niedriger�Ubereinstimmung des Kontrastes die experimentellen Bildstrukturen durh die Si-mulation gut reproduziert wurden. F�ur rein strukturelle Problemstellungen ist dieKontrastdiskrepanz von untergeordneter Bedeutung.Der Kontrast der Simulation konnte gut an das Experiment angepasst werden. Die-ses gelang durh die Einbeziehung der Parameter aller Abbildungsshritte des HR-TEM in die Simulation. Der Einuss dieser Parameter wurde quantitativ erfasst undanalysiert. Die in vorangehende Arbeiten aufgestellte Vermutung, dass ein �uberauskompliziertes Zusammenspiel der Abbildungsparameter f�ur die Kontrastdiskrepanzverantwortlih ist, konnte best�atigt werden. Dabei wurde festgestellt, dass niht derAbbildungsvorgang im Mikroskop alleine f�ur diese Diskrepanz verantwortlih ist,sondern im hohen Ma�e auh die nahgelagerten Detektorsysteme.Die Diskrepanz zwishen Simulation und Experiment konnte bis auf einen Betragreduziert werden, der durh St�orungen, die in der Simulation niht ber�uksihtigtwurden, erkl�arte werden kann. Das Ziel dieser Arbeit, die Diskrepanz des Bildkon-trastes zwishen Experiment und Simulation zu erkl�aren, ist damit erreiht worden.



Kapitel 2EinleitungDie Transmissionselektronenmikroskopie hat sih zum unverzihtbaren Werkzeugder akademishen und industriellen Forshung entwikelt, insbesondere im Bereihder Materialwissenshaft. Dabei kommt der Halbleiterforshung eine besonders wih-tige Rolle zu. Die Aufkl�arung der atomistishen Struktur und der Materialkomposi-tion sind wihtige Aspekte. Dieses Verst�andnis erm�ogliht die gezielte Entwiklungneuer Werksto�e und Halbleiterbauelemente mit spezi�shen Eigenshaften. Makro-skopishe Materialeigenshaften werden durh das atomare Gef�uge bestimmt. Ver-setzungen, Kristallbaufehler, Verspannungen an Grenz�ahen und Korngrenze undVerunreinigungen sind nur einige Beispiele von E�ekten, die zu Abweihungen vomidealen, ungest�orten Kristallgef�uge beitragen. Daher sind es vor allem diese E�ekte,die die Shwerpunkte des Einsatzes der hohau�osenden Transmissionselektronen-mikroskopie (HRTEM, engl. High Resolution Transmission Elektron Mikrosopy)bilden.Die fortshreitende Miniaturisierung elektronisher Bauelemente erfordert ein im-mer h�oheres Au�osungsverm�ogen der Mikroskope. Leiterbahnen aus Nano-R�ohr-hen, Einelektronen-Transistoren, Quantendr�ahte, Quantenpunkte werden in Zu-kunft ma�geblih die Entwiklung der Hohtehnologie bestimmen. Deren Erfor-shung wird durh Mikroskope mit atomarer Au�osung erheblih erleihtert. DieInbetriebnahme des JEM ARM 1250 am Max-Plank-Institut f�ur Metallforshungdurh R�uhle und Seeger [8℄ [32℄ stellte in dieser Entwiklung einen Meilenstein dar.Mit einem Au�osungsverm�ogen von a. 1.2�A ist es zum ersten Mal m�oglih ge-worden, die Netzebenen bei III/V-Halbleitern in der <110>-Rihtung mit einemGitterabstand von a. 1.4�A im Routinebetrieb abzubilden.Die Abbildung durh ein HRTEM kann jedoh niht als simpler Shattenwurf derProbenstruktur gedeutet werden. Sie muss vielmehr als Vielstrahlinterferenz vonElektronenwellen betrahtet werden, die durh die Wehselwirkungen mit der Pro-be, durh die Aberrationen der Objektivlinse und durh die Aufzeihnung mit einemDetektor stark beeinusst werden. Dadurh kommt es oft zu shwer interpretierbaren6



KAPITEL 2. EINLEITUNG 7Bildstrukturen, die sih niht direkt den Gitterebenen der Probe zuordnen lassen.Bildsimulationsrehnungen nah Stadelmann [1℄ und Self [2℄ leisten zum Verst�andnisder Bildstrukturen der experimentellen Abbildungen einen gro�en Beitrag. Um denvollen Informationsgehalt der HRTEM-Aufnahmen auszush�opfen, ist die Durhf�uhrungvon Bildsimulationen unabdingbar. Durh geeignete Wahl der Abbildungs- und Pro-benparameter werden dabei Bilder erzeugt, die den experimentellen Aufnahmen ent-sprehen. Ein Vergleih der simulierten und experimentellen Aufnahmen erleihtertdie Deutung der Bildstrukturen. Ein wihtiges Vergleihskriterium ist dabei nebender �Ubereinstimmung der Bildstrukturen auh der Bildkontrast, der aus der Vertei-lung der Grauwerte des Bildes bestimmt wird.Das urspr�unglihe Verfahren zur Auswertung der Bildsimulation war der visuel-le Vergleih der Bildstukturen mit experimentellen Aufnahmen nah Self [2℄ undSaxton [5℄. Dabei stand jedoh niht der Bildkontrast als entsheidendes Ma� imVordergrund, sondern die Bild�ahnlihkeit und die Positionen der Maxima und Mi-nima der Bildintensit�atsverteilung. Ein gro�er Fortshritt bei der Bilddeutung istdie omputerunterst�utzte Auswertung von digitalisierten experimentellen HRTEM-Aufnahmen nah Saxton [5℄ und Hawkes [6℄. Durh die Transformation der experi-mentellen Bilder in digitale Datenfelder gewinnt man Zugang zu den Informationen,die in den Graustufen der experimentellen Aufnahmen enthalten sind. Die rihti-ge Interpretation l�asst die Bestimmung der geometrishe Probenstruktur und derKomposition des Probenmaterials zu. Dieses Wissen erleihtert die Beshreibungder Wehselwirkung der Elektronen mit dem Probenmaterial.H�yth und Stobbs [7℄ f�uhrten als erste systematishe Untersuhungen zur quantitati-ven �Ubereinstimmung von simulierten und experimentellen Aufnahmen der HRTEMvon III/V-Halbleitern durh. Dabei ergab sih insbesondere im Kontrastma� eine sosigni�kante Diskrepanz, dass die G�ultigkeit der Modelle, die in die Simulationsreh-nungen eingehen, von H�yth [7℄ in Frage gestellt wurde "[...℄ there must be somethingreally wrong with image simulation[...℄".Weitere Untersuhungen f�uhrten F. Phillipp und K. von Hohmeister [11℄[9℄ durh.Ein wihtiges Ergebnis dieser Arbeit war die grunds�atzlihe Best�atigung der Ergeb-nisse der Arbeit von H�yth [7℄, allerdings wurde eine deutlih geringere Diskrepanzder simulierten und experimentellen Bildkontraste beobahtet. Boothroyd [41℄ disku-tierte in einem �Ubersihtsartikel mehrere Einussfaktoren auf den Bildkontrast. Dieungef�ahre Abweihung des experimentellen Kontrastes vom simulierten gab er miteinem Faktor von a. 3 an, "Ringbergfaktor" 1. Die Ergebnisse von Hohmeister [11℄zeigten jedoh, dass dieser Faktor niht grunds�atzliher Natur ist, sondern dass viel-1Anl�asslih der Pr�asentation der Arbeit auf Shloss Ringberg



KAPITEL 2. EINLEITUNG 8mehr weitere Untersuhungen zum "Kontrastproblem" durhgef�uhrt werden m�ussen.Im Gegensatz zu �alteren Arbeiten erfolgt im Rahmen dieser Untersuhungen keineFokussierung auf einen einzelnen Aspekt der Abbildung durh ein HRTEM. Viel-mehr werden alle Shritte, die zu einer elektronenmikroskopishen Aufnahme f�uhren,auf ihren Einuss auf den Bildkontrast analysiert. Grunds�atzlih wird darauf geah-tet, dass die Abbildungsparameter, die der Simulation zu Grunde liegen, unmittelbardurh das Experiment bestimmt werden. Der Einuss der wihtigsten Abbildungspa-rameter (z.B. Dike, Defokus, u.a.) aber auh der von St�orungen (z.B. Probendrift,Probenvibration, u.a.) und Aberrationen (z.B. Strahl- und Probenverkippung, Bild-verwashung durh den Detektor, u.a.), auf den Abbildungsprozess soll quantitativerfasst werden, um das experimentelle Bild unter realistishen Rahmenbedingungenreproduzieren zu k�onnen.Der Auswertungsprozess beinhaltet in steigender Komplexit�at Untersuhungen derBildintensit�at (Kap. 6), der Bild�ubereinstimmung (Kap. 7) und zum Bildkontrast(Kap. 8). Untersuhungen der Intensit�aten von Di�raktogrammen im Fourierraumwurden unterst�utzend durhgef�uhrt. Die Bildintensit�at gibt Aufshluss �uber die Ab-sorption der Elektronen in der Probe. Aus der Bild�ubereinstimmung lassen sihdie Atompositionen der Probe bestimmen, dabei werden jedoh der statistishenVerteilung der Graustufen keine Bedeutung beigemessen. Dieses geshieht in derUntersuhung zum Bildkontrast, zu dessen De�nition die statistishe Verteilung derGraustufen einie�t. Die �Ubereinstimmung der Anzahl vershiedener Graustufen beiExperiment und Simulation ist ein siherer Hinweis auf die Validit�at der Bildsimu-lation. Um den eigenst�andigen Charakter aller Untersuhungen zu betonen, erfolgtam Ende des jeweiligen Kapitels eine Zusammenstellung der Ergebnisse. In einerabshlie�enden Diskussion werden die Ergebnisse zu einem Gesamtbild zusammen-gef�ugt.F�ur die Untersuhungen wurden mehrere Defokusserien von Hohau�osungsaufnah-men einer Siliziumprobe unter HRTEM Bedingungen gemaht. Die Geometrie derProbe (also der Dikenverlauf) war, bedingt durh die Pr�aparationsmethode nahCerva [37℄, immer bekannt. Der Defokus wurde durh ein quantitatives Verfahrenbestimmt. Die auf diese Weise de�nierten Aufnahmebedingungen, hohwertige Pro-ben, ein au�erordentlih leistungsf�ahiges Mikroskop (JEM ARM 1250) und moderne,rehnergest�utzte Bildauswertung bildeten die Rahmenbedingungen zu den Untersu-hungen, die f�ur die vorliegende Arbeit durhgef�uhrt wurden.Durh die gezielte Untersuhung dieser Punkte erwartet man einen wihtigen Bei-trag zur L�osung des Kontrastproblems. Spene [13℄ ("There is an urgent need formore work on this problem [imaging proess℄.") vermutete, dass die in dieser Arbeitdurhgef�uhrten Untersuhungen einen Beitrag zur Kl�arung dieses Problems leisten



KAPITEL 2. EINLEITUNG 9k�onnen. Auh wird von Smith [14℄ gefordert, dass weitere Untersuhungen unter ge-nau de�nierten Bedingungen durhgef�uhrt werden sollen "[...℄ it ould be a revealingexeruse to repeat the above experiment with an imaging energy �lter [...℄".



Kapitel 3Grundlagen der HRTEMZum Verst�andnis der Kontrast-Problematik ist eine detaillierte Beshreibung desAbbildungsprozesses im HRTEM erforderlih. Diese orientiert sih neben den we-sentlihen Aspekten der klassishen Lehrb�uhern von Spene [12℄, Saxton [5℄, Busek[3℄, Reimer [15℄ und Williams [16℄ insbesondere an den Arbeiten von Ishizuka [17℄[21℄.3.1 BildentstehungDie Grundlage der Beshreibung der Bildentstehung ist die Wellentheorie der Elek-tronen. Freie Elektronen lassen sih im Rahmen der Quantenmehanik unter be-stimmten Bedingungen als ebene, zeitunabh�angige Welle	e(~r) = ei~k~r (3.1)darstellen, mit ~r dem Ortsraumvektor (Komponenten x; y) und ~k als Vektor des re-ziproken Raumes (Komponenten g; h). Die Annahme einer ebenen Elektronenwelleerlaubt die Reduzierung auf lediglih 2 Dimensionen. Beim Durhgang durh dieProbe wird diese Welle in Amplitude und Phase moduliert und wird zur Objektwel-lenfunktion 	O(~r) = A(~r)ei�(~r); (3.2)mit �(~r) der Phasenshiebung durh das innere Potenzial der Probe. In 	O(~r) istalle Information �uber die Probe enthalten. Diese Welle wird durh das Linsensy-stem des Mikroskops abgebildet. Die Betrahtung des Linsensystems kann dabeiauf die Betrahtung der Objektivlinse beshr�ankt werden. Der Einuss der Linsen-fehler wird durh eine Faltung (dargestellt durh den Faltungsoperator �) der Ob-jektwellenfunktion mit der Punktverwashungsfunktion ber�uksihtigt. Dies kanndurh eine Multiplikation des Objektwellenspektrums mit der Phasenkontrasttrans-ferfunktion (PKTF) erreiht werden. Anshlie�end erfolgt die Aufzeihnung der In-tensit�atsverteilung auf Photoplatte oder CCD-Kamera. Die PKTF beshreibt denEinuss der Objektivaberrationen auf die einzelnen Fourierkomponenten (oder auh10



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 11Raumfrequenzen) der Objektwelle. Da vershiedene Raumfrequenzen vershiedenenAperturwinkeln entsprehen, kommt es zu defokusabh�angiger konstruktiver oderdestruktiver Interferenz einzelner Fourierkomponenten. Damit ist der Bildkontraststark defokusabh�angig. Da nur die Intensit�at einer Wellenfunktion 	(~r)I(~r) = 	�(~r)	(~r) (3.3)eine messbare Gr�o�e ist, kann die Objektwellenfunktion 	O(~rO) selbst bei genauerKenntnis der PKTF niht genau bestimmt werden, weil sih beim Quadrieren derPhasenteil aufhebt, und somit ein Teil der Objektinformation verloren geht:	e(~r)| {z }ebeneWelle �! 	O(~r)| {z }Objektwelle F�! 	O(~k) PKTF�! 	A(~k)| {z }Objektiv F�1�! 	B(~r) =) IB(~r)| {z }Bildebene (3.4)
Eine alternative Darstellung, die auf dem Konzept der Fourieroptik basiert, ist dieder Integraltransformation. Die Bildwellenfunktion 	B(~r) kann als zweidimensiona-les Integral der Objektwellenfunktion 	O(~r) und eines Integralkerns G aufgefasstwerden: 	B( ~rB) = Z ZOG( ~rB; ~rO)	O( ~rO)d ~rO: (3.5)Integriert wird �uber das ganze Objekt. Prinzipiell k�onnte das Integral bei Kennt-nis von G( ~rB; ~rO) gel�ost werden, jedoh ist hierzu der Rehenaufwand zu gro�.Bei Annahme der Isoplanasien�aherung (d.h. zweidimensionale Betrahtung und Be-shr�ankung auf axiale Fehler) kann man (3.5) als Faltungsintegral shreiben (sieheauh Kap. 10.1), da der Integralkern G nur noh von Di�erenzen der Objekt bzw.der Bildkoordinaten abh�angtG( ~rB; ~rO) =) G( ~rB � ~rO): (3.6)Diese N�aherung stellt eine gro�e Vereinfahung dar, da f�ur Faltungs- bzw. Fourierin-tegrale leistungsf�ahige Integrationsalgorithmen (Cooley-Tukey) gibt (Fast FourierTransformation, FFT).Die Abbildung durh eine Linse ist als doppelte Fouriertransformation betrahtbar.Bei idealen Linsen ist die Wellen�ubertragungsfunktion T (~r) = 1, d.h. Objekt- undBildspektrum sind gleih. Eine eventuelle Vergr�o�erung durh die Linse �au�ert sihnur durh einen konstanten Wert und kann, ohne die Allgemeing�ultigkeit zu ver-letzen, auh weggelassen werden. Obwohl die Fouriertransformation eine bijektive,umkehrbare Abbildung ist, kann dieser Formalismus niht zur Rekonstruktion der



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 12Objektwellenfunktion verwendet werden, da normalerweise die Objektwellenfunkti-on O(~r) niht vorliegt, sondern nur das Quadrat der Bildwellenfunktion 	�B(~r)	B(~r).Durh die Aufzeihnung, d.h. das Quadrieren der Bildwelle, wird der bijektive Cha-rakter der Abbildung zerst�ort, und es ist niht ohne weiteres m�oglih, vom Bild aufdie Objektwellenfunktion zu shlie�en. F�ur Rekonstruktionen brauht man auh In-formationen �uber die Phase der Bildwelle und niht nur �uber die Amplitude. DiesenWeg geht die Elektronenholographie, bei der die Phase �uber ein Interferenzmusterdetektiert wird (Gabor [23℄, Leith [60℄, M�ollenstedt [61℄, Lihte [24℄)	O(~r)| {z }Objektwelle F�! SO(~k) T�! SB(~k)| {z }Objektivebene F�1�! 	B(~r)| {z }Bildwelle : (3.7)Das Objektspektrum kann in der hinteren Brennebene des Objektivs beobahtetwerden. Dazu muss die Brennweite der Zwishenlinse so justiert werden, dass siedie hintere Brennebene vergr�o�ert abbildet (Beugungsmodus). Wird hingegen diehintere Bildebene von der Zwishenlinse abgebildet, so erfolgt eine Vergr�o�erungdes Zwishenbildes.3.2 Beshreibung des Abbildungsvorgangs imTransmissionselektronenmikroskop3.2.1 Phasenshiebung durh die Potenziale der Atome inder ProbeUm den Einuss der Atompotenziale auf die ebene einfallende Elektronenwelle zuberehnen, muss die station�are L�osung des Streuproblems gefunden werden. Analy-tish ist es nur dann l�osbar, wenn das Streupotenzial streng periodish ist, d.h. f�urden perfekten Kristall. Dies tri�t jedoh in aller Regel niht zu, so dass man aufnumerishe Methoden und N�aherungen angewiesen ist.Das mittlere Probenpotenzial und die Beshleunigungsspannung liegen im Falle derH�ohstspannungselektronenmikroskopie um bis zu 5 Gr�o�enordnungen auseinander.Daher kann man davon ausgehen, dass nur Vorw�artsstreuung unter kleinen Streu-winkeln statt�ndet (Hohenergien�aherung). F�ur d�unne Proben bleibt die Amplitudedamit nahezu konstant, d.h. es wird nur wenig Absorbtion geben.Mit Einf�uhrung einer ortsabh�angigen Wellenzahl�(~r) = 2�� = 1�hq2m0e(V0(~r) + VP (~r)); (3.8)mit Wellenl�ange der Elektronen �, Plank'shem Wirkungsquantum �h (h geteiltdurh 2�), Ruhemasse des Elektrons m0 und Summe aus relativistish korrigierter



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 13Beshleunigungsspannung und Probenpotenzial (V0(~r)+VP (~r)), geht die Shr�odinger-Gleihung in die Helmholtz-Gleihung �uber�	(~r) + �2(~r)	(~r) = 0: (3.9)Diese Gleihung wird mit folgendem Ansatz gel�ost:	(~r) = A(~r)ei�(~r): (3.10)Unter der Annahme oben gemahter N�aherungen folgt f�ur �(~r):�(~r) = �zZ0 �(~r; z)dz; (3.11)dabei wurde nur entlang der z-Rihtung der Elektronenbahn �uber die Probendikez0 integriert. Durh Entwiklung von k(~r) und Abbruh nah dem linearen Gliederh�alt man �(~r) = �0 + me�h2�0V (~r): (3.12)Unter Vernahl�assigung der konstanten Phase �0 ergibt sih f�ur die Phasenshiebungdurh das Probenpotenzial �0(~r) = me�h2�0 �zZ0 V (~r; z)dz; (3.13)und f�ur eine Shiht der Dike �z��0(~r) = me�h2�0VP (~r)�z; (3.14)wobei VP (~r) das projizierte Potenzial ist.3.2.2 Phasenshiebung durh freie Ausbreitung der Welleim RaumBei freier Ausbreitung geht die Welle 	1 in 	2 �uber. Dieser Vorgang l�asst sih mitHilfe des Huygens'shen Prinzip darstellen. Jeder Punkt der Ausgangswelle wird alsUrsprung einer Kugelwelle angesehen. Die Einh�ullende aller Kugelwellen ergibt dieneue Welle 	2 	2(~r2) = 1i� +1Z�1 +1Z�1 	1(~r1) 1r1;2 e�2�ir1;2� d~r; (3.15)mitr1;2 = j~r1 � ~r2j = q(x1 � x2)2 + (y1 � y2)2 + (z1 � z2)2 � �z+(x1 � x2)2 + (y1 � y2)22�z :(3.16)



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 14F�ur kleine Streuwinkel und �z = z1 � z2 ergibt sih	2(~r2) = 1i��z e�2�i�z� +1Z�1 +1Z�1 	1(~r1)e�i�(x1�x2)2+(y1�y2)2��z d~r1: (3.17)Gl. 3.17 kann als Faltungsintegral dargestellt werden, da die Exponentialfunktionunter dem Doppelintegral nur von Di�erenz von x1 und x2 bzw. y1 und y2 abh�angt:	2(~r2) = 	1(~r1) � P�z(~r1); (3.18)mit P�z(~r1) = 1i��z e�2�i�z� e�i�(x21+y21)��z : (3.19)P�z(~r2) wird Fresnel-Propagator genannt und beshreibt die Phasenshiebung einerWelle durh freie Ausbreitung von einer Ebene bei z=0 und den Koordinaten x1 undy1 zu einer um �z entfernten Ebene mit den Koordinaten x2 und y2.3.2.3 Berehnung der ObjektwellenfunktionEine Methode zur Berehnung der Objektwellenfunktion eines Kristalls direkt hinterder Probe stellt der Multislie-Algorithmus [29℄ dar. Das dem Kristall zu Grunde lie-gende Strukturmodell wird senkreht zur optishen Ahse durh hinreihend d�unneSheiben beshrieben. Diese Sheiben werden sukzessiv von der einlaufenden Welledurhdrungen. Dabei wird der Einuss der Probenatompotenziale und der Dike dereinzelnen Sheiben jeweils auf die Welle berehnet, die durh die vorher durhlaufe-nen Sheiben moduliert wurde.Die Phasenshiebung durh die projizierten Atompotenziale der n-ten Shiht wirddurh einen zus�atzlihen Term, die Phasengitterfunktion qn(~r), mit dem die einfal-lende Welle multipliziert wird, ber�uksihtigt. F�ur eine Sheibe der Dike �z lautetdiese mit (3.14): qn(~r) = ei�� = e ime�h2�0 VP (~r)�z: (3.20)Die Phasenshiebung durh freie Propagation, d.h. der Ausbreitung in eine Rihtung,�au�ert sih durh Faltung der Wellenfunktion mit dem Fresnel-Propagator (2.41) dern-ten Shiht Pn�!n+1. Der Multislie-Algorithmus ist also eine Aneinanderreihungvon Multiplikationen und Faltungen. Das Bild 3.1 (nah Stadelmann [35℄) verdeut-liht diesen Vorgang. Der Multislie-Algorithmus wird durh eine Rekursionsformelde�niert: 	n+1 = (	n � qn) � Pn�!n+1 (3.21)	nmax := O(~r): (3.22)Eine detaillierte Begr�undung der G�ultigkeit des Multislie-Algorithmus auf der Ba-sis der quantenmehanishen Streuung wurde von Ishizuka [19℄ durhgef�uhrt. Der
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Bild 3.1: Der Multislie-Algorithmus als Abfolge von Transmission und Pro-pagation

� := �qn(~r)� := �Pn�!n+1

Multislie-Algorithmuswurde dabei f�ur hinreihend d�unne Shihtdiken in die Bloh-wellenl�osung �uberf�uhrt.Ishizuka sh�atzte auh die G�ultigkeitsgrenzen dieser N�aherung f�ur Proben- undSheibendike. Die maximale Sheibendike muss demnah f�ur 1250 kV Beshleu-nigungsspannung deutlih unterhalb 3 nm liegen, und die maximale Probendikekann auf d � 20nm abgesh�atzt werden. Da in der hohau�osenden Transmissions-elektronenmikroskopie die Probendike von 20 nm normalerweise niht �ubershrittenwird und die Sheibendike dank shneller Computer ausreihend d�unn gew�ahlt wer-den kann, stellen diese Grenzen kein Hindernis f�ur die Anwendung des Multislie-Algorithmus als Basis f�ur Computersimulationen dar.3.2.4 Abbildung durh die ObjektivlinseIm vorherigen Abshnitt wurde ein Konzept zur Berehnung der Objektwellenfunk-tion 	O(~r) := O(~r) vorgestellt. Die Abbildung von O(~r) durh eine Objektivlinsewird im folgenden mit Hilfe von Propagatoren dargestellt. Aus Bild 3.2 kann mandie Notation der folgenden Rehnung entnehmen.Die Objektivlinse sei um �f defokusiert. Die eigentlihe Gegenstandsweite betr�agtdann niht g, sondern g + �f . Der Propagator von der Austrittsebene der Pro-be bis zur Objektivlinse ist dann Pg(~r) � P�f(~r). Somit lautet die Gleihung der
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Bild 3.2: Propagation der Elektronenwelle durh die ObjektivlinseWellenfunktion in der Linsenebene	L(~r) = O(~r) � P�f(~r) � Pg(~r): (3.23)Der Durhgang durh eine ideale Linse kann durh eine Multiplikation mit der Lin-senfunktion L(~r) = e �i�f (x2L+y2L) (3.24)ber�uksihtigt werden. Diese beshreibt die Wirkung des Linsenpotenzial auf diePhase der Elektronenwelle und kann durh einen einfahen Zusammenhang als Fresnel-Propagator gedeutet werden (z.B. Bierwolf [30℄, Hohenstein [31℄):L(~r) = ��fi P�f(~r): (3.25)Ber�uksihtigt man, dass eine Linse ein punktf�ormiges Objekt idealerweise wiederauf ein punktf�ormiges Bild abbildet, so gilt f�ur die Elektronenwelle in der Apertur-Ebene 	A(~r): 	A(~r) = (	L(~r) � L(~r) � Pf(~r): (3.26)Somit lautet die Wellenfunktion in der hinteren Brennebene (Aperturebene) 	A(~r)in ausf�uhrliher Form:	A(~r) = ((O(~r) � P�f(~r) � Pg(~r)) � i�fP�f(~r)) � Pf(~r): (3.27)Bei ausshlie�liher Ber�uksihtigung der axialen Aberrationen (Isoplanasie- N�ahe-rung) sind die Linsenfehler nur Funktionen des Beugungswinkels �, entsprehendder Braggbedingung sin� = �2dhkl ; (3.28)



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 17wobei dhkl der Abstand der Netzebenen (unter Ber�uksihtigung der Millershen No-tation) ist. Die Linsenfehler k�onnen auh in Abh�angigkeit von den Koordinaten derAperturebene xA, yA (als Vektor ~r) oder von der Raumfrequenz ~k mit den Koor-dinaten gA, hA geshrieben werden. Diese ist mit den Raumkoordinaten �uber eineeinfahe geometrishe Relation verbunden:gA = xA�f bzw: hA = yA�f : (3.29)Bild 3.3 verdeutliht den Zusammenhang.
Bild 3.3: Impulsdiagramm und Strahlenkonstruktion der BeugungGleihung (3.27) kann man mitu(~r)P�f(~r) � Pf (~r) = Pf (~r)F(u(~r)) (3.30)umshreiben in 	A(~r) = F (O(~r) � P�f(~r) � Pg(~r)) � Pf(~r); (3.31)wobei Pf (~r) aus P�f(~r) und Pf(~r) mit (3.30) hervorgeht.In Raumfrequenzkoordinaten lautet (3.31):	A(~k) = O(~k) � P�f(~k) � Pg(~k) � P�f(~k): (3.32)Dabei wurde Pf(~r) durh die Fouriertransformierte Pf(~k) dargestellt.Weiterhin kann man, unter Ber�uksihtigung der Linsengleihung 1f = 1g+ 1b , und derRegel f�ur Fouriertransformationen von Propagatoren (siehe z.B. Hohenstein [31℄),f�ur die Wellenfunktion in der hinteren Brennebene shreiben:	A(~k) = O(~k) � P�f(~k) � P�(b�f)(~k): (3.33)Der Einuss der axialen Linsenfehler, insbesondere der sph�arishen Aberration CS,wird durh eine Multiplikation der Wellenfunktion 	A(~k) mit dem Linsenfehlertermei�(CS ;�) ber�uksihtigt. �(CS; �) � � � 2�=� wird Wellenaberration genannt und istein Ma� f�ur die Abweihung der realen von der idealen Wellenfront. Dabei stellt �
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Bild 3.4: Wellenaberrationdie optishe Wegdi�renz dar, siehe Bild 3.4.Die Begrenzung des Aperturwinkels durh die ringf�ormige Aperturblende �au�ert sihdurh Multiplikation von 	A(~k) mit der Blendenfunktion:A(~k) = ( 1 f�ur qg2a + h2A < max. �ubertragene Raumfrequenz0 sonst (3.34)Die Wellenfunktion in der hinteren Brennebene f�ur reale Linsen lautet somit:	A(~k) = O(~k) � P�f(~k) � e2�i�(CS ;�) � A(~k) � P�(b�f)(~k): (3.35)Den Term der Linsenfehler und den Defokus-Propagator kann man in einem Termzusammenfassen, der Wellen�ubertragungsfunktion:ei�(CS ;�;�f;) = ei(�(CS ;�)+�(�f;�)) = e2�i(��f k22 +�3CS k44 ): (3.36)Damit ergibt sih f�ur die Wellenfunktion in der hinteren Brennebene	A(~k) = O(~k)e2�i�(CS ;�);�f �A(~k) � P�(b�f)(~k): (3.37)Um die Bildwellenfunktion 	B(~r) zu erhalten muss 	A(~k) mit dem zu der StrekeBrennebene bis Bildebene (b-f) geh�orenden Propagator gefaltet werden:	B(~r) = �O(~k) � e2�i�(CS ;�;�f) � A(~k)� � P�(b�f)(~k) � P(b�f)(~k)= F �O(~k) � e2�i�(CS ;�;�f) � A(~k)� � P(b�f)(~r): (3.38)bzw. 	B(~r) = O(~r) � F�1(e2�i�(CS ;�;�f) � F�1(A(~k)) � P(b�f)(~r): (3.39)Experimentell ist jedoh nur die Intensit�at in der BildebeneIB(~r) = 	�B(~r)	B(~r); (3.40)



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 19bzw. IB(~k) = 	�B(~k)	B(~k) (3.41)zug�anglih. Der Propagator P(b�f), der lediglih eine Phase beshreibt, hat aufdie Bildintensit�atsverteilung keinen Einuss, da dieser Term durh das Quadrie-ren wegf�allt. Somit kann die Wellenfunktion in der Bildebene (bei Vernahl�assigungder Blendenfunktion) auh ohne Propagator P(b�f) angegeben werden,	B(~r) = F�1(O(~k) � e2�i�(CS ;�;�f)); (3.42)bzw. in der hinteren Brennebene	A(~k) = O(~k) � e2�i�(CS ;�;�f) (3.43)Damit ist die Grundlage f�ur die Bildsimulation gelegt. Basierend auf diesen Glei-hungen erfolgt die Bildberehnung.3.2.5 Kontrasttransferfunktion bei idealer QuelleDie PKTF sin(�(CS;�f; �)) beshreibt die �Ubertragungseigenshaften der Objek-tivlinse. Sie gibt Aufshluss dar�uber, in welhem Ma�e Raumfrequenzen ged�ampftwerden. Unter Hohau�osungsbedingungen entstehen die Bildkontraste durh Inter-ferenz phasenvershobener Reexe der Beugungsebene und niht durh Absorption.Somit wird nur Phasenkontrast beobahtet. Der Term sin(�(CS;�f; �)) wird da-her auh kurz als Kontrasttransferfunktion (CTF, engl. Contrast Transfer Funti-on) bezeihnet. F�ur die Entstehung und Deutung der Bildkontrastes ist somit nurder Imagin�arteil der Wellen�ubertragungsfunktion entsheidend. Bild 3.5 zeigt dieCTF eines TEM in der N�aherung einer punktf�ormigen, monohromatishen Elek-tronenquelle. Die Parameter sind hier f�ur das JEM ARM 1250 bei U0 = 1250 kVBeshleunigungsspannung gew�ahlt, d.h � = 0,736 pm, CS = 2,75 mm Konstante dersph�arishe Aberration und 55 nm Defokus. Charakterisierend f�ur die CTF ist diemit wahsender Raumfrequenz k k�urzere Wellenl�ange der Oszillation. Dies bedeu-tet, dass Kontraste, insbesondere in Abh�angigkeit von der Defokusierung, niht nuruntershiedlih stark �ubertragen, sondern zum Teil auh invertiert werden. DieseTatsahe ershwert die Bilddeutung erheblih, da der Beitrag der einzelnen Raum-frequenzen niht mehr absh�atzbar ist.
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Bild 3.5: CTF im SherzerfokusDer Verlauf der CTF l�asst sih durh eine Variation des Fokuswertes beeinus-sen. Man versuht dabei, den ersten Nulldurhgang zu h�oheren Frequenzwerten zuvershieben und somit das Maximum zu verbreitern. Der Fokuswert bei dem derMaximalwert erreiht wird, betr�agt�f = q�CS; (3.44)wobei dieser als Sherzerfokus bezeihnet wird (Bild 3.5).Bild 3.6 zeigt die den Einuss Variation des Defokus von -200 bis 200 nm auf diePKF. Die �ubrigen Parameter sind Beshleunigungsspannung U0 = 1250 keV, d.h. �= 0,736 pm, sph�arishe Aberration CS = 2,75 mm.Man erkennt in Abbildung 3.6, dass im Bereih des Sherzerfokus von a. 55 nm dasbreiteste Band ist, in dem die Bildkontraste positiv �ubertragen werden. Dar�uber hin-aus gibt es auh noh weitere relativ breite Bereihe, bei denen dieses auh zutri�t.Diese breiten B�ander liegen teilweise bei sehr hohen Raumfrequenzen, und Abbil-dungen mit diesen Defokusierungen sollten Aufshluss �uber sehr feine Details derProbe liefern. Dass dies niht ohne weiteres m�oglih ist, liegt an der Kontrast�ubert-ragung des Mikroskops, die durh Polyhromasie und Strahlkonvergenz aufgrundniht-idealer Quellen bei h�oheren Frequenzen ged�ampft wird, Lihte-Fokus (sieheauh Lihte [24℄).3.2.6 Kontrasttransferfunktion f�ur eine reale QuelleBei der im vorigen Kapitel vorgestellten Phasenkontrast�ubertragungsfunktion (CTF)ging man von einer punktf�ormigen monohromatishen Quelle aus. Diese N�aherung



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 21

Bild 3.6: CTF bei Variation des Defokusist f�ur die Berehnung niht haltbar, da sowohl der Farbfehlers (�E 6= 0) unddie endlihen Strahlkonvergenz die �Ubertragung hoher Raumfrequenzen entshei-dend beeinussen. Durh die Abweihung von der idealen Quelle durhdringen dieElektronenb�undel die Objektivlinse unter vershiedenen Winkeln und werden in derhinteren Brennebene niht nah ~k0, sondern nah ~k0 + ~k0 abgebildet. Die Reexe inder Beugungsebene sind somit niht mehr punktf�ormig, sondern kleine Sheibhen,und in der Bildebene kommt es zu einer Vershmierung der Bildintensit�aten.Instabilit�aten der Linsenstr�ome und der Beshleunigungsspannung bedingen Shwan-kungen der eingestellten Defokusierung. Da die Belihtungszeit bei der Aufnahmeendlih ist, gibt es eine Mittelung �uber alle Bildwellenfunktionen 	B(~r), die w�ahrendder Aufnahme detektiert werden. Auswirkungen von Linsenfehlern kann man sowohlin der Bildebene f�ur die Intensit�atsverteilung IB(~r), als auh f�ur das Di�raktogrammIB(~k), berehnen: IB(~k) = F(IB(~r)) = F(	�B(~r)	B(~r)): (3.45)Die Analyse der Fehlerauswirkung im Ortsfrequenzraum ist im Vergleih zur Analyseim Bildraum einfaher, weil die gesamte Bildinformation, zumindest f�ur defektfreieProben, in wenigen Intensit�atsmaxima enthalten ist. Aus diesem Grund untersuh-ten Bonevih [22℄ und Ishizuka [17℄[20℄ die Auswirkung der Defokusierung auf die



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 22Intensit�aten von Di�raktogrammen. Ishizuka gelang die vollst�andige Zusammenfas-sung dieses komplexen Bereihs der Abbildungstheorie der Elektronenmikroskopie,nahdem shon andere Autoren Teile davon ver�o�entliht hatten, z.B. Frank [26℄[27℄und Wade [28℄.Ishizukas Ausgangspunkt ist die fouriertransformierte Objektwellenfunktion O(~k0),die ein einzelnes Elektron mit dem Wellenvektor ~k0 beshreibt. Diese Wellenfunktionerf�ahrt durh die Multiplikation mit der CTF eine Phasenshiebung und wird damitzur fouriertransformierten Bildwellenfunktion	B(~k0) = A(~k)O(~k0)e�2�i���f ~k022 +�3CS ~k044 � (3.46)in der Bildebene. Die Aperturblende, beshrieben durh A(~k), �ltert Raumfrequen-zen mit k > kA heraus. Wird die Apertur so gro� gew�ahlt, dass die gr�o�te Wellenzahlder ersten Nullstelle der CTF entspriht, verhindert man, dass die niht phasenrih-tig �ubertragen Raumfrequenzen die Bildinterpretation ershweren. Die CTF kannf�ur den durhgelassenen Frequenzbereih entsprehend Gl. 3.34 gleih Eins gesetztwerden.Durh die niht-ideale Quelle und die Defokussierung �f kann jedem einzelnenElektron eine individuelle Bildwellenfunktion zugeordnet werden	Bi(~ki) = A(~k)O(~k0)e�2�i���fi ( ~k0+ ~k0i)22 +�3CS ( ~k0+ ~k0i)44 �; (3.47)wobei k0i der Vershiebungsvektor in der Brennebene und �fi der momentane De-fokuswert der Objektivlinse ist. Bei der Aufnahme mit einer CCD-Kamera trageneinige 1010 Elektronen zum Bild bei. Die Gesamtintensit�at im BildIB(~r) = Xalle e�	�Bi(~(ri)) �	Bi(~(ri)) (3.48)und im Di�raktogrammIB(~k) = Xalle e�	�Bi(~(ki)) �	Bi(~(ki)) (3.49)ist also die Summe aus allen Intensit�atsverteilungen der registrierten Elektronen.Diese �Uberlagerung geshieht mit einer Unsiherheit, weil sowohl die Wellenvekto-ren ~k wie auh der Defokus �f n�aherungsweise gau�f�ormig verteilt sind.F�ur die Rihtungsverteilung der Elektronen nimmtman eine zweidimensionale Gau�-funktion an: s(~k) = 1��20 e� ~k2�20 ; (3.50)wobei �0 als halber Strahlkonvergenzwinkel bezeihnet wird.



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 23Die Unsiherheiten hinsihtlih der Energiebreite der Elektronen und der Instabi-lit�aten des Linsenstromes und der Hohspannung fasst man in der Fokusverteilungs-funktion zusammen.Diese lautet: f(Æ) = 1p��f0 e� Æ2Æ20 ; (3.51)mit Æ0 als mittlere Defokusshwankung und �f0 als mittlerer Defokus. Der Ansatzder gau�f�ormigen Verteilungsfunktion vereinfaht die analytishe L�osung des Pro-blems entsheidend und fand experimentelle Best�atigung durh die Vermessungendas Elektronenstrahlpro�l durh Hosakawa [59℄. Die G�ultigkeit der gau�f�ormigenN�aherung wurde auh f�ur das JEM ARM 1250 vorausgesetzt. Mit den Verteilungs-funktionen ergibt sih f�ur die Intensit�atsverteilung des Di�raktogrammsIB(~k) = f(Æ) � s(~k) �	�B(~k)	B(~k); (3.52)was ausf�uhrlih lautet:IB(~k; f) = Z~k00 Z~k0 ZÆ0 s(~k0)f(Æ)	�B(~k+~k0+ ~k00; Æ+Æ0)�	�B( ~k00+~k0; Æ+Æ0)d~k0d ~k00dÆ0; (3.53)hierbei ist �uber alle Vektoren ~k0 und Defokusshwankungen Æ0 zu integrieren. Da indie Fouriertransformierte der Bildwellenfunktion 	B(~k) auh die Objektwellenfunk-tion O(~r) eingeht, bedeutet das, dass man zur L�osung des Integrals (3.53) alle Elek-tronenwellenfunktionen ber�uksihtigen muss, die zum Bild beitragen. Zur L�osungdes Integral shlug Ishizuka [17℄ folgende N�aherung vor:O(~k + ~k0) = O(~k); (3.54)was bedeutet, dass die Fouriertransformierte der Objektwellenfunktion niht vomVershiebungsvektor ~k0 abh�angt. Dies ist eine starke Vereinfahung, die es erm�ogliht,O�(~k)O(~k+ ~k0) vor das Integral �uber Æ und ~k0 zu ziehen. Die G�ultigkeit dieser N�ahe-rung wurde von Hohmeister [11℄ best�atigt. Mit dieser N�aherung erh�alt man somitIB(~k; f) = Z~k00 O�( ~k00)O(~k+ ~k00) Z~k0 s(~k0) ZÆ0 f(Æ)e2�i(�(�f+Æ0;~k+ ~k00+~k0)��(�f+Æ0; ~k00+~k0)))d ~k00d~k0dÆ0:(3.55)Nah der Integration �uber d~k0dÆ0 bleibtIB(~k; f) = Z~k00 O�( ~k00)O(~k + ~k00)e2�i(�(~k+ ~k00)��( ~k00))d ~k00 � F (~k + ~k00; ~k00)d ~k00; (3.56)wobei F (~k + ~k00; ~k00) die E�ekte der Strahlkonvergenz und der Fokusunsh�arfe aufdie Bildintensit�atsverteilung beinhaltet. F�ur F (~k + ~k00; ~k00) gilt



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 24F (~k + ~k00; ~k00) = EF (~k + ~k00; ~k00) � ES(~k + ~k00; ~k00) (3.57)Tats�ahlih m�ussten in F (~k + ~k00; ~k00) noh weitere Terme ber�uksihtigt werden,deren Auswirkungen auf den Abildungsprozess nah Ishizuka [17℄ jedoh als sehrklein angesehen werden und vernahl�assigt werden k�onnen. In Gl. 3.57 wird derEinuss der Strahlkonvergenz durhES(~k + ~k00; ~k00) = e� 12 (���0Ck)2 ; (3.58)beshrieben, mit Ck = �2CS((~k + ~k00)2 ~k00 � ~k002 ~k00 + �f(~k + ~k00) � ~k00) und �0 demhalben Strahlkonvergenzwinkel. Entsprehend gilt f�ur die FokusshwankungEF (~k + ~k00; ~k00) = e� 12���Æ�(~k+ ~k00)2� ~k002��2: (3.59)Beide Funktionen haben reelle Exponenten und bewirken somit eine D�ampfung InAbh�angigkeit von der Raumfrequenzen. Durh die Abh�angigkeit von ES(~k+ ~k00; ~k00)von der Defokussierung werden bestimmte Raumfrequenzen jedoh genau dann un-ged�ampft �ubertragen, wenn sih die Phasenshiebung durh den �O�nungsfehler unddie Defokussierung aufheben. Die D�ampfung dieser Raumfrequenzen erfolgt dannlediglih durh Defokusshwankungen.Gleihung 3.56 kann man auh alsIB(~k; f) = Z~k00 O�( ~k00)O(~k + ~k00) � T ( ~k00; ~k + ~k00;�f)d ~k00 (3.60)shreiben, wobei T ( ~k00; ~k+ ~k00;�f) als TransmissionskreuzkoeÆzient (TCC) bezeih-net wird. Eine detaillierte Herleitung der Kontrastd�ampfung kann man der Arbeitvon Ishizuka [17℄ entnehmen.Nur im Fall der linearen Bildberehnung lassen sih die D�ampfungsterme leihtdargestellen. Sie geben einen ersten Anhaltspunkt �uber Raumfrequenzen, die zumAbbildungsprozess beitragen, und somit eine Absh�atzung des m�oglihen Informa-tionsgehaltes der Bilder.Bild 3.7 zeigt die CTF f�ur eine niht-ideale Quelle. Die Parameter entsprehen denendes JEM ARM 1250 mit Side-Entry-Linse im Sherzerfokus. In Bild 3.8 ist dieentsprehende CTF wiederum als Funktion der Raumfrequenz und des Defokus unterBer�uksihtigung der D�ampfungsterme dargestellt.3.2.7 Lineare und nihtlineare Bildbeitr�ageAusgangspunkt der nun folgenden �Uberlegungen ist Gleihung (3.60). Dabei ist eshilfreih, die Objektwellenfunktion als Summe diskreter Fourierkomponenten zu be-
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Bild 3.7: Ged�ampfte CTF im Sherzerfokus

Bild 3.8: Ged�ampfte CTF im Sherzerfokus bei Variation des Defokusshreiben. O(~k) =Xn 
~knei�n (3.61)Auf diese Weise wird die Objektwellenfunktion als Summe ihrer Fourierkomponentendargestellt. Bei periodishen Objekten enth�alt diese Summe nur diskrete Kompo-nenten. Diese entsprehen den Intensit�aten des Di�raktogramms. Damit l�asst sihGl.(3.60) umformen in:



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 26IB(~k) = Xn;m IB(~k;~k + ~k00;�f) = Zk00 Xn;m
~knei�n
 ~k00mei�m � TCC(~k;~k + ~k00;�f)d~k00:(3.62)Durh die Vertaushung von Integration und Summation ist es m�oglih, Gl. (3.60)als Summe einzelner Integralen zu deuten, also n*m Integrale. Jedes Integral ent-spriht dabei der Interferenz von zwei Beugungsreexen. Die Intensit�atsverteilungsetzt sih somit aus den Beitr�agen einzelner Interferenzterme zusammen. Bedingtdurh die Vielzahl von Interferenztermen kommt es in der Bildebene zu komple-xen Intensit�atsverteilungen, die niht durh eine naive Interpretation den Atom-positionen des Kristalls zugeordnet werden k�onnen. Die Betrahtung der Beitr�agevershiedener Interferenzterme l�asst folgende F�alle zu:� ~k = 0 und ~k00 = 0, Nullstrahl:IB(~k) = O�(0)O(0 + 0)TCC(0; 0 + 0;�f) = 
20 (3.63)
20 stellt lediglih die Gesamtintensit�at des ungebeugten Nullstrahles dar, dasowohl O�(~kn) als auh O(~km + ~k00m) den Nullstrahl beshreiben. In ihm istkeine Information �uber die Gitterperiodizit�at der Probe enthalten. In Bild(3.9) ist ein Ausshnitt aus einem angenommenen Beugungsbild dargestellt.Der zentrale Reex entspriht dabei dem Nullstrahl.
Bild 3.9: Die Intensit�aten ~k = 0 und ~k00 = 0 beshreiben beide den Nullstrahl.� ~k = 0 und ~k00 6= 0, abgebeugter Strahl:IB(~k) = O�(~k00n)O(0 + ~k00m)TCC(0; ~km + 0;�f) =Xn 
2~kn (3.64)
2~kn stellt einen Teil der Gesamtintensit�at des Reexes ~kn dar, da sowohlO�(~k00n)als auh O(~km + ~k00m) den selben Reex beshreiben, Bild (3.10).� ~k 6= 0 und ~k00 = 0 oder ~k 6= 0 und ~k00 = �~k, einfahe Beugung:F�ur unverkippte Beleuhtung ist der TCC in ~k00 und ~k symmetrish.IB(~k) = O�(0)O(~km + 0)TCC(0; ~km + 0;�f) +O�(�~k)O(0)TCC(�~kn; 0;�f)(3.65)



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 27
Bild 3.10: Die Intensit�aten ~k = 0 und ~k00 6= 0 beshreiben beide den selbenbeliebigen Beugungsreex.Dieser Fall beshreibt die Interferenz der Reexe der Raumfrequenzen ~k und�~k mit dem Nullstrahl. Da beide symmetrish zum Nullstrahl liegen, liefernbeide �aquivalente Beitr�age zum Bild. Bild (3.11) verdeutliht diese Symme-trie. Man bezeihnet alle durh Interferenz mit dem Nullstrahl entstandenenBeitr�age als lineare Reexe. Ber�uksihtigt man in Simulationsrehnungen nurdiese Beitr�age, so erh�alt man rash einen groben �Uberblik �uber die Strukturder Probe. Diese lineare N�aherung ist f�ur sehr d�unne Proben und shwahePhasenobjekte g�ultig. Diese Beugungsreexe entsprehen denen von Einfah-beugung. Ist der Anteil der Einfahbeugung im Vergleih zu Mehrfahbeugunghinreihend gro� entspriht die Dunkelbildbild-Intensit�atsverteilung (also ohneBer�uksihtigung des Nullstrahles) den Interferenzmustern dieser Beugungsre-exe. Mit ihr lassen sih manhe zum Teil sehr ausgepr�agte Bildstrukturenniht erkl�aren, die man keiner Raumfrequenz direkt zuordnen kann.
Bild 3.11: Die Intensit�aten ~k 6= 0 und ~k00 = 0 oder ~k 6= 0 und ~k00 = �~kbeshreiben die Interferenz der zum Nullstrahl symmetrishen Beu-gungsreexe.� ~k 6= 0 und ~k00 6= 0, Mehrfahbeugung:Dieses ist der allgemeine Fall. Hier m�ussen die Raumfrequenzen keine Bedin-gung erf�ullen. Interferenz ist zwishen allen Reexen m�oglih. Dadurh kommtes zu vielen neuen Bildstrukturen, die die Bildinterpretation ershweren. Jediker eine Probe ist, desto h�oher ist der Anteil der gebeugten Strahlen undsomit auh der Beitrag der Interferenzen zwishen ihnen. Diese nihtlinearenReexe k�onnen zu Bildkontrasten f�uhren, die wesentlih st�arker als die linearensind und niht direkt einem Gitterabstand zugeordnet werden k�onnen. Diese
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Bild 3.12: Die Intensit�aten ~k 6= 0 und ~k00 6= 0 beshreiben die Interferenzbeliebiger Beugungsreexe.Interferenzterme k�onnen als Mehrfahbeugung der Elektronenwelle im Kristallgedeutet werden. Abbildung (3.12) zeigt ein Beispiel einer Kombination belie-biger Reexe.Grunds�atzlih k�onnen alle abgebeugten Strahlen miteinander interferieren, jedohtragen nur die Interferenzen zum Bild bei, die eine kleine D�ampfung durh den TCCerfahren. Interferenzen von Beugungsreexen mit dem gleihen Betrag der Raumfre-quenz werden durh Fokusshwankungen nur shwah oder bei geeigneter Defokus-sierung unged�ampft �ubertragen. Somit k�onnen die nihtlinearen Beitr�age wiederumin zwei Klassen eingeteilt werden, in stark und shwah ged�ampfte Interferenzen,wobei die letzteren vernahl�assigt werden. Bild 3.13 und die darauf folgende Tabelle3.2.7 verdeutlihen das Zustandekommen der [200℄-Raumfrequenz durh lineare undnihtlineare Interferenz. Dabei stellt Bild 3.13 das Beugungsbild einer beliebigenZinkblendestruktur dar. Tabelle 3.2.7 enth�alt einige Kombinationen von Reexendes Beugungsbildes, die einen Beitrag zur [200℄-Raumfrequenz beitragen.Die Komplexit�at der Bildentstehung spiegelt sih im Verlust der direkten Korre-lation von Atomposition der Probe zu den Intensit�atsmaxima der Bildstrukturenwieder.

Bild 3.13: Beugungsbild eines Kristalls der Zinkblendestruktur in [011℄ Rih-tung



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 29

~k = [2,0,0℄ ~k00 ~k + ~k00linear [-2,0,0℄ [0,0,0℄[0,0,0℄ [2,0,0℄nihtlinear, [-1,1,3℄ [1,1,3℄keine D�ampfung [-1,-1,-1℄ [1,-1,-1℄nihtlinear, [-3,-1,-1℄ [-1,-1,1℄starke D�ampfung [0,-2,-2℄ [2,-2,-2℄IB(~k) O( ~k00) O(~k + ~k00)Tabelle 3.1: Lineare und nihtlineare Beitr�age zur Raumfrequenz [200℄ der Zink-blendestruktur



Kapitel 4Eigenshaften vershiedenerDetektortypenDie Qualit�at elektronenmikroskopisher Aufnahmen wird letztendlih auh durhdas Detektionssystem bestimmt. Akkurate experimentelle Bedingungen und hervor-ragende Probenqualit�at werden durh die Wahl eines ungeeigneten Detektors bzw.eines Detektors geringerer G�ute zunihte gemaht. Ebenso k�onnen der Detektionnahfolgende Prozessshritte, die aus einer registrierten Elektronenverteilung digitalverf�ugbare Daten mahen, die Datenqualit�at beeinussen, z.B. Filmentwiklung beiNegativen, Digitalisieren, Auslesevorgang bei Bildplatten (engl: Image Plates, IP).DieWahl des rihtigen Detektors rihtet sih dabei nah den experimentellen M�oglih-keiten, den Fragestellungen des Experiments und nat�urlih auh nah dem Preis.4.1 Eigenshaften von Detektoren der HRTEMF�ur die Registrierung experimenteller Daten der Elektronenmikroskopie stehen ver-shiedene kommerzielle Systeme zur Verf�ugung. In erster Linie sind das der fotogra-phishe Film, CCD-Kamera (Krivanek [68℄, Zuo [72℄), TV-Kamera, und Bildplatten.Diese Detektoren untersheiden sih in folgenden Eigenshaften:� Pixelgr�o�eUnter Pixel versteht man das kleinste Element eines digitalisierten Bildes, beifotographishen Filmen die mittlere Korngr�o�e.� nutzbare Fl�aheDiese entspriht der Detektor�ahe, die f�ur eine Aufnahme zur Verf�ugungsteht. Die Kantenl�ange berehnet sih aus Anzahl der Pixel x Pixelgr�o�e.� �UbersprehverhaltenBestrahlt man einen einzelnen Bildpunkt eines Detektors mit einer bestimmten30



KAPITEL 4. EIGENSCHAFTEN VERSCHIEDENER DETEKTORTYPEN 31Intensit�at, so kommt es durh ein detektorspezi�shes �Ubersprehverhalten zueiner Beeinussung der Intensit�atsverteilung auf benahbarte Pixel.� Linearit�atF�ur zuverl�assige quantitative Aussagen muss man aus dem Wert (Z�ahlrate)eines Pixels des Detektors eindeutig auf die Elektronendosis shlie�en k�onnen.Dieses setzt einen linearen Zusammenhang zwishen Elektronendosis und Z�ahl-rate voraus.� Signal/Raush-Verh�altnisDas Raushen elektronenmikroskopisher Aufnahmen wird durh vershiedeneBeitr�age erzeugt.(I): Die Intensit�atsverteilung I(~k) der Elektronen mit der Varianz � = qI(~k)gehorht der Poisson-Statistik, d.h. der Wert eines Pixels ist mit einer Unsi-herheit � behaftet. Die Reduktion dieses Raushens erfolgt durh Erh�ohungder Belihtungszeit.(II): Das Signal wird durh das Eigenraushen des Detektors �uberlagert. EinMa� f�ur die G�ute eines Detektors ist die Detektions-Quanten-EÆzienz (DQE)(Rose [54℄, Hermann [52℄), DQE = I2aus�2ausS2ein�2ein (4.1)mit Iaus der registrierten Intensit�at, �aus deren Varianz, Sein dem einfallendenSignal und �ein dessen Varianz. Die DQE vergleiht somit das Raushen vorund nah der Detektion. Ein idealer Detektor hat die DQE = 1.� DynamikDiese entspriht der Anzahl von Graustufen, die der Detektor untersheidenkann, meistens als Bit-Wert angegeben. z.B. verf�ugt die im Rahmen dieserArbeit verwendete CCD Kamera �uber eine 14 Bit Dynamik, d.h. es k�onnena 16000 Z�ahlimpulse registriert werden, bevor der S�attigungsbereih erreihtist.� QuanteneÆzienzDarunter versteht man die Wahrsheinlihkeit, mit der ein registriertes Elek-tron einen Z�ahlwert im Detektor liefert.� BelihtungszeitDiese ist vom Strahlstrom, Vergr�o�erung und Emp�ndlihkeit des Detektorsabh�angig. Die k�urzeste, sinnvolle Belihtungszeit wird durh das Signal zuRaushen-Verh�altnis bestimmt.



KAPITEL 4. EIGENSCHAFTEN VERSCHIEDENER DETEKTORTYPEN 32� Eignung f�ur elektronishen Datenverarbeitung, praktishe HandhabungEinussnahme auf die Abbildungsparameter, auh noh w�ahrend des Bildent-stehungsprozesses, und instantane digitale Verf�ugbarkeit f�ur weitere Bildver-arbeitung sind hierbei ausshlaggebend.Im Folgenden werden die Eigenshaften der vershiedenen Detektoren beshriebenund anshlie�end verglihen.Detektoreigenshaften des fotogra�shen FilmsDer fotographishe Film besteht aus einer liht- und elektronensensitiven Shiht,die auf einer transparenten, exiblen Tr�agerplatte aufgebraht ist (Zeitler [53℄). Dernutzbare Bereih liegt bei a 8 m x 10 m. Die Bildpunktgr�o�e liegt in Abh�angigkeitvom Entwiklungsprozess bei einem Mittelwert von a 10�m. Die Belihtungszeitliegt bei H�ohstau�osung bei a 1s. Dabei ist gew�ahrleistet, dass man sih nohim linearen Bereih der Shw�arzung in Abh�angigkeit von der Bestrahlungsdosis desFilmes be�ndet. Dabei kann unter HRTEM-Bedingungen 8-Bit-Dynamik (256 Grau-stufen) erreiht werden.Zu weiteren quantitativen Auswertung dieser Aufnahmen ist eine anshlie�endeDigitalisierung notwendig. Dieses geshieht mit einer CCD-Kamera, die die Liht-durhl�assigkeit des Negatives in numerishe Grauwerte �ubersetzt. Bei der nahtr�agli-hen Digitalisierung des Filmes kann nur ein kleiner Ausshnitt erfasst werden. Essteht nur ein Bereih von 1024x1024 Pixel zu Verf�ugung. Um eine ausreihendeAu�osung zu erreihen, muss mit einer hohen Vergr�o�erung das Bild digitalisiertwerden. Das digitale Einlesen des gesamten belihteten Bereihs wird dar�uber hin-aus auh durh den Arbeitsspeiher der Auswertungsomputer verhindert. Damitwird der e�ektive, quantitative auswertbare Bereih sehr stark reduziert.Detektoreigenshaften der CCD-KameraElektronen, die mit einer CCD-Kamera registriert werden sollen, tre�en zuerst aufeinen Szintillator. Hier erzeugen sie Photonen, die �uber optishe Elemente wie Lin-sen, Spiegel und Fiberleiter auf den eigentlihen CCD-Chip gelangen. Hier kommtes zu einer Ladungstrennung, die verst�arkt wird und im Ausleseprozess dann alsSpannung durh einen Analog/Digitalwandler ermittelt wird. Diese Spannung stehtin einem direkten, linearen Zusammenhang mit der Elektronendosis. Der verwende-te CCD-Chip besteht aus 1024x1024, 25�m gro�en Pixeln und erreiht damit eineKantenl�ange von a 2,5 m. Das Auslesen des CCD-Chips geshieht mittels eines ex-ternen Rehners, mit dem die Bilder sofort betrahtet werden k�onnen. Korrekturen



KAPITEL 4. EIGENSCHAFTEN VERSCHIEDENER DETEKTORTYPEN 33des Ausshnittes und der Belihtungszeit sind zeitnah m�oglih, was eine Kontrol-le der Bildqualit�at erheblih vereinfaht. Die Bilddaten liegen danah digital vorund stehen ohne weitere Prozessshritte der quantitativen Bildverarbeitung und -analyse zur Verf�ugung. Der CCD-Chip hat eine 14-Bit-Dynamik, was unter HRTEM-Bedingungen jedoh niht erreiht wird. Vielmehr erreiht man hier Z�ahlwerte vonnur a 500 Elektronen bei einer Belihtungszeit von 1s. Die Aufnahmequalit�at istjedoh vom �Ubersprehverhalten der CCD-Chip beeintr�ahtigt.Detektoreigenshaften der Bildplatten (IP, engl. Image Plates)Die Bildplatte hat einen �ahnlihen Aufbau wie die Fotoplatte (Zuo [71℄, N�uhter [75℄,Weikenmeier [76℄). Auh hier ist auf einer exiblen Tr�agerplatte eine elektronen-emp�ndlihe Shiht aufgebraht. Der verwertbare Bildbereih entspriht dem derFotoplatte und kann in die gleihen Halterungen eingebaut werden. Die IP zeihnetsih durh eine sehr hohe Emp�ndlihkeit aus und verf�ugt wie die CCD-Kamera�uber eine lineare Intensit�atsharakteristik. Der Auslesevorgang wird mit Hilfe ei-nes Lasers in einem speziellen Auslesegr�at durhgef�uhrt. Man erreiht damit eineAu�osung von 3700x3000 Pixel, wobei die Pixelgr�o�e a 25�m betr�agt. Die Dyna-mik ist h�oher als 16 Bit und er�o�net damit neue Anwendungsfelder wie z.B. diequantitative digitale Auswertung von Beugungsbildern. Bemerkenswert ist die Ver-shlehterung der Raushharakteristik bez�uglih der Poisson-Statistik (Gemming[74℄). Dieses zeigt sih besonders bei Aufnahmen mit geringem Kontrast. Hier sinddie Bilder deutlih st�arker verrausht als Aufnahmen mit der CCD-Kamera. Bemer-kenswert ist die Wiederverwendbarkeit der IP's. Durh Bestrahlen mit UV-Lihtlassen sih Bildplatten l�oshen und damit nahezu beliebig oft wiederverwenden.Detektoreigenshaften der TV-KameraDen bisher vorgestellten Detektoren ist eins gemein, die Aufnahmen sind bestenfallszeitnah, jedoh nie unmittelbar zug�anglih. Selbst im Fall der Multi-San-CCD Ka-mera vergehen zwishen Ereignis und dessen Darstellung mindestens zwei Sekunden,die f�ur das Auslesen und f�ur die Berehnung bzw. der Darstellen des Bildes ben�otigtwerden. Bei der TV-Kamera wird lediglih das Bild des Szintillator auf einen Mo-nitor abgebildet. Die Au�osung entspriht dabei dem VGA-Standart 400x640 beia 6-Bit Bilddynamik. Durh die M�oglihkeit einer Videoaufzeihnung lassen sihbeliebig hohe Datenmengen speihern.



KAPITEL 4. EIGENSCHAFTEN VERSCHIEDENER DETEKTORTYPEN 344.2 Modulationstransferfunktion (MTF) und Ent-faltung4.2.1 Einuss des Detektors auf die MTFDetektoren registrieren die Intensit�atsverteilung und erzeugen Bilder dieser Vertei-lung. Sie beeinussen jedoh auh im erheblihen Ma�e die Bildqualit�at.Die Wirkung der Detektoren liegt in einer Verwashung des einfallenden Signals.Dieses geshieht bei den verwendeten Detektoren auf untershiedlihe Weise. ImFolgenden wird die Ursahe dieser Verwashung der einzelnen Detektoren beshrie-ben.MTF der CCD-KameraDie wihtigste Ursahe f�ur die Verwashung liegt bei der CCD-Kamera im Umwand-lungsprozess der Elektronenenergie in Lihtquanten im Szintillatorshirm. DieserProzess ist zwar streng lokalisiert, die emittierten Photonen werden jedoh durhden Kristall teilweise gestreut. Der Austrittsort der Photonen entspriht niht mehrgenau dem Registrierungsort der Elektronen. Es kommt somit zu einer Aufstreuungdes Signals, die von der Dike des Shirmes abh�angt. Dieser Prozess f�uhrt zu einerVerbreiterung des Signals auf benahbarte Pixel. Die Verwendung beliebig d�unnerSzintillatorkristalle ist aus Gr�unden der QuanteneÆzienz niht m�oglih. Hier mussein Kompromiss eingegangen werden zwishen einem guten Signal/Raush-Verh�alt-nis einerseits und andererseits geringer Verwashung. Ein weiterer E�ekt, der dieBildqualit�at beeintr�ahtigen kann, ist die Reexion der Quanten an der Szintilla-torunterseite. Dadurh kann es zu einer sehr weitreihenden Delokalisierung desElektronensignals kommen. Abhilfe kann hier durh Verwendung von Szintillatorenmit entspiegelter Unterseite gesha�en werden. Diese Art von Szintillator ist in derCCD-Kamera des JEM ARM 1250 integriert. Die Wirksamkeit der Entspiegelungwurde von Weikenmeier [77℄ durh eine radiale Integration der Punktverwashungs-funktion (engl. Point Spread Funtion, PSF) �uberpr�uft. Dabei erreihte man shondurh die Integration �uber wenige Nahbarpixel nahezu die gesamte Intensit�at, wasf�ur die hohe G�ute des Detektors spriht.MTF der Image PlatesDie Elektronen, die durh die Bildplatte erfasst werden, regen in der sensitivenShiht die als Farbzentren eingebrahte Europium Atome in einen metastabilenZustand an. Hierbei kommt es w�ahrend des Absorptionsvorgang durh Streuungzur Verwashung des Signals. Das Auslesen der belihteten Bildplatten vergr�o�ert



KAPITEL 4. EIGENSCHAFTEN VERSCHIEDENER DETEKTORTYPEN 35diese Unsh�arfe. Durh das rote Laserliht werden die Europium Atome aus ihremmetastabilen Zustand in einen sehr kurzlebigen Zustand angeregt, der entsprehendder mittleren Lebenszeit in den Grundzustand zerf�allt. Das dabei emittierte Lihtwird als Signal ausgewertet. Durh das Abrastern der Bildplattenober�ahe mit einerniht punktf�ormigen Lasersonde wird das Signal �uber einen bestimmten Bereihgemittelt. Die eigentlihe Pixelgr�o�e wird durh die Gr�o�e der Lasersonde bestimmt.MTF der PhotoplatteDie Beurteilung der Filmeigenshaften in Bezug auf die Verwashung des Bildsi-gnals ist niht eindeutig. Es erfolgt durh die Belihtung der Filmplatte eine leih-te Verwashung durh Streuung der Elektronen in der sensitiven Shiht. Bei derEntwiklung kann die Korngr�o�e durh die Entwiklereigenshaften modi�ziert wer-den. Den bei weitem gr�o�eren Einuss hat jedoh die nahfolgende Digitalisierung.Durh leihtes Defokusieren der Optik, die vor dem eigentlihen CCD-Chip liegt,kann das Raushen im digitalisierten Bild nahezu beliebig ver�andert werden. Wirddie Abtastrate so gew�ahlt, dass mehrere Pixel Informationen des selben Silberkornsenthalten, so wird dadurh eine sehr hohe Korrelation der Pixel angezeigt. Dies be-deutet, dass benahbarte Pixel identishe Informationen enthalten. Somit l�asst sihbei Filmplatten jede gew�unshte �Ubertragungsfunktion "einstellen". Bedingt durhdiese Beliebigkeit ist daher gro�e Vorsiht geboten, wenn Ergebnisse untershiedli-her Bilderserien miteinander verglihen werden. Dieses gilt insbesondere auh beimVergleih mit Aufnahmen, die mit anderen Detektortypen gemaht wurden.4.2.2 Bestimmung der MTF mit der RaushmethodeIm Folgenden wird ein Verfahren zur Bestimmung der �Ubertragungseigenshaft vonCCD-Kamera und IP vorgestellt, das auf der so genannten Raushmethode nahWeikenmeier [77℄ basiert. Wei�es Raushen wird als Eingangssignal auf den De-tektor gegeben. In der HRTEM leuhtet man dazu den Detektor gleihm�a�ig mitElektronen aus. Die Intensit�aten aller Pixel sind Poisson-verteilt und damit un-abh�angig von einander. Die �Ubertragungseigenshaften des Detektors modi�ziertdie Eingangsraushstatistik. Das Ausgangssignal eines idealen Detektors entsprihtnun ebenfalls dem wei�en, korrelationsfreien Raushen. Das Raushspektrum ist indiesem Fall bis auf den Nullstrahl, der den Intensit�atsmittelwert des ganzen Bildesrepr�asentiert, konstant, d.h. alle Frequenzen sind gleihm�a�ig vertreten. Das Fre-quenzspektrum erh�alt man durh eine Fouriertransformation des Ausganssignals.Abweihungen von einem konstanten Wert haben ihren Ursprung in der �Ubertra-gungseigenshaft des Detektors, der MTF.Mathematish wird dieser Zusammenhang durh eine Faltung beshrieben:



KAPITEL 4. EIGENSCHAFTEN VERSCHIEDENER DETEKTORTYPEN 36Bildraushen = Poissonraushen � PSF (4.2)Das Eingangsraushbild wird mit der PSF gefaltet. Anshlie�ende Fouriertransfor-mation liefert:F(Bildraushen) = F(Poissonraushen) � F(PSF )= (Konstante +Raushen) �MTF (4.3)MTF und PSF sind somit �uber eine Fouriertransformation gekoppelt. Gl. 4.3 enth�altdie Messvorshrift f�ur die Detektorg�ute. Die Auswirkung der MTF auf das elektro-nenoptishe Bild, also die registrierte Intensit�at Ir(~r) kann man in Gleihung 4.4erkennen. F(Ir(~r)) = F(	B(~r)�	B(~r)) �MTF = 	A(~k)�	A(~k) �MTF (4.4)Das Di�raktogramm, also die Fouriertransformierte der registrierten Bildintensit�atentspriht somit dem Produkt der MTF mit der Bildintensit�at vor der eigentlihenRegistrierung. Auf einzelne Raumfrequenzen bezogen bedeutet dieses, dass durhden Detektor jede Raumfrequenz im Di�raktogramm um einen bestimmten, vondieser abh�angigen Faktor ged�ampft wird. Die Wirkung des Detektors kann durheine Funktion beshrieben werden. Durh Kenntnis der Umkehrfunktion kann imPrinzip der Informationsverlust vermieden werden. Das entsprehende Verfahren istdie Entfaltung der Aufnahme mit der PSF [75℄. Dazu wird nah Gl. 4.4 das Di�rak-togramm durh die MTF dividiert. Die anshlie�ende inverse Fouriertransformationliefert das korrigierte Bild. Der Nahteil dieses Verfahrens ist jedoh, dass durh dieEntfaltung des Bildes zus�atzlihes Raushen erzeugt wird. S�amtlihe hohen Raum-frequenzen, also niht nur die Raumfrequenzen, die ihren Ursprung in der Beugungim Kristall haben, sondern auh die Raushanteile werden in ihrer Intensit�at erh�oht.Bei einem quantitativen Vergleih mit simulierten Bildern kann man auh einen al-ternativen Weg gehen. Hier kann es vorteilhaft sein, die simulierten Bilder mit derPSF des Detektors zu falten. Dadurh wird die Simulation an das Experiment an-gepasst und man erh�alt Bilder, die der Realit�at entsprehen.Die Messung der MTF wurde im Rahmen dieser Arbeit im Rotationsmittelungs-verfahren nah Weikenmeier [77℄ durhgef�uhrt. Dabei wird das registrierte BildFourier-transformiert und um den Nullstrahl rotationsgemittelt. Die erhaltene Funk-tion entspriht der MTF. Dabei tritt allerdings ein Normierungsfehler auf. Bei Ver-wendung der FFT kommt es durh die damit bedingte periodishe Fortsetzung desBildes zur Korrelationen von Pixeln, die sih an den entgegengesetzten Seiten des



KAPITEL 4. EIGENSCHAFTEN VERSCHIEDENER DETEKTORTYPEN 37Detektors be�nden. Dadurh tritt bei Berehnung der MTF nah Gleihung 4.4 f�urniedrige Frequenzen ein viel zu hoher Wert auf. Daher ist eine Korrektur dieserWerte der MTF auf 1 n�otig. Annahme dabei ist, dass diese niedrigen Frequenzennahezu unged�ampft �ubertragen werden, und dass es innerhalb des Detektors zu kei-nem weitreihenden �Ubersprehverhalten kommt, sondern nur zur Beeinussung vonwenigen Nahbarpixeln.Die erhaltenen Ergebnisse (dargestellt in Bild 4.1), die f�ur die CCD-Kamera amJEM ARM 1250 bei 1250 KV und f�ur Image Plates durhgef�uhrt wurden, wurdenmit entsprehenden Arbeiten anderer Autoren, (Gemming [74℄, N�uhter [75℄), vergli-hen und prinzipiell reproduziert. Abweihungen ergeben sih durh die untershied-lihen Messverfahren. Alternativ zum hier verwendeten Verfahren wurde durh Gem-ming [74℄ keine Rotationsmittelung, sondern eine Mittelung entlang der Bildkantendurhgef�uhrt (Nufer [73℄). Dabei wird das Raushbild zuerst zeilen- und spaltenweiseFourier-transformiert und danah gemittelt. N�uhter [75℄ wendete zus�atzlih auhdie Kantenmethode nah Fang [78℄ an. Hierbei wird das Linienpro�l der Abshat-tung unterhalb einer sharfen Kante als PSF gemessen. Diese Methode ist jedohexperimentell sehr shwer zu realisieren, da die Justierung der Kante in Bezug aufden Detektor bis auf auf 25�m (entsprehend der Gr�o�e der Pixel) genau erfolgenmuss. Allerdings ist mit dieser Methode das Problem der Normierung gel�ost, da hierzur Messung der PSF keine Fouriertransformation notwendig ist.
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Bild 4.1: MTF von IP FUJI, (Ausleseger�at FDL5000) und der Slow-San-CCD Kamera (GATAN) bei 1250 KV am JEM ARM 1250. DieMTF der Photoplatte ist bedingt durh die untershiedlihe Pixel-gr�o�e und durh individuelle Entwiklung/Digitalisierung niht ein-deutig darstellbar



KAPITEL 4. EIGENSCHAFTEN VERSCHIEDENER DETEKTORTYPEN 384.2.3 Wahl eines geeigneten Detektors f�ur die HRTEMO�ensihtlih gibt es den idealen Detektor niht. Die Wahl eines Detektors ist stetsmit einem Kompromiss verbunden. F�ur die digitale, quantitative Kontrastanaly-se stehen die Linearit�at und die Eignung f�ur elektronishe Datenverarbeitung imVordergrund. Aus diesen Anforderungen resultierte die Wahl der Slow-San CCD-Kamera als Detektor im Rahmen dieser Arbeit. Es sind die hohe Dynamik, dieunmittelbare Datenverf�ugbarkeit, die Linearit�at und die unmittelbare Kontrolle derAufnahmequalit�at die die Slow-San-Kamera auszeihnen. Gleihzeitig muss jedohdie sehr kleine nutzbare Fl�ahe und das �Ubersprehverhalten als Nahteile in Kaufgenommen werden. Die Vorteile gegen�uber der Fotoplatte und IP sind jedoh soherausragend, dass das �Ubersprehverhalten und der kleine Bildausshnitt toleriertwerden k�onnen. Ersteres kann durh eine Entfaltung mit der entsprehenden PSFheraus gerehnet werden, und somit in seiner Bedeutung f�ur die hohau�osendeElektronenmikroskopie relativiert werden. Da im Rahmen dieser Arbeit vor allemUntersuhungen von einzelnen Elementarzellen durhgef�uhrt werden sollen, ist derkleine verwertbare Bildbereih auh kein gravierender Nahteil.



Kapitel 5Experimentelles Vorgehen undBildsimulationIn diesem Kapitel wird das Vorgehen und die Durhf�uhrung des digitalen, quan-titativen Vergleihs von experimentellen Hohau�osungsbildern mit Bildsimulationerl�autert.Die Analyse erfordert mehrere Bilderserien mit untershiedlihen Defokussierun-gen des Mikroskops, jeweils mit und ohne Energie�lterung. Dabei kamen nebender haupts�ahlih verwendeten Slow-San-CCD Kamera auh Negative und Image-Plates zum Einsatz. Dar�uber hinaus wird auf weitere Parameter eingegangen, dieauf den Vergleih Einuss haben k�onnen, so z.B. auf Debye-Waller Faktor, modi�-zierte Streufaktoren und Strahl- und Probenverkippung, Belihtungszeit und Dauerder Bestrahlung.5.1 JEM ARM 1250, experimentelle Bedingun-genAlle Untersuhungen im Rahmen dieser Arbeit erfolgten am JEM ARM 1250. Die-ses Mikroskop liefert im Routinebetrieb in der verwendeten Kon�guration (side-entry-Linse, auh in-situ-Linse) bei einer Beshleunigungsspannung von 1250 kV einPunktau�osungsverm�ogen von 1.2�A. Bild 5.1 zeigt das zwei Stokwerke �uberragendeGer�at.Dieses Mikroskop hat neben seinem hervorragenden Au�osungsverm�ogen weitereAusstattungsmerkmale, die einzigartige M�oglihkeiten zur quantitativen Bildanaly-se erlauben.Das JEM ARM 1250 ist mit einem selektiven Energie�lter ausgestattet. Damit lassensih Aufnahmen mahen, bei denen nur Elektronen eines bestimmten Energieverlu-stes zur Belihtung beitragen. Um den Einuss inelastish gestreuter Elektronen auf39
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Bild 5.1: S�aule und Hohspannungstank des JEM ARM 1250den Bildkontrast und auf den Intensit�atsverlauf zu untersuhen, wurden Defokus-serien sowohl mit als auh ohne Energie�lterung durhgef�uhrt. Bei dem ma�geblihangewendeten Verfahren konnten nur die elastish gestreuten Elektronen den Ener-gie�lter passieren (zero-loss-Filterung, Energiefenster a. 5 eV).Das JEM ARM 1250 kann mit untershiedlihen Linsensystemen betrieben wer-den, side-entry Linse und top-entry Linse. Der gro�e Vorteil der side-entry-Linsegegen�uber der durh ein besseres Au�osungsverm�ogen ( 1:05�A) herausragenden top-entry-Linse ist die M�oglihkeit zur Verwendung vershiedener Probenhalter, dieden Betrieb bei untershiedlihen Temperaturen erm�oglihen. Es steht ein Tief-, ein Normal- und ein Hohtemperaturprobenhalter zur Verf�ugung. Damit lassensih Probentemperaturen von 110 K bis a 1300 K realisieren. Zur Ermittelungder Abh�angigkeit des Bildkontrastes von der Temperatur erfolgten Untersuhungenbei untershiedlihen Temperaturen (77K, 300K und 550K). Mit Hilfe der dabeigewonnenen Daten kann der Einuss des Debye-Waller-Faktors auf die Intensit�ats-verteilung bei HRTEM-Aufnahmen abgesh�atzt werden.Die Registrierung der Bildintensit�aten am JEM ARM 1250 wurde haupts�ahlih mitder GATAN Slow-San-CCD Kamera durhgef�uhrt. Alternative Detektoren (pho-tographishe Negative und Image-Plates, siehe auh Kap. 4) wurden lediglih zuVergleihszweken verwendet. Im Falle der CCD-Kamera wurden alle Aufnahmenbei einer 60000-fahen Mikroskopvergr�o�erung und einer anshlie�enden 18-faheVergr�o�erung durh die Linsensysteme des Energie�lters, also 1080000-faher Ge-samtvergr�o�erung, durhgef�uhrt. Diese hohe Vergr�o�erung ist erforderlih, um dieDetails der Struktur der Elementarzellen erkennen zu k�onnen. Beispielsweise wird



KAPITEL 5. EXPERIMENTELLES VORGEHEN UND BILDSIMULATION 41die Si-<110> Elementarzelle bei der Registrierung mit einem 1024x1024 CCD-Chipmit 25�m Pixelgr�o�e auf a. 18 x 26 Pixel abgebildet. W�ahlt man eine kleinere Ver-gr�o�erung, so reduziert sih die Anzahl der Pixel pro Elementarzelle entsprehendund feine Details lassen sih niht mehr au�osen. Wegen der hohen Vergr�o�erung istder beobahtete Objektbereih jedoh relativ klein. Die beste Belihtungszeit wurdeermittelt. Dabei musste ein Kompromiss zwishen Signal/Raushen-Verh�altnis undder maximalen Probendrift gefunden werden. Die Belihtungszeit von einer Sekundestellte sih dabei als optimal heraus. Bei dieser Belihtungszeit wurden Z�ahlratenmit der CCD-Kamera von durhshnittlih a. 400 erreiht.Herausragende Stabilit�aten sind kennzeihnend f�ur dieses Mikroskop. Dabei sindmehanishe Stabilit�aten durh baulihe Ma�nahmen (luftgefedertes, shweres Fun-dament) erreiht worden.Die durh H�oshen [8℄ erreihte elektrishe Stabilit�at der Beshleunigungsspannungund des Linsenstromes �uber das vom Hersteller spezi�zierte Ma� hinaus erlaubendas Arbeiten bei einer sehr g�unstigen Kontrasttransferfunktion.Auftretender Probendrift kann durh eine von R. H�oshen [10℄ entwikelte elektro-nishe Driftkompensation Einhalt geboten werden.5.2 Probe und Probenpr�aparationEine sehr hohe Probenqualit�at ist eine grundlegende Voraussetzung f�ur hohwerti-ge Aufnahmen. Als Probenmaterial kamen Si-Spaltproben in <110> Orientierungnah Cerva [37℄ Einsatz. Dieser Probentyp ist auf Grund seiner Eigenshaften f�urquantitative Untersuhungen besonders geeignet.Durh den de�nierten Dikenverlauf, der sih aus dem Shnittwinkel der Si (111) Net-zebenen von 70,53Æergibt, l�asst sih die Probendike an jeder Stelle einer Spaltprobetheoretish eindeutig als Funktion der Entfernung vom Probenrand bestimmen. Dassetzt jedoh einen ideal gespaltenen Kristall voraus, bei dem die Probendike einelineare Funktion des Abstandes vom Probenrand ist. Die shematishe Darstellungder Probengeometrie ist in Bild 5.2 zu sehen, eine detaillierte REM-Aufnahme derProbenspitze in Bild 5.3.Durh Oxydation mit Luftsauersto� bildet sih unmittelbar nah dem Spaltvorgangeine amorphe Siliziumdioxid Dekshiht auf der Probenober�ahe. Bedingt durhdiese Shiht kann der Beginn des kristallinen Bereihs niht eindeutig bestimmtwerden, siehe Bild 5.4. Die Unsiherheit U w�ahst dabei mit der Dike der amor-phen Shiht. Bei der geometrishen Bestimmung der Probendike muss somit eineUnsiherheit von der Dike der amorphen Shiht mit ber�uksihtigt werden. Die Un-siherheit U (Bild 5.4) kann als grobe Absh�atzung der Shihtdike angenommen
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Bild 5.2: shematshe Darstellung der Geometrie der Si-Spaltproben

Bild 5.3: Rasterelektronenmikroskopishe Aufnahme der Probenspitzewerden. Diese Shihtdike betr�agt somit wenige Angstr�om. Die amorphe Shihtbleibt �uber den experimentellen Zeitraum nahezu konstant, da die Probe au�er derBestrahlung im Mikroskop, keinen weiteren Ein�ussen ausgesetzt ist.Die einfallende Elektronenwelle wird niht nur durh den Kristall, sondern auhdurh die amorphe Shiht beeinusst. Dieses resultiert in einer allgemeinen Ver-shlehterung der Bildqualit�at, die sih jedoh, bedingt durh die geringe Shiht-dike, nur an d�unnen Probenstellen bemerkbar maht.Die �Uberpr�ufung der Ergebnisse der quantitativen Auswertung der Bildkontrastesetzt identishe experimentelle Bedingungen voraus. Dazu geh�ort, dass die unter-suhten Proben unter identishen Bedingungen hergestellt werden, und dass somitvergleihbare Probeneigenshaften resultieren.Die Probenpr�aparation bei Spaltproben ist denkbar einfah und reproduzierbar.Die in <110> orientierten einkristallienen Sheibhen (eng. wafer) werden meha-
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Bild 5.4: Shematisher Shnitt durh die Probenish auf a. 60 � ged�unnt. Anshlie�end wird der Wafer durh das Aus�uben eineskleinen Drukes durh ein Holzst�abhen gespalten. Dieser briht entsprehend demBild 5.2 keilf�ormig entlang der (111) Hauptebenen. Anshlie�end wird ein geeigne-tes Bruhst�uk mit einem Epoxyd-Harzkleber vororientiert auf einen Probenhaltergeklebt, Bild 5.5. Zur Vermeidung von statishen Auadungen emp�ehlt sih dieVerwendung von Leitsilber.5.3 Digitale BildverarbeitungDie Bildintensit�at der CCD Kamera steht nur dann im linearen Zusammenhangmit der Elektronendosis, wenn alle Pixel bei gleiher Bestrahlungsdosis die gleiheLadung registrieren. Bedingt durh Herstellungstoleranzen bei der Chipherstellung,muss die Charakteristik aller Pixel des Detektorhips bestimmt werden. Dies ge-shieht in zwei Shritten.Der erste Shritt ist die Messung des Dunkelstrombildes, das die in den Pixeln vor-handene Ladung bestimmt, ohne dass der Chip belihtet wurde. In einem solhenBild lassen sih so genannte "hot spots\ erkennen. Diese Pixel haben immer einen,von der Belihtungsdosis unabh�angigen, gleih bleibend hohen Wert.Durh Aufnahme eines Bildes bei gleihm�a�iger Beleuhtung kann die Emp�ndlih-keit der Pixel und die Lage der "old spots\ bestimmt werden. Diese Pixel haben
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Bild 5.5: Si-Spaltprobe auf Probenhaltereinen von der Belihtungsdosis unabh�angigen, gleih bleibend niedrigen Wert. MitHilfe dieser Aufnahmen setzt sih die Korrektur zusammen, mit der die Auswir-kungen dieser Kamera-Artefakte kompensiert werden (bei Digital Mirograph Gain:Normalized Mode). Unter diesem Aufnahmemodus wurden die experimentellen Bil-der mit der CCD-Kamera gemaht.Der Szintillationsshirm der CCD Kamera detektiert niht nur Elektronen, sondernauh R�ontgenquanten, die durh die Wehselwirkung der Elektronen mit dem Szinti-latormaterial entstehen. Die Registrierung eines R�ontgenquantes durh ein einzelnesPixel f�uhrt durh die hohe Energie zu einem extremen Signal, das deutlih �uber denSignalen anderer Pixel liegt. Damit die wenigen R�ontgen-Pixel keinen gro�en Ein-uss auf den Bildkontrast haben, werden sie durh eine einfahe Programmroutineerkannt und auf den Mittelwert der Umgebungspixel gesetzt.Die anshlie�ende digitale Bildverarbeitung wurde mit dem Bildverarbeitungspro-gramm PV-Wave (Visual Numeris) [25℄ auf DigitalWorkstations durhgef�uhrt. Die-ses Programmpaket stellt sehr viele Werkzeuge zur Bildverarbeitung zur Verf�ugung,um mit de�nierten mathematishen Prozeduren Datens�atze aus dem Bildmaterial zugenerieren, oder um die Bilddaten in gew�unshter Weise aufzubereiten. F�ur Fourier-transformationen, Faltungen und Frequenz�lterungen oder simple Beeinussung dergraphishen Ausgabe wie De�nierung von Bildausshnitten, Anpassung der Bilddy-namik, Rotation und Skalierung sind vorde�nierte Prozeduren vorhanden, die einshnelles und e�ektives Programmieren erlauben. Mit Hilfe dieser Programme istes m�oglih, komplexe Bildverarbeitungsprozesse sequenziell auszuf�uhren und die ge-samte Bildverarbeitung in einem so hohen Ma�e zu automatisieren, dass sehr gro�e



KAPITEL 5. EXPERIMENTELLES VORGEHEN UND BILDSIMULATION 45Datenmengen verarbeitet werden k�onnen. Einen Anhaltspunkt f�ur die Notwendig-keit dieser Automatisierung gibt der Rehenaufwand f�ur eine Bilderserie. Da derBildvergleih elementarzellenweise geshehen sollte, musste f�ur einen Datensatz 338(= 13 vershiedene Defokussierungen x 26 Diken) mal der gesamte Bildverarbei-tungsprozess durhlaufen werden.5.4 BildsimulationDie den Experimenten entsprehenden Simulationen wurden mit dem von Stadel-mann [1℄ entwikeltem ComputerprogrammPaket EMS (engl.:Eletron-Mirosopy-Simulation) durhgef�uhrt. Dieses Programm beshreibt den Abbildungsprozess ent-sprehend Kapitel 3 mathematish. EMS ist modular aufgebaut. Dabei repr�asentiertjedes Modul einen bestimmten Prozess des Abbildungsvorgangs. Bild 5.6 gibt einen�Uberblik �uber die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Module. Diese Modulewerden hintereinander durhlaufen, die Ausgabedatei des einen ist dabei die Einga-bedatei des folgenden Moduls.
BU 1 PG 1 MS 1 IM 1 TV 3 PR 3

DI 3 DS 3Bild 5.6: Shematisher Ablauf der Bildsimulation mit EMS� BU1Durh die Wahl der Raumgruppe, der Atomsorte und der Gitterkonstantenwird die Kristallstruktur bestimmt. Die hier gebildete Datei enth�alt die Struk-turfaktoren der Kristallatome.� PG1Hier werden die Parameter festgelegt, die f�ur die Berehnung des Fresnel-Propagators und des Phasengitters erforderlih sind.� MS1Die Berehnung der Austrittswellenfunktion, d.h. die Propagation der Eintritt-wellenfunktion durh den Kristall ist das Ergebnis der Multislie-Berehnungdieses Moduls. Die Anzahl der Iterationen bestimmt dabei die Dike des Kri-stalls. Die Keilform der Probe wurde entsprehend Bild 5.4) durh Anein-anderreihung einzelner S�aulen von Elementarzellen approximiert. Die dabei



KAPITEL 5. EXPERIMENTELLES VORGEHEN UND BILDSIMULATION 46getro�ene N�aherung ber�uksihtigt niht, dass die ebene Welle shr�ag auf denKristall tri�t. Grunds�atzlih hat eine shr�ag auftre�ende Blohwelle eine an-dere L�osung als eine ebene. Zwei Annahmen best�atigen jedoh die G�ultigkeitdieser N�aherung.(I) Hirsh et al [33℄ zeigten, dass bei Einfallswinkeln < 30Æf�ur Elektronen um100 KV diese N�aherung g�ultig ist. Im Rahmen dieser Arbeit wurde mit 1250KV Beshleunigungsspannung gearbeitet. Bei dieser hohen Elektronenenergiegilt die N�aherung bis a. 45 Æ.(II) Die G�ultigkeit der S�aulenapproximation mit der Simulation einer Super-zelle konnte best�atigt werden. Eine Superzelle beinhaltet alle Atompositioneninnerhalb des Abbildungsbereihs und niht nur einzelne Elementarzellen. Diebeobahteten Untershiede der simulierten Bilder der Superzelle des Proben-keils und der durh S�aulen approximierten Keilstruktur waren sehr niedrig undhatten f�ur die Aussagen im Rahmen dieser Untersuhungen keine Relevanz.� IM1IM1 berehnet den Durhgang der Austrittswellenfunktion durh die Objek-tivlinse, wobei auh Linsenfehler ber�uksihtigt werden. Damit ist die Bildwel-lenfunktion bestimmt. Die dazu ben�otigten Abbildungsparameter k�onnen hiervariiert werden. Bei der Berehnung der Austrittswellenfunktion muss beah-tet werden, dass in EMS der Defokus ab der Wellenaustrittsebene der Probede�niert ist. Aufgrund der Symetriebedingungen der Probenanordnung (sieheBild 5.4) muss der Defokus bei jeder Berehnung um die halbe Probendikeerh�oht werden. Man erh�alt somit einen Keil der symmetrish zur Objektivmit-te liegt.� DI3Hier werden Beugungsbilder berehnet, deren Basis die Daten des Moduls BU1sind.� TV, PR3, DS3Diese Module werden lediglih zur Darstellung der berehneten Bilder aufDruker oder Bildshirm ben�otigtF�ur den digitalen Bildvergleih stehen am Ende des Prozesses Bilder zur Verf�ugung,die durh optimale Anpassung der Abbildungsparameter das Experiment bestm�oglihstsimulieren.



KAPITEL 5. EXPERIMENTELLES VORGEHEN UND BILDSIMULATION 475.5 Simulation eines Diken/Defokus-TableausDurh Simulation von Elementarzellen vershiedener Diken und Defokussierungenerh�alt man Datens�atze, die den Parameterbereih repr�asentieren, der im Rahmendieser Dissertation untersuht wurde. Ordnet man diese Aufnahmen in einer zwei-dimentionalen Matrix an, so erh�alt man ein Diken/Defokus Tableau von Bildernvon Elementarzellen. Bild 5.8 zeigt dieses Tableau f�ur den Defokusbereih von 0 -100 nm und den Dikenbereih von 0,8 nm - 22,8 nm.In diesem Tableau ist jede Elementarzelle durh einen Diken- und einen Defokus-wert harakterisiert.5.6 Generierung experimenteller und simulierterTableau-Datens�atzeAus einer Defokusserie experimenteller Aufnahmen wurden Diken-Defokus-Tableauserzeugt. Dieses Verfahren ist in Bild 5.5 dargestellt. Dazu wurden geeignete Aus-shnitt (entsprehend dem Dikenverlauf auh als Keil bezeihenbar) aus den expe-rimentellen Aufnahmen de�niert (a, in Bild 5.5). Diese Keile werden nah der Be-stimmung des Defokus (siehe dazu Kap. 7) zu einem Bild zusammengesetzt. DiesesBild repr�asentiert das experimentelle Diken-Defokus-Tableau, da allen Elementar-zellen eine eindeutige Dike/Defokus-Koordinate zugeordnet wird (b, in Bild 5.5).Somit existieren nun simulierte und experimentelle Tableaus. Ordnet man nun jedereinzelnen Elementarzelle eines Tableaus einen Wert zu, z.B. Kontrast, Gesamtinten-sit�at oder Bild�ubereinstimmung, so erh�alt man ein entsprehendes Datenfeld.F�ur jede Defokussierung werden im n�ahsten Shritt die Werte in Abh�angigkeit vonder Dike aufgetragen (, in Bild 5.5). Man erh�alt somit eine Shar Kurven, derenAnzahl der Anzahl der Keile der jeweiligen Defokussierungen entspriht. Diese Kur-ven werden im letzten Shritt komprimiert dargestellt (d, in Bild 5.5). Somit erh�altman eine Auftragung, die eigentlih aus mehreren vershiedenen Kurven besteht. EinVorteil dieser Auftragung ist, dass man einen guten Eindruk von der Abh�angigkeitvon der Defokussierung bekommt.
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Bild 5.7: Shematishe Darstellung der Generierung von Tableau-Daten auseiner Defokusserie experimenteller Aufnahme, Erl�auterung im Text
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Bild 5.8: Diken-Defokus-Tableau von Si <110> f�ur den Defokusbereih 0 bis100 nm, Dikenbereih 0.76 bis 22.8 nm. Dieses Tableau entsprihteinem Kristall mit einem Keilwinkel von 70.5Æ.



Kapitel 6Quantitative Analyse derBildintensit�atIn diesem Kapitel wird der Verlauf der mittleren Intensit�at von Elementarzel-len in Abh�angigkeit von der Dike von experimentellen und simulierten Bildernmit einander verglihen. Es soll gekl�art werden, ob durh die Angabe eines Ab-sorptionskoeÆzienten bei der Simulation des Intensit�atsverlaufs die experimentellenDaten reproduzierbar sind, oder ob es zu gravierenden Abweihungen kommt. Er-ste Untersuhungen des Intensit�atsverlaufs von III/IV-Halbleiter Elementarzellenin Abh�angigkeit von der Probendike erfolgten durh H�yth [7℄ mit einem Hoh-au�osungsmikroskop bei a. 400 kV Beshleunigungsspannung. Dabei wurde einAbfall der Intensit�at in Abh�angigkeit von der Dike beobahtet. Der Abfall betrugmaximal 10 % bei einer Probendike von a 20 nm .6.1 Bildintensit�at in Abh�angigkeit von der Pro-bendikeDer Abfall des Intensit�at in Abh�angigkeit von der Probendike bei Verwendung desJEM-ARM 1250 ist im Vergleih zu der Arbeit von H�yth [7℄ geringer, da der Wir-kungsquershnitt sowohl f�ur elastishe als auh f�ur inelastishe Streuung umgekehrtproportional zur Beshleunigungsspannung ist.F�ur die Untersuhung der Intensit�atspro�le wurde jeweils ein experimentelles Diken-Defokus-Tableau von zero-loss ge�lterten (Energiefenster a. 5 eV, d.h. ÆE = +/-2.5 eV) und unge�lterten Aufnahmen als Datensatz verwendet. Bei beiden Aufnah-menserien wurden keine Aperturblenden verwendet. Auf diese Weise ergab sih keinEinuss der Defokusierung, da alle gebeugten Elektronen die Bildebene erreihenkonnten, ohne durh die Apertur ausgeblendet worden zu sein.Die mittlere Intensit�at (Durhshnitt der Z�ahlrate aller Pixel) jeder Elementarzel-50



KAPITEL 6. QUANTITATIVE ANALYSE DER BILDINTENSIT�AT 51le der Tableaus wurde bestimmt. Diese wurde auf die Intensit�at der ersten Ele-mentarzelle normiert. Zur Reduzierung des Raushens wurde die Intensit�at einerElementarzelle f�ur jede Dike �uber alle Defokusierungen gemittelt.Um den Einuss von Inhomogenit�aten der Beleuhtung zu minimieren wurden dieBilder der Serie auf eine Aufnahme ohne Probe normiert, die am Ende der Seriegemaht wurde. Die Ergebnisse dieser Untersuhungen sind in Bild 6.1, Kurven Nr.1 bzw. Nr. 2 dargestellt.
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Bild 6.1: Kurve Nr.1 (x) mittlere Intensit�at von unge�lterten Aufnahmen,Kurve Nr.2 (+) mittlere Intensit�at von Zero-loss Aufnahmen, dieNormierung ist zu eins gew�ahlt6.1.1 Diskussion des Intensit�atsverlaufsDer Abfall der Intensit�at f�ur unge�lterte Aufnahmen (x) in Bild 6.1 betr�agt ledig-lih a. 3%. Dieses liegt im Rahmen der Erwartungen (Abfall der Intensit�at bei einerBeshleunigungsspannung von 1250 keV ist kleiner als bei 400 keV), wenn man dieMessungen von H�yth [7℄ als Referenz nimmt. Der Verbleib der Elektronen im Falleder Kurve Nr. 1 (bei fehlender Energie�lterung) ist eine o�ene Frage, die von H�ythniht beantwortet werden konnte.Eine m�oglihe Erkl�arung w�are die Absorption von Elektronen in der Probe. Diesw�urde jedoh zu einer so gro�en Auadung f�uhren, dass die Abbildung dadurhvereitelt werden w�urde. Dies wurde durh einen Doppelprobenhalter �uberpr�uft. Aufdiesen Halter wurden zwei identishe Proben geklebt, wobei nur eine Probe mit Leit-silber kontaktiert wurde. Bei beiden Proben war Hohau�osung m�oglih, wobei beider unkontaktierten Probe kurze St�orungen des Bildes beobahtet wurden. Somit



KAPITEL 6. QUANTITATIVE ANALYSE DER BILDINTENSIT�AT 52sheidet diese Annahme als Begr�undung f�ur den Intensit�atsabfall aus. aus.Kurve Nr.2 (+) in Bild 6.1 zeigt den Intensit�atsverlauf von energie-ge�lterten Auf-nahmen. Die Intensit�at sinkt dabei bis auf a. 85% bei einer Dike von a. 20 nm.Die Abweihung zu Kurve Nr. 1 wird durh die nihtelastish gestreuten Elektronengebildet.Der dominierende Prozess der inelastishen Streuung ist dabei Plasmonenanregung.Dieses wird bei der Betrahtung des Energieverlustspektrums deutlih, das bei ei-nem Energieverlust von a. 20 eV einen deutlihen Peak hat. Dieser Energiever-lust entspriht einer Plasmonenanregung. Plasmonenanregung erfolgt durh einenkollektiven Streuprozess. Der Verlust an Phaseninformation bei diesem Streupro-zess ist unter der Voraussetzung kleiner Streuwinkel und geringer Energieverluste(ÆE < 20eV ) nah Williams [16℄ relativ klein. Damit bleibt die Koh�arenz zum Teilerhalten und die inelastish gestreuten Elektronen erreihen die Bildebene (sieheauh Anhang 10.2).Ein weiterer Streuprozess ist die Phononenstreuung. Bei diesem quasielastishenStreuvorgang kommt es nur zu einem sehr kleinen Energieverlust der Elektronen(�E <1 eV), jedoh ist der Streuwinkel sehr gro�. Verlassen die so gestreutenElektronen die Probe, dann kann der Austrittswinkel so gro� sein, dass sie dieMikroskops�aule erreihen und damit ausgeblendet werden. Ist der Winkel jedohausreihend klein, so werden diese Elektronen in die Bildebene fokussiert. Wang[56℄[57℄[58℄ zeigte, dass Phononen-gestreute Elektronen entweder durh die Linsen-berandung ausgeblendet werden, oder lokalisiert (siehe auh Anhang 10.3) die Bil-debene erreihen. Die Koher�anz dieser inelastish gestreuten Elektronen kann mitdem Elektronenmikroskop niht experimentell �uberpr�uft werden, da die Phononen-gestreuten Elektronen, mit der Energiebreite ÆEp, niht durh einen Energie�ltersepariert werden k�onnen (ÆEp < ÆU0) und vom Nullstrahl �uberdekt werden.6.2 Intensit�atsuntersuhung bei BildsimulationDie Beshreibung des experimentellen Intensit�atsverlaufs in herk�ommlihen Simula-tionsmethoden ist ein empirisher Ansatz. Dabei wird ein auf Erfahrung beruhenderAbsorptionsparameter gew�ahlt, der das Experiment hinreihend gut beshreibt. DieAngabe eines Absorptionsparameters in EMS erlaubt es zwar, den experimentellenIntensit�atsverlauf zu reproduzieren, dabei werden jedoh alle gestreuten Elektro-nen aus dem Strahlengang entfernt. Dabei wird die Absorption der quasielastish-und Plasmonen- gestreute Elektronen gleih beshrieben: durh die Einf�uhrung ei-nes komplexen Potentials. Dieses ist f�ur den unge�lterten Fall ein falsher Ansatz.In der Simulation wird durh dieses Verfahren der di�use Untergrund, der durh die



KAPITEL 6. QUANTITATIVE ANALYSE DER BILDINTENSIT�AT 53Plasmonen-gestreuten Elektronen erzeugt wird, vernahl�assigt.Im zero-loss Fall ist das Ergebnis befriedigender, wenn man den Absorptionsparame-ters als Wahrsheinlihkeit au�asst, dass die Wehselwirkung dieser Elektronen mitder Probe inelastish ist. Damit erreihen diese Elektronen die Bildebene tats�ahlihniht. Die Angabe eines komplexen Potentials als Bruhteil des reellen beshreibtdann den Streuvorgang hinreihend gut. Somit erh�alt man f�ur zero-loss und unge-�lterte Aufnahmen v�ollig vershiedene Absorptionsparameter. Aufgrund der Kom-plexit�at des Streuvorgangs ist dieser allerdings niht genau bekannt. Daher wird derAbsorptionsparameter in der Bildsimulation durh "best �t" bestimmt, also durhdessen Variation, bis Experiment von der Simulation ausreihend �ubereinstimmen.



Kapitel 7QuantitativerBildstrukturvergleihDer quantitative digitale Vergleih der Bildstrukturen von experimentellen HRTEM-Aufnahmen mit simulierten Bildern wird in diesem Kapitel beshrieben und ausge-wertet. Das dabei ermittelte Bildvergleihsma� (BVM) repr�asentiert die �Uberein-stimmung zwishen experimentellen und simulierten Aufnahmen. Mit Hilfe des BVMsollen die Abbildungsparameter Dike und Defokus bestimmt werden. Dar�uber hin-aus lassen sih aus dem Grad der �Ubereinstimmung Shl�usse �uber die G�ultigkeit derAbbildungstheorie der HRTEM ziehen.7.1 De�nition des Bildvergleihsma�esF�ur die Bestimmung der Bild�ahnlihkeit m�ussen die simulierten und experimentellenBilder aufeinander abgestimmt werden. Dazu wurden beide Bilder auf die gleiheDynamik von 8 bit skaliert, d.h. bei beiden Bildern wurde der dunkelste Pixelwertauf 0 und der hellste auf 255 gesetzt. Dazu wird der niedrigste Pixelwert subtrahiert,die Maximalintensit�at auf eins normiert und mit 255 multipliziert.Die Bilder der Si<110>-Elementarzellen werden als Vektoren ~E (experimentell) und~S (simuliert) betrahtet. Die Dimension dieser Vektoren ist das Produkt der Pixel-zahl in die <110> und <001> Rihtung. Die Z�ahlraten in den Pixeln sind dieBetr�age der Vektorkomponenten. Als Bildvergleihsma� (BVM) wurde ein Korrela-tionsma� verwendet. Der KorrelationskoeÆzient wird nah Frank [38℄ als normiertesSkalarprodukt de�niertBVM(E; S) = ~E � ~S = P(Eij � Sij)qP (E2ij � S2ij) : (7.1)Korrelationsma�e messen niht die Bilddi�erenz, sondern die mittlere �Ubereinstim-mung. Dieser KoeÆzient ist per De�nition kontrastunabh�angig und ber�uksihtigt54



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 55nur die �Ubereinstimmung von Bildstrukturen. V�ollige Gleihheit der Bilder ent-spriht dem KorrelationskoeÆzient BVM = 1.Erwartungsgem�a� ergeben sih im Experiment Abweihungen von diesem Idealma�.In wie weit diese Abweihungen signi�kant sind, d.h. die G�ute der Simulation nihtausreihend ist, muss f�ur das jeweilige Experiment ermittelt werden.7.2 Bestimmung der Defokussierung und der Pro-bendike der experimentellen AufnahmenDie Einstellung des Mikroskops auf geringsten Bildkontrast (Gau�-Fokus) eiht denDefokus auf null (Æf = 0). Danah kann durh Z�ahlen der Verstellshritte (beimJEM ARM 1250 betr�agt die Shrittweite a. 3,6 nm) der gew�unshte Defokus einge-stellt werden. Dieses Verfahren ist jedoh sehr ungenau. Die Unsiherheit hinsihtlihder Justierung auf den Defokus des geringsten Kontrastes betr�agt a. 20 nm. Desweiteren wird durh die Hysterese der Objektivlinse auh die Shrittweite ungenau.Eine Auswertung der Di�raktogramme der Defokusserie nah Krivanek [69℄ brahtekeine brauhbaren Ergebnisse, da der amorphe Bereih, der zur Bestimmung desDefokus durh Auswertung des Di�raktogramms notwendig war, hier zu d�unn war.Der visuelle Vergleih von experimentellen Aufnahmen mit Bildern eines simuliertenDiken-Defokus-Tableau ist zur Ermittlung des Defokus nur in Ausnahmef�allen mitsehr kleiner Unsiherheit m�oglih. Es existieren sehr �ahnlihe Bildstrukturen beiv�ollig vershiedenen Diken-Defokus-Kombinationen (siehe auh Kap. 7.5). Somitist eine Bestimmung des Defokus bei nur unzureihend bekannter Dike mit einergro�en Unsiherheit verbunden.Durh Verwendung von Spaltproben kann die Probendike und der Defokus durhEinordnung eines Ausshnittes der experimentellen Aufnahme in ein simulierte Diken-Defokus-Tableau sehr genau bestimmt werden. Das ist m�oglih, da zur Feststellungdes Defokus niht nur die �Ubereinstimmung der Bildstrukturen einer, sondern meh-rerer Diken-Defokus-Kombinationen als Kriterium dienen. Dar�uber hinaus kann dieUnsiherheit hinsihtlih des Beginns des kristallinen Bereihs beseitigt werden. Bild7.1 zeigt die shematishe Einpassung eines experimentellen Keils in ein simuliertesDike-Defokus-Tableau.Zur Bestimmung der Dike und des Defokus wurde mit dem EMS Programmpaketein Diken-Defokus-Tableau berehnet, dessen Dikenverlauf dem Keilwinkel von70,53Æder verwendeten Si-Probe entspriht. Dazu wurden f�ur Diken von 0.76 -22.8 nm (Shrittweite 0.76 nm) und Defokuswerte von 0 - 100 nm (Shrittweite
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Bild 7.1: Shematishe Einpassung eines experimentellen Keils in ein simu-liertes Dike-Defokus-Tableau5 nm) Bilder berehnet.In Bild 7.2, links, ist die Einpassung von drei Ausshnitten experimenteller Aufnah-men in ein simulierte Tableau dargestellt. Die Defokuswerte der Aufnahmen konntenzu 20, 35 und 55 nm bestimmt werden, der Fehler kann mit 5 nm angegeben werden.Mit diesem Verfahren wurden aus geeigneten Defokusserien experimentelle Diken-Defokus-Tableaus erstellt, Bild 7.2, rehts). Dieses Tableau bildet den Ausgangsda-tensatz, auf dem alle weiteren Untersuhungen basieren. Das Tableau besteht ausAusshnitten von experimentellen Aufnahmen der Probe f�ur 13 vershiedene Defo-kusierungen mit einer Defokusshrittweite von 5 nm. Jeder Keil besteht �uberdiesaus 26 Elementarzellen, d.h. 26 vershiedene Diken.7.3 Durhf�uhrung des BildvergleihsIm Folgenden wird der digitale Bildvergleih f�ur ausgew�ahlte Elementarzellen ent-lang der Dikenkontur der Probe erl�autert und diskutiert. Dazu werden die Ele-mentarzellen des simulierten Keile mit den Elementarzellen des experimentellen Kei-len verglihen. Das Kriterium f�ur die �Ubereinstimmung ist dabei das nah Gl. 7.1de�nierte BVM.Die Bilddimension des Tableaus muss ein Vielfahes der Anzahl von Elementarzellensein, damit bei der regelm�a�igen Unterteilung des Keils alle Bereihe genau gleihgro� werden. Dieses wird durh Skalierung der Bilddimension erreiht. Die Bilddi-mension der Ausshnitte, die genau eine Elementarzelle enthalten, wird nun exaktauf die Bilddimension der simulierten Elementarzellen angepasst.
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Bild 7.2: links: Diken-Defokus-Tableau von Si<110> mit eingepassten ex-perimentellen Keilen, die Defokusierungen sind 20, 35 und 55 nmrehts: experimentelle Diken-Defokus-Tableau von Si <110> f�urden Defokusbereih 10 bis 70 nm, Dikenbereih 0.76 bis 19.8 nm



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 58Die relative Intensit�at der einzelnen Elementarzellen ist nur ungenau zu bestim-men, da die Strahlhelligkeit niht f�ur jede Aufnahme gemessen werden kann. Da-mit dieses keinen Einuss auf die Bestimmung der Bild�ahnlihkeit hat, wurde dieNormierung der Bildintensit�at entsprehend Kap. 7.1 durhgef�uhrt. Die Simulationerfolgte im ersten Shritt f�ur eine ideal orientierte Probe und f�ur einen unverkipp-tem Strahl durhgef�uhrt. Im zweiten Shritt wurde die m�oglihe Strahlverkippungaus der Bildasymmetrie abgesh�atzt und in der Simulation ber�uksihtigt. Durhdieses Verfahren wird erho�t, dass die Strahlverkippung besser abgesh�atzt werdenk�onnen.7.4 Ergebnisse des digitalen BildvergleihsBild 7.3 zeigt die Verl�aufe des BVM in Abh�angigkeit von Dike und Defokus.O�ensihtlih gibt es signi�kante Abweihungen von der idealen �Ubereinstimmung.Der durhshnittlihe Wert der Bild�ubereinstimmung liegt deutlih unter 1.In Bild 7.4, rehts, ist das BVM als Funktion der Dike, nahdem es �uber alle De-fokusierungen gemittelt wurde. Dabei kann man eine Abh�angigkeit des BVM vonder Dike feststellen. Das BVM steigt innerhalb weniger Elementarzellen auf denMaximalwert an und wird dann bei steigender Dike niedriger.Die analoge Mittelung �uber die Diken erfolgte um eine Aussage �uber die Defo-kusabh�angigkeit des BVM zu erhalten. Bild 7.4, links, l�asst den Shluss zu, dassdie Defokusierungen keinen Einuss auf das BVM hat. Wird die BVM-Analyse mitBragg-ge�lterten experimentellen Aufnahmen durhgef�uhrt, dann erh�oht sih dasmittlere BVM von a. 0.85 auf a. 0.87. Somit spielt der durh die Filterung unter-dr�ukte Untergrund keine gro�e Rolle bei der Bild�ubereinstimmung.Die Strahlverkippung wurde unter Ber�uksihtigung der Bildasymmetrien abgesh�atztund in die Simulation eingebunden. Dabei wurde entsprehend der Vorzugsrihtungder Bildstrukturen auf eine m�oglihe Strahlverkippung geshlossen. Die Auswahl derVerkippung geshah nah visuellen Gesihtspunkten. Bedingt durh die Asymme-trie entlang der (001)-Netzebenen, also "l�angs" der Einheitszelle, wurde eine leihteStrahlverkippung um <0,0,0.5> angenommen.Bild 7.5 stellt eine Gegen�uberstellung von simulierten und experimentellen Ele-mentarzellen f�ur vershiedene Defokussierungen und Diken dar. F�ur drei Defokusie-rungen wurden f�ur jeweils drei Diken entsprehende Bildsimulationen durhgef�uhrt.Diese Bilder sind jeweils rehts von den experimentell ermittelten angeordnet. MitHilfe der zu Bild 7.5 geh�orenden Tabelle 7.1 soll eine Korrelation zwishen demquantitativ bestimmten BVM und der visuellen �Ubereinstimmung erm�ogliht wer-den.
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Bild 7.3: Bildvergleihsma� in Abh�angigkeit von Dike und Defokus
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Bild 7.4: links: Abh�angigkeit der mittleren Bild�ubereinstimmung von der De-fokusierung, gemittelt wurde �uber alle Diken rehts: Abh�angigkeitder mittleren Bild�ubereinstimmung von der Dike, gemittelt wurde�uber alle DefokusierungenDie Absh�atzung der Strahlverkippung (entsprehend 3.28) durh visuellen Vergleihhat keine Verbesserung gebraht. Die Werte des BVM ohne Verkippung liegen �uberdenen mit Verkippung. Damit muss zur Verbesserung des BVM eine objektive Me-thode angewendet werden, bei der die experimentellen Bedingungen durh die Simu-lationsparameter reproduziert werden k�onnen. Dieses wurde f�ur einige Elementar-zellen durhgef�uhrt. Das Verfahren und die dessen Ergebnisse werden im n�ahstenKapitel beshrieben.
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Bild 7.5: Gegen�uberstellung von simulierten und experimentellen Elementar-zelle f�ur drei vershiedene Defokussierungen (df = 20, 50, 65 nm)und drei vershiedene Diken (t = 2.3, 6.2, 10.9 nm). Die jeweilsrehte Spalte wurde f�ur eine Strahlverkippung von <0,0,0.5> be-rehnetDike Æf 20 nm Æf 50 nm Æf 65 nm2.3 nm 0.941411 0.925358 0.845575 0.797207 0.880654 0.8254236.1 nm 0.927772 0.908500 0.860576 0.796687 0.892793 0.83639210.6 nm 0.865137 0.811852 0.843315 0.786213 0.884175 0.832288Tabelle 7.1: Bildvergleihswerte f�ur Bild 7.5, Experiment mit Simulation (linksinnerhalb einer Spalte) und Experiment mit verkippter Simulation(rehts innerhalb einer Spalte)7.5 Bestimmung der Abbildungsparameter mit IDIMDie signi�kante Abweihung des BVM um durhshnittlih 0.15 vom Idealwert er-fordert eine Kl�arung der Ursahen. Als sehr guter Vergleihswert gilt ein BVM >>0.99 1. Tats�ahlih wurden in vershiedenen Arbeiten sehr gute �Ubereinstimmungender Bildstrukturen von simulierten und experimentellen Aufnahmen gefunden, siehez.B. Gemming [74℄, Moebus [64℄, King [46℄. Die �Ubereinstimmungen war zum Teil sogut, dass nur noh strukturloses Raushen die simulierten von den experimentellenBildern untershied. Dabei handelte es sih jedoh um relativ einfahe Strukturen,bzw. die Abbildungsparameter wurden durh iterative Verfahren bestimmt, wobeidie optimale �Ubereinstimmung den Abbildungsparametersatz bestimmt.Im Folgenden wurde das von M�obus und Dehm entwikelte Programm IDIM (Itera-tive Digital Image Mathing) [65℄[66℄ auf experimentelle Aufnahmen von energiege-1Laut A. Thust [67℄ wird eine �Ubereinstimmung "... mit zwei Neunern hinter dem Komma..."erwartet



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 61�lterten Si-Elementarzellen angewendet. Die experimentellen Aufnahme untershie-den sih dabei in Dike und Defokus. Das Programmpaket IDIM basiert auf EMS[1℄ und PV-Wave/IDL [25℄. Damit ist es m�oglih, die atomistishe Struktur der Pro-be durh einen quantitativen Bildvergleih mit Bildsimulation zu bestimmen. Dazuwerden in einen Optimierungsprozess die optimalen Abbildungsparameter ermittelt.Der Optimierungsprozess basiert auf einem Evolutionsalgorithmus. Im Mittelpunktdieses Prozesses steht ein Vektor, dessen Elemente die Abbildungsparameter sind.Die Elemente dieses Vektors k�onnen entweder fest vorgegeben oder durh das IDIMProgramm iterativ bestimmt werden. Daf�ur muss f�ur jeden variablen Parameterein Startwert vorgegeben werden. Das Ziel des Verfahrens ist es, einen Parame-tervektor zu �nden, bei dessen Verwendung das BVM optimiert wird. F�ur dieseUntersuhung wurden die bekannten und im Rahmen anderer Arbeiten (z.B. durhPhillipp und R�uhle et al. [8℄ bestimmten Ger�ateparameter des JEM ARM 1250 alsfest angenommen (z.B. sph�arishe Aberration, Beshleunigungsspannung), w�ahrendProbendike, Defokus, Strahlverkippung, Probenverkippung, Debye-Waller-Faktorund Absorbtion frei optimiert werden sollten. Die Startwerte f�ur Dike und Defokuswurden durh die Position der Elementarzelle innerhalb des experimentellen Diken-Defokus-Tableau genommen, die �ubrigen Parameter wurden zu Null angenommen.Als Simulationsgrundlage diente eine Si<110>-Superzelle.Zur Durhf�uhrung des IDIM-Verfahren wurden Elementarzellen aus dem experimen-tellen Dike-Defokus-Tableau ausgew�ahlt. F�ur vier vershiedene Defokusierungenvon 10 nm, 30 nm, 50 nm und 70 nm wurden jeweils vier Diken, 2.3 nm, 6.9 nm,11.5 nm und 16.2 nm gew�ahlt. In den Bild 7.6, 7.7 sind jeweils den experimentellenElementarzellen die simulierten vor und nah der Parameteranpassung mittels IDIMgegen�ubergestellt.Vergleiht man die BVM mit und ohne Parameteroptimierung durh IDIM (Tabel-le 7.2 und 7.3), so zeigt sih, dass durh die Anwendung von IDIM und die damitverbundene Optimierung der Parameter eine erheblihe Verbesserung des BVM zwi-shen experimentellen und simulierten Elementarzellen erfolgt.Der individuelle Parametervektor erlaubt die Optimierung jeder Elementarzelle, je-doh wird diese dann auh als einzelne Abbildung betrahtet. Dabei verlieren dieexperimentellen Rahmenbedingungen, die f�ur die Probendike �uber die geometrisheBeziehung der Keilform der Probe und die f�ur den Defokus �uber das Bestimmungs-verfahren von Kap. 7.2 gegeben sind, jedoh ihre Relevanz f�ur dieses Verfahren.IDIM muss jedoh diese Parameter reproduzieren, oder zumindest sih im Bereihder Unsh�arfe bewegen, die durh das Bestimmungsverfahren entsprehen Kap. 7.2gegeben sind. �Ahnlih verh�alt es sih mit anderen Parametern. Sowohl der Debye-Waller-Faktor als auh die Absorbtion sind nur Eigenshaften des Materials, und eswird ein identisher Wert bei allen IDIM-Optimierungen erwartet. F�ur die Strahl-



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 62verkippung (Tabelle 7.7) wird zumindest f�ur jede Defokusierung, unabh�angig vonder Dike, ein identisher BVM-Wert erwartet. Die Strahlverkippung ist ein Para-metereiner einzelnen Aufnahme. Sie kann sih im Laufe einer Defokusserie durhmehanishe und elektrishe Instabilit�aten leiht �andern.Der Kristall wird w�ahrend einer Mikroskopsitzung durh die bestrahlenden Elektro-nen niht homogen ausgeleuhtet. Dadurh kommt es zu einer lokalen Erw�armungdes Kristalls, die zu thermishen Verspannungen f�uhre kann. Dieses verursaht leih-te lokale wie auh zeitlihe Shwankungen der Probenverkippung. Diese ist daherniht eindeutig bestimmbar (Tabelle 7.7). Die konsistente Erf�ullung dieser Rahmen-bedingungen durh IDIM ist Voraussetzung um dieses Verfahren zur Optimierungdes Parametervektors einsetzen zu k�onnen.

Bild 7.6: Vergleih der Bildstrukturen von Simulation, Experiment undIDIM-optimierter Simulation bei 10 nm und 30 nm Defokus, f�urDiken von 2.3 nm, 6.9 nm, 11.5 nm, 16.2 nm
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10 nm Defokus 30 nm DefokusDike EXP-SIM EXP-SIMIDIM EXP-SIM EXP-SIMIDIM2.3 nm 0.616283 0.821394 0.913613 0.9291326.9 nm 0.884300 0.915949 0.928127 0.95533311.5 nm 0.876416 0.931750 0.898685 0.95381816.2 nm 0.889620 0.943483 0.823808 0.902656Tabelle 7.2: Bildvergleihsma� zwishen Experiment mit Simulation, und Ex-periment mit IDIM-optimierter Simulation bei 10 nm und 30 nmDefokus, jeweils f�ur Diken von 2.3 nm, 6.9 nm, 11.5 nm, 16.2 nm,vgl. entsprehendes Bild 7.6
50 nm Defokus 70 nm DefokusDike EXP-SIM EXP-SIMIDIM EXP-SIM EXP-SIMIDIM2.3 nm 0.882039 0.940030 0.941741 0.9656776.9 nm 0.930109 0.942162 0.927440 0.95244911.5 nm 0.904770 0.953167 0.876796 0.94496816.2 nm 0.767020 0.902409 0.828000 0.942932Tabelle 7.3: Bildvergleihsma� zwishen Experiment mit Simulation, und Ex-periment mit IDIM-optimierter Simulation bei 50 nm und 70 nmDefokus, jeweils f�ur Diken von 2.3 nm, 6.9 nm, 11.5 nm, 16.2 nm,vgl. entsprehendes Bild 7.7
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Bild 7.7: Vergleih der Bildstrukturen von Simulation, Experiment undIDIM-optimierter Simulation bei 50 nm und 70 nm Defokus, f�urDiken von 2.3 nm, 6.9 nm, 11.5 nm, 16.2 nmTabelle 7.4 zeigt die Abweihungen der durh IDIM festgelegten Diken und Defoku-sierungen der einzelnen Bilder im Vergleih zu den gemessenen Startwerten. Sowohlbei der Defokusierung als auh bei der Dike treten signi�kante Abweihungen vomStartwert auf. Betrahtet man jeweils die Elementarzellen gleiher Dike, so wird derDiken-Startwert niht reproduziert, vielmehr ergibt sih eine niht-systematisheShwankung um diesen Wert. Besonders au��allig ist die �Anderung des Dikenwertesder Elementarzellen des Startwertes von 16.2 nm. Hier liegen die Werte um -2.4 nmbis 6.1 nm neben dem Startwert. Dieses entspriht einem Untershied von a. 11Elementarzellen. Kleinere Abweihungen stellt man auh bei den �ubrigen Dikenfest.Auh die ermittelte Defokusierung wird durh IDIM niht reproduziert. Bei derDefokusierung von 70 nm ist die Abweihung besonders hoh. Bild 7.8 liefert eine



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 65m�oglihe Erkl�arung f�ur diese Fehlanpassungen. Hier ist das Bildvergleihsma� einerexperimentellen Elementarzelle mit den Elementarzellen eines simulierten Diken-Defokus-Tableaus dargestellt. Auf der linearen Graustufenskala entspriht shwarzdem Wert 0.0 und wei� dem Wert 1.0. Man erkennt deutlih, dass kein eindeutigesglobales Maximum existiert, vielmehr �ndet man Plateaus, auf denen die Werte desBVM in einem engen Rahmen variieren. Im Shaubild 7.8, rehts, sind drei Shnittedurh das Korrelations-Tableau gelegt. Linie 1 liegt dabei entlang der Maxima einesPlateaus. Linie 2 liegt senkreht dazu. Deutlih erkennt man den ahen Verlaufder Linie 1. Eine Variation von Dike und Defokus in diese Rihtung beeinusst dasBVM nur sehr wenig. Somit kann eine Kombination aller Variationsparameter einMaximum an einer Stelle des Diken-Defokus-Tableau erzeugen, die weit von derrihtigen Position entfernt ist. Noh drastisher wirkt sih ein Startwert aus, der re-lativ weit weg vom Optimum liegt. Dabei kann es vorkommen, dass das BVM gegenein Maximum im falshen Plateau konvergiert, da es unwahrsheinlih ist, dass esein Tal, wie durh Linie 3 de�niert, durhshreitet.
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Bild 7.8: links: Korrelations-Tableau einer experimentellen Elementarzelleund einem Diken-Defokus-Tableau, reht: BVM-Werte entlang deneingezeihneten Linien 1,2 und 3Die anderen Variationsparameter verhalten sih auh zum Teil widerspr�uhlih. DerDebye-Waller-Faktor hat bei Mittelung �uber alle 16 Werte zwar einen Wert von a.0.004 (der aus der Literatur erwartet wurde), die Einzelwerte unterliegen jedoh einer



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 66sehr gro�en Streuung (Tabelle 7.5). Sein Einuss auf die Bildstruktur ist allerdingsauh niht sehr gro�.Die Absorption liegt im Vergleih mit Simulationen des Intensit�atsverlaufs (sieheauh Kap. 6) zu hoh, jedoh reagiert das BVM auh auf die Absorbtion nihtemp�ndlih, somit kann mit IDIM auh keine exakt Bestimmung dieses Parameterserfolgen (Tabelle 7.6).Die IDIM-optimierten Werte f�ur Strahl- und Probenverkippung (siehe Tabelle 7.7)verhalten sih zueinander widerspr�uhlih, da Verkippungsvektoren mit untershied-lihen Rihtungen berehnet wurden. Asymmetrien der Probenstruktur werden inIDIM durh Verkippungen simuliert. Diese Ursahe dieser Asymmetrien m�ussen je-doh niht zwangsl�au�g in einer Strahl- oder Probenverkippung liegen.Asymmetrien der Bildstrukturen, die durh amorphen Dekshihten entstehen, wer-den in IDIM durh Verkippungen simuliert. Dadurh werden f�ur jede einzelne Ele-mentarzelle eigene Verkippungsvektoren ermittelt.Probendrift f�uhrt neben der Vershwashung (v.a. der nihtlinearen Reexe) auhzu einer Vorzugsrihtung der Bildstruktur. Die daraus entstehenden Asymmetrienwerden in IDIM ebenfalls durh Verkippungen ber�uksihtigt.Probenvibrationen, die ebenfalls ein m�ogliher Variationsparameter bei IDIM sindwurden in dieser Simulation niht ber�uksihtigt, da sie erst bei unvern�unftig hohenWerten (Vibrationsamplitude > 40 pm) das Bildvergleihsma� beeinussen.Zur Untersuhung des Konvergenzverhaltens und der Eindeutigkeit von IDIM wurdeaus einem experimentellen Bild ein Ausshnitt von f�unf Elementarzellen der gleihenDike ausgew�ahlt. Der Parametervektor dieses Ausshnittes wurden mit Hilfe vonIDIM bestimmt. Verwendet wurde eine 5x1 gro�e Si<110> Superzelle als Simula-tionsgrundlage. In einer weiteren IDIM-Simulation wurden die Parameter der f�unfElementarzellen einzeln berehnet. Bild 7.9 zeigt den experimentellen Ausshnitt,die mit einer gro�en Superzelle berehnete Referenz und die f�unf einzeln berehne-ten Elementarzellen. Die Abbildungsparameter sind in Tabelle 7.8 zusammengefasst.Die Parametervektoren aller 5 einzelnen Elementarzellen stehen im Einklang zu demder 5x1-IDIM Optimierung. Die noh verbleibenden Shwankungen sind imVergleihÆf = 10 nm Æf = 30 nm Æf = 50 nm Æf = 70 nmDike Def Di Def Di Def Di Def Di2.3 -3.0 1.9 -1.2 -0.5 9.3 -0.3 -7.9 2.56.9 -11.8 4.3 7.2 -0.6 2.5 -1.4 12.5 1.03 11.5 -10.1 -0.7 3.5 -0.4 -2.6 -1.0 14.5 -0.716.2 1.5 2.6 2.8 -2.4 -7.0 6.1 4.1 3.0Tabelle 7.4: Abweihung von Dike (Di) und Defokus (Def) nah der Optimie-rung durh IDIM von den experimentell ermittelten Startwerten



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 67Dike Æ10 nm Æ30 nm Æ50 nm Æ70 nm2.3 nm 0.000438493 0.00395398 0.00137867 0.000535906.9 nm 0.000584440 0.00874506 0.00367729 0.0089337211.5 nm 0.000244851 0.00512925 0.00362786 0.0088160616.2 nm 0.000172370 0.00519342 0.00885183 0.00898825Tabelle 7.5: Debye-Waller-Faktor nah der Optimierung durh IDIM, als Start-wert wurde 0.004 gew�ahltDike Æ10 nm Æ30 nm Æ50 nm Æ70 nm2.3 nm 0.0307434 0.0882202 0.0539181 0.08922146.9 nm 0.0888955 0.0896783 0.0862256 0.084530511.5 nm 0.0888275 0.0896103 0.0883048 0.087266016.2 nm 0.0892081 0.0808130 0.0893563 0.0899616Tabelle 7.6: Absorbtion (imagin�ares Potiential) nah der Optimierung durhIDIM, als Startwert wurde 3% des realen Potentiales gew�ahlt.zu den Werten der Untersuhungen am Beginn dieses Kapitels sehr klein und kon-sistent. Es treten z.B. keine gegenl�au�gen Verkippungen auf. Daraus folgt in ersterLinie, dass die Abbildungsparameter im Laufe einer Defokusserie, die mehrere Mi-nuten andauert, niht stabil bleiben. Insbesondere tri�t dieses f�ur Strahlverkippungund Probenverkippung zu. Durh die ahe Konvergenzebene im Parameterraumwerden �uberdies starke Abweihungen vom Erwartungswert erleihtert.StrahlverkippungDike Æf = 10 nm Æf = 30 nm Æf = 50 nm Æf = 70 nm2.3 nm 0.159 -0.060 0.224 0.097 0.024 -0.159 -0.037 0.3316.9 nm 0.067 0.029 0.167 0.232 -0.030 -0.006 0.107 0.42011.5 nm -0.112 0.039 0.119 0.227 0.191 -0.087 0.274 0.02716.2 nm 0.019 0.123 0.009 0.254 0.061 0.314 0.381 -0.16ProbenverkippungDike Æf = 10 nm Æf = 30 nm Æf = 50 nm Æf = 70 nm2.3 nm 0.058 -0.054 -0.895 0.753 -0.695 0.135 -0.765 0.4366.9 nm -0.757 0.274 -0.470 0.443 -0.334 0.260 -0.383 0.04611.5 nm -0.707 0.391 -0.812 0.995 -0.939 0.992 0.017 -0.17416.2 nm -0.485 0.366 0.163 0.814 -0.234 0.844 0.150 0.287Tabelle 7.7: Proben- und Strahlverkippung nah der Optimierung durh IDIM.Als Startwert wurde jeweils ~k = (0; 0) gew�ahlt. In der EMS-Notation wird die Proben- und Strahlverkippung durh einen Ver-shiebungsvektor im reziproken Raum angegeben. Dabei entsprihteine Verkippung um ~k = (0; 1) dem Braggwinkel der (001)-Ebene
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Bild 7.9: 5x1 IDIM-Simulation, experimenteller 5x1 Bildausshnitt, 1x1IDIM-Simulation5x1 1.EZ 2.EZ 3.EZ 4.EZ 5.EZDefokus 42.36 44.9 45.2 44.7 44.4 44.10Dike 10.24 10.253 10.19 8.59 9.93 9.67DW-F 0.0099 0.0097 0.0088 0.0093 0.0094 0.0094Abs 0.0952 0.099 0.093 0.084 0.096 0.097SV x 0.073 0.019 0.133 0.151 0.0916 0.047SV y -0.115 -0.142 -0.099 -0.068 -0.070 -0.147PV x -0.562 -0.575 -0.625 -0.789 -0.509 -0.282PV y -0.877 -0.884 -0.711 -0.947 -0.986 -0.544Tabelle 7.8: Parameter der 5x1 IDIM-Simulation7.5.1 Grenzen des IDIM Programm PaketIDIM ist ein sehr komfortables Programmpaket zur Bestimmung von Abbildungs-parametern. IDIM liefert jedoh zu identishen experimentellen Bedingungen un-tershiedlihe Parametervektoren. Die Grenzen von IDIM liegen demnah in derNihteindeutigkeit der Parametervektoren nah der Optimierung. Bedingt durhdie stellenweise sehr ahe Korrelationsebene konvergieren die Abbildungsparame-ter niht zwangsl�au�g gegen die konsistenten Erwartungswerte. IDIM liefert keinezuverl�assige Beshreibung der Abbildungsparameter und somit auh keine Basis f�ureine g�ultige Simulation. Die Minimierung der Anzahl der freien Parameter und derenBestimmung durh andere Methoden verbessert das Konvergenzverhalten. Auh istes g�unstiger, gro�e Bildausshnitte gleiher Dike und Defokusierung zu verwendendamit eine Mittelwertbildung erm�ogliht wird. Die Anwendung des Programms aufeinzelne Elementarzellen kann zu falshen Ergebnissen f�uhren.



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 697.6 Diskussion der Ergebnisse des Bildstruktur-vergleih von experimentellen und simulier-ten AufnahmenDas Ziel des quantitativen digitalen Bildvergleihs im Rahmen dieser Arbeit wareinerseits die Bestimmung der zwei wihtigsten Abbildungsparameter f�ur die Bild-simulation, n�amlih Dike und Defokus. Andererseits sollte gekl�art werden, ob dieexperimentellen Bildstrukturen von Elementarzellen durh die Bildsimulation mitvern�unftigen Abbildungsparametern reproduziert werden k�onnen.Die Bestimmung beider Parameter geshah durh Einpassung der experimentel-len Dikenkeile (bei einem bestimmten Defokus) in ein simuliertes Diken-Defokus-Tableau. Dieses Verfahren hat sih als sehr zuverl�assig f�ur die Bestimmung dieserParameter erwiesen. Die Zuverl�assigkeit ist durh eine gro�e Zahl von Vergleihs-strukturen gegeben, da man niht nur eine, (z.B. King und Campbell [46℄), son-dern viele, �uber geometrishe Relationen verkn�upfte Bildstrukturen vergleiht. Gibtes hingegen keine verl�asslihen Aussagen �uber wenigstens einen dieser Parameter,so kann die Parameterbestimmung durh Simulationen und Optimierungsalgorith-mus zu falshen Ergebnissen f�uhren. Innerhalb des Diken-Defokus-Tableaus sindmehrere Kombinationen von bestimmten Diken und Defokusierungen zu erken-nen, die zu sehr �ahnlihe Bildstrukturen f�uhren. Dies best�atigt die Untersuhungder Bild�ahnlihkeit, bei der eine Elementarzelle durh eine Kreuzkorrelation in einDiken-Defokus-Tableau eingepasst wurde, siehe Bild 7.8. Dabei kam es zu einersehr ahen Korrelationsebene, die mehrere Maxima hat. Weiter wurde von ver-shiedenen Gruppen um H�yth [7℄ und O'Keefe[4℄ berihtet, dass bei der iterativenBestimmung der Abbildungsparameter oft zu kleine Probendiken errehnet wur-den, die zu hervorragenden, jedoh falshen Werten des Vergleihs von Simulationenund experimentellen Aufnahmen f�uhrten, Zitat [4℄: "[. . . ℄ the mathing thikness atthe known defous appears ridiulously small [. . . ℄".Bei der vorliegenden Keilprobe ist die Probendike durh die vorgegebene Geometriefestgelegt. Abweihungen vom idealen Keilmodell sind jedoh durh den amorphenRand der Probe und eventuelle nihtlineare Dikenkonturen (die Dike ist keinelineare Funktion des Abstand von der Probenspitze) zu erwarten. So musste �uber-pr�uft werden, ob die Zuordnung der Probendike als lineare Funktion des Abstandeszul�assig ist, und ob der Keil am Probenrand oder erst sp�ater im amorphen Bereih,beginnt. Nur bei exakter Kenntnis des Beginns des kristallinen Bereihs ist dieseZuordnung ausreihend genau m�oglih. Die Festlegung des Beginns des kristallinenBereihs erfolgte mit der Unsiherheit von +/-0.76 nm, was der Dike einer Ele-mentarzelle entspriht. Dabei wurde festgestellt, dass das Signal nur von ein bis



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 70zwei Elementarzelle durh das Raushen des amorphen Bereihs verdekt wurde.Der Defokus der einzelnen Bilder der Serie konnte auf +/-5 nm bestimmt werden.Die Bestimmung geshah dabei unabh�angig von der Kenntnis der am Mikroskopeingestellten Defokussierungen.Obwohl die wihtigsten freien Abbildungsparameter, Dike und Defokus, mit hoherGenauigkeit festgestellt werden konnten, gab es dennoh teilweise erheblihe Ab-weihungen vom Idealwert 1 des BVM. Diese haben ihre Ursahe in Asymmetriender Bildstrukturen innerhalb der Elementarzellen in Abh�angigkeit von der Dikeund dem Defokus und in einem niht den Simulationen entsprehenden Verlauf dernihtlinearen Bildbeitr�age (z.B. Bild 7.7, exp, 16.2 nm). Diese sind im Experimentdeutlih shw�aher ausgepr�agt aber breiter als in der Simulation, bzw. verwashen.Die typishen Hantelstrukturen 2 sind zum Teil niht so gut aufgel�ost, wobei diesesstark von der Probenstelle abh�angt.F�ur die Diskrepanz k�onnen drei Gr�unde gefunden werden:(I) Eigenshaften der ProbeGrunds�atzlih muss man davon ausgehen, dass das Wehselwirkungspotenzial zwi-shen Probe und Elektronen rihtig beshrieben wird, da die simulierten Bildstruk-turen die experimentellen Aufnahmen gut reproduzieren. Die Annahme, dass der (io-nishe, kovalente) Bindungstyp bei der Bildsimulation zu vernahl�assigen ist, konntebest�atigt werden. Es wurde eine Simulation mit Streufaktoren durhgef�uhrt, die denkovalenten Anteil der Bindung bei Si ber�uksihtigen (siehe auh Kap. 8.6). Diesesmahte sih im BVM niht bemerkbar.Die amorphe Shiht hat den gr�o�ten Einuss f�ur den d�unnen Probenbereih, dadas Verh�altnis der Dike der amorphen Shiht zur Dike des Kristalls gro� ist. Beigr�o�erer Kristalldike ist ihr Einuss deutlih shw�aher. Dies kann ein Grund f�ur dieshlehte �Ubereinstimmung im d�unnen Probenbereih sein. Dieser dikenabh�angigeE�ekt wurde auh durh eine Simulation �uberpr�uft (siehe auh Kap. 8.5) und konntebest�atigt werden.Durh l�angere Bestrahlung vershlehtert sih die Bildqualit�at. Dies �au�ert sihdurh einen Verlust an Au�osung. So wird der <004>-Reex nur noh sehr shwah�ubertragen. Erstaunlih dabei ist, dass die amorphe Shiht dabei nur unwesentlihdiker wird. Dieses deutet auf Strahlensh�aden hin. Da die Dauer zur Aufnahme einerDefokusserie einige Minuten betr�agt, ist diese Vershlehterung niht zu verhindern.W�ahrend der Bestrahlung kommt es auh zu einer lokalen Probenverbiegung, dieAsymmetrien im Bild zur Folge hat, die auh im Di�raktogramm deutlih zu erken-nen sind.2Strukturen der (004) Netzebenen



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 71Probenverkippungen in Folge ungen�ugender Orientierung erzeugen niht nur Asym-metrien im Bild, sondern sie reduzieren auh das e�ektive Streupotenzial, da dieAtome in den Atoms�aulen niht mehr streng in Strahlrihtung ausgerihtet sind.Dies hat zur Folge, dass die Streuung "weniger dynamish" wird. Es entsteht derEindruk einer geringeren Probendike, da die nihtlinearen Reexe erst bei gr�o�ererDike einsetzten.Da sih jedoh die Unsiherheit in einem Winkelbereih kleiner als1 mrad bewegen ist dieser E�ekt niht dominant, zumal er bei d�unnen Proben zuvernahl�assigen ist.(II) Abbildung durh die ObjektivlinseEine der wihtigsten Aberrationen bei der Abbildung durh die Objektivlinse ist dieStrahlverkippung, bzw. die Abweihung von der komafreien Abbildung. Selbst beibestm�ogliher Justage des Mikroskops verbleibt eine geringe Unsiherheit hinsiht-lih der Strahlverkippung. W�ahrend des Mikroskopbetriebs kommt es zu einer gerin-gen Driften der Linsenstr�ome, die wiederum auh eine Strahlverkippung zur Folgehaben k�onnen. Im Vergleih zu einer verkippten Probe um einen bestimmten Kipp-winkel ist der E�ekt der Strahlverkippung um den selben Kippwinkel auf das BVMdeutlih gr�o�er. Das liegt daran, dass die Wirkung der asymmetrishe Phasenshie-bung, die ein verkippter Strahl erf�ahrt, wenn er die Objektivlinse shr�ag durhl�auft,gr�o�er ist als der Einuss des "verkippten" Probenpotenzials ist. Die Genauigkeitbeim Justieren der Strahlverkippung liegt bei a. 0.5 mrad. Bei gr�o�eren Verkippun-gen kommt es zu o�ensihtlihen Asymmetrien im Bild. Nihtlineare Reexe, alsoBeugungsreexe h�oherer Ordnung, werden bei Orientierung der Probe parallel zueiner Hauptahse angeregt. Ist der Strahl verkippt, dann sind viele dieser Reexeshw�aher angeregt. Da nihtlineare Reexe ihren Ursprung in der Vielfahstreuunghaben und somit von der Dike abh�angen, ist die shlehtere Bild�ubereinstimmungbei steigender Dike auf diesen E�ekt zur�ukzuf�uhren.Eine andere Fehlerquelle k�onnen die von der individuellen Sitzung unabh�angigenParameter sein wie Strahlkonvergenz, Fokusweite, u.a., die in speziellen Messungenbestimmt wurden oder vom Mikroskophersteller angegeben wurden. Diese k�onnenleiht variieren und somit zu einer Reduzierung des BVM f�uhren.Die Korrektur des Astigmatismus stellt ein weiteres Problem dar. In Ermangelungeines f�ur die Korrektur ausreihend gro�en amorphen Bereihs in der N�ahe des un-tersuhten Bereihes, kann dieser nur fern der Untersuhungsstelle genau korrigiertwerden. Da die Auadung der Probe jedoh lokal untershiedlih stark ist, kann dieKorrektur lediglih f�ur diese Probenstellen durhgef�uhrt werden. Dadurh ist aberniht sihergestellt, dass an der eigentlih untersuhten Probenstelle der Astigma-tismus ausreihend kompensiert ist.



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 72(III) Eigenshaften des DetektorsDer Einuss des Detektors (der Slow-San CCD Kamera, der Image-Plates oderNegative mit anshlie�ender Digitalisierung) kann nur durh Entfaltung der expe-rimentellen Aufnahmen mit der entsprehenden Punktverwashungsfunktion (PSF)Rehnung getragen werden werden. Bei diesem Verfahren wird bei der Entfaltungauh das Raushen im hohen Frequenzbereih verst�arkt. Insbesondere bei der CCDKamera maht sih die sehr kleine Konvertierungsrate bemerkbar. So brauht es ei-ne sehr hohe Belihtungsdosis um deutlihe, unverraushte Aufnahmen zu erhalten.Dieses kann nur �uber lange Belihtungszeiten erreiht werden. W�ahrend der Belih-tungszeit wird die Aufnahmequalit�at jedoh durh Probendrift immer shlehter.Eine Drift von a. 1�A pro Sekunde reiht beispielsweise aus, um die Hantelstruktur,also die Strukturen der (400)-Netzebenen, bei Si niht mehr au�osen zu k�onnen. Dasih die Probe w�ahrend einer Defokusserie aufheizt, kann es zu unregelm�a�ige Drift-bewegungen kommen, die z.T. niht genau genug kompensiert werden k�onnen. ImHinblik auf eine kurze Belihtungszeit kann die Vergr�o�erung niht beliebig hohgew�ahlt werden. Dadurh werden Bildstrukturen auf realtiv wenig Pixel abgebildet,was, insbesondere bei Verwendung der CCD Kamera, den Einuss der PSF erh�oht.7.6.1 Zusammenfassung des quantitativen digitalen Bildstruk-turvergleihsDie Strukturen der experimentellen Elementarzellen werden grunds�atzlih durh diesimulierten Bildstrukturen reproduzieren, d.h. die typishen Muster einer Elementar-zelle eines Diken/Defokus-Paares werden durh die Simulation rihtig wiedergege-ben. M�oglihe Abweihungen, bedingt durh eine fehlerhafte oder unvollst�andigetheoretishe Beshreibung des Streu- und Abbildungsvorgangs werden durh ex-perimentelle oder tehnishe Begrenzungen �uberdekt. Werden dar�uber hinaus denSimulationsparametern gr�o�ere Variationsspielr�aume einger�aumt, wie dieses im Rah-men der IDIM Untersuhung geshah, so kann eine sehr befriedigende �Ubereinstim-mung erzielt werden. Dabei wurden in dieser Untersuhung die Probendrift und derAstigmatismus niht ber�uksihtigt. Beide E�ekte gelten als beherrshbar und kom-pensierbar. Als niht befriedigend hat sih das IDIM-Verfahren erwiesen, wenn mitseiner Hilfe Abbildungsparameter bestimmt werden sollen. Dennoh ist es geeignetum die Muster der experimentellen Aufnahmen zu reproduzieren.



Kapitel 8Quantitative KontrastanalyseIm vorangegangenen Kapitel wurde die �Ubereinstimmung der Bildstrukturen ein-zelner Elementarzellen von Si bei vershiedenen Diken und Defokusierungen quan-titativ erfasst. Durh die Einordnung der experimentellen Bildern in ein simuliertenDiken-Defokus Tableau wurden die Dike und der Defokus der experimentellenAufnahmen bestimmt. Dadurh wurden Paare von experimentellen und simuliertenElementarzellen gefunden, die, unter der Bedingung eines linearen Dikenverlaufs desProbenkeils, einen hohen Wert des BVM haben. Diese Abbildungspaare bildeten dieGrundlage f�ur die nun folgende Untersuhungen zur Abh�angigkeit des Kontrastesvon der Dike und der Defokussierung.8.1 De�nition des Kontrastma�esDer Kontrast eines Bildes wird �ubliherweise als die Di�erenz der Maximal- undMinimalintensit�at des Bildes, d.h. der h�ohste Imax(B) bzw. niedrigste Imin(B) Pi-xelwert, normiert auf die Summe dieser Werte, de�niert.K(B) = Imax(B)� Imin(B)Imax(B) + Imin(B) (8.1)An dieser De�nition ist es jedoh problematish, dass auf die gesamte Charakterisie-rung des Bildes lediglih zwei Pixel Einuss nehmen, das hellste und das dunkelste.Somit werden die Graustufen, d.h. die Dynamik des Bildes niht ber�uksihtigt. Da-bei ist es jedoh gerade die Bilddynamik, die eine gute Aufnahme auszeihnet.Eine st�arkere Gewihtung der Bilddynamik erh�alt man mit einer anderen Kontrast-de�nition, der Standardabweihung der Pixelwerte des auf die Gesamtintensit�atIges = 1 normierten Bildes K(B) = � = sXij (Iij � I); (8.2)73



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 74mit Iij den Intensit�atswerten aller Pixel und I der Mittelwert aller Pixel des Bildes.Durh diese Normierung wird erreiht, dass beide Bilder mit der Gesamtintensit�atIges = 1 "belihtet\ wurden. Dieses ist bei der Verwendung der Standardabweihungder Bildintensit�atsverteilung n�otig, da der Kontrast in Bezug auf den Mittelwertangegeben wird. Durh diese De�nition haben alle Pixel Einuss auf den Bildkon-trast, wobei der Einuss von Ausrei�ern, die mit Gl. 8.1 ma�geblih den Kontrastbestimmen, verhindert wird. Der Untershied von Gl. 8.1 zu Gl. 8.2 wird durh denVergleih der Kontrastwerte nah der jeweiligen De�nition eines Bildes deutlih, dasaus einem sehr dunklen Hintergrund mit wenigen hellen Strukturen besteht.Die erste De�nitionen orientiert sih nur am maximalen und am minimalen Bildin-tensit�atswert, und das Ergebnis ist somit ein hoher Kontrast, unabh�angig, wievielAnteil die hellen Strukturen am Bild haben. Im Extremfall reiht ein heller Punktf�ur einen maximalen Kontrast aus.Die zweite De�nition ber�uksihtigt hingegen die Verteilung der Grauwerte, und lie-fert dann einen hohen Kontrast, wenn es eine breite Streuung der Grauwerte gibt.Da die Bildinformation in Graustufen enthalten ist, wird bei dieser De�nition ent-sprehend der Informationsgehalt des Bildes bestimmt.H�yth und Stobbs [7℄ verwendeten ebenfalls diese De�nition zur Charakterisierungvon Bildkontrasten.Im Rahmen dieser Arbeit wird der Kontrast ebenfalls gem�a� Gl. (8.2) verwendet.8.2 Einuss der Bestrahlungsdauer auf den Bild-kontrastVorbereitend zu den Untersuhungen wurde der Einuss der Bestrahlungsdauer aufden Bildkontrast untersuht. Zur �Uberpr�ufung der Abh�angigkeit des Bildkontrastesvon der Bestrahlungsdauer wurde eine Serie von 13 Aufnahmen gemaht, wobeijeweils nah einer Minute eine Aufnahme gemaht wurde. Innerhalb dieser 12 Mi-nuten wurde lediglih die Probendrift korrigiert. Die Bilder wurden hinsihtlih desKontrastes, der Dike der amorphen Shiht am Probenrand und hinsihtlih desVerhaltens der Intensit�aten der Raumfrequenzen im Di�raktogramm untersuht.Als Funktion der Zeit wird eine Kontrastreduzierung, ein langsames Wahsen deramorphen Dekshiht und eine D�ampfung vor allem der h�oheren Raumfrequenzenerwartet. Bild 8.1 zeigt vier Teilbilder dieser Serie.Au��allig ist, dass die anfangs gut aufgel�osten Hantelstrukturen immer undeutliherwerden und zum Shlu� g�anzlih vershwinden. Zuerst wurde �uberpr�uft, ob eineDefokusshwankung (bedingt durh m�oglihe Shwankung des Linsenstromes) oderdurh vertikale Probendrift die Ursahe sein konnte. Dazu wurde versuht, durh ge-
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Bild 8.1: Ausshnitte aus der Bestrahlungsserie, die Aufnahmen wurden nah0, 3, 7, 12 Minuten Bestrahlungszeit mit der CCD-Kamera ge-maht.eignete Defokusierung die Hanteln wieder aufzul�osen, was jedoh niht gelang. Demzufolge musste sih die Probe ver�andert haben. Die amorphe Dekshiht, gemes-sen vom Probenrand bis zum Beginn des kristallinen Bereihs, wuhs w�ahrend derBestrahlung nur unwesentlih weiter. D.h. es lagerte sih nur unwesentlihe Konta-mination auf der Probe an, au�erdem erfolgte keine "Amorphisierung" der Probe,was z.B. von Hohmeister [11℄ bei einigen III/IV-Halbleiterproben beobahtet wur-de.Die Ursahe der Vershlehterung der Aufnahmequalit�at kann die Verlagerungen ein-zelner Atome sein. Mit der Verlagerung geht die Erzeugung von Leerstellen und Zwi-shengitteratome einher. Durh diesen Prozess werden die genau de�nierten Atom-



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 76positionen vershmiert und die deutlihe Au�osung der (004)-Ebenen (sog. "Hantel-struktur") wird ershwert. Ein weiterer Grund k�onnte eine mit der Belihtungszeitzunehmende Probenverbiegung sein, die durh Verspannungen des Gitters entsteht.Diese kann durh die Kristalldefekte (nah Walther [48℄) oder durh eine Erw�armungder Probe hervorgerufen werden. Durh die Probenverbiegung wird die Hauptzo-nenahse geringf�ugig aus der optishen Ahse des Mikroskops verkippt, was zu einerVorzugsrihtung der Bildstrukturen in der Aufnahme f�uhrt. Diese Vorzugsrihtungshl�agt sih in einer Asymmetrie der Raumfrequenzintensit�aten im Di�raktogrammnieder. Die Asymmetrie ist als das Verh�altnis der Intensit�aten von jeweils zwei, ge-nau gegen�uberliegender Raumfrequenz-Peaks des Di�raktogramms de�niert, z.B. dieRaumfrequenzen [1,1,1℄ und [-1,-1,-1℄ der Zinkblendestruktur, entsprehen Bild 3.13.Bei der Analyse der Bilder der Serie wird eine Asymmetrie der<111>-Raumfrequenz-intensit�at beobahtet, die ab der sehsten Bestrahlungsminute sehr stark ansteigt,Bild 8.2.
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Bild 8.2: Asymmetrie der <111>-Raumfrequenz als Funktion der Bestrah-lungsdauer�Uberrashenderweise kommt es jedoh niht zu einer deutlihen Reduzierung desKontrastes (Bild 8.3). Vielmehr kann dieser trotz relativ gro�er Shwankungen alskonstant �uber die Bestrahlungszeit angesehen werden.F�ur die Analyse der Raumfrequenzen wurde �uber alle Intensit�atspeaks gleiher Ord-nung gemittelt. Dadurh konnte der Einuss der Asymmetrie auf die Auswertungzu vermeiden. Dabei wurde ein �ahnlihes Verhalten f�ur die <111>- und <220>-Raumfrequenzen im Di�raktogramm festgestellt.Diese blieben auf dem hohen Anfangswert (Bild 8.3). Lediglih die h�oheren Raumfre-quenzen wurden immer shw�aher. Ab der zehnten Bestrahlungsminute vershwanddie Intensit�at der <004>-Raumfrequenz sogar im Raushen. Der Kontrast verh�altsih analog zu den niedrig indizierten Raumfrequenzen, nahezu unabh�angig davon,
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Bild 8.3: Raumfrequenzintensit�aten und Kontrast (rehts) als Funktion derBestrahlungsdauerwie stark die h�oheren Raumfrequenzen ausgepr�agt sind. Dies erkl�art, warum Bil-der mit hervorragender Au�osung nahezu den gleihen Kontrast haben k�onnen wieBilder, bei denen das niht der Fall ist. Somit ist ein hoher Bildkontrast niht au-tomatish ein Anzeihen f�ur eine Aufnahme mit einer guten Au�osung. Die hohenRaumfrequenzen liefern nur einen kleinen Beitrag zum Kontrast, jedoh enthaltensie viel Bildinformation. Eine detailliertere Untersuhung erfolgt im Abshnitt 8.13dieses Kapitels.8.3 Einuss der Belihtungszeit auf den Bildkon-trastVorbereitend zu den Untersuhungen der Dike/Defokus-Tableaus wurde der Ein-uss der Belihtungszeit auf den Bildkontrast untersuht. Die Abh�angigkeit des Bild-kontrastes von der Belihtungszeit kann auf den Einuss des Poisson-Raushen undauf elektrishe und mehanishe Instabilit�aten des Mikroskops zur�ukgef�uhrt wer-den.Die Z�ahlrate der mit dem Detektor registrierten Elektronen ist Poisson-verteilt.Der durh diese Verteilungsfunktion entstandene Untergrund entspriht der Qua-dratwurzel der durhshnittlihen registrierten Elektronendosis. Die tats�ahlihenBildkontraste werden zwar vershlehtert, jedoh kann die Vershlehterung durhl�angere Belihtungszeiten reduziert werden.



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 78Hingegen vershlehtert sih das Bild durh Instabilit�aten des Mikroskops, Proben-vibrationen und vor allem Probendrift. Die Probendrift kann dabei 0.5 �A=se errei-hen, wobei die relativ gleihm�a�ige Probendrift durh die unregelm�a�ige Probenvi-bration �uberlagert wird. Dementsprehend muss die Belihtungszeit m�oglihst kurzgehalten werden.Zur Bestimmung der optimalen Belihtungszeit wurde eine Bilderserie mit der CCDKamera mit untershiedlihen Belihtungszeiten aufgenommen. Die optimale Be-lihtungszeit ergab sih dabei im Kontrastmaximum gem�a� Bild 8.4 mit 1.0 s. Beik�urzeren Zeiten war das Signal/Raushen-Verh�altnis shleht, bei h�oheren wirktensih Instabilit�aten, vor allem Probendrift, aus. Bei dieser Belihtungszeit wurde diehohe Dynamik der CCD Kamera und der IP von 14 bzw. 16 Bit niht ausgenutzt, danur Z�ahlraten von a. 300 - 500 Ereignissen erreiht wurden. Das Poissonraushenerzeugt in Abh�angigkeit von der Z�ahl- und Konversionsrate somit einen Untergrundvon a. 5-10% und reduziert somit den Bildkontrast.Auh bei Verwendung von Negativen stellte die Belihtungszeit von 1 s sowohlbez�uglih der Linearit�at als auh in Bezug auf den Dynamikbereih von nur 8 Bitdas Optimum dar.Diese Untersuhungen wurden exemplarish durhgef�uhrt. Damit betr�agt die Be-lihtungszeit 1 s fur alle ausgewerteten Aufnahmenserien.
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Bild 8.4: Einuss der Belihtungszeit auf den Bildkontrast



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 798.4 Einuss der Probenvibration und der Proben-drift auf den BildkontrastMehanishe Instabilit�aten der Probe k�onnen den Bildkontrast durh Probenvibra-tionen und Probendrift beeinussen.Die Ursahe von Probenvibrationen kann z.B. eine leihte Auadung der Probe,oder Vibrationen des Probenhalters sein. Dabei zittert die Probe in unregelm�a�igenAbst�anden um einen Mittelwert. Gemming et al. [44℄ untersuhte dieses quantita-tiv. Dabei wurde f�ur eine Kupfer/Saphirprobe (als Beispiel f�ur ein leitendes Mate-rial eine) Vibrationsamplitude von a. 1 pm festgestellt. F�ur bedampften Saphir alsNihtleiter ergab sih eine Amplitude von a. 6 pm.Weitere Ursahen k�onnen Ersh�utterungen der Mikroskops�aule durh Shall, Brum-men der Klimaanlage oder anderer Hilfsaggregate, Shwingungen des Fundamentsund andere Faktoren sein. Gemming [44℄ stellte bei der Untersuhung von St�orfak-toren eine maximale Vibrationsamplitude von 10 - 20 pm fest (bei eingeshalteterKlimaanlage).Der Einuss der Probenvibration wurde in einer Simulationsreihe untersuht. Dazuwurden die Bildkontraste f�ur eine Defokusierung von Æf = 55 nm in Abh�angigkeitvon der Probendike bis zu eienr Dike von 32 nm f�ur mehrere Vibrationsampli-tuden ( 0 pm bis 100 pm) berehnet. Der Einuss der Vibration wurde durh dieFaltung des simulierten Bildes mit einer isotropen Gau�gloke (Vibrationsamplitudeentspriht der Halbwertsbreite) ber�uksihtigt.Bild 8.5 stellt den Kontrast dieser Bilderserien dar. Danah ersheinen Vibrationenbis max. 20 pm als tolerierbar. Bei h�oheren Werten wird der Kontrast massiv redu-ziert und Bilddetails werden sehr undeutlih, dieses ist in Bild 8.6 dargestellt.Probenvibration haben somit einen sehr hohen Einuss auf den Bildkontrast, ohnein erster Linie die Bildstruktur im gleihen Ma�e zu verwashen. Durh die Annahmeeiner sehr hohen Amplitude kann der Kontrast des simulierten Bildes nahezu belie-big "eingestellt" werden. Das Kontrastproblem kann auf diese Weise somit sheinbargel�ost werden. Dieses funktioniert insbesondere bei sehr einfahen Bildstrukturen,deren Di�raktogramm nur wenige Raumfrequenzen enth�alt. Auf diese Weise passteKing [45℄ die Simulation an das Experiment an. Allerdings sind die dabei angenom-menen Vibrationsamplituden um eine Gr�o�enordnung gr�o�er als die von Gemmingin [44℄ gemessenen.Die Hauptursahe der Probendrift sind Relaxationsbewegungen des Probenhalters.
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Bild 8.5: Kontraste von simulierten Elementarzellen von Si<110> inAbh�angigkeit von der Probenvibrationsamplitude bei einer Defoku-sierung von Æf = 55 nm

Bild 8.6: Bildstrukturen von Si<110> in Abh�angigkeit von der Probenvibra-tionsamplitude bei Æf = 55 nm , Dike = 5.3 nm. Die Kontrastesind : 0.44, 0.43 0.41, 0.35, 0.24, 0.15Nah ge�anderten mehanishen 1, thermishen 2 oder elektrishen 3 Bedingungenben�otigt das System eine gewisse Zeit, um wieder einen Gleihgewihtszustand ein-zunehmen. Dieses geshieht jedoh h�au�g auf einer Zeitskala, die es niht erlaubt, dieProbe so lange zu bestrahlen, da ansonsten Strahlensh�aden auftreten, die die Pro-be f�ur die quantitative Bildanalyse unbrauhbar mahen. Aus diesem Grund wurdenoh w�ahrend des Relaxationsprozesses versuht, mit Hilfe der von Hoeshen [10℄gebauten Probendriftkorrektur die Probe zu stabilisieren. Die Probendrift hat je-1Verkippung oder Vershiebung der Probe2Temperaturshwankungen der Probe in Folge ver�anderter Bestrahlungsbedingungen, oder beiTemperatur�anderungen des K�uhl- oder Heizhalter3magnetishe Hystereseersheinungen des Deektorlinsensystems beim Belihtungsvorgang beiVerwendung der Slow-San-CCD Kamera



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 81doh keinen konstanten Wert. Daher l�asst sih diese w�ahrend einer Aufnahmenserienie vollst�andig kompensieren. Auh ist die Kompensation nah visuellen Gesihts-punkten nie frei von Toleranzen, was zur Folge hat, dass immer eine Restdrift dasBild vershlehtern wird. Eine vollst�andige Driftkorrektur w�urde erst eine optimaleAufnahmenserie erm�oglihen. Zur Zeit ist jedoh kein automatishes Driftkorrektur-system kommerziell verf�ugbar.Der Einuss der Probendrift wurde in einer Simulationsreihe untersuht. Dazu wur-den die Bildkontraste f�ur eine Defokusierung von Æf = 55 nm in Abh�angigkeit von derProbendike bis bis zu einer Dike 32 nm f�ur mehrere Probendriften (bis 100 pm/s)in <110>- und <001>-Rihtungen berehnet. Der Einuss der Probendrift wurdedurh die Faltung des simulierten Bildes mit einer D�ampfungsfunktion ber�uksihtigt(Gau�-Gloke, Halbwertsbreite entspriht der Driftweite). Im Falle von Probendriftist die Form der Gau�gloke allerdings anisotrop (in Rihtung der Drift). In Bild 8.7sind Kontrastkurven f�ur vershiedene Probendriften in Abh�angigkeit von der Dikebei Defokus Æf = 55 nm dargestellt. Die Driftrihtungen sind dabei in <110> und<001> Rihtung gew�ahlt.Ab einer Driftrate von 50 pm/s kommt es zu einer signi�kanten Reduktion des Kon-trastes. Bei 100 pm/s betr�agt der Bildkontrast nur noh a. 50% des Kontrastesohne Drift. Bedingt durh die untershiedlihen Atoms�aulenabst�ande in < 110 >-und < 001 >-Rihtung kommt es zu einer Kontrastreduktion in Abh�angigkeit vonder Driftrihtung. Je kleiner die Abst�ande sind, umso gr�o�er ist die Emp�ndlihkeitgegen Probendrift. Bei der Driftrihtung <001> geht mehr Au�osung verloren. InBild 8.8 kann die Hantelstruktur bei Driftrihtung <110> noh aufgel�ost werden,w�ahrend in <001> Rihtung nur ein dunkler Flek zu sehen ist. Das liegt daran, dassdurh Drift in diese Rihtung die <004>-Raumfrequenz, der f�ur die Hantelstrukturverantwortlih ist, sehr stark ged�ampft wird. Diese Raumfrequenz ist jedoh f�ur dasKontrastverhalten niht ausshlaggebend (Detail dazu im letzten Abshnitt diesesKapitels)8.5 Einuss von amorphen Dekshihten auf denBildkontrastIm Folgenden soll der Einuss der unvermeidlihen amorphen SiO2 Dekshiht aufden Bildkontrast untersuht werden. F�ur beide amorphe Shihten (Ober- und Un-terseite der Probe) wurde jeweils eine Superzelle berehnet. Dazu wurde innerhalbeines angenommenen Volumens Atome stohastish auf Gitterpositionen verteilt.
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Bild 8.7: Kontraste von Si <110> in Abh�angigkeit von der Probendrift bei Æf= 55 nm

Bild 8.8: Bildstrukturen von Si <110> in Abh�angigkeit von der Probendriftin<110> und <001> Rihtung bei Æf = 55 nm , Dike = 5.3 nm. DieKontraste sind : 0.22, 0.35, 0.44, 0.39, 0.31Die Dihte von kristallienem Si wurde dabei auh als Dihte der amorphen Shihtangenommen. Dar�uber hinaus wurden die Abst�ande der Atome einer Paarvertei-lungsfunktion unterworfen. Diese Funktion l�a�t keine Abst�ande d < 2:3�A zu. In derSimulationsrehnung wurde eine Superzellen �uber- und eine unterhalb des kristalli-nen Bereihs gesetzt. Die einfallende Elektronenwelle propagierte daher erst durhdie obere amorphe Shiht, dann durh den Kristall und anshlie�end durh die un-ter amorphe Shiht. Die Berehnungen wurden f�ur amorphe Shihtdiken von 1,2,4und 8 Monolagen durhgef�uhrt. Dabei repr�asentiert die Shihtdike von 2 ML dieExperimente mit Keilproben, die mit 8 ML die ionenged�unnten D�unnshihtpr�apa-rate. Dieses kann aus der amorphen Shihtdike entsprehend Bild 5.4 geshlossenwerden. Bild 8.9 zeigt den Verlauf des Kontrastes in Abh�angigkeit von der Dikef�ur einen Satz von Simulationen, die mit untershiedlih diken amorphen Shihtengerehnet wurden. Wie erwartet konvergieren alle Kurven f�ur gro�e Probendikengegen die Kurve, die ohne amorphe Dekshihten berehnet wurde, da der relativeAnteil des amorphen Bereihs im Vergleih zum kristallinen Bereih mit zunehmen-der Dike kleiner wird. Es f�allt jedoh auf, dass die Kontrastwerte von Bildern, diemit amorphen Dekshihten berehnet wurden, niht wie erwartet kleiner sind als



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 83ohne, sondern grunds�atzlih gr�o�er. Das bedeutet, dass der Anteil der Streuung, derim amorphen Bereih seinen Ursprung hat, niht nur einen Beitrag zu einem kon-stanten Untergrund liefert, sondern dass dadurh Bildstrukturen erzeugt werden, dieden Kontrast erh�ohen. Das steht nat�urlih im Widerspruh zu den experimentellenBeobahtungen von Gibson [47℄ und Boothroyd [41℄. Bei von Hohmeister [11℄ undBoothroyd [39℄ wurde gezeigt, dass bei Mittelung �uber mehrere Elementarzellen zurVerbesserung des Signal/Raush-Verh�altnis der Kontrast leiht abnimmt. Dieses istjedoh nur der E�ekt der Mittelung �uber etwas untershiedlihe Bildstrukturen.Mit Hilfe von Energie�lterung konnte der Einuss der vom amorphen Bereih inela-stish gestreuten Elektronen abgesh�atzt werden. Aus einer Aufnahme wurden dieBeitr�age der Beugung am kristallinen Bereih durh eine Bragg�lterung heraus ge�l-tert. Somit konnten nur noh die Intensit�aten der Beitr�age der amorphen Shiht f�urdie anshlie�ende Untersuhung ber�uksihtigt werden. Anshlie�end wurde diesesVerfahren f�ur eine energiege�lterte Aufnahme wiederholt. Somit lagen zwei Aufnah-men von am amorphen Bereih, elastish und unelastish, gestreuten Elektronenvor. Aus einem Vergleih mit den Nullstrahl wurde festgestellt, dass 15% aller Elek-tronen inelastish und nur 4% elastish von der amorphen Dekshiht gestreutwurden. D.h. der Beitrag dieser Elektronen zum Kontrast besteht weniger darin,die Bildstrukturen zu ver�andern, als vielmehr einen konstanten Untergrund durhinelastishe Streuung zu erzeugen. Doh genau dieser wird in der herk�ommlihenBildsimulation niht ber�uksihtigt. Daher liegen hier die Kontraste umso h�oher, jediker die amorphe Shiht ist. Besonders hoh ist der Beitrag der amorphen Shihtim Bereih der Extinktionsl�ange bei einer Probendike von a. 18 nm. Hier sind dieKontraste relativ niedrig, so dass der relative Einuss der amorphen Shiht gro�werden kann.Wenn man die Bildkontraste �uber den gesamten Dikenbereih mittelt und in Abh�angig-keit von der Defokusierung auftr�agt (Bild 8.10), zeigt sih eine Defokusabh�angigkeit.Der Kontrast nimmt bei steigender amorphen Dekshiht bei hohen Defokusierun-gen st�arker zu als bei niedrigen. Die Erkl�arung daf�ur ist, dass durh die amorpheShiht Strukturen erzeugt werden, deren Raumfrequenzen im niedrigen Defokusbe-reih durh die KTF st�arker ged�ampft werden als im hohen.8.6 Einuss der kovalenten Bindungsanteile aufden BildkontrastDie in herk�ommlihen Bildsimulationen, z.B. EMS, verwendeten Streufaktoren nahDoyle und Turner [49℄ und Weikenmeier [50℄ ber�uksihtigen niht den Bindungs-
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Bild 8.9: Simulierte Bildkontraste in Abh�angigkeit von der Dike, gemitteltwurde �uber den Defokusbereih von 10-70 nm, dargestellt f�ur meh-rere Shihtdiken amorphen SiO2.
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Bild 8.10: Simulierte Bildkontraste in Abh�angigkeit vom Defokus, gemitteltwurde �uber den gesamten Dikenbereih bis 30.9 nm, dargestellt f�urmehrere Shihtdiken amorphen SiO2.typ des Kristalls. Vielmehr wird von neutralen Atomen ausgegangen. In Silizium istdie Ladungsdihteverteilung jedoh niht nur zentral um die Atomr�umpfe konzen-triert, da eine kovalente Bindung vorliegt. Somit gibt es auh zwishen den AtomenLadungstr�agerkonzentrationen, die das Streupotenzial der neutralen Atome modi-



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 85�zieren. Der Einuss dieser kovalenten Anteile auf das Streupotenzial wurde vonDeininger et al. [51℄ untersuht. An dieser Stelle sollte �uberpr�uft werden, ob dieseModi�kation der Streufaktoren das Kontrastverhalten in signi�kanter Weise beein-ussen kann. Dazu wurde eine Diken-Defokus-Karte mit Streufaktoren nah Dei-ninger [51℄ berehnet und mit herk�ommliher Simulation nah Doyle und Turner[49℄ verglihen.
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Bild 8.11: Simulierte Bildkontraste mit Streufaktoren nah Deininger [51℄ undnah Doyle-Turner [49℄O�ensihtlih ist die Di�erenz zwishen den Simulationen mit untershiedlihenStreufaktoren in Bezug auf den Bildkontrast vernahl�assigbar. Lediglih im Bereihder Extinktionsl�ange gibt es leihte Abweihungen. Allerdings ist hier der Kontrastauh sehr shwah, so dass eine kleine �Anderung der Simulationsparameter hier be-sonders deutlih werden kann. Die modi�zierten Streufaktoren haben somit nur einekleine Wirkung auf die projizierten Atompotentiale, die in die Simulation eingehen.Dieses Ergebnis rehtfertigt die Verwendung herk�ommliher Streufaktoren und dieVernahl�assigbarkeit des jeweiligen Bindungstyps bei der Simulation der hohau�osen-de Elektronenmikroskopie.8.7 Einuss des Debye-Waller-Faktors auf den Bild-kontrastBei den bisherigen Betrahtungen wurde der Einuss der Temperatur niht ber�uk-sihtigt. Dieser kann durh den Debye-Waller-Faktor in die Simulation miteinbezo-gen werden.



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 86Entwikelt man das reziproke, projizierte Atompotential 3.14 nah ebenen Wellen,so erh�alt man Gl. 8.3 �(~k) = C �Xi fi(~k) �D(~k) � ei~k~r; (8.3)wobei fi(~k) die komplexen Formfaktoren der Atome der Elementarzelle sind.D(~k) = e� 13<u2>k2 (8.4)ist der Debye-Waller-Faktor (DWF), mit < u2 > der mittleren Shwingungsamplitu-de der Atome, die von der Temperatur abh�angt. Die Beshreibung des Einusses derTemperatur mit dem DWF ist eine N�aherung, die auf dem klassishen Einsteinmo-dell des Festk�orpers basiert. Im Rahmen dieser N�aherung wird das Atompotentialniht durh die Shwingungen der Teilhen verbreitert, sondern nur im Betrag re-duziert.Der DWF ist nur f�ur wenige Elemente tabellarisiert. Er ist eigentlih eine anisotro-pe Gr�o�e, die von den Abst�anden zu den shwingenden Nahbaratomen abh�angt. InEMS geht der DWF jedoh nur isotrop ein. In EMS-Simulationen behilft man sihmit elementunabh�angigen Sh�atzwerten, die die experimentellen Beobahtungen ambesten reproduzieren. Wie in Kapitel IDIM festgestellt wurde, ist die Festlegung desDWF auf diese Weise jedoh niht eindeutig m�oglih. Die Debye-Waller-Faktorenliegen in einem Bereih von 0.002 bis 0.006. F�ur Silizium wird entsprehend derStandartliteratur ein DWF von 0.004 angenommen.Bild 8.12 zeigt die Bildkontraste von Si in Abh�angigkeit von Dike und Defokus f�urdrei vershiedene Debye-Waller-Faktoren. Dabei f�allt auf, dass der Bildkontrast mitsteigendem DWF ansteigt. Dabei kann eine Abh�angigkeit von der Defokusierungbeobahtet werden. Daraus folgt, dass der Einuss des DBW niht als eine Bildver-shmierung angesehen werden darf, wie man dies der anshaulihen Interpretationder Atombewegungen durh thermishe Shwingungen annehmen k�onnte. Vielmehrmuss die Abh�angigkeit des Bildkontrastes vom DWF als eine Verringerung der Pha-senshiebung bei der Propagation durh die Probe gedeutet werden, die durh dieReduzierung der atomaren Streufaktoren resultiert. Diese Interpretation bedeutet,dass bei steigender Temperatur die Probendike sheinbar abnimmt, was einer re-duzierten Extinktionsl�ange entspriht. Diese h�angt vom DWF gem�a� Gl. 8.5 ab�(k) = �
�F (k) = �
�DkF0(k) ; (8.5)mit 
 dem Atomvolumen, F(K) dem Atomformfaktor, F0(k) dem Atomformfaktorbei 0 Kelvin. Wird der DBW erh�oht, dann sinkt der Atomformfaktor. Damit wirdjedoh die Extinktionsl�ange erh�oht. Durh die thermishe Atombewegung erfolgt



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 87somit eine Reduktion des Streuverm�ogen der Atome. Dieses beeinusst die Inten-sit�at der Bragg-Reexe und vershiebt die Pendell�osung zu gr�o�eren Diken. DieExtinktionsl�ange kann man im Hohau�osungsbild an shwahen Kontrasten ent-lang von Dikenkonturen erkennen. Bild 8.13 links zeigt die Bildkontrastsimulationvon Dikenkeilen f�ur vershiedene Defokusierungen. Dabei ist jeder Kombinationvon Dike und Kontrast der jeweilige Kontrast zugeordnet. Wei� entspriht dabeihohem Kontrast, shwarz geringem. Deutlih ist im Falle des DWF = 0.004 der Be-reih des shwahen Kontrastes zu h�oheren Diken vershoben. In diesem Bereihist das erste Minimum der Pendell�osung. In Bild 8.13 rehts ist ein Linienpro�l f�urden simulierten Keil bei einer Defokusierung von 55 nm dargestellt. Hier erkenntman besonders deutlih die Vershiebung des Minimums der Pendell�osung. In derBildsimulation kann man somit die Dike und den DWF niht als zwei unabh�angigeParameter betrahten, da eine Erh�ohung des DWF eine sheinbare Reduzierung derDike bedeuten kann. Im Falle von IDIM ist dieses auh eine Ursahe f�ur die gro�enAbweihungen der simulierten von den experimentellen Diken, da gleihzeitig auhder DWF gro�en Shwankungen unterlegen war.

Bild 8.12: Bildkontraste simulierter Aufnahmen f�ur vershiedene Debye-Waller- Faktoren
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Bild 8.13: links: Bildkontraste f�ur Debye-Waller-Faktoren von 0.000 und 0.004bei Defokusierungen von 0 bis 100 nm reht: Bildkontraste f�urDebye-Waller-Faktoren von 0.000 und 0.004 bei Æf = 55 nm Li-nienpro�le des Bildes links8.7.1 Experimentelle Untersuhung zur Abh�angigkeit desKontrastes vom DWFZur Kl�arung des Einusses des DWF auf den experimentellen Bildkontrast von wur-den HRTEM Aufnahmen bei 100 K, 300 K und 500 K gemaht. Dazu wurden jeweilsvershiedene Probenhalter verwendet; K�uhlhalter auf der Temperatur von �ussigemStiksto� (100 K), Raumtemperaturhalter (300 K) und Heizhalter (500 K). Er-wartet wurde die Abh�angigkeit der Extinktionsl�ange von der Temperatur, und einKontrastverlauf entsprehend der Simulation von Bild 8.13. F�ur zwei ausgew�ahlteDefokusierungen (Æf = 15 nm und Æf = 55 nm) sind die Kontrastkurven in Bild 8.14dargestellt.Dabei stellt man fest, dass das Kontrastverhalten von den Erwartungen abweiht.Die Entwiklung der simulierten Bildkontraste in Abh�angigkeit von der Tempera-tur kann durh das Experiment niht best�atigt werden. L�asst die Simulation eineErh�ohung des Kontrastes mit der Temperatur erwarten, so muss man feststellen,dass die experimentellen Kontrastdi�erenzen so gering sind, dass keine klare Aussa-ge getro�en werden kann. Tendenziell liegen die Kontrastwerte bei 100K am h�ohstenund die bei 500K am niedrigsten. Das hingegen steht im Widerspruh zu den Er-wartungen hinsihtlih der Simulation.Auh der erwartete Untershied in der Extinktionsl�ange konnte niht reproduziert



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 89werden. Bei 15 nm Defokus deutet sih kein Extinktionsminimum an, bei 55 nmDefokus kann man zwar Minima erkennen, jedoh bei allen drei Kurven ungef�ahran derselben Stelle.Die Gr�unde f�ur die experimentell niht reproduzierten, aber durh die Simulati-on begr�undeten Erwartungen liegen in erster Linie daran, dass jedes Experimentmit einer individuellen Probe durhgef�uhrt wurde. Die geringen Untershiede dereinzelnen Proben k�onnen die erwarteten Di�erenzen �uberdeken, da diese nahezuim Bereih des Untergrundraushens sind. Probendriften sind bei Heiz- und K�uhl-haltern niht so gut zu kompensieren wie bei Raumtemperaturhaltern. Toleranzenbeim Justieren des Mikroskops verwashen den Einuss der Temperatur weiter. EinE�ekt, der in der Simulation niht ber�uksihtigt wurde, ist die thermish di�useStreuung. Diese wird durh K�uhlen reduziert und durh Heizen erh�oht. Der so ent-standene Untergrund kann zum Teil das Kontrastverhalten erkl�aren.Eine Bestimmung der Extinktionsl�ange auf Basis der Bildkontraste der experimen-tellen Bilder ist sehr shwierig. Grunds�atzlih kann diese nur in Bezug auf die Un-siherheit der Dikenbestimmung angegeben werden.
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Bild 8.14: Linienpro�le von Bildkontrasten f�ur 100K, 300K und 500K bei Æf= 15 nm (untere drei Linien) und Æf = 55 nm (obere drei Linien)



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 908.8 Vergleih von Kontraste simulierter und ex-perimenteller Aufnahmen unter Standardbe-dingungenBild 8.15 zeigt vergleihend die Ergebnisse der Kontrastanalyse von experimentellenund simulierte Elementarzellen f�ur einen Defokusbereih von 10 nm bis 70 nm undeinem Dikenbereih von 0.76 nm bis 19.8 nm. Als variable Simulationsparametergingen hier nur die Dike und die Defokusierung in die Berehnungen ein. Auf denEinuss zus�atzliher Parameter (Debye-Waller-Faktor, Absorbtion, Strahl-, Proben-verkippung u.a.) wird in sp�ateren Abshnitten (8.9 bis 8.13) eingegangen. Die hiervorgestellten Datens�atze bilden die Grundlagen aller sp�ateren Betrahtungen.Die experimentellen Bildkontraste erreihen lediglih zwishen 20% und 60% dersimulierten Werte. Die durhshnittlihen Werte liegen f�ur die experimentellen Auf-nahmen bei a. 0.19, f�ur die simulierten bei a 0.4, wobei diese Werte durh Mittelung�uber alle Diken und Defokusierungen gebildet wurde. Die gr�o�ten Abweihungen lie-gen bei kleinen Defokusierungen, bei h�oherer Defokusierung ist die �Ubereinstimmungbesser. Abgesehen von den absoluten Kontrastwerten beshreiben die experimentel-len Werte prinzipiell eine �ahnlihe Kurve wie die Simulation. Nah dem Durhlaufeneines Maximums gehen beide Kontrastwerte signi�kant zur�uk. Es deutet sih einKontrastminimum an. Dieses liegt beim Experiment jedoh bei etwas gr�o�eren Pro-bendiken als in der Simulation.8.9 Einuss der Energie�lterung auf den Bildkon-trastIm Folgenden wird der Einuss der Energie�lterung auf das Kontrastverhalten expe-rimenteller Aufnahmen untersuht. F�ur die folgende Untersuhung wurde das GIFim "zero-loss" Modus betrieben mit dem Energiefenster von 5 eV (siehe auh Kap5.1).In Kapitel 6 wurde der Einuss der inelastish gestreuten Elektronen auf die Bildin-tensit�at untersuht. Es wurde deutlih, dass die inelastish gestreuten Elektroneneinen di�usen Untergrund erzeugen. Dabei ist es unerheblih, ob die Koher�anz dieserElektronen zum Teil erhalten bleibt (Bild 10.1). Der zus�atzlihe Hintergrund h�angtdabei jedoh niht nur von der Dike der jeweiligen Probenstelle ab.Einerseits ist der Anteil der inelastish gestreuten Elektronen eine Funktion derDike, andererseits kommt es durh Delokalisierungs- und Verwashungse�ekte zueiner Untergrundmittelung �uber vershiedene Diken. Dieses ist bei den verwendetenProben, bedingt durh die keilf�ormige Geometrie, besonders stark ausgepr�agt. Bei
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Bild 8.15: Bildkontraste in Abh�angigkeit vom Defokus als Funktion der Dikef�ur experimentelle und simulierte Elementarzellenaheren Proben, die mit herk�ommlihen Pr�aparationsmethoden hergestellt wurden,kann eine Korrelation von zus�atzlihem Untergrund und der Probendike hergestelltwerden.Stobbs [34℄ und Boothroyd [42℄ zeigten, dass inelastish gestreute Elektronen auhBildstrukturen erzeugen, die einen Beitrag zum Hohau�osungsbild leisten. Somitist deren Beitrag zum Bildkontrast niht nur durh einen Raushuntergrund gekenn-zeihnet, sondern auh durh den Kontrast, der den Bildstrukturen entspriht. Dadie Bildstrukturen der elastish und inelastish gestreuten Elektronen keine direkteKorrelation ausweisen (siehe Anhang 10.2) , kommt es somit zu einer Kontrastre-duktion in Vergleih mit "zero-loss"-Aufnahmen. Bild 8.16 zeigt das Ergebnis dieserUntersuhung. Es zeigt die Kontrastverl�aufe der Tableaus von unge�lterten und ge-�lterten experimentellen und simulierten Aufnahmen. Im Bereih von shwahenBildkontrasten ist der Einuss der Energie�lterung niht sehr deutlih ausgepr�agt.Die Bildkontraste liegen bei "zero-loss"-Filterung nur unwesentlih �uber den unge-�lterten. Dagegen ist bei Bereihen h�oheren Kontrastes der Einuss gr�o�er. Durh-shnittlih liegen die Bildkontraste der ge�lterten Aufnahmen um 13% �uber denunge�lterten.
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Bild 8.16: Bildkontraste in Abh�angigkeit vom Defokus als Funktion der Dikef�ur experimentelle, zero-loss und simulierte Elementarzellen8.10 Einuss der Probenverkippung auf den Bild-kontrastUnter Probenverkippung versteht man die Abweihung der Orientierung der Probevon der eingestellten Hauptzonenahse. Bedingt durh die Di�erenz zwishen Zo-nenahse des Kristalls und der Strahlrihtung kommt es nah O'Keefe [4℄ zu einerAsymmetrie des projizierten Potentials in Rihtung der Verkippung und zu einerReduzierung und Verbreiterung des Streupotenzials der Probe. Durh die Reduzie-rung des Streupotenzials entsteht der Eindruk einer kleineren Probendike, was alsBegr�undung daf�ur gedeutet werden kann, dass die Probendiken bei der Auswertungvon Hohau�osungsaufnahmen zu niedrig ersheinen. Die besten �Ubereinstimmun-gen von experimentellen und simulierten Bildstrukturen werden von H�yth [7℄ beieindeutig zu niedrigen Probendiken erreiht.Der daraus resultierende geringere Anteil nihtlinearer Streuung kann ihren Ur-sprung in einer Probenverkippung haben.Die Folgen einer Probenverkippung mahen sih beim Vergleih von verkippten undunverkippten Bildern durh eine Asymmetrie der Bildstrukturen bemerkbar, sieheKap. 7.3.



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 93Als Einuss auf den Bildkontrast wird eine dikenabh�angige Kontrastreduktion er-wartet, sowie eine Vershiebung der Extinktionsl�ange zu h�oheren Werten der Pro-bendike.Bild 8.17 zeigt vier vershiedene Verkippungstableaus f�ur zwei Diken (7.6 nm und15.2 nm) sowie vershiedenen Defokusierungen von (Æf = 20 nm und 50 nm). DieKipprihtungen und -betr�age der Tableaus sind in der zugeh�origen Tabelle angege-ben. Diese Werte entsprehen den Braggwinkeln der zugeh�origen Netzebenenshar.Beispielsweise entspriht der Index <0,0,2> einer Verkippung in diese Rihtung umden Winkel von a 2 mrad (siehe Gl. 3.28).Bei den zwei Tableaus mit der Probendike von 7.6 nm bleibt das Strukturmu-ster auh bei hoher Verkippung nahezu erhalten. Die Bildsymmetrie wird nur sehrshwah beeinusst. Die Hantelstrukturen sind bei einer Defokusierung von Æf =50 nm noh deutlih au�osbar, lediglih die nihtlinearen Bildbeitr�age sind etwasundeutliher ausgepr�agt.Im Gegensatz dazu spielt die Probenverkippung bei der Dike vom 15.2 nm einesehr gro�e Rolle. Die Bildsymmetrie wird durh die Verkippung zum Teil sehr starkreduziert. Durh die Probenverkippung werden nihtlineare Reexe erzeugt, die inunverkippten Fall entweder gar niht, oder nur sehr shwah ausgepr�agt sind. Dieseskann zu einer Invertierungen des Kontrastes f�uhren, d.h die Intensit�at der nihtli-nearen Reexe dominieren �uber die linearen. Dieses wird bei der Defokussierung Æf= 20 nm und der Probenverkippung um <4,4,0> besonders deutlih. Dabei bildetsih auf einer Atomposition ein heller Flek aus, der im unverkippten Fall fehlt. Da-durh entstehen Strukturen, die shon bei relativ kleinen Verkippungen zu gro�enBilduntershieden f�uhren. So existiert bei der Defokussierung Æf = 50 nm und derProbenverkippung um <4,4,0> praktish keine Bild�ahnlihkeit mehr.�Uberrashenderweise kommt es jedoh zu keiner Kontrastreduzierung. In den Bildern8.18 und 8.19 wird der geringe Einuss der Probenverkippung bei kleinen Dikensehr deutlih, jedoh steigt der Bildkontrast nah dem ersten Kontrastmaximumbei a 10.6nm zum Teil sehr deutlih an. Es kommt somit zu einer �uberrashen-den Kontraststeigerung. Die naive Vorstellung des reduzierten Potentials und derdamit verbundenen shw�aheren Wehselwirkung der Elektronen mit dem Kristallist somit niht mehr haltbar. Vielmehr handelt es sih um nihtlineare Beugungs-e�ekte, die durh die asymmetrishe Potenzialverbreiterung und -erniedrigung zuunvorhersehbaren E�ekten f�uhren k�onnen. Hingegen entspriht die Vergr�o�erungder Extinktionsl�ange in Abh�angigkeit vom Kippwinkel den Erwartungen.
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<0,0,4> <4,4,4><0,0,2> <2,2,2><0,0,1> <1,1,1><0,0,0> <1,1,0> <2,2,0> <4,4,0>Bild 8.17: Probenverkippungs-Tableaus f�ur vershieden Diken und Defokusie-rungen. Die Verkippungen der Tableaus sind in der Tabelle de�-niert, dabei ist unten linke jeweils die unverkippte Aufnahme.
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Bild 8.18: Kontrastverhalten bei vershiedenen Probenverkippungen inAbh�angigkeit von der Verkippungsrihtung bei einer Defokusierungvon Æf = 50 nm. Unten, rehts ein Vergleih von vershiedenenKipprihtungen bei vergleihbaren Kippwinkeln.
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Bild 8.19: Abh�angigkeit der Bildkontrastes von der Defokusierung bei vershie-denen Probenverkippungen8.11 Einuss der Strahlverkippung auf den Bild-kontrastUnter Strahlverkippung versteht man die Abweihung der tats�ahlihen Strahlen-gangs von der optishen Ahse des HRTEM. Eine ungenaue Justierung des Mikro-skops zu Beginn der Untersuhung, oder der Einuss der Instabilit�aten der Linsen-str�ome, k�onnen zur Strahlverkippung f�uhren. Konstruktionsbedingte Justierungsfeh-ler des Mikroskops (z.B. drei-z�ahliger Astigmatismus und eine Abweihung des Span-nungszentrums von der koma-freien Ahse) begrenzen die Genauigkeit der Strahl-justierung. Eine koma-freie Bild ist somit nur bedingt m�oglih. Daher kann man apriori nie von einem unverkippten Strahl ausgehen.Eingehende Untersuhungen der Strahlverkippung auf die Bildqualit�at wurden bei-spielsweise von von Shaible [62℄ und Wood [36℄ durhgef�uhrt. Die Untersuhungen



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 97beshr�ankten sih jedoh nur auf Bildstrukturen und niht auf Bildkontraste. In dervorliegenden Arbeit wird shwerpunktm�a�ig der Einuss der Strahlverkippung aufden Bildkontrast untersuht.Strahlverkippte Elektronen durhdringen den Probenkristall mit einem Winkel rela-tiv zu der Hauptzonenahse des Kristalls. Die daraus resultierende Wirkung auf denBildprozess entspriht einer Probenverkippung. Der Untershied ist lediglih, dassin diesem Fall die Probe exakt in Zonenahse ausgerihtet ist und der Strahl vonder optishen Ahse abweiht. Die Wirkung ist jedoh laut Ishizuka [17℄ identish.Somit ist bei einer Strahlverkippung die Wirkung von Probenverkippung implizitenthalten.Bei der anshlie�enden Propagation der Elektronenwelle durh die Objektivlinsekommt es zu einer asymmetrishen Phasenshiebungen der Objektwellenfunktiondurh das Magnetfeld der Linse. Gegen�uberliegende Raumfrequenzen (z.B. [111℄und [-111℄) erfahren in Abh�angigkeit vom Verkippungswinkel auf diese Weise asym-metrishe Phasenshiebungen. Bedingt durh diese Asymmetrie werden durh dieInterferenz der Wellenfunktionen der einzelnen Reexe asymmetrishe Strukturen inder Bildebene generiert. Zus�atzlih zu Asymmetrien kommt es zu zus�atzlihen Struk-turen, die im Vergleih zum unverkippten Bild die Bildstrukturen weiter ver�andern.Die Wirkung der Strahlverkippung ist somit deutlih st�arker (bei vergleihbaremKippwinkel) als die Probenverkippung, wobei die Wirkung der untershiedlihenPhasenlage der einzelnen Reexe den gr�o�ten Anteil ausmaht.Bild 8.20 zeigt wiederum ein Verkippungs-Tableau f�ur vershieden Kipprihtungenund Kippradien. O�ensihtlih ist die Wirkung der Strahlverkippung deutlih st�arkerals die der Probenverkippung. Ab einem Verkippungswinkel von <1,1,1> ist die ge-samte Bildsymmetrie zerst�ort. Dabei ist die Wirkung nahezu unabh�angig von derProbendike. Die noh verbleibende Abh�angigkeit von dieser ist auf den Proben-verkippungsanteil zur�ukzuf�uhren. Somit ist tats�ahlih die asymmetrishe Phasen-shiebung die Hauptursahe der Bildasymmetrien. Aus Bild 8.21 l�asst sih keineeindeutige Aussage �uber die Wirkung von Strahlverkippung auf den Bildkontrasttre�en. Die unverkippten Bildkontraste liegen zum Teil �uber, teilweise jedoh auhunterhalb den verkippten. Durh die asymmetrishe Phasenlage gegen�uberliegenderReexe kommt es zu niht vorhersehbarem Kontrastverhalten. Lediglih das Ver-halten der Extinktionsl�ange erf�ullt die Erwartungen. In Bild 8.22 deutet sih einweiteres Merkmal von Strahlverkippung an. Man kann hier eine leiht Abh�angig-keit des Bildkontrastes von der Defokusierung entdeken. Dieses ist auf die Wirkungder zus�atzlihen Phasenshiebung durh den Defokusanteil der Wellen�ubertragungs-funktion auf die Phasenlage gegen�uberliegender Reexe zur�ukzuf�uhren. Die Pha-senshiebung der einzelnen Reexe durh Defokusierung ist von ihrem Abstand von



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 98der optishen Ahse abh�angig (�� � j~kj) . Somit verst�arkt die Defokusierung dieVerkippung, und erh�oht somit deren Einuss bei h�oherem Defokus. Deutlih wirddieses jedoh erst bei Verkippungen, bei denen die Bildstrukturen durh Asymmetrienahezu vollst�andig zerst�ort werden.8.12 Einuss der Entfaltung der experimentellenAufnahmen mit der PSF auf den Bildkon-trastBei den bisherigen Untersuhungen zum Kontrastverhalten wurde der Einuss desDetektors auf den Bildkontrast niht ber�uksihtigt. F�ur eine vollst�andige Betrah-tung muss jedoh das harakteristishe Verhalten der untershiedlihen Detektorenber�uksihtigt werden, da die Verwashung der Bildinformation auf mehrere Nah-barpixel (siehe Kap. 4) einen Einuss auf den Bildkontrast erwarten l�asst.Zum qualitativen Verst�andnis der E�ekte ist die Betrahtung im Ortsraum ist sehranshaulih, f�ur die quantitative Auswertung ist jedoh der dazu inverse k-Raum ge-eigneter, da hier Aussagen �uber die spezi�shen Ortsfrequenzen des Bildes m�oglihsind. Zur Auswertung der experimentellen Bilder wurden die einzelnen Elementar-zellen zu einem 512x512 gro�en Bild periodish fortgesetzt. Dadurh wurde erreiht,dass ein experimentelles Bild zur weiteren Analyse zur Verf�ugung stand, das nihtnur eine Elementarzelle umfasst, sondern einen ganzen Bereih einheitliher Dikeund Defokus darstellt. Das periodish fortgesetzte Bild wurde fouriertransformiertund durh die MTF der GATAN CCD Kamera des JEM ARM 1250 dividiert. An-shlie�end wurde der Bildkontrast bestimmt und mit dem urspr�unglihen bzw. demsimulierten verglihen.In Bild 8.23 zeigt die Kontrastkurven von drei (experimentell, experimentell undentfaltet, simuliert) Diken/Defokus-Tableaus. Der Einuss der Entfaltung auf denBildkontrast von experimentellen Aufnahmen im Vergleih zu niht entfalteten Auf-nahmen und zur Simulation ist hier dargestellt.Durh die Entfaltung erh�oht sih der Bildkontrast um a 25 Prozent. Dieser gro�eEinuss kann mit dem Verlauf der MTF (siehe Bild 8.24) erkl�art werden. In diesemBild sind neben der MTF auh die wihtigsten Raumfrequenzen von Si in <110>-Orientierung eingetragen.Die resultierenden Intensit�aten nah der Aufzeihnung mit dem Detektor ergebensih durh Multiplikation des urspr�unglihen Wertes mit der MTF. Somit erfolgt einestarke D�ampfung shon bei kleinen Raumfrequenzen. Shon die<111>-Raumfrequenzwird dabei um a. 20 Prozent reduziert. Bei h�oheren Frequenzen ist der Einuss
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<0,0,2> <2,2,2><0,0,1> <1,1,1><0,0,0.5> <0.5,0.5,0.5><0,0,0> <0.5,0.5,0> <1,1,0> <2,2,0>Bild 8.20: Strahlverkippungs -Tableaus f�ur vershieden Diken und Defokusie-rungen. Die Verkippungen der Tableaus sind in der Tabelle de�-niert, dabei ist unten linke jeweils die unverkippte Aufnahme.



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 100

0.76 5.3 10.6 15.9 21.3 26.6 31.9
Dicke

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

K
on

tr
as

t

<0,0,0>
<0,0,0.5>
<0,0,1>
<0,0,2>

0.76 5.3 10.6 15.9 21.3 26.6 31.9
Dicke

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

K
on

tr
as

t

<0,0,0>
<0.5,0.5,0>
<1,1,0>
<2,2,0>

0.76 5.3 10.6 15.9 21.3 26.6 31.9
Dicke

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

K
on

tr
as

t

<0,0,0>
<0.5,0.5,0.5>
<1,1,1>
<2,2,2>

0.76 5.3 10.6 15.9 21.3 26.6 31.9
Dicke

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

K
on

tr
as

t

<0,0,0>
<0,0,1>
<1,1,0>
<1,1,1>

Bild 8.21: Kontrastverhalten bei vershiedenen Strahlverkippungen inAbh�angigkeit von der Verkippungsrihtung bei einer Defokusierungvon Æf = 50 nm. Unten rehts ein Vergleih von vershiedenenKipprihtungen bei vergleihbaren Kippwinkeln.
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Bild 8.22: Abh�angigkeit der Bildkontrastes von der Defokusierung bei vershie-denen Strahlverkippungennat�urlih noh viel h�oher. Dem entsprehend wird der Bildkontrast durh die Ent-faltung erh�oht. Bei Ber�uksihtigung der MTF wird die Di�erenz zwishen Simula-tion und Experiment drastish verkleinert. Experimentelle Bildkontraste erreihenbis zu 90 Prozent der simulierten. Tats�ahlih gibt es bei gro�er Diken Bereihe, indenen die experimentellen Kontraste �uber den simulierten liegen. Dieses liegt jedohin erster Linie an Vershiebungen der Extinktionsl�ange bedingt durh Verkippungenvon Strahl und Probe in einem Bereih, der innerhalb der Justierungsgenauigkeitliegt.Der Einuss der Entfaltung ist f�ur alle Diken und Defokusierungen nahezu iden-tish. D.h. es resultiert eine sehr gleihm�a�ige Erh�ohung des Bildkontrastes, obwohldie Raumfrequenzen, die im Bild vorhanden sind, sehr stark von Dike und Defo-kus abh�angen. Auh dieser Punkt l�asst sih erkl�aren. W�ahrend h�ohere Raumfre-quenzen sehr stark von der Dike und der Defokusierung abh�angen ist die <111>-
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Bild 8.23: Einuss der Entfaltung mit der PSF auf den Bildkontrast bei ener-giege�lterten AufnahmenRaumfrequenz immer deutlih vorhanden. Die Vermutung liegt somit nahe, dassdas Kontrastverhalten haupts�ahlih vom der <111>-Raumfrequenz dominiert wird.Auf diesen Punkt wird im n�ahsten Abshnitt ausf�uhrliher eingegangen.Die relative �Ubereinstimmung zwishen Simulation und Experiment zeigt eine Defo-kusabh�angigkeit. So kommt es bei niedrigen Defokusierungen zu einer �Ubereinstim-mung von a 50%, bei h�oheren sind bis zu 90%.
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Bild 8.24: Modulationstransferfunktion der GATAN CCD-Kamera des JEMARM 1250. Dargestellt sind auh die wihtigsten Raumfrequenzenvon Si<110>.



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 1048.13 Raumfrequenzanalyse unter simulierten undexperimentellen BedingungenBei den bisherigen Untersuhungen des Bildkontrastes wurden die Informationenaus dem Realraum gewonnen, d.h. aus der Bildstruktur jeder Elementarzelle wurdeein Wert berehnet, der Bildkontrast. Die Komplexit�at der jeweiligen Bildstrukturwar dabei niht ausshlaggebend. Detaillierte Informationen �uber den Einuss vonRaumfrequenzen, die zur Komplexit�at der Bildstruktur beitragen, gehen dabei ver-loren.Der Einuss der einzelnen Raumfrequenzen (die im linearen Fall Netzebenensha-ren zugeordnet werden k�onnen) auf den Bildkontrast soll durh eine Analyse derIntensit�aten des Di�raktogramm erfolgen. Es soll analysiert werden, in wie weit ausdem Verhalten der einzelnen Raumfrequenzen die noh verbleibende Abweihungenzwishen Simulation und Experiment erkl�art werden k�onnen.F�ur die Untersuhungen der Intensit�aten der Peaks im Di�raktogramm wurden dieElementarzellen eines Diken/Defokus-Tableaus von energiege�lterten und entfal-teten experimentelle Aufnahmen mit simulierten verglihen. Dazu wurden die alleElementarzellen einzeln Fourier-transformiert. Aus den dadurh erzeugten Bildernwurden die Werte der Intensit�atspeaks der einzelnen Raumfrequenzen in Abh�angig-keit von Probendike und Defokusierung bestimmt. In den folgenden f�unf Abbil-dungen (8.25 - 8.28) sind die wihtigsten Raumfrequenzen (<111, <220>, <002>,<004>, <113>) von Si<110> in Abh�angigkeit von Dike und Defokusierung f�urenergiege�lterte, entfaltete und simulierte Aufnahmen dargestellt.Die Intensit�at bei der den (111)-Netzebenenshar zugeordneten <111>-Raumfrequenzerreiht Werte, die von den Ergebnissen der Kontrastanalyse erwartet wurden. H�ohe-re Raumfrequenzen bleiben jedoh deutlih unter den Erwartungen oder zeigen einVerhalten, das deutlih von der Simulation abweiht. So liegt die Intensit�at der<002>-Raumfrequenz bei mittleren Defokusierungen deutlih �uber der Simulation.Die <004>-Raumfrequenz erreiht lediglih a. 40% der Intensit�at der Simulation(ohne dabei auf Details des Kurvenverlaufs einzugehen).H�ohere Raumfrequenzen werden trotz Entfaltung somit st�arker ged�ampft als in derSimulation. Das bedeutet, dass weitere D�ampfungsterme in der bisherigen Simula-tion niht ber�uksihtigt wurden.Diese sind die Probendrift und die Probenvibration. In Kapitel 8.4 erfolgte die Un-tersuhung des Einusses der Probenvibration auf den Bildkontrast. Ab einer Vi-brationsamplitude von a 40 pm kommt es zu einer signi�kanten Reduktion desBildkontrastes. Da die damit verbundene D�ampfungsfunktion abh�angig von der
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Bild 8.25: Dikenverlauf der <111>-Raumfrequenz f�ur energiege�lterte, ent-faltete und simulierte Aufnahmen von Si<110>Raumfrequenz ist, werden h�ohere Raumfrequenzen st�arker ged�ampft. Die <111>-Raumfrequenz wird somit shw�aher beeinusst (d.h. gute �Ubereinstimmung mitder Simulation), im Gegensatz dazu die <400>-Raumfrequenz (nur 40% der Inten-sit�at der Simulation), die eine sehr starke D�ampfung erf�ahrt.Die Probendrift hat einen �ahnlihen Einuss auf die Raumfrequenzen. Asymmetri-en im Di�raktogramm sind ein Zeihen f�ur Probendrift. Die Folge der Probendriftist eine niedrigere Intensit�at der Raumfrequenzen der Netzebenenshar der entspre-henden Vorzugsrihtung. Die Bildstrukturen werden dadurh sehr stark beeinusst,w�ahrend der Kontrast im Bereih von experimentell beobahteten Driftwerten 8.4nahezu unver�andert bleibt. Die bedeutet, dass h�ohere Raumfrequenzen, die die Kom-plexit�at der Bildstruktur ausmahen, stark ged�ampft werden. Niedrige Raumfre-quenzen, die einen sehr hohen Einuss auf den Bildkontrast haben, werden deutlihweniger beeinusst. In den experimentellen Bildern wurde teilweise eine Asymmetrieder benahbarten <111>-Reexe von bis zu 5% beobahtet. Dieser Wert shwankteallerdings w�ahrend eine Aufnahmenserie sehr stark, was ein Indiz f�ur eine unre-gelm�a�ige Probendrift ist.Beim Vergleih des <111>-Intensit�ats- mit dem Kontrastverlauf ist eine deutliheKorrelation zu erkennen. Der Kontrast wird somit ma�geblih durh die niedrigen
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Bild 8.26: Dikenverlauf der <220>-Raumfrequenz f�ur energiege�lterte, ent-faltete und simulierte Aufnahmen von Si<110><111>-Raumfrequenzen generiert. H�ohere Raumfrequenzen haben auf den Bildkon-trast keinen gro�en Einuss.Die Komplexit�at der Bildstruktur wird ma�geblih von den h�oheren Raumfrequen-zen erzeugt. Das Vorhandensein von Probendrift und -vibration �au�ert sih sehrstark in einer Reduktion der Strukturdetails einer Aufnahme, jedoh weniger in ei-ner Reduktion des Bildkontrastes. Die G�ute des Kontrastes als Qualit�atsmerkmalf�ur eine elektronenmikroskopishe Aufnahme ist somit nur im Zusammenhang miteinem hohen BVM gegeben.
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Bild 8.27: Dikenverlauf der <002>-Raumfrequenz f�ur energiege�lterte, ent-faltete und simulierte Aufnahmen von Si<110>

Bild 8.28: Dikenverlauf der <004>-Raumfrequenz f�ur energiege�lterte, ent-faltete und simulierte Aufnahmen von Si<110>
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Bild 8.29: Dikenverlauf der <113>-Raumfrequenz f�ur energiege�lterte, ent-faltete und simulierte Aufnahmen von Si<110>



Kapitel 9Diskussion der ErgebnisseIm Folgenden werden die Ergebnisse, die im Rahmen dieser Arbeit erzielt wurden,diskutiert und mit denen anderer Autoren verglihen.Aufbauend auf den Ergebnissen von H�yth und Stobbs [7℄ und von Hohmeister [11℄wurden weitere Untersuhungen zur Kl�arung des Kontrastproblems der hohau�osen-den Elektronenmikroskopie durhgef�uhrt, also der Diskrepanz zwishen experimen-tellen und simulierten Bildkontrasten. Dabei wurden u.a. die systematishen Unter-suhungsmethoden von v.Hohmeister [11℄, als auh neue Methoden zur Bestimmungder Abbildungsparameter angewendet. Es wurden im Vergleih zu v.Hohmeister[11℄ zus�atzlihe Einussfaktoren auf den Bildkontrast untersuht. Das Ziel war es,den Beitrag aller dieser Faktoren zu bestimmen und somit zu einer verl�asslihenAussage zu kommen, ob die Diskrepanz zwishen simulierten und experimentellenBildkontrasten ihren Ursprung in einer fehlerhaften mathematishen Beshreibungdes Abbildungsprozesses hat, oder ob sie durh ein Zusammenspiel mehrerer expe-rimenteller Faktoren erkl�art werden kann.Die wihtigsten Aussagen grundlegender Arbeiten auf diesem Gebiet k�onnen folgen-derma�en zusammengefasst werden:H�yth und Stobbs [7℄: Es wurde eine extrem hohe Diskrepanz im Bildkontrastbeobahtet. Das Kontrast-Verh�altnis Simulation zu Experiment betrug 1:6. DieStruktur�ubereinstimmung war relativ gut, dabei stand allerdings die Probendikeim Widerspruh zu der Probengeometrie. Die Abh�angigkeit der Intensit�at von derProbendike war bei Simulation und Experiment nahezu identish.von Hohmeister [11℄: Die Abweihung der experimentellen Bildkontraste von densimulierten war deutlih geringer als bei H�yth und Stobbs [7℄. Die �Ubereinstimmungder Bildstrukturen war sehr gut, der gro�e Einuss von niht in den Simulationenber�uksihtigten Abbildungsparametern wurde deutlih.King et al. [46℄: Bei freier Wahl des Wertes f�ur die Probenvibration war eine sehrgute �Ubereinstimmung des Kontrastes und auh der Bildstruktur m�oglih.[41℄: Kein Abbildungsfaktor kann alleine die Abweihung erkl�aren, weder im Kon-109



KAPITEL 9. DISKUSSION DER ERGEBNISSE 110trast noh in der Bildstruktur.In der vorliegenden Arbeit wurde das Bildvergleihsma� (BVM) von experimentellenund simulierten Bildern von Elementarzellen quantitativ verglihen. Das BVM zwi-shen Experiment und Simulation zeigte dabei deutlihe Abweihungen vom Ideal-ma� 1. Werden einzelne Elementarzellen ohne detaillierte Rahmenbedingungen undAbh�angigkeiten der Abbildungsparameter simuliert, f�uhrt dieses in aller Regel zusehr guten �Ubereinstimmungen, wie auh bei King [46℄ " [. . . ℄ allmost perfet math[. . . ℄ ". Dabei wird ein Abbildungsparametersatz zur Simulation verwendet, der dasBVM optimiert. Probenvibration und Probendrift sind dabei Parameter, mit derenHilfe das BVM und der Kontrast in einem sehr weiten Bereih beeinusst werdenk�onnen. Sind hingegen bestimmte Parameter durh experimentelle Rahmenbedin-gungen festgelegt, z.B. die Probendike durh Probengeometrie, einen genau de�-nierten Defokus, eine realistishe Probenvibration oder Bilderserien, dann verbleibteine Di�erenz zwishen Simulation und Experiment, so auh bei H�yth und Stobbs[7℄ und von Hohmeister [11℄.Die Untersuhungen wurden niht nur an einzelnen Bildern, sondern an Bilderseriendurhgef�uhrt, d.h. die Simulationsparameter m�ussen �uber die gesamte Serie kon-sistent sein und den experimentellen Rahmenbedingungen entsprehen. Weiterhinwar der Defokus durh das in Kap. 7.2 bestimmte Verfahren und die jeweilige Pro-bendike durh die Probengeometrie festgelegt. Weitere Simulationsparameter (z.B.DWF, Absorption) sind Materialkonstanten. Diese m�ussen �uber die Untersuhunghinweg konstant sein. Die Strahlverkippung muss bei allen Elementarzellen einerAufnahme konstant sein. Es existieren somit nahezu keine Abbildungsparameter,die frei variiert werden k�onnen, um das BVM zu optimieren. Parameter, die alsFreiheitsgrad zugelassen wurden, z.B. Verkippungen, wurden auf ihre Plausibilit�at�uberpr�uft. So wurden keine Ergebnisse in die Diskussion �ubernommen, die durh em-pirishe Parametervariation (wie z.B. extreme Probenvibration wie bei King [46℄)erzielt wurden.Tats�ahlihe Verbesserung der Bild�ubereinstimmung brahte die Durhf�uhrung ei-ner IDIM-Analyse zur Optimierung des BVM. Hier wurden teilweise hervorragendeWerte des BVM erreiht, allerdings unter Aufgabe der Parameterkonsistenz undder experimentellen Rahmenbedingungen. Die beste �Ubereinstimmung wurde daherauh bei sih teilweise widersprehenden Abbildungsparametern erreiht. Einen Hin-weis, dass die Konsistenz der Abbildungsparameter ohne experimentelle Rahmen-bedingungen niht immer gewahrt wird, wird durh O'Keefe [4℄ "[. . . ℄ ridiulousywrong thikness [. . . ℄" gegeben, wonah die beste Bild�ubereinstimmung bei deutlihzu geringen Probendiken besteht.Die Bestimmung der Abbildungsparameter mit IDIM hat sih niht bew�ahrt. ZurBestimmung der Atompositionen mit IDIM kann keine Aussage gemaht werden, da



KAPITEL 9. DISKUSSION DER ERGEBNISSE 111die Si-Atompositionen bei der Optimierung der Simulation mit IDIM keine variablenParameter waren.Grunds�atzlih kann in �Ubereinstimmung mit H�yth [7℄ gesagt werden, dass experi-mentelle Bildstrukturen durh Bildsimulation ausreihend gut beshrieben werden.Die verbleibenden Di�erenzen des BVM zwishen Simulation und Experiment sindaufgrund lokaler Untershiede des amorphen Belages, der Verspannung des Kristalls,der leihten Proben- und Strahlverkippung und durh weitere lokale E�ekte zu er-kl�aren.Die Abweihungen der Messwerte der Intensit�at von Elementarzellen in Abh�angig-keit von der Probendike in Bezug auf dieWerte der Bildsimulation sind im Allgemei-nen gering. Dieses liegt einerseits an den d�unnen Proben, die in der HRTEM verwen-det werden (siehe auh H�yth und Stobbs [7℄), andererseits paradoxer Weise an derKomplexit�at des Absorptionsprozess. Dieser kann eigentlih niht durh einen ein-zelnen Absorptionsparamter beshrieben werden, da vershiedene Absorptions- undStreuprozesse Elektronen, die mit der Probe wehselwirken, mit einer bestimmenWahrsheinlihkeit aus dem Strahlengang entfernen. Dennoh wird als ann�aherndeL�osung dieses Problems ein einziger empirisher Wert als Exponent des komplexenStreupotenzials bei der Simulation von HRTEM Aufnahmen angenommen. Dieserwird variiert, bis es zu einer ausreihenden �Ubereinstimmung der experimentellenMesswerte und der Simulation kommt. Dieses Verfahren beshreibt zwar die experi-mentell ermittelte Abh�angigkeit der Intensit�at von der Dike, dieses geshieht abernur empirish. Die Frage nah der G�ultigkeit der verwendeten Methode f�ur die Be-rehnung der Absorption bleibt o�en.Elektronen werden nur zum geringen Anteil von der Probe absorbiert. Dieses giltinsbesondere im Bereih der Probendiken, wie sie f�ur die HRTEM �ublih sind. Viel-mehr werden sie durh Phononenstreuung zu so gro�en Streuwinkeln abgelenkt, dasssie die Mikroskops�aule erreihen, oder sie erreihen als inkoher�anter Untergrund dieBildebene. Im Falle der Plasmonenanregung erreihen sie, allerdings durh den Farb-fehler sehr stark defokusiert, ebenfalls als Untergrund die Bildebene.Das empirishe Bestimmen eines AbsorptionskoeÆzienten ist sehr unbefriedigendf�ur die quantitative Auswertung von HRTEM-Aufnahmen. F�ur k�unftige Untersu-hungen ist es somit w�unshenswert, dass die Ergebnisse der Streuphysik im vollenMa�e in die Bildsimulation der HRTEM einie�en. Dieses erfordert allerdings eineweit kompliziertere Beshreibung des inelastishen Streuvorgangs als durh einenParameter im komplexen Potenzial, wie es zur Zeit bei der Bildsimulation HRTEM-Aufnahmen �ublih ist.Jeder Abbildungsparameter hat einen Einuss auf den Bildkontrast. Defokus, Dike,



KAPITEL 9. DISKUSSION DER ERGEBNISSE 112Belihtungszeit, Verkippungen, Material, Detektor, Beshleunigungsspannung. . . ,die Liste l�asst sih nahezu beliebig fortsetzen. Viele Parameter lassen sih hohgenaufeststellen, wie z.B. die Beshleunigungsspannung, einige m�ussen f�ur das jeweiligeExperiment bestimmt werden, z.B. MTF, Defokus, andere m�ussen abgesh�atzt wer-den, z.B. Probendrift, amorphe Shiht. Die einzige Strategie festzustellen, ob dieverwendeten Abbildungstheorien ausreihende G�ultigkeit besitzen, um den Abbil-dungsprozess korrekt zu beshreiben, ist es, m�oglihst viele Parameter in die Si-mulation einie�en zu lassen. Danah muss man beobahten, ob die simuliertenund experimentellen Werte zueinander konvergieren. Dieser Ansatz wurde bei derquantitativen Kontrastanalyse verfolgt. Es wurde versuht, die wihtigsten Abbil-dungsparameter zu bestimmen und ihren Einuss auf den Bildkontrast zu ermitteln.Dabei wurde festgestellt, dass die beobahtete Diskrepanz niht durh einen einzel-nen Aberrations-Parameter im signi�kanten Ma� beeinusst wurde, sondern erstdurh die Summe der Auswirkung von vielen. Dieses best�atigt die Ergebnisse vonHohmeister [11℄.Unter Ber�uksihtigung der wihtigsten Abbildungsparameter kann das Kontrast-problem als gel�ost angesehen werden. Diese Aussage steht im leihten Widerspruhzu Aussagen anderer Autoren wie H�yth [7℄ und Boothroyd [40℄. Nah diesen Au-toren ist die Kontrastdi�erenz von Experiment zu Simulation zu gro�, als dass mandiese durh die Ber�uksihtigung weiterer Parameter in der Bildsimulation erkl�arenk�onne. Allerdings stimmen beide Autoren darin �uberein, dass die Di�erenz deutlihverringert werden kann. Beide Autoren ber�uksihtigen jedoh niht den gesamtenAbbildungsprozess, bzw. hatten niht die tehnologishen M�oglihkeiten, wie sie dasJEM ARM 1250 bietet: Energie�lter, CCD Kamera, mehanishe und elektrisheStabilit�at.Tats�ahlih sind nur die unge�lterten Aufnahmen, die im Rahmen dieser Arbeit amJEM ARM 1250 erhalten wurden, im direkten Ma� vergleihbar (wenn auh deutlihkontrastreiher) zu deren Ergebnissen. Auh wurde bei den Arbeiten der genanntenAutoren einer der wihtigsten Punkte des Abbildungsprozess niht ber�uksihtigt,der Einuss des Detektors auf den Bildkontrast. Durh die Entfaltung der experi-mentellen Bilder mit der PSF wurde der Bildkontrast in der vorliegenden Arbeitdeutlih verbessert.Hingegen verbesserte die zero-loss Energie�lterung zwar den Bildkontrast, jedohdeutlih geringer als von Smith [14℄ erwartet wurde.Weiterhin wurde von mehreren Autoren, O'Keefe [4℄, von Hohmeister [11℄, H�yth[7℄, Boothroyd [40℄ vorgeshlagen, die Proben- und Strahlverkippung als eine wih-tige Ursahe f�ur die zu niedrigen experimentellen Kontraste in Betraht zu ziehen.Artefakte, die durh Proben- und Strahlverkippung generiert werden, reduziertenjedoh niht grunds�atzlih den Bildkontrast, sondern zeigten eine hohe Dynamik in



KAPITEL 9. DISKUSSION DER ERGEBNISSE 113Abh�angigkeit von der Dike und der Verkippungsrihtung. Dies deutet auf einenhohen Grad dynamisher Streu- und Bildentstehungsprozesse hin, die niht einfahnah O'Keefe [4℄ durh ein reduziertes, verbreitertes Streupotenzial erkl�art werdenk�onnen.Das Kontrastverhalten ist wesentlih komplexer, als man es durh anshaulihe�Uberlegungen erwarten w�urde, da der Bildkontrast gegen�uber der Variation vielerParametern ein zu diesen "naiven" �Uberlegungen (z.B. aheres Potenzial bedeutetweniger Kontrast) inverses Verhalten zeigt. Dieses tri�t auh f�ur den DWF zu. Ent-gegen der anshaulihen Reduktion des Streupotenzials bei steigender Temperaturzeigt die Simulation bei steigendem DWF auh einen steigenden Kontrast. Weiter-hin verh�alt sih auh der simulierte Bildkontrast in Abh�angigkeit von der amorphenShihtdike niht entsprehend den urspr�unglihen Erwartungen.Die Analyse der Raumfrequenzintensit�aten erfordert die Ber�uksihtigung weitererD�ampfungsterme in der Simulation. Diese sind Probendrift und Probenvibration.Entsprehend der Arbeit von King [46℄ stellt dieser Parameter eine Methode dar, dieKontrastdiskrepanz zu reduzieren. Die Analyse der Raumfrequenzen l�asst weiterhinden Shluss zu, dass der Bildkontrast ma�geblih durh die niedrig indizierten Raum-frequenzen zustande kommt. Die detaillierten Bildstrukturen, die die hohau�osendeAufnahme ausmahen, haben ihren Ursprung zwar in den h�oher indizierten Raum-frequenzen, diese liefern jedoh nur einen kleinen Beitrag zum Bildkontrast. Diesesist ein Hinweis darauf, dass es niht ausreihend ist, quantitative Bildauswertungnur anhand des Kontrast-Kriteriums durhzuf�uhren. Vielmehr m�ussen im Hinblikauf eine umfassende Aussage zur Abbildungsqualit�at auh die niedrigen Raumfre-quenzen entsprehend ber�uksihtigt werden. Dieses hei�t, dass die experimentel-len Bildstrukturen mit einem hohen BVM in der Simulation reproduziert werdenm�ussen.Die �Ubereinstimmung der Simulation mit dem Experiment ist niht durhgehendbefriedigend. Die verbleibende Diskrepanz muss unter dem Gesihtspunkt relativiertwerden, dass niht eindeutig feststellbare Parameter wie Probendrift, Vibrationenu.a., niht in die Analyse eingeossen sind, sondern nur allein stehend diskutiertwurden. Diese E�ekte sollten in weiteren Untersuhungen detaillierter abgesh�atztwerden.
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Kapitel 10Anhang
10.1 Rehenregeln f�ur Fourier-AlgebraRehenregeln f�ur Fourier-Algebra, ohne Beweis (f�ur eine Dimension):Fouriertransformation (F):u(x) = +1Z�1 U(k)e2�ikxdk() U(k) = +1Z�1 u(x)e�2�ikxdx (10.1)u(x) = F(U(k))() U(k) = F�1(u(x)): (10.2)Faltungssatz:w(x) = +1Z�1 u(x� x0)v(x0)dx0 = +1Z�1 u(x0)v(x� x0)dx0 ()W (k) = U(k)V (k) (10.3)w(x) = u(x) � v(x) = v(x) � u(x): (10.4)Mit folgenden De�nitionen kann 3.5 umgeshrieben werden:	O(xO; yO) := F(SO(gO; hO)) (10.5)SO(gO; hO) := F�1(	O(xO; yO)) (10.6)	B(xB; yB) := F(SB(gB; hB)) (10.7)SB(gB; hB) := F�1(	B(xB; yB)) (10.8)G(xB � xO; yB � yO) = F(T (g; h)) (10.9)T (g; h) = F�1(G(xB � xO; yB � yO)) (10.10)120
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SO(gO; hB) bzw SB(gB; hB) wird als Objekt-, bzw Bildspektrum und die FunktionT (gB; hB) als Wellen�ubertragungsfunktion bezeihnet. Somit lautet 3.5:	B(xB; yB) = G(xB � xO; yB � yO) �	O(xO; yO) (10.11)bzw SB(gB; hB) = T (gB; hB)SO(gB; hB): (10.12)
10.2 Abbildung mit an Plasmonen gestreuten Elek-tronenBild 10.1 zeigt neben der unge�lterten Aufnahme (links) eine Plasmonen-Aufnahmevon Si<110> (rehts). Dabei ist ein unprozessierter und ein Bragg-ge�lterter Aus-shnitt dargestellt. Bei Bragg-Filterung werden die Beitr�age von nihtperiodishenBildstrukturen unterdr�ukt.Das Energiefenster von 7 eV wurde auf das erste Plasmonenmaximum (ÆE = 20eV )zentriert. Die Belihtungszeit betrug 20 Sekunden. Im Di�raktogramm (rehts un-ten) kann man deutlih den <400>-Reex erkennen. Im Vergleih zum unge�ltertenBild (Abbildung 10.1, rehts) untersheiden sih die Strukturen dennoh. Verst�and-liherweise sind die Bildstrukturen in der unge�lterten Aufnahme wesentlih deut-liher, da die Probendrift w�ahrend der Belihtungszeit bei den Plasmonenaufnah-men die Strukturen verw�asht. Dennoh gibt es einen grunds�atzlihen Untershied.Bedingt durh den Energieverlust wird die Brennweite verl�angert [40℄. Durh die-se Energieverteilung erreihen die Elektronen die Bildebene mit einer individuellenDefokusierung. Diese f�uhrt zu einer inkoh�arenten �Uberlagerung der Bildstrukturen.Auf diese Weise erzeugen alle Elektronen nah einem Energieverlust unabh�angigvom Koher�anzgrad einen di�usen Untergrund.10.3 Delokalisierung gestreuter ElektronenElektronen gelten als delokalisiert, wenn der Ort der Registrierung in der Bildebeneniht dem Ort der Wehselwirkung in der Probe entspriht, d.h. das Elektron wurdedurh Prozesse, die niht der Wirkung der Objektivlinse oder des Kristallgitterszugeshrieben werden k�onnen von ihrer Bahn abgelenkt.Im Folgenden soll die Delokalisierung bei Plasmonen- und Phononenstreuung un-tersuht werden. Dazu wurde der Intensit�atsverlauf von zero-loss und unge�lterten
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Bild 10.1: links: unge�lterte Aufnahme von Si<110>,rehts: energiege�lterte Aufnahme, das Energiefenster (7 eV) wurdeauf das erste Plasmonenmaximum (ÆE = 20eV ) zentriert. Die Be-lihtungszeit betrug 20 Sekunden, dargestellt ist ein unprozessierterund ein Bragg- ge�lterter Ausshnitt. Rehts unten das Di�rakto-gramm der Plasmonen- AufnahmeSi-Aufnahmen in Abh�angigkeit vom Probenrand, sowohl in der Probe als auh improbenfreien Bereih, bestimmt. Bei exakter Lokalisierung aller Streuprozesse spieltder Abstand vom Probenrand im probenfreien Bereih f�ur die Bildintensit�at keineRolle.Es darf somit kein zus�atzliher homogener Untergrund au�erhalb des Probenbereihsbeobahtet werden k�onnen, wenn sih die Probe im Strahl be�ndet. Abbildung 10.2(links) verdeutliht diese Messung. Es wurden jeweils drei Aufnahmen von zero-lossund unge�lterten Aufnahmen gemaht. Bei der ersten wurde die Probe zentriert be-lihtet, bei der zweiten wurde die Probe aus dem Bildbereih vershoben. Die dritteAufnahme bildete die Referenz f�ur die Strahlintensit�at, wobei die Probe sih nihtim Strahl befand. Bild 10.2 (rehts) zeigt die Ergebnisse dieser Messungen.10.3.1 Diskussion zur DelokalisierungIm unge�lterten Fall liegt die Intensit�at bei bestrahlter Probe �uber der Referenz.Dies bedeutet, dass Elektronen, die im diken Probenbereih gestreut werden zumTeil delokalisiert werden und im Bildraum niht an die ihrem Streuzentrum entspre-hende Stelle fokussiert werden. Die Intensit�at in Abh�angigkeit von der Probendikeentspriht Abbildung 6.1. Im probenfreien Bereih beobahtet man einen allm�ahli-
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Kristall freier BereichBild 10.2: links: Aufnahmesituation f�ur die Untersuhung des Intensit�atsver-laufs, 1. Probe �uber dem Aufnahmebereih zentriert, 2. Probe dane-ben, 3. Probe unbestrahlt als Referenzrehts: Intensit�atsverlaufs von zero-loss (ef1) und unge�lterten Auf-nahmen (oef1), zur Referenz wurde die Probe aus dem Strahl ent-fernt (ef2, oef2). Bei identishen Beleuhtungsbedingungen entspre-hen sih ef2 und oef2 im Intensit�atswert.hen Abfall der Intensit�at, der gegen einen Wert konvergiert, der etwas h�oher als dieReferenz liegt.Im zero-loss Fall liegt die Intensit�at nur gering �uber der Referenz. Elektronen nahinelastisher Streuung werden hier durh den Energie�lter ausgeblendet. D.h. diezus�atzlihe Intensit�at kann nur durh Elektronen kommen, die delokalisiert sind undohne Energieverlust gestreut wurden. Thermish di�us gestreute Elektronen habenzwar noh die volle Energie, sind jedoh a priori lokalisiert [56℄. Bedingt durh dengro�en Streuwinkel wirkt der �O�nungsfehler jedoh sehr stark. Das resultierendeFehlersheibshen kann dann als Delokalisierung aufgefasst werden.Eine weitere Ursahe kann in der Koh�arenz der Objektwellenfunktion liegen. Dieseist im probenfreien Bereih unmittelbar neben dem Kristall niht null, sondern f�alltlangsam ab.Ebenso kann durh die Reexion des einfallenden Strahls an der Kristallober�aheder probenfreie Bereih beleuhtet werden und somit die Z�ahlrate erh�oht werden.Bedingt durh den gro�en Keilwinkel der in dieser Arbeit verwendeten Proben istdiese Erkl�arung sehr wahrsheinlih.Im Bereih der Probe wird hingegen der in Abbildung 6.1 beobahtete, starke Abfallder mittleren Intensit�at veri�ziert.
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Bild 10.3: Dikenverlauf der <111>-Raumfrequenz f�ur entfaltete experimen-telle und mit Strahlverkippung (um <0,0,1> und <0.7,0.7,0>) si-mulierte Aufnahmen10.4 Raumfrequenzanalyse unter Ber�uksihtigungvon StrahlverkippungZur Kl�arung der Abweihungen des tats�ahlihen Intensit�atsverlauf vom erwartetenwurden Raumfrequenzanalysen mit Strahlverkippung durhgef�uhrt. Dazu wurdenBilddatens�atze f�ur zwei orthogonale Verkippungen (<0,0,1> und <0.7,0.7,0>) mitdem selben Betrag berehnet. Die Verkippung wurde dabei so gro� gew�ahlt um einendeutlihen E�ekt zu erreihen. Tats�ahlih wird das Bildvergleihsma� bei Verkip-pungen gr�o�er als 0,0,0.5 so stark reduziert, dass gr�o�ere Kippwerte ausgeshlossenwerden k�onnen. Die Kurvenverl�aufe sind in den Abbildungen 10.3 bis 10.6 darge-stellt.Die wahrsheinlihste Verkippung ergibt sih aus den Kurvenverl�aufen als<0.7,0.7,0>.Ausshlaggebend daf�ur ist vor allem der Verlauf der 111-Raumfrequenz. Bei dieserVerkippung wird bei niedrigen Defokusierungen die simulierte Intensit�at relativ gutan das Experiment angepasst. Bei der <0,0,1>-Verkippung wird die �Ubereinstim-mung bei hohen Defokusierungen �uber den unverkippten Fall noh erh�oht.Auh die<220>-Raumfrequenz l�asst den Shlug zu, dass die<0.7,0.7,0>-Verkippungdie wahrsheinlihere ist. Hier wird der simulierte Verlauf auh besser dem Experi-ment angepasst als im <0,0,1> oder im unverkippten Fall. Dennoh liegen hier die



KAPITEL 10. ANHANG 125Intensit�aten deutlih �uber dem Experiment.Im Widerspruh dazu stehen der Verlauf der 002-Raumfrequenz. W�ahrend hier dieIntensit�aten im Experiment deutlih �uber der unverkippten Simulation liegen, wirdim Fall von Strahlverkippung dieses Verhalten noh weiter verst�arkt.Beim der 004- und 113-Raumfrequenz ist auf Grund der komplexen Abh�angigkeitder Intensit�at von der Dike und der Verkippung keine Aussage bez�uglih einer wahr-sheinliheren Strahlverkippung m�oglih.Die in Kapitel 8.11 beshriebene Defokusabh�angigkeit des Bildkontrastes kann auhbei der Analyse der 111-Raumfrequenz gefunden werden. Diese Korrelation ist einsehr starkes Indiz daf�ur, dass der Bildkontrast ma�geblih vom dieser Raumfrequenzerzeugt wird. Die Erkl�arung dieser Abh�angigkeit durh Strahlverkippung ist beider simplen Betrahtung der 111-Raumfrequenz bei <0.7,0.7,0>-Verkippung shein-bar einfah m�oglih, es ergeben sih jedoh Widerspr�uhe bei gleihzeitiger Analyseh�oherer Reexe. Auh ist die hier simulierte Verkippung deutlih gr�o�er als die ex-perimentelle. Die Defokusabh�angigkeit als E�ekt der Strahlverkippung zu deuten istsomit niht ohne Weiteres m�oglih.

Bild 10.4: Dikenverlauf der <220>-Raumfrequenz f�ur entfaltete experimen-telle und mit Strahlverkippung (um <0,0,1> und <0.7,0.7,0>) si-mulierte Aufnahmen
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Bild 10.5: Dikenverlauf der <002>-Raumfrequenz f�ur entfaltete experimen-telle und mit Strahlverkippung (um <0,0,1> und <0.7,0.7,0>) si-mulierte Aufnahmen

Bild 10.6: Dikenverlauf der <004>-Raumfrequenz f�ur entfaltete experimen-telle und mit Strahlverkippung (um <0,0,1> und <0.7,0.7,0>) si-mulierte Aufnahmen
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Bild 10.7: Dikenverlauf der <113>-Raumfrequenz f�ur entfaltete experimen-telle und mit Strahlverkippung (um <0,0,1> und <0.7,0.7,0>) si-mulierte Aufnahmen
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