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Kapitel 1

Kurzfassung

Im Rahmen dieser Arbeit sollte gekldrt werden, ob die Griinde fiir die beobachte-
te Diskrepanz zwischen simulierten und experimentellen Bildkontrasten der hoch-
auflésenden Elektronenmikroskopie in einer ungiiltigen mathematischen Beschrei-
bung, der (ungeniigenden) Probenqualitéit oder im experimenteller Aufbau bzw. im
verwendeten Gerit zu suchen sind. Diese Arbeit gibt einen detaillierten Uberblick
iiber die Auswirkungen der wichtigsten Abbildungsparameter und Artefakte der
hichstauflosenden Elektronenmikroskopie auf die Ubereinstimmung von experimen-
tellen Aufnahmen mit Bildsimulationen. H{jtch und Stobbs [7] und von Hochmeister
[11] fiihrten grundlegende Arbeiten auf diesem Gebiet durch, es blieben jedoch noch

viele Fragen offen.
Die quantitativen Untersuchungen wurden zu folgenden Themen durchgefiihrt:

Bildintensitéit Die quantitative Messung der Bildintensitit der Aufnahmen erfolg-
te an energiegefilterten und ungefilterten Bildern in Abhéngigkeit von der Dicke der
Probe.

Bildiibereinstimmung Zur Bestimmung der Bildiibereinstimmung von simulier-
ten und experimentellen Aufnahmen wurde ein Bildvergleichsmaf} eingefiihrt. Dieses
wurde anschlieflend in den durchgefiihrten Untersuchungen ausgewertet.
Bildkontrast Der Bildkontrast, der in einen direkten Zusammenhang mit dem
Histogramm der Graustufen der elektronenmikroskopischen Aufnahme steht, wurde
beziiglich folgender Einflussgrofien ausfiihrlich untersucht:

Probendicke, Defokussierung, Strahl- und Probenverkippung, Bestrahlungsdauer,
Energiefilterung, Debye-Waller Faktor, Probenvibration und -drift, Bindungspoten-

zial, amorphe Deckschichten, verschiedene Detektoren.

Die Untersuchungen in der vorliegenden Arbeit wurden an Hochauflosungsaufnah-

men von keilférmigen Silizium <110>-Spaltproben durchgefiihrt, die mit dem Elek-
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tronenmikroskop JEM AEM 1250 gemacht wurden. Von geeigneten Probenstellen
wurden Defokusserien ab dem Gauffokus (ca 10 nm Unterfokussierung) bis deut-
lich iiber den Scherzerfokus hinaus (Defokus ca. 70 nm ) gemacht. Diese Aufnah-
menserien bildeten die Basis fiir mehrere Datensitze, die die Si-Elementarzellen
in Abhéngigkeit von der Dicke und der Defokussierung représentieren. Energiefil-
terung, Hoch- und Tieftemperatur Untersuchungen ergénzten die Untersuchungen.
Zur quantitativen Analyse der Experimente wurden entsprechende Dicken/Defokus-
Tableaus simuliert. Jeder experimentellen Elementarzelle, die durch eine eindeutige
Defokus/Dicke-Koordinate innerhalb des Tableaus bestimmt war, lief§ sich eine si-
mulierte Elementarzelle zuordnen. Die grundsétzliche Strategie dabei war, das Ex-
periment unter optimalen Bedingungen durchzufiihren, und dann in der Simulati-
on den Einfluss verschiedener Parameter zu beriicksichtigen. Die simulierten Da-
tensdtze wurden durch Variation der Abbildungsparameter unter Beibehaltung der
experimentellen Rahmenbedingungen erzeugt. Daneben wurde auch ein Verfahren
eingesetzt, das die Abbildungsparameter des Experiments nach einem Evolutionsal-
gorithmus bestimmt.

Beim Bildstrukturvergleich der experimentellen Aufnahmen mit Simulationen wur-
de gute Ubereinstimmung erzielt. Es konnte gezeigt werden, dass auch bei niedriger
Ubereinstimmung des Kontrastes die experimentellen Bildstrukturen durch die Si-
mulation gut reproduziert wurden. Fiir rein strukturelle Problemstellungen ist die
Kontrastdiskrepanz von untergeordneter Bedeutung.

Der Kontrast der Simulation konnte gut an das Experiment angepasst werden. Die-
ses gelang durch die Einbeziehung der Parameter aller Abbildungsschritte des HR-
TEM in die Simulation. Der Einfluss dieser Parameter wurde quantitativ erfasst und
analysiert. Die in vorangehende Arbeiten aufgestellte Vermutung, dass ein iiberaus
kompliziertes Zusammenspiel der Abbildungsparameter fiir die Kontrastdiskrepanz
verantwortlich ist, konnte bestétigt werden. Dabei wurde festgestellt, dass nicht der
Abbildungsvorgang im Mikroskop alleine fiir diese Diskrepanz verantwortlich ist,

sondern im hohen Mafle auch die nachgelagerten Detektorsysteme.

Die Diskrepanz zwischen Simulation und Experiment konnte bis auf einen Betrag
reduziert werden, der durch Storungen, die in der Simulation nicht beriicksichtigt
wurden, erklarte werden kann. Das Ziel dieser Arbeit, die Diskrepanz des Bildkon-

trastes zwischen Experiment und Simulation zu erkléren, ist damit erreicht worden.



Kapitel 2

Einleitung

Die Transmissionselektronenmikroskopie hat sich zum unverzichtbaren Werkzeug
der akademischen und industriellen Forschung entwickelt, insbesondere im Bereich
der Materialwissenschaft. Dabei kommt der Halbleiterforschung eine besonders wich-
tige Rolle zu. Die Aufkldrung der atomistischen Struktur und der Materialkomposi-
tion sind wichtige Aspekte. Dieses Verstdndnis ermoglicht die gezielte Entwicklung
neuer Werkstoffe und Halbleiterbauelemente mit spezifischen Eigenschaften. Makro-
skopische Materialeigenschaften werden durch das atomare Gefiige bestimmt. Ver-
setzungen, Kristallbaufehler, Verspannungen an Grenzflichen und Korngrenze und
Verunreinigungen sind nur einige Beispiele von Effekten, die zu Abweichungen vom
idealen, ungestorten Kristallgefiige beitragen. Daher sind es vor allem diese Effekte,
die die Schwerpunkte des Einsatzes der hochauflésenden Transmissionselektronen-
mikroskopie (HRTEM, engl. High Resolution Transmission Elektron Mikroscopy)
bilden.

Die fortschreitende Miniaturisierung elektronischer Bauelemente erfordert ein im-
mer hoheres Auflosungsvermogen der Mikroskope. Leiterbahnen aus Nano-Rohr-
chen, Einelektronen-Transistoren, Quantendrihte, Quantenpunkte werden in Zu-
kunft mafigeblich die Entwicklung der Hochtechnologie bestimmen. Deren Erfor-
schung wird durch Mikroskope mit atomarer Auflésung erheblich erleichtert. Die
Inbetriebnahme des JEM ARM 1250 am Max-Planck-Institut fiir Metallforschung
durch Riihle und Seeger [8] [32] stellte in dieser Entwicklung einen Meilenstein dar.
Mit einem Auflésungsvermdgen von ca. 1.2A ist es zum ersten Mal mdglich ge-
worden, die Netzebenen bei II1I/V-Halbleitern in der <110>-Richtung mit einem
Gitterabstand von ca. 1.4A im Routinebetrieb abzubilden.

Die Abbildung durch ein HRTEM kann jedoch nicht als simpler Schattenwurf der
Probenstruktur gedeutet werden. Sie muss vielmehr als Vielstrahlinterferenz von
Elektronenwellen betrachtet werden, die durch die Wechselwirkungen mit der Pro-
be, durch die Aberrationen der Objektivlinse und durch die Aufzeichnung mit einem

Detektor stark beeinflusst werden. Dadurch kommt es oft zu schwer interpretierbaren
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Bildstrukturen, die sich nicht direkt den Gitterebenen der Probe zuordnen lassen.
Bildsimulationsrechnungen nach Stadelmann [1] und Self [2] leisten zum Verstandnis
der Bildstrukturen der experimentellen Abbildungen einen grofien Beitrag. Um den
vollen Informationsgehalt der HRTEM-Aufnahmen auszuschépfen, ist die Durchfiihrung
von Bildsimulationen unabdingbar. Durch geeignete Wahl der Abbildungs- und Pro-
benparameter werden dabei Bilder erzeugt, die den experimentellen Aufnahmen ent-
sprechen. Ein Vergleich der simulierten und experimentellen Aufnahmen erleichtert
die Deutung der Bildstrukturen. Ein wichtiges Vergleichskriterium ist dabei neben
der Ubereinstimmung der Bildstrukturen auch der Bildkontrast, der aus der Vertei-
lung der Grauwerte des Bildes bestimmt wird.

Das urspriingliche Verfahren zur Auswertung der Bildsimulation war der visuel-
le Vergleich der Bildstukturen mit experimentellen Aufnahmen nach Self [2] und
Saxton [5]. Dabei stand jedoch nicht der Bildkontrast als entscheidendes Maf} im
Vordergrund, sondern die Bild&hnlichkeit und die Positionen der Maxima und Mi-
nima der Bildintensitétsverteilung. Ein grofler Fortschritt bei der Bilddeutung ist
die computerunterstiitzte Auswertung von digitalisierten experimentellen HRTEM-
Aufnahmen nach Saxton [5] und Hawkes [6]. Durch 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 richti-
ge Interpretation lasst die Bestimmung der geometrische Probenstruktur und der
Komposition des Probenmaterials zu. Dieses Wissen erleichtert die Beschreibung

der Wechselwirkung der Elektronen mit dem Probenmaterial.

Hijtch und Stobbs [7] fithrten als erste systematische Untersuchungen zur quantitati-
ven Ubereinstimmung von simulierten und experimentellen Aufnahmen der HRTEM
von III/V-Halbleitern durch. Dabei ergab sich insbesondere im Kontrastmaf eine so
signifikante Diskrepanz, dass die Giiltigkeit der Modelle, die in die Simulationsrech-
nungen eingehen, von Hjjtch [7] in Frage gestellt wurde ”/...] there must be something
really wrong with image simulation/...]”.

Weitere Untersuchungen fithrten F. Phillipp und K. von Hochmeister [11][9] durch.
Ein wichtiges Ergebnis dieser Arbeit war die grundsitzliche Bestétigung der Ergeb-
nisse der Arbeit von Hijtch [7], allerdings wurde eine deutlich geringere Diskrepanz
der simulierten und experimentellen Bildkontraste beobachtet. Boothroyd [41] disku-
tierte in einem Ubersichtsartikel mehrere Einflussfaktoren auf den Bildkontrast. Die
ungefihre Abweichung des experimentellen Kontrastes vom simulierten gab er mit
einem Faktor von ca. 3 an, "Ringbergfaktor” '. Die Ergebnisse von Hochmeister [11]

zeigten jedoch, dass dieser Faktor nicht grundsétzlicher Natur ist, sondern dass viel-

! Anlésslich der Priisentation der Arbeit auf Schloss Ringberg
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mehr weitere Untersuchungen zum ”Kontrastproblem” durchgefiihrt werden miissen.

Im Gegensatz zu dlteren Arbeiten erfolgt im Rahmen dieser Untersuchungen keine
Fokussierung auf einen einzelnen Aspekt der Abbildung durch ein HRTEM. Viel-
mehr werden alle Schritte, die zu einer elektronenmikroskopischen Aufnahme fiihren,
auf ihren Einfluss auf den Bildkontrast analysiert. Grundsétzlich wird darauf geach-
tet, dass die Abbildungsparameter, die der Simulation zu Grunde liegen, unmittelbar
durch das Experiment bestimmt werden. Der Einfluss der wichtigsten Abbildungspa-
rameter (z.B. Dicke, Defokus, u.a.) aber auch der von Stérungen (z.B. Probendrift,
Probenvibration, u.a.) und Aberrationen (z.B. Strahl- und Probenverkippung, Bild-
verwaschung durch den Detektor, u.a.), auf den Abbildungsprozess soll quantitativ
erfasst werden, um das experimentelle Bild unter realistischen Rahmenbedingungen
reproduzieren zu konnen.

Der Auswertungsprozess beinhaltet in steigender Komplexitit Untersuchungen der
Bildintensitéit (Kap. 6), der Bildiibereinstimmung (Kap. 7) und zum Bildkontrast
(Kap. 8). Untersuchungen der Intensititen von Diffraktogrammen im Fourierraum
wurden unterstiitzend durchgefiihrt. Die Bildintensitét gibt Aufschluss {iber die Ab-
sorption der Elektronen in der Probe. Aus der Bildiibereinstimmung lassen sich
die Atompositionen der Probe bestimmen, dabei werden jedoch der statistischen
Verteilung der Graustufen keine Bedeutung beigemessen. Dieses geschieht in der
Untersuchung zum Bildkontrast, zu dessen Definition die statistische Verteilung der
Graustufen einflieft. Die Ubereinstimmung der Anzahl verschiedener Graustufen bei
Experiment und Simulation ist ein sicherer Hinweis auf die Validitdt der Bildsimu-
lation. Um den eigenstédndigen Charakter aller Untersuchungen zu betonen, erfolgt
am Ende des jeweiligen Kapitels eine Zusammenstellung der Ergebnisse. In einer
abschliefenden Diskussion werden die Ergebnisse zu einem Gesamtbild zusammen-
gefiigt.

Fiir die Untersuchungen wurden mehrere Defokusserien von Hochauflosungsaufnah-
men einer Siliziumprobe unter HRTEM Bedingungen gemacht. Die Geometrie der
Probe (also der Dickenverlauf) war, bedingt durch die Priéparationsmethode nach
Cerva [37], immer bekannt. Der Defokus wurde durch ein quantitatives Verfahren
bestimmt. Die auf diese Weise definierten Aufnahmebedingungen, hochwertige Pro-
ben, ein auflerordentlich leistungsfihiges Mikroskop (JEM ARM 1250) und moderne,
rechnergestiitzte Bildauswertung bildeten die Rahmenbedingungen zu den Untersu-
chungen, die fiir die vorliegende Arbeit durchgefiihrt wurden.

Durch die gezielte Untersuchung dieser Punkte erwartet man einen wichtigen Bei-
trag zur Losung des Kontrastproblems. Spence [13] (”There is an urgent need for
more work on this problem [imaging process].”) vermutete, dass die in dieser Arbeit

durchgefiihrten Untersuchungen einen Beitrag zur Klarung dieses Problems leisten
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kénnen. Auch wird von Smith [14] gefordert, dass weitere Untersuchungen unter ge-
nau definierten Bedingungen durchgefiihrt werden sollen ”/...] it could be a revealing

exercuse to repeat the above experiment with an imaging enerqy filter [...]”.



Kapitel 3
Grundlagen der HRTEM

Zum Verstindnis der Kontrast-Problematik ist eine detaillierte Beschreibung des
Abbildungsprozesses im HRTEM erforderlich. Diese orientiert sich neben den we-
sentlichen Aspekten der klassischen Lehrbiichern von Spence [12], Saxton [5], Buseck
[3], Reimer [15] und Williams [16] insbesondere an den Arbeiten von Ishizuka [17][21].

3.1 Bildentstehung

Die Grundlage der Beschreibung der Bildentstehung ist die Wellentheorie der Elek-
tronen. Freie Elektronen lassen sich im Rahmen der Quantenmechanik unter be-

stimmten Bedingungen als ebene, zeitunabhéingige Welle
U, (7) = " (3.1)

darstellen, mit 7 dem Ortsraumvektor (Komponenten z,y) und k als Vektor des re-
ziproken Raumes (Komponenten g, h). Die Annahme einer ebenen Elektronenwelle
erlaubt die Reduzierung auf lediglich 2 Dimensionen. Beim Durchgang durch die
Probe wird diese Welle in Amplitude und Phase moduliert und wird zur Objektwel-

lenfunktion

Vo (7) = A(F)e, (3:2)

mit ®(7) der Phasenschiebung durch das innere Potenzial der Probe. In W (7) ist
alle Information iiber die Probe enthalten. Diese Welle wird durch das Linsensy-
stem des Mikroskops abgebildet. Die Betrachtung des Linsensystems kann dabei
auf die Betrachtung der Objektivlinse beschrinkt werden. Der Einfluss der Linsen-
fehler wird durch eine Faltung (dargestellt durch den Faltungsoperator %) der Ob-
jektwellenfunktion mit der Punktverwaschungsfunktion beriicksichtigt. Dies kann
durch eine Multiplikation des Objektwellenspektrums mit der Phasenkontrasttrans-
ferfunktion (PKTF) erreicht werden. Anschlieflend erfolgt die Aufzeichnung der In-
tensitiatsverteilung auf Photoplatte oder CCD-Kamera. Die PKTF beschreibt den

Einfluss der Objektivaberrationen auf die einzelnen Fourierkomponenten (oder auch

10



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 11

Raumfrequenzen) der Objektwelle. Da verschiedene Raumfrequenzen verschiedenen
Aperturwinkeln entsprechen, kommt es zu defokusabhingiger konstruktiver oder
destruktiver Interferenz einzelner Fourierkomponenten. Damit ist der Bildkontrast

stark defokusabhingig. Da nur die Intensitit einer Wellenfunktion ¥(7)
I(7) = U™ (7)¥(F) (3.3)

eine messbare Grofle ist, kann die Objektwellenfunktion o (7o) selbst bei genauer
Kenntnis der PKTF nicht genau bestimmt werden, weil sich beim Quadrieren der

Phasenteil aufhebt, und somit ein Teil der Objektinformation verloren geht:

U (F) — Uo(F) -2 Uo(k) 5 0, (k) 5 Up(7) = I4(7) (3.4)
N—— N—_—— N ~ v ~ ~ )
ebeneWelle Objektwelle Objektiv Bildebene

Eine alternative Darstellung, die auf dem Konzept der Fourieroptik basiert, ist die
der Integraltransformation. Die Bildwellenfunktion W (7) kann als zweidimensiona-
les Integral der Objektwellenfunktion W () und eines Integralkerns G aufgefasst

werden:

Uy(r7) ://()G(rg;ra)\po(ra)drg. (3.5)

Integriert wird iiber das ganze Objekt. Prinzipiell konnte das Integral bei Kennt-
nis von G(rp;ro) gelost werden, jedoch ist hierzu der Rechenaufwand zu gro8.
Bei Annahme der Isoplanasienéherung (d.h. zweidimensionale Betrachtung und Be-
schriinkung auf axiale Fehler) kann man (3.5) als Faltungsintegral schreiben (siche
auch Kap. 10.1), da der Integralkern G nur noch von Differenzen der Objekt bzw.
der Bildkoordinaten abhingt

G(rp;ro) = G(rpg — 10). (3.6)

Diese Niherung stellt eine grofle Vereinfachung dar, da fiir Faltungs- bzw. Fourierin-
tegrale leistungsfihige Integrationsalgorithmen (Cooley-Tuckey) gibt (Fast Fourier
Transformation, FFT).

Die Abbildung durch eine Linse ist als doppelte Fouriertransformation betrachtbar.
Bei idealen Linsen ist die Welleniibertragungsfunktion 7'(7) = 1, d.h. Objekt- und
Bildspektrum sind gleich. Eine eventuelle Vergréflerung durch die Linse duflert sich
nur durch einen konstanten Wert und kann, ohne die Allgemeingiiltigkeit zu ver-
letzen, auch weggelassen werden. Obwohl die Fouriertransformation eine bijektive,

umkehrbare Abbildung ist, kann dieser Formalismus nicht zur Rekonstruktion der
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Objektwellenfunktion verwendet werden, da normalerweise die Objektwellenfunkti-
on O(7) nicht vorliegt, sondern nur das Quadrat der Bildwellenfunktion W, (7)¥ (7).
Durch die Aufzeichnung, d.h. das Quadrieren der Bildwelle, wird der bijektive Cha-
rakter der Abbildung zerstort, und es ist nicht ohne weiteres moglich, vom Bild auf
die Objektwellenfunktion zu schlieffen. Fiir Rekonstruktionen braucht man auch In-
formationen iiber die Phase der Bildwelle und nicht nur iiber die Amplitude. Diesen
Weg geht die Elektronenholographie, bei der die Phase iiber ein Interferenzmuster
detektiert wird (Gabor [23], Leith [60], M6llenstedt [61], Lichte [24])

To(F) 25 So(k) 5 Sp(k) T Wp(7) . (3.7)
N , N -— ’ N ,
Objektwelle Objektivebene Bildwelle

Das Objektspektrum kann in der hinteren Brennebene des Objektivs beobachtet
werden. Dazu muss die Brennweite der Zwischenlinse so justiert werden, dass sie
die hintere Brennebene vergrofiert abbildet (Beugungsmodus). Wird hingegen die
hintere Bildebene von der Zwischenlinse abgebildet, so erfolgt eine Vergrofierung

des Zwischenbildes.

3.2 Beschreibung des Abbildungsvorgangs im
Transmissionselektronenmikroskop

3.2.1 Phasenschiebung durch die Potenziale der Atome in
der Probe

Um den Einfluss der Atompotenziale auf die ebene einfallende Elektronenwelle zu
berechnen, muss die stationire Losung des Streuproblems gefunden werden. Analy-
tisch ist es nur dann lgsbar, wenn das Streupotenzial streng periodisch ist, d.h. fiir
den perfekten Kristall. Dies trifft jedoch in aller Regel nicht zu, so dass man auf
numerische Methoden und Naherungen angewiesen ist.

Das mittlere Probenpotenzial und die Beschleunigungsspannung liegen im Falle der
Hochstspannungselektronenmikroskopie um bis zu 5 Groflenordnungen auseinander.
Daher kann man davon ausgehen, dass nur Vorwértsstreuung unter kleinen Streu-
winkeln stattfindet (Hochenergieniherung). Fiir diinne Proben bleibt die Amplitude
damit nahezu konstant, d.h. es wird nur wenig Absorbtion geben.

Mit Einfiihrung einer ortsabhingigen Wellenzahl

mm:¥:%ﬁmﬂ%m+wmy (3.8)

mit Wellenléinge der Elektronen )\, Planck’schem Wirkungsquantum % (h geteilt

durch 27), Ruhemasse des Elektrons my und Summe aus relativistisch korrigierter
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Beschleunigungsspannung und Probenpotenzial (Vy(7)+Vp (7)), geht die Schrodinger-
Gleichung in die Helmholtz-Gleichung iiber

AU(F) + k2 (7) T (7) = 0. (3.9)
Diese Gleichung wird mit folgendem Ansatz gelost:
U (7) = A(F)e ), (3.10)

Unter der Annahme oben gemachter Ndherungen folgt fiir ¢(7):

Az

3(7) = /m(r, 2)dz, (3.11)

0
dabei wurde nur entlang der z-Richtung der Elektronenbahn iiber die Probendicke
2o integriert. Durch Entwicklung von k() und Abbruch nach dem linearen Glied

erhdlt man
me
h Ko
Unter Vernachlissigung der konstanten Phase x ergibt sich fiir die Phasenschiebung

durch das Probenpotenzial

Az
B0 (F) = hT_;/V(F, 2)dz, (3.13)
0

und fiir eine Schicht der Dicke Az

Ago(7) = ——Vp(F)Az, (3.14)
h K

wobei Vp(7) das projizierte Potenzial ist.

3.2.2 Phasenschiebung durch freie Ausbreitung der Welle
im Raum

Bei freier Ausbreitung geht die Welle Wy in W, iiber. Dieser Vorgang lasst sich mit
Hilfe des Huygens’schen Prinzip darstellen. Jeder Punkt der Ausgangswelle wird als
Ursprung einer Kugelwelle angesehen. Die Einhiillende aller Kugelwellen ergibt die
neue Welle Uy

1 et 1 —2mirp
Uy(73) = a/ /\Ill(ﬁ)r—e i, (3.15)
1,2
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Fiir kleine Streuwinkel und Az = z; — 2, ergibt sich

“+o00 +0o0

5 1 —2miAz Ly cirei—e)? 4w —yn)?
Wa(i3) = e //\Ifl(rl)e i dr. (3.17)

—0o0 —OC

Gl. 3.17 kann als Faltungsintegral dargestellt werden, da die Exponentialfunktion

unter dem Doppelintegral nur von Differenz von x; und x5 bzw. y; und y, abhéngt:

Wy (r3) = Wi (r7) * Pas(r1), (3.18)
mit ]
—opins  —in(@ityd)
Ps(ri) = =€ e A (3.19)

P, (r3) wird Fresnel-Propagator genannt und beschreibt die Phasenschiebung einer
Welle durch freie Ausbreitung von einer Ebene bei z=0 und den Koordinaten z; und

Y1 zu einer um Az entfernten Ebene mit den Koordinaten x5 und 5.

3.2.3 Berechnung der Objektwellenfunktion

Eine Methode zur Berechnung der Objektwellenfunktion eines Kristalls direkt hinter
der Probe stellt der Multislice-Algorithmus [29] dar. Das dem Kristall zu Grunde lie-
gende Strukturmodell wird senkrecht zur optischen Achse durch hinreichend diinne
Scheiben beschrieben. Diese Scheiben werden sukzessiv von der einlaufenden Welle
durchdrungen. Dabei wird der Einfluss der Probenatompotenziale und der Dicke der
einzelnen Scheiben jeweils auf die Welle berechnet, die durch die vorher durchlaufe-
nen Scheiben moduliert wurde.

Die Phasenschiebung durch die projizierten Atompotenziale der n-ten Schicht wird
durch einen zusétzlichen Term, die Phasengitterfunktion g, (), mit dem die einfal-
lende Welle multipliziert wird, beriicksichtigt. Fiir eine Scheibe der Dicke Az lautet
diese mit (3.14):

g (7) = €27 = eitng P (A2,

(3.20)

Die Phasenschiebung durch freie Propagation, d.h. der Ausbreitung in eine Richtung,
dufert sich durch Faltung der Wellenfunktion mit dem Fresnel-Propagator (2.41) der
n-ten Schicht P, ., ;. Der Multislice-Algorithmus ist also eine Aneinanderreihung
von Multiplikationen und Faltungen. Das Bild 3.1 (nach Stadelmann [35]) verdeut-
licht diesen Vorgang. Der Multislice-Algorithmus wird durch eine Rekursionsformel
definiert:
U1 = (U - qn) * Posnpa (3.21)
U, :=0(F). (3.22)

Eine detaillierte Begriindung der Giiltigkeit des Multislice-Algorithmus auf der Ba-

sis der quantenmechanischen Streuung wurde von Ishizuka [19] durchgefiihrt. Der
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* = FFT! . FFT

© 1= g (7)

k% 1= *Pn*)n+1

Bild 3.1: Der Multisclice-Algorithmus als Abfolge von Transmission und Pro-
pagation

Multislice-Algorithmus wurde dabei fiir hinreichend diinne Schichtdicken in die Bloch-
wellenlosung iiberfiihrt.

Ishizuka schiitzte auch die Giiltigkeitsgrenzen dieser Nédherung fiir Proben- und
Scheibendicke. Die maximale Scheibendicke muss demnach fiir 1250 kV Beschleu-
nigungsspannung deutlich unterhalb 3 nm liegen, und die maximale Probendicke
kann auf d < 20nm abgeschitzt werden. Da in der hochauflésenden Transmissions-
elektronenmikroskopie die Probendicke von 20 nm normalerweise nicht iiberschritten
wird und die Scheibendicke dank schneller Computer ausreichend diinn gew#hlt wer-
den kann, stellen diese Grenzen kein Hindernis fiir die Anwendung des Multisclice-

Algorithmus als Basis fiir Computersimulationen dar.

3.2.4 Abbildung durch die Objektivlinse

Im vorherigen Abschnitt wurde ein Konzept zur Berechnung der Objektwellenfunk-
tion Wy (7) := O() vorgestellt. Die Abbildung von O(7) durch eine Objektivlinse
wird im folgenden mit Hilfe von Propagatoren dargestellt. Aus Bild 3.2 kann man
die Notation der folgenden Rechnung entnehmen.

Die Objektivlinse sei um Af defokusiert. Die eigentliche Gegenstandsweite betriagt
dann nicht g, sondern ¢ + Af. Der Propagator von der Austrittsebene der Pro-
be bis zur Objektivlinse ist dann P,(7) % Pa(7). Somit lautet die Gleichung der
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Bild 3.2: Propagation der Elektronenwelle durch die Objektivlinse

Wellenfunktion in der Linsenebene
U (7) = O(F) * PAf(F) * Pg(F). (3.23)

Der Durchgang durch eine ideale Linse kann durch eine Multiplikation mit der Lin-
(3.24)

) = o3 (1 4y7)

senfunktion
L(7
beriicksichtigt werden. Diese beschreibt die Wirkung des Linsenpotenzial auf die
Phase der Elektronenwelle und kann durch einen einfachen Zusammenhang als Fresnel-
Propagator gedeutet werden (z.B. Bierwolf [30], Hohenstein [31]):
-
fP_f(F). (3.25)

L(r) =
(==
Beriicksichtigt man, dass eine Linse ein punktformiges Objekt idealerweise wieder

auf ein punktformiges Bild abbildet, so gilt fiir die Elektronenwelle in der Apertur-

Ebene W 4(7):
WA(7) = (U (7) - L) « Py (7). (3.26)
Somit lautet die Wellenfunktion in der hinteren Brennebene (Aperturebene) W 4(7)
(3.27)

in ausfiihrlicher Form:
Wa(7) = ((O(7) * Pag(7) x Py(7)) - iAf P 5 (7)) x Py(F)
Bei ausschlielicher Beriicksichtigung der axialen Aberrationen (Isoplanasie- Nihe-

rung) sind die Linsenfehler nur Funktionen des Beugungswinkels ©, entsprechend
(3.28)

der Braggbedingung
0 A
sinO = :
2dpp
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wobei djy; der Abstand der Netzebenen (unter Beriicksichtigung der Millerschen No-
tation) ist. Die Linsenfehler konnen auch in Abhéngigkeit von den Koordinaten der
Aperturebene x4, y4 (als Vektor 7) oder von der Raumfrequenz k mit den Koor-
dinaten g4, h4 geschrieben werden. Diese ist mit den Raumkoordinaten iiber eine

einfache geometrische Relation verbunden:

i Ya
=z bzw. Y .2
—— o (3.29)
Bild 3.3 verdeutlicht den Zusammenhang.
SATA o
7 r

Bild 3.3: Impulsdiagramm und Strahlenkonstruktion der Beugung

Gleichung (3.27) kann man mit

u(F) P () * Py(7) = P(7)F (u(r)) (3.30)

umschreiben in
Wa(F) = F(O(7) x Pag(F) « Py(7)) - Py(7), (3.31)
wobei Py() aus P_(7) und Py(7) mit (3.30) hervorgeht.

In Raumfrequenzkoordinaten lautet (3.31):

U4 (k) = O(k) - Pas(k) - Py(k) - P_s(k). (3.32)

Dabei wurde P;(7) durch die Fouriertransformierte Py(k) dargestellt.
Weiterhin kann man, unter Beriicksichtigung der Linsengleichung 1 = + =, und der
Regel fiir Fouriertransformationen von Propagatoren (siehe z.B. Hohensteln 131]),

fiir die Wellenfunktion in der hinteren Brennebene schreiben:

Wa(K) = O(F) - Pag(k) - P-gpp) (k). (3.33)

Der Einfluss der axialen Linsenfehler, insbesondere der sphérischen Aberration Clg,
wird durch eine Multiplikation der Wellenfunktion \IfA(E) mit dem Linsenfehlerterm

eX(CsA) beriicksichtigt. x(Cg, A) - A - 2m /) wird Wellenaberration genannt und ist
ein Maf} fiir die Abweichung der realen von der idealen Wellenfront. Dabei stellt A
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Bild 3.4: Wellenaberration
die optische Wegdiffrenz dar, siehe Bild 3.4.

Die Begrenzung des Aperturwinkels durch die ringférmige Aperturblende duflert sich
durch Multiplikation von W 4 (k) mit der Blendenfunktion:

5 . 2 2 .
A(R) = { (1] fiir t\/ga + h% < max. iibertragene Raumfrequenz (3.34)
sons

Die Wellenfunktion in der hinteren Brennebene fiir reale Linsen lautet somit:
U (k) = O(k) - Pay(k) - 2™XEsN L A(k) - P_,_py (). (3.35)

Den Term der Linsenfehler und den Defokus-Propagator kann man in einem Term

zusammenfassen, der Welleniibertragungsfunktion:

eiX(CS7A:Af:) —

GO(Cs N+XALN)  2miOATE +X3Cs kL) (3.36)
Damit ergibt sich fiir die Wellenfunktion in der hinteren Brennebene
U4 (k) = O(k)e?™XCs AL L AR - Py gy (k). (3.37)

Um die Bildwellenfunktion () zu erhalten muss ¥ (k) mit dem zu der Strecke
Brennebene bis Bildebene (b-f) gehdrenden Propagator gefaltet werden:

Up(F) = (O(E) . e2miX(Cs MAS) A(E)) - Py (k) * p(b_f)(/;')
—F (0(15) . e2miX(Cs MAS) A(E)) - Py 5y (7). (3.38)
bzw.
() = O(7) » F7 (NS s FUAR) - Py p (). (3.39)

Experimentell ist jedoch nur die Intensitit in der Bildebene

Ip(7) = Wi (r)Vp(r), (3.40)
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bzw.

Ip(k) = W (k) (k) (3.41)

zugénglich. Der Propagator Py_py, der lediglich eine Phase beschreibt, hat auf
die Bildintensitétsverteilung keinen Einfluss, da dieser Term durch das Quadrie-
ren wegféllt. Somit kann die Wellenfunktion in der Bildebene (bei Vernachlissigung

der Blendenfunktion) auch ohne Propagator P;_y) angegeben werden,

Up(7) = FHO() - 2mX(Cs MMM (3.42)

bzw. in der hinteren Brennebene
U A(K) = O(k) - 2™X(CsAAT) (3.43)

Damit ist die Grundlage fiir die Bildsimulation gelegt. Basierend auf diesen Glei-

chungen erfolgt die Bildberechnung.

3.2.5 Kontrasttransferfunktion bei idealer Quelle

Die PKTF sin(x(Cs, Af, \)) beschreibt die Ubertragungseigenschaften der Objek-
tivlinse. Sie gibt Aufschluss dariiber, in welchem Mafle Raumfrequenzen gedampft
werden. Unter Hochauflésungsbedingungen entstehen die Bildkontraste durch Inter-
ferenz phasenverschobener Reflexe der Beugungsebene und nicht durch Absorption.
Somit wird nur Phasenkontrast beobachtet. Der Term sin(x(Cgs, Af, A)) wird da-
her auch kurz als Kontrasttransferfunktion (CTF, engl. Contrast Transfer Functi-
on) bezeichnet. Fiir die Entstehung und Deutung der Bildkontrastes ist somit nur
der Imaginérteil der Welleniibertragungsfunktion entscheidend. Bild 3.5 zeigt die
CTF eines TEM in der Niherung einer punktférmigen, monochromatischen Elek-
tronenquelle. Die Parameter sind hier fiir das JEM ARM 1250 bei Uy = 1250 kV
Beschleunigungsspannung gewéhlt, d.h A = 0,736 pm, Cs = 2,75 mm Konstante der
sphérische Aberration und 55 nm Defokus. Charakterisierend fiir die CTF ist die
mit wachsender Raumfrequenz k kiirzere Wellenléinge der Oszillation. Dies bedeu-
tet, dass Kontraste, insbesondere in Abhéngigkeit von der Defokusierung, nicht nur
unterschiedlich stark iibertragen, sondern zum Teil auch invertiert werden. Diese
Tatsache erschwert die Bilddeutung erheblich, da der Beitrag der einzelnen Raum-

frequenzen nicht mehr abschétzbar ist.
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Bild 3.5: CTF im Scherzerfokus

Der Verlauf der CTF lasst sich durch eine Variation des Fokuswertes beeinflus-
sen. Man versucht dabei, den ersten Nulldurchgang zu héheren Frequenzwerten zu
verschieben und somit das Maximum zu verbreitern. Der Fokuswert bei dem der

Maximalwert erreicht wird, betrigt

Af = /\Cs, (3.44)

wobei dieser als Scherzerfokus bezeichnet wird (Bild 3.5).

Bild 3.6 zeigt die den Einfluss Variation des Defokus von -200 bis 200 nm auf die
PKF. Die iibrigen Parameter sind Beschleunigungsspannung Uy = 1250 keV, d.h. A
= 0,736 pm, sphérische Aberration C's = 2,75 mm.

Man erkennt in Abbildung 3.6, dass im Bereich des Scherzerfokus von ca. 55 nm das
breiteste Band ist, in dem die Bildkontraste positiv iibertragen werden. Dariiber hin-
aus gibt es auch noch weitere relativ breite Bereiche, bei denen dieses auch zutrifft.
Diese breiten Béander liegen teilweise bei sehr hohen Raumfrequenzen, und Abbil-
dungen mit diesen Defokusierungen sollten Aufschluss iiber sehr feine Details der
Probe liefern. Dass dies nicht ohne weiteres moglich ist, liegt an der Kontrastiibert-
ragung des Mikroskops, die durch Polychromasie und Strahlkonvergenz aufgrund
nicht-idealer Quellen bei héheren Frequenzen geddmpft wird, Lichte-Fokus (siehe
auch Lichte [24]).

3.2.6 Kontrasttransferfunktion fiir eine reale Quelle

Bei der im vorigen Kapitel vorgestellten Phasenkontrastiibertragungsfunktion (CTF)

ging man von einer punktférmigen monochromatischen Quelle aus. Diese Ndherung
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Bild 3.6: CTF bei Variation des Defokus

ist fiir die Berechnung nicht haltbar, da sowohl der Farbfehlers (AE # 0) und
die endlichen Strahlkonvergenz die Ubertragung hoher Raumfrequenzen entschei-
dend beeinflussen. Durch die Abweichung von der idealen Quelle durchdringen die
Elektronenbiindel die Objektivlinse unter verschiedenen Winkeln und werden in der
hinteren Brennebene nicht nach k}, sondern nach k} + K abgebildet. Die Reflexe in
der Beugungsebene sind somit nicht mehr punktférmig, sondern kleine Scheibchen,
und in der Bildebene kommt es zu einer Verschmierung der Bildintensitéten.

Instabilitdten der Linsenstrome und der Beschleunigungsspannung bedingen Schwan-
kungen der eingestellten Defokusierung. Da die Belichtungszeit bei der Aufnahme
endlich ist, gibt es eine Mittelung iiber alle Bildwellenfunktionen W z(7), die wihrend
der Aufnahme detektiert werden. Auswirkungen von Linsenfehlern kann man sowohl
in der Bildebene fiir die Intensititsverteilung Iz (7), als auch fiir das Diffraktogramm

Ig(k), berechnen:
Ig(k) = F(Ip(7) = F(Ip(7)Tp(7)). (3.45)

Die Analyse der Fehlerauswirkung im Ortsfrequenzraum ist im Vergleich zur Analyse
im Bildraum einfacher, weil die gesamte Bildinformation, zumindest fiir defektfreie
Proben, in wenigen Intensitdtsmaxima enthalten ist. Aus diesem Grund untersuch-
ten Bonevich [22] und Ishizuka [17][20] die Auswirkung der Defokusierung auf die
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Intensitidten von Diffraktogrammen. Ishizuka gelang die vollstédndige Zusammenfas-
sung dieses komplexen Bereichs der Abbildungstheorie der Elektronenmikroskopie,
nachdem schon andere Autoren Teile davon verdffentlicht hatten, z.B. Frank [26][27]
und Wade [28].

Ishizukas Ausgangspunkt ist die fouriertransformierte Objektwellenfunktion O(k?l),
die ein einzelnes Elektron mit dem Wellenvektor 150 beschreibt. Diese Wellenfunktion
erfihrt durch die Multiplikation mit der CTF eine Phasenschiebung und wird damit
zur fouriertransformierten Bildwellenfunktion

o2 oA
. - —27ri(/\Af%+)\3Cs%)
(&

U 5(ko) = A(K)O (ko (3.46)

—

in der Bildebene. Die Aperturblende, beschrieben durch A(k), filtert Raumfrequen-
zen mit k > k4 heraus. Wird die Apertur so grofl gewihlt, dass die gréfite Wellenzahl
der ersten Nullstelle der CTF entspricht, verhindert man, dass die nicht phasenrich-
tig iibertragen Raumfrequenzen die Bildinterpretation erschweren. Die CTF kann
fiir den durchgelassenen Frequenzbereich entsprechend Gl. 3.34 gleich Eins gesetzt
werden.

Durch die nicht-ideale Quelle und die Defokussierung Af kann jedem einzelnen

Elektron eine individuelle Bildwellenfunktion zugeordnet werden

e o oo A (/\Afz- (%J;kwﬂ?’cs “%’“b“)
Wi, (ki) = A(k)O(ko)e , (3.47)

wobei k; der Verschiebungsvektor in der Brennebene und Af; der momentane De-
fokuswert der Objektivlinse ist. Bei der Aufnahme mit einer CCD-Kamera tragen

einige 10'° Elektronen zum Bild bei. Die Gesamtintensitéit im Bild

Ip@ =3 Uy ((r) Os((r)) (3.48)

alle e~
und im Diffraktogramm
Ip(k) = Y W5 (k) * g (k) (3.49)
alle e~

ist also die Summe aus allen Intensitdtsverteilungen der registrierten Elektronen.
Diese Uberlagerung geschieht mit einer Unsicherheit, weil sowohl die Wellenvekto-
ren k wie auch der Defokus A f nidherungsweise gauflformig verteilt sind.
Fiir die Richtungsverteilung der Elektronen nimmt man eine zweidimensionale Gauf}-
funktion an:

s(F) = e, (3.50)

o

Q |
on| N

wobei «y als halber Strahlkonvergenzwinkel bezeichnet wird.
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Die Unsicherheiten hinsichtlich der Energiebreite der Elektronen und der Instabi-
litdten des Linsenstromes und der Hochspannung fasst man in der Fokusverteilungs-
funktion zusammen.

Diese lautet:

%, (3.51)

IO = 7ag’
mit dy als mittlere Defokusschwankung und Afy als mittlerer Defokus. Der Ansatz
der gaufiformigen Verteilungsfunktion vereinfacht die analytische Lésung des Pro-
blems entscheidend und fand experimentelle Bestédtigung durch die Vermessungen
das Elektronenstrahlprofil durch Hosakawa [59]. Die Giiltigkeit der gaufiférmigen
Néherung wurde auch fiir das JEM ARM 1250 vorausgesetzt. Mit den Verteilungs-

funktionen ergibt sich fiir die Intensitatsverteilung des Diffraktogramms
Ig(k) = f(0) * s(k) = Uy (k) Up(E), (3.52)
was ausfiihrlich lautet:

Ie(k, f) = ///s(l?)f(é)\IJ*B(E+I~;’+k7’, 58U (K1 7, 64+ 8")dRFdRk7 o', (3.53)
R

hierbei ist iiber alle Vektoren &' und Defokusschwankungen ¢’ zu integrieren. Da in

die Fouriertransformierte der Bildwellenfunktion W (k) auch die Objektwellenfunk-

tion O(7) eingeht, bedeutet das, dass man zur Losung des Integrals (3.53) alle Elek-

tronenwellenfunktionen beriicksichtigen muss, die zum Bild beitragen. Zur Losung

des Integral schlug Ishizuka [17] folgende Néiherung vor:
Ok + k) = O(k), (3.54)

was bedeutet, dass die Fouriertransformierte der Objektwellenfunktion nicht vom
Verschiebungsvektor % abh#ngt. Dies ist eine starke Vereinfachung, die es ermoglicht,
O*(F)O(k+ k') vor das Integral iiber 6 und &’ zu zichen. Die Giiltigkeit dieser Niihe-

rung wurde von Hochmeister [11] bestéitigt. Mit dieser Ndherung erhélt man somit

e

K k!

gk, f) = / 0" (KO (k+E) / s(k) / F(8)e2mi O+ kTt (A48 K)o
6/

(3.55)
Nach der Integration iiber dk'ds' bleibt

IB(E, f) = /O*(H’)O(E—f— k_;/)627rz‘(><(l?+k7’)*x(k7’))dk_;/ ) F(/;—{— k7’,k_;')dk7’, (3.56)
ki

wobei F(E + ki, k7’) die Effekte der Strahlkonvergenz und der Fokusunschérfe auf
die Bildintensititsverteilung beinhaltet. Fiir F(k + k', k') gilt
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F(k+ k' k") = Ep(k + k' k") - Es(k + k', k") (3.57)

Tatséchlich miissten in F(E + k", k7’) noch weitere Terme beriicksichtigt werden,
deren Auswirkungen auf den Abildungsprozess nach Ishizuka [17] jedoch als sehr
klein angesehen werden und vernachléssigt werden konnen. In GIl. 3.57 wird der

Einfluss der Strahlkonvergenz durch

Es(k + k' k) = ¢ 3(ma0Ci)® (3.58)

beschrieben, mit Cy = ANCs((F + k)27 — Kk + Af(k + k) — k) und ag dem
halben Strahlkonvergenzwinkel. Entsprechend gilt fiir die Fokusschwankung

EF(E—F k_;’, k_;’) _ 67%(7r/\5((E+k7l)27k7‘/2))2‘ (359)

Beide Funktionen haben reelle Exponenten und bewirken somit eine Ddmpfung In
Abhéngigkeit von der Raumfrequenzen. Durch die Abhéngigkeit von ES(/;+ k7’, k7’)
von der Defokussierung werden bestimmte Raumfrequenzen jedoch genau dann un-
gedimpft iibertragen, wenn sich die Phasenschiebung durch den Offnungsfehler und
die Defokussierung aufheben. Die Dampfung dieser Raumfrequenzen erfolgt dann
lediglich durch Defokusschwankungen.

Gleichung 3.56 kann man auch als

Ip(k, f) = /0*(15")0(/2:’ RN TR R 4 AR (3.60)

ki
schreiben, wobei T(k7’, k+ k" Af) als Transmissionskreuzkoeffizient (TCC) bezeich-
net wird. Eine detaillierte Herleitung der Kontrastddmpfung kann man der Arbeit

von Ishizuka [17] entnehmen.

Nur im Fall der linearen Bildberechnung lassen sich die Dadmpfungsterme leicht
dargestellen. Sie geben einen ersten Anhaltspunkt {iber Raumfrequenzen, die zum
Abbildungsprozess beitragen, und somit eine Abschitzung des mdoglichen Informa-
tionsgehaltes der Bilder.

Bild 3.7 zeigt die CTF fiir eine nicht-ideale Quelle. Die Parameter entsprechen denen
des JEM ARM 1250 mit Side-Entry-Linse im Scherzerfokus. In Bild 3.8 ist die
entsprechende CTF wiederum als Funktion der Raumfrequenz und des Defokus unter

Beriicksichtigung der Ddmpfungsterme dargestellt.

3.2.7 Lineare und nichtlineare Bildbeitrige

Ausgangspunkt der nun folgenden Uberlegungen ist Gleichung (3.60). Dabei ist es

hilfreich, die Objektwellenfunktion als Summe diskreter Fourierkomponenten zu be-



KAPITEL 3. GRUNDLAGEN DER HRTEM 25

1.0

0.5 r ]

0.0

-1.0

0.0 5.0 10.0 15.0
Raumfrequenz [1/nm]

Bild 3.7: Geddimpfte CTF im Scherzerfokus
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Bild 3.8: Geddmpfte CTF im Scherzerfokus bei Variation des Defokus

schreiben.
O(k) =" Q; (3.61)

Auf diese Weise wird die Objektwellenfunktion als Summe ihrer Fourierkomponenten
dargestellt. Bei periodischen Objekten enthélt diese Summe nur diskrete Kompo-
nenten. Diese entsprechen den Intensitéiten des Diffraktogramms. Damit l&dsst sich
G1.(3.60) umformen in:
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Ig(k) =Y Ip(k,k+ K" Af) = / >0 P P TCC (K + K, Af)dE".
n,m o mm

(3.62)
Durch die Vertauschung von Integration und Summation ist es moglich, Gl. (3.60)
als Summe einzelner Integralen zu deuten, also n*m Integrale. Jedes Integral ent-
spricht dabei der Interferenz von zwei Beugungsreflexen. Die Intensitétsverteilung
setzt sich somit aus den Beitrigen einzelner Interferenzterme zusammen. Bedingt
durch die Vielzahl von Interferenztermen kommt es in der Bildebene zu komple-
xen Intensitétsverteilungen, die nicht durch eine naive Interpretation den Atom-
positionen des Kristalls zugeordnet werden konnen. Die Betrachtung der Beitrige

verschiedener Interferenzterme lisst folgende Fille zu:
e k=0 wund K" =0, Nullstrahl:
Ip(k) = O*(0)0(0 + 0)TCC(0,0 4 0, Af) = Q2 (3.63)

Q3 stellt lediglich die Gesamtintensitit des ungebeugten Nullstrahles dar, da
sowohl O*(ky,) als auch O(k,, + k") den Nullstrahl beschreiben. In ihm ist
keine Information iiber die Gitterperiodizitidt der Probe enthalten. In Bild
(3.9) ist ein Ausschnitt aus einem angenommenen Beugungsbild dargestellt.
Der zentrale Reflex entspricht dabei dem Nullstrahl.

» -

o=k k"™

Ok

L L

Bild 3.9: Die Intensititen k = 0 und k" = 0 beschreiben beide den Nullstrahl.

e k=0 und K" # 0, abgebeugter Strahl:

Tp(k) = O*(k})O(0 + k) TCC(0, ki + 0, Af) = 302 (3.64)

Q2 stellt einen Teil der Gesamtintensitéit des Reflexes k, dar, da sowohl O* (k")

als auch O(k, + k) den selben Reflex beschreiben, Bild (3.10).
o k#0und k" =0 oder k # 0 und k" = —Fk, einfache Beugung:
Fiir unverkippte Beleuchtung ist der TCC in k" und k symmetrisch.

I5(k) = O*(0)O0(kp + 0)TCC(0, kpy + 0, Af) + O*(—k)O(0)TCC(=kn, 0, Af)
(3.65)
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Bild 3.10: Die Intensititen k =0 und k" # 0 beschreiben beide den selben
beliebigen Beugungsrefiex.

Dieser Fall beschreibt die Interferenz der Reflexe der Raumfrequenzen k und
—k mit dem Nullstrahl. Da beide symmetrisch zum Nullstrahl liegen, liefern
beide dquivalente Beitrdge zum Bild. Bild (3.11) verdeutlicht diese Symme-
trie. Man bezeichnet alle durch Interferenz mit dem Nullstrahl entstandenen
Beitrége als lineare Reflexe. Beriicksichtigt man in Simulationsrechnungen nur
diese Beitriige, so erhilt man rasch einen groben Uberblick iiber die Struktur
der Probe. Diese lineare Ndherung ist fiir sehr diinne Proben und schwache
Phasenobjekte giiltig. Diese Beugungsreflexe entsprechen denen von Einfach-
beugung. Ist der Anteil der Einfachbeugung im Vergleich zu Mehrfachbeugung
hinreichend grof} entspricht die Dunkelbildbild-Intensitéitsverteilung (also ohne
Beriicksichtigung des Nullstrahles) den Interferenzmustern dieser Beugungsre-
flexe. Mit ihr lassen sich manche zum Teil sehr ausgeprigte Bildstrukturen

nicht erkliren, die man keiner Raumfrequenz direkt zuordnen kann.

. (o

@ L
Bild 8.11: Die Intensititen k # 0 und " =0 oder k # 0 und "= —k
beschreiben die Interferenz der zum Nullstrahl symmetrischen Beu-

gungsrefiexe.

o I # 0 und 2 # 0, Mehrfachbeugung:
Dieses ist der allgemeine Fall. Hier miissen die Raumfrequenzen keine Bedin-
gung erfiillen. Interferenz ist zwischen allen Reflexen mdoglich. Dadurch kommt
es zu vielen neuen Bildstrukturen, die die Bildinterpretation erschweren. Je
dicker eine Probe ist, desto hoher ist der Anteil der gebeugten Strahlen und
somit auch der Beitrag der Interferenzen zwischen ihnen. Diese nichtlinearen
Reflexe konnen zu Bildkontrasten fiihren, die wesentlich stéirker als die linearen

sind und nicht direkt einem Gitterabstand zugeordnet werden konnen. Diese
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Bild 8.12: Die Intensititen k # 0 und k" # 0 beschreiben die Interferenz
beliebiger Beugungsrefleze.

Interferenzterme kénnen als Mehrfachbeugung der Elektronenwelle im Kristall
gedeutet werden. Abbildung (3.12) zeigt ein Beispiel einer Kombination belie-
biger Reflexe.

Grundsétzlich konnen alle abgebeugten Strahlen miteinander interferieren, jedoch
tragen nur die Interferenzen zum Bild bei, die eine kleine Ddmpfung durch den TCC
erfahren. Interferenzen von Beugungsreflexen mit dem gleichen Betrag der Raumfre-
quenz werden durch Fokusschwankungen nur schwach oder bei geeigneter Defokus-
sierung ungeddmpft iibertragen. Somit konnen die nichtlinearen Beitrige wiederum
in zwei Klassen eingeteilt werden, in stark und schwach geddmpfte Interferenzen,
wobei die letzteren vernachléssigt werden. Bild 3.13 und die darauf folgende Tabelle
3.2.7 verdeutlichen das Zustandekommen der [200]-Raumfrequenz durch lineare und
nichtlineare Interferenz. Dabei stellt Bild 3.13 das Beugungsbild einer beliebigen
Zinkblendestruktur dar. Tabelle 3.2.7 enthélt einige Kombinationen von Reflexen
des Beugungsbildes, die einen Beitrag zur [200]-Raumfrequenz beitragen.

Die Komplexitdt der Bildentstehung spiegelt sich im Verlust der direkten Korre-

lation von Atomposition der Probe zu den Intensitidtsmaxima der Bildstrukturen

wieder.
IR %
P [
&2 -E -zzé
&1 i1 11" -
» ™ ™ e
& L v 24
- ] L) -
o1 PR a'l o1
.éﬂ o= gl
.= 11
- )

Bild 3.13: Beugungsbild eines Kristalls der Zinkblendestruktur in [011] Rich-
tung
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| k=[200 | ¥ | E+E |
linear -2,0,0] 10,0,0]
0,00 | [2,0,0]
nichtlinear, -1,1,3] [1,1,3]
keine Ddmpfung | [-1,-1,-1] | [1,-1,-1]
nichtlinear, [-3,-1,-1] | [-1,-1,1]
starke Ddmpfung | [0,-2,-2] | [2,-2,-2]
I5(K) O(k") | O(k + k)

Tabelle 3.1: Lineare und nichtlineare Beitrige zur Raumfrequenz [200] der Zink-
blendestruktur
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Kapitel 4

Eigenschaften verschiedener
Detektortypen

Die Qualitit elektronenmikroskopischer Aufnahmen wird letztendlich auch durch
das Detektionssystem bestimmt. Akkurate experimentelle Bedingungen und hervor-
ragende Probenqualitidt werden durch die Wahl eines ungeeigneten Detektors bzw.
eines Detektors geringerer Giite zunichte gemacht. Ebenso konnen der Detektion
nachfolgende Prozessschritte, die aus einer registrierten Elektronenverteilung digital
verfiigbare Daten machen, die Datenqualitit beeinflussen, z.B. Filmentwicklung bei
Negativen, Digitalisieren, Auslesevorgang bei Bildplatten (engl: Image Plates, IP).

Die Wahl des richtigen Detektors richtet sich dabei nach den experimentellen Moglich-

keiten, den Fragestellungen des Experiments und natiirlich auch nach dem Preis.

4.1 Eigenschaften von Detektoren der HRTEM

Fiir die Registrierung experimenteller Daten der Elektronenmikroskopie stehen ver-
schiedene kommerzielle Systeme zur Verfiigung. In erster Linie sind das der fotogra-
phische Film, CCD-Kamera (Krivanek [68], Zuo [72]), TV-Kamera, und Bildplatten.

Diese Detektoren unterscheiden sich in folgenden Eigenschaften:

e Pixelgrofie
Unter Pixel versteht man das kleinste Element eines digitalisierten Bildes, bei

fotographischen Filmen die mittlere Korngrofle.

e nutzbare Fléiche
Diese entspricht der Detektorfliche, die fiir eine Aufnahme zur Verfiigung

steht. Die Kantenlinge berechnet sich aus Anzahl der Pixel x Pixelgrofle.

e Ubersprechverhalten

Bestrahlt man einen einzelnen Bildpunkt eines Detektors mit einer bestimmten

30
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Intensitit, so kommt es durch ein detektorspezifisches Ubersprechverhalten zu

einer Beeinflussung der Intensitétsverteilung auf benachbarte Pixel.

e Linearitét
Fiir zuverlissige quantitative Aussagen muss man aus dem Wert (Zihlrate)
eines Pixels des Detektors eindeutig auf die Elektronendosis schlieffen kénnen.
Dieses setzt einen linearen Zusammenhang zwischen Elektronendosis und Z&hl-

rate voraus.

e Signal/Rausch-Verhéltnis
Das Rauschen elektronenmikroskopischer Aufnahmen wird durch verschiedene
Beitréige erzeugt.
(I): Die Intensitéitsverteilung 7(k) der Elektronen mit der Varianz o = /I (k)
gehorcht der Poisson-Statistik, d.h. der Wert eines Pixels ist mit einer Unsi-
cherheit o behaftet. Die Reduktion dieses Rauschens erfolgt durch Erhéhung
der Belichtungszeit.
(IT): Das Signal wird durch das Eigenrauschen des Detektors iiberlagert. Ein
Ma$ fiir die Giite eines Detektors ist die Detektions-Quanten-Effizienz (DQE)
(Rose [54], Hermann [52]),

12 o2

DQE — aus~ aus (41)

2 2
S einTein

mit [, der registrierten Intensitét, o, deren Varianz, S,;, dem einfallenden

Signal und o.;, dessen Varianz. Die DQE vergleicht somit das Rauschen vor
und nach der Detektion. Ein idealer Detektor hat die DQE = 1.

e Dynamik
Diese entspricht der Anzahl von Graustufen, die der Detektor unterscheiden
kann, meistens als Bit-Wert angegeben. z.B. verfiigt die im Rahmen dieser
Arbeit verwendete CCD Kamera iiber eine 14 Bit Dynamik, d.h. es konnen
ca 16000 Zahlimpulse registriert werden, bevor der Sittigungsbereich erreicht

ist.

e Quanteneffizienz
Darunter versteht man die Wahrscheinlichkeit, mit der ein registriertes Elek-

tron einen Zahlwert im Detektor liefert.

e Belichtungszeit
Diese ist vom Strahlstrom, Vergrofierung und Empfindlichkeit des Detektors
abhéngig. Die kiirzeste, sinnvolle Belichtungszeit wird durch das Signal zu

Rauschen-Verhéiltnis bestimmt.
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e Eignung fiir elektronischen Datenverarbeitung, praktische Handhabung
Einflussnahme auf die Abbildungsparameter, auch noch wihrend des Bildent-
stehungsprozesses, und instantane digitale Verfiigbarkeit fiir weitere Bildver-

arbeitung sind hierbei ausschlaggebend.

Im Folgenden werden die Eigenschaften der verschiedenen Detektoren beschrieben

und anschliefend verglichen.

Detektoreigenschaften des fotografischen Films

Der fotographische Film besteht aus einer licht- und elektronensensitiven Schicht,
die auf einer transparenten, flexiblen Trigerplatte aufgebracht ist (Zeitler [53]). Der
nutzbare Bereich liegt bei ca 8 cm x 10 cm. Die Bildpunktgrofie liegt in Abhéngigkeit
vom Entwicklungsprozess bei einem Mittelwert von ca 10 um. Die Belichtungszeit
liegt bei Hochstauflosung bei ca 1s. Dabei ist gewihrleistet, dass man sich noch
im linearen Bereich der Schwéirzung in Abhéngigkeit von der Bestrahlungsdosis des
Filmes befindet. Dabei kann unter HRTEM-Bedingungen 8-Bit-Dynamik (256 Grau-
stufen) erreicht werden.

Zu weiteren quantitativen Auswertung dieser Aufnahmen ist eine anschliefende
Digitalisierung notwendig. Dieses geschieht mit einer CCD-Kamera, die die Licht-
durchlissigkeit des Negatives in numerische Grauwerte iibersetzt. Bei der nachtrigli-
chen Digitalisierung des Filmes kann nur ein kleiner Ausschnitt erfasst werden. Es
steht nur ein Bereich von 1024x1024 Pixel zu Verfiigung. Um eine ausreichende
Auflésung zu erreichen, muss mit einer hohen Vergroflerung das Bild digitalisiert
werden. Das digitale Einlesen des gesamten belichteten Bereichs wird dariiber hin-
aus auch durch den Arbeitsspeicher der Auswertungscomputer verhindert. Damit

wird der effektive, quantitative auswertbare Bereich sehr stark reduziert.

Detektoreigenschaften der CCD-Kamera

Elektronen, die mit einer CCD-Kamera registriert werden sollen, treffen zuerst auf
einen Szintillator. Hier erzeugen sie Photonen, die iiber optische Elemente wie Lin-
sen, Spiegel und Fiberleiter auf den eigentlichen CCD-Chip gelangen. Hier kommt
es zu einer Ladungstrennung, die verstarkt wird und im Ausleseprozess dann als
Spannung durch einen Analog/Digitalwandler ermittelt wird. Diese Spannung steht
in einem direkten, linearen Zusammenhang mit der Elektronendosis. Der verwende-
te CCD-Chip besteht aus 1024x1024, 25 ym groflen Pixeln und erreicht damit eine
Kantenlinge von ca 2,5 cm. Das Auslesen des CCD-Chips geschieht mittels eines ex-

ternen Rechners, mit dem die Bilder sofort betrachtet werden kénnen. Korrekturen
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des Ausschnittes und der Belichtungszeit sind zeitnah moglich, was eine Kontrol-
le der Bildqualitit erheblich vereinfacht. Die Bilddaten liegen danach digital vor
und stehen ohne weitere Prozessschritte der quantitativen Bildverarbeitung und -
analyse zur Verfiigung. Der CCD-Chip hat eine 14-Bit-Dynamik, was unter HRTEM-
Bedingungen jedoch nicht erreicht wird. Vielmehr erreicht man hier Z&dhlwerte von
nur ca 500 Elektronen bei einer Belichtungszeit von 1s. Die Aufnahmequalitit ist
jedoch vom Ubersprechverhalten der CCD-Chip beeintriichtigt.

Detektoreigenschaften der Bildplatten (IP, engl. Image Plates)

Die Bildplatte hat einen dhnlichen Aufbau wie die Fotoplatte (Zuo [71], Niichter [75],
Weickenmeier [76]). Auch hier ist auf einer flexiblen Trégerplatte eine elektronen-
empfindliche Schicht aufgebracht. Der verwertbare Bildbereich entspricht dem der
Fotoplatte und kann in die gleichen Halterungen eingebaut werden. Die IP zeichnet
sich durch eine sehr hohe Empfindlichkeit aus und verfiigt wie die CCD-Kamera
iiber eine lineare Intensitidtscharakteristik. Der Auslesevorgang wird mit Hilfe ei-
nes Lasers in einem speziellen Auslesegrit durchgefiihrt. Man erreicht damit eine
Auflésung von 3700x3000 Pixel, wobei die Pixelgrofie ca 25 um betrigt. Die Dyna-
mik ist hoher als 16 Bit und ertffnet damit neue Anwendungsfelder wie z.B. die
quantitative digitale Auswertung von Beugungsbildern. Bemerkenswert ist die Ver-
schlechterung der Rauschcharakteristik beziiglich der Poisson-Statistik (Gemming
[74]). Dieses zeigt sich besonders bei Aufnahmen mit geringem Kontrast. Hier sind
die Bilder deutlich stérker verrauscht als Aufnahmen mit der CCD-Kamera. Bemer-
kenswert ist die Wiederverwendbarkeit der IP’s. Durch Bestrahlen mit UV-Licht

lassen sich Bildplatten 16schen und damit nahezu beliebig oft wiederverwenden.

Detektoreigenschaften der TV-Kamera

Den bisher vorgestellten Detektoren ist eins gemein, die Aufnahmen sind bestenfalls
zeitnah, jedoch nie unmittelbar zugénglich. Selbst im Fall der Multi-Scan-CCD Ka-
mera vergehen zwischen Ereignis und dessen Darstellung mindestens zwei Sekunden,
die fiir das Auslesen und fiir die Berechnung bzw. der Darstellen des Bildes benotigt
werden. Bei der TV-Kamera wird lediglich das Bild des Szintillator auf einen Mo-
nitor abgebildet. Die Auflésung entspricht dabei dem VGA-Standart 400x640 bei
ca 6-Bit Bilddynamik. Durch die Moglichkeit einer Videoaufzeichnung lassen sich

beliebig hohe Datenmengen speichern.
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4.2 Modulationstransferfunktion (MTF) und Ent-
faltung

4.2.1 FEinfluss des Detektors auf die MTF

Detektoren registrieren die Intensitétsverteilung und erzeugen Bilder dieser Vertei-
lung. Sie beeinflussen jedoch auch im erheblichen Mafle die Bildqualitit.

Die Wirkung der Detektoren liegt in einer Verwaschung des einfallenden Signals.
Dieses geschieht bei den verwendeten Detektoren auf unterschiedliche Weise. Im
Folgenden wird die Ursache dieser Verwaschung der einzelnen Detektoren beschrie-

ben.

MTF der CCD-Kamera

Die wichtigste Ursache fiir die Verwaschung liegt bei der CCD-Kamera im Umwand-
lungsprozess der Elektronenenergie in Lichtquanten im Szintillatorschirm. Dieser
Prozess ist zwar streng lokalisiert, die emittierten Photonen werden jedoch durch
den Kristall teilweise gestreut. Der Austrittsort der Photonen entspricht nicht mehr
genau dem Registrierungsort der Elektronen. Es kommt somit zu einer Aufstreuung
des Signals, die von der Dicke des Schirmes abhéingt. Dieser Prozess fiihrt zu einer
Verbreiterung des Signals auf benachbarte Pixel. Die Verwendung beliebig diinner
Szintillatorkristalle ist aus Griinden der Quanteneffizienz nicht mdglich. Hier muss
ein Kompromiss eingegangen werden zwischen einem guten Signal /Rausch-Verhilt-
nis einerseits und andererseits geringer Verwaschung. Ein weiterer Effekt, der die
Bildqualitéit beeintréchtigen kann, ist die Reflexion der Quanten an der Szintilla-
torunterseite. Dadurch kann es zu einer sehr weitreichenden Delokalisierung des
Elektronensignals kommen. Abhilfe kann hier durch Verwendung von Szintillatoren
mit entspiegelter Unterseite geschaffen werden. Diese Art von Szintillator ist in der
CCD-Kamera des JEM ARM 1250 integriert. Die Wirksamkeit der Entspiegelung
wurde von Weickenmeier [77] durch eine radiale Integration der Punktverwaschungs-
funktion (engl. Point Spread Function, PSF) tiberpriift. Dabei erreichte man schon
durch die Integration iiber wenige Nachbarpixel nahezu die gesamte Intensitéit, was
fiir die hohe Giite des Detektors spricht.

MTF der Image Plates

Die Elektronen, die durch die Bildplatte erfasst werden, regen in der sensitiven
Schicht die als Farbzentren eingebrachte Europium Atome in einen metastabilen
Zustand an. Hierbei kommt es wiahrend des Absorptionsvorgang durch Streuung

zur Verwaschung des Signals. Das Auslesen der belichteten Bildplatten vergréfiert
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diese Unschérfe. Durch das rote Laserlicht werden die Europium Atome aus ihrem
metastabilen Zustand in einen sehr kurzlebigen Zustand angeregt, der entsprechend
der mittleren Lebenszeit in den Grundzustand zerfillt. Das dabei emittierte Licht
wird als Signal ausgewertet. Durch das Abrastern der Bildplattenoberfliche mit einer
nicht punktférmigen Lasersonde wird das Signal iiber einen bestimmten Bereich

gemittelt. Die eigentliche Pixelgrofie wird durch die Grofle der Lasersonde bestimmt.

MTF der Photoplatte

Die Beurteilung der Filmeigenschaften in Bezug auf die Verwaschung des Bildsi-
gnals ist nicht eindeutig. Es erfolgt durch die Belichtung der Filmplatte eine leich-
te Verwaschung durch Streuung der Elektronen in der sensitiven Schicht. Bei der
Entwicklung kann die Korngrofie durch die Entwicklereigenschaften modifiziert wer-
den. Den bei weitem gréfleren Einfluss hat jedoch die nachfolgende Digitalisierung.
Durch leichtes Defokusieren der Optik, die vor dem eigentlichen CCD-Chip liegt,
kann das Rauschen im digitalisierten Bild nahezu beliebig verdndert werden. Wird
die Abtastrate so gewéhlt, dass mehrere Pixel Informationen des selben Silberkorns
enthalten, so wird dadurch eine sehr hohe Korrelation der Pixel angezeigt. Dies be-
deutet, dass benachbarte Pixel identische Informationen enthalten. Somit lésst sich
bei Filmplatten jede gewiinschte Ubertragungsfunktion ”einstellen”. Bedingt durch
diese Beliebigkeit ist daher grofile Vorsicht geboten, wenn Ergebnisse unterschiedli-
cher Bilderserien miteinander verglichen werden. Dieses gilt insbesondere auch beim

Vergleich mit Aufnahmen, die mit anderen Detektortypen gemacht wurden.

4.2.2 Bestimmung der MTF mit der Rauschmethode

Im Folgenden wird ein Verfahren zur Bestimmung der Ubertragungseigenschaft von
CCD-Kamera und IP vorgestellt, das auf der so genannten Rauschmethode nach
Weickenmeier [77] basiert. Weiles Rauschen wird als Eingangssignal auf den De-
tektor gegeben. In der HRTEM leuchtet man dazu den Detektor gleichméflig mit
Elektronen aus. Die Intensitéiten aller Pixel sind Poisson-verteilt und damit un-
abhingig von einander. Die Ubertragungseigenschaften des Detektors modifiziert
die Eingangsrauschstatistik. Das Ausgangssignal eines idealen Detektors entspricht
nun ebenfalls dem weiflen, korrelationsfreien Rauschen. Das Rauschspektrum ist in
diesem Fall bis auf den Nullstrahl, der den Intensitdtsmittelwert des ganzen Bildes
repriasentiert, konstant, d.h. alle Frequenzen sind gleichmé&fig vertreten. Das Fre-
quenzspektrum erh&lt man durch eine Fouriertransformation des Ausganssignals.
Abweichungen von einem konstanten Wert haben ihren Ursprung in der Ubertra-
gungseigenschaft des Detektors, der MTF.

Mathematisch wird dieser Zusammenhang durch eine Faltung beschrieben:
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Bildrauschen = Poissonrauschen * PSF (4.2)

Das Eingangsrauschbild wird mit der PSF gefaltet. Anschlieende Fouriertransfor-

mation liefert:

F(Bildrauschen) = F(Poissonrauschen) - F(PSF)
= (Konstante + Rauschen) - MTF (4.3)

MTF und PSF sind somit iiber eine Fouriertransformation gekoppelt. Gl. 4.3 enthilt
die Messvorschrift fiir die Detektorgiite. Die Auswirkung der MTF auf das elektro-
nenoptische Bild, also die registrierte Intensitét I,(7) kann man in Gleichung 4.4

erkennen.

F(I(7) = F(Up(7) Up(7) - MTF = U5 (k)* W a(k) - MTF (4.4)

Das Diffraktogramm, also die Fouriertransformierte der registrierten Bildintensitét
entspricht somit dem Produkt der MTF mit der Bildintensitét vor der eigentlichen
Registrierung. Auf einzelne Raumfrequenzen bezogen bedeutet dieses, dass durch
den Detektor jede Raumfrequenz im Diffraktogramm um einen bestimmten, von
dieser abhiingigen Faktor geddmpft wird. Die Wirkung des Detektors kann durch
eine Funktion beschrieben werden. Durch Kenntnis der Umkehrfunktion kann im
Prinzip der Informationsverlust vermieden werden. Das entsprechende Verfahren ist
die Entfaltung der Aufnahme mit der PSF [75]. Dazu wird nach Gl. 4.4 das Diffrak-
togramm durch die MTF dividiert. Die anschlielende inverse Fouriertransformation
liefert das korrigierte Bild. Der Nachteil dieses Verfahrens ist jedoch, dass durch die
Entfaltung des Bildes zusitzliches Rauschen erzeugt wird. Sdmtliche hohen Raum-
frequenzen, also nicht nur die Raumfrequenzen, die ihren Ursprung in der Beugung
im Kristall haben, sondern auch die Rauschanteile werden in ihrer Intensitét erhoht.
Bei einem quantitativen Vergleich mit simulierten Bildern kann man auch einen al-
ternativen Weg gehen. Hier kann es vorteilhaft sein, die simulierten Bilder mit der
PSF des Detektors zu falten. Dadurch wird die Simulation an das Experiment an-

gepasst und man erhilt Bilder, die der Realitdt entsprechen.

Die Messung der MTF wurde im Rahmen dieser Arbeit im Rotationsmittelungs-
verfahren nach Weickenmeier [77] durchgefiihrt. Dabei wird das registrierte Bild
Fourier-transformiert und um den Nullstrahl rotationsgemittelt. Die erhaltene Funk-
tion entspricht der MTF. Dabei tritt allerdings ein Normierungsfehler auf. Bei Ver-
wendung der FF'T kommt es durch die damit bedingte periodische Fortsetzung des

Bildes zur Korrelationen von Pixeln, die sich an den entgegengesetzten Seiten des
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Detektors befinden. Dadurch tritt bei Berechnung der MTF nach Gleichung 4.4 fiir
niedrige Frequenzen ein viel zu hoher Wert auf. Daher ist eine Korrektur dieser
Werte der MTF auf 1 n6tig. Annahme dabei ist, dass diese niedrigen Frequenzen
nahezu ungeddmpft iibertragen werden, und dass es innerhalb des Detektors zu kei-
nem weitreichenden Ubersprechverhalten kommt, sondern nur zur Beeinflussung von
wenigen Nachbarpixeln.

Die erhaltenen Ergebnisse (dargestellt in Bild 4.1), die fiir die CCD-Kamera am
JEM ARM 1250 bei 1250 KV und fiir Image Plates durchgefiihrt wurden, wurden
mit entsprechenden Arbeiten anderer Autoren, (Gemming [74], Niichter [75]), vergli-
chen und prinzipiell reproduziert. Abweichungen ergeben sich durch die unterschied-
lichen Messverfahren. Alternativ zum hier verwendeten Verfahren wurde durch Gem-
ming [74] keine Rotationsmittelung, sondern eine Mittelung entlang der Bildkanten
durchgefiihrt (Nufer [73]). Dabei wird das Rauschbild zuerst zeilen- und spaltenweise
Fourier-transformiert und danach gemittelt. Niichter [75] wendete zusétzlich auch
die Kantenmethode nach Fang [78] an. Hierbei wird das Linienprofil der Abschat-
tung unterhalb einer scharfen Kante als PSF gemessen. Diese Methode ist jedoch
experimentell sehr schwer zu realisieren, da die Justierung der Kante in Bezug auf
den Detektor bis auf auf 25 um (entsprechend der Grofle der Pixel) genau erfolgen
muss. Allerdings ist mit dieser Methode das Problem der Normierung gelost, da hier

zur Messung der PSF keine Fouriertransformation notwendig ist.

1.0

08 Bildplatte

0.6

MTF

04 r

0.2 Slow-Scan-CCD

0.0 : : : :
1/512 0.1 0.2 0.3 0.4 1/2
Ortsfrequenz (1/Pixel)

Bild 4.1: MTF von IP FUJI, (Auslesegerdt FDL5000) und der Slow-Scan-
CCD Kamera (GATAN) bei 1250 KV am JEM ARM 1250. Die
MTF der Photoplatte ist bedingt durch die unterschiedliche Pizel-
grife und durch individuelle Entwicklung/Digitalisierung nicht ein-
deutig darstellbar
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4.2.3 Wahl eines geeigneten Detektors fiir die HRTEM

Offensichtlich gibt es den idealen Detektor nicht. Die Wahl eines Detektors ist stets
mit einem Kompromiss verbunden. Fiir die digitale, quantitative Kontrastanaly-
se stehen die Linearitéit und die Eignung fiir elektronische Datenverarbeitung im
Vordergrund. Aus diesen Anforderungen resultierte die Wahl der Slow-Scan CCD-
Kamera als Detektor im Rahmen dieser Arbeit. Es sind die hohe Dynamik, die
unmittelbare Datenverfiigbarkeit, die Linearitdt und die unmittelbare Kontrolle der
Aufnahmequalitit die die Slow-Scan-Kamera auszeichnen. Gleichzeitig muss jedoch
die sehr kleine nutzbare Fliche und das Ubersprechverhalten als Nachteile in Kauf
genommen werden. Die Vorteile gegeniiber der Fotoplatte und IP sind jedoch so
herausragend, dass das Ubersprechverhalten und der kleine Bildausschnitt toleriert
werden konnen. Ersteres kann durch eine Entfaltung mit der entsprechenden PSF
heraus gerechnet werden, und somit in seiner Bedeutung fiir die hochauflésende
Elektronenmikroskopie relativiert werden. Da im Rahmen dieser Arbeit vor allem
Untersuchungen von einzelnen Elementarzellen durchgefiihrt werden sollen, ist der

kleine verwertbare Bildbereich auch kein gravierender Nachteil.



Kapitel 5

Experimentelles Vorgehen und
Bildsimulation

In diesem Kapitel wird das Vorgehen und die Durchfiihrung des digitalen, quan-
titativen Vergleichs von experimentellen Hochauflésungsbildern mit Bildsimulation
erldutert.

Die Analyse erfordert mehrere Bilderserien mit unterschiedlichen Defokussierun-
gen des Mikroskops, jeweils mit und ohne Energiefilterung. Dabei kamen neben
der hauptsichlich verwendeten Slow-Scan-CCD Kamera auch Negative und Image-
Plates zum Einsatz. Dariiber hinaus wird auf weitere Parameter eingegangen, die
auf den Vergleich Einfluss haben koénnen, so z.B. auf Debye-Waller Faktor, modifi-
zierte Streufaktoren und Strahl- und Probenverkippung, Belichtungszeit und Dauer

der Bestrahlung.

5.1 JEM ARM 1250, experimentelle Bedingun-
gen

Alle Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit erfolgten am JEM ARM 1250. Die-
ses Mikroskop liefert im Routinebetrieb in der verwendeten Konfiguration (side-
entry-Linse, auch in-situ-Linse) bei einer Beschleunigungsspannung von 1250 kV ein
Punktauflosungsvermégen von 1.2 A. Bild 5.1 zeigt das zwei Stockwerke iiberragende
Geriit.

Dieses Mikroskop hat neben seinem hervorragenden Auflosungsvermogen weitere
Ausstattungsmerkmale, die einzigartige Moglichkeiten zur quantitativen Bildanaly-

se erlauben.
Das JEM ARM 1250 ist mit einem selektiven Energiefilter ausgestattet. Damit lassen

sich Aufnahmen machen, bei denen nur Elektronen eines bestimmten Energieverlu-

stes zur Belichtung beitragen. Um den Einfluss inelastisch gestreuter Elektronen auf

39
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Bild 5.1: Saule und Hochspannungstank des JEM ARM 1250

den Bildkontrast und auf den Intensitdtsverlauf zu untersuchen, wurden Defokus-
serien sowohl mit als auch ohne Energiefilterung durchgefiihrt. Bei dem mafigeblich
angewendeten Verfahren konnten nur die elastisch gestreuten Elektronen den Ener-
giefilter passieren (zero-loss-Filterung, Energiefenster ca. 5 eV).

Das JEM ARM 1250 kann mit unterschiedlichen Linsensystemen betrieben wer-
den, side-entry Linse und top-entry Linse. Der grofle Vorteil der side-entry-Linse
gegeniiber der durch ein besseres Auflésungsvermogen ( 1.0514) herausragenden top-
entry-Linse ist die Moglichkeit zur Verwendung verschiedener Probenhalter, die
den Betrieb bei unterschiedlichen Temperaturen ermoglichen. Es steht ein Tief-
, ein Normal- und ein Hochtemperaturprobenhalter zur Verfiigung. Damit lassen
sich Probentemperaturen von 110 K bis ca 1300 K realisieren. Zur Ermittelung
der Abhéngigkeit des Bildkontrastes von der Temperatur erfolgten Untersuchungen
bei unterschiedlichen Temperaturen (77K, 300K und 550K). Mit Hilfe der dabei
gewonnenen Daten kann der Einfluss des Debye-Waller-Faktors auf die Intensitéts-
verteilung bei HRTEM-Aufnahmen abgeschétzt werden.

Die Registrierung der Bildintensitdten am JEM ARM 1250 wurde hauptsichlich mit
der GATAN Slow-Scan-CCD Kamera durchgefiihrt. Alternative Detektoren (pho-
tographische Negative und Image-Plates, siehe auch Kap. 4) wurden lediglich zu
Vergleichszwecken verwendet. Im Falle der CCD-Kamera wurden alle Aufnahmen
bei einer 60000-fachen Mikroskopvergroflerung und einer anschlielenden 18-fache
VergroBerung durch die Linsensysteme des Energiefilters, also 1080000-facher Ge-
samtvergroflerung, durchgefiihrt. Diese hohe Vergréflerung ist erforderlich, um die

Details der Struktur der Elementarzellen erkennen zu konnen. Beispielsweise wird
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die Si-<110> Elementarzelle bei der Registrierung mit einem 1024x1024 CCD-Chip
mit 25um Pixelgrofle auf ca. 18 x 26 Pixel abgebildet. Wihlt man eine kleinere Ver-
groflerung, so reduziert sich die Anzahl der Pixel pro Elementarzelle entsprechend
und feine Details lassen sich nicht mehr auflésen. Wegen der hohen Vergréflerung ist
der beobachtete Objektbereich jedoch relativ klein. Die beste Belichtungszeit wurde
ermittelt. Dabei musste ein Kompromiss zwischen Signal/Rauschen-Verhiltnis und
der maximalen Probendrift gefunden werden. Die Belichtungszeit von einer Sekunde
stellte sich dabei als optimal heraus. Bei dieser Belichtungszeit wurden Zihlraten
mit der CCD-Kamera von durchschnittlich ca. 400 erreicht.

Herausragende Stabilitdten sind kennzeichnend fiir dieses Mikroskop. Dabei sind
mechanische Stabilitdten durch bauliche Mafinahmen (luftgefedertes, schweres Fun-
dament) erreicht worden.

Die durch Hoschen [8] erreichte elektrische Stabilitéit der Beschleunigungsspannung
und des Linsenstromes iiber das vom Hersteller spezifizierte Mafl hinaus erlauben
das Arbeiten bei einer sehr giinstigen Kontrasttransferfunktion.

Auftretender Probendrift kann durch eine von R. Héschen [10] entwickelte elektro-

nische Driftkompensation Einhalt geboten werden.

5.2 Probe und Probenpriparation

Eine sehr hohe Probenqualitét ist eine grundlegende Voraussetzung fiir hochwerti-
ge Aufnahmen. Als Probenmaterial kamen Si-Spaltproben in <110> Orientierung
nach Cerva [37] Einsatz. Dieser Probentyp ist auf Grund seiner Eigenschaften fiir
quantitative Untersuchungen besonders geeignet.

Durch den definierten Dickenverlauf, der sich aus dem Schnittwinkel der Si (111) Net-
zebenen von 70,53°ergibt, lasst sich die Probendicke an jeder Stelle einer Spaltprobe
theoretisch eindeutig als Funktion der Entfernung vom Probenrand bestimmen. Das
setzt jedoch einen ideal gespaltenen Kristall voraus, bei dem die Probendicke eine
lineare Funktion des Abstandes vom Probenrand ist. Die schematische Darstellung
der Probengeometrie ist in Bild 5.2 zu sehen, eine detaillierte REM-Aufnahme der
Probenspitze in Bild 5.3.

Durch Oxydation mit Luftsauerstoff bildet sich unmittelbar nach dem Spaltvorgang
eine amorphe Siliziumdioxid Deckschicht auf der Probenoberfliche. Bedingt durch
diese Schicht kann der Beginn des kristallinen Bereichs nicht eindeutig bestimmt
werden, siehe Bild 5.4. Die Unsicherheit U wéchst dabei mit der Dicke der amor-
phen Schicht. Bei der geometrischen Bestimmung der Probendicke muss somit eine
Unsicherheit von der Dicke der amorphen Schicht mit beriicksichtigt werden. Die Un-

sicherheit U (Bild 5.4) kann als grobe Abschétzung der Schichtdicke angenommen
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Bild 5.2: schematsche Darstellung der Geometrie der Si-Spaltproben

Bild 5.3: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme der Probenspitze

werden. Diese Schichtdicke betrdgt somit wenige Angstrom. Die amorphe Schicht
bleibt iiber den experimentellen Zeitraum nahezu konstant, da die Probe aufler der
Bestrahlung im Mikroskop, keinen weiteren Einfliissen ausgesetzt ist.

Die einfallende Elektronenwelle wird nicht nur durch den Kristall, sondern auch
durch die amorphe Schicht beeinflusst. Dieses resultiert in einer allgemeinen Ver-
schlechterung der Bildqualitét, die sich jedoch, bedingt durch die geringe Schicht-

dicke, nur an diinnen Probenstellen bemerkbar macht.

Die Uberpriifung der Ergebnisse der quantitativen Auswertung der Bildkontraste
setzt identische experimentelle Bedingungen voraus. Dazu gehort, dass die unter-
suchten Proben unter identischen Bedingungen hergestellt werden, und dass somit
vergleichbare Probeneigenschaften resultieren.

Die Probenpriparation bei Spaltproben ist denkbar einfach und reproduzierbar.

Die in <110> orientierten einkristallienen Scheibchen (eng. wafer) werden mecha-
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Bild 5.4: Schematischer Schnitt durch die Probe

nisch auf ca. 60 p gediinnt. Anschlieflend wird der Wafer durch das Ausiiben eines
kleinen Druckes durch ein Holzstdbchen gespalten. Dieser bricht entsprechend dem
Bild 5.2 keilférmig entlang der (111) Hauptebenen. Anschlieflend wird ein geeigne-
tes Bruchstiick mit einem Epoxyd-Harzkleber vororientiert auf einen Probenhalter
geklebt, Bild 5.5. Zur Vermeidung von statischen Aufladungen empfiehlt sich die

Verwendung von Leitsilber.

5.3 Digitale Bildverarbeitung

Die Bildintensitidt der CCD Kamera steht nur dann im linearen Zusammenhang
mit der Elektronendosis, wenn alle Pixel bei gleicher Bestrahlungsdosis die gleiche
Ladung registrieren. Bedingt durch Herstellungstoleranzen bei der Chipherstellung,
muss die Charakteristik aller Pixel des Detektorchips bestimmt werden. Dies ge-
schieht in zwei Schritten.

Der erste Schritt ist die Messung des Dunkelstrombildes, das die in den Pixeln vor-
handene Ladung bestimmt, ohne dass der Chip belichtet wurde. In einem solchen
Bild lassen sich so genannte ,hot spots“ erkennen. Diese Pixel haben immer einen,
von der Belichtungsdosis unabhéngigen, gleich bleibend hohen Wert.

Durch Aufnahme eines Bildes bei gleichméfliger Beleuchtung kann die Empfindlich-

keit der Pixel und die Lage der ,cold spots“ bestimmt werden. Diese Pixel haben
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Bild 5.5: Si-Spaltprobe auf Probenhalter

einen von der Belichtungsdosis unabhéngigen, gleich bleibend niedrigen Wert. Mit
Hilfe dieser Aufnahmen setzt sich die Korrektur zusammen, mit der die Auswir-
kungen dieser Kamera-Artefakte kompensiert werden (bei Digital Micrograph Gain:
Normalized Mode). Unter diesem Aufnahmemodus wurden die experimentellen Bil-
der mit der CCD-Kamera gemacht.

Der Szintillationsschirm der CCD Kamera detektiert nicht nur Elektronen, sondern
auch Rontgenquanten, die durch die Wechselwirkung der Elektronen mit dem Szinti-
latormaterial entstehen. Die Registrierung eines Rontgenquantes durch ein einzelnes
Pixel fiihrt durch die hohe Energie zu einem extremen Signal, das deutlich {iber den
Signalen anderer Pixel liegt. Damit die wenigen Rontgen-Pixel keinen grofien Ein-
fluss auf den Bildkontrast haben, werden sie durch eine einfache Programmroutine
erkannt und auf den Mittelwert der Umgebungspixel gesetzt.

Die anschliefende digitale Bildverarbeitung wurde mit dem Bildverarbeitungspro-
gramm PV-Wave (Visual Numerics) [25] auf Digital Workstations durchgefiihrt. Die-
ses Programmpaket stellt sehr viele Werkzeuge zur Bildverarbeitung zur Verfiigung,
um mit definierten mathematischen Prozeduren Datensétze aus dem Bildmaterial zu
generieren, oder um die Bilddaten in gewiinschter Weise aufzubereiten. Fiir Fourier-
transformationen, Faltungen und Frequenzfilterungen oder simple Beeinflussung der
graphischen Ausgabe wie Definierung von Bildausschnitten, Anpassung der Bilddy-
namik, Rotation und Skalierung sind vordefinierte Prozeduren vorhanden, die ein
schnelles und effektives Programmieren erlauben. Mit Hilfe dieser Programme ist
es moglich, komplexe Bildverarbeitungsprozesse sequenziell auszufiihren und die ge-

samte Bildverarbeitung in einem so hohen Mafle zu automatisieren, dass sehr grofle
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Datenmengen verarbeitet werden kénnen. Einen Anhaltspunkt fiir die Notwendig-
keit dieser Automatisierung gibt der Rechenaufwand fiir eine Bilderserie. Da der
Bildvergleich elementarzellenweise geschehen sollte, musste fiir einen Datensatz 338
(= 13 verschiedene Defokussierungen x 26 Dicken) mal der gesamte Bildverarbei-

tungsprozess durchlaufen werden.

5.4 Bildsimulation

Die den Experimenten entsprechenden Simulationen wurden mit dem von Stadel-
mann [1] entwickeltem Computerprogramm Paket EMS (engl.: Electron-Microscopy-
Simulation) durchgefiihrt. Dieses Programm beschreibt den Abbildungsprozess ent-
sprechend Kapitel 3 mathematisch. EMS ist modular aufgebaut. Dabei reprisentiert
jedes Modul einen bestimmten Prozess des Abbildungsvorgangs. Bild 5.6 gibt einen
Uberblick iiber die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Module. Diese Module
werden hintereinander durchlaufen, die Ausgabedatei des einen ist dabei die Einga-
bedatei des folgenden Moduls.

TV3 PR3

Bild 5.6: Schematischer Ablauf der Bildsimulation mit EMS

e BU1
Durch die Wahl der Raumgruppe, der Atomsorte und der Gitterkonstanten
wird die Kristallstruktur bestimmt. Die hier gebildete Datei enthélt die Struk-

turfaktoren der Kristallatome.

e PGI1
Hier werden die Parameter festgelegt, die fiir die Berechnung des Fresnel-

Propagators und des Phasengitters erforderlich sind.

e MS1
Die Berechnung der Austrittswellenfunktion, d.h. die Propagation der Eintritt-
wellenfunktion durch den Kristall ist das Ergebnis der Multislice-Berechnung
dieses Moduls. Die Anzahl der Tterationen bestimmt dabei die Dicke des Kri-
stalls. Die Keilform der Probe wurde entsprechend Bild 5.4) durch Anein-

anderreihung einzelner Sdulen von Elementarzellen approximiert. Die dabei
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getroffene Ndherung beriicksichtigt nicht, dass die ebene Welle schrig auf den
Kristall trifft. Grundsétzlich hat eine schrig auftreffende Blochwelle eine an-
dere Losung als eine ebene. Zwei Annahmen bestétigen jedoch die Giiltigkeit
dieser Ndherung.

(I) Hirsch et al [33] zeigten, dass bei Einfallswinkeln < 30°fiir Elektronen um
100 KV diese Naherung giiltig ist. Im Rahmen dieser Arbeit wurde mit 1250
KV Beschleunigungsspannung gearbeitet. Bei dieser hohen Elektronenenergie
gilt die Naherung bis ca. 45 °.

(IT) Die Giiltigkeit der Siulenapproximation mit der Simulation einer Super-
zelle konnte bestétigt werden. Eine Superzelle beinhaltet alle Atompositionen
innerhalb des Abbildungsbereichs und nicht nur einzelne Elementarzellen. Die
beobachteten Unterschiede der simulierten Bilder der Superzelle des Proben-
keils und der durch Sdulen approximierten Keilstruktur waren sehr niedrig und

hatten fiir die Aussagen im Rahmen dieser Untersuchungen keine Relevanz.

e IMI1
IM1 berechnet den Durchgang der Austrittswellenfunktion durch die Objek-
tivlinse, wobei auch Linsenfehler beriicksichtigt werden. Damit ist die Bildwel-
lenfunktion bestimmt. Die dazu bené6tigten Abbildungsparameter kénnen hier
variiert werden. Bei der Berechnung der Austrittswellenfunktion muss beach-
tet werden, dass in EMS der Defokus ab der Wellenaustrittsebene der Probe
definiert ist. Aufgrund der Symetriebedingungen der Probenanordnung (siehe
Bild 5.4) muss der Defokus bei jeder Berechnung um die halbe Probendicke
erh6ht werden. Man erhélt somit einen Keil der symmetrisch zur Objektivmit-

te liegt.

e DI3
Hier werden Beugungsbilder berechnet, deren Basis die Daten des Moduls BU1

sind.

e TV, PR3, DS3
Diese Module werden lediglich zur Darstellung der berechneten Bilder auf

Drucker oder Bildschirm benétigt

Fiir den digitalen Bildvergleich stehen am Ende des Prozesses Bilder zur Verfiigung,
die durch optimale Anpassung der Abbildungsparameter das Experiment bestmdoglichst

simulieren.
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5.5 Simulation eines Dicken/Defokus-Tableaus

Durch Simulation von Elementarzellen verschiedener Dicken und Defokussierungen
erhdlt man Datensitze, die den Parameterbereich représentieren, der im Rahmen
dieser Dissertation untersucht wurde. Ordnet man diese Aufnahmen in einer zwei-
dimentionalen Matrix an, so erhilt man ein Dicken/Defokus Tableau von Bildern
von Elementarzellen. Bild 5.8 zeigt dieses Tableau fiir den Defokusbereich von 0 -
100 nm und den Dickenbereich von 0,8 nm - 22,8 nm.

In diesem Tableau ist jede Elementarzelle durch einen Dicken- und einen Defokus-

wert charakterisiert.

5.6 Generierung experimenteller und simulierter
Tableau-Datenséitze

Aus einer Defokusserie experimenteller Aufnahmen wurden Dicken-Defokus-Tableaus
erzeugt. Dieses Verfahren ist in Bild 5.5 dargestellt. Dazu wurden geeignete Aus-
schnitt (entsprechend dem Dickenverlauf auch als Keil bezeichenbar) aus den expe-
rimentellen Aufnahmen definiert (a, in Bild 5.5). Diese Keile werden nach der Be-
stimmung des Defokus (siehe dazu Kap. 7) zu einem Bild zusammengesetzt. Dieses
Bild représentiert das experimentelle Dicken-Defokus-Tableau, da allen Elementar-
zellen eine eindeutige Dicke/Defokus-Koordinate zugeordnet wird (b, in Bild 5.5).
Somit existieren nun simulierte und experimentelle Tableaus. Ordnet man nun jeder
einzelnen Elementarzelle eines Tableaus einen Wert zu, z.B. Kontrast, Gesamtinten-
sitdt oder Bildiibereinstimmung, so erhélt man ein entsprechendes Datenfeld.

Fiir jede Defokussierung werden im néchsten Schritt die Werte in Abhéngigkeit von
der Dicke aufgetragen (c, in Bild 5.5). Man erhilt somit eine Schar Kurven, deren
Anzahl der Anzahl der Keile der jeweiligen Defokussierungen entspricht. Diese Kur-
ven werden im letzten Schritt komprimiert dargestellt (d, in Bild 5.5). Somit erhilt
man eine Auftragung, die eigentlich aus mehreren verschiedenen Kurven besteht. Ein
Vorteil dieser Auftragung ist, dass man einen guten Eindruck von der Abhéngigkeit

von der Defokussierung bekommt.
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Bild 5.7: Schematische Darstellung der Generierung von Tableau-Daten aus
einer Defokusserie experimenteller Aufnahme, Erlduterung im Text
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22.8

Dicke [nm]

0./6

100 Defokus [nm] 0

Bild 5.8: Dicken-Defokus-Tableau von St <110> fiir den Defokusbereich 0 bis
100 nm, Dickenbereich 0.76 bis 22.8 nm. Dieses Tableau entspricht
einem Kristall mit einem Keilwinkel von 70.5°.



Kapitel 6

Quantitative Analyse der
Bildintensitit

In diesem Kapitel wird der Verlauf der mittleren Intensitéit von Elementarzel-
len in Abhingigkeit von der Dicke von experimentellen und simulierten Bildern
mit einander verglichen. Es soll gekldrt werden, ob durch die Angabe eines Ab-
sorptionskoeffizienten bei der Simulation des Intensitétsverlaufs die experimentellen
Daten reproduzierbar sind, oder ob es zu gravierenden Abweichungen kommt. Er-
ste Untersuchungen des Intensitétsverlaufs von III/IV-Halbleiter Elementarzellen
in Abhéngigkeit von der Probendicke erfolgten durch Hjjtch [7] mit einem Hoch-
auflosungsmikroskop bei ca. 400 kV Beschleunigungsspannung. Dabei wurde ein
Abfall der Intensitét in Abhéngigkeit von der Dicke beobachtet. Der Abfall betrug

maximal 10 % bei einer Probendicke von ca 20 nm .

6.1 Bildintensitit in Abhingigkeit von der Pro-
bendicke

Der Abfall des Intensitit in Abhéngigkeit von der Probendicke bei Verwendung des
JEM-ARM 1250 ist im Vergleich zu der Arbeit von Hijtch [7] geringer, da der Wir-
kungsquerschnitt sowohl fiir elastische als auch fiir inelastische Streuung umgekehrt
proportional zur Beschleunigungsspannung ist.

Fiir die Untersuchung der Intensitétsprofile wurde jeweils ein experimentelles Dicken-
Defokus-Tableau von zero-loss gefilterten (Energiefenster ca. 5 eV, d.h. éE = +/-
2.5 eV) und ungefilterten Aufnahmen als Datensatz verwendet. Bei beiden Aufnah-
menserien wurden keine Aperturblenden verwendet. Auf diese Weise ergab sich kein
Einfluss der Defokusierung, da alle gebeugten Elektronen die Bildebene erreichen
konnten, ohne durch die Apertur ausgeblendet worden zu sein.

Die mittlere Intensitét (Durchschnitt der Zdhlrate aller Pixel) jeder Elementarzel-

20
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le der Tableaus wurde bestimmt. Diese wurde auf die Intensitit der ersten Ele-
mentarzelle normiert. Zur Reduzierung des Rauschens wurde die Intensitéit einer
Elementarzelle fiir jede Dicke {iber alle Defokusierungen gemittelt.

Um den Einfluss von Inhomogenitéiten der Beleuchtung zu minimieren wurden die
Bilder der Serie auf eine Aufnahme ohne Probe normiert, die am Ende der Serie
gemacht wurde. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in Bild 6.1, Kurven Nr.
1 bzw. Nr. 2 dargestellt.

1.000

¥ XXXX X x o x

+++ X XX

0.980 ><><Xxx><><><>< 1
++ 1 XX X o

0.960 - + 4

0.940 - +

0.920 - 2 4+

Intensitat

0.900 +

0.880 -

0.860 - + +

0.840 : ‘ :
0.8 48 104 13.6 20.8
Dicke
Bild 6.1: Kurve Nr.1 (z) mittlere Intensitit von ungefilterten Aufnahmen,

Kurve Nr.2 (+) mittlere Intensitit von Zero-loss Aufnahmen, die

Normierung ist zu eins gewdhlt

6.1.1 Diskussion des Intensitiatsverlaufs

Der Abfall der Intensitét fiir ungefilterte Aufnahmen (x) in Bild 6.1 betrigt ledig-
lich ca. 3%. Dieses liegt im Rahmen der Erwartungen (Abfall der Intensitét bei einer
Beschleunigungsspannung von 1250 keV ist kleiner als bei 400 keV), wenn man die
Messungen von Hijtch [7] als Referenz nimmt. Der Verbleib der Elektronen im Falle
der Kurve Nr. 1 (bei fehlender Energiefilterung) ist eine offene Frage, die von Hijjtch
nicht beantwortet werden konnte.

Eine mogliche Erklarung wére die Absorption von Elektronen in der Probe. Dies
wiirde jedoch zu einer so groflen Aufladung fiihren, dass die Abbildung dadurch
vereitelt werden wiirde. Dies wurde durch einen Doppelprobenhalter iiberpriift. Auf
diesen Halter wurden zwei identische Proben geklebt, wobei nur eine Probe mit Leit-
silber kontaktiert wurde. Bei beiden Proben war Hochauflésung méglich, wobei bei

der unkontaktierten Probe kurze Storungen des Bildes beobachtet wurden. Somit
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scheidet diese Annahme als Begriindung fiir den Intensitédtsabfall aus. aus.

Kurve Nr.2 (+) in Bild 6.1 zeigt den Intensitéitsverlauf von energie-gefilterten Auf-
nahmen. Die Intensitéiit sinkt dabei bis auf ca. 85% bei einer Dicke von ca. 20 nm.
Die Abweichung zu Kurve Nr. 1 wird durch die nichtelastisch gestreuten Elektronen
gebildet.

Der dominierende Prozess der inelastischen Streuung ist dabei Plasmonenanregung.
Dieses wird bei der Betrachtung des Energieverlustspektrums deutlich, das bei ei-
nem Energieverlust von ca. 20 eV einen deutlichen Peak hat. Dieser Energiever-
lust entspricht einer Plasmonenanregung. Plasmonenanregung erfolgt durch einen
kollektiven Streuprozess. Der Verlust an Phaseninformation bei diesem Streupro-
zess ist unter der Voraussetzung kleiner Streuwinkel und geringer Energieverluste
(0E < 20eV') nach Williams [16] relativ klein. Damit bleibt die Kohérenz zum Teil
erhalten und die inelastisch gestreuten Elektronen erreichen die Bildebene (siehe
auch Anhang 10.2).

Ein weiterer Streuprozess ist die Phononenstreuung. Bei diesem quasielastischen
Streuvorgang kommt es nur zu einem sehr kleinen Energieverlust der Elektronen
(AE <1 eV), jedoch ist der Streuwinkel sehr grof. Verlassen die so gestreuten
Elektronen die Probe, dann kann der Austrittswinkel so grofy sein, dass sie die
Mikroskopsédule erreichen und damit ausgeblendet werden. Ist der Winkel jedoch
ausreichend klein, so werden diese Elektronen in die Bildebene fokussiert. Wang
[56][57][58] zeigte, dass Phononen-gestreute Elektronen entweder durch die Linsen-
berandung ausgeblendet werden, oder lokalisiert (sieche auch Anhang 10.3) die Bil-
debene erreichen. Die Koherénz dieser inelastisch gestreuten Elektronen kann mit
dem Elektronenmikroskop nicht experimentell iiberpriift werden, da die Phononen-
gestreuten Elektronen, mit der Energiebreite 6F),, nicht durch einen Energiefilter

separiert werden kénnen (0E, < dUp) und vom Nullstrahl {iberdeckt werden.

6.2 Intensitidtsuntersuchung bei Bildsimulation

Die Beschreibung des experimentellen Intensitéitsverlaufs in herkdmmlichen Simula-
tionsmethoden ist ein empirischer Ansatz. Dabei wird ein auf Erfahrung beruhender
Absorptionsparameter gewéhlt, der das Experiment hinreichend gut beschreibt. Die
Angabe eines Absorptionsparameters in EMS erlaubt es zwar, den experimentellen
Intensitétsverlauf zu reproduzieren, dabei werden jedoch alle gestreuten Elektro-
nen aus dem Strahlengang entfernt. Dabei wird die Absorption der quasielastisch-
und Plasmonen- gestreute Elektronen gleich beschrieben: durch die Einfiihrung ei-
nes komplexen Potentials. Dieses ist fiir den ungefilterten Fall ein falscher Ansatz.

In der Simulation wird durch dieses Verfahren der diffuse Untergrund, der durch die
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Plasmonen-gestreuten Elektronen erzeugt wird, vernachlissigt.

Im zero-loss Fall ist das Ergebnis befriedigender, wenn man den Absorptionsparame-
ters als Wahrscheinlichkeit auffasst, dass die Wechselwirkung dieser Elektronen mit
der Probe inelastisch ist. Damit erreichen diese Elektronen die Bildebene tatséchlich
nicht. Die Angabe eines komplexen Potentials als Bruchteil des reellen beschreibt
dann den Streuvorgang hinreichend gut. Somit erhélt man fiir zero-loss und unge-
filterte Aufnahmen vollig verschiedene Absorptionsparameter. Aufgrund der Kom-
plexitiit des Streuvorgangs ist dieser allerdings nicht genau bekannt. Daher wird der
Absorptionsparameter in der Bildsimulation durch ”best fit” bestimmt, also durch

dessen Variation, bis Experiment von der Simulation ausreichend iibereinstimmen.



Kapitel 7

Quantitativer
Bildstrukturvergleich

Der quantitative digitale Vergleich der Bildstrukturen von experimentellen HRTEM-
Aufnahmen mit simulierten Bildern wird in diesem Kapitel beschrieben und ausge-
wertet. Das dabei ermittelte Bildvergleichsmafl (BVM) reprisentiert die Uberein-
stimmung zwischen experimentellen und simulierten Aufnahmen. Mit Hilfe des BVM
sollen die Abbildungsparameter Dicke und Defokus bestimmt werden. Dariiber hin-
aus lassen sich aus dem Grad der Ubereinstimmung Schliisse iiber die Giiltigkeit der
Abbildungstheorie der HRTEM ziehen.

7.1 Definition des Bildvergleichsmafles

Fiir die Bestimmung der Bilddhnlichkeit miissen die simulierten und experimentellen
Bilder aufeinander abgestimmt werden. Dazu wurden beide Bilder auf die gleiche
Dynamik von 8 bit skaliert, d.h. bei beiden Bildern wurde der dunkelste Pixelwert
auf 0 und der hellste auf 255 gesetzt. Dazu wird der niedrigste Pixelwert subtrahiert,
die Maximalintensitit auf eins normiert und mit 255 multipliziert.

Die Bilder der Si<110>-Elementarzellen werden als Vektoren E (experimentell) und
S (simuliert) betrachtet. Die Dimension dieser Vektoren ist das Produkt der Pixel-
zahl in die <110> und <001> Richtung. Die Z&hlraten in den Pixeln sind die
Betrige der Vektorkomponenten. Als Bildvergleichsmaf§ (BVM) wurde ein Korrela-
tionsmaf} verwendet. Der Korrelationskoeffizient wird nach Frank [38] als normiertes
Skalarprodukt definiert

BVM(E,S)=E xS = 2By Sy) (7.1)

> (EF - S7)

KorrelationsmaBe messen nicht die Bilddifferenz, sondern die mittlere Ubereinstim-

mung. Dieser Koeffizient ist per Definition kontrastunabhéngig und beriicksichtigt

o4
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nur die Ubereinstimmung von Bildstrukturen. Véllige Gleichheit der Bilder ent-
spricht dem Korrelationskoeffizient BVM = 1.

Erwartungsgemaf ergeben sich im Experiment Abweichungen von diesem Idealmaf.
In wie weit diese Abweichungen signifikant sind, d.h. die Giite der Simulation nicht

ausreichend ist, muss fiir das jeweilige Experiment ermittelt werden.

7.2 Bestimmung der Defokussierung und der Pro-
bendicke der experimentellen Aufnahmen

Die Einstellung des Mikroskops auf geringsten Bildkontrast (Gauf-Fokus) eicht den
Defokus auf null (§f = 0). Danach kann durch Zihlen der Verstellschritte (beim
JEM ARM 1250 betrégt die Schrittweite ca. 3,6 nm) der gewiinschte Defokus einge-
stellt werden. Dieses Verfahren ist jedoch sehr ungenau. Die Unsicherheit hinsichtlich
der Justierung auf den Defokus des geringsten Kontrastes betréigt ca. 20 nm. Des
weiteren wird durch die Hysterese der Objektivlinse auch die Schrittweite ungenau.
Eine Auswertung der Diffraktogramme der Defokusserie nach Krivanek [69] brachte
keine brauchbaren Ergebnisse, da der amorphe Bereich, der zur Bestimmung des
Defokus durch Auswertung des Diffraktogramms notwendig war, hier zu diinn war.
Der visuelle Vergleich von experimentellen Aufnahmen mit Bildern eines simulierten
Dicken-Defokus-Tableau ist zur Ermittlung des Defokus nur in Ausnahmeféllen mit
sehr kleiner Unsicherheit moglich. Es existieren sehr dhnliche Bildstrukturen bei
vollig verschiedenen Dicken-Defokus-Kombinationen (siehe auch Kap. 7.5). Somit
ist eine Bestimmung des Defokus bei nur unzureichend bekannter Dicke mit einer

groflen Unsicherheit verbunden.

Durch Verwendung von Spaltproben kann die Probendicke und der Defokus durch
Einordnung eines Ausschnittes der experimentellen Aufnahme in ein simulierte Dicken-
Defokus-Tableau sehr genau bestimmt werden. Das ist moglich, da zur Feststellung
des Defokus nicht nur die Ubereinstimmung der Bildstrukturen einer, sondern meh-
rerer Dicken-Defokus-Kombinationen als Kriterium dienen. Dariiber hinaus kann die
Unsicherheit hinsichtlich des Beginns des kristallinen Bereichs beseitigt werden. Bild
7.1 zeigt die schematische Einpassung eines experimentellen Keils in ein simuliertes
Dicke-Defokus-Tableau.

Zur Bestimmung der Dicke und des Defokus wurde mit dem EMS Programmpaket
ein Dicken-Defokus-Tableau berechnet, dessen Dickenverlauf dem Keilwinkel von
70,53°der verwendeten Si-Probe entspricht. Dazu wurden fiir Dicken von 0.76 -
22.8 nm (Schrittweite 0.76 nm) und Defokuswerte von 0 - 100 nm (Schrittweite
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Bild 7.1: Schematische Finpassung eines experimentellen Keils in ein simu-
liertes Dicke-Defokus-Tableau

5 nm) Bilder berechnet.

In Bild 7.2, links, ist die Einpassung von drei Ausschnitten experimenteller Aufnah-
men in ein simulierte Tableau dargestellt. Die Defokuswerte der Aufnahmen konnten
zu 20, 35 und 55 nm bestimmt werden, der Fehler kann mit 5 nm angegeben werden.
Mit diesem Verfahren wurden aus geeigneten Defokusserien experimentelle Dicken-
Defokus-Tableaus erstellt, Bild 7.2, rechts). Dieses Tableau bildet den Ausgangsda-
tensatz, auf dem alle weiteren Untersuchungen basieren. Das Tableau besteht aus
Ausschnitten von experimentellen Aufnahmen der Probe fiir 13 verschiedene Defo-
kusierungen mit einer Defokusschrittweite von 5 nm. Jeder Keil besteht iiberdies

aus 26 Elementarzellen, d.h. 26 verschiedene Dicken.

7.3 Durchfithrung des Bildvergleichs

Im Folgenden wird der digitale Bildvergleich fiir ausgewéhlte Elementarzellen ent-
lang der Dickenkontur der Probe erldutert und diskutiert. Dazu werden die Ele-
mentarzellen des simulierten Keile mit den Elementarzellen des experimentellen Kei-
len verglichen. Das Kriterium fiir die Ubereinstimmung ist dabei das nach GI. 7.1
definierte BVM.

Die Bilddimension des Tableaus muss ein Vielfaches der Anzahl von Elementarzellen
sein, damit bei der regelméfligen Unterteilung des Keils alle Bereiche genau gleich
grofl werden. Dieses wird durch Skalierung der Bilddimension erreicht. Die Bilddi-
mension der Ausschnitte, die genau eine Elementarzelle enthalten, wird nun exakt

auf die Bilddimension der simulierten Elementarzellen angepasst.
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Bild 7.2: links: Dicken-Defokus-Tableau von Si<110> mit eingepassten ez-
perimentellen Keilen, die Defokusierungen sind 20, 35 und 55 nm
rechts: experimentelle Dicken-Defokus-Tableau von Si <110> fiir
den Defokusbereich 10 bis 70 nm, Dickenbereich 0.76 bis 19.8 nm
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Die relative Intensitéit der einzelnen Elementarzellen ist nur ungenau zu bestim-
men, da die Strahlhelligkeit nicht fiir jede Aufnahme gemessen werden kann. Da-
mit dieses keinen Einfluss auf die Bestimmung der Bilddhnlichkeit hat, wurde die
Normierung der Bildintensitit entsprechend Kap. 7.1 durchgefiihrt. Die Simulation
erfolgte im ersten Schritt fiir eine ideal orientierte Probe und fiir einen unverkipp-
tem Strahl durchgefiihrt. Im zweiten Schritt wurde die mogliche Strahlverkippung
aus der Bildasymmetrie abgeschéitzt und in der Simulation beriicksichtigt. Durch
dieses Verfahren wird erhofft, dass die Strahlverkippung besser abgeschétzt werden

konnen.

7.4 Ergebnisse des digitalen Bildvergleichs

Bild 7.3 zeigt die Verldufe des BVM in Abhéngigkeit von Dicke und Defokus.
Offensichtlich gibt es signifikante Abweichungen von der idealen Ubereinstimmung.
Der durchschnittliche Wert der Bildiibereinstimmung liegt deutlich unter 1.

In Bild 7.4, rechts, ist das BVM als Funktion der Dicke, nachdem es iiber alle De-
fokusierungen gemittelt wurde. Dabei kann man eine Abhéngigkeit des BVM von
der Dicke feststellen. Das BVM steigt innerhalb weniger Elementarzellen auf den
Maximalwert an und wird dann bei steigender Dicke niedriger.

Die analoge Mittelung iiber die Dicken erfolgte um eine Aussage iiber die Defo-
kusabhéngigkeit des BVM zu erhalten. Bild 7.4, links, ldsst den Schluss zu, dass
die Defokusierungen keinen Einfluss auf das BVM hat. Wird die BVM-Analyse mit
Bragg-gefilterten experimentellen Aufnahmen durchgefiihrt, dann erhéht sich das
mittlere BVM von ca. 0.85 auf ca. 0.87. Somit spielt der durch die Filterung unter-

driickte Untergrund keine grofle Rolle bei der Bildiibereinstimmung.

Die Strahlverkippung wurde unter Beriicksichtigung der Bildasymmetrien abgeschitzt
und in die Simulation eingebunden. Dabei wurde entsprechend der Vorzugsrichtung
der Bildstrukturen auf eine mogliche Strahlverkippung geschlossen. Die Auswahl der
Verkippung geschah nach visuellen Gesichtspunkten. Bedingt durch die Asymme-
trie entlang der (001)-Netzebenen, also ”langs” der Einheitszelle, wurde eine leichte
Strahlverkippung um <0,0,0.5> angenommen.

Bild 7.5 stellt eine Gegeniiberstellung von simulierten und experimentellen Ele-
mentarzellen fiir verschiedene Defokussierungen und Dicken dar. Fiir drei Defokusie-
rungen wurden fiir jeweils drei Dicken entsprechende Bildsimulationen durchgefiihrt.
Diese Bilder sind jeweils rechts von den experimentell ermittelten angeordnet. Mit
Hilfe der zu Bild 7.5 gehorenden Tabelle 7.1 soll eine Korrelation zwischen dem
quantitativ bestimmten BVM und der visuellen Ubereinstimmung erméglicht wer-

den.
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Die Abschéitzung der Strahlverkippung (entsprechend 3.28) durch visuellen Vergleich

hat keine Verbesserung gebracht. Die Werte des BVM ohne Verkippung liegen iiber

denen mit Verkippung. Damit muss zur Verbesserung des BVM eine objektive Me-

thode angewendet werden, bei der die experimentellen Bedingungen durch die Simu-

lationsparameter reproduziert werden konnen. Dieses wurde fiir einige Elementar-

zellen durchgefiihrt. Das Verfahren und die dessen Ergebnisse werden im néchsten

Kapitel beschrieben.



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH

sim

10.9nm

Dicke [nm]
6.2nm

2.5nm

Defokus

o
£X% |

verk.

20nm

verk.

MK HXK
.'I:llili AKX
UL RR L)

Defokus 50nm

verk.

Defokus 65nm

Bild 7.5: Gegeniiberstellung von simulierten und experimentellen Elementar-
zelle fiir drei verschiedene Defokussierungen (df = 20, 50, 65 nm)
und drei verschiedene Dicken (t = 2.3, 6.2, 10.9 nm). Die jeweils
rechte Spalte wurde fir eine Strahlverkippung von <0,0,0.5> be-

60

rechnet
Dicke of 20 nm of 50 nm of 65 nm
23 nm | 0.941411 0.925358 | 0.845575 0.797207 | 0.880654 0.825423
6.1 nm | 0.927772 0.908500 | 0.860576 0.796687 | 0.892793 0.836392
10.6 nm | 0.865137 0.811852 | 0.843315 0.786213 | 0.884175 0.832288
Tabelle 7.1: Bildvergleichswerte fiir Bild 7.5, Experiment mit Simulation (links

innerhalb einer Spalte) und Ezrperiment mit verkippter Simulation
(rechts innerhalb einer Spalte)

7.5 Bestimmung der Abbildungsparameter mit IDIM

Die signifikante Abweichung des BVM um durchschnittlich 0.15 vom Idealwert er-
fordert eine Klarung der Ursachen. Als sehr guter Vergleichswert gilt ein BVM >>
0.99 '. Tatsiichlich wurden in verschiedenen Arbeiten sehr gute Ubereinstimmungen
der Bildstrukturen von simulierten und experimentellen Aufnahmen gefunden, siehe
z.B. Gemming [74], Moebus [64], King [46]. Die Ubereinstimmungen war zum Teil so
gut, dass nur noch strukturloses Rauschen die simulierten von den experimentellen
Bildern unterschied. Dabei handelte es sich jedoch um relativ einfache Strukturen,
bzw. die Abbildungsparameter wurden durch iterative Verfahren bestimmt, wobei

die optimale Ubereinstimmung den Abbildungsparametersatz bestimmt.

Im Folgenden wurde das von Mébus und Dehm entwickelte Programm IDIM (Itera-

tive Digital Image Matching) [65][66] auf experimentelle Aufnahmen von energiege-

"Laut A. Thust [67] wird eine Ubereinstimmung ... mit zwei Neunern hinter dem Komma...”

erwartet



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 61

filterten Si-Elementarzellen angewendet. Die experimentellen Aufnahme unterschie-
den sich dabei in Dicke und Defokus. Das Programmpaket IDIM basiert auf EMS
[1] und PV-Wave/IDL [25]. Damit ist es moglich, die atomistische Struktur der Pro-
be durch einen quantitativen Bildvergleich mit Bildsimulation zu bestimmen. Dazu
werden in einen Optimierungsprozess die optimalen Abbildungsparameter ermittelt.
Der Optimierungsprozess basiert auf einem Evolutionsalgorithmus. Im Mittelpunkt
dieses Prozesses steht ein Vektor, dessen Elemente die Abbildungsparameter sind.
Die Elemente dieses Vektors kénnen entweder fest vorgegeben oder durch das IDIM
Programm iterativ bestimmt werden. Dafiir muss fiir jeden variablen Parameter
ein Startwert vorgegeben werden. Das Ziel des Verfahrens ist es, einen Parame-
tervektor zu finden, bei dessen Verwendung das BVM optimiert wird. Fiir diese
Untersuchung wurden die bekannten und im Rahmen anderer Arbeiten (z.B. durch
Phillipp und Riihle et al. [8] bestimmten Gerdteparameter des JEM ARM 1250 als
fest angenommen (z.B. sphérische Aberration, Beschleunigungsspannung), wihrend
Probendicke, Defokus, Strahlverkippung, Probenverkippung, Debye-Waller-Faktor
und Absorbtion frei optimiert werden sollten. Die Startwerte fiir Dicke und Defokus
wurden durch die Position der Elementarzelle innerhalb des experimentellen Dicken-
Defokus-Tableau genommen, die iibrigen Parameter wurden zu Null angenommen.
Als Simulationsgrundlage diente eine Si<110>-Superzelle.

Zur Durchfiihrung des IDIM-Verfahren wurden Elementarzellen aus dem experimen-
tellen Dicke-Defokus-Tableau ausgewéhlt. Fiir vier verschiedene Defokusierungen
von 10 nm, 30 nm, 50 nm und 70 nm wurden jeweils vier Dicken, 2.3 nm, 6.9 nm,
11.5 nm und 16.2 nm gewéhlt. In den Bild 7.6, 7.7 sind jeweils den experimentellen
Elementarzellen die simulierten vor und nach der Parameteranpassung mittels IDIM
gegeniibergestellt.

Vergleicht man die BVM mit und ohne Parameteroptimierung durch IDIM (Tabel-
le 7.2 und 7.3), so zeigt sich, dass durch die Anwendung von IDIM und die damit
verbundene Optimierung der Parameter eine erhebliche Verbesserung des BVM zwi-
schen experimentellen und simulierten Elementarzellen erfolgt.

Der individuelle Parametervektor erlaubt die Optimierung jeder Elementarzelle, je-
doch wird diese dann auch als einzelne Abbildung betrachtet. Dabei verlieren die
experimentellen Rahmenbedingungen, die fiir die Probendicke iiber die geometrische
Beziehung der Keilform der Probe und die fiir den Defokus iiber das Bestimmungs-
verfahren von Kap. 7.2 gegeben sind, jedoch ihre Relevanz fiir dieses Verfahren.
IDIM muss jedoch diese Parameter reproduzieren, oder zumindest sich im Bereich
der Unschérfe bewegen, die durch das Bestimmungsverfahren entsprechen Kap. 7.2
gegeben sind. Ahnlich verhilt es sich mit anderen Parametern. Sowohl der Debye-
Waller-Faktor als auch die Absorbtion sind nur Eigenschaften des Materials, und es

wird ein identischer Wert bei allen IDIM-Optimierungen erwartet. Fiir die Strahl-
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verkippung (Tabelle 7.7) wird zumindest fiir jede Defokusierung, unabhéingig von
der Dicke, ein identischer BVM-Wert erwartet. Die Strahlverkippung ist ein Para-
metereiner einzelnen Aufnahme. Sie kann sich im Laufe einer Defokusserie durch
mechanische und elektrische Instabilitdten leicht &ndern.

Der Kristall wird wiahrend einer Mikroskopsitzung durch die bestrahlenden Elektro-
nen nicht homogen ausgeleuchtet. Dadurch kommt es zu einer lokalen Erwédrmung
des Kristalls, die zu thermischen Verspannungen fiihre kann. Dieses verursacht leich-
te lokale wie auch zeitliche Schwankungen der Probenverkippung. Diese ist daher
nicht eindeutig bestimmbar (Tabelle 7.7). Die konsistente Erfiillung dieser Rahmen-
bedingungen durch IDIM ist Voraussetzung um dieses Verfahren zur Optimierung

des Parametervektors einsetzen zu konnen.

Dicke
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Bild 7.6: Vergleich der Bildstrukturen wvon Simulation, FExperiment und
IDIM-optimierter Simulation bei 10 nm und 30 nm Defokus, fir
Dicken von 2.3 nm, 6.9 nm, 11.5 nm, 16.2 nm
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10 nm Defokus

30 nm Defokus

Dicke | EXP-SIM EXP-SIM;pra || EXP-SIM  EXP-SIM;prm
23 nm | 0.616283 0.821394 0.913613 0.929132
6.9 nm | 0.884300 0.915949 0.928127 0.955333
11.5 nm | 0.876416 0.931750 0.898685 0.953818
16.2 nm | 0.889620 0.943483 0.823808 0.902656

Tabelle 7.2: Bildvergleichsmafl zwischen FExperiment mit Simulation, und Fx-
periment mit IDIM-optimierter Simulation bei 10 nm und 30 nm
Defokus, jeweils fiir Dicken von 2.3 nm, 6.9 nm, 11.5 nm, 16.2 nm,

vgl. entsprechendes Bild 7.6

50 nm Defokus

70 nm Defokus

Dicke | EXP-SIM EXP-SIM;pra || EXP-SIM  EXP-SIM;prm
2.3 nm | 0.882039 0.940030 0.941741 0.965677
6.9 nm | 0.930109 0.942162 0.927440 0.952449
11.5 nm | 0.904770 0.953167 0.876796 0.944968
16.2 nm | 0.767020 0.902409 0.828000 0.942932

63

Tabelle 7.3: Bildvergleichsmafl zwischen FExperiment mit Simulation, und Fix-
periment mit IDIM-optimierter Simulation bei 50 nm und 70 nm

Defokus, jeweils fiir Dicken von 2.3 nm, 6.9 nm, 11.5 nm, 16.2 nm,

vgl. entsprechendes Bild 7.7



KAPITEL 7. QUANTITATIVER BILDSTRUKTURVERGLEICH 64

sim  exp

16.2nm

17 . bnm

Dicke

Anm 6.9nm

Defokus 50nm Defokus /0 nm

Bild 7.7: Vergleich der Bildstrukturen wvon Simulation, Fxperiment und
IDIM-optimierter Simulation bei 50 nm und 70 nm Defokus, fir
Dicken von 2.3 nm, 6.9 nm, 11.5 nm, 16.2 nm

Tabelle 7.4 zeigt die Abweichungen der durch IDIM festgelegten Dicken und Defoku-
sierungen der einzelnen Bilder im Vergleich zu den gemessenen Startwerten. Sowohl
bei der Defokusierung als auch bei der Dicke treten signifikante Abweichungen vom
Startwert auf. Betrachtet man jeweils die Elementarzellen gleicher Dicke, so wird der
Dicken-Startwert nicht reproduziert, vielmehr ergibt sich eine nicht-systematische
Schwankung um diesen Wert. Besonders auffillig ist die Anderung des Dickenwertes
der Elementarzellen des Startwertes von 16.2 nm. Hier liegen die Werte um -2.4 nm
bis 6.1 nm neben dem Startwert. Dieses entspricht einem Unterschied von ca. 11
Elementarzellen. Kleinere Abweichungen stellt man auch bei den iibrigen Dicken
fest.

Auch die ermittelte Defokusierung wird durch IDIM nicht reproduziert. Bei der

Defokusierung von 70 nm ist die Abweichung besonders hoch. Bild 7.8 liefert eine
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mogliche Erkldrung fiir diese Fehlanpassungen. Hier ist das Bildvergleichsmafl einer
experimentellen Elementarzelle mit den Elementarzellen eines simulierten Dicken-
Defokus-Tableaus dargestellt. Auf der linearen Graustufenskala entspricht schwarz
dem Wert 0.0 und weifl dem Wert 1.0. Man erkennt deutlich, dass kein eindeutiges
globales Maximum existiert, vielmehr findet man Plateaus, auf denen die Werte des
BVM in einem engen Rahmen variieren. Im Schaubild 7.8, rechts, sind drei Schnitte
durch das Korrelations-Tableau gelegt. Linie 1 liegt dabei entlang der Maxima eines
Plateaus. Linie 2 liegt senkrecht dazu. Deutlich erkennt man den flachen Verlauf
der Linie 1. Eine Variation von Dicke und Defokus in diese Richtung beeinflusst das
BVM nur sehr wenig. Somit kann eine Kombination aller Variationsparameter ein
Maximum an einer Stelle des Dicken-Defokus-Tableau erzeugen, die weit von der
richtigen Position entfernt ist. Noch drastischer wirkt sich ein Startwert aus, der re-
lativ weit weg vom Optimum liegt. Dabei kann es vorkommen, dass das BVM gegen
ein Maximum im falschen Plateau konvergiert, da es unwahrscheinlich ist, dass es

ein Tal, wie durch Linie 3 definiert, durchschreitet.

30.8
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BVM
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95  Defokus [nm] ©

Bild 7.8: links: Korrelations-Tableau einer experimentellen Elementarzelle
und einem Dicken-Defokus- Tableau, recht: BVM-Werte entlang den
eingezeichneten Linien 1,2 und 3

Die anderen Variationsparameter verhalten sich auch zum Teil widerspriichlich. Der
Debye-Waller-Faktor hat bei Mittelung iiber alle 16 Werte zwar einen Wert von ca.

0.004 (der aus der Literatur erwartet wurde), die Einzelwerte unterliegen jedoch einer
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sehr groflen Streuung (Tabelle 7.5). Sein Einfluss auf die Bildstruktur ist allerdings
auch nicht sehr grof.

Die Absorption liegt im Vergleich mit Simulationen des Intensititsverlaufs (siehe
auch Kap. 6) zu hoch, jedoch reagiert das BVM auch auf die Absorbtion nicht
empfindlich, somit kann mit IDIM auch keine exakt Bestimmung dieses Parameters
erfolgen (Tabelle 7.6).

Die IDIM-optimierten Werte fiir Strahl- und Probenverkippung (siehe Tabelle 7.7)
verhalten sich zueinander widerspriichlich, da Verkippungsvektoren mit unterschied-
lichen Richtungen berechnet wurden. Asymmetrien der Probenstruktur werden in
IDIM durch Verkippungen simuliert. Diese Ursache dieser Asymmetrien miissen je-
doch nicht zwangsldufig in einer Strahl- oder Probenverkippung liegen.
Asymmetrien der Bildstrukturen, die durch amorphen Deckschichten entstehen, wer-
den in IDIM durch Verkippungen simuliert. Dadurch werden fiir jede einzelne Ele-
mentarzelle eigene Verkippungsvektoren ermittelt.

Probendrift fiihrt neben der Verschwaschung (v.a. der nichtlinearen Reflexe) auch
zu einer Vorzugsrichtung der Bildstruktur. Die daraus entstehenden Asymmetrien
werden in IDIM ebenfalls durch Verkippungen beriicksichtigt.

Probenvibrationen, die ebenfalls ein moglicher Variationsparameter bei IDIM sind
wurden in dieser Simulation nicht beriicksichtigt, da sie erst bei unverniinftig hohen
Werten (Vibrationsamplitude > 40 pm) das Bildvergleichsmaf} beeinflussen.

Zur Untersuchung des Konvergenzverhaltens und der Eindeutigkeit von IDIM wurde
aus einem experimentellen Bild ein Ausschnitt von fiinf Elementarzellen der gleichen
Dicke ausgewihlt. Der Parametervektor dieses Ausschnittes wurden mit Hilfe von
IDIM bestimmt. Verwendet wurde eine 5x1 grofle Si<110> Superzelle als Simula-
tionsgrundlage. In einer weiteren IDIM-Simulation wurden die Parameter der fiinf
Elementarzellen einzeln berechnet. Bild 7.9 zeigt den experimentellen Ausschnitt,
die mit einer groen Superzelle berechnete Referenz und die fiinf einzeln berechne-
ten Elementarzellen. Die Abbildungsparameter sind in Tabelle 7.8 zusammengefasst.
Die Parametervektoren aller 5 einzelnen Elementarzellen stehen im Einklang zu dem
der 5x1-IDIM Optimierung. Die noch verbleibenden Schwankungen sind im Vergleich

0f =10 nm | 6f = 30 nm | 6f = 50 nm | 6f = 70 nm
Dicke Def Dic | Def Dic | Def Dic | Def  Dic
2.3 3.0 19]-1.2 -0.5] 9.3 -0.3 ] -7.9 2.5
69 |-11.8 43| 7.2 06| 2.5 -1.4 1125 1.0
3115 |-10.1 -0.7| 3.5 -04)1-26 -1.0|14.5 -0.7
16.2 1.5 26| 2.8 24| -7.0 6.1 4.1 3.0

Tabelle 7.4: Abweichung von Dicke (Dic) und Defokus (Def) nach der Optimie-
rung durch IDIM von den experimentell ermittelten Startwerten
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Dicke 010 nm 030 nm 050 nm 070 nm
2.3 nm | 0.000438493 | 0.00395398 | 0.00137867 | 0.00053590
6.9 nm | 0.000584440 | 0.00874506 | 0.00367729 | 0.00893372
11.5 nm | 0.000244851 | 0.00512925 | 0.00362786 | 0.00881606
16.2 nm | 0.000172370 | 0.00519342 | 0.00885183 | 0.00898825

Tabelle 7.5: Debye-Waller-Faktor nach der Optimierung durch IDIM, als Start-
wert wurde 0.004 gewdhlt

Dicke 010 nm 030 nm 650 nm 070 nm
2.3 nm | 0.0307434 | 0.0882202 | 0.0539181 | 0.0892214
6.9 nm | 0.0888955 | 0.0896783 | 0.0862256 | 0.0845305
11.5 nm | 0.0888275 | 0.0896103 | 0.0883048 | 0.0872660
16.2 nm | 0.0892081 | 0.0808130 | 0.0893563 | 0.0899616

Tabelle 7.6: Absorbtion (imagindres Potiential) nach der Optimierung durch
IDIM, als Startwert wurde 3% des realen Potentiales gewdhit.

zu den Werten der Untersuchungen am Beginn dieses Kapitels sehr klein und kon-
sistent. Es treten z.B. keine gegenlidufigen Verkippungen auf. Daraus folgt in erster
Linie, dass die Abbildungsparameter im Laufe einer Defokusserie, die mehrere Mi-
nuten andauert, nicht stabil bleiben. Insbesondere trifft dieses fiir Strahlverkippung
und Probenverkippung zu. Durch die flache Konvergenzebene im Parameterraum

werden iiberdies starke Abweichungen vom Erwartungswert erleichtert.

Strahlverkippung
Dicke 0f = 10 nm 0f = 30 nm 0f = 50 nm of = 70 nm
2.3nm | 0.159 -0.060 | 0.224 0.097 | 0.024 -0.159 | -0.037 0.331
6.9 nm | 0.067 0.029 | 0.167 0.232|-0.030 -0.006 | 0.107 0.420
11.5 nm | -0.112 0.039 | 0.119 0.227 | 0.191 -0.087 | 0.274 0.027
16.2 nm | 0.019 0.123 | 0.009 0.254 | 0.061 0.314 | 0.381 -0.16

Probenverkippung
Dicke 0f = 10 nm of = 30 nm of = 50 nm 0f = 70 nm
23 nm | 0.058 -0.054|-0.895 0.753]-0.695 0.135]-0.765 0.436
6.9 nm |-0.757 0.274 | -0.470 0.443 | -0.334  0.260 | -0.383  0.046

11.5 nm | -0.707  0.391 | -0.812 0.995 | -0.939 0.992 | 0.017 -0.174

16.2 nm | -0.485 0.366 | 0.163 0.814 | -0.234 0.844 | 0.150 0.287

Tabelle 7.7: Proben- und Strahlverkippung nach der Optimierung durch IDIM.
Als Startwert wurde jeweils k = (0,0) gewdhlt. In der EMS-
Notation wird die Proben- und Strahlverkippung durch einen Ver-
schiebungsvektor im reziproken Raum angegeben. Dabei entspricht
eine Verkippung um k= (0,1) dem Braggwinkel der (001)-Ebene
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Bild 7.9: 5x1 IDIM-Simulation, experimenteller b5x1 Bildausschnitt, 1z1
IDIM-Simulation

ox1 1.EZ | 2.EZ | 3. EZ | 4EZ | 5EZ

Defokus | 42.36 | 44.9 45.2 44.7 44.4 | 44.10
Dicke 10.24 | 10.253 | 10.19 | 8.59 9.93 9.67

DW-F | 0.0099 | 0.0097 | 0.0088 | 0.0093 | 0.0094 | 0.0094
Abs 0.0952 | 0.099 | 0.093 | 0.084 | 0.096 | 0.097
SV x 0.073 | 0.019 | 0.133 | 0.151 | 0.0916 | 0.047
SVy |-0.115 | -0.142 | -0.099 | -0.068 | -0.070 | -0.147
PV x |-0.562 | -0.575 | -0.625 | -0.789 | -0.509 | -0.282
PVy |-0.877|-0.884 | -0.711 | -0.947 | -0.986 | -0.544

Tabelle 7.8: Parameter der 5z1 IDIM-Simulation

7.5.1 Grenzen des IDIM Programm Paket

IDIM ist ein sehr komfortables Programmpaket zur Bestimmung von Abbildungs-
parametern. IDIM liefert jedoch zu identischen experimentellen Bedingungen un-
terschiedliche Parametervektoren. Die Grenzen von IDIM liegen demnach in der
Nichteindeutigkeit der Parametervektoren nach der Optimierung. Bedingt durch
die stellenweise sehr flache Korrelationsebene konvergieren die Abbildungsparame-
ter nicht zwangslaufig gegen die konsistenten Erwartungswerte. IDIM liefert keine
zuverlissige Beschreibung der Abbildungsparameter und somit auch keine Basis fiir
eine giiltige Simulation. Die Minimierung der Anzahl der freien Parameter und deren
Bestimmung durch andere Methoden verbessert das Konvergenzverhalten. Auch ist
es giinstiger, grofle Bildausschnitte gleicher Dicke und Defokusierung zu verwenden
damit eine Mittelwertbildung erméglicht wird. Die Anwendung des Programms auf

einzelne Elementarzellen kann zu falschen Ergebnissen fiihren.
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7.6 Diskussion der Ergebnisse des Bildstruktur-
vergleich von experimentellen und simulier-
ten Aufnahmen

Das Ziel des quantitativen digitalen Bildvergleichs im Rahmen dieser Arbeit war
einerseits die Bestimmung der zwei wichtigsten Abbildungsparameter fiir die Bild-
simulation, ndmlich Dicke und Defokus. Andererseits sollte gekliart werden, ob die
experimentellen Bildstrukturen von Elementarzellen durch die Bildsimulation mit
verniinftigen Abbildungsparametern reproduziert werden koénnen.

Die Bestimmung beider Parameter geschah durch Einpassung der experimentel-
len Dickenkeile (bei einem bestimmten Defokus) in ein simuliertes Dicken-Defokus-
Tableau. Dieses Verfahren hat sich als sehr zuverlissig fiir die Bestimmung dieser
Parameter erwiesen. Die Zuverléssigkeit ist durch eine grofie Zahl von Vergleichs-
strukturen gegeben, da man nicht nur eine, (z.B. King und Campbell [46]), son-
dern viele, iiber geometrische Relationen verkniipfte Bildstrukturen vergleicht. Gibt
es hingegen keine verldsslichen Aussagen iiber wenigstens einen dieser Parameter,
so kann die Parameterbestimmung durch Simulationen und Optimierungsalgorith-
mus zu falschen Ergebnissen fithren. Innerhalb des Dicken-Defokus-Tableaus sind
mehrere Kombinationen von bestimmten Dicken und Defokusierungen zu erken-
nen, die zu sehr dhnliche Bildstrukturen fiihren. Dies bestétigt die Untersuchung
der Bilddhnlichkeit, bei der eine Elementarzelle durch eine Kreuzkorrelation in ein
Dicken-Defokus-Tableau eingepasst wurde, siehe Bild 7.8. Dabei kam es zu einer
sehr flachen Korrelationsebene, die mehrere Maxima hat. Weiter wurde von ver-
schiedenen Gruppen um Hgjtch [7] und O’Keefe[4] berichtet, dass bei der iterativen
Bestimmung der Abbildungsparameter oft zu kleine Probendicken errechnet wur-
den, die zu hervorragenden, jedoch falschen Werten des Vergleichs von Simulationen
und experimentellen Aufnahmen fiihrten, Zitat [4]: ”/... ] the matching thickness at
the known defocus appears ridiculously small [...]”.

Bei der vorliegenden Keilprobe ist die Probendicke durch die vorgegebene Geometrie
festgelegt. Abweichungen vom idealen Keilmodell sind jedoch durch den amorphen
Rand der Probe und eventuelle nichtlineare Dickenkonturen (die Dicke ist keine
lineare Funktion des Abstand von der Probenspitze) zu erwarten. So musste iiber-
priift werden, ob die Zuordnung der Probendicke als lineare Funktion des Abstandes
zuléssig ist, und ob der Keil am Probenrand oder erst spiter im amorphen Bereich,
beginnt. Nur bei exakter Kenntnis des Beginns des kristallinen Bereichs ist diese
Zuordnung ausreichend genau moglich. Die Festlegung des Beginns des kristallinen
Bereichs erfolgte mit der Unsicherheit von +/-0.76 nm, was der Dicke einer Ele-

mentarzelle entspricht. Dabei wurde festgestellt, dass das Signal nur von ein bis
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zwei Elementarzelle durch das Rauschen des amorphen Bereichs verdeckt wurde.
Der Defokus der einzelnen Bilder der Serie konnte auf +/-5 nm bestimmt werden.
Die Bestimmung geschah dabei unabhingig von der Kenntnis der am Mikroskop
eingestellten Defokussierungen.

Obwohl die wichtigsten freien Abbildungsparameter, Dicke und Defokus, mit hoher
Genauigkeit festgestellt werden konnten, gab es dennoch teilweise erhebliche Ab-
weichungen vom Idealwert 1 des BVM. Diese haben ihre Ursache in Asymmetrien
der Bildstrukturen innerhalb der Elementarzellen in Abhéngigkeit von der Dicke
und dem Defokus und in einem nicht den Simulationen entsprechenden Verlauf der
nichtlinearen Bildbeitrige (z.B. Bild 7.7, exp, 16.2 nm). Diese sind im Experiment
deutlich schwécher ausgepréigt aber breiter als in der Simulation, bzw. verwaschen.
Die typischen Hantelstrukturen 2 sind zum Teil nicht so gut aufgeldst, wobei dieses
stark von der Probenstelle abhéingt.

Fiir die Diskrepanz konnen drei Griinde gefunden werden:

(I) Eigenschaften der Probe

Grundsétzlich muss man davon ausgehen, dass das Wechselwirkungspotenzial zwi-
schen Probe und Elektronen richtig beschrieben wird, da die simulierten Bildstruk-
turen die experimentellen Aufnahmen gut reproduzieren. Die Annahme, dass der (io-
nische, kovalente) Bindungstyp bei der Bildsimulation zu vernachlissigen ist, konnte
bestétigt werden. Es wurde eine Simulation mit Streufaktoren durchgefiihrt, die den
kovalenten Anteil der Bindung bei Si beriicksichtigen (siehe auch Kap. 8.6). Dieses
machte sich im BVM nicht bemerkbar.

Die amorphe Schicht hat den grofiten Einfluss fiir den diinnen Probenbereich, da
das Verhiltnis der Dicke der amorphen Schicht zur Dicke des Kristalls grof ist. Bei
groflerer Kristalldicke ist ihr Einfluss deutlich schwécher. Dies kann ein Grund fiir die
schlechte Ubereinstimmung im diinnen Probenbereich sein. Dieser dickenabhiingige
Effekt wurde auch durch eine Simulation {iberpriift (siehe auch Kap. 8.5) und konnte
bestitigt werden.

Durch lédngere Bestrahlung verschlechtert sich die Bildqualitdt. Dies duflert sich
durch einen Verlust an Auflésung. So wird der <004>-Reflex nur noch sehr schwach
iibertragen. Erstaunlich dabei ist, dass die amorphe Schicht dabei nur unwesentlich
dicker wird. Dieses deutet auf Strahlenschiden hin. Da die Dauer zur Aufnahme einer
Defokusserie einige Minuten betrégt, ist diese Verschlechterung nicht zu verhindern.
Wihrend der Bestrahlung kommt es auch zu einer lokalen Probenverbiegung, die
Asymmetrien im Bild zur Folge hat, die auch im Diffraktogramm deutlich zu erken-

nen sind.

2Strukturen der (004) Netzebenen
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Probenverkippungen in Folge ungeniigender Orientierung erzeugen nicht nur Asym-
metrien im Bild, sondern sie reduzieren auch das effektive Streupotenzial, da die
Atome in den Atomsédulen nicht mehr streng in Strahlrichtung ausgerichtet sind.
Dies hat zur Folge, dass die Streuung ”weniger dynamisch” wird. Es entsteht der
Eindruck einer geringeren Probendicke, da die nichtlinearen Reflexe erst bei grofierer
Dicke einsetzten.Da sich jedoch die Unsicherheit in einem Winkelbereich kleiner als
1 mrad bewegen ist dieser Effekt nicht dominant, zumal er bei diinnen Proben zu

vernachléssigen ist.

(II) Abbildung durch die Objektivlinse

Eine der wichtigsten Aberrationen bei der Abbildung durch die Objektivlinse ist die
Strahlverkippung, bzw. die Abweichung von der komafreien Abbildung. Selbst bei
bestmoglicher Justage des Mikroskops verbleibt eine geringe Unsicherheit hinsicht-
lich der Strahlverkippung. Wiahrend des Mikroskopbetriebs kommt es zu einer gerin-
gen Driften der Linsenstrome, die wiederum auch eine Strahlverkippung zur Folge
haben konnen. Im Vergleich zu einer verkippten Probe um einen bestimmten Kipp-
winkel ist der Effekt der Strahlverkippung um den selben Kippwinkel auf das BVM
deutlich grofler. Das liegt daran, dass die Wirkung der asymmetrische Phasenschie-
bung, die ein verkippter Strahl erfahrt, wenn er die Objektivlinse schrig durchlauft,

”

grofler ist als der Einfluss des ”verkippten” Probenpotenzials ist. Die Genauigkeit
beim Justieren der Strahlverkippung liegt bei ca. 0.5 mrad. Bei grofleren Verkippun-
gen kommt es zu offensichtlichen Asymmetrien im Bild. Nichtlineare Reflexe, also
Beugungsreflexe hoherer Ordnung, werden bei Orientierung der Probe parallel zu
einer Hauptachse angeregt. Ist der Strahl verkippt, dann sind viele dieser Reflexe
schwiicher angeregt. Da nichtlineare Reflexe ihren Ursprung in der Vielfachstreuung
haben und somit von der Dicke abhéngen, ist die schlechtere Bildiibereinstimmung
bei steigender Dicke auf diesen Effekt zuriickzufiihren.

Eine andere Fehlerquelle konnen die von der individuellen Sitzung unabhéngigen
Parameter sein wie Strahlkonvergenz, Fokusweite, u.a., die in speziellen Messungen
bestimmt wurden oder vom Mikroskophersteller angegeben wurden. Diese konnen
leicht variieren und somit zu einer Reduzierung des BVM fiihren.

Die Korrektur des Astigmatismus stellt ein weiteres Problem dar. In Ermangelung
eines fiir die Korrektur ausreichend groflien amorphen Bereichs in der Nihe des un-
tersuchten Bereiches, kann dieser nur fern der Untersuchungsstelle genau korrigiert
werden. Da die Aufladung der Probe jedoch lokal unterschiedlich stark ist, kann die
Korrektur lediglich fiir diese Probenstellen durchgefiihrt werden. Dadurch ist aber
nicht sichergestellt, dass an der eigentlich untersuchten Probenstelle der Astigma-

tismus ausreichend kompensiert ist.
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(III) Eigenschaften des Detektors

Der Einfluss des Detektors (der Slow-Scan CCD Kamera, der Image-Plates oder
Negative mit anschliefender Digitalisierung) kann nur durch Entfaltung der expe-
rimentellen Aufnahmen mit der entsprechenden Punktverwaschungsfunktion (PSF)
Rechnung getragen werden werden. Bei diesem Verfahren wird bei der Entfaltung
auch das Rauschen im hohen Frequenzbereich verstirkt. Insbesondere bei der CCD
Kamera macht sich die sehr kleine Konvertierungsrate bemerkbar. So braucht es ei-
ne sehr hohe Belichtungsdosis um deutliche, unverrauschte Aufnahmen zu erhalten.
Dieses kann nur iiber lange Belichtungszeiten erreicht werden. Wéahrend der Belich-
tungszeit wird die Aufnahmequalitidt jedoch durch Probendrift immer schlechter.
Eine Drift von ca. 14 pro Sekunde reicht beispielsweise aus, um die Hantelstruktur,
also die Strukturen der (400)-Netzebenen, bei Si nicht mehr auflésen zu kénnen. Da
sich die Probe wéhrend einer Defokusserie aufheizt, kann es zu unregelméflige Drift-
bewegungen kommen, die z.T. nicht genau genug kompensiert werden kénnen. Im
Hinblick auf eine kurze Belichtungszeit kann die Vergroflerung nicht beliebig hoch
gewiahlt werden. Dadurch werden Bildstrukturen auf realtiv wenig Pixel abgebildet,

was, insbesondere bei Verwendung der CCD Kamera, den Einfluss der PSF erhoht.

7.6.1 Zusammenfassung des quantitativen digitalen Bildstruk-
turvergleichs

Die Strukturen der experimentellen Elementarzellen werden grundsétzlich durch die
simulierten Bildstrukturen reproduzieren, d.h. die typischen Muster einer Elementar-
zelle eines Dicken/Defokus-Paares werden durch die Simulation richtig wiedergege-
ben. Mogliche Abweichungen, bedingt durch eine fehlerhafte oder unvollstindige
theoretische Beschreibung des Streu- und Abbildungsvorgangs werden durch ex-
perimentelle oder technische Begrenzungen iiberdeckt. Werden dariiber hinaus den
Simulationsparametern gréflere Variationsspielrdume eingerdumt, wie dieses im Rah-
men der IDIM Untersuchung geschah, so kann eine sehr befriedigende Ubereinstim-
mung erzielt werden. Dabei wurden in dieser Untersuchung die Probendrift und der
Astigmatismus nicht beriicksichtigt. Beide Effekte gelten als beherrschbar und kom-
pensierbar. Als nicht befriedigend hat sich das IDIM-Verfahren erwiesen, wenn mit
seiner Hilfe Abbildungsparameter bestimmt werden sollen. Dennoch ist es geeignet

um die Muster der experimentellen Aufnahmen zu reproduzieren.



Kapitel 8

Quantitative Kontrastanalyse

Im vorangegangenen Kapitel wurde die Ubereinstimmung der Bildstrukturen ein-
zelner Elementarzellen von Si bei verschiedenen Dicken und Defokusierungen quan-
titativ erfasst. Durch die Einordnung der experimentellen Bildern in ein simulierten
Dicken-Defokus Tableau wurden die Dicke und der Defokus der experimentellen
Aufnahmen bestimmt. Dadurch wurden Paare von experimentellen und simulierten
Elementarzellen gefunden, die, unter der Bedingung eines linearen Dickenverlaufs des
Probenkeils, einen hohen Wert des BVM haben. Diese Abbildungspaare bildeten die
Grundlage fiir die nun folgende Untersuchungen zur Abhéngigkeit des Kontrastes

von der Dicke und der Defokussierung.

8.1 Definition des Kontrastmafles

Der Kontrast eines Bildes wird iiblicherweise als die Differenz der Maximal- und
Minimalintensitéit des Bildes, d.h. der héchste I,,4.(B) bzw. niedrigste I, (B) Pi-

xelwert, normiert auf die Summe dieser Werte, definiert.

Ima:v(B) - Imm(B)
Imax(B) + Imzn(B)

An dieser Definition ist es jedoch problematisch, dass auf die gesamte Charakterisie-

K(B) =

(8.1)

rung des Bildes lediglich zwei Pixel Einfluss nehmen, das hellste und das dunkelste.
Somit werden die Graustufen, d.h. die Dynamik des Bildes nicht beriicksichtigt. Da-

bei ist es jedoch gerade die Bilddynamik, die eine gute Aufnahme auszeichnet.
Eine stérkere Gewichtung der Bilddynamik erhilt man mit einer anderen Kontrast-

definition, der Standardabweichung der Pixelwerte des auf die Gesamtintensitit

I4es = 1 normierten Bildes

KB)=0= |> (Ii;—1), (8.2)

73
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mit [;; den Intensitdtswerten aller Pixel und I der Mittelwert aller Pixel des Bildes.
Durch diese Normierung wird erreicht, dass beide Bilder mit der Gesamtintensitét
Ises = 1 ,belichtet” wurden. Dieses ist bei der Verwendung der Standardabweichung
der Bildintensitdtsverteilung nétig, da der Kontrast in Bezug auf den Mittelwert
angegeben wird. Durch diese Definition haben alle Pixel Einfluss auf den Bildkon-
trast, wobei der Einfluss von Ausreiflern, die mit Gl. 8.1 mafigeblich den Kontrast
bestimmen, verhindert wird. Der Unterschied von GI. 8.1 zu GI. 8.2 wird durch den
Vergleich der Kontrastwerte nach der jeweiligen Definition eines Bildes deutlich, das
aus einem sehr dunklen Hintergrund mit wenigen hellen Strukturen besteht.

Die erste Definitionen orientiert sich nur am maximalen und am minimalen Bildin-
tensitdtswert, und das Ergebnis ist somit ein hoher Kontrast, unabhéngig, wieviel
Anteil die hellen Strukturen am Bild haben. Im Extremfall reicht ein heller Punkt
fiir einen maximalen Kontrast aus.

Die zweite Definition beriicksichtigt 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 Definition ent-
sprechend der Informationsgehalt des Bildes bestimmt.

Hijtch und Stobbs [7] verwendeten ebenfalls diese Definition zur Charakterisierung
von Bildkontrasten.

Im Rahmen dieser Arbeit wird der Kontrast ebenfalls gemif Gl. (8.2) verwendet.

8.2 Einfluss der Bestrahlungsdauer auf den Bild-
kontrast

Vorbereitend zu den Untersuchungen wurde der Einfluss der Bestrahlungsdauer auf
den Bildkontrast untersucht. Zur Uberpriifung der Abhingigkeit des Bildkontrastes
von der Bestrahlungsdauer wurde eine Serie von 13 Aufnahmen gemacht, wobei
jeweils nach einer Minute eine Aufnahme gemacht wurde. Innerhalb dieser 12 Mi-
nuten wurde lediglich die Probendrift korrigiert. Die Bilder wurden hinsichtlich des
Kontrastes, der Dicke der amorphen Schicht am Probenrand und hinsichtlich des
Verhaltens der Intensititen der Raumfrequenzen im Diffraktogramm untersucht.
Als Funktion der Zeit wird eine Kontrastreduzierung, ein langsames Wachsen der
amorphen Deckschicht und eine Ddmpfung vor allem der hoheren Raumfrequenzen
erwartet. Bild 8.1 zeigt vier Teilbilder dieser Serie.

Auffillig ist, dass die anfangs gut aufgelosten Hantelstrukturen immer undeutlicher
werden und zum Schlufl génzlich verschwinden. Zuerst wurde iiberpriift, ob eine
Defokusschwankung (bedingt durch mogliche Schwankung des Linsenstromes) oder

durch vertikale Probendrift die Ursache sein konnte. Dazu wurde versucht, durch ge-
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Bild 8.1: Ausschnitte aus der Bestrahlungsserie

0, 3, 7, 12 Minuten Bestrahlungszeit mit der CCD-Kamera ge-

macht.

eignete Defokusierung die Hanteln wieder aufzulésen, was jedoch nicht gelang. Dem

zufolge musste sich die Probe verédndert haben. Die amorphe Deckschicht, gemes-

sen vom Probenrand bis zum Beginn des kristallinen Bereichs, wuchs wihrend der

Bestrahlung nur unwesentlich weiter. D.h. es lagerte sich nur unwesentliche Konta-

” Amorphisierung” der Probe,

bei einigen III/IV-Halbleiterproben beobachtet wur-

mination auf der Probe an, auflerdem erfolgte keine

was z.B. von Hochmeister [11]

de.

Die Ursache der Verschlechterung der Aufnahmequalitit kann die Verlagerungen ein-

zelner Atome sein. Mit der Verlagerung geht die Erzeugung von Leerstellen und Zwi-

schengitteratome einher. Durch diesen Prozess werden die genau definierten Atom-
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positionen verschmiert und die deutliche Auflssung der (004)-Ebenen (sog. ”Hantel-
struktur”) wird erschwert. Ein weiterer Grund konnte eine mit der Belichtungszeit
zunehmende Probenverbiegung sein, die durch Verspannungen des Gitters entsteht.
Diese kann durch die Kristalldefekte (nach Walther [48]) oder durch eine Erwidrmung
der Probe hervorgerufen werden. Durch die Probenverbiegung wird die Hauptzo-
nenachse geringfiigig aus der optischen Achse des Mikroskops verkippt, was zu einer
Vorzugsrichtung der Bildstrukturen in der Aufnahme fithrt. Diese Vorzugsrichtung
schldgt sich in einer Asymmetrie der Raumfrequenzintensititen im Diffraktogramm
nieder. Die Asymmetrie ist als das Verhéltnis der Intensitdten von jeweils zwei, ge-
nau gegeniiberliegender Raumfrequenz-Peaks des Diffraktogramms definiert, z.B. die
Raumfrequenzen [1,1,1] und [-1,-1,-1] der Zinkblendestruktur, entsprechen Bild 3.13.
Bei der Analyse der Bilder der Serie wird eine Asymmetrie der <111>-Raumfrequenz-
intensitidt beobachtet, die ab der sechsten Bestrahlungsminute sehr stark ansteigt,
Bild 8.2.

15

14 ¢ <&

13 ¢

12 ¢ <

Asymmetrie

11 ¢ o

1.0

0.0 4.0 8.0 12.0
Bestrahlungszeit [min]

Bild 8.2: Asymmetrie der <111>-Raumfrequenz als Funktion der Bestrah-
lungsdauer

Uberraschenderweise kommt es jedoch nicht zu einer deutlichen Reduzierung des
Kontrastes (Bild 8.3). Vielmehr kann dieser trotz relativ grofier Schwankungen als
konstant iiber die Bestrahlungszeit angesehen werden.

Fiir die Analyse der Raumfrequenzen wurde iiber alle Intensitéitspeaks gleicher Ord-
nung gemittelt. Dadurch konnte der Einfluss der Asymmetrie auf die Auswertung
zu vermeiden. Dabei wurde ein dhnliches Verhalten fiir die <111>- und <220>-
Raumfrequenzen im Diffraktogramm festgestellt.

Diese blieben auf dem hohen Anfangswert (Bild 8.3). Lediglich die h6heren Raumfre-
quenzen wurden immer schwicher. Ab der zehnten Bestrahlungsminute verschwand
die Intensitéit der <004>-Raumfrequenz sogar im Rauschen. Der Kontrast verhilt

sich analog zu den niedrig indizierten Raumfrequenzen, nahezu unabhéngig davon,
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Bild 8.3: Raumfrequenzintensititen und Kontrast (rechts) als Funktion der
Bestrahlungsdauer

wie stark die hoheren Raumfrequenzen ausgeprigt sind. Dies erkldrt, warum Bil-
der mit hervorragender Auflésung nahezu den gleichen Kontrast haben kénnen wie
Bilder, bei denen das nicht der Fall ist. Somit ist ein hoher Bildkontrast nicht au-
tomatisch ein Anzeichen fiir eine Aufnahme mit einer guten Auflésung. Die hohen
Raumfrequenzen liefern nur einen kleinen Beitrag zum Kontrast, jedoch enthalten
sie viel Bildinformation. Eine detailliertere Untersuchung erfolgt im Abschnitt 8.13

dieses Kapitels.

8.3 Einfluss der Belichtungszeit auf den Bildkon-
trast

Vorbereitend zu den Untersuchungen der Dicke/Defokus-Tableaus wurde der Ein-
fluss der Belichtungszeit auf den Bildkontrast untersucht. Die Abhingigkeit des Bild-
kontrastes von der Belichtungszeit kann auf den Einfluss des Poisson-Rauschen und
auf elektrische und mechanische Instabilitdten des Mikroskops zuriickgefiihrt wer-
den.

Die Ziahlrate der mit dem Detektor registrierten Elektronen ist Poisson-verteilt.
Der durch diese Verteilungsfunktion entstandene Untergrund entspricht der Qua-
dratwurzel der durchschnittlichen registrierten Elektronendosis. Die tatsédchlichen
Bildkontraste werden zwar verschlechtert, jedoch kann die Verschlechterung durch

langere Belichtungszeiten reduziert werden.
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Hingegen verschlechtert sich das Bild durch Instabilitdten des Mikroskops, Proben-
vibrationen und vor allem Probendrift. Die Probendrift kann dabei 0.5 A/sec errei-
chen, wobei die relativ gleichméfiige Probendrift durch die unregelméfiige Probenvi-
bration iiberlagert wird. Dementsprechend muss die Belichtungszeit moglichst kurz
gehalten werden.

Zur Bestimmung der optimalen Belichtungszeit wurde eine Bilderserie mit der CCD
Kamera mit unterschiedlichen Belichtungszeiten aufgenommen. Die optimale Be-
lichtungszeit ergab sich dabei im Kontrastmaximum geméfl Bild 8.4 mit 1.0 s. Bei
kiirzeren Zeiten war das Signal/Rauschen-Verhéltnis schlecht, bei htheren wirkten
sich Instabilitidten, vor allem Probendrift, aus. Bei dieser Belichtungszeit wurde die
hohe Dynamik der CCD Kamera und der IP von 14 bzw. 16 Bit nicht ausgenutzt, da
nur Zéhlraten von ca. 300 - 500 Ereignissen erreicht wurden. Das Poissonrauschen
erzeugt in Abhéngigkeit von der Zihl- und Konversionsrate somit einen Untergrund
von ca. 5-10% und reduziert somit den Bildkontrast.

Auch bei Verwendung von Negativen stellte die Belichtungszeit von 1 s sowohl
beziiglich der Linearitit als auch in Bezug auf den Dynamikbereich von nur 8 Bit
das Optimum dar.

Diese Untersuchungen wurden exemplarisch durchgefithrt. Damit betrigt die Be-

lichtungszeit 1 s fur alle ausgewerteten Aufnahmenserien.

0.35

0.30 -

Kontrast

0.20 : : : : : :
060 05 10 15 20 25 30 35

Belichtungszeit [sec]

Bild 8.4: Finfluss der Belichtungszeit auf den Bildkontrast
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8.4 Einfluss der Probenvibration und der Proben-
drift auf den Bildkontrast

Mechanische Instabilitdten der Probe kénnen den Bildkontrast durch Probenvibra-
tionen und Probendrift beeinflussen.

Die Ursache von Probenvibrationen kann z.B. eine leichte Aufladung der Probe,
oder Vibrationen des Probenhalters sein. Dabei zittert die Probe in unregelméfiigen
Abstdnden um einen Mittelwert. Gemming et al. [44] untersuchte dieses quantita-
tiv. Dabei wurde fiir eine Kupfer/Saphirprobe (als Beispiel fiir ein leitendes Mate-
rial eine) Vibrationsamplitude von ca. 1 pm festgestellt. Fiir bedampften Saphir als
Nichtleiter ergab sich eine Amplitude von ca. 6 pm.

Weitere Ursachen kénnen Erschiitterungen der Mikroskopséule durch Schall, Brum-
men der Klimaanlage oder anderer Hilfsaggregate, Schwingungen des Fundaments
und andere Faktoren sein. Gemming [44] stellte bei der Untersuchung von Storfak-
toren eine maximale Vibrationsamplitude von 10 - 20 pm fest (bei eingeschalteter

Klimaanlage).

Der Einfluss der Probenvibration wurde in einer Simulationsreihe untersucht. Dazu
wurden die Bildkontraste fiir eine Defokusierung von 6f = 55 nm in Abhéngigkeit
von der Probendicke bis zu eienr Dicke von 32 nm fiir mehrere Vibrationsampli-
tuden ( 0 pm bis 100 pm) berechnet. Der Einfluss der Vibration wurde durch die
Faltung des simulierten Bildes mit einer isotropen Gaufiglocke (Vibrationsamplitude
entspricht der Halbwertsbreite) beriicksichtigt.

Bild 8.5 stellt den Kontrast dieser Bilderserien dar. Danach erscheinen Vibrationen
bis max. 20 pm als tolerierbar. Bei hoheren Werten wird der Kontrast massiv redu-
ziert und Bilddetails werden sehr undeutlich, dieses ist in Bild 8.6 dargestellt.
Probenvibration haben somit einen sehr hohen Einfluss auf den Bildkontrast, ohne
in erster Linie die Bildstruktur im gleichen Mafle zu verwaschen. Durch die Annahme
einer sehr hohen Amplitude kann der Kontrast des simulierten Bildes nahezu belie-
big ”eingestellt” werden. Das Kontrastproblem kann auf diese Weise somit scheinbar
gelost werden. Dieses funktioniert insbesondere bei sehr einfachen Bildstrukturen,
deren Diffraktogramm nur wenige Raumfrequenzen enthélt. Auf diese Weise passte
King [45] die Simulation an das Experiment an. Allerdings sind die dabei angenom-
menen Vibrationsamplituden um eine Gréflenordnung gréfier als die von Gemming

in [44] gemessenen.

Die Hauptursache der Probendrift sind Relaxationsbhewegungen des Probenhalters.
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Bild 8.5: Kontraste wvon simulierten FElementarzellen wvon Si<110> in
Abhdngigkeit von der Probenvibrationsamplitude bei einer Defoku-
sierung von 0f = 55 nm
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Bild 8.6: Bildstrukturen von Si<110> in Abhdngigkeit von der Probenvibra-
tionsamplitude bei 0f = 55 nm , Dicke = 5.8 nm. Die Kontraste
sind : 0.44, 0.43 0.41, 0.35, 0.24, 0.15

Nach geéinderten mechanischen !, thermischen 2 oder elektrischen * Bedingungen
benétigt das System eine gewisse Zeit, um wieder einen Gleichgewichtszustand ein-
zunehmen. Dieses geschieht jedoch hiufig auf einer Zeitskala, die es nicht erlaubt, die
Probe so lange zu bestrahlen, da ansonsten Strahlenschiden auftreten, die die Pro-
be fiir die quantitative Bildanalyse unbrauchbar machen. Aus diesem Grund wurde
noch wihrend des Relaxationsprozesses versucht, mit Hilfe der von Hoeschen [10]
gebauten Probendriftkorrektur die Probe zu stabilisieren. Die Probendrift hat je-

Werkippung oder Verschiebung der Probe
2Temperaturschwankungen der Probe in Folge veréinderter Bestrahlungsbedingungen, oder bei
Temperaturidnderungen des Kiihl- oder Heizhalter

3magnetische Hystereseerscheinungen des Deflektorlinsensystems beim Belichtungsvorgang bei
Verwendung der Slow-Scan-CCD Kamera
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doch keinen konstanten Wert. Daher lisst sich diese wiahrend einer Aufnahmenserie
nie vollstindig kompensieren. Auch ist die Kompensation nach visuellen Gesichts-
punkten nie frei von Toleranzen, was zur Folge hat, dass immer eine Restdrift das
Bild verschlechtern wird. Eine vollstindige Driftkorrektur wiirde erst eine optimale
Aufnahmenserie ermoglichen. Zur Zeit ist jedoch kein automatisches Driftkorrektur-

system kommerziell verfiigbar.

Der Einfluss der Probendrift wurde in einer Simulationsreihe untersucht. Dazu wur-
den die Bildkontraste fiir eine Defokusierung von ¢f = 55 nm in Abhéngigkeit von der
Probendicke bis bis zu einer Dicke 32 nm fiir mehrere Probendriften (bis 100 pm/s)
in <110>- und <001>-Richtungen berechnet. Der Einfluss der Probendrift wurde
durch die Faltung des simulierten Bildes mit einer Ddmpfungsfunktion beriicksichtigt
(GauB-Glocke, Halbwertsbreite entspricht der Driftweite). Im Falle von Probendrift
ist die Form der GauB8glocke allerdings anisotrop (in Richtung der Drift). In Bild 8.7
sind Kontrastkurven fiir verschiedene Probendriften in Abhéingigkeit von der Dicke
bei Defokus of = 55 nm dargestellt. Die Driftrichtungen sind dabei in <110> und
<001> Richtung gewihlt.

Ab einer Driftrate von 50 pm/s kommt es zu einer signifikanten Reduktion des Kon-
trastes. Bei 100 pm/s betrégt der Bildkontrast nur noch ca. 50% des Kontrastes
ohne Drift. Bedingt durch die unterschiedlichen Atomsdulenabstéinde in < 110 >-
und < 001 >-Richtung kommt es zu einer Kontrastreduktion in Abhéngigkeit von
der Driftrichtung. Je kleiner die Abstédnde sind, umso grofler ist die Empfindlichkeit
gegen Probendrift. Bei der Driftrichtung <001> geht mehr Auflsung verloren. In
Bild 8.8 kann die Hantelstruktur bei Driftrichtung <110> noch aufgelést werden,
wéahrend in <001> Richtung nur ein dunkler Fleck zu sehen ist. Das liegt daran, dass
durch Drift in diese Richtung die <004>-Raumfrequenz, der fiir die Hantelstruktur
verantwortlich ist, sehr stark geddmpft wird. Diese Raumfrequenz ist jedoch fiir das
Kontrastverhalten nicht ausschlaggebend (Detail dazu im letzten Abschnitt dieses
Kapitels)

8.5 Einfluss von amorphen Deckschichten auf den
Bildkontrast

Im Folgenden soll der Einfluss der unvermeidlichen amorphen SO, Deckschicht auf
den Bildkontrast untersucht werden. Fiir beide amorphe Schichten (Ober- und Un-
terseite der Probe) wurde jeweils eine Superzelle berechnet. Dazu wurde innerhalb

eines angenommenen Volumens Atome stochastisch auf Gitterpositionen verteilt.
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Bild 8.7: Kontraste von Si <110> in Abhdngigkeit von der Probendrift bei & f
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Bild 8.8: Bildstrukturen von Si <110> in Abhdngigkeit von der Probendriftin
<110> und <001> Richtung bei 0f = 55 nm , Dicke = 5.3 nm. Die
Kontraste sind : 0.22, 0.35, 0.44, 0.39, 0.31

Die Dichte von kristallienem Si wurde dabei auch als Dichte der amorphen Schicht
angenommen. Dariiber hinaus wurden die Abstinde der Atome einer Paarvertei-
lungsfunktion unterworfen. Diese Funktion 148t keine Abstinde d < 2.34 zu. In der
Simulationsrechnung wurde eine Superzellen iiber- und eine unterhalb des kristalli-
nen Bereichs gesetzt. Die einfallende Elektronenwelle propagierte daher erst durch
die obere amorphe Schicht, dann durch den Kristall und anschliefend durch die un-
ter amorphe Schicht. Die Berechnungen wurden fiir amorphe Schichtdicken von 1,2,4
und 8 Monolagen durchgefiihrt. Dabei représentiert die Schichtdicke von 2 ML die
Experimente mit Keilproben, die mit 8 ML die ionengediinnten Diinnschichtpripa-
rate. Dieses kann aus der amorphen Schichtdicke entsprechend Bild 5.4 geschlossen
werden. Bild 8.9 zeigt den Verlauf des Kontrastes in Abhéngigkeit von der Dicke
fiir einen Satz von Simulationen, die mit unterschiedlich dicken amorphen Schichten
gerechnet wurden. Wie erwartet konvergieren alle Kurven fiir grofie Probendicken
gegen die Kurve, die ohne amorphe Deckschichten berechnet wurde, da der relative
Anteil des amorphen Bereichs im Vergleich zum kristallinen Bereich mit zunehmen-
der Dicke kleiner wird. Es fillt jedoch auf, dass die Kontrastwerte von Bildern, die

mit amorphen Deckschichten berechnet wurden, nicht wie erwartet kleiner sind als
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ohne, sondern grundsétzlich groer. Das bedeutet, dass der Anteil der Streuung, der
im amorphen Bereich seinen Ursprung hat, nicht nur einen Beitrag zu einem kon-
stanten Untergrund liefert, sondern dass dadurch Bildstrukturen erzeugt werden, die
den Kontrast erhéhen. Das steht natiirlich im Widerspruch zu den experimentellen
Beobachtungen von Gibson [47] und Boothroyd [41]. Bei von Hochmeister [11] und
Boothroyd [39] wurde gezeigt, dass bei Mittelung iiber mehrere Elementarzellen zur
Verbesserung des Signal /Rausch-Verhéltnis der Kontrast leicht abnimmt. Dieses ist
jedoch nur der Effekt der Mittelung iiber etwas unterschiedliche Bildstrukturen.

Mit Hilfe von Energiefilterung konnte der Einfluss der vom amorphen Bereich inela-
stisch gestreuten Elektronen abgeschétzt werden. Aus einer Aufnahme wurden die
Beitrége der Beugung am kristallinen Bereich durch eine Braggfilterung heraus gefil-
tert. Somit konnten nur noch die Intensitéiten der Beitrége der amorphen Schicht fiir
die anschlieflende Untersuchung beriicksichtigt werden. Anschliefend wurde dieses
Verfahren fiir eine energiegefilterte Aufnahme wiederholt. Somit lagen zwei Aufnah-
men von am amorphen Bereich, elastisch und unelastisch, gestreuten Elektronen
vor. Aus einem Vergleich mit den Nullstrahl wurde festgestellt, dass 15% aller Elek-
tronen inelastisch und nur 4% elastisch von der amorphen Deckschicht gestreut
wurden. D.h. der Beitrag dieser Elektronen zum Kontrast besteht weniger darin,
die Bildstrukturen zu veréndern, als vielmehr einen konstanten Untergrund durch
inelastische Streuung zu erzeugen. Doch genau dieser wird in der herkémmlichen
Bildsimulation nicht beriicksichtigt. Daher liegen hier die Kontraste umso hoher, je
dicker die amorphe Schicht ist. Besonders hoch ist der Beitrag der amorphen Schicht
im Bereich der Extinktionsldnge bei einer Probendicke von ca. 18 nm. Hier sind die
Kontraste relativ niedrig, so dass der relative Einfluss der amorphen Schicht grof}

werden kann.

Wenn man die Bildkontraste iiber den gesamten Dickenbereich mittelt und in Abhéngig-
keit von der Defokusierung auftrigt (Bild 8.10), zeigt sich eine Defokusabhéngigkeit.
Der Kontrast nimmt bei steigender amorphen Deckschicht bei hohen Defokusierun-
gen stérker zu als bei niedrigen. Die Erkldrung dafiir ist, dass durch die amorphe
Schicht Strukturen erzeugt werden, deren Raumfrequenzen im niedrigen Defokusbe-

reich durch die KTF stiarker geddmpft werden als im hohen.

8.6 Einfluss der kovalenten Bindungsanteile auf
den Bildkontrast

Die in herkémmlichen Bildsimulationen, z.B. EMS, verwendeten Streufaktoren nach

Doyle und Turner [49] und Weickenmeier [50] beriicksichtigen nicht den Bindungs-
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Bild 8.9: Simulierte Bildkontraste in Abhdngigkeit von der Dicke, gemittelt
wurde tber den Defokusbereich von 10-70 nm, dargestellt fiir meh-
rere Schichtdicken amorphen SiOs.
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Bild 8.10: Simulierte Bildkontraste in Abhdngigkeit vom Defokus, gemittelt

wurde tber den gesamten Dickenbereich bis 30.9 nm, dargestellt fiir
mehrere Schichtdicken amorphen SiOs.

typ des Kristalls. Vielmehr wird von neutralen Atomen ausgegangen. In Silizium ist
die Ladungsdichteverteilung jedoch nicht nur zentral um die Atomriimpfe konzen-
triert, da eine kovalente Bindung vorliegt. Somit gibt es auch zwischen den Atomen

Ladungstrigerkonzentrationen, die das Streupotenzial der neutralen Atome modi-
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fizieren. Der Einfluss dieser kovalenten Anteile auf das Streupotenzial wurde von
Deininger et al. [51] untersucht. An dieser Stelle sollte iiberpriift werden, ob diese
Modifikation der Streufaktoren das Kontrastverhalten in signifikanter Weise beein-
flussen kann. Dazu wurde eine Dicken-Defokus-Karte mit Streufaktoren nach Dei-
ninger [51] berechnet und mit herkémmlicher Simulation nach Doyle und Turner

[49] verglichen.

1.0

---------------- Deininger

08 | —— Doyle-Turner

0.6 r

Kontrast

04 r

0.2 r

0.76 5.3 10.6 15.9 21.3 26.6 31.9
Dicke [nm]

Bild 8.11: Simulierte Bildkontraste mit Streufaktoren nach Deininger [51] und
nach Doyle-Turner [49]

Offensichtlich ist die Differenz zwischen den Simulationen mit unterschiedlichen
Streufaktoren in Bezug auf den Bildkontrast vernachléssigbar. Lediglich im Bereich
der Extinktionslénge gibt es leichte Abweichungen. Allerdings ist hier der Kontrast
auch sehr schwach, so dass eine kleine Anderung der Simulationsparameter hier be-
sonders deutlich werden kann. Die modifizierten Streufaktoren haben somit nur eine
kleine Wirkung auf die projizierten Atompotentiale, die in die Simulation eingehen.
Dieses Ergebnis rechtfertigt die Verwendung herkémmlicher Streufaktoren und die
Vernachléssigbarkeit des jeweiligen Bindungstyps bei der Simulation der hochauflosen-

de Elektronenmikroskopie.

8.7 Einfluss des Debye-Waller-Faktors auf den Bild-
kontrast

Bei den bisherigen Betrachtungen wurde der Einfluss der Temperatur nicht beriick-
sichtigt. Dieser kann durch den Debye-Waller-Faktor in die Simulation miteinbezo-

gen werden.
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Entwickelt man das reziproke, projizierte Atompotential 3.14 nach ebenen Wellen,
so erhilt man GI. 8.3

O(F) = C -3 filk) - D(F) - ¢, (83)

wobei f;(k) die komplexen Formfaktoren der Atome der Elementarzelle sind.
D(k) = e"3<w*>k (8.4)

ist der Debye-Waller-Faktor (DWF), mit < u? > der mittleren Schwingungsamplitu-
de der Atome, die von der Temperatur abhiingt. Die Beschreibung des Einflusses der
Temperatur mit dem DWF ist eine Ndherung, die auf dem klassischen Einsteinmo-
dell des Festkorpers basiert. Im Rahmen dieser Naherung wird das Atompotential
nicht durch die Schwingungen der Teilchen verbreitert, sondern nur im Betrag re-
duziert.

Der DWF ist nur fiir wenige Elemente tabellarisiert. Er ist eigentlich eine anisotro-
pe Grofle, die von den Absténden zu den schwingenden Nachbaratomen abhéngt. In
EMS geht der DWF jedoch nur isotrop ein. In EMS-Simulationen behilft man sich
mit elementunabhéngigen Schitzwerten, die die experimentellen Beobachtungen am
besten reproduzieren. Wie in Kapitel IDIM festgestellt wurde, ist die Festlegung des
DWF auf diese Weise jedoch nicht eindeutig moglich. Die Debye-Waller-Faktoren
liegen in einem Bereich von 0.002 bis 0.006. Fiir Silizium wird entsprechend der
Standartliteratur ein DWF von 0.004 angenommen.

Bild 8.12 zeigt die Bildkontraste von Si in Abhéngigkeit von Dicke und Defokus fiir
drei verschiedene Debye-Waller-Faktoren. Dabei fillt auf, dass der Bildkontrast mit
steigendem DWF ansteigt. Dabei kann eine Abhéngigkeit von der Defokusierung
beobachtet werden. Daraus folgt, dass der Einfluss des DBW nicht als eine Bildver-
schmierung angesehen werden darf, wie man dies der anschaulichen Interpretation
der Atombewegungen durch thermische Schwingungen annehmen kénnte. Vielmehr
muss die Abhéngigkeit des Bildkontrastes vom DWF als eine Verringerung der Pha-
senschiebung bei der Propagation durch die Probe gedeutet werden, die durch die
Reduzierung der atomaren Streufaktoren resultiert. Diese Interpretation bedeutet,
dass bei steigender Temperatur die Probendicke scheinbar abnimmt, was einer re-

duzierten Extinktionslinge entspricht. Diese hingt vom DWF gemafl Gl. 8.5 ab

B 7€) B 7€)
N AF (k) N )\DkFU(k)’

£(k) (85)

mit 2 dem Atomvolumen, F(K) dem Atomformfaktor, Fy(k) dem Atomformfaktor
bei 0 Kelvin. Wird der DBW erhoht, dann sinkt der Atomformfaktor. Damit wird

jedoch die Extinktionslinge erhoht. Durch die thermische Atombewegung erfolgt
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somit eine Reduktion des Streuvermogen der Atome. Dieses beeinflusst die Inten-
sitdt der Bragg-Reflexe und verschiebt die Pendell6sung zu grofleren Dicken. Die
Extinktionslinge kann man im Hochauflosungsbild an schwachen Kontrasten ent-
lang von Dickenkonturen erkennen. Bild 8.13 links zeigt die Bildkontrastsimulation
von Dickenkeilen fiir verschiedene Defokusierungen. Dabei ist jeder Kombination
von Dicke und Kontrast der jeweilige Kontrast zugeordnet. Weifl entspricht dabei
hohem Kontrast, schwarz geringem. Deutlich ist im Falle des DWF = 0.004 der Be-
reich des schwachen Kontrastes zu hoheren Dicken verschoben. In diesem Bereich
ist das erste Minimum der Pendellsung. In Bild 8.13 rechts ist ein Linienprofil fiir
den simulierten Keil bei einer Defokusierung von 55 nm dargestellt. Hier erkennt
man besonders deutlich die Verschiebung des Minimums der Pendellosung. In der
Bildsimulation kann man somit die Dicke und den DWF nicht als zwei unabhéngige
Parameter betrachten, da eine Erhhung des DWF eine scheinbare Reduzierung der
Dicke bedeuten kann. Im Falle von IDIM ist dieses auch eine Ursache fiir die groflen
Abweichungen der simulierten von den experimentellen Dicken, da gleichzeitig auch

der DWF groflen Schwankungen unterlegen war.

WO I I I
-— DWF = 0.005
— DWF = 0.003
rrrrrr DWF = 0.000
0.8 -
0.6
»
S :
s 0.4
e ]
0.2 f
|
0.0 .f i

30 3540 45 50 55 60 65 /0

Defokus [nm)]
Dicke 0.8—19.8nm (jeweils)

10 15 20 25

Bild 8.12: Bildkontraste simulierter Aufnahmen fiir verschiedene Debye-
Waller- Faktoren
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Bild 8.13: links: Bildkontraste fiir Debye- Waller-Faktoren von 0.000 und 0.004
bei Defokusierungen von 0 bis 100 nm recht: Bildkontraste fiir
Debye- Waller-Faktoren von 0.000 und 0.004 bei 6f = 55 nm Li-
nienprofile des Bildes links

8.7.1 Experimentelle Untersuchung zur Abhingigkeit des
Kontrastes vom DWF

Zur Kldrung des Einflusses des DWF auf den experimentellen Bildkontrast von wur-
den HRTEM Aufnahmen bei 100 K, 300 K und 500 K gemacht. Dazu wurden jeweils
verschiedene Probenhalter verwendet; Kiihlhalter auf der Temperatur von fliissigem
Stickstoff (100 K), Raumtemperaturhalter (300 K) und Heizhalter (500 K). Er-
wartet wurde die Abhéngigkeit der Extinktionslinge von der Temperatur, und ein
Kontrastverlauf entsprechend der Simulation von Bild 8.13. Fiir zwei ausgewéhlte
Defokusierungen (6f = 15 nm und 6f = 55 nm) sind die Kontrastkurven in Bild 8.14
dargestellt.

Dabei stellt man fest, dass das Kontrastverhalten von den Erwartungen abweicht.
Die Entwicklung der simulierten Bildkontraste in Abhéingigkeit von der Tempera-
tur kann durch das Experiment nicht bestéitigt werden. Lésst die Simulation eine
Erhohung des Kontrastes mit der Temperatur erwarten, so muss man feststellen,
dass die experimentellen Kontrastdifferenzen so gering sind, dass keine klare Aussa-
ge getroffen werden kann. Tendenziell liegen die Kontrastwerte bei 100K am hochsten
und die bei 500K am niedrigsten. Das hingegen steht im Widerspruch zu den Er-
wartungen hinsichtlich der Simulation.

Auch der erwartete Unterschied in der Extinktionsldnge konnte nicht reproduziert
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werden. Bei 15 nm Defokus deutet sich kein Extinktionsminimum an, bei 55 nm
Defokus kann man zwar Minima erkennen, jedoch bei allen drei Kurven ungefihr
an derselben Stelle.

Die Griinde fiir die experimentell nicht reproduzierten, aber durch die Simulati-
on begriindeten Erwartungen liegen in erster Linie daran, dass jedes Experiment
mit einer individuellen Probe durchgefiihrt wurde. Die geringen Unterschiede der
einzelnen Proben konnen die erwarteten Differenzen iiberdecken, da diese nahezu
im Bereich des Untergrundrauschens sind. Probendriften sind bei Heiz- und Kiihl-
haltern nicht so gut zu kompensieren wie bei Raumtemperaturhaltern. Toleranzen
beim Justieren des Mikroskops verwaschen den Einfluss der Temperatur weiter. Ein
Effekt, der in der Simulation nicht beriicksichtigt wurde, ist die thermisch diffuse
Streuung. Diese wird durch Kiihlen reduziert und durch Heizen erhéht. Der so ent-
standene Untergrund kann zum Teil das Kontrastverhalten erkldren.

Eine Bestimmung der Extinktionsldnge auf Basis der Bildkontraste der experimen-
tellen Bilder ist sehr schwierig. Grundsitzlich kann diese nur in Bezug auf die Un-

sicherheit der Dickenbestimmung angegeben werden.

0.40

0.30

0.20

Kontrast

0.10 -
*—x T =100 K
*—*k T =300K
N +—+T=500K
000 1 1 1 1
0.76 3.8 7.6 11.4 15.2 19.8
Dicke

Bild 8.14: Linienprofile von Bildkontrasten fir 100K, 300K und 500K bei of
= 15 nm (untere drei Linien) und 6f = 55 nm (obere drei Linien)
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8.8 Vergleich von Kontraste simulierter und ex-
perimenteller Aufnahmen unter Standardbe-
dingungen

Bild 8.15 zeigt vergleichend die Ergebnisse der Kontrastanalyse von experimentellen
und simulierte Elementarzellen fiir einen Defokusbereich von 10 nm bis 70 nm und
einem Dickenbereich von 0.76 nm bis 19.8 nm. Als variable Simulationsparameter
gingen hier nur die Dicke und die Defokusierung in die Berechnungen ein. Auf den
Einfluss zusétzlicher Parameter (Debye-Waller-Faktor, Absorbtion, Strahl-, Proben-
verkippung u.a.) wird in spéteren Abschnitten (8.9 bis 8.13) eingegangen. Die hier
vorgestellten Datensétze bilden die Grundlagen aller spiteren Betrachtungen.

Die experimentellen Bildkontraste erreichen lediglich zwischen 20% und 60% der
simulierten Werte. Die durchschnittlichen Werte liegen fiir die experimentellen Auf-
nahmen bei ca. 0.19, fiir die simulierten bei ca 0.4, wobei diese Werte durch Mittelung
iiber alle Dicken und Defokusierungen gebildet wurde. Die gréfiten Abweichungen lie-
gen bei kleinen Defokusierungen, bei hherer Defokusierung ist die Ubereinstimmung
besser. Abgesehen von den absoluten Kontrastwerten beschreiben die experimentel-
len Werte prinzipiell eine dhnliche Kurve wie die Simulation. Nach dem Durchlaufen
eines Maximums gehen beide Kontrastwerte signifikant zuriick. Es deutet sich ein
Kontrastminimum an. Dieses liegt beim Experiment jedoch bei etwas grofleren Pro-

bendicken als in der Simulation.

8.9 Einfluss der Energiefilterung auf den Bildkon-
trast

Im Folgenden wird der Einfluss der Energiefilterung auf das Kontrastverhalten expe-
rimenteller Aufnahmen untersucht. Fiir die folgende Untersuchung wurde das GIF
im ”zero-loss” Modus betrieben mit dem Energiefenster von 5 eV (siehe auch Kap
5.1).

In Kapitel 6 wurde der Einfluss der inelastisch gestreuten Elektronen auf die Bildin-
tensitdt untersucht. Es wurde deutlich, dass die inelastisch gestreuten Elektronen
einen diffusen Untergrund erzeugen. Dabei ist es unerheblich, ob die Koherénz dieser
Elektronen zum Teil erhalten bleibt (Bild 10.1). Der zusitzliche Hintergrund héngt
dabei jedoch nicht nur von der Dicke der jeweiligen Probenstelle ab.

Einerseits ist der Anteil der inelastisch gestreuten Elektronen eine Funktion der
Dicke, andererseits kommt es durch Delokalisierungs- und Verwaschungseffekte zu
einer Untergrundmittelung {iber verschiedene Dicken. Dieses ist bei den verwendeten

Proben, bedingt durch die keilférmige Geometrie, besonders stark ausgeprigt. Bei
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Bild 8.15: Bildkontraste in Abhdngigkeit vom Defokus als Funktion der Dicke
fiir experimentelle und simulierte Flementarzellen

flacheren Proben, die mit herkdmmlichen Priaparationsmethoden hergestellt wurden,
kann eine Korrelation von zusétzlichem Untergrund und der Probendicke hergestellt
werden.

Stobbs [34] und Boothroyd [42] zeigten, dass inelastisch gestreute Elektronen auch
Bildstrukturen erzeugen, die einen Beitrag zum Hochauflosungsbild leisten. Somit
ist deren Beitrag zum Bildkontrast nicht nur durch einen Rauschuntergrund gekenn-
zeichnet, sondern auch durch den Kontrast, der den Bildstrukturen entspricht. Da
die Bildstrukturen der elastisch und inelastisch gestreuten Elektronen keine direkte
Korrelation ausweisen (siche Anhang 10.2) , kommt es somit zu einer Kontrastre-
duktion in Vergleich mit ”zero-loss”-Aufnahmen. Bild 8.16 zeigt das Ergebnis dieser
Untersuchung. Es zeigt die Kontrastverldufe der Tableaus von ungefilterten und ge-
filterten experimentellen und simulierten Aufnahmen. Im Bereich von schwachen
Bildkontrasten ist der Einfluss der Energiefilterung nicht sehr deutlich ausgeprégt.
Die Bildkontraste liegen bei ”zero-loss”-Filterung nur unwesentlich iiber den unge-
filterten. Dagegen ist bei Bereichen héheren Kontrastes der Einfluss grofier. Durch-
schnittlich liegen die Bildkontraste der gefilterten Aufnahmen um 13% iiber den

ungefilterten.



KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 92

1.0 I
,,,,,,,,,, Simulation
zero—loss
R - experimentell
0.8 i
0.6 }

Kontrast

25 30 35 40 45 50 55 60 65 /0O
Defokus [nm]

Dicke 0.8—19.8nm (jeweils)

Bild 8.16: Bildkontraste in Abhdngigkeit vom Defokus als Funktion der Dicke
fiir experimentelle, zero-loss und simulierte Elementarzellen

8.10 Einfluss der Probenverkippung auf den Bild-
kontrast

Unter Probenverkippung versteht man die Abweichung der Orientierung der Probe
von der eingestellten Hauptzonenachse. Bedingt durch die Differenz zwischen Zo-
nenachse des Kristalls und der Strahlrichtung kommt es nach O’Keefe [4] zu einer
Asymmetrie des projizierten Potentials in Richtung der Verkippung und zu einer
Reduzierung und Verbreiterung des Streupotenzials der Probe. Durch die Reduzie-
rung des Streupotenzials entsteht der Eindruck einer kleineren Probendicke, was als
Begriindung dafiir gedeutet werden kann, dass die Probendicken bei der Auswertung
von Hochauflssungsaufnahmen zu niedrig erscheinen. Die besten Ubereinstimmun-
gen von experimentellen und simulierten Bildstrukturen werden von Hijtch [7] bei
eindeutig zu niedrigen Probendicken erreicht.

Der daraus resultierende geringere Anteil nichtlinearer Streuung kann ihren Ur-
sprung in einer Probenverkippung haben.

Die Folgen einer Probenverkippung machen sich beim Vergleich von verkippten und
unverkippten Bildern durch eine Asymmetrie der Bildstrukturen bemerkbar, siehe
Kap. 7.3.
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Als Einfluss auf den Bildkontrast wird eine dickenabhéngige Kontrastreduktion er-
wartet, sowie eine Verschiebung der Extinktionslinge zu hheren Werten der Pro-
bendicke.

Bild 8.17 zeigt vier verschiedene Verkippungstableaus fiir zwei Dicken (7.6 nm und
15.2 nm) sowie verschiedenen Defokusierungen von (6f = 20 nm und 50 nm). Die
Kipprichtungen und -betridge der Tableaus sind in der zugehorigen Tabelle angege-
ben. Diese Werte entsprechen den Braggwinkeln der zugehorigen Netzebenenschar.
Beispielsweise entspricht der Index <0,0,2> einer Verkippung in diese Richtung um
den Winkel von ca 2 mrad (siehe Gl. 3.28).

Bei den zwei Tableaus mit der Probendicke von 7.6 nm bleibt das Strukturmu-
ster auch bei hoher Verkippung nahezu erhalten. Die Bildsymmetrie wird nur sehr
schwach beeinflusst. Die Hantelstrukturen sind bei einer Defokusierung von 6f =
50 nm noch deutlich auflésbar, lediglich die nichtlinearen Bildbeitrige sind etwas
undeutlicher ausgepragt.

Im Gegensatz dazu spielt die Probenverkippung bei der Dicke vom 15.2 nm eine
sehr grofle Rolle. Die Bildsymmetrie wird durch die Verkippung zum Teil sehr stark
reduziert. Durch die Probenverkippung werden nichtlineare Reflexe erzeugt, die in
unverkippten Fall entweder gar nicht, oder nur sehr schwach ausgeprigt sind. Dieses
kann zu einer Invertierungen des Kontrastes fiihren, d.h die Intensitit der nichtli-
nearen Reflexe dominieren iiber die linearen. Dieses wird bei der Defokussierung of
= 20 nm und der Probenverkippung um <4,4,0> besonders deutlich. Dabei bildet
sich auf einer Atomposition ein heller Fleck aus, der im unverkippten Fall fehlt. Da-
durch entstehen Strukturen, die schon bei relativ kleinen Verkippungen zu groflen
Bildunterschieden fiihren. So existiert bei der Defokussierung 6f = 50 nm und der
Probenverkippung um <4,4,0> praktisch keine Bilddhnlichkeit mehr.
Uberraschenderweise kommt es jedoch zu keiner Kontrastreduzierung. In den Bildern
8.18 und 8.19 wird der geringe Einfluss der Probenverkippung bei kleinen Dicken
sehr deutlich, jedoch steigt der Bildkontrast nach dem ersten Kontrastmaximum
bei ca 10.6nm zum Teil sehr deutlich an. Es kommt somit zu einer {iberraschen-
den Kontraststeigerung. Die naive Vorstellung des reduzierten Potentials und der
damit verbundenen schwécheren Wechselwirkung der Elektronen mit dem Kristall
ist somit nicht mehr haltbar. Vielmehr handelt es sich um nichtlineare Beugungs-
effekte, die durch die asymmetrische Potenzialverbreiterung und -erniedrigung zu
unvorhersehbaren Effekten fiihren kénnen. Hingegen entspricht die Vergrofierung

der Extinktionslidnge in Abhéngigkeit vom Kippwinkel den Erwartungen.
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Defokus = 20 nm, Dicke = 15.2 nm Defokus = 50 nm, Dicke = 15.2 nm

Defokus = 20 nm, Dicke = 7.6 nm Defokus = 50 nm, Dicke = 7.6 nm
<0,0,4> <4,44>
<0,0,2> <2,2,2>

<0,0,1> | <1,1,1>
<0,0,0> | <1,1,0> <2,2,0> <44,0>

Bild 8.17: Probenverkippungs- Tableaus fiir verschieden Dicken und Defokusie-
rungen. Die Verkippungen der Tableaus sind in der Tabelle defi-
niert, dabei ist unten linke jeweils die unverkippte Aufnahme.



Kontrast

Kontrast

KAPITEL 8.

1.0 .

0.0 :

0.76 5.3

1.0 i

0.0 :

0.76 5.3

Bild 8.18: Kontrastverhalten bei

1.0

QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE

95

0.8

0.6

Kontrast

0.4

0.2

0.0

——a <1,1,0>
s—=A<2,2,0>
v—v <4,4,0>

0.76

1.0

5.3 10.6 15.9 21.3 26.6
Dicke

319

Kontrast

0.0

0.76

verschiedenen Probenverkippungen
Abhdingigkeit von der Verkippungsrichtung bei einer Defokusierung
von 0f = 50 nm. Unten, rechts ein Vergleich von verschiedenen

5.3 10.6 15.9 21.3 26.6

Dicke

Kipprichtungen bei vergleichbaren Kippwinkeln.

m

319



Kontrast

0.2

0.0

KAPITEL 8. QUANTITATIVE KONTRASTANALYSE 96

T T T T T T T
............. Probe um <001> verkippt
unverkippt

10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 /0
Defokus [nm]

Dicke 0.8—19.8nm (jeweils)

Bild 8.19: Abhdngigkeit der Bildkontrastes von der Defokusierung bei verschie-
denen Probenverkippungen

8.11 Einfluss der Strahlverkippung auf den Bild-
kontrast

Unter Strahlverkippung versteht man die Abweichung der tatséchlichen Strahlen-
gangs von der optischen Achse des HRTEM. Eine ungenaue Justierung des Mikro-
skops zu Beginn der Untersuchung, oder der Einfluss der Instabilitdten der Linsen-
strome, konnen zur Strahlverkippung fiihren. Konstruktionsbedingte Justierungsfeh-
ler des Mikroskops (z.B. drei-zéhliger Astigmatismus und eine Abweichung des Span-
nungszentrums von der koma-freien Achse) begrenzen die Genauigkeit der Strahl-
justierung. Eine koma-freie Bild ist somit nur bedingt moglich. Daher kann man a
priori nie von einem unverkippten Strahl ausgehen.

Eingehende Untersuchungen der Strahlverkippung auf die Bildqualitdt wurden bei-
spielsweise von von Schaible [62] und Wood [36] durchgefiihrt. Die Untersuchungen
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beschriankten sich jedoch nur auf Bildstrukturen und nicht auf Bildkontraste. In der
vorliegenden Arbeit wird schwerpunktméfig der Einfluss der Strahlverkippung auf

den Bildkontrast untersucht.

Strahlverkippte Elektronen durchdringen den Probenkristall mit einem Winkel rela-
tiv zu der Hauptzonenachse des Kristalls. Die daraus resultierende Wirkung auf den
Bildprozess entspricht einer Probenverkippung. Der Unterschied ist lediglich, dass
in diesem Fall die Probe exakt in Zonenachse ausgerichtet ist und der Strahl von
der optischen Achse abweicht. Die Wirkung ist jedoch laut Ishizuka [17] identisch.
Somit ist bei einer Strahlverkippung die Wirkung von Probenverkippung implizit
enthalten.

Bei der anschlieBenden Propagation der Elektronenwelle durch die Objektivlinse
kommt es zu einer asymmetrischen Phasenschiebungen der Objektwellenfunktion
durch das Magnetfeld der Linse. Gegeniiberliegende Raumfrequenzen (z.B. [111]
und [-111]) erfahren in Abh#ngigkeit vom Verkippungswinkel auf diese Weise asym-
metrische Phasenschiebungen. Bedingt durch diese Asymmetrie werden durch die
Interferenz der Wellenfunktionen der einzelnen Reflexe asymmetrische Strukturen in
der Bildebene generiert. Zusétzlich zu Asymmetrien kommt es zu zusétzlichen Struk-
turen, die im Vergleich zum unverkippten Bild die Bildstrukturen weiter verdndern.
Die Wirkung der Strahlverkippung ist somit deutlich stérker (bei vergleichbarem
Kippwinkel) als die Probenverkippung, wobei die Wirkung der unterschiedlichen
Phasenlage der einzelnen Reflexe den grofiten Anteil ausmacht.

Bild 8.20 zeigt wiederum ein Verkippungs-Tableau fiir verschieden Kipprichtungen
und Kippradien. Offensichtlich ist die Wirkung der Strahlverkippung deutlich stérker
als die der Probenverkippung. Ab einem Verkippungswinkel von <1,1,1> ist die ge-
samte Bildsymmetrie zerstort. Dabei ist die Wirkung nahezu unabhingig von der
Probendicke. Die noch verbleibende Abhéangigkeit von dieser ist auf den Proben-
verkippungsanteil zuriickzufiihren. Somit ist tatséchlich die asymmetrische Phasen-
schiebung die Hauptursache der Bildasymmetrien. Aus Bild 8.21 ldsst sich keine
eindeutige Aussage iiber die Wirkung von Strahlverkippung auf den Bildkontrast
treffen. Die unverkippten Bildkontraste liegen zum Teil iiber, teilweise jedoch auch
unterhalb den verkippten. Durch die asymmetrische Phasenlage gegeniiberliegender
Reflexe kommt es zu nicht vorhersehbarem Kontrastverhalten. Lediglich das Ver-
halten der Extinktionslinge erfiillt die Erwartungen. In Bild 8.22 deutet sich ein
weiteres Merkmal von Strahlverkippung an. Man kann hier eine leicht Abhéngig-
keit des Bildkontrastes von der Defokusierung entdecken. Dieses ist auf die Wirkung
der zusétzlichen Phasenschiebung durch den Defokusanteil der Welleniibertragungs-
funktion auf die Phasenlage gegeniiberliegender Reflexe zuriickzufiihren. Die Pha-

senschiebung der einzelnen Reflexe durch Defokusierung ist von ihrem Abstand von
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der optischen Achse abhiingig (A¢ ~ |k|) . Somit verstiirkt die Defokusierung die
Verkippung, und erhoht somit deren Einfluss bei hoherem Defokus. Deutlich wird
dieses jedoch erst bei Verkippungen, bei denen die Bildstrukturen durch Asymmetrie

nahezu vollstdndig zerstort werden.

8.12 Einfluss der Entfaltung der experimentellen
Aufnahmen mit der PSF auf den Bildkon-
trast

Bei den bisherigen Untersuchungen zum Kontrastverhalten wurde der Einfluss des
Detektors auf den Bildkontrast nicht beriicksichtigt. Fiir eine vollstindige Betrach-
tung muss jedoch das charakteristische Verhalten der unterschiedlichen Detektoren
beriicksichtigt werden, da die Verwaschung der Bildinformation auf mehrere Nach-
barpixel (siche Kap. 4) einen Einfluss auf den Bildkontrast erwarten lésst.

Zum qualitativen Verstindnis der Effekte ist die Betrachtung im Ortsraum ist sehr
anschaulich, fiir die quantitative Auswertung ist jedoch der dazu inverse k-Raum ge-
eigneter, da hier Aussagen iiber die spezifischen Ortsfrequenzen des Bildes moglich
sind. Zur Auswertung der experimentellen Bilder wurden die einzelnen Elementar-
zellen zu einem 512x512 groflen Bild periodisch fortgesetzt. Dadurch wurde erreicht,
dass ein experimentelles Bild zur weiteren Analyse zur Verfiigung stand, das nicht
nur eine Elementarzelle umfasst, sondern einen ganzen Bereich einheitlicher Dicke
und Defokus darstellt. Das periodisch fortgesetzte Bild wurde fouriertransformiert
und durch die MTF der GATAN CCD Kamera des JEM ARM 1250 dividiert. An-
schlieflend wurde der Bildkontrast bestimmt und mit dem urspriinglichen bzw. dem
simulierten verglichen.

In Bild 8.23 zeigt die Kontrastkurven von drei (experimentell, experimentell und
entfaltet, simuliert) Dicken/Defokus-Tableaus. Der Einfluss der Entfaltung auf den
Bildkontrast von experimentellen Aufnahmen im Vergleich zu nicht entfalteten Auf-

nahmen und zur Simulation ist hier dargestellt.

Durch die Entfaltung erhoht sich der Bildkontrast um ca 25 Prozent. Dieser grofe
Einfluss kann mit dem Verlauf der MTF (siehe Bild 8.24) erklirt werden. In diesem
Bild sind neben der MTF auch die wichtigsten Raumfrequenzen von Si in <110>-
Orientierung eingetragen.

Die resultierenden Intensitdten nach der Aufzeichnung mit dem Detektor ergeben
sich durch Multiplikation des urspriinglichen Wertes mit der MTF'. Somit erfolgt eine
starke Dampfung schon bei kleinen Raumfrequenzen. Schon die <111>-Raumfrequenz

wird dabei um ca. 20 Prozent reduziert. Bei hoheren Frequenzen ist der Einfluss
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Defokus = 20 nm, Dicke = 15.2 nm Defokus = 50 nm, Dicke = 15.2 nm

Defokus = 20 nm, Dicke = 7.6 nm Defokus = 50 nm, Dicke = 7.6 nm
<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 fiir verschieden Dicken und Defokusie-
rungen. Die Verkippungen der Tableaus sind in der Tabelle defi-
niert, dabei ist unten linke jeweils die unverkippte Aufnahme.
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Abhdingigkeit von der Verkippungsrichtung bei einer Defokusierung
von 6f = 50 nm. Unten rechts ein Vergleich von verschiedenen

Kipprichtungen bei vergleichbaren Kippwinkeln.
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Bild 8.22: Abhdngigkeit der Bildkontrastes von der Defokusierung bei verschie-
denen Strahlverkippungen

natiirlich noch viel héher. Dem entsprechend wird der Bildkontrast durch die Ent-
faltung erhoht. Bei Beriicksichtigung der MTF wird die Differenz zwischen Simula-
tion und Experiment drastisch verkleinert. Experimentelle Bildkontraste erreichen
bis zu 90 Prozent der simulierten. Tatséchlich gibt es bei grofler Dicken Bereiche, in
denen die experimentellen Kontraste iiber den simulierten liegen. Dieses liegt jedoch
in erster Linie an Verschiebungen der Extinktionsldnge bedingt durch Verkippungen
von Strahl und Probe in einem Bereich, der innerhalb der Justierungsgenauigkeit
liegt.

Der Einfluss der Entfaltung ist fiir alle Dicken und Defokusierungen nahezu iden-
tisch. D.h. es resultiert eine sehr gleichméflige Erhéhung des Bildkontrastes, obwohl
die Raumfrequenzen, die im Bild vorhanden sind, sehr stark von Dicke und Defo-
kus abhéngen. Auch dieser Punkt ldsst sich erklaren. Wiahrend hohere Raumfre-

quenzen sehr stark von der Dicke und der Defokusierung abhéingen ist die <111>-
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Bild 8.23: Einfluss der Entfaltung mit der PSF auf den Bildkontrast bei ener-
giegefilterten Aufnahmen

Raumfrequenz immer deutlich vorhanden. Die Vermutung liegt somit nahe, dass
das Kontrastverhalten hauptséichlich vom der <111 >-Raumfrequenz dominiert wird.
Auf diesen Punkt wird im néchsten Abschnitt ausfiihrlicher eingegangen.

Die relative Ubereinstimmung zwischen Simulation und Experiment zeigt eine Defo-
kusabhiingigkeit. So kommt es bei niedrigen Defokusierungen zu einer Ubereinstim-

mung von ca 50%, bei héheren sind bis zu 90%.
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Bild 8.24: Modulationstransferfunktion der GATAN CCD-Kamera des JEM
ARM 1250. Dargestellt sind auch die wichtigsten Raumfrequenzen
von Si<110>.
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8.13 Raumfrequenzanalyse unter simulierten und
experimentellen Bedingungen

Bei den bisherigen Untersuchungen des Bildkontrastes wurden die Informationen
aus dem Realraum gewonnen, d.h. aus der Bildstruktur jeder Elementarzelle wurde
ein Wert berechnet, der Bildkontrast. Die Komplexitit der jeweiligen Bildstruktur
war dabei nicht ausschlaggebend. Detaillierte Informationen iiber den Einfluss von
Raumfrequenzen, die zur Komplexitit der Bildstruktur beitragen, gehen dabei ver-
loren.

Der Einfluss der einzelnen Raumfrequenzen (die im linearen Fall Netzebenenscha-
ren zugeordnet werden konnen) auf den Bildkontrast soll durch eine Analyse der
Intensititen des Diffraktogramm erfolgen. Es soll analysiert werden, in wie weit aus
dem Verhalten der einzelnen Raumfrequenzen die noch verbleibende Abweichungen
zwischen Simulation und Experiment erkldrt werden kénnen.

Fiir die Untersuchungen der Intensitéten der Peaks im Diffraktogramm wurden die
Elementarzellen eines Dicken/Defokus-Tableaus von energiegefilterten und entfal-
teten experimentelle Aufnahmen mit simulierten verglichen. Dazu wurden die alle
Elementarzellen einzeln Fourier-transformiert. Aus den dadurch erzeugten Bildern
wurden die Werte der Intensitidtspeaks der einzelnen Raumfrequenzen in Abhéngig-
keit von Probendicke und Defokusierung bestimmt. In den folgenden fiinf Abbil-
dungen (8.25 - 8.28) sind die wichtigsten Raumfrequenzen (<111, <220>, <002>,
<004>, <113>) von Si<110> in Abhingigkeit von Dicke und Defokusierung fiir

energiegefilterte, entfaltete und simulierte Aufnahmen dargestellt.

Die Intensitét bei der den (111)-Netzebenenschar zugeordneten <111>-Raumfrequenz
erreicht Werte, die von den Ergebnissen der Kontrastanalyse erwartet wurden. Héhe-
re Raumfrequenzen bleiben jedoch deutlich unter den Erwartungen oder zeigen ein
Verhalten, das deutlich von der Simulation abweicht. So liegt die Intensitéit der
<002>-Raumfrequenz bei mittleren Defokusierungen deutlich iiber der Simulation.
Die <004>-Raumfrequenz erreicht lediglich ca. 40% der Intensitéit der Simulation
(ohne dabei auf Details des Kurvenverlaufs einzugehen).

Hohere Raumfrequenzen werden trotz Entfaltung somit stirker geddmpft als in der
Simulation. Das bedeutet, dass weitere Dédmpfungsterme in der bisherigen Simula-

tion nicht beriicksichtigt wurden.

Diese sind die Probendrift und die Probenvibration. In Kapitel 8.4 erfolgte die Un-
tersuchung des Einflusses der Probenvibration auf den Bildkontrast. Ab einer Vi-
brationsamplitude von ca 40 pm kommt es zu einer signifikanten Reduktion des

Bildkontrastes. Da die damit verbundene Dampfungsfunktion abhingig von der
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Bild 8.25: Dickenverlauf der <111>-Raumfrequenz fiir energiegefilterte, ent-
faltete und simulierte Aufnahmen von Si<110>

Raumfrequenz ist, werden héhere Raumfrequenzen stirker geddmpft. Die <111>-
Raumfrequenz wird somit schwicher beeinflusst (d.h. gute Ubereinstimmung mit
der Simulation), im Gegensatz dazu die <400>-Raumfrequenz (nur 40% der Inten-

sitdt der Simulation), die eine sehr starke Dampfung erfihrt.

Die Probendrift hat einen dhnlichen Einfluss auf die Raumfrequenzen. Asymmetri-
en im Diffraktogramm sind ein Zeichen fiir Probendrift. Die Folge der Probendrift
ist eine niedrigere Intensitéit der Raumfrequenzen der Netzebenenschar der entspre-
chenden Vorzugsrichtung. Die Bildstrukturen werden dadurch sehr stark beeinflusst,
wihrend der Kontrast im Bereich von experimentell beobachteten Driftwerten 8.4
nahezu unveriindert bleibt. Die bedeutet, dass hohere Raumfrequenzen, die die Kom-
plexitit der Bildstruktur ausmachen, stark geddmpft werden. Niedrige Raumfre-
quenzen, die einen sehr hohen Einfluss auf den Bildkontrast haben, werden deutlich
weniger beeinflusst. In den experimentellen Bildern wurde teilweise eine Asymmetrie
der benachbarten <111>-Reflexe von bis zu 5% beobachtet. Dieser Wert schwankte
allerdings wihrend eine Aufnahmenserie sehr stark, was ein Indiz fiir eine unre-

gelmiflige Probendrift ist.

Beim Vergleich des <111>-Intensitédts- mit dem Kontrastverlauf ist eine deutliche

Korrelation zu erkennen. Der Kontrast wird somit mafigeblich durch die niedrigen
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Bild 8.26: Dickenverlauf der <220>-Raumfrequenz fiir energiegefilterte, ent-
faltete und simulierte Aufnahmen von Si<110>

<111>-Raumfrequenzen generiert. Hohere Raumfrequenzen haben auf den Bildkon-
trast keinen groflen Einfluss.

Die Komplexitit der Bildstruktur wird mafigeblich von den héheren Raumfrequen-
zen erzeugt. Das Vorhandensein von Probendrift und -vibration &uflert sich sehr
stark in einer Reduktion der Strukturdetails einer Aufnahme, jedoch weniger in ei-
ner Reduktion des Bildkontrastes. Die Giite des Kontrastes als Qualitdtsmerkmal
fiir eine elektronenmikroskopische Aufnahme ist somit nur im Zusammenhang mit

einem hohen BVM gegeben.
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Bild 8.27: Dickenverlauf der <002>-Raumfrequenz fiir energiegefilterte, ent-
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Bild 8.28: Dickenverlauf der <004>-Raumfrequenz fiir energiegefilterte, ent-
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Bild 8.29: Dickenverlauf der <113>-Raumfrequenz fiir energiegefilterte, ent-

faltete und simulierte Aufnahmen von Si<110>



Kapitel 9

Diskussion der Ergebnisse

Im Folgenden werden die Ergebnisse, die im Rahmen dieser Arbeit erzielt wurden,
diskutiert und mit denen anderer Autoren verglichen.

Aufbauend auf den Ergebnissen von Hijtch und Stobbs [7] und von Hochmeister [11]
wurden weitere Untersuchungen zur Klirung des Kontrastproblems der hochauflosen-
den Elektronenmikroskopie durchgefiihrt, also der Diskrepanz zwischen experimen-
tellen und simulierten Bildkontrasten. Dabei wurden u.a. die systematischen Unter-
suchungsmethoden von v.Hochmeister [11], als auch neue Methoden zur Bestimmung
der Abbildungsparameter angewendet. Es wurden im Vergleich zu v.Hochmeister
[11] zusétzliche Einflussfaktoren auf den Bildkontrast untersucht. Das Ziel war es,
den Beitrag aller dieser Faktoren zu bestimmen und somit zu einer verldsslichen
Aussage zu kommen, ob die Diskrepanz zwischen simulierten und experimentellen
Bildkontrasten ihren Ursprung in einer fehlerhaften mathematischen Beschreibung
des Abbildungsprozesses hat, oder ob sie durch ein Zusammenspiel mehrerer expe-
rimenteller Faktoren erklidrt werden kann.

Die wichtigsten Aussagen grundlegender Arbeiten auf diesem Gebiet kénnen folgen-
dermaflen zusammengefasst werden:

Hjtch und Stobbs [7]: Es wurde eine extrem hohe Diskrepanz im Bildkontrast
beobachtet. Das Kontrast-Verhiltnis Simulation zu Experiment betrug 1:6. Die
Strukturiibereinstimmung war relativ gut, dabei stand allerdings die Probendicke
im Widerspruch zu der Probengeometrie. Die Abhéngigkeit der Intensitdt von der
Probendicke war bei Simulation und Experiment nahezu identisch.

von Hochmeister [11]: Die Abweichung der experimentellen Bildkontraste von den
simulierten war deutlich geringer als bei Hijtch und Stobbs [7]. Die Ubereinstimmung
der Bildstrukturen war sehr gut, der grofle Einfluss von nicht in den Simulationen
beriicksichtigten Abbildungsparametern wurde deutlich.

King et al. [46]: Bei freier Wahl des Wertes fiir die Probenvibration war eine sehr
gute Ubereinstimmung des Kontrastes und auch der Bildstruktur méglich.

[41]: Kein Abbildungsfaktor kann alleine die Abweichung erkliren, weder im Kon-

109
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trast noch in der Bildstruktur.

In der vorliegenden Arbeit wurde das Bildvergleichsmafi (BVM) von experimentellen
und simulierten Bildern von Elementarzellen quantitativ verglichen. Das BVM zwi-
schen Experiment und Simulation zeigte dabei deutliche Abweichungen vom Ideal-
maf} 1. Werden einzelne Elementarzellen ohne detaillierte Rahmenbedingungen und
Abhéngigkeiten der Abbildungsparameter simuliert, fiihrt dieses in aller Regel zu
sehr guten Ubereinstimmungen, wie auch bei King [46] ” /... ] allmost perfect match
[...] 7. Dabei wird ein Abbildungsparametersatz zur Simulation verwendet, der das
BVM optimiert. Probenvibration und Probendrift sind dabei Parameter, mit deren
Hilfe das BVM und der Kontrast in einem sehr weiten Bereich beeinflusst werden
konnen. Sind hingegen bestimmte Parameter durch experimentelle Rahmenbedin-
gungen festgelegt, z.B. die Probendicke durch Probengeometrie, einen genau defi-
nierten Defokus, eine realistische Probenvibration oder Bilderserien, dann verbleibt
eine Differenz zwischen Simulation und Experiment, so auch bei Hytch und Stobbs
[7] und von Hochmeister [11].

Die Untersuchungen wurden nicht nur an einzelnen Bildern, sondern an Bilderserien
durchgefiihrt, d.h. die Simulationsparameter miissen iiber die gesamte Serie kon-
sistent sein und den experimentellen Rahmenbedingungen entsprechen. Weiterhin
war der Defokus durch das in Kap. 7.2 bestimmte Verfahren und die jeweilige Pro-
bendicke durch die Probengeometrie festgelegt. Weitere Simulationsparameter (z.B.
DWF, Absorption) sind Materialkonstanten. Diese miissen iiber die Untersuchung
hinweg konstant sein. Die Strahlverkippung muss bei allen Elementarzellen einer
Aufnahme konstant sein. Es existieren somit nahezu keine Abbildungsparameter,
die frei variiert werden kénnen, um das BVM zu optimieren. Parameter, die als
Freiheitsgrad zugelassen wurden, z.B. Verkippungen, wurden auf ihre Plausibilitét
iiberpriift. So wurden keine Ergebnisse in die Diskussion iibernommen, die durch em-
pirische Parametervariation (wie z.B. extreme Probenvibration wie bei King [46])
erzielt wurden.

Tatséchliche Verbesserung der Bildiibereinstimmung brachte die Durchfiihrung ei-
ner IDIM-Analyse zur Optimierung des BVM. Hier wurden teilweise hervorragende
Werte des BVM erreicht, allerdings unter Aufgabe der Parameterkonsistenz und
der experimentellen Rahmenbedingungen. Die beste Ubereinstimmung wurde daher
auch bei sich teilweise widersprechenden Abbildungsparametern erreicht. Einen Hin-
weis, dass die Konsistenz der Abbildungsparameter ohne experimentelle Rahmen-
bedingungen nicht immer gewahrt wird, wird durch O’Keefe [4] ”[...] ridiculousy
wrong thickness [...]” gegeben, wonach die beste Bildiibereinstimmung bei deutlich
zu geringen Probendicken besteht.

Die Bestimmung der Abbildungsparameter mit IDIM hat sich nicht bewéhrt. Zur

Bestimmung der Atompositionen mit IDIM kann keine Aussage gemacht werden, da
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die Si-Atompositionen bei der Optimierung der Simulation mit IDIM keine variablen
Parameter waren.

Grundsitzlich kann in Ubereinstimmung mit Hjjtch [7] gesagt werden, dass experi-
mentelle Bildstrukturen durch Bildsimulation ausreichend gut beschrieben werden.
Die verbleibenden Differenzen des BVM zwischen Simulation und Experiment sind
aufgrund lokaler Unterschiede des amorphen Belages, der Verspannung des Kristalls,
der leichten Proben- und Strahlverkippung und durch weitere lokale Effekte zu er-

klaren.

Die Abweichungen der Messwerte der Intensitdt von Elementarzellen in Abhéngig-
keit von der Probendicke in Bezug auf die Werte der Bildsimulation sind im Allgemei-
nen gering. Dieses liegt einerseits an den diinnen Proben, die in der HRTEM verwen-
det werden (siehe auch Hijtch und Stobbs [7]), andererseits paradoxer Weise an der
Komplexitiat des Absorptionsprozess. Dieser kann eigentlich nicht durch einen ein-
zelnen Absorptionsparamter beschrieben werden, da verschiedene Absorptions- und
Streuprozesse Elektronen, die mit der Probe wechselwirken, mit einer bestimmen
Wabhrscheinlichkeit aus dem Strahlengang entfernen. Dennoch wird als anndhernde
Losung dieses Problems ein einziger empirischer Wert als Exponent des komplexen
Streupotenzials bei der Simulation von HRTEM Aufnahmen angenommen. Dieser
wird variiert, bis es zu einer ausreichenden Ubereinstimmung der experimentellen
Messwerte und der Simulation kommt. Dieses Verfahren beschreibt zwar die experi-
mentell ermittelte Abhéngigkeit der Intensitit von der Dicke, dieses geschieht aber
nur empirisch. Die Frage nach der Giiltigkeit der verwendeten Methode fiir die Be-
rechnung der Absorption bleibt offen.

Elektronen werden nur zum geringen Anteil von der Probe absorbiert. Dieses gilt
insbesondere im Bereich der Probendicken, wie sie fiir die HRTEM iiblich sind. Viel-
mehr werden sie durch Phononenstreuung zu so groflen Streuwinkeln abgelenkt, dass
sie die Mikroskopséule erreichen, oder sie erreichen als inkoherénter Untergrund die
Bildebene. Im Falle der Plasmonenanregung erreichen sie, allerdings durch den Farb-
fehler sehr stark defokusiert, ebenfalls als Untergrund die Bildebene.

Das empirische Bestimmen eines Absorptionskoeffizienten ist sehr unbefriedigend
fiir die quantitative Auswertung von HRTEM-Aufnahmen. Fiir kiinftige Untersu-
chungen ist es somit wiinschenswert, dass die Ergebnisse der Streuphysik im vollen
Mafle in die Bildsimulation der HRTEM einflielen. Dieses erfordert allerdings eine
weit kompliziertere Beschreibung des inelastischen Streuvorgangs als durch einen
Parameter im komplexen Potenzial, wie es zur Zeit bei der Bildsimulation HRTEM-

Aufnahmen iiblich ist.

Jeder Abbildungsparameter hat einen Einfluss auf den Bildkontrast. Defokus, Dicke,
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Belichtungszeit, Verkippungen, Material, Detektor, Beschleunigungsspannung. ..,
die Liste ldsst sich nahezu beliebig fortsetzen. Viele Parameter lassen sich hochgenau
feststellen, wie z.B. die Beschleunigungsspannung, einige miissen fiir das jeweilige
Experiment bestimmt werden, z.B. MTF, Defokus, andere miissen abgeschétzt wer-
den, z.B. Probendrift, amorphe Schicht. Die einzige Strategie festzustellen, ob die
verwendeten Abbildungstheorien ausreichende Giiltigkeit besitzen, um den Abbil-
dungsprozess korrekt zu beschreiben, ist es, moglichst viele Parameter in die Si-
mulation einflielen zu lassen. Danach muss man beobachten, ob die simulierten
und experimentellen Werte zueinander konvergieren. Dieser Ansatz wurde bei der
quantitativen Kontrastanalyse verfolgt. Es wurde versucht, die wichtigsten Abbil-
dungsparameter zu bestimmen und ihren Einfluss auf den Bildkontrast zu ermitteln.
Dabei wurde festgestellt, dass die beobachtete Diskrepanz nicht durch einen einzel-
nen Aberrations-Parameter im signifikanten Maf} beeinflusst wurde, sondern erst
durch die Summe der Auswirkung von vielen. Dieses bestétigt die Ergebnisse von
Hochmeister [11].

Unter Beriicksichtigung der wichtigsten Abbildungsparameter kann das Kontrast-
problem als gelost angesehen werden. Diese Aussage steht im leichten Widerspruch
zu Aussagen anderer Autoren wie Hjjtch [7] und Boothroyd [40]. Nach diesen Au-
toren ist die Kontrastdifferenz von Experiment zu Simulation zu grof}, als dass man
diese durch die Beriicksichtigung weiterer Parameter in der Bildsimulation erkléren
konne. Allerdings stimmen beide Autoren darin iiberein, dass die Differenz deutlich
verringert werden kann. Beide Autoren beriicksichtigen jedoch nicht den gesamten
Abbildungsprozess, bzw. hatten nicht die technologischen Moglichkeiten, wie sie das
JEM ARM 1250 bietet: Energiefilter, CCD Kamera, mechanische und elektrische
Stabilitat.

Tatséchlich sind nur die ungefilterten Aufnahmen, die im Rahmen dieser Arbeit am
JEM ARM 1250 erhalten wurden, im direkten Maf} vergleichbar (wenn auch deutlich
kontrastreicher) zu deren Ergebnissen. Auch wurde bei den Arbeiten der genannten
Autoren einer der wichtigsten Punkte des Abbildungsprozess nicht beriicksichtigt,
der Einfluss des Detektors auf den Bildkontrast. Durch die Entfaltung der experi-
mentellen Bilder mit der PSF wurde der Bildkontrast in der vorliegenden Arbeit
deutlich verbessert.

Hingegen verbesserte die zero-loss Energiefilterung zwar den Bildkontrast, jedoch
deutlich geringer als von Smith [14] erwartet wurde.

Weiterhin wurde von mehreren Autoren, O’Keefe [4], von Hochmeister [11], Hijtch
[7], Boothroyd [40] vorgeschlagen, die Proben- und Strahlverkippung als eine wich-
tige Ursache fiir die zu niedrigen experimentellen Kontraste in Betracht zu ziehen.
Artefakte, die durch Proben- und Strahlverkippung generiert werden, reduzierten

jedoch nicht grundsétzlich den Bildkontrast, sondern zeigten eine hohe Dynamik in
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Abhéngigkeit von der Dicke und der Verkippungsrichtung. Dies deutet auf einen
hohen Grad dynamischer Streu- und Bildentstehungsprozesse hin, die nicht einfach
nach O’Keefe [4] durch ein reduziertes, verbreitertes Streupotenzial erkldrt werden
kénnen.

Das Kontrastverhalten ist wesentlich komplexer, als man es durch anschauliche
Uberlegungen erwarten wiirde, da der Bildkontrast gegeniiber der Variation vieler
Parametern ein zu diesen "naiven” Uberlegungen (z.B. flacheres Potenzial bedeutet
weniger Kontrast) inverses Verhalten zeigt. Dieses trifft auch fiir den DWF zu. Ent-
gegen der anschaulichen Reduktion des Streupotenzials bei steigender Temperatur
zeigt die Simulation bei steigendem DWF auch einen steigenden Kontrast. Weiter-
hin verhélt sich auch der simulierte Bildkontrast in Abhéngigkeit von der amorphen
Schichtdicke nicht entsprechend den urspriinglichen Erwartungen.

Die Analyse der Raumfrequenzintensititen erfordert die Beriicksichtigung weiterer
Déampfungsterme in der Simulation. Diese sind Probendrift und Probenvibration.
Entsprechend der Arbeit von King [46] stellt dieser Parameter eine Methode dar, die
Kontrastdiskrepanz zu reduzieren. Die Analyse der Raumfrequenzen ldsst weiterhin
den Schluss zu, dass der Bildkontrast mafigeblich durch die niedrig indizierten Raum-
frequenzen zustande kommt. Die detaillierten Bildstrukturen, die die hochauflésende
Aufnahme ausmachen, haben ihren Ursprung zwar in den hoher indizierten Raum-
frequenzen, diese liefern jedoch nur einen kleinen Beitrag zum Bildkontrast. Dieses
ist ein Hinweis darauf, dass es nicht ausreichend ist, quantitative Bildauswertung
nur anhand des Kontrast-Kriteriums durchzufiihren. Vielmehr miissen im Hinblick
auf eine umfassende Aussage zur Abbildungsqualitit auch die niedrigen Raumfre-
quenzen entsprechend beriicksichtigt werden. Dieses heifit, dass die experimentel-
len Bildstrukturen mit einem hohen BVM in der Simulation reproduziert werden

miissen.

Die Ubereinstimmung der Simulation mit dem Experiment ist nicht durchgehend
befriedigend. Die verbleibende Diskrepanz muss unter dem Gesichtspunkt relativiert
werden, dass nicht eindeutig feststellbare Parameter wie Probendrift, Vibrationen
u.a., nicht in die Analyse eingeflossen sind, sondern nur allein stehend diskutiert
wurden. Diese Effekte sollten in weiteren Untersuchungen detaillierter abgeschitzt

werden.
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Kapitel 10

Anhang

10.1 Rechenregeln fiir Fourier-Algebra

Rechenregeln fiir Fourier-Algebra, ohne Beweis (fiir eine Dimension):

Fouriertransformation (F):

u(z) :70U(k)62“’”dk < U(k) :+/oou(x)e—2“’wd:c (10.1)
u(z) = FUKk)) = Uk) = F *(u(x)). (10.2)

Faltungssatz:
w(z) :+/oou(:c — 2" Yo(a")da' zyoou(ﬁ')v(:c —a)da' == W (k) = U(k)V (k) (10.3)
w(z) = u(z) * v(z) = v(z) * u(z). (10.4)

Mit folgenden Definitionen kann 3.5 umgeschrieben werden:

Uo(z0,y0) := F(Sol(go, ho)) (10.5)
So(go, ho) = F ' (¥o(z0,y0)) (10.6)
Up(2p,yB) := F(SB(gs, hp)) (10.7)
Se(gs,hg) = F ' (Yp(zp,yp)) (10.8)
G(rp — 20,y —yo) = F(T(g,h)) (10.9)
T(g9,h) = F Y (G(xB — 0, YB — Y0)) (10.10)
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So(go, hg) bzw Sg(gp, hp) wird als Objekt-, bzw Bildspektrum und die Funktion
T(gp, hp) als Welleniibertragungsfunktion bezeichnet. Somit lautet 3.5:

Up(zp,yp) = G(vp — 70,y — Yo) * Yo (0, Y0) (10.11)

bzw SB(gB;hB) :T(gBahB)SO(gBahB)- (1012)

10.2 Abbildung mit an Plasmonen gestreuten Elek-
tronen

Bild 10.1 zeigt neben der ungefilterten Aufnahme (links) eine Plasmonen-Aufnahme
von Si<110> (rechts). Dabei ist ein unprozessierter und ein Bragg-gefilterter Aus-
schnitt dargestellt. Bei Bragg-Filterung werden die Beitrdge von nichtperiodischen
Bildstrukturen unterdriickt.

Das Energiefenster von 7 eV wurde auf das erste Plasmonenmaximum (0 E = 20eV)
zentriert. Die Belichtungszeit betrug 20 Sekunden. Im Diffraktogramm (rechts un-
ten) kann man deutlich den <400>-Reflex erkennen. Im Vergleich zum ungefilterten
Bild (Abbildung 10.1, rechts) unterscheiden sich die Strukturen dennoch. Verstéind-
licherweise sind die Bildstrukturen in der ungefilterten Aufnahme wesentlich deut-
licher, da die Probendrift wihrend der Belichtungszeit bei den Plasmonenaufnah-
men die Strukturen verwéscht. Dennoch gibt es einen grundsétzlichen Unterschied.
Bedingt durch den Energieverlust wird die Brennweite verlédngert [40]. Durch die-
se Energieverteilung erreichen die Elektronen die Bildebene mit einer individuellen
Defokusierung. Diese fiihrt zu einer inkohérenten Uberlagerung der Bildstrukturen.
Auf diese Weise erzeugen alle Elektronen nach einem Energieverlust unabhéngig

vom Koherdnzgrad einen diffusen Untergrund.

10.3 Delokalisierung gestreuter Elektronen

Elektronen gelten als delokalisiert, wenn der Ort der Registrierung in der Bildebene
nicht dem Ort der Wechselwirkung in der Probe entspricht, d.h. das Elektron wurde
durch Prozesse, die nicht der Wirkung der Objektivlinse oder des Kristallgitters
zugeschrieben werden konnen von ihrer Bahn abgelenkt.

Im Folgenden soll die Delokalisierung bei Plasmonen- und Phononenstreuung un-

tersucht werden. Dazu wurde der Intensitétsverlauf von zero-loss und ungefilterten
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Bild 10.1: links: ungefilterte Aufnahme von Si<110>,
rechts: energiegefilterte Aufnahme, das Energiefenster (7 eV) wurde
auf das erste Plasmonenmazimum (§E = 20eV ) zentriert. Die Be-
lichtungszeit betrug 20 Sekunden, dargestellt ist ein unprozessierter
und ein Bragg- gefilterter Ausschnitt. Rechts unten das Diffrakto-
gramm der Plasmonen- Aufnahme

Si-Aufnahmen in Abhéngigkeit vom Probenrand, sowohl in der Probe als auch im
probenfreien Bereich, bestimmt. Bei exakter Lokalisierung aller Streuprozesse spielt
der Abstand vom Probenrand im probenfreien Bereich fiir die Bildintensitét keine
Rolle.

Es darf somit kein zusétzlicher homogener Untergrund auflerhalb des Probenbereichs
beobachtet werden konnen, wenn sich die Probe im Strahl befindet. Abbildung 10.2
(links) verdeutlicht diese Messung. Es wurden jeweils drei Aufnahmen von zero-loss
und ungefilterten Aufnahmen gemacht. Bei der ersten wurde die Probe zentriert be-
lichtet, bei der zweiten wurde die Probe aus dem Bildbereich verschoben. Die dritte
Aufnahme bildete die Referenz fiir die Strahlintensitéit, wobei die Probe sich nicht

im Strahl befand. Bild 10.2 (rechts) zeigt die Ergebnisse dieser Messungen.

10.3.1 Diskussion zur Delokalisierung

Im ungefilterten Fall liegt die Intensitéit bei bestrahlter Probe iiber der Referenz.
Dies bedeutet, dass Elektronen, die im dicken Probenbereich gestreut werden zum
Teil delokalisiert werden und im Bildraum nicht an die ihrem Streuzentrum entspre-
chende Stelle fokussiert werden. Die Intensitédt in Abhéngigkeit von der Probendicke

entspricht Abbildung 6.1. Im probenfreien Bereich beobachtet man einen allméhli-
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Bild 10.2: links: Aufnahmesituation fir die Untersuchung des Intensititsver-
laufs, 1. Probe iiber dem Aufnahmebereich zentriert, 2. Probe dane-
ben, 3. Probe unbestrahlt als Referenz
rechts: Intensititsverlaufs von zero-loss (ef1) und ungefilterten Auf-
nahmen (oefl), zur Referenz wurde die Probe aus dem Strahl ent-
fernt (ef2, oef2). Bei identischen Beleuchtungsbedingungen entspre-
chen sich ef2 und oef2 im Intensitdtswert.

chen Abfall der Intensitét, der gegen einen Wert konvergiert, der etwas hoher als die
Referenz liegt.

Im zero-loss Fall liegt die Intensitét nur gering iiber der Referenz. Elektronen nach
inelastischer Streuung werden hier durch den Energiefilter ausgeblendet. D.h. die
zusitzliche Intensitdat kann nur durch Elektronen kommen, die delokalisiert sind und
ohne Energieverlust gestreut wurden. Thermisch diffus gestreute Elektronen haben
zwar noch die volle Energie, sind jedoch a priori lokalisiert [56]. Bedingt durch den
grofen Streuwinkel wirkt der Offnungsfehler jedoch sehr stark. Das resultierende
Fehlerscheibschen kann dann als Delokalisierung aufgefasst werden.

Eine weitere Ursache kann in der Kohérenz der Objektwellenfunktion liegen. Diese
ist im probenfreien Bereich unmittelbar neben dem Kristall nicht null, sondern fallt
langsam ab.

Ebenso kann durch die Reflexion des einfallenden Strahls an der Kristalloberfliche
der probenfreie Bereich beleuchtet werden und somit die Zahlrate erhoht werden.
Bedingt durch den groflen Keilwinkel der in dieser Arbeit verwendeten Proben ist
diese Erklarung sehr wahrscheinlich.

Im Bereich der Probe wird hingegen der in Abbildung 6.1 beobachtete, starke Abfall

der mittleren Intensitit verifiziert.

50nm
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Bild 10.3: Dickenverlauf der <111>-Raumfrequenz fiir entfaltete experimen-
telle und mit Strahlverkippung (um <0,0,1> und <0.7,0.7,0>) si-
mulierte Aufnahmen

10.4 Raumfrequenzanalyse unter Beriicksichtigung
von Strahlverkippung

Zur Klarung der Abweichungen des tatsidchlichen Intensitatsverlauf vom erwarteten
wurden Raumfrequenzanalysen mit Strahlverkippung durchgefiihrt. Dazu wurden
Bilddatensitze fiir zwei orthogonale Verkippungen (<0,0,1> und <0.7,0.7,0>) mit
dem selben Betrag berechnet. Die Verkippung wurde dabei so grofy gewihlt um einen
deutlichen Effekt zu erreichen. Tatséchlich wird das Bildvergleichsmaf3 bei Verkip-
pungen grofler als 0,0,0.5 so stark reduziert, dass grofiere Kippwerte ausgeschlossen
werden konnen. Die Kurvenverldufe sind in den Abbildungen 10.3 bis 10.6 darge-
stellt.

Die wahrscheinlichste Verkippung ergibt sich aus den Kurvenverldufen als <0.7,0.7,0>.
Ausschlaggebend dafiir ist vor allem der Verlauf der 111-Raumfrequenz. Bei dieser
Verkippung wird bei niedrigen Defokusierungen die simulierte Intensitét relativ gut
an das Experiment angepasst. Bei der <0,0,1>-Verkippung wird die Ubereinstim-
mung bei hohen Defokusierungen iiber den unverkippten Fall noch erhéht.

Auch die <220>-Raumfrequenz lasst den Schlug zu, dass die <0.7,0.7,0>-Verkippung
die wahrscheinlichere ist. Hier wird der simulierte Verlauf auch besser dem Experi-

ment angepasst als im <0,0,1> oder im unverkippten Fall. Dennoch liegen hier die
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Intensitiaten deutlich iiber dem Experiment.

Im Widerspruch dazu stehen der Verlauf der 002-Raumfrequenz. Wahrend hier die
Intensitdten im Experiment deutlich iiber der unverkippten Simulation liegen, wird
im Fall von Strahlverkippung dieses Verhalten noch weiter verstérkt.

Beim der 004- und 113-Raumfrequenz ist auf Grund der komplexen Abhéngigkeit
der Intensitdt von der Dicke und der Verkippung keine Aussage beziiglich einer wahr-
scheinlicheren Strahlverkippung méglich.

Die in Kapitel 8.11 beschriebene Defokusabhéngigkeit des Bildkontrastes kann auch
bei der Analyse der 111-Raumfrequenz gefunden werden. Diese Korrelation ist ein
sehr starkes Indiz dafiir, dass der Bildkontrast mafigeblich vom dieser Raumfrequenz
erzeugt wird. Die Erklarung dieser Abhéngigkeit durch Strahlverkippung ist bei
der simplen Betrachtung der 111-Raumfrequenz bei <0.7,0.7,0>-Verkippung schein-
bar einfach moglich, es ergeben sich jedoch Widerspriiche bei gleichzeitiger Analyse
hoherer Reflexe. Auch ist die hier simulierte Verkippung deutlich gréfler als die ex-
perimentelle. Die Defokusabhéngigkeit als Effekt der Strahlverkippung zu deuten ist

somit nicht ohne Weiteres moglich.

0.3 \ T T T \
,,,,,,,,,, Strahl unverkippt

—— Strahl um <0.7,0.7,0> verkippt 3
""""""""" Strahl um <0,0,1> verkippt
entfaltet

0.2
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0.0 LT kv
10 15

20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 /0
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Dicke 0.8—19.8nm (jeweils)

Bild 10.4: Dickenverlauf der <220>-Raumfrequenz fiir 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: Dickenverlauf der <002>-Raumfrequenz fiir entfaltete experimen-
telle und mit Strahlverkippung (um <0,0,1> und <0.7,0.7,0>) si-
mulierte Aufnahmen
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Bild 10.6: Dickenverlauf der <004>-Raumfrequenz fiir 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: Dickenverlauf der <113>-Raumfrequenz fiir entfaltete experimen-
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und mit Strahlverkippung (um <0,0,1> und <0.7,0.7,0>) simulierte

Aufnahmen . . . . . . .
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