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Abstract

In der Transmissionselektronenmikroskopie werden Phasenplatten (PP) eingesetzt, um
Objekte abzubilden, die andernfalls keinen Kontrast erzeugen. Die vorliegende Arbeit
befasst sich mit PP auf Basis diinner Filme. Meist kommen Filme aus amorphem Koh-
lenstoff zum Einsatz, die rasch degenerieren. Ziel war daher die Suche nach alternativen
amorphen Materialien, wobei erstmals PP aus metallischen Glasern Anwendung fan-
den. Weiterhin werden kristalline PP untersucht und die Holografie mit PP diskutiert.

Abstract (English)

In transmission electron microscopy, phase plates (PP) are applied for the imaging
of objects, which otherwise do not show any contrast. This work focuses on thin-film
based PP. The thin film usually consists of amorphous carbon, which suffers from
quick degeneration. The search for alternative amorphous materials led to the first-
time application of PP fabricated from metallic glass alloys. Moreover, the effect of

crystalline PP is investigated and holography with PP is discussed.
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1 Einleitung

Bereits 1873 erkannte Ernst Abbe, dass die erreichbare Auflésung in der klassischen
Lichtmikroskopie durch die Wellenldnge des verwendeten Lichts begrenzt sein wiir-
de [Abbel873|. Dies begriindete die Entwicklung der Transmissionselektronenmikro-
skopie (TEM)), welche mafsgeblich von Ernst Ruska vorangetrieben wurde. Er ent-
warf 1931 die ersten magnetischen Linsen zur Biindelung hochenergetischer Elektro-
nen, deren erheblich kiirzere Wellenldnge eine bedeutend bessere Auflésung versprach
|Ruskal931].

Bald war jedoch abzusehen, dass die [TEM| weit hinter den Erwartungen zuriickblei-
ben wiirde. Abbildungsfehler, die von der Unvollkommenheit der Linsen herriihrten,
reduzierten die erreichbare Auflésung um zwei Groéfenordnungen auf ein Hundert-
faches der Wellenlédnge. Entscheidend war hierbei der Offnungsfehler, welchen Otto
Scherzer 1936 eingehend untersuchte. Er erkannte die Unvermeidbarkeit des Offnungs-
fehlers rotationssymmetrischer Linsen und entwarf komplexe Anordnungen nicht-ro-
tationssymmetrischer Felder zu dessen Korrektur [Scherzer1936, [Scherzer1947|. Diese
sollte jedoch erst zur Jahrtausendwende durch Harald Rose und Maximilian Haider
realisiert werden [Rose1990), [Haider1998|.

Derweil beschloss Otto Scherzer, den Offnungsfehler zur Abbildung schwacher Phasen-
objekte zu nutzen. Diese bestehen {iberwiegend aus Elementen mit niederer Ordnungs-
zahl, die lediglich eine geringe Phasenschiebung der Elektronen hervorrufen. Die Bil-
dung des Betragsquadrats im Verlauf des Abbildungsprozesses geht mit einem Verlust
der Phaseninformation einher, weshalb schwache Phasenobjekte transparent erschei-
nen. Abbildungsfehler sowie ein Defokus der Linse vermogen jedoch, die Phasenbe-
ziehung der zur Abbildung beitragenden Anteile zu beeinflussen. Phaseninformation
wird hierbei in Amplitudeninformation tiberfiithrt, wodurch ein raumfrequenzabhén-
giger Kontrast entsteht. Jener Defokus, der den Kontrast schwacher Phasenobjekte
optimierte, wurde als SCHERZER-Defokus bekannt.

Auch Dénes Géabor erkannte 1948, dass die Korrektur der Abbildungsfehler mit Schwie-
rigkeiten verbunden sein wiirde. Er beschloss daher, auf eine Linse zu verzichten, und
erhielt die Phaseninformation der Objektwelle aus deren Uberlagerung mit einer Refe-
renzwelle [Gabor1948]. Dies begriindete das Prinzip der Holografie, die in der

weite Verbreitung finden sollte.



2 1. Einleitung

Der SCHERZER-Defokus optimierte den Kontrast schwacher Phasenobjekte. Dennoch
lieken deren Aufnahmen oft an Schérfe vermissen. Diesen unerwiinschten Einfluss ei-
nes Defokus versuchte Hans Boersch 1947 zu umgehen, als er ein fiir die Lichtmikro-
skopie wegweisendes Prinzip auf die tibertrug [Boersch1947|. Auch in der Licht-
mikroskopie gibt es schwache Phasenobjekte. Dort war die Korrektur der Abbildungs-
fehler gléaserner Linsen jedoch bereits iiblich, weshalb Frits Zernike 1933 nach einem
alternativen Verfahren zur Abbildung transparenter Objekte suchte. Er erkannte, dass
eine Phasenschiebung im Nullstrahl des Beugungsbildes die Phasenbeziehung der zur
Abbildung beitragenden Anteile derart beeinflusst, dass ein raumfrequenzunabhéngiger
Kontrast entsteht |[Zernike1942al, [Zernike1942b)|. Die Komponenten, welche die Phasen-
schiebung hervorriefen, nannte er Phasenplatten .

Die Phasenkontrast{ITEM]| kennt zwei Gruppen von [PPl welche auf die grundlegen-
den Betrachtungen von Hans Boersch zuriickgehen. Diese verfolgen unterschiedliche
Anséatze, um die Elektronen zu beeinflussen. Elektrostatische [PPInutzen kleinste Elek-
troden zur Erzeugung eines raumlich begrenzten Feldes nahe dem Nullstrahl des Beu-
gungsbildes. In Abhéngigkeit von der angelegten Spannung entsteht eine Phasenschie-
bung der Elektronen, die das Feld durchlaufen, gegeniiber jenen, die feldfreie Berei-
che passieren. Die geringen Abmessungen der Anordnung erforderten jedoch zunéchst
die Entwicklung der Nanostrukturierung, weshalb elektrostatische [PP] erstmals 2006
realisiert wurden [Schultheiss2006]. Thnen vorausgegangen waren filmbasierte [PP] wel-
che bereits 2001 Anwendung fanden [Danev2001a]. Filmbasierte [PP| nutzen das in-
nere elektrostatische Potential diinner strukturierter Filme. In Abhéngigkeit von der
Filmdicke entsteht eine Phasenschiebung der Elektronen, die den Film durchlaufen,
gegeniiber jenen, die ausgesparte Bereiche passieren. Meist kommen Filme aus Koh-
lenstoff zum Einsatz, der iiber zwei fiir die Phasenkontrast{TEM| wesentliche Eigen-
schaften verfiigt: Zum einen verhindert seine amorphe Struktur eine Beugung der Elek-
tronen. Zum anderen gewahrleistet seine elektrische Leitfahigkeit einen permanenten
Ladungsausgleich, so dass keine elektrostatische Aufladung entsteht.

Filmbasierte [PP| verbinden eine verhiltnismafig einfache Herstellung mit einer ver-
gleichsweise guten Handhabung, weshalb sie weite Verbreitung bis hin zur kommerzi-
ellen Verfiigharkeit finden. Dennoch zeigt Kohlenstoff unter dem Einfluss hochenerge-
tischer Elektronen eine rasche Degeneration [Danev2009]. Zunehmende Kontaminati-
on bewirkt eine elektrostatische Aufladung, welche die Abbildung beeintrichtigt und
die Lebensdauer filmbasierter [PP| begrenzt. Jiingste Bemiithungen galten daher der
Suche nach alternativen Materialien, die eine hohe elektrische Leitfahigkeit und Sta-
bilitdt aufweisen [Malac2012] [Marko2013|. In diesen Kontext fiigen sich die folgenden

Fragestellungen der vorliegenden Arbeit:

e  Als Materialklasse mit einer hohen elektrischen Leitfahigkeit sind Metalle fiir den

Einsatz als [PP| von besonderem Interesse. Allerdings bilden Metalle bevorzugt kris-



talline Strukturen, die eine Beugung der Elektronen verursachen. In dieser Arbeit
wurden deshalb die Eigenschaften kristalliner [PP] abgeleitet und ihr Einfluss auf die
Phasenkontrast{TEM| untersucht.

e Die Phasenschiebung kristalliner [PP| wird vielfaltig beeinflusst. Neben der Film-
dicke spielen schwer kontrollierbare Faktoren, wie die Struktur und die Orientierung
der Korner, eine wesentliche Rolle. Daher wurde verstirkt nach amorphen Materia-
lien mit einer hohen elektrischen Leitfdhigkeit gesucht, was auf die Gruppe der metal-
lischen Gléser fiihrte. In dieser Arbeit wurden erstmals [PP] aus metallischen Glédsern
hergestellt und in der Phasenkontrast{TEM] erprobt.

Der experimentelle Fortschritt ging mit einem tieferen theoretischen Verstédndnis ein-
her. Analytische Ansétze zur Holografie mit [PP] waren in der Lage, Amplitude und
Phase der Objektwelle aus Aufnahmen mit unterschiedlicher Phasenschiebung zu be-
stimmen. Dennoch blieben diese Verfahren zunéchst auf schwache Phasenobjekte be-
schrankt [Danev2001b]. In Vorarbeiten zu dieser Arbeit erfolgte die Verallgemeinerung
auf beliebige Objekte |[Gamm?2010|. Storende Einfliisse, wie die durch filmbasierte [PPl
induzierte Streuung von Elektronen, wurden jedoch vernachléssigt. Die Streuung be-
wirkt einen geminderten Kontrast, der eines besonderen Vorgehens bedarf. Daraus er-

gibt sich eine weitere Zielsetzung der vorliegenden Arbeit:

e Die Holografie mit [PPl ermoglicht es, die Objektwelle zu gewinnen. Unerwiinsch-
te Effekte, die von der Unvollkommenheit realer PPl den verwendeten Materialien und
tragenden Strukturen herriihren, beeintriachtigen jedoch das Verfahren. In dieser Arbeit
wurden deshalb geeignete Vorgehensweisen entwickelt, um die Eigenschaften realer PP

zu beriicksichtigen.

Phasenkontrast entsteht durch Interferenz, was voraussetzt, dass die zur Abbildung
beitragenden Anteile kohérent, das heifst zur Interferenz féahig sind. Inelastische Pro-
zesse, wie die Phononen- oder Plasmonenstreuung im Objekt, zerstéren die Kohérenz,
weshalb die betroffenen Elektronen keinen Phasenkontrast erzeugen. Daraus ergibt

sich eine weitere Fragestellung der vorliegenden Arbeit:

e  Die Theorie verfiigt iber zahlreiche Modelle, um die inelastischen Prozesse im Ob-
jekt zu beschreiben. Besonders anschaulich ist die Beschreibung der Phononenstreuung,
wobei die Elektronen mit thermischen Schwingungen des Gitters in Wechselwirkung
treten. In dieser Arbeit wurden Simulationen durchgefiihrt, um die Auswirkungen der
Phononenstreuung auf die Phasenkontrast{TEM]| zu beurteilen.






2 Phasenkontrast-

Transmissionselektronenmikroskopie

In diesem Kapitel werden die grundlegenden Prozesse in der [TEM] beschrieben. Einfiih-
rend wird der Aufbau eines Transmissionselektronenmikroskops und die Bedeutung der
einzelnen Komponenten erlautert. Ausgehend von der Wechselwirkung der Elektronen
mit dem Objekt wird der Einfluss des abbildenden Systems diskutiert. Abbildungs-
fehler bewirken einen raumfrequenzabhéangigen Kontrast, der die Interpretation der
Aufnahmen erschwert und verschiedene Verfahren zur Bildsimulation erfordert. Dem-
gegeniiber steht das Konzept physikalischer [PP], deren wichtigste Varianten vorgestellt

werden.

2.1 Aufbau eines

Transmissionselektronenmikroskops

Das der vorliegenden Arbeit zugrundeliegende CM 200 FEG/ST (FEI COMPANY,
Hillsboro, USA) ist in Abbildung (a) gezeigt. Sofern nicht anders angegeben, wur-
den alle Experimente mit diesem Gerat durchgefiihrt. Simulationen erfolgten mit Pa-
rametern, die fiir das CM 200 FEG /ST typisch sind. Der Aufbau eines Transmissi-
onselektronenmikroskops ist schematisch in Abbildung (b) dargestellt. Es enthélt
eine Quelle, Kondensor-, Objektiv- und Projektivlinsen sowie einen Leuchtschirm und
eine Kamera. Diese Komponenten befinden sich in vertikaler Anordnung in der
evakuierten Saule eines Transmissionselektronenmikroskops.

Die Quelle emittiert Elektronen, die im Anschluss beschleunigt werden, um einen Strahl
definierter Energie zu erzeugen. Thermionische Quellen beruhen auf der Glithemission,
wihrend Feldemissionsquellen den Tunneleffekt nutzen, um Elektronen aus der
Kathode zu losen. Letztgenannte verbinden eine hohe Helligkeit mit einer geringen
Energiebreite der Elektronen, weshalb sie eine erhohte Kohérenz bieten.

Der Kondensor bestimmt die Gestalt, in welcher der Strahl auf das Objekt trifft. Ei-
ne Anordnung von Linsen und Blenden beeinflusst den Durchmesser und den Konver-
genzwinkel. Meist verlassen parallele Strahlen den Kondensor, um definierte Abbil-

dungsbedingungen zu schaffen.



6 2. Phasenkontrast-Transmissionselektronenmikroskopie

(b)

Quelle \l/
Kondensor l)(.

Objekt | —
Linsen l)(.
Leucht-

schirm/ccp | |

Abbildung 2.1: Aufbau eines Transmissionselektronenmikroskops. (a) Fotografie des
CM 200 FEG/ST. (b) Schematische Darstellung nach [Goodhew2001].

Das Objekt ist in den diinnsten Bereichen nur wenige Nanometer dick. Es wird durch
eine Schleuse in die Saule eingebracht, wo es um wenige Millimeter bewegt und um
zwei Achsen verkippt werden kann.

Das Objektiv erzeugt ein erstes Beugungs- und Zwischenbild des Objekts. Letztge-
nanntes liegt in der Bildebene, wahrend das Beugungsbild in der hinteren Brenne-
bene der Objektivlinse entsteht. Dort eingebrachte Blenden bewirken einen
erhohten Kontrast oder selektieren die am Abbildungsprozess beteiligten Elektronen.
Das Beugungsbild ist eine raumfrequenzabhéngige Darstellung des Objekts, die ei-
nen raschen Zugang zu dessen Struktur bietet.

Das Projektiv bestimmt die Nachvergroferung, mit welcher das (Beugungs-) Bild auf
den Leuchtschirm trifft. Eine Anordnung von Linsen wird hierbei entweder auf die
BFD oder die Bildebene der Objektivlinse fokussiert.

Der Leuchtschirm ist von einer fluoreszierenden Schicht bedeckt, die durch ein Sicht-
fenster beobachtet wird. Klappt der Leuchtschirm nach oben, fillt das (Beugungs-) Bild
auf die Kamera, die sich am unteren Ende der Saule befindet. Weitere Detekto-

ren und Spektrometer dienen der Analytik.

Diese Komponenten sind komplexe optische Systeme, deren Mechanismen und Feinhei-
ten jedoch nur selten von Belang sind. Ublichen Fragestellungen geniigt ein Ansatz, der
das Transmissionselektronenmikroskop als BLACK BOX betrachtet und den Einfluss des
optischen Systems auf eine raumfrequenzabhéngige Kontrasttransferfunktion
reduziert. Diese wird von den Abbildungsfehlern der Objektivlinse dominiert, die als

einzige Linse in groke Winkel gestreute Elektronen verarbeitet.

Der Verlauf der Strahlen in einem Transmissionselektronenmikroskop ist in Abbildung
gezeigt. Ergidnzend zur Strahlenoptik, ldsst sich der Abbildungsprozess mit den Be-
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Leucht-
schirm/CCD

Abbildung 2.2: Verlauf der Strahlen in einem Transmissionselektronenmikroskop.
Abbildungsmodus (links) und Beugungsmodus (rechts) nach |[Goodhew2001].

griffen der Wellenoptik beschreiben. Die einlaufende ebene Welle trifft auf das Objekt,
dessen Wechselwirkung mit den Elektronen lokale Anderungen in der Amplitude und
der Phase hervorruft. Die auslaufende Objektwelle enthélt ungestreute und gestreute
Anteile, die in das Objektiv eintreten und die [BFP| rdumlich getrennt durchlaufen.
Dort entsteht eine raumfrequenzabhéngige Darstellung der Objektwelle, auf welche die
wirkt, ehe eine erneute Uberlagerung ungestreuter und gestreuter Anteile in der
Bildebene erfolgt. Das Projektiv wird auf die[BEP|oder die Bildebene der Objektivlinse
fokussiert. Entsprechend wird das vergrofierte Beugungs- oder Zwischenbild auf dem

Leuchtschirm dargestellt.

2.2 Wechselwirkung der Elektronen mit dem Objekt

Die Interpretation von [TEMlIAufnahmen ist keineswegs intuitiv, da diese weit mehr
als nur den Schattenwurf der Objekte zeigen. In der [TEM] lassen sich die Kontraste in
zwel Gruppen unterteilen [Goodhew2001]:

Phasenkontrast entsteht durch die Interferenz der ungestreuten und gestreuten An-
teile der Objektwelle. IThre Phasenbeziehung lisst sich gezielt beeinflussen, um Objekte
abzubilden, die lediglich geringe Anderungen in der Phase hervorrufen. Die Erzeugung
von Phasenkontrast bildet den Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit und ist Gegen-
stand der Abschnitte [2.3] sowie der nachfolgenden Kapitel.

Amplitudenkontrast entsteht durch die Streuung von Elektronen in grofse Winkel.
Blenden, welche in die [BFP der Objektivlinse eingebracht werden, schliefen die ge-
streuten Elektronen vom Abbildungsprozess aus. Dichtere oder dickere amorphe Be-

reiche, in welchen die Elektronen stiarker gestreut werden, erscheinen dann dunkler,
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weshalb der entstandene Kontrast auch als Massendickenkontrast bezeichnet wird.
Kristalline Objekte beugen die Elektronen in diskrete Richtungen. Die Winkel, unter
welchen die gebeugten Strahlen den Kristall verlassen, sind durch die kristalline Struk-
tur vorgegeben. Blenden erlauben es, einzelne Strahlen zur Abbildung zu selektieren.
Wird einer der gebeugten Strahlen ausgewéhlt, ergibt sich eine Dunkelfeld-Aufnahme,
wohingegen aus dem ungebeugten Strahl eine Hellfeld-Aufnahme resultiert. Das Ver-
haltnis aus ungebeugter und gebeugter Intensitidt hiangt von der Objektdicke und von
der Orientierung des Gitters im Bezug auf den einlaufenden Strahl ab. Andert sich die
Dicke oder die Ausrichtung der Probe, entsteht Beugungskontrast.

Dickenkonturen sind Beugungskontraste, die auftreten, wenn kristalline Objekte keine
homogene Dicke besitzen. Infolge der Praparation hat die Probe oft ein keilférmiges
Profil, so dass ihre Dicke linear ansteigt. Befindet sich die Probe in einer Zweistrahl-
Orientierung, ist neben dem ungebeugten nur einer der gebeugten Strahlen angeregt.
Mit zunehmender Dicke oszilliert die Intensitat zwischen ungebeugtem und gebeugtem
Strahl. In der Hellfeld- und Dunkelfeld-Aufnahme resultiert eine Abfolge aus hellen
und dunklen Streifen, den sogenannten Dickenkonturen.

Biegekonturen sind Beugungskontraste, die auftreten, wenn kristalline Objekte eine
Verbiegung aufweisen. Trotz sorgfiltiger Praparation ist die Probe oft verbogen, so
dass ihre Ausrichtung kontinuierlich variiert. Mit wechselnder Orientierung éndert
sich das Verhéltnis aus ungebeugter und gebeugter Intensitdt. In der Hellfeld- und
Dunkelfeld-Aufnahme ist ein Muster aus feinen Linien, den sogenannten Biegekon-
turen, zu beobachten.

Neben Dicken- und Biegekonturen erzeugen auch Gitterfehler, wie Versetzungen und
Korngrenzen, Beugungskontraste. Daher ist ein tiefgehendes Verstdndnis der Beugung

fiir die Interpretation von [TEMFAufnahmen unerlésslich.

2.2.1 Beugungstheorie

Kristalline Objekte besitzen eine periodische Struktur, wie in Abbildung[2.3] (a) darge-
stellt. Diese entsteht durch Verschiebung der Elementarzelle, welche die kleinste Ein-
heit der Struktur bildet. Nicht selten hat die Elementarzelle die Gestalt eines Kubus,

dessen Kantenlinge dem Gitterparameter a entspricht. Der Netzebenenabstand d )

a

dinwy = N e

in Kristallen mit kubischer Struktur ist durch die MILLERSCHEN Indizes (hkl) gegeben.

(2.1)

Trifft die einlaufende Welle auf das kristalline Objekt, wird sie in ungebeugte und ge-
beugte Anteile zerlegt, die den Kristall unter diskreten Winkeln verlassen. Welche Win-
kel auftreten, geht, wie in Abbildung (b) gezeigt, aus dem Beugungsbild hervor.
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(a) (b)

(010)

(100) (000) (100)

(070)

S

Abbildung 2.3: Darstellung der Beugung am Kristall. (a) Aufbau der kristallinen
Struktur aus Elementarzellen. (b) Entstehung des Beugungsbildes.

Im Zentrum befindet sich der Nullstrahl mit den MILLERSCHEN Indizes (000), der die
ungebeugten Anteile der Objektwelle enthélt. Die gebeugten Anteile bilden ein Mus-
ter aus diskreten BRAGG-Reflexen, die den Nullstrahl umgeben. Jeder BRAGG-Reflex
ist iiber die BRAGG-Bedingung mit einer Schar von parallelen Netzebenen verkniipft
[Bragg1913]

2d iy SN Oy = A (2.2)

Der Netzebenenabstand und die Wellenldange A der Elektronen ergeben den BRAGG-
Winkel 6,11y, unter welchem der BRAGG-Reflex beobachtet wird.

Die Beschreibung des Beugungsbildes erfolgt in reziproken Grofien. Diese gehen durch
Inversion aus den realen Grofen hervor. Die Wellenldnge wird durch ihren Kehrwert,
die Wellenzahl, ersetzt, wiahrend das reziproke Gitter an die Stelle des realen Gitters
tritt. Entsprechend einem Gittervektor, der jeden Punkt im realen Gitter erreicht, fiihrt
ein reziproker Gittervektor zu jedem Punkt des reziproken Gitters. Auch die BRAGG-
Bedingung findet mit der LAUE-Bedingung eine Entsprechung im reziproken Raum
[Lauel913]

qg=kK —ko=g, K=k (2.3)

Die Wellenvektoren der einlaufenden und der auslaufenden Welle sind durch k¢ und &’
gegeben. Da ausschlieflich die elastische Wechselwirkung betrachtet wird, stimmen die
Betridge der Wellenvektoren iiberein. Thre Differenz, der Streuvektor, ist mit g benannt.

Der reziproke Gittervektor ist mit g bezeichnet.

Die EwALD-Konstruktion, eine anschauliche Darstellung der LAUE-Bedingung, ist in
Abbildung 2.4 (a) gezeigt [Ewald1913]. Eine Anordnung von Punkten bildet das rezi-
proke Gitter, dessen Ebenen als LAUE-Zonen bezeichnet werden. Die LAUE-Zone null-
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Abbildung 2.4: Darstellung der EWALD-Konstruktion. (a) Schnittpunkt mit einem
Punkt des reziproken Gitters. (b) Schnittpunkt mit einem RELROD bei nicht verschwin-
dendem Anregungsfehler.

ter Ordnung enthélt den Ursprung des reziproken Gitters, der durch den Wel-
lenvektor der einlaufenden Welle bestimmt ist. Die LAUE-Zonen hoherer Ordnung
folgen in aufsteigender Reihenfolge. Neben dem Ursprung des reziproken Git-
ters sind auch der Radius und der Mittelpunkt der EWALD-Kugel durch k, gegeben.
Schneidet die EWALD-Kugel einen Punkt des reziproken Gitters, stimmt der Streuvek-
tor mit einem reziproken Gittervektor iiberein. Geméf der LAUE-Bedingung entsteht
ein gebeugter Anteil der Objektwelle, der das Objekt entlang k' verlisst, um im Beu-
gungsbild einen BRAGG-Reflex zu erzeugen.

Obgleich die EWALD-Kugel die Punkte des reziproken Gitters nur selten schneidet,
enthélt das Beugungsbild zahlreiche BRAGG-Reflexe. Dies beruht auf der geringen Ob-
jektdicke, wodurch die Punkte des reziproken Gitters eine ldngliche Gestalt erhalten.
Es entstehen als RELRODS bezeichnete Stibe, die eine Lockerung der LAUE-Bedingung
bewirken

q=kK —ko=g+s, K=k (2.4)

Demnach geniigt, wie in Abbildung (b) dargestellt, ein Schnittpunkt der EWALD-
Kugel mit einem RELROD, um einen BRAGG-Reflex im Beugungsbild zu erzeugen. Die
Differenz, um welche die EWALD-Kugel die Punkte des reziproken Gitters verfehlt,

wird als Anregungsfehler s, bezeichnet.

Die Orientierung des reziproken Gitters im Bezug auf den Wellenvektor der einlau-
fenden Welle bestimmt, welche BRAGG-Reflexe beobachtet werden. In Zonenachsen-
Orientierung verlauft der Wellenvektor der einlaufenden Welle senkrecht zu den LAUE-
Zonen, wodurch ein Beugungsbild von besonders hoher Symmetrie entsteht. Wird das
Objekt aus der Zonenachsen-Orientierung verkippt, dringt die EWALD-Kugel in die
ein. Als Schnittmenge entsteht der LAUE-Kreis, dessen Zentrum dazu

dient, eine Verkippung aus der Zonenachsen-Orientierung anzugeben.
Obgleich die Betrachtung im reziproken Raum ein qualitatives Versténdnis des Beu-
gungsbildes zulédsst, wird keine Aussage iiber die Verteilung der Intensitét getroffen.

Waihrend die in den BRAGG-Reflexen enthaltene Intensitat mit zunehmendem An-
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Abbildung 2.5: [TEMIAufnahmen und Beugungsbilder von Objekten unterschiedli-
cher Struktur. (a), (b) Silicium mit monokristalliner Struktur in [011] Zonenachsen-
Orientierung. (c), (d) Gold mit nanokristalliner Struktur aus Kornern mit verschie-
dener Orientierung. (e), (f) Kohlenstoff mit amorpher Struktur.

regungsfehler rasch abnimmt, 16scht ein verschwindender Strukturfaktor einzelne
BRAGG-Reflexe sogar vollstdndig aus. Auch inelastische Vorgéinge mindern die in den
BRAGG-Reflexen enthaltene Intensitét, wobei in der vorliegenden Arbeit insbesonde-

re die Streuung an Phononen betrachtet wird.

Das Beugungsbild bietet einen raschen Zugang zur Struktur. Diskrete BRAGG-Reflexe
deuten auf kristalline Strukturen hin, wohingegen diffuse Ringe auf amorphe Objekte
schliefen lassen. Typische Strukturen und deren Beugungsbilder sind in Abbildung[2.5]
gezeigt:

Monokristalline Objekte besitzen eine durchgehend periodische Struktur. Die Ato-
me sind regelméfig angeordnet, wie in Abbildung (a) dargestellt. Das Beugungsbild
ist in Abbildung (b) gezeigt. Es entsteht ein Muster aus diskreten BRAGG-Reflexen,
die den Nullstrahl umgeben. Der Nullstrahl selbst ist von besonders hoher Intensitét
und wird zum Schutz der Kamera von einem Nullstrahlfdnger iiberdeckt.

Poly- oder nanokristalline Objekte bestehen aus zahlreichen Kérnern mit verschie-
dener Orientierung. Korngrenzen trennen die Kérner, deren Gréke in Abbildung[2.5] (¢)
lediglich wenige zehn Nanometer betrigt. Das Beugungsbild ist in Abbildung [2.5](d)
dargestellt. Aus der Uberlagerung der Beugungsbilder einzelner Kérner ergeben sich

nahezu geschlossene DEBYE-Ringe.

Amorphe Objekte besitzen keine Fernordnung. Die Atome sind scheinbar willkiirlich
angeordnet, wie in Abbildung (e) gezeigt. Dennoch besteht eine als Nahordnung
bezeichnete Beziehung, die auf bevorzugten Bindungslingen zwischen benachbarten
Atomen beruht. Das Beugungsbild ist in Abbildung (f) dargestellt. Es entstehen
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breite, diffuse Ringe, die von der Nahordnung herriithren und die Absténde der néchs-

ten und iibernédchsten Atome wiedergeben.

Typische Beispiele fiir monokristalline, polykristalline und amorphe Materialien sind
in Abbildung [2.5| vorgestellt. Wéahrend Halbleiter wie Silicium durch verschiedene Ver-
fahren in monokristalliner Gestalt gewonnen werden, liegen Metalle wie Gold haufig
in polykristalliner Form vor. Demgegeniiber bildet Kohlenstoff eine amorphe Struktur
mit homogenem Kontrast. Dies macht amorphen Kohlenstoff zu einem belieb-
ten Tragermaterial in der [TEMI

Kontrast entsteht durch die Wechselwirkung der Elektronen mit dem Objekt. Die Inter-
pretation von [TEMFAufnahmen erfordert oft eine néhere Betrachtung jener Prozesse,
die der Wechselwirkung zugrunde liegen. Ziel ist eine analytische Darstellung der Ob-
jektwelle, um den Abbildungsprozess quantitativ zu beschreiben. Wéhrend sich die
Objektwelle kristalliner Strukturen durch das MULTISLICE- oder das BLOCH-Wellen-

Verfahren gewinnen lédsst, werden amorphe Objekte haufig als schwache Phasenobjekte
behandelt.

2.2.2 Naherung schwacher Phasenobjekte

Trifft eine einlaufende ebene Welle der Wellenlédnge A

A= h (2.5)

\/Zmer <1 + 2;562)

auf das Objekt, ruft dessen Wechselwirkung mit den Elektronen lokale Anderungen in

der Amplitude und der Phase hervor. Das PLANCKSCHE Wirkungsquantum ist mit A
und die Lichtgeschwindigkeit mit ¢ benannt. Die Elementarladung und die Ruhemas-
se der mit der Spannung U beschleunigten Elektronen sind mit e und mq bezeichnet.

Eine allgemeine Darstellung der auslaufenden Objektwelle f(7)

f(r) =1 —a(r)] exp [ig(r)] (2.6)

enthélt die Amplitude a(r) und die Phase ¢(7), wobei die laterale Position im Be-
zug auf das Objekt durch r gegeben ist. Die Phase ergibt sich aus dem COULOMB-
Potential V'(7), das auf die Elektronen wirkt, die das Objekt der Dicke ¢ durchlaufen

o(r) =oV(r)t (2.7)

Werden neben der elastischen Wechselwirkung auch inelastische Prozesse betrachtet,

kann eine imagindre Komponente zum Potential hinzutreten. Das Potential ist {iber
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die Wechselwirkungskonstante o mit der Phase verkniipft [Willasch1975]

T 14 2aU

=———— a= 100 vt 2.
0= U Trar ©=09785x10°V (2.8)

Objekte, die lediglich geringe Anderungen in der Amplitude und der Phase hervorru-
fen, gestatten eine Entwicklung der Objektwelle

f(r) = explig(r)] = 1 +ig(r) (2.9)

Diese Nédherung schwacher Phasenobjekte (WPOA)) ist auf besonders diinne Objekte
beschrankt, die iiberwiegend aus Elementen mit niederer Ordnungszahl bestehen. Be-

reits fiir einzelne Atome schwerer Elemente versagt die WPOAL

2.2.3 Elastische Wechselwirkung — Gitterpotential

Das Potential amorpher Objekte besitzt einen elementspezifischen Wert, der als mitt-
leres inneres Potential (MIP)) V4 bezeichnet wird.
Kristalline Strukturen erfordern einen anderen Ansatz, der das Potential in seine FOU-

RIER-Komponenten Vg zerlegt

V(r) = Z Vg exp[2migr] (2.10)

g

Diese ergeben sich aus der elastischen Streuamplitude f(s) der Atome [Ishizuka2002]

Arh?

9 2mpeV,.

Zexp[—Qm’gri] exp {—%Migﬂ fi (g) (2.11)
Der Gebrauch des halben Streuvektors s ist historisch bedingt. Die Summation um-
fasst die Beitrige aller Atome i, welche die Positionen 7; in der Elementarzelle mit dem
Volumen V. belegen. Ein Phasenfaktor bestimmt die Phasenbeziehung der einzelnen
Beitrage, wahrend ein als DEBYE-WALLER-Faktor bezeichneter Term einen dampfen-
den Einfluss ausiibt.

Die elastischen Streuamplituden sind elementspezifische Grofsen. IThre Werte sind in

Listen erfasst und werden in guter Ndherung durch

6
f(s) =572 ZAZ- [1—exp [-B;s?]] (2.12)

i=1
wiedergegeben [Doyle1968|, [Weickenmeier1991]. Sieben als WEICKENMEIER- KOHL-Ko-
effizienten bezeichnete Parameter (B; — Bg und V') geniigen zur Regression. Die tabel-

lierten Werte und die parametrisierte Darstellung der elastischen Streuamplitude sind
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Abbildung 2.6: Elastische Streuamplitude und absorbierender Formfaktor fiir

Silicium und Gold in Abhéngigkeit vom Streuvektor s (U=200kV, Mg; = 0,50 A2,
Ma, = 0,64 A?). (a) Tabellierte Werte und parametrisierte Darstellung der elastischen
Streuamplitude. (b) Absorbierender Formfaktor.

in Abbildung (a) gezeigt. Letztgenannte entspricht dem Kurvenverlauf, wahrend
die tabellierten Werte durch Punkte gegeben sind. Sowohl fiir Silicium als auch fiir

Gold ist eine gute Ubereinstimmung erkennbar.

Der DEBYE-WALLER-Faktor ist liber den DEBYE-Parameter M mit dem mittleren
Auslenkungsquadrat (d?) der Atome aus ihrer Ruhelage verkniipft

M = 8x* (d*) (2.13)

Die skalare Schreibweise der Grofen M und d ist auf Kristalle mit kubischer Struktur
beschrankt. Nicht kubische Systeme erfordern eine tensorielle Notation. Die Auslen-
kung beruht auf thermischen Schwingungen des Gitters, deren Beschreibung durch
das Phonon, ein eigens eingefiihrtes Quasiteilchen, erfolgt. Die Streuung an Phono-
nen mindert die in den BRAGG-Reflexen enthaltene Intensitdt und verlagert diese in
einen diffusen Hintergrund des Beugungsbildes, weshalb sie als thermisch diffuse
Streuung bezeichnet wird. Die wird zunéchst als Dampfung der elasti-
schen Wechselwirkung durch den DEBYE-WALLER-Faktor beschrieben. Er setzt die
in den BRAGG-Reflexen enthaltene Intensitdt herab, ohne eine Aussage iiber deren

Verteilung im diffusen Hintergrund des Beugungsbildes zu treffen.

Ferner tritt eine imagindre Komponente V’(r) zum Potential hinzu. Sie besitzt eine

absorbierende Wirkung

exp [icV(r)t] — explioV(r)t]exp [—oV'(r)t] (2.14)
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wodurch sich die in den BRAGG-Reflexen enthaltene Intensitdat abermals reduziert.
Die imagindre Komponente kann analog zur realen Komponente abgeleitet werden.
Einzig ist in Gleichung die elastische Streuamplitude durch den absorbierenden
Formfaktor f’(s) zu ersetzen |[Hall1965, Weickenmeier1998|

f'(s) = 2%/ f(@)f(g—s) [exp [-Ms*] —exp [-M (¢* — (g — 8)%)]] d°q (2.15)

Der absorbierende Formfaktor fiir Silicium und Gold ist in Abbildung (b) darge-
stellt. Der Kurvenverlauf fiir Gold {ibersteigt jenen fiir Silicium deutlich, was auf eine
geringe [T'DY| fiir niedere Ordnungszahlen schliefsen lésst.

2.2.4 Inelastische Wechselwirkung — Streuung an Phononen

Bislang wurde die Streuung an Phononen als Dampfung der elastischen Wechselwirkung
beschrieben. Betroffene Elektronen wurden den BRAGG-Reflexen entnommen und im
weiteren Verlauf vernachlissigt.

Die FROZEN LATTICE-Naherung soll nun den Verbleib der Elektronen im diffusen Hin-
tergrund des Beugungsbildes aufklaren [VanDyck2009]. Sie verzichtet auf dampfende
Elemente und reduziert das Potential auf dessen reale Komponente , aus welcher
der DEBYE-WALLER-Faktor eliminiert wird

4Amh?

9 2mpeVie

; oxp[—2mig (r; + d;)] f; (%) (2.16)

Stattdessen tritt die Auslenkung d der Atome aus ihrer Ruhelage zum Phasenfaktor
hinzu. Jedes Atom erhélt eine statistische Auslenkung und wird auf seiner Position
eingefroren. Es entsteht eine feste Konfiguration des Gitters.

Die FROZEN LATTICE-Niherung beruht nun auf der inkohirenten Uberlagerung ver-
schiedener Konfigurationen. Beugungsbilder werden fiir N Konfigurationen berechnet

und deren Intensitét I,(q) gemittelt

I(q) = %Zln(Q) (2.17)

Die Auslenkung der Atome stort die periodische Struktur. Es entsteht ein diffuser
Hintergrund des Beugungsbildes, wie in Abbildung (a) gezeigt. Links befindet sich
das nach Abschnitt berechnete Beugungsbild. Hier werden den BRAGG-Reflexen
Elektronen entnommen und im weiteren Verlauf vernachlissigt. Es verbleibt die dis-
krete BRAGG-Intensitit. Rechts befindet sich das nach Abschnitt 2.2.4] berechnete
Beugungsbild. Dort werden den BRAGG-Reflexen Elektronen entnommen und in den
Hintergrund verlagert. Es entsteht die diffuse [TDSHntensitat.
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Amplitude Bragg-Reflex [a.u.]

Abbildung 2.7: Beugungsbild eines Gold-Kristalls in [001] Zonenachsen-Orientierung
nach [Rosenauer2008a] (U =200kV, Ma, = 0,64 A%, a—=0,407nm, t =20 nm, N =100).
(a) Links: BRAGG-Intensitdt. Rechts: BRAGG- zuziiglich [TDSHntensitat. (b) Amplitu-
de der BRAGG-Reflexe in Abhéngigkeit von der Objektdicke.

Beide Ansétze ergeben eine nahezu identische Amplitude der BRAGG-Reflexe, wie in
Abbildung (b) dargestellt. Die farbigen Kurvenverlaufe sind den farbig umrande-
ten BRAGG-Reflexen zuzuordnen. Punkte stammen aus der linken, Quadrate aus der
rechten Halfte von Abbildung (a). Uber einen weiten Bereich der Objektdicke ist

eine gute Ubereinstimmung erkennbar.

2.2.5 Multislice-Verfahren

In der [WPOA] abgeleitete Ausdriicke verlieren bei zunehmender Objektdicke und hoher
Ordnungszahl rasch ihre Giiltigkeit. Besonders fiir kristalline Objekte sind Einschran-
kungen gegeben.

Das MULTISLICE-Verfahren beruht auf einem sukzessiven Ansatz, um die Objektwelle
dennoch zu berechnen [Goodman1974]. Das kristalline Objekt wird in mehrere diinne
Schichten zerlegt, wie in Abbildung|2.8|(a), (b) gezeigt. Meist entsprechen die Schichten
einzelnen Netzebenen, deren Dicke At durch den Netzebenenabstand gegeben ist. Das
Potential der Schicht wird auf eine gedachte Ebene projiziert. Zwischen zwei Ebenen
entsteht ein feldfreier Raum, wie in Abbildung (c) dargestellt. In einer sukzessiven

Abfolge von Transmission und Propagation wird die Objektwelle bestimmt.

Transmission. Trifft die einlaufende ebene Welle auf das kristalline Objekt, erfolgt
eine Streuung am projizierten Potential der ersten Schicht. Dies geschieht durch Mul-

tiplikation mit der Transmissionsfunktion ¢(r)

t(r) = exp [icV (r)At] (2.18)
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Abbildung 2.8: Darstellung des MULTISLICE-Verfahrens nach [Kirkland199§|. (a),
(b) Zerlegung des Objekts in Schichten. (c) Projektion des Potentials. (d) Propaga-
tion im feldfreien Raum.

Werden inelastische Vorgdange betrachtet, kann eine imagindre Komponente zum Po-
tential hinzutreten. Dann erhélt die Transmissionsfunktion einen Amplitudenfaktor,

der eine absorbierende Wirkung besitzt.

Propagation. Zwischen zwei Ebenen liegt ein feldfreier Raum, in welchem sich die
Welle ungehindert ausbreitet. Dies geschieht durch Faltung mit dem FRESNEL-Propa-
gator, was geméf des Faltungstheorems einer Multiplikation mit der FOURIER-Trans-

formierten P(q) im reziproken Raum entspricht
P(q) = exp [—mAAtqQ] (2.19)

Der FRESNEL-Propagator beruht auf dem HUYGENS-FRESNELSCHEN-Prinzip. Jeder
Punkt der Welle ist Ausgangspunkt einer Elementarwelle, wie in Abbildung (d)

angedeutet.

Im Anschluss wird die Welle am projizierten Potential der zweiten Schicht gestreut. Es
folgen weitere Schritte der Transmission und Propagation, bis das kristalline Objekt

vollstéandig durchlaufen ist.

2.2.6 Bloch-Wellen-Verfahren

Wiéhrend das MULTISLICE-Verfahren auch bei Gitterfehlern, wie Punktdefekten, Ver-
setzungen oder Korngrenzen, Anwendung findet, erfordert das BLOCH-Wellen-Verfahren

eine durchgehend periodische Struktur. Geméfs des BLOCH-Theorems geht die Periodi-
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zitdt des Potentials in eine Periodizitét der Welle tiber [Bloch1929)

Y(r) = C(r)exp [2mikr] = > Cgexp [2mi(k + g)7] (2.20)
g
Die BLocH-Welle ¢ () mit Wellenvektor k enthélt einen periodischen Faktor C(r), der
gleichermafien zum Potential in seine FOURIER-Komponenten Cy zerlegt werden
kann. Diese werden als BLOCH-Wellen-Koeffizienten bezeichnet.
Die Propagation der Welle durch das Objekt mit dem Kristallpotential U (r) wird durch
die KLEIN-GORDON-Gleichung beschrieben [DeGraef2003]

[A +47%kg + 47U ()] ¢(r) = 0 (2.21)

Geht die BLocH-Welle in die KLEIN-GORDON-Gleichung ein, folgt die
Sakulargleichung

k5 — (k+9)*] Cg+ Y UgnCh =0 (2.22)

h#g

Diese scheint zunéchst, das Problem vollstéandig zu 16sen und die Unbekannten eindeu-
tig zu bestimmen. Zu jeder BLOCH-Welle w(j)(r) mit Wellenvektor k) ergibt sich ein
Satz von BLOCH-Wellen-Koeffizienten ng ). Eine genaue Betrachtung zeigt jedoch, dass
die Sdakulargleichung ein unterbestimmtes System von Gleichungen bildet, das nicht zur
eindeutigen Bestimmung der Unbekannten geniigt. Um die Anzahl der Unbekannten zu
reduzieren, wird eine als Hochenergie-Ndherung bezeichnete Annahme getroffen. Diese
vernachléssigt die Reflexion von Elektronen bei den in der [TEM]{iblichen Energien und

beriicksichtigt lediglich deren Vorwértsstreuung durch das Objekt.

Ferner legen Betrachtungen zur Stetigkeit eine Zerlegung des Wellenvektors nahe
kY = ko +~Yn (2.23)

Der erste Term entspricht dem Wellenvektor der einlaufenden Welle. Er bewirkt, dass
Komponenten parallel zur Oberfliche beim Eintritt in das Objekt erhalten bleiben. An-
derungen konnen lediglich iiber die Anpassungen 7) entlang der Oberflichennormalen

n erfolgen.

Die Sakulargleichung in der Hochenergienaherung

2kosgCY) + > Uy n O = 2kgnyVCY) - TCY) = 2kgnyVCY) (2.24)
h#g

erlaubt es nun, die Unbekannten eindeutig zu bestimmen. Als Eigenwertproblem formu-
liert, ergeben sich die Wellenvektoren k) aus den Eigenwerten 2kony) der Matrix U,

wahrend die BLOCH-Wellen-Koeffizienten C’,gj ) aus den Eigenvektoren CY) gewonnen
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Abbildung 2.9: Vergleich des BLoCH-Wellen- und MULTISLICE-Verfahrens fiir
einen Gold-Kristall in [001] Zonenachsen-Orientierung (U=200kV, My, = 0,64 A2,
a=0,407nm). (a) Amplitude und (b) Phase verschiedener BRAGG-Reflexe in Abhén-
gigkeit von der Objektdicke.

werden. Die Hauptdiagonale der Matrix U wird vom ersten Term der Sikulargleichung
(2.24) gebildet. Sie enthélt geometrische Informationen im Bezug auf die Orientierung
des Objekts. Die Nebendiagonalen sind mit den FOURIER-Komponenten des Kristall-
potentials Ug_p besetzt. Sie beschreiben die Wechselwirkung gebeugter Wellen, die als
dynamische Elektronenbeugung bezeichnet wird.

Die Objektwelle entspricht nun einer Uberlagerung der BLoCH-Wellen
=> a0 (r) (2.25)
J

deren Gewichtung durch die Anregungsamplituden o?) gegeben ist. Diese sind aus
den Randbedingungen beim Eintritt in das Objekt zu bestimmen. Dort schliefit die
Objektwelle an die einlaufende ebene Welle an. Es folgt, dass sich die Anregungsam-
plituden aus der inversen Transformationsmatrix C ergeben, deren Spalten von den
Eigenvektoren C'%) gebildet werden.

Oft ist die Objektwelle als Zerlegung nach ebenen Wellen anzutreffen

Z Z o exp 2m»y( )t} exp [2mi(ko + g)r]
(2.26)

= Z U, (t) exp [2mi(ko + g)7]

In Abhéangigkeit von der Objektdicke sind die Amplituden und die Phasen der ebenen
Wellen durch die FOURIER-Komponenten W4 (t) gegeben. Diese als DARWIN-Darstellung
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bezeichnete Schreibweise entsteht durch Kombination der Gleichungen ([2.20)), ([2.23])
und .

Beide Ansitze, das BLOCH-Wellen- und das MULTISLICE-Verfahren, ergeben nahezu
identische Ergebnisse. Die Amplituden und die Phasen verschiedener BRAGG-Reflexe
sind in Abbildung gezeigt. Punkte sind dem BLOCH-Wellen-Verfahren zuzuordnen,
wahrend Quadrate durch das MULTISLICE-Verfahren gewonnen wurden. Unstetigkei-
ten der Phase entstehen durch Umbriiche bei Uber- oder Unterschreiten der Werte
+ 7. Trotz der guten Ubereinstimmung, bleibt das BLOCH-Wellen-Verfahren auf durch-
gehend periodische Strukturen beschrankt, wahrend das MULTISLICE-Verfahren eine
hohe Flexibilitéat bei Gitterfehlern bietet und sogar im Rahmen der FROZEN-LATTICE-
Néherung seine Giiltigkeit behélt. Bemiihungen, das BLOCH-Wellen-Verfahren auf Git-

terfehler zu erweitern, scheitern oft an der begrenzten Rechenkapazitat.

2.3 Abbildung in einem

Transmissionselektronenmikroskop

Die Objektwelle durchlduft das abbildende System. Abbildungsfehler, sogenannte Ab-
errationen, die von der Unvollkommenheit der Linsen herriihren, beeinflussen die Ob-
jektwelle, die aberrationsbehaftet auf den Leuchtschirm trifft. Folgende Abbildungs-
fehler sind in der [TEM] zu beriicksichtigen:

Die sphéarische Aberration bewirkt die verschieden starke Biindelung achsnaher und
achsferner Strahlen. Thre Korrektur gelang erstmals Ende der 90er Jahre [Rose1990,
Haider1998]. Das Ausmak des Offnungsfehlers ist durch den Koeffizienten C's gegeben.

Die chromatische Aberration bewirkt die verschieden starke Biindelung von Elek-
tronen unterschiedlicher Energie. Der Begriff hat seinen Ursprung in der Lichtmikrosko-
pie, wo die Dispersion gldserner Linsen weiftes Licht in dessen Spektralfarben zerlegt.

Das Ausmak des Farbfehlers ist durch den Koeffizienten C'c gegeben.

Der zweizahlige Astigmatismus fiihrt zu verschiedenen Brennweiten in zwei senkrecht
zueinander stehenden Ebenen, der Meridional- und der Sagittalebene. Seine Korrektur

erfolgt durch Stigmatoren.

Da lediglich das Objektiv in groffe Winkel gestreute Elektronen verarbeitet, sind allein
die Abbildungsfehler der Objektivlinse fiir die Qualitéat der Abbildung entscheidend.
Die Aberrationen des Projektivs sind demgegeniiber vernachlassigbar. Liegt das Ob-
jekt nicht in der Objektebene, entsteht ein Defokus. Dieser kann durch Anderung des

Stromes, der die Objektivlinse erregt, beliebige Werte z annehmen.

Neben diesen fiihrenden Beitragen kennt die weitere Aberrationen, wie mehr-

zdhlige Astigmatismen und Koma hoherer Ordnung. Diese spielten zunéchst eine un-
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Abbildung 2.10: Einfluss der Aberrationen nach [Williams2009]. Abbildung eines
Punktes auf ein Fehlerscheibchen.

tergeordnete Rolle und gewannen erst mit der Korrektur der sphérischen Aberration

zunehmend an Bedeutung [Uhlemann1998|.

Aberrationen beeinflussen die Phasenbeziehung der ungestreuten und gestreuten An-
teile der Objektwelle. Es entsteht ein raumfrequenzabhéngiger Kontrast, der die Ab-
bildung schwacher Phasenobjekte ermdoglicht, die gewohnlich transparent erscheinen.
Dies geschieht zulasten der erreichbaren Auflésung, wie in Abbildung dargestellt.
Aberrationen bewirken die Abbildung eines Punktes in der Objektebene auf ein Feh-
lerscheibchen in der Bildebene. Uberlappen die Fehlerscheibchen, sind die Punkte nicht
eindeutig zu trennen. Ferner erschwert der raumfrequenzabhéngige Kontrast die Inter-
pretation der Aufnahmen, weshalb der Einfluss des abbildenden Systems einer quanti-

tativen Betrachtung bedarf.

2.3.1 Grundlegende Betrachtungen

Der Einfluss des abbildenden Systems und dessen Eigenschaft, Punkte in Fehlerscheib-
chen abzubilden, wird durch die Punktspreizfunktion h(r) beschrieben. Die Bild-
welle g(7), die aberrationsbehaftet auf den Leuchtschirm trifft, ergibt sich durch Fal-
tung der mit der Objektwelle [Williams2009]

g(r) = / P h(r — ) di’ = (f % h)(r) (2.27)

Jeder Punkt der Bildwelle besitzt Beitrdge von verschiedenen Punkten der Objektwel-
le, wie durch das Uberlappen der Fehlerscheibchen in Abbildung angedeutet. Ge-
méf des Faltungstheorems entspricht die Faltung einer Multiplikation der FOURIER-
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Transformierten im reziproken Raum

G(q) = F(q)H(q) (2.28)

Grofle Buchstaben bezeichnen die FOURIER-Transformierte der durch kleine Buch-
staben gegebenen Grofe. Die FOURIER-Transformierte H(q) der [PSE| wird als [CTE]

bezeichnet. Diese enthélt drei Beitréage

H(q) = B(q)E(q)P(q) (2.29)

Die Aperturfunktion B(q) beschreibt den Einfluss einer Blende in der BEP] der Ob-
jektivlinse. Diese selektiert die am Abbildungsprozess beteiligten Elektronen und be-
schrankt die beitragenden Raumfrequenzen auf Werte unterhalb einer Grenzfrequenz.

Die Grenzfrequenz ¢, ist iiber die Brennweite f mit dem Radius r. der Blende verkniipft

T'c

-5 (2.30)

dc

Die einhiillende Funktion E(q) beschreibt den Einfluss der partiellen zeitlichen
Er(q) und der partiellen rdumlichen Eg(q) Kohérenz [Rosenauer2001]

N (83_9)2] [_ (2o’

Partielle Kohédrenz bedeutet, dass die am Abbildungsprozess beteiligten Elektronen

E(q) = Er(q)Es(q) = exp (2.31)

lediglich in beschrianktem Ausmafs zur Interferenz fahig sind. Die partielle zeitliche
Kohérenz beruht auf der statistischen Natur der Prozesse, die in der Quelle statt-
finden. Die emittierten Elektronen besitzen eine Energiebreite, die gemeinsam mit
den Instabilitdten des abbildenden Systems zu einer Schwankung des Defokus fiihrt.
Die Schwankung folgt einer Normalverteilung, deren Standardabweichung durch den
FOCAL-SPREAD A gegeben ist. Die partielle rdumliche Kohérenz ist auf die endliche
Ausdehnung der Quelle zuriickzufiihren, die nicht dem punktférmigen Ideal entspricht.
Die Ausdehnung ist mit dem Semi-Konvergenzwinkel o verkniipft, unter welchem die
Elektronen auf das Objekt treffen. Thermionische Quellen besitzen eine verhaltnisma-
fsig grofse Ausdehnung, wihrend eine erhohte Kohérenz bei einem kleinen Semi-
Konvergenzwinkel bieten. Die einhiillende Funktion bewirkt eine Dampfung der hohen

Raumfrequenzen, weshalb sie in ihrer Wirkung der Aperturfunktion dhnlich ist.

Die Aberrationsfunktion P(q) enthélt die Wellenaberrationsfunktion y(q) mit fiih-

renden Beitrigen von Offnungsfehler und Defokus

P(q) = exp[ix(q)] = exp [z (%WCS)\3Q4 + w2 + )] (2.32)
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Abbildung 2.11: Beitrdage zur [CTH (U=200kV, Cs=1,2mm, z=—66 nm,

A =6,5nm, a=0,2mrad, q. =6nm™). (a) Die Faktoren B(q), E(q), P(q) und (b)
deren Produkt H(q). Fiir P(q) und H(q) ist der Imaginérteil dargestellt.

In Abhéngigkeit von der Raumfrequenz beeinflusst die Aberrationsfunktion die Pha-
senbeziehung der ungestreuten und gestreuten Anteile der Objektwelle. Es entsteht

ein raumfrequenzabhéngiger Kontrast.

Die Beitrage zur sind in Abbildung gezeigt. Thr Imaginérteil, die Phasen-
kontrasttransferfunktion (PCTEF]), ist durch einen Sinus gegeben, der im Rahmen der
[WPOAI eine besondere Bedeutung erhalt.

2.3.2 Abbildung eines schwachen Phasenobjekts

Die[WPOA]bietet einen anschaulichen Zugang zur Abbildungstheorie, weshalb die vor-
angegangenen Betrachtungen nun auf das schwache Phasenobjekt angewendet werden.
Geht die Objektwelle in Gleichung ein, ergibt sich unter Vernachléssigung
der einhiillenden Funktion [Danev2004]

G(q) = [0(q) +i9(q)] B(q) exp [ix(q)] (2.33)

Die FOURIER-Transformierte der 1 ist durch die DELTA-Distribution 6(q) gegeben.
Trifft die Bildwelle

g(r) = B(0) + F~" [i¢(q) B(q) exp [ix(q)]] = B(0) + (r) (2.34)
auf den Leuchtschirm, wird deren Betragsquadrat, die Intensitét I(r), detektiert

I(r) = |g(r)]* = B*(0) + 2B(0) Re [¢(r)] (2.35)
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Die Grofe e(r) wurde zur Vereinfachung der abgeleiteten Ausdriicke eingefiihrt. Sie ist
von gleicher Grofsenordnung wie die Phase der Objektwelle, weshalb ihr Betragsquadrat
im Rahmen der WPOA] vernachlissigbar ist.

Die Zerlegung der Apertur- und der Aberrationsfunktion in symmetrische (S) und

asymmetrische (A) Anteile

B(q) + B(—q)

B (q) = 5 , BW(q) = 5 (2.36)
) (q) = w} W(q) = M (2.37)

ermoglicht es, die Gleichungen ([2.34)) und ([2.35]) weiter auszuwerten. Unter Verwen-
dung der Symmetrie folgt

I(r) = B*(0) + 2B(0)F '[¢(q)[ — B®)(q)E(q) sinx¥(q)

2.38
+iBW(q)E(q) cos x'¥) (q)] exp [ix'(q)]] (239

Dieser allgemeine Ausdruck der Intensitdt erlaubt es, den Einfluss des abbildenden
Systems fiir eine beliebige Kombination aus Blenden und Aberrationen zu bestimmen.
Wird die einhiillende Funktion beriicksichtigt, tritt diese als Faktor hinzu.

In der konventionellen TEM entfernt die Blende Beitrdge oberhalb einer
Grenzfrequenz. Beitrage unterhalb der Grenzfrequenz durchlaufen die Blende unge-
hindert

B(q)=1 — B®(q)=1, BY(q)=0 (2.39)

Demnach besitzt die Aperturfunktion ausschlieklich symmetrische Anteile. Die genaue
Betrachtung der fithrenden Beitréage in Gleichung (2.32) zeigt, dass auch die Wellen-

aberrationsfunktion ausschlieflich symmetrische Anteile besitzt

1
x(q) = 57Cs)" + m22¢* = g =x(a), xM(@=0  (240)
Gemeinsam mit Gleichung (2.38)) ergibt sich die Intensitét in der [CTEMI
[gTEM(r) = 1 - 2F 71 [6(q) E(q) sin x(q)] (2.41)

Die in der Phase der Objektwelle enthaltene Information fithrt zu lokalen Anderungen
in der Intensitéit. Es entsteht Phasenkontrast. Die Starke, mit welcher die Information
in die Aufnahmen iibertragen wird, ist durch den Sinus der Wellenaberrationsfunktion
gegeben, der als [PCTF] bezeichnet wird. Betrdgt die Phasenschiebung + /2, ist die
[PCTE] + 1. Die Ubertragung erreicht ihren hochsten Wert. Verschwindet die Phasen-

schiebung, entsteht kein Phasenkontrast.
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Abbildung 2.12: Darstellung der Objektwelle im Amplituden- und Phasendiagramm
nach [Reimer2008]. (a) Kein Phasenkontrast. (b) Positiver Phasenkontrast: Dunkles
Objekt auf hellem Hintergrund. (c¢) Negativer Phasenkontrast: Helles Objekt auf
dunklem Hintergrund.

Einen anschaulichen Zugang bietet das Amplituden- und Phasendiagramm. Real- und
Imaginarteil der Objektwelle sind durch die schwarzen Vektoren in Abbildung (a)
dargestellt. Ungestreute Anteile entsprechen dem horizontalen, gestreute Anteile dem
vertikalen Vektor. Beide Vektoren bilden einen Winkel von 90°. Die Intensitét, gegeben
durch das Betragsquadrat des grauen Vektors, entspricht nahezu der Intensitat der
einlaufenden Welle. Das schwache Phasenobjekt erscheint zunéchst transparent. Erst
die Phasenschiebung um =+ 7/2 bewirkt die Drehung der gestreuten Anteile um + 90°.
Die Intensitét ist nun deutlich von 1 verschieden, wie in Abbildung[2.12] (b), (c) gezeigt.
Das schwache Phasenobjekt erzeugt positiven oder negativen Phasenkontrast.

Die [PCTE entspricht dem Imaginarteil der Aberrationsfunktion, der in Abbildung
dargestellt ist. Der Sinus lasst bereits auf einige Schwéchen der [CTEM] schliefsen. Ver-
schiedene Raumfrequenzen werden mit unterschiedlicher Stéarke in die Aufnahmen iiber-
tragen. Es entsteht ein raumfrequenzabhéngiger Phasenkontrast, der die Interpretation
der Aufnahmen erschwert. Im Bereich der niederen Raumfrequenzen ist die Ubertra-
gung gering, wihrend im Bereich der Nullstellen keine Ubertragung erfolgt. Um die
gesamte Information zu erhalten, bedarf es verschiedener Aufnahmen bei unterschied-
lichem Defokus. In einem aufwéandigen Verfahren wird der Einfluss des abbildenden

Systems korrigiert, um die Information zu gewinnen [Coenel996].

2.3.3 Diffraktogramm

Die [PCTE kann nicht nur berechnet, sondern auch beobachtet werden. Sie erscheint in
Gestalt sogenannter THON-Ringe im Diffraktogramm. Das Diffraktogramm ist eine

logarithmische Darstellung der FOURIER-Transformierten der Intensitét

I§T*M(q) = 6(q) — 2¢(q)E(q) sin x(q) (2.42)

Weifies Rauschen mit einem konstanten Spektrum ¢(q) erlaubt es, die PCTE unmit-

telbar zu beobachten.
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Abbildung 2.13:  Regression der PCTE nach [Barthel2010]. (a) Diffraktogramm
einer [TEMlI Aufnahme eines aClFilms. (b) Radial gemitteltes Intensitétsprofil und
berechneter Kurvenverlauf bei einem Defokus von —483nm. Die einhiillende Funk-
tion ist im Rahmen der Regression vernachlassigt (U=200kV, Cs=1,2mm).

Amorphe Strukturen besitzen eine Objektwelle, deren Phase einem weifen Rauschen
entspricht. Das Diffraktogramm einer Aufnahme eines [aClFilms zeigt THON-Ringe,
wie in Abbildung (a) dargestellt. Die Lage der Extrema und Nullstellen lasst sich
einem radial gemittelten Intensitéitsprofil entnehmen, auf dessen Basis eine Regres-
sion der [PCTE] erfolgt. Ziel der Regression ist die Bestimmung des Defokus, wie in
Abbildung (b) gezeigt. Das radial gemittelte Intensitétsprofil erscheint als durch-
gezogene Linie, wihrend der berechnete Kurvenverlauf fiir z=—-483 nm als gestrichelte
Linie gegeben ist. Uber einen weiten Bereich der Raumfrequenzen ist eine gute Uber-

einstimmung der Extrema und Nullstellen erkennbar.

2.3.4 Defokus und spharische Aberration

Der Defokus beeinflusst die Gestalt der PCTE] wie in Abbildung fiir z=—-66nm
und z =—-587 nm dargestellt. Die Raumfrequenzen, die Objekten von 1,5 nm bis 2,0 nm
Grofe entsprechen, sind grau hinterlegt.

Bei einem moderaten Defokus von —66 nm entsteht ein breites Band mit nahezu gleich-
bleibend hoher Ubertragung. Es folgen rasche Oszillationen mit alternierendem Vorzei-
chen der PCTE| Bereits mit der ersten Nullstelle, der sogenannten Auflésungsgrenze,
ergibt sich ein alternierend positiver oder negativer Phasenkontrast, der die Interpre-
tation der Aufnahmen erschwert. Zwar erfolgt die Ubertragung von Information iiber
die Auflésungsgrenze hinaus, jedoch bedarf es komplexer Ansétze, um diese zu nut-
zen. Erst der dampfende Einfluss der einhiillenden Funktion fiihrt zum sogenannten

Informationslimit, mit welchem die Ubertragung von Information endet. Im Bereich
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Abbildung 2.14:  Einfluss des Defokus auf die [PCTE] (U=200kV, Cg=1,2mm,
A =6,5nm, o =0,2mrad). Einhiillende Funktion und [PCTF] bei einem (a) SCHERZER-
Defokus von —66 nm und (b) hohen Defokus von — 587 nm.

der grau hinterlegten Raumfrequenzen erreicht die Ubertragung Werte von lediglich
-0,13 bis —0,22.

Bei einem hohen Defokus von —587 nm entstehen bereits bei niederen Raumfrequenzen
Oszillationen der [PCTE| Die Auflosungsgrenze ist deutlich reduziert. Im Bereich der
grau hinterlegten Raumfrequenzen erreicht die Ubertragung jedoch Werte von —0,84
bis —0,88.

In Abhéngigkeit von der Grofe eines Objekts kann der Defokus dessen Abbildung
optimieren. So schafft der moderate Defokus von —66 nm beste Voraussetzungen fiir
die hochauflésende TEM , wo er als SCHERZER-Defokus zg., bezeichnet
wird [Scherzer1949|

ZSch — —1, 2\/ CS/\ (243)

Der SCHERZER-Defokus bietet eine nahezu gleichbleibend hohe Ubertragung bis zu
hochsten Raumfrequenzen, die kleinsten Objekten entsprechen. Dies ermdglicht die Ab-
bildung von Einzelatomen, Gittern oder Gitterfehlern. Demgegeniiber liefert der hohe
Defokus von — 587 nm eine hohe Ubertragung der grau hinterlegten Raumfrequenzen.
Dies erlaubt zum Beispiel die Abbildung von Nanopartikeln.

Der Einfluss des Defokus ist in Abbildung gezeigt. Die obere Zeile enthélt Aufnah-
men von Pt-Nanopartikeln bei verschiedenem Defokus. Bei einem hohen Defokus sind
die Pt-Nanopartikel deutlich erkennbar, bei einem moderaten Defokus verschwinden
diese nahezu. Von links nach rechts kann die Umkehr von positivem zu negativem Pha-
senkontrast beobachtet werden. Links sind die Pt-Nanopartikel dunkel, rechts erschei-
nen diese hell. Die untere Zeile enthilt Diffraktogramme der Aufnahmen. Anderungen
in der [PCTE] sind als Verschiebung der THON-Ringe erkennbar.
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Abbildung 2.15: [TEMl Aufnahmen von Pt-Nanopartikeln auf einem aClFilm und de-
ren Diffraktogramme bei verschiedenem Defokus von —827nm bis 803 nm.

Mit der Korrektur der sphérischen Aberration ist ein weiterer Parameter verfiigbar,
um die Gestalt der [PCTE zu beeinflussen. Der Offnungsfehler ist nicht linger fest
vorgegeben und kann nun beliebige, sogar negative, Werte annehmen. Gemeinsam mit
dem Defokus ergeben sich Wertepaare, um die Abbildung zu optimieren [Lentzen2004].

2.3.5 Lineare und nichtlineare Bildentstehung

In der [TEMI iibliche Objekte geniigen nur selten der (WPOAL Besonders fiir kristalline
Objekte verliert die fiir das schwache Phasenobjekt abgeleitete Intensitit (2.41]) rasch
ihre Giiltigkeit. Tritt eine beliebige Objektwelle an die Stelle der Objektwelle ([2.9)),

erhélt das Diffraktogramm, die FOURIER-Transformierte der Intensitit, eine komplexe

Gestalt [Ishizukal980]
TETEM (q) = / F(@)F ()T d) e, a=d' —d (2.44)

Die [PCTF wird durch den Transmissionskreuzkoeffizienten T(q", q') ersetzt,
was die Umstdnde bedeutend erschwert. In Gleichung war das Diffraktogramm
am Ort g lediglich durch die Phase der Objektwelle bei g bestimmt. Demgegeniiber
ist in Gleichung das Diffraktogramm am Ort g durch die Interferenz all jener q”
mit ¢’ bestimmt, deren Differenz g entspricht. So ist das Diffraktogramm am Ort (002)
durch die Interferenz von (002) mit (000), von (004) mit (002), von (006) mit (004)
usw. gegeben. Die linearen Beitrége (q' = 0) sind fiir diilnne Objekte fithrend. Sie be-
schreiben die Interferenz mit dem Nullstrahl, der eine hohe Intensitéit besitzt. Die ni-

chtlinearen Beitrage (q' # 0) entsprechen der Interferenz gebeugter Strahlen, die fiir
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kristalline Objekte eine beachtliche Intensitét erreichen.
Der [TCC folgt aus Betrachtungen der partiellen Kohirenz [Rosenauer2001]:

Die partielle zeitliche Kohirenz beruht auf der Energiebreite der Elektronen, wel-
che die Quelle verlassen und der Instabilitat des abbildenden Systems. Die Schwankung
der Spannung, welche die Elektronen beschleunigt, und des Stromes, welcher die Ob-
jektivlinse erregt, bewirkt eine Schwankung des Defokus. Kleine Schwankungen e sind
haufig, wihrend grofse Schwankungen nur selten auftreten. Thre Haufigkeit folgt einer
Normalverteilung, deren Standardabweichung durch den FOCAL-SPREAD A gegeben

1st
2

fr(e) = ﬁ exp {—#} (2.45)

Sind die am Abbildungsprozess beteiligten Elektronen infolge der partiellen Kohérenz
lediglich in beschrinktem Ausmaf zur Interferenz fihig, erfolgt eine inkohirente Uber-

lagerung verschiedener Intensitdten bei unterschiedlichem Defokus. Thre Gewichtung
entspricht der Normalverteilung (2.45)).

Die partielle raumliche Koharenz beruht auf der endlichen Ausdehnung der Quelle.
Die Trajektorien der Elektronen verlaufen nicht nur in Richtung der optischen Achse,
sondern bilden einen Konus verschiedener Richtungen. Es entsteht ein Winkel 6 zwi-
schen den Trajektorien der Elektronen und der Oberflaichennormalen des Objekts. Die
Héaufigkeit, mit welcher einzelne Winkel auftreten, folgt einer Normalverteilung, deren

Standardabweichung durch den Semi-Konvergenzwinkel @ gegeben ist

fs(0) = L exp [—Z—Z] (2.46)

T2

Erneut erfolgt eine inkoh#rente Uberlagerung verschiedener Intensitéiten bei unter-
schiedlichem Winkel. Thre Gewichtung entspricht der Normalverteilung (2.46]).

Die inkohirente Uberlagerung nach (2.45) und (2.46) liefert den [TCC, der in seiner
Zusammensetzung der dhnlich ist. Er enthélt sowohl die Apertur- und die Ab-

errationsfunktion

T(q".q) = B(q")B(d")P(¢")P*(d)E(q". 4) (2.47)

als auch den Einfluss der partiellen Kohérenz

Eq".q")=Er(q".d")Es(q",q') =exp

- - (2.48)

Xexp |———
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2.3.6 Bildsimulation

Ergénzend zum Experiment am Transmissionselektronenmikroskop erfolgt oft die Si-
mulation am Computer, die in der [HRTEM] einen besonderen Stellenwert einnimmt.
Dort wird die Aufnahme durch die Aberrationen des abbildenden Systems derart be-
einflusst, dass die Positionen der Atome und der Zwischenrdume nicht eindeutig den
Kontrasten zuzuordnen sind. In Abbildung (a) sind die Positionen der Atome far-
big umrandet. Jedoch liefsen weitere Kontraste auch Atome in den Zwischenrdumen
vermuten. Besteht ein Modell des Objekts, erlaubt der iterative Vergleich von Simula-
tion und Experiment dieses sukzessive anzupassen, um die Struktur zu gewinnen.
Infolge ihrer Bedeutung fiir die HRTEM] sind die Programmpakete zur Bildsimulation
meist auf monokristalline Objekte beschrénkt.

Das Programmpaket STEMSIM wurde von A. ROSENAUER am [Institut fiir Fest-
korperphysik (IFP) der Universitdt Bremen entwickelt. Es bietet umfassende Funk-
tionen fiir die Rastertransmissionselektronenmikroskopie und die [HRTEM]
|[Rosenauer2008b|. Ausgehend von der Objektwelle, die entweder durch das MULTI-
SLICE- oder das BLOCH-Wellen-Verfahren gewonnen wird, erfolgt die Bildsimulation

wahlweise durch zwei Methoden:

e  Die Methode des [TCC] ermittelt die Intensitit nach Gleichung (2.44). Liefert
das Objekt ein kontinuierliches Spektrum, besitzt das Diffraktogramm am Ort g Bei-
triage aller Raumfrequenzen q’. Es entsteht ein hoher Rechenaufwand, der eine lange
Rechenzeit beansprucht. Demgegeniiber erlaubt das diskrete Spektrum monokristal-

liner Objekte, die Integration in eine Summation zu iiberfithren
I§TM(g) => " F(g")F*(g")T(g".g) (2.49)
g/

Nun enthélt das Diffraktogramm am Ort g lediglich Beitrédge weniger Raumfrequenzen

g’, was die Rechenzeit bedeutend reduziert.

. Die Methode der gewichteten Defokusserie ermittelt die Intensitdt nach
Gleichung (2.45). Wihrend die partielle zeitliche Kohérenz durch die inkohérente
Uberlagerung bei verschiedenem Defokus beriicksichtigt wird, erfordert die Beriick-
sichtigung der partiellen rdumlichen Kohéarenz eine Zerlegung der rdaumlichen ein-

hiillenden Funktion
Es(q".q) — FEs(q")Es(q) (2.50)

Infolge der Mischterme im Exponenten von Gleichung entspricht dies einer Né-
herung, deren Giiltigkeit auf kleine Semi-Konvergenzwinkel beschréankt ist. Verschwin-
den die Mischterme, kann die Intensitét durch die schnelle FOURIER-Transformation
in effizienter Weise gewonnen werden [Coenel996].
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Abbildung 2.16: Berechnete Intensitét eines Silicium-Kristalls in [001] Zonen-
achsen-Orientierung (U=200kV, Mg =0,5 A2 a=0,543nm, t=20nm, Cg=1,2mm,
z=-66nm, A=6,5nm, a=0,2mrad, q.=8nm™). (a) Links: Methode des [TCC|
Rechts: Methode der gewichteten Defokusserie. (b) Intensitétsprofile entlang der
farbigen Linien.

Beide Ansitze, die Methode des [TCC und die Methode der gewichteten Defokusserie,
sind in Abbildung [2.16] (a) am Beispiel eines Silicium-Kristalls einander gegeniiberge-
stellt. Links befindet sich die nach der Methode des[TCC| rechts die nach der Metho-
de der gewichteten Defokusserie berechnete Intensitét. Intensitétsprofile entlang der
farbigen Linien sind in Abbildung m (b) dargestellt. Trotz der guten Ubereinstim-
mung bleibt die Methode der gewichteten Defokusserie nur eine Néherung, die bei

kleinen Semi-Konvergenzwinkeln jedoch zu annehmbaren Ergebnissen fiihrt.

Der einsehbare Quelltext und die enge Kooperation mit dem Institut fiir Festkorper-
physik (IFP) der Universitit Bremen verlethen STEMSIM einen besonderen Stellenwert.
Jedoch kann lediglich die Phasenschiebung durch die Aberrationen des abbildenden
Systems, nicht aber die zusétzliche Phasenschiebung durch eine physikalische [PP] be-

riicksichtigt werden.

Daher wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit das Programmpaket PPSIM entwi-
ckelt. Es erweitert die Bildsimulation auf die TEMmit physikalischen [PPl Den Schwer-
punkt bilden filmbasierte [PPl wobei sowohl zentrosymmetrische als auch nicht-zentro-

symmetrische Ansétze unterstiitzt werden.

Die komplexen Gesetzméafigkeiten der Bildentstehung bieten reichlich Gelegenheit, um
Programmfehler einzubringen. Dies legt nahe, STEMSIM und PPSIM einem Vergleich zu
unterziehen. Bei Phasenschiebung null verschwindet der Einfluss der physikalischen [PPl
Dann liefern beide Programmpakete identische Ergebnisse, wie in Abbildung [2.16| (b)
dargestellt. Durchgezogene Linien zeigen das mit STEMSIM, Punkte das mit PPsim

berechnete Intensitétsprofil.
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Abbildung 2.17: Positionierung der [ZPP] (a) in der [BEP] der Objektivlinse und (b)
im reziproken Raum nach [Danev2001a]. Der schraffierte Bereich zeigt die Blende, der
graue Bereich den @CHFilm und der weike Bereich die Offnung. Der Radius der Blende
entspricht der Grenzfrequenz q., der Radius der Offnung der CUT-ON-Frequenz q,.

Ferner sind die Programmpakete JEMS von P. STADELMANN und BLOCH4TEM von
K. MULLER-CASPARY anzufiihren. Erstgenanntes bietet zahlreiche Funktionen fiir die
tiblichen Fragestellungen in der [HRTEM] [Stadelmann1987]. Letztgenanntes ist fiir das
BLoCH-Wellen-Verfahren optimiert [Mueller2009].

2.4 Konzepte physikalischer Phasenplatten

Die[CTEM]|besitzt ungiinstige Eigenschaften fiir die Abbildung schwacher Phasenobjek-
te. Zwar vermag der Defokus, die PCTF] zu beeinflussen, jedoch fiihrt der Sinus stets
zu einer geringen Ubertragung im Bereich der niederen Raumfrequenzen. Die
kennt verschiedene Konzepte physikalischer [PPl um die Abbildung schwacher Phasen-
objekte zu optimieren. Hierbei wird sowohl zwischen zentrosymmetrischen und nicht-
zentrosymmetrischen als auch zwischen filmbasierten und elektrostatischen Ansétzen
unterschieden. Thnen gemein ist die Positionierung in der [BEPl der Objektivlinse. Dort
verlaufen die ungestreuten und gestreuten Anteile der Objektwelle rdumlich getrennt,

wodurch deren Phasenbeziehung gezielt beeinflusst werden kann.

Die zentrosymmetrische ZERNIKE-PP (ZPP| nutzt das [MIP| strukturierter [aCH
Filme [Danev2001al, [Danev2008]. Sie besitzt eine kreisrunde Offnung, die um den Null-
strahl zentriert wird, wie in Abbildung gezeigt. Es entsteht eine Phasenschiebung
der gestreuten Elektronen, welche den [aClFilm durchlaufen, gegeniiber den ungestreu-
ten Elektronen, welche die Offnung ungehindert passieren.

Die Filmdicke erlaubt es, die Phasenschiebung beliebig einzustellen. Diese ist nach Glei-
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Abbildung 2.18: (a) [PCTH der [CTEM bei einem SCHERZER-Defokus von —66 nm
und (b) [PCTEH der [ZTEMI bei einem optimalen Defokus von —40nm (U=200kV,
Cs=1,2mm, A=6,5nm, a=0,2mrad, q, =0,2nm™).

chung ([2.7) mit dem [MIP| verkniipft, das einen elementspezifischen Wert von 8,9V be-
sitzt [Dries2008]. Fiir die Abbildung schwacher Phasenobjekte muss die Phasenschie-
bung 7/2 betragen, was bei einer Beschleunigungsspannung von 200kV eine Filmdicke

von 24 nm erfordert.

Elektronen, welche die [ZPP] durchlaufen, unterliegen der Streuung im aClFilm. Wah-
rend die elastische Streuung fiir hohe Ordnungszahlen tiberwiegt, dominiert die inelas-
tische Streuung fiir leichte Elemente, wie Kohlenstoff. Gestreute Elektronen sind nicht
reguldr am Abbildungsprozess beteiligt, weshalb neben der Phasenschiebung auch eine
Déampfung d der Objektwelle entsteht.

Die Phasenschiebung tritt zur Wellenaberrationsfunktion hinzu
_ T (5) _ 4l (4) _
xpr(@) =x(@) =5, a>an — xpp(@) =x(@) =5, xpp(a) =0 (2.51)
wohingegen die Dampfung der Objektwelle in die Aperturfunktion eingeht

Bpp(q) =d, ¢>q, — BSMg)=d, BYp(q)=0 (2.52)

Ihre Zerlegung ergibt ausschlieflich symmetrische Anteile. Gemeinsam mit Gleichung
(2.38) folgt die Intensitét in der ZERNIKE Phasenkontrast-TEM (ZTEM))

IZ5PM (1) = 1+ 2F 1 ¢(q) d E(q) cos x(q)] (2.53)

Die [PCTEl der [CTEM und die [PCTE der ZTEM] sind komplementir. Verschwindet der

Sinus, erreicht der Kosinus seinen hochsten Wert, und umgekehrt.
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Auch in der [ZTEM kann der Defokus die Abbildung schwacher Phasenobjekte opti-
mieren. In Analogie zum SCHERZER-Defokus zg., ergibt sich der optimale Defokus 2,
[Danev2001al

Zopt = —0,73/CsA (2.54)

Beide, der SCHERZER-Defokus und der optimale Defokus, sind in Abbildung dar-
gestellt. Im Bereich der grau hinterlegten Raumfrequenzen bietet die [CTEM], bedingt
durch den Sinus, lediglich eine geringe Ubertragung. Demgegeniiber liefert die [ZTEM,
bedingt durch den Kosinus, ein breites Band mit nahezu gleichbleibend hoher Uber-

tragung, das den Bereich der grau hinterlegten Raumfrequenzen einschliefst.

Die nicht-zentrosymmetrische HILBERT-PP (HPP]) nutzt ebenfalls das[MIP|struk-
turierter @CHFilme [Danev2002) [Danev2004]. Sie besitzt eine scharfe Kante, die an den
Nullstrahl angendhert wird, diesen jedoch nicht iiberdeckt, wie in Abbildung ge-
zeigt. Es entsteht eine Phasenschiebung der einen Hélfte des Beugungsbildes, wohin-
gegen die andere Halfte des Beugungsbildes und der Nullstrahl die BFPl ungehindert
passieren.

Verglichen mit der [ZPP] bedeckt die [HPP] lediglich die halbe Fliche, erzeugt jedoch
die doppelte Phasenschiebung

xer(q@) = x(@) -7, ¢ < —|q]
(2.55)

B

S ™ A
= Xpple) = x(@) — 5, xpp@) = sen(e)

Die Verdopplung der Phasenschiebung von 7/2 auf 7 erfordert die Verdopplung der
Filmdicke von 24 nm auf 48 nm. Mit zunehmender Filmdicke steigt die Dédmpfung der
Objektwelle

BPP(Q) = d7 Qx<_|Qe|

1+d
2

L4 (2.56)

., BY)(q) = sen(q.) ——

S
— Bpig) = .

Beide, die Wellenaberrationsfunktion und die Aperturfunktion, besitzen sowohl sym-
metrische als auch asymmetrische Anteile. Gemeinsam mit Gleichung (2.38) folgt die
Intensitéit in der HILBERT Phasenkontrast-TEM (HTEM))

1—d

[HTEM () — 1 4 oF [¢<q>E<q> [ 1 i)
.y (2.57)
+

isgn(qx)cosx(q)}]

Die Intensitit in der [ITEM] scheint zunéichst wenig Ahnlichkeit mit der Intensitét in
der [ZTEM]| zu besitzen. Eine genaue Betrachtung zeigt jedoch, dass Gleichung ([2.57))
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Abbildung 2.19: Positionierung der [HPP] (a) in der BEPI der Objektivlinse und (b)
im reziproken Raum. Der Abstand zwischen der Kante der [HPPl und dem Nullstrahl
entspricht der CUT-ON-Frequenz qe.

durch Uberlagerung der Gleichungen (2.41)) und (2.53)) entsteht, wobei die Gewichtung
durch die Faktoren (1 £ d)/2 gegeben ist.

Demnach enthélt die HTEM] sowohl Beitrége der als auch Beitrige der ZTEM
Letztgenannte treten mit einem Faktor i sgn(g,) auf, der zu einem charakteristischen
Differential-Interferenz-Kontrast fiihrt. Helle und dunkle Siume verleihen dem
Objekt ein plastisches Aussehen und erzeugen eine Vorzugsrichtung, die stets senk-
recht zu der Kante der [HPP| verliuft.

Die Kante der [HPPI erscheint auch im Diffraktogramm. Dieses teilt sie in zwei Berei-
che, wie in Abbildung (a) dargestellt. Der rot umrandete Bereich enthdlt Raum-
frequenzen unterhalb der CuT-ON-Frequenz. Hier hat der [aC-Film keinen Einfluss

und die Ubertragung ist durch einen Sinus gegeben. Der griin umrandete Bereich um-
fasst Raumfrequenzen oberhalb der CUT-ON-Frequenz. Dort ist die Ubertragung durch
einen Kosinus bestimmt. Helle und dunkle THON-Ringe, die an den Grenzen aufeinan-
der treffen, zeigen ein komplementéres Verhalten: Verschwindet der Sinus, erreicht der
Kosinus seinen héchsten Wert, und umgekehrt.

Radial gemittelte Intensitatsprofile sind in Abbildung (b) gezeigt: Der rote Kur-
venverlauf, ein Sinus, ist dem roten Bereich, der griine Kurvenverlauf, ein Kosinus, dem
griinen Bereich zuzuordnen. Die Breite der Bereiche ist durch den Abstand zwischen
der Kante der [HPPl und dem Nullstrahl gegeben. Wird der Abstand verringert, ist der

rot umrandete Bereich schmaler, und umgekehrt.

Filmbasierte [PP| verbinden eine einfache Herstellung mit einer guten Handhabung.
Jedoch gehen mit der Verwendung eines [aCl-Films Schwierigkeiten einher, welche die

Abbildung schwacher Phasenobjekte beeintrachtigen. Zum einen neigen filmbasierte
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Abbildung 2.20: (a) Diffraktogramm einer HILBERT Phasenkontrast-Aufnahme eines
aClFilms. Die Kante der [HPP] teilt das Diffraktogramm in zwei Bereiche. (b) Radial
gemittelte Intensitéatsprofile mit komplementarem Verlauf.

PPl zu einer raschen Degeneration. Die Kontamination durch Restgase, insbesondere
durch Kohlenwasserstoffe, bewirkt eine elektrostatische Aufladung und begrenzt die
Lebensdauer. Zum anderen erzeugen filmbasierte PPl eine Streuung von Elektronen. Die
Déampfung der Objektwelle mindert den Phasenkontrast. Dies legt nahe, die Elektronen

auf eine Weise zu beeinflussen, die nicht auf der Wechselwirkung mit Materie beruht.

Die zentrosymmetrische BOERSCH-PP nutzt kleinste Elektroden, um ein homoge-
nes, raumlich scharf begrenztes Feld nahe dem Nullstrahl zu erzeugen [Boersch1947]. Sie
besitzt eine Mikrolinse, die von zwei oder von drei Stegen getragen wird, wie in Abbil-
dung[2.21] (a) dargestellt. Liegt Spannung an, durchlaufen die ungestreuten Elektronen
das Feld innerhalb der Mikrolinse, wohingegen die gestreuten Elektronen die feldfreien
Sektoren zwischen den Stegen passieren. Die Spannung erlaubt es, die Phasenschiebung
beliebig einzustellen. Sie bleibt fiir elektrostatische [PPl frei wiahlbar, wahrend sie fiir
filmbasierte [PP] fest vorgegeben ist.

Die Mikrolinse besteht aus einer Anordnung von fiinf Schichten. Die Elektrode ist beid-
seitig von einem Isolator und einer Abschirmung umgeben. Gemeinsam erreichen die
fiinf Schichten eine Dicke, die von den Elektronen nicht durchdrungen werden kann.
Demnach ist die tragende Struktur elektrostatischer PPl anders als der [aCHFilm filmba-
sierter [PP], nicht transparent. Ahnlich einer Blende, bewirkt die tragende Struktur eine
Filterung von Raumfrequenzen, wodurch ein Verlust von Information entsteht. Entge-
gen der Erwartung, ist die Ausfithrung mit drei, um 120° zueinander gedrehten Stegen
[Schultheiss2006, [Alloyeau2010], der Ausfithrung mit zwei, um 180° zueinander gedreh-
ten Stegen |Huang2006| [Shiue2009|, tiberlegen. So kann die durch den Steg bedeckte

Information aus dem gegeniiberliegenden Sektor gewonnen werden |[Majorovits2007|.
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Abbildung 2.21: REM Aufnahmen (a) einer BOERSCH{PP] und (b) einer ZAcHIPPI
aus [Schultheiss2010b]. Eingefiigt ist die vergrofserte Ansicht der Mikrolinse und der
freiliegenden Elektrode.

Dennoch bleiben stérende Einfliisse der Mikrolinse, welche die Ubertragung von niede-

ren Raumfrequenzen vollstandig blockiert.

Die zentrosymmetrische ZACH-PP verzichtet auf eine Mikrolinse und reduziert die
tragende Struktur auf nur einen Steg, dessen Ende die freiliegende Elektrode bildet, wie
in Abbildung (b) gezeigt. Sie erzeugt ein inhomogenes Feld nahe dem Nullstrahl,
das rasch abféllt und lediglich die ungestreuten Elektronen, nicht aber die gestreuten

Elektronen beeinflusst [Schultheiss2010al [Hettler2012].

Anders als das homogene Feld der Mikrolinse, ist das inhomogene Feld der freiliegenden

Elektrode rdumlich nur vage begrenzt. Es fehlt eine scharfe Trennung zwischen feld-
durchsetzten und feldfreien Bereichen. Dennoch ist der Gewinn infolge der reduzierten
tragenden Struktur bedeutend grofer als der Verlust, der sich aus dem inhomogenen,

undefinierten Feld ergibt.

Die anamorphe PP eliminiert die tragende Struktur vollstdndig [Schroeder2007].
Sie erfordert eine besondere Optik, die das Beugungsbild elliptisch verzerrt. Es ensteht
ein entlang einer Richtung verkiirztes, anamorphes Beugungsbild, das eine rechtecki-
ge Schlitzblende durchlauft. Die Umrandung der Schlitzblende bilden vier Elektro-
den, wie in Abbildung (a) dargestellt. Zwei kleine Elektroden liegen in der Mitte
der langen Seiten, zwei grofte Elektroden umlaufen die kurzen Seiten. Separate Zulei-
tungen erlauben es, die Elektroden unabhéngig voneinander zu schalten: Liegt Span-
nung an beiden kleinen Elektroden, wird die anamorphe [PPl im zentrosymmetrischen
ZERNIKE-Modus betrieben. Tritt eine der beiden grofen Elektroden hinzu, wird der
nicht-zentrosymmetrische HILBERT-Modus genutzt, wie in Abbildung 2.22] (b) ge-
zeigt.
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(b)

Zernike-Modus

Hilbert-Modus

Abbildung 2.22: (a) REM Aufnahmen einer anamorphen [PP] aus [Schultheiss2010b].
(b) Darstellung der verschiedenen Betriebsmodi nach [Erindt2013].

Nicht-rotationssymmetrische Linsen, die ein anamorphes Beugungsbild erzeugen, wer-
den bereits zur Korrektur der sphérischen Aberration eingesetzt. Dennoch hat man sich
bisher auf die Anwendung konventioneller in Verbindung mit einer runden Optik

konzentriert, weshalb anamorphe [PP] bislang nicht realisiert wurden.

Neben den vorgestellten Konzepten physikalischer [PPl gibt es weitere Varianten, wie die
magnetische |[Edgcombe2012] oder die DRIFT TUBE [Cambie2007]. Einen umfas-
senden Uberblick gibt [Glaeser2013).
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3 Kohlenstoff-Film basierte
Phasenplatten

In diesem Kapitel wird die Herstellung, Charakterisierung und Implementierung film-
basierter [PP] beschrieben. Den Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit bildet die HTEM]L
Sie nutzt das [MIP| strukturierter [aClFilme, deren Herstellung drei Schritte — die Ab-
scheidung, das Abflottieren und die Strukturierung — umfasst. Die Charakterisierung
— insbesondere die Schichtdickenbestimmung — erlaubt es, bereits im Vorfeld eine Aus-
sage iiber die Eignung der aCFFilme zu treffen. Schlieklich erfolgt der Einbau in das
CM 200 FEG/ST.

3.1 Herstellung

Die Herstellung filmbasierter [PPl beginnt mit dem Spalten der Glimmer-Substrate
(Prano GMBH, Wetzlar, Deutschland / Art.-Nr. 54). Die Gruppe der Glimmer um-
fasst verschiedene Minerale mit einer blattrig tafelartigen Struktur, die mit einer
scharfen Klinge gespalten werden. Die entstandenen Oberflichen sind dufserst eben
und besonders rein.

Die Schichtdickenbestimmung erfordert die Verwendung zusétzlicher Silicium-Subst-
rate mit einer monokristallinen Struktur (MATECK GMBH, lJiilich, Deutschland).
Diese sind in Form diinner Scheiben, sogenannter WAFER, erhéltlich, die mit einem
Diamant-Werkzeug angeritzt und in Stiicke gebrochen werden.

Beide, die Glimmer- und die Silicium-Substrate, werden mit Pressluft gereinigt und in
den Elektronenstrahlverdampfer eingebracht, wo im néchsten Schritt die Abscheidung

von Kohlenstoff erfolgt.

3.1.1 Abscheidung

Der Elektronenstrahlverdampfer PVD 75 (KURT J. LESKER COMPANY, Hastings,
England) ist in Abbildung (a) gezeigt. Er dient der physikalischen Gasphasenab-
scheidung (PVD). Unten, am Boden des evakuierten Rezipienten, befindet sich ein
Tiegel, der das abzuscheidende Material enthélt. Oben, in einigem Abstand, ist das

Substrat positioniert. Durch den Beschuss mit Elektronen wird das abzuscheidende
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(b)) |

Substrat Quarz

.|
Shutter

Tiegel Quella

Abbildung 3.1: Aufbau des Elektronenstrahlverdampfers. (a) Fotografie der PVD 75.
(b) Schematische Darstellung der PVDI nach [Hettler2011].

Material in den gasformigen Zustand iiberfiihrt. Der Dampf erfiillt den Rezipienten
und kondensiert an dem Substrat, wie in Abbildung [3.1| (b) dargestellt.

Ein SHUTTER kontrolliert den Vorgang. Ist er geoffnet, kann der Dampf das Substrat
erreichen und die Abscheidung beginnt. Ein Quarz liefert wichtige Prozessparameter.
Er bestimmt die Dicke der abgeschiedenen Schicht und die Rate, mit welcher die Ab-
scheidung erfolgt.

Die PVD 75 erzeugt hohe Temperaturen, weshalb nahezu alle Materialien in den gas-
formigen Zustand iiberfithrt werden kénnen. Dennoch erreicht die Anlage mit dem Ver-
dampfen von Kohlenstoff rasch die Grenze ihrer Leistungsfahigkeit. Daher sind einige

Besonderheiten zu beachten:

e Der Tiegel wird in einen gekiihlten Tisch am Boden des Rezipienten eingesetzt.
Die Kiihlung entzieht einen Teil der deponierten Energie und schiitzt die elektrischen
Komponenten vor der entstehenden Hitze. Da das Verdampfen von Kohlenstoff beson-
ders hohe Temperaturen erfordert, liegt es nahe, das abzuscheidende Material von der
Kiihlung zu isolieren. In der Werkstatt des Instituts fir Angewandte Physik (AP) am
Karlsruher Institut fir Technologie (KIT) wurde der Kohlenstoff in eine Form ge-
bracht, welche die Kontaktfliche mit dem Tiegel reduziert. So verbleibt die deponierte

Energie nahezu vollstandig im abzuscheidenden Material.

e Bevor die Abscheidung beginnt, wird die Temperatur schrittweise erhoht. Die Auf-
warmphase setzt zwei gegenldufige Prozesse in Gang. Zum einen verfliichtigen sich die
im Kohlenstoff enthaltenen Verunreinigungen. Steigt die Temperatur zu schnell, wird
das Vakuum zunehmend schlecht und der Druck {iberschreitet die zuldssigen Werte.

Zum anderen erwarmen sich die elektrischen Komponenten. Steigt die Temperatur zu
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Abbildung 3.2: Fotografie der Abschwimmschale im Anschluss an das Abflottieren.
(a) Seitenansicht und (b) Aufsicht.

langsam, wird die entstehende Hitze zunehmend auf den Quarz iibertragen und des-
sen Funktion beeintrachtigt. Demnach muss die Aufwarmphase hinreichend langsam
aber schnell genug erfolgen, um den Druck nieder und den Quarz kiihl zu halten. Ein

Zeitraum von einer Stunde ergibt einen guten Kompromiss.

Im Anschluss an die Aufwiarmphase wird der @CHFilm bei einem Druck von 2,0 —
4,0 x 10° mbar mit einer Rate von 0,2 — 0,4 A/S abgeschieden. In der Séule des
CM 200 FEG/ST soll er bei einer Beschleunigungsspannung von 200kV eine fiir
die charakteristische Phasenschiebung von m hervorrufen. Dies erfordert bei
einem [MIP] von 8,9V eine Filmdicke von 48 nm, wie aus Gleichung folgt.

Jedoch ist es ratsam, zunédchst eine Filmdicke von 38 nm abzuscheiden und die ver-
bleibenden 10 nm erst im Anschluss an das Abflottieren und die Strukturierung aufzu-
bringen. So werden die im Verlauf der Herstellung entstandenen Verunreinigungen von
einer leitfahigen Schicht umschlossen [Danev2009].

Der [aClFilm bedeckt nun die Glimmer-Substrate und wird im nichsten Schritt auf

Netze transferiert.

3.1.2 Abflottieren

Die Abschwimmschale, in welcher das Abflottieren erfolgt, ist in Abbildung [3.2] dar-
gestellt. Sie wurde in der Glasbldserei des Instituts fiir Angewandte Physik (AP) am
Karlsruher Institut fiir Technologie (KIT) gefertigt. Eine flache Glasschale wurde mit
einer zentralen Bohrung versehen, in welche eine diinne Glasrohre miindet.

Der Boden der Abschwimmschale ist mit Filterpapier bedeckt. Darauf liegen die Netze,

auf welche die Schicht transferiert werden soll. Wird die Glasschale mit Fliissigkeit be-
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(b)

Elektronen
Quelle

52°/ . Objekt

Abbildung 3.3: Aufbau der [FIBl Anlage. (a) Fotografie der STRATA 400S. (b) Sche-

matische Darstellung der Elektronen- und der Ionen-Quelle.

fiilllt und das Glimmer-Substrat mitsamt [aCFHFilm behutsam eingetaucht, 1ost sich die-
ser ab und treibt an der Oberfliche. Wahrend die Fliissigkeit durch die Glasréhre ent-
weicht, senkt sich die Schicht auf die Netze.

Das Abflottieren ist ein weit verbreitetes Verfahren, um Schichten auf Netze zu transfe-
rieren [Schimmel1983|. Dennoch bietet es reichlich Gelegenheit, um Verunreinigungen

einzubringen. Daher sind einige Besonderheiten zu beachten:

e Die Fliissigkeit ist moglichst rein zu halten. Destilliertes Wasser ist gegeniiber de-

mineralisiertem oder der Leitung entnommenem Wasser zu bevorzugen.

e Filterpapier aus Zellstoff gibt viele Fasern an die Fliissigkeit ab. Flusen treten aus
und belegen die Schicht mit Verunreinigungen. Demgegeniiber verliert Filterpapier aus
Kunststoff bedeutend weniger Partikel. Im Reinraumbetrieb sind Tiicher aus Polyes-
ter- oder Polyamid-Gewebe weit verbreitet (BASAN GMBH, Kelsterbach, Deutschland).
Dort zahlen sie zu den Verbrauchsmaterialien und werden zur Reinigung statt zur
Filtration eingesetzt. Ihnen werden kreisrunde Ausschnitte mit dem Durchmesser der
Abschwimmschale entnommen. Entlang des Kreisumfangs werden die Schnittflichen
auf einer Heizplatte verodet. Schmilzt der Kunststoff, bilden sich versiegelte Kanten,

durch welche keine Verunreinigungen in die Fliissigkeit gelangen kénnen.

Die Netze sind aus verschiedenen Materialien, wie Gold, Kupfer oder Nickel, erhalt-
lich. Sie werden mit verschiedenen Maschenweiten, von wenigen zehn bis zu einigen
hundert Mikrometern, angeboten. Wéahrend Kupfer fiir die meisten Anwendungen ge-
niigt, ist die Maschenweite sorgféltig zu wahlen. Zum einen miissen die Maschen klein

genug sein, um von der Schicht bedeckt zu werden. Erstreckt sich der aCl-Film tiber
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zu grofse Distanzen, entstehen Risse. Zum anderen miissen die Maschen grofs genug
sein, um das Beugungsbild nicht einzuschrénken. Insbesondere bis zum Informations-
limit darf keine Abschattung von Raumfrequenzen durch Stege erfolgen. Das CM 200
FEG/ST eignet sich fiir die und ermoglicht die Abbildung von Gittern bis
zum Informationslimit von 7,1 nm™. In der [BEP| der Objektivlinse, deren Brennweite
1,7mm betrigt, liegen diese Raumfrequenzen 30 pm von der optischen Achse entfernt,
wie aus Gleichung folgt. Demnach erstreckt sich das Beugungsbild {iber eine Di-
stanz 60 pm und passt ohne Schwierigkeiten in Maschen, deren Maschenweite 125 pm
betriagt (PLANO GMBH, Wetzlar, Deutschland / Art.-Nr. G2150C).

Treibt der [aCl-Film an der Oberflache, wird er durch behutsames Beriihren mit der Pin-
zette iiber die Netze gefiithrt und gezielt abgesenkt. Er bedeckt nun die Maschen und

wird im néchsten Schritt mit Offnungen versehen.

3.1.3 Strukturierung

Die[FIB} Anlage STRATA 400S (FEI CoMPANY, Hillsboro, USA), in welcher die Struk-
turierung erfolgt, ist in Abbildung (a) dargestellt. Sie kombiniert einen Strahl fo-
kussierter Elektronen mit einem Strahl fokussierter Gallium-Ionen, der die Bearbeitung
von Materialien in mikroskopischen Dimensionen erlaubt. Die Strahlen bilden einen
Schnittpunkt, in welchem sich das Objekt befindet, wie in Abbildung (b) gezeigt.
Das Prinzip gleicht dem der Rasterelektronenmikroskopie . Der Strahl wird zei-
lenweise iiber das Objekt gefiihrt, wobei Sekundérelektronen austreten. Sie gelangen in
die evakuierte Kammer, wo sie von einem Detektor erfasst werden. Die Sekundérelek-
tronen stammen aus oberflichennahen Bereichen und erzeugen eine oberflachensensiti-
ve Abbildung. Thre Emission wird wahlweise durch den Beschuss mit Elektronen oder
Gallium-Ionen hervorgerufen. Erstgenannte werden oft mit Spannungen von 5 — 30kV
beschleunigt, wiahrend Letztgenannte haufig mit Energien von 30 keV auf das Objekt
treffen. Infolge der geringen Masse, ermoglichen die leichten Elektronen eine schonende
Abtastung der Oberfliche. Demgegeniiber bewirken die schweren Gallium-Ionen eine
allméhliche Abtragung von Material. Dies wird zur gezielten Strukturierung genutzt
|Giannuzzi2005].

Im Verlauf der Strukturierung werden acht benachbarte Maschen mit Offnungen von
100 x 50 um? Grofe versehen. In der einen Hélfte der Masche bleibt der aCHFilm er-
halten. In der anderen Hélfte der Masche wird die Schicht bei einem Strom von 93 pA
durch den Beschuss mit Gallium-Ionen entfernt. Es entstehen acht scharfe Kanten, wie
in Abbildung dargestellt.

Jedoch sind nicht alle Maschen fiir die Strukturierung geeignet. Der feinmechanische
Trieb, welcher der Positionierung der Blende in der Séule des CM 200 FEG /ST dient,

kann nur in beschrinktem Ausmaf verfahren werden. Demnach sind nur wenige Ma-
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(b)

25 uym

Abbildung 3.4: REMl Aufnahme (a) der mit Offnungen versehenen Maschen und (b)
vergroferte Ansicht der scharfen Kante. Jede einzelne der acht benachbarten Maschen
dient als [HPP fiir die [HTEM

schen in der [BEP] der Objektivlinse verfiighar. Diese befinden sich exzentrisch, etwa
400 — 800 pm von der Mitte der Netze entfernt.

Mit der Strukturierung ist die Herstellung filmbasierter [PPl abgeschlossen. Jede ein-
zelne der mit Offnungen versehenen Maschen kann als [HPPI fiir die HTEM] eingesetzt

werden.

3.2 Charakterisierung

Die Filmdicke ist fiir die [ HTEM] entscheidend. Ist der @ClFilm zu diinn, ist die Pha-
senschiebung zu gering, und umgekehrt. Nur wenn die Schicht eine optimale Dicke be-
sitzt und die Phasenschiebung ihren idealen Wert erreicht, verfiigt die [HPP iiber die
gewiinschten Eigenschaften.

In der Diinnschichttechnik werden Quarze eingesetzt, um die Filmdicke zu ermitteln.
Ihre Resonanzfrequenz verschiebt sich mit der Masse der abgeschiedenen Schicht, wo-
durch sich die Dicke bestimmen lédsst. Auch die PVD 75 besitzt Quarze, um die Filmdi-
cke zu ermitteln. Jedoch ist deren Genauigkeit begrenzt, weshalb die Ergebnisse allen-
falls als Richtwerte zu begreifen sind. Dies hat zwei Ursachen. Zum einen ist die Dichte
der abgeschiedenen Schicht nur unzureichend bekannt. Sie wird ben6tigt, um von der
Resonanzfrequenz auf die Dicke zu schlieffen. Zum anderen ist die Funktion der Quarze
durch die entstehende Hitze beeintrachtigt.

Daher ist die Préaparation einer Querschnittsprobe unerldsslich, um verléssliche Werte
der Filmdicke zu erhalten. Die Querschnittsprobe wird den Silicium-Substraten ent-

nommen, die gemeinsam mit den Glimmer-Substraten in die PVD 75 eingebracht wur-
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Abbildung 3.5: Charakterisierung des aCtFilms. (a) [TEMlIAufnahme einer Quer-
schnittsprobe. (b) Vergleich der Schichtdickenbestimmung mittels Querschnittsprobe
und Quarz.

den. Im Anschluss an die Abscheidung von Kohlenstoff werden die Glimmer-Substrate
zur Herstellung filmbasierter PPl aus der PVD 75 entfernt. Im Gegensatz dazu verblei-
ben die Silicium-Substrate in der PVD 75 und werden mit einer zusétzlichen, meist
metallischen Schutzschicht versehen.

In der STRATA 4008 erfolgt die Préaparation einer Querschnittsprobe. Durch den Be-
schuss mit Gallium-Ionen wird eine Lamelle freigelegt und dem Material entnommen.
Sie ist hinreichend transparent, um in einem Transmissionselektronenmikroskop un-
tersucht zu werden. Dort wird die vertikale Anordnung der Schichten erkennbar, wie
in Abbildung|3.5| (a) gezeigt. Unten befindet sich das Silicium-Substrat. Dariiber folgt
der @CHFilm und die metallische Schutzschicht. Das Silicium-Substrat besitzt eine mo-
nokristalline Struktur. Sie erzeugt ein periodisches Punktmuster und dient der Orientie-
rung der Querschnittsprobe. Trifft der einlaufende Strahl senkrecht auf die Oberflache,
sind Parallaxenfehler ausgeschlossen. Der aCHFilm in Abbildung [3.5] (a) besitzt eine
Dicke von 37 nm, die sich mit einer hohen Genauigkeit bestimmen lésst.

Beide Verfahren der Schichtdickenbestimmung, die Messung mittels Querschnittsprobe
und Quarz, sind in Abbildung [3.5] (b) einander gegeniibergestellt. Fiir zehn [aCl-Filme
wurde die Dicke nach beiden Methoden bestimmt. Das Resultat ist entweder auf der ho-
rizontalen oder auf der vertikalen Achse aufgetragen. Waren die Ergebnisse der beiden
Verfahren identisch, lagen die Werte auf der gestrichelten Winkelhalbierenden. Deut-
liche Abweichungen zeigen, dass die Praparation einer Querschnittsprobe unerlésslich
ist. Die Diskrepanzen sind bei der Abscheidung von Kohlenstoff besonders stark aus-
gepragt, da sich der Quarz besonders stark erwarmt. Fiir Materialien, die bereits bei
einer geringeren Temperatur in den gasférmigen Zustand iibergehen, wird eine bessere

Ubereinstimmung der beiden Methoden erzielt.
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Abbildung 3.6: REMlIAufnahme des modifizierten Blendenstreifens mit sieben Ob-
jektivblenden (rot), zwei vorgefertigten Bereichen (griin) und einer Vertiefung (blau).
Die mit Offnungen versehenen Maschen sind nicht mafstabsgetreu dargestellt.

Die Schichtdickenbestimmung kann bereits im Vorfeld an das Abflottieren und die
Strukturierung stattfinden, um die Eignung der aClFilme zu priifen. Ist die Charakte-
risierung und die Herstellung abgeschlossen, folgt der Einbau in die Sdule des CM 200
FEG/ST.

3.3 Implementierung

Die fertiggestellten [PP] werden in die [BEDP] der Objektivlinse eingebracht, wo sich auch
die Objektivblenden fiir die befinden. Dies legt nahe, einen Blendenstreifen fiir
den Einbau von [PP] zu modifizieren. Das Netz, von welchem acht benachbarte Ma-
schen mit Offnungen versehen sind, wird auf dem eigens angefertigten Blendenstreifen
(GONTHER FREY GMBH & Co. KG, Berlin, Deutschland) fixiert. Er besitzt sieben
Objektivblenden, zwei vorgefertigte Bereiche sowie eine Vertiefung, die der Aufnahme
filmbasierter [PP] dient, wie in Abbildung [3.6] dargestellt. Die Blenden sind rot umran-
det. Sie selektieren die am Abbildungsprozess beteiligten Elektronen. Thr Durchmesser
reicht von zehn bis zu wenigen hundert Mikrometern. Die vorgefertigten Bereiche sind
griin hervorgehoben. Sie definieren Stellen, welche fiir die Strukturierung zuséatzlicher
Blenden vorgesehen sind. Dort ist das Material besonders diinn und lésst sich durch
den Beschuss mit Gallium-Ionen besonders leicht bearbeiten. Die Vertiefung ist blau
hinterlegt. Sie ist geringfiigig grofer als das Netz, welches sie aufnimmt.

Liegt das Netz in der Vertiefung, wird es mit einem Klebstoft fixiert. Er verfestigt sich
bei Raumtemperatur (BUEHLER GMBH, Diisseldorf, Deutschland / EpoThin) oder bei
hoheren Temperaturen (VISHAY PRECISION GROUP, Malvern, USA / M-Bond 610).

Dabei sind einige Besonderheiten zu beachten:

e Der Klebstoff ist nicht leitfihig. Er darf die Auflagefliche nicht vollsténdig benet-
zen, um den elektrischen Kontakt von Blendenstreifen und Netz nicht zu beeintrachti-

gen.
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(a) (b)
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Abbildung 3.7: Justage in der Phasenkontrast{TEMI (a) Bedeutung der Beleuch-
tung. (b) Schematische Darstellung der Prozedur, um die beteiligten Ebenen in De-
ckung zu bringen.

e Ehe sich der Klebstoff verfestigt, ist das Netz auszurichten. Dabei hat die Aus-
richtung derart zu erfolgen, dass die mit Offnungen versehenen Maschen den Blenden
zugewandt sind, wie in Abbildung angedeutet.

e Der Klebstoff lasst sich nicht zerstorungsfrei entfernen. Er muss verbrannt wer-
den, um die Verbindung von Blendenstreifen und Netz zu l6sen. Ist die Ausrichtung
misslungen oder sind die Experimente abgeschlossen, wird der Blendenstreifen iiber
einem Gasbrenner bis zur Rotglut erhitzt. Ist der Klebstoff verbrannt, ldsst sich das
Netz 16sen. Das Ausgliihen ist ein weit verbreitetes Verfahren, um Blendenstreifen von
Verunreinigungen zu befreien. Sie bestehen aus einer Platin-Iridium-Legierung, die den
hohen Temperaturen standhélt und fiir den wiederholten Gebrauch ausgelegt ist. Das

Netz wird allerdings zerstort.

Hat sich der Klebstoff verfestigt, folgt der Einbau in die Séule des CM 200 FEG/ST.
Dort soll sich der Blendenstreifen in der [BEP| der Objektivlinse befinden. Die Koin-
zidenz der beiden Ebenen ist allerdings nicht von vornherein gegeben, sondern muss
durch Justage herbeigefiihrt werden.

Dabei ist der Kondensor entscheidend. Er erlaubt es, den Strahl kontinuierlich zu-
sammenzuziehen oder aufzuweiten. Von einer konvergenten bis zu einer divergenten
Beleuchtung sind alle Varianten realisierbar. Trifft der Strahl mehr oder weniger fo-
kussiert auf das Objekt, bewegt sich die Ebene, in welcher das Beugungsbild scharf
erscheint, auf und ab. Einmal befindet sich der Blendenstreifen unterhalb, einmal ober-
halb der BEP] der Objektivlinse, wie in Abbildung (a) gezeigt. Die Koinzidenz der
beiden Ebenen ist lediglich fiir einen bestimmten Konvergenzwinkel gegeben, welchen
es nun zu ermitteln gilt.

Dazu wird der Beugungsmodus eingesetzt. Er zeigt das Beugungsbild, dessen Zentrum
der Nullstrahl bildet, sowie das Netz, dessen Maschen ein quadratisches Muster erge-
ben. Ist eine der mit Offnungen versehenen Maschen sichtbar, wird der feinmechanische

Trieb betédtigt, um sie an die optische Achse anzunahern. Gleich einer Blende, wird sie
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um den Nullstrahl zentriert, der die Offnung in einigem Abstand zu der Kante durch-
lauft. Beide, der Nullstrahl und die Kante, erscheinen zunéchst unscharf. Der Nullstrahl
entspricht einer ausgedehnten Scheibe und die Kante wirkt leicht verwaschen, wie in
Abbildung (b) dargestellt. Demnach liegen der Fokus, die der Objektivlinse
und der Blendenstreifen in drei verschiedenen Ebenen, die nun in Deckung zu bringen
sind.

In einem ersten Schritt wird die Kante fokussiert (Diffraktionsfokus). Somit fallen die
Ebene, in welcher der Fokus liegt, und die Ebene, in welcher sich der Blendenstrei-
fen befindet, zusammen. In einem zweiten Schritt wird der Konvergenzwinkel der-
art gewahlt, dass der Nullstrahl punktférmig und das Beugungsbild scharf erscheint
(Kondensorfokus). Somit stimmt auch die [BEPI der Objektivlinse mit den bereits ge-
nannten Ebenen iiberein.

Dariiber hinaus folgt die Justage der iblichen Prozedur [Rodenburg2004]. Der einlau-
fende Strahl wird entlang der optischen Achse ausgerichtet, um Abbildungsfehler zu
reduzieren. Sind die Abbildungsbedingungen optimiert, wird der feinmechanische Trieb
erneut betétigt, um die Kante an den Nullstrahl anzundhern. Elektronen in der einen
Hilfte des Beugungsbildes durchlaufen die Offnung ungehindert. Elektronen in der
anderen Halfte des Beugungsbildes passieren den [aClFilm, der als [HPP fiir die HTEM]
dient.

3.4 Diskussion

Eine hohe Ubertragung im Bereich der niederen Raumfrequenzen ist nur gegeben,
sofern der Nullstrahl nahe der Kante verlauft. Ihr Abstand definiert die CUT-ON-
Frequenz, oberhalb welcher der Einfluss der [HPP| beginnt. In welcher Weise eine Ab-
bildung von der Phasenschiebung profitiert und ob ein Kontrast infolge der Pha-
senschiebung entsteht, wird durch die relative Lage von Information und CuUT-ON-
Frequenz bestimmt. Fiir mikroskopische Objekte, wie Zellen, ist eine besonders ge-
ringe CUT-ON-Frequenz erforderlich. Nur wenn der Nullstrahl in unmittelbarer Né&-
he der Kante verlauft, lasst sich die relevante Information nahe der optischen Ach-
se erfassen. Fiir nanoskopische Objekte, wie Nanopartikel, ist eine hohere CUT-ON-
Frequenz ausreichend, wie in Abbildung gezeigt.

Die obere Zeile enthélt Aufnahmen von Au-Nanopartikeln bei verschiedener CuT-ON-
Frequenz. Von links nach rechts wird die Kante an den Nullstrahl angenahert. Sons-
tige Abbildungsbedingungen, wie der Defokus, bleiben unveréndert. Die untere Zeile
enthélt Diffraktogramme der Aufnahmen. Vertikale Linien kennzeichnen die Kante,
welche die Diffraktogramme in zwei Bereiche, unterhalb und oberhalb der CuUT-ON-
Frequenz, teilt. Helle und dunkle THON-Ringe, die an den Grenzen aufeinander tref-

fen, belegen den komplementéren Verlauf der Ubertragung.
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Abbildung 3.8: HILBERT Phasenkontrast-Aufnahmen von Au-Nanopartikeln auf ei-
nem ClFilm und deren Diffraktogramme bei verschiedener CUT-ON-Frequenz von
1,2nm™ — 0,2nm™. Vertikale Linien kennzeichnen die Position der Kante der aClFilm
basierten [PP], die sich schrittweise dem Nullstrahl nihert.

Die Grofe der Au-Nanopartikel betrdgt ungefahr 2nm, was einer Raumfrequenz von
etwa 0,5nm™ entspricht. IThr Kontrast wird nur in den rechten drei der insgesamt vier
Spalten von Abbildung beeinflusst. In Spalte (a) ist der Nullstrahl noch zu weit
von der Kante entfernt, als dass die relevante Information erfasst und der Kontrast
geiindert werden kénnte. In Spalte (b) liegt die CUT-ON-Frequenz bereits bei 0,4 nm™,
che sie in den Spalten (c) und (d) weiter auf 0,2nm™ fillt. Hier entsteht der fiir die
HTEM] charakteristische [DICl Helle und dunkle Sdume umgeben die Au-Nanopartikel

und verleihen ihnen ein plastisches Aussehen.

Eine genaue Betrachtung der Diffraktogramme zeigt jedoch, dass der gednderte Kon-
trast nicht ausschlieflich auf der Wirkung der [HPP] beruht. Obgleich die Abbildungs-
bedingungen stets unveréndert bleiben, lasst eine Verschiebung der THON-Ringe eine
Variation des Defokus vermuten, die den Kontrast ebenfalls beeinflusst. Die vermeint-
liche Variation des Defokus entsteht durch eine elektrostatische Aufladung der [HPPL
Gebundene Ladungstrager erzeugen zusétzliche elektrostatische Felder, deren Einfluss
umso grofer ist, je dichter der Nullstrahl an der Kante liegt. Demnach ist die Verschie-
bung in den Spalten (a) und (b) schwécher ausgeprégt, wéihrend die THON-Ringe in
den Spalten (c¢) und (d) stérker verschoben erscheinen. Zwischen den Spalten (c) und
(d) liegen drei Minuten, nach welchen die elektrostatische Aufladung in einen statio-

nédren Zustand iibergeht.

Obgleich die elektrostatische Aufladung die Lebensdauer filmbasierter [PP| begrenzt,
ist iiber ihre Ursache nur wenig bekannt. Von einer steten Kontamination iiber eine

irreversible Degeneration bis hin zu einer dem Kohlenstoff anhaftenden Eigenschaft,
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die bei Beschuss mit Elektronen unweigerlich eine elektrostatische Aufladung bewirkt
[Berreman1963]|, sind verschiedenste Mechanismen denkbar. Die Kontamination hat
zahlreiche Ursachen, lasst sich durch geeignete Maknahmen jedoch weitgehend vermei-
den. Zum einen kénnen Anteile der Filmdicke erst im Anschluss an die Strukturie-
rung abgeschieden werden, um die im Verlauf der Herstellung entstandenen Verunrei-
nigungen leitfahig zu umschliefen. Zum anderen kénnen filmbasierte [PP] beheizt wer-
den, um die im Restgas enthaltenen Kohlenwasserstoffe fern zu halten |[Danev2009).
Feinste Spuren dieser langkettigen Molekiile werden unter dem Einfluss der hoch-
energetischen Elektronen gespalten, um einen isolierenden Niederschlag zu bilden. Die
Degeneration lésst sich, anders als die Kontamination, nicht unterbinden. Sie scheint
dem Kohlenstoff inhdrent und die Folge einer elementspezifischen Eigenschaft zu sein.
Jiingste Bemiihungen galten daher der Untersuchung alternativer Materialien, die eine
hohe elektrische Leitfdhigkeit und Stabilitdt aufweisen.
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4 Metall-Film basierte Phasen-

platten mit amorpher Struktur

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse iiber die Eignung amorpher Metalle zur Her-
stellung filmbasierter [PP| dargestellt. Die Materialklasse der metallischen Glaser um-
fasst zahlreiche Legierungen, die eine hohe elektrische Leitfahigkeit bei zugleich amor-
pher Struktur aufweisen. Zwei dieser Legierungen wurden untersucht und ihre Eigen-

schaften im Hinblick auf die Verwendung als [HPD] fiir die HTEM]| bestimmt.

4.1 Metallische Glaser

Trotz seiner ungiinstigen Eigenschaften, wie seiner begrenzten elektrischen Leitfdhig-
keit und Stabilitat, verfiigt der Kohlenstoff iiber eine fiir die wesentliche Beson-
derheit: Er besitzt eine amorphe Struktur, die eine durch filmbasierte [PP| induzierte
BRAGG-Beugung unterbindet.

Sucht man nach alternativen Materialien, wird man in der Gruppe der Metalle fiin-
dig. Sie besitzen eine hohe elektrische Leitfahigkeit, bilden jedoch bevorzugt kristal-
line Strukturen. Oft besteht eine solch starke Neigung zur Kristallisation, dass eine
Amorphisierung durch rasches Abkiihlen mit extrem hohen Abkiihlraten verbunden
ist. Ziel ware es, die Schmelze so schnell abzuschrecken, dass keine geordneten Berei-
che entstehen. So wéren die Atome in ihrer Beweglichkeit eingeschrankt und wiirden
in ungeordneter Weise erstarren. Bei Metallen, die nur ein Element enthalten, gelingt
dies nicht, wie in Abbildung [4.1] gezeigt. In Abbildung [4.1] (a) wurde das Substrat auf
Raumtemperatur belassen, in Abbildung (b) wurde das Substrat mit Fliissigstick-
stoff gekiihlt. Unter identischen Bedingungen wurde mittels Sputterdeposition eine
Pt-Schicht abgeschieden. Sowohl bei + 25 als auch bei —150°C entstanden kristalline
Strukturen. Zwar erscheint die Kristallisation in Abbildung (a) stérker ausgepraigt
als in Abbildung (b), dennoch sind in beiden Aufnahmen periodische Netzebenen
und in beiden Beugungsbildern konzentrische DEBYE-Ringe zu erkennen.

Metallische Gléaser verfolgen einen anderen Ansatz, dem sie ihre amorphe Struktur
verdanken. Sie bestehen aus Legierungen, deren Zusammensetzung derart gewahlt ist,

dass Atome von génzlich unterschiedlicher Grofe zugegen sind [Suryanarayana2011].
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Abbildung 4.1: [TEMIAufnahmen und Beugungsbilder einer bei (a) + 25 und (b)
—150 °C abgeschiedenen Pt-Schicht. Die Pt-Schicht wurde durch Sputterdeposition auf
[aCFilm bedeckte Glimmer-Substrate aufgebracht und durch Abflottieren auf Netze
transferiert.

Ziel ist es, das System zu verwirren und durch geeignete Kombination der verschiede-
nen Elemente komplexe Elementarzellen zu erzeugen, die unter Normalbedingungen,
das heifst bei Raumtemperatur, nicht gebildet werden. Unterstiitzend wirkt die hohe
Viskositat der Schmelze, die eine Entmischung unterdriickt und die Kristallisation un-
terbindet. So erhalten die metallischen Gléaser eine fiir Metalle charakteristische elek-
trische Leitfahigkeit und eine fiir silikatische Gléser typische amorphe Struktur.
Obgleich diese Legierungen eine Amorphisierung begiinstigen, bleibt ein rasches Ab-
kiihlen unerldsslich, um die Kristallisation zu vermeiden. Unabhingig von der Umge-
bungstemperatur muss die Warme vom Inneren der Schmelze zur Oberflache gelangen,
wo sie an das Substrat abgegeben wird. Die Dicke der Schicht begrenzt die Wéarmelei-
tung, weshalb die metallischen Gléaser meist in Form flacher Bander oder feiner Drahte
gewonnen werden. Diinne Filme mit einer fiir filmbasierte [PP]{iblichen Dicke bediirfen
keiner Kiihlung. Sie konnen bei Raumtemperatur abgeschieden werden.

Die Gruppe der metallischen Gléser ist vielfdltig. Einige der Legierungen enthalten
nur zwei, andere bis zu fiinf Komponenten. Die vorliegende Arbeit betrachtet eine
Zr-basierte sowie eine Pd-basierte Legierung und untersucht ihre Eigenschaften im
Hinblick auf die Verwendung als [HPPI fiir die Beide, Zrgs oAl7 5Cuar 5
und Pd775Cug 0Siie 5 , erscheinen vielversprechend. Zum einen liegt ihre elek-
trische Leitfihigkeit mit Werten von 0,47 und 1,18 MSm™ [Mayr2005], [Chelluril983]
deutlich iiber dem fiir RCHFilme tiblichen Wert von 1kSm™ [Morgan1971]. Zum ande-
ren bleibt ihre amorphe Struktur auch bei hohen Temperaturen, wie sie in der

durch die Einwirkung hochenergetischer Elektronen entstehen, erhalten. Erst oberhalb

von 437 und 386 °C |[Rambousky1996, Wagner2011| beginnt die Kristallisation.
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Abbildung 4.2: Fotografien zweier Anlagen zur Sputterdeposition. (a) Eigenbau am
L. Physikalischen Institut (AG Prof. Samwer) der Universitit Géttingen zur Abschei-
dung der [ZACHFilme. (b) MEDO020 am Laboratorium fir Elektronenmikroskopie des
Karlsruher Instituts fiir Technologie zur Abscheidung der PCSHFilme. (¢) Schematische
Darstellung der nach [Buettgenbach1994].

4.2 Die Legierung Zrgs 0Al7 5Cus7 5

Dieser Abschnitt enthélt die Ergebnisse, welche die Zr-basierte Legierung be-
treffen. Es wurde die Eignung amorpher [ZACIFilme als [HPPI fiir die HTEM] unter-
sucht. Herstellung, Charakterisierung und Implementierung folgen weitgehend der fiir
2l Filme iiblichen Prozedur, wobei vereinzelte Anpassungen erforderlich waren. Erste
Anwendungen erbrachten den Machbarkeitsnachweis (PROOF OF CONCEPT).

4.2.1 Herstellung

Wie die Herstellung aClFilm basierter [PP, umfasst auch die Herstellung [ZACIFilm
basierter [PPl drei Schritte — die Abscheidung, das Abflottieren und die Strukturie-
rung.

Bereits im Vorfeld der Abscheidung, direkt nach dem Spalten der Glimmer-Substrate,
muss der Ablauf um einen Arbeitsgang erweitert werden. Anders als aClFilme sind
[ZACIFilme stark anhaftend. Sie sind nahezu untrennbar mit dem Substrat verbun-
den, weshalb das Abflottieren nicht gelingt. Daher werden die Glimmer-Substrate mit
einer Losung aus zehn Millilitern destilliertem Wasser und sieben Tropfen handelsiib-
lichem Spiilmittel benetzt. Verdampft das Wasser, bleibt eine Tensid-Schicht zuriick,
die das Abflottieren erleichtert.

Weitere Anderungen betreffen die Abscheidung selbst. Sie erfolgte durch Sputterde-
position in Kooperation mit dem I. Physikalischen Institut (AG Prof. Samwer) der
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Unwversitit Gattingen, wo umfassende Kenntnisse auf dem Gebiet der metallischen Gla-
ser vorliegen. Wie die Elektronenstrahlverdampfung, dient auch die Sputterdeposition
der PVDI Jedoch wird der gasformige Zustand nicht durch Verdampfen, sondern durch
Zerstauben herbeigefiihrt, wie in Abbildung dargestellt. Das abzuscheidende Ma-
terial wird durch den Beschuss mit Ionen aus dem TARGET (GOODFELLOW GMBH,
Bad Nauheim, Deutschland) herausgelost. Die Ionen entstehen in einer Gasentladung
eines eingeleiteten Gases. Argon, das in den evakuierten Rezipienten stromt, bildet
infolge einer angelegten Gleichspannung ein Plasma. Die Ionen zerstauben das abzu-

scheidende Material, das an dem Substrat kondensiert.

Entscheidend ist, dass die Abscheidung mit einer moderaten Rate von 3 — 4 A /s bei
einem niederen Druck von 5 x 10 mbar erfolgt. Stromen groke Mengen Argon in den
Rezipienten, erfahrt das abzuscheidende Material zahlreiche Stéfe, ehe es das Substrat
erreicht. Eine verminderte Oberflachendiffusion und eine erhohte Oberflachenrauheit
der Schichten sind die Folge.

Das Abflottieren folgt der fiir aCFFilme {iblichen Prozedur, wobei Spuren der Tensid-
Schicht auf der Oberflache der [ZACIFilme zuriickbleiben. Daher muss der Ablauf um
einen weiteren Arbeitsgang, die Plasma-Reinigung (BINDER LABORTECHNIK, Her-
bertshausen, Deutschland / TPS 216), ergénzt werden. Sie nutzt die reinigende Wir-
kung reaktiver Sauerstoff-Spezies, die in einer an Raumluft herbeigefiihrten Gasent-
ladung entstehen. Raumluft, die in den evakuierten Rezipienten strémt, bildet infolge
einer hochfrequenten Wechselspannung ein Plasma, in welchem die [ZACIFilme fiir 7,5
Minuten verweilen. Das Plasma enthélt verschiedenste Molekiile, Atome und Ionen.
Sauerstoff-Spezies, wie das Sauerstoff-Anion O™, das Hyperoxid-Anion Oy~ oder das
Ozon Og, reagieren mit organischen Verunreinigungen zu fliichtigen Verbindungen, wie
Kohlenmonoxid oder Kohlendioxid, die iiber die Pumpe abgefiihrt werden.

Jedoch sind nicht nur Verunreinigungen, sondern auch die zu reinigende Oberfléche
von der Oxidation betroffen. In Anwesenheit reaktiver Sauerstoff-Spezies besteht eine
solch starke Neigung zur Korrosion, dass selbst Edelmetalle, wie Silber, rasch oxidie-
ren. Demnach ist die Bildung von Oxidschichten auch fiir die Zr-basierte Legierung
[ZAC nicht ausgeschlossen. Oxidschichten besitzen eine begrenzte elektrische Leitfa-
higkeit, weshalb die Plasma-Reinigung stets mafsvoll einzusetzen ist. Dennoch fiihrt
die Plasma-Reinigung von Metall-Film basierten [PPl zu annehmbaren Konsequenzen.
Waihrend [ZACHFilme nur oxidieren, wiirden [aClFilme selbst abgetragen. Filmdicke und
Phasenschiebung von Kohlenstoff-Film basierten [PPl wéiren infolge der Plasma-Reini-

gung reduziert.

Auf diese Weise wurden zwei [ZACHFilm basierte [HPP| hergestellt, die nachfolgend mit
#HPP_ ZAC und #HPP_ ZAC _aC bezeichnet werden. Ihre Eigenschaften sind in
Tabelle [4.1] angefiihrt.
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Die #HPP_ZAC besteht aus einem [ZACIFilm mit 23,8 nm Dicke. Das voraussichtliche
[MIPlder Legierung ergibt sich aus dem entsprechend der Zusammensetzung gewichteten
der Komponenten [Anishchenko1966, Radil970]. Bei einem Wert von 17,7V und
bei einer Beschleunigungsspannung von 200 kV ist eine fiir die [ HTEM] charakteristische

Phasenschiebung von 0,97 7 zu erwarten.

Die #HPP ZAC aC besteht aus einem [ZACHFilm mit 17,9 nm Dicke, der beidseitig
von einem [aCl Film mit 4,3 nm Dicke umgeben ist. Verglichen mit der Legierung, besitzt
der Kohlenstoff ein geringeres [MIP| von 8,9 V. Gemeinsam erzeugen die Schichten eine
voraussichtliche Phasenschiebung von 0,94 7, wobei ein Anteil von 0,74 7 auf die [ZACH
Schicht und ein Anteil von 0,27 auf die [aClSchichten entfillt.

4.2.2 Charakterisierung

Die Filmdicke, die wichtigste Eigenschaft filmbasierter [PP ist in Tabelle vorweg-
genommen. Sie ist das Ergebnis der Untersuchung von Querschnittsproben im Trans-
missionselektronenmikroskop, wie in Abbildung [£.3] am Beispiel der #HPP_ZAC ge-
zeigt. Die Querschnittsproben stammen von Silicium-Substraten, deren Beschichtung
gemeinsam mit den Glimmer-Substraten erfolgte.

Am unteren Rand von Abbildung [4.3| (a) befindet sich eine durch thermische Oxi-
dation entstandene Siliciumdioxid-Schicht, welche das darunter befindliche Silicium-
Substrat bedeckt. Am oberen Rand verlauft eine Schutzschicht aus Kohlenstoff, welche
die mittig gelegene [ZACISchicht einschlieft. Das Linienprofil einer energiedispersiven
Rontgenanalyse ist in Abbildung (b) dargestellt. Es zeigt die chemische
Zusammensetzung entlang der Pfeilrichtung in Abbildung (a).

Das Linienprofil wurde mit einem T1TAN? 80-300 (FEI CoMPANY, Hillsboro, USA),
einem leistungsfahigen Transmissionselektronenmikroskop, aufgenommen. Der Strahl
fokussierter Elektronen wird senkrecht zum Verlauf der Schichten iiber die Querschnitts-
probe gefiihrt, wobei die Atome eine charakteristische Rontgenstrahlung aussenden. Die

Roéntgenquanten werden von einem Detektor erfasst, der sie anhand ihrer Energie den

AHPP_ZAC AJHPP_ZAC_aC
Aufbau (nicht °

| Zrg;,Al,Cuy s | Zrgs,AlLCu,
mafstabsgetreu) c
Filmdicke [nm] 23,8 (ZAC) 17,9 (ZAC) / 2 x 4,3 (aC)
MIP [V] 17,7 (ZAC) 17,7 (ZAC) / 8,9 (aC)
Phasenschiebung  [7] 0,97 (ZAC) 0,74 (ZAC) / 2 x 0,1 (aC)

Tabelle 4.1: Eigenschaften der #HPP _ZAC und der #HPP_ZAC aC.
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Abbildung 4.3: Charakterisierung der #HPP_ZAC. (a) [TEMI Aufnahme einer Quer-

schnittsprobe. (b) Chemische Zusammensetzung entlang der Pfeilrichtung in (a).

enthaltenen Elementen zuordnet. Die Quantifizierung der Zusammensetzung erfolgt
tiber die Intensitét der Rontgenstrahlung [Williams2009].

In Abbildung erfolgte die Quantifizierung fiir sechs Elemente (C, Si, Zr, Al, Cu, O).
Zur besseren Ubersicht sind nur vier der Kurven (Zr, Al, Cu, O) dargestellt, deren Sum-
me nicht 100 Prozent ergibt. Dennoch ldsst sich eine Aussage dariiber treffen, in wel-
chem Verhéltnis die Elemente vorliegen. Auffallend ist die Inhomogenitét der Zusam-
mensetzung. Sie variiert tiber die gesamte Dicke der [ZACHSchicht, die 24 nm betragt.
In der Mitte der [ZACISchicht liegen die Verhaltnisse Zr:Al und Zr:Cu bei 4,8 und 1,9.
Dies lasst auf Abweichungen von der nominalen Zusammensetzung schlieffen, wonach
die Verhéltnisse durch 8,7 und 2,4 gegeben sind. Dariiber hinaus steigt an der Grenz-
flache, wo die [ZACISchicht auf die Schutzschicht trifft, der Anteil an Sauerstoff deut-
lich an. Es ist eine Oxidschicht zu erkennen, die 4 nm tief in die [ZACFSchicht reicht.
Tatséchlich war die[ZACISchicht der Raumluft ausgesetzt, ehe die Schutzschicht abge-
schieden wurde. Es ist hervorzuheben, dass im vorliegenden Fall keine Plasma-Reini-
gung der [ZACISchicht erfolgte und die Oxidschicht ausschlieRlich infolge einer natiirli-
chen Oxidation an Umgebungsluft entstand. Bei unedlen und halbedlen Metallen, wie
Zirconium, Aluminium oder Kupfer, geniigt oft ein kurzer Kontakt mit Raumluft zur
Oxidation.

Werden Metall-Film basierte [PP], wie die #HPP_ZAC und die #HPP ZAC aC,
der Plasma-Reinigung unterzogen und der Wirkung reaktiver Sauerstoff-Spezies aus-
gesetzt, sind die Oxidschichten meist stirker ausgeprégt, als es Abbildung ver-
muten lasst. Besonders beeintrachtigt ist die #HPP_ZAC, die beidseitig von Oxid-
schichten umschlossen wird, welche die elektrische Leitfahigkeit in oberflichennahen
Bereichen reduzieren. Weniger betroffen ist die #HPP_ZAC aC, die im Anschluss an
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Abbildung 4.4: Strukturbestimmung der #HPP _ZAC. [[TEMI Aufnahme und Beu-
gungsbild eines [ZACIFilms.

die Plasma-Reinigung von beiden Seiten mit [aClSchichten versehen wurde, welche
die Oxidschichten leitfahig umgeben. Natiirlich besitzt der Kohlenstoff nicht die her-
ausragenden elektrischen Eigenschaften einer oxidationsbestdndigen Legierung. Dem-
nach gleicht die #HPP _ZAC _aC eher einer aC-Film basierten als einer [ZAC-Film
basierten [PPl Dennoch konnte sie den Machbarkeitsnachweis (PROOF OF CONCEPT)
erbringen. Wiirde gezeigt, dass die amorphen Metalle zur Herstellung filmbasierter
[PPI geeignet sind, wére in der vielfaltigen Gruppe der metallischen Gldser nur nach
einer oxidationsbestéindigen Legierung zu suchen.

Abweichungen von der nominalen Zusammensetzung gefdhrden die amorphe Struktur
der Legierung. Ein Mangel oder ein Uberschuss an einer Komponente begiinstigt die
Entmischung und foérdert die Bildung kristalliner Strukturen. Inwiefern die amorphe
Struktur beeintréchtigt ist, zeigt die Strukturbestimmung im Transmissionselektro-
nenmikroskop. Aufnahmen und Beugungsbilder, wie in Abbildung [4.4 am Beispiel der
#HPP _ZAC dargestellt, entstehen, wenn die auf Netze transferierten [ZACHSchichten
nicht in die BFP| der Objektivlinse, sondern in die Objektebene eingebracht werden.
Abbildung [£.4] zeigt die willkiirliche Anordnung der Atome, wie sie fiir amorphe Struk-
turen typisch ist. Auch das Beugungsbild ldsst keine BRAGG-Reflexe und somit kei-
ne Fernordnung erkennen. Es enthélt eine diffuse Verteilung der Intensitédt und einen
breiten Ring, welcher infolge der Nahordnung benachbarter Atome entsteht. Demnach

bleibt die amorphe Struktur, trotz abweichender Zusammensetzung, erhalten.

4.2.3 Machbarkeitsnachweis (Proof of concept)

Die Charakterisierung erbrachte sowohl positive als auch negative Eigenschaften der
Legierung [ZACl Zwar ist eine amorphe Struktur der [ZACISchichten vorhanden, den-
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Abbildung 4.5: Anwendung der #HPP ZAC. (a) Diffraktogramm einer Phasenkon-
trast-Aufnahme eines[aCHFilms. (b) Radial gemittelte Intensitatsprofile, die den farbig
umrandeten Bereichen entnommen sind. Abweichung von erwarteter und beobachteter
Phasenschiebung.

noch mindern Oxidschichten ihre elektrische Leitfdhigkeit, weshalb eine elektrostatische
Aufladung [ZACIFilm basierter [PP] entsteht. Um die Folgen der Oxidation zu untersu-
chen und das Ausmaf der Aufladung zu beurteilen, werden die #HPP ZAC und die
#HPP_ZAC _aC in die[BEP|der Objektivlinse eingebracht. Dort wird ihre Kante nahe
am Nullstrahl positioniert, um Phasenkontrast-Aufnahmen eines [aCFFilms aufzuneh-

men, deren Diffraktogramm Aufschluss iiber die Abbildungseigenschaften der [PP] gibt.

Gebundene Ladungstriger, welche die Aufladung hervorrufen, erzeugen Felder, die sich
unmittelbar als Anomalie im Diffraktogramm der Phasenkontrast-Aufnahmen manifes-
tieren, wie in Abbildung (4.5 (a) am Beispiel der #HPP ZAC gezeigt. Ihre Kante teilt
das Diffraktogramm in einen rot umrandeten Bereich unterhalb und einen griin umran-
deten Bereich oberhalb der CUT-ON-Frequenz. Im zentral gelegenen, rot markierten
Gebiet hat die #HPP_ZAC keinen Einfluss. Hier erfolgt die Ubertragung durch den
fiir die charakteristischen Sinus. Erst im aufien gelegenen, griin markierten
Gebiet beginnt die Wirkung der #HPP _ZAC. Dort ist nach Tabelle eine Phasen-
schiebung von 0,97 7 und eine komplementire Ubertragung durch den fiir die
typischen Kosinus zu erwarten. Entgegen der Erwartung zeigen die radial gemittelten
Intensitéatsprofile in Abbildung (b) keinen komplementéren, sondern einen gleich-
formigen Verlauf. Demnach wiirde die Phasenschiebung nicht 0,97 7, sondern null oder
27 betragen. Ebenso wire das [MIP] der Legierung [ZAC] nicht durch 17,7V, sondern
durch null oder 36,5V gegeben. Wie zahlreiche elementspezifische Grofen, schwankt
auch das iber das Periodensystem |Anishchenkol966|. Besonders niedere Werte
ergeben sich fiir die Alkali- und Erdalkalimetalle, wihrend die Elemente der Nickel-
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Abbildung 4.6: Anwendung der #HPP_ ZAC aC. (a) Diffraktogramm einer Pha-
senkontrast-Aufnahme. (b) Radial gemittelte Intensitatsprofile, die den farbig mar-
kierten Gebieten zuzuordnen sind. Ubereinstimmung von erwarteter und beobachteter
Phasenschiebung.

und Kupfergruppe vergleichsweise hohe aufweisen. Der Schwankung iiberlagert
ist ein steter Anstieg mit der Ordnungszahl, weshalb schwere Materialien oft ein hohes
besitzen. Obgleich fiir einige Metalle, wie Gold oder Platin, Werte von mehr als
30V verzeichnet sind [Goswamil982], ist ein [MIPl von 36,5V fiir die Legierung

ausgeschlossen. Vielmehr ist anzunehmen, dass neben der angestrebten Phasenschie-

bung eine ebenso grofse, unerwiinschte Phasenschiebung entsteht, die auf einer elek-
trostatischen Aufladung beruht. Die Aufladung der #HPP ZAC &ufert sich in einem
Astigmatismus, der rasch zunimmt, wenn sich der Nullstrahl der Kante nahert. Es er-
fordert starke Anpassungen des Stigmators, um den Astigmatismus zu korrigieren und

die kreisrunde Form der THON-Ringe beizubehalten.

Die Folgen der Oxidation machen die #HPP ZAC nahezu unbrauchbar. Oxidschich-
ten mit einer begrenzten elektrischen Leitfahigkeit lassen eine Aufladung entstehen,
welche die Phasenschiebung in nicht vorhersehbarer und nicht reproduzierbarer Weise
beeinflusst. Weniger von Aufladungen beeintrachtigt ist die #HPP_ZAC aC, wo [aCH
Schichten die Oxidschichten leitfdhig umgeben. Wie fiir die #HPP _ZAC, ist auch fiir
die #HPP ZAC aC eine Phasenschiebung von nahezu 7 zu erwarten, wobei nach Ta-
belle [£.1] ein Anteil von 0,74 7 auf die[ZACISchicht und ein Anteil von 0,2 7 auf die [aCh
Schichten entfillt. Entsprechend zeigt Abbildung eine komplementire Ubertragung
mit verschobenen THON-Ringen in den rot und griin markierten Gebieten unterhalb
und oberhalb der CUT-ON-Frequenz. Abweichungen von der erwarteten Phasenschie-
bung, die auf eine Aufladung hindeuten, treten nicht auf. Auch der Astigmatismus, der

als sicheres Zeichen einer Aufladung gilt, ist auf ein tibliches Mafs beschrankt. Dem-
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Abbildung 4.7: Diffraktogramme von HILBERT Phasenkontrast-Aufnahmen eines
CHFilms bei verschiedener CUT-ON-Frequenz von 1,2nm™ — 0,2nm™. Vertikale Li-
nien kennzeichnen die Position der Kante der #HPP ZAC aC, die sich schrittweise
dem Nullstrahl néhert.

nach ist anzunehmen, dass die elektrische Leitfahigkeit durch die [aClSchichten positiv
beeinflusst und die isolierende Wirkung der Oxidschichten kompensiert wird.

Neben Hinweisen, welche die elektrische Leitfdhigkeit betreffen, liefert Abbildung
auch Erkenntnisse beziiglich der Streuung von Elektronen in [ZACHFilm basierten [PPL
Sowohl die elastisch als auch die inelastisch gestreuten Elektronen sind nicht regular
am Abbildungsprozess beteiligt, wodurch eine verminderte Intensitit der THON-Ringe
sowie eine gedimpfte Ubertragung in den Bereichen oberhalb der CUT-ON-Frequenz
entsteht. Obgleich die Streuung mit der Ordnungszahl zunimmt und das Streuvermo-
gen [ZACIFilm basierter [P jenes aClFilm basierter [PP| deutlich iibersteigt, ist her-
vorzuheben, dass auch das [MIP| der [ZACISchichten jenes der [aClSchichten bei wei-
tem tibertrifft. Demnach ist eine geringere Filmdicke erforderlich, um eine vorgegebene
Phasenschiebung zu erreichen, womit sich das Streuvermégen [ZACIFilm basierter [PDP]
wiederum reduziert. Entsprechend besitzen die THON-Ringe in den rot und griin um-
randeten Bereichen unterhalb und oberhalb der CUT-ON-Frequenz eine vergleichbare

Intensitat.

4.2.4 Diskussion

In Abbildung liegt die CUT-ON-Frequenz mit 0,8 nm™ weit iiber dem Wert von
0,2nm™, fiir den in Abbildung eine elektrostatische Aufladung [aCl-Film basierter
[PPlzu beobachten war. Dort verursachten die gebundenen Ladungstriger eine Verschie-
bung der THON-Ringe, die umso ausgepragter erschien, je dichter der Nullstrahl an der
Kante verlief. In Anbetracht dessen wére ein dhnliches Verhalten der #HPP_ ZAC aC
zu erwarten, wenn ihre Kante, wie in Abbildung [£.7 dargestellt, an den Nullstrahl an-
gendhert wird.

Erneut sind die Diffraktogramme in zwei Bereiche komplementirer Ubertragung un-
terteilt. Vertikale Linien kennzeichnen die Grenze, wo helle und dunkle THON-Ringe
aufeinander treffen. Dort verlauft die Kante der #HPP ZAC aC, die schrittweise an
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den Nullstrahl herangefiihrt wird, wobei die CUT-ON-Frequenz von anfangs 1,2 nm™
auf zuletzt 0,2nm™ sinkt. Trotz der aCFSchichten, welche die #HPP_ZAC_aC einer
[aCLFilm basierten [PP] &hnlich machen, ergibt ein Vergleich von Abbildung [3.8/ mit Ab-
bildung [4.7] einen leichten Vorteil der #HPP_ZAC_aC: Unterhalb einer CUT-ON-Fre-
quenz von 0,4nm™ entsteht in Abbildung eine beachtliche Aufladung [aCHFilm ba-
sierter [PP], wohingegen in Abbildung [1.7lediglich eine unwesentliche Verschiebung der
THON-Ringe erfolgt. Dies deutet darauf hin, dass die metallischen Gléaser zur Herstel-
lung filmbasierter [PP] geeignet sind, sofern es gelingt, die Bildung von Oxidschichten
zu vermeiden.

Dennoch ist Vorsicht geboten, ehe man einen Verzicht auf Kohlenstoff und einen um-
fassenden Einsatz metallischer Gléaser empfiehlt. Neben materialspezifischen Grofken
beeinflussen verschiedenste Unwigbarkeiten die elektrische Leitfahigkeit filmbasierter
[PPl Zum einen schwankt in mehreren, voneinander unabhingigen Experimenten die
Qualitdt der Erdung. Die Verbindung von Netz und Blendenstreifen durch Klebstoff
fiihrt stets zu einem individuellen, nicht reproduzierbaren Ergebnis. Das eine Mal be-
netzt der Klebstoff grofse, das andere Mal kleine Teile der Auflagefliche, wodurch Kon-
takte unterschiedlicher Giite entstehen. Zum anderen erfolgt die Beleuchtung niemals
in vollkommen gleicher Weise. Bei konvergenter oder divergenter Beleuchtung, &ndert
sich die Intensitidt und die Verteilung der Strome in der [BEPl der Objektivlinse, wes-
halb das Ausmaf der Aufladung variieren kann. Demnach sind weitere Untersuchungen
erforderlich, um eine statistische Grundlage zu erhalten, die es erlaubt, eine Uberle-
genheit metallischer Gléser abzuleiten.

Unbestreitbar ist jedoch, dass die metallischen Gléser zur Herstellung filmbasierter
PPl geeignet sind. Allerdings ware der Legierung [ZAC eine oxidationsbestindige, auf
Edelmetallen basierende Legierung vorzuziehen. Liefse sich die Oxidation unterbinden,
wiren rein metallische [PP] denkbar, die keiner Ummantelung durch Kohlenstoff bediir-

fen.

4.3 Die Legierung Pd775Cug ¢Siie s

Wihrend die Legierung [ZAC ausschlielich oxidbildende Elemente enthélt, besteht die
Legierung iiberwiegend aus dem reaktionstragen Edelmetall Palladium, das eine
geringe Tendenz zur Oxidation besitzt. Bei geringer oder verschwindender Korrosion ist
eine unverdndert hohe elektrische Leitfdhigkeit in oberflichennahen Bereichen zu er-
warten, weshalb auf den Einsatz von Kohlenstoff verzichtet werden kann. Daher er-
scheint die Legierung vielversprechend.

In diesem Abschnitt werden die Eigenschaften amorpher [PCSFilme im Hinblick auf ih-
re Verwendung als [HPP fiir die[ HTEM|untersucht. Erneut folgen Herstellung, Charak-
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Abbildung 4.8: Herstellung freitragender [PCSHFilme. Legierung und Substrat sind
durch eine diinne [aClSchicht getrennt. Kohlenstoff und Legierung werden vom Sub-

strat abgelost und auf Netze transferiert. Sauerstoff-Spezies dringen in die Maschen
und entfernen die [aCl-Schicht.

terisierung und Implementierung tiberwiegend den fiir @Cl und [ZACIFilme etablierten
Prozeduren. Trotz hoher Erwartungen an die Legierung [PCS] lieferten erste Anwen-
dungen erniichternde Ergebnisse. Es traten Schwierigkeiten auf, deren Ursprung Ge-

genstand weiterer Untersuchungen sein muss.

4.3.1 Herstellung und Charakterisierung

Ob Kohlenstoff oder Metalle, die Herstellung strukturierter Filme umfasst stets drei
Schritte — die Abscheidung, das Abflottieren und die Strukturierung — wobei die
Legierung ein besonderes Vorgehen erfordert.

Kennzeichnend fiir metallische Schichten ist ihre nahezu untrennbare Verbindung mit
dem Glimmer-Substrat. Wahrend Wasser und Spiilmittel gentigen, um [ZACH-Filme ab-
zulosen, bedarf es einer diinnen, nicht anhaftenden [aCFSchicht, um [PCSHFilme ab-
zutrennen. Im Vorfeld der Abscheidung aufgebracht, bedeckt der Kohlenstoff das Sub-
strat, von welchem er mitsamt der Legierung auf Netze transferiert wird, wie in Abbil-
dung gezeigt. Im Verlauf der anschliefenden Plasma-Reinigung treten Sauerstoff-
Spezies durch die Maschen und treffen auf die [aCFSchicht, mit welcher sie zu fliich-
tigen Oxiden reagieren. Sukzessive wird der Kohlenstoff abgebaut, ehe er vollstédndig
verschwindet und die [PCSFSchicht zuriickbleibt.

Nicht nur der Kohlenstoff, sondern auch die oxidbildenden Komponenten der Legie-
rung neigen zur Oxidation, weshalb der Einfluss der Sauerstoff-Spezies nicht ldnger als
erforderlich andauern sollte. Daher ist es ratsam, neben dem [aCl/[PCSFSchichtsystem,
auch die blofe [aClSchicht der Plasma-Reinigung zu unterziehen. Ihr Zustand kann in
regelméfigen Abstéanden unter dem Lichtmikroskop kontrolliert werden, um den fiir die
Plasma-Reinigung notwendigen Zeitraum zu ermitteln. Im vorliegenden Fall geniigten
zehn Minuten, um die [aCl-Schicht von 10 nm Dicke zu entfernen.

Diinne Schichten amorpher Metalle konnen durch Sputterdeposition (LEICA MICRO-
sYSTEMS GMBH, Wetzlar, Deutschland / MEDO020) abgeschieden werden. Die Kom-
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Abbildung 4.9: Oberflichenstruktur einer bei 2 x 102 mbar abgeschiedenen [PCS]
Schicht. [TEMFAufnahme der [PCSFSchicht (a) im Querschnitt und (b) in der Drauf-
sicht. (c) [AEM}Aufnahme mit vergleichbarem Héhenprofil.

ponenten der Legierung sind in stochiometrischer Zusammensetzung im TARGET
(GoopFELLOW GMBH, Bad Nauheim, Deutschland) enthalten. Das TARGET ist aus
Bulkmaterialien gefertigt, wobei die homogene Verteilung der einzelnen Elemente durch
mehrfaches Aufschmelzen im Lichtbogen und rasches Abkiihlen gewéhrleistet wird. Die
hochenergetischen Ionen des eingeleiteten Gases treffen auf das TARGET. Das heraus-
geloste Material erfiillt den evakuierten Rezipienten, um sich auf dem Substrat nieder

zu schlagen.

Giite und Qualitit der abgeschiedenen [PCSFSchicht werden iiberwiegend durch den
Druck des einstromenden Gases bestimmt. Gelangt viel Argon in den Rezipienten, geht
die Bewegungsenergie, mit welcher das herausgeloste Material das TARGET verlasst,
in zahlreichen Stoften verloren. Am Substrat angekommen, verbleibt kaum Energie zur

Oberflachendiffusion, wodurch eine erhéhte Oberflichenrauheit entsteht.

In Abbildung ist das Ergebnis einer bei 2 x 102 mbar erfolgten Abscheidung dar-
gestellt. Die cross-section [TEMFAufnahme in Abbildung [4.9| (a) zeigt die auf ein Sili-
cium-Substrat aufgebrachte [PCSFSchicht im Querschnitt. Unebenheiten von etwa 5nm
Hohe erzeugen einen undefinierten Ubergang von der mittig gelegenen [PCSFSchicht
zur abschlieRenden Schutzschicht aus Kohlenstoff. Die plan-view [TEMFAufnahme in
Abbildung (b) zeigt die von einem Glimmer-Substrat geloste und der Plasma-
Reinigung unterzogene [PCSFSchicht in der Draufsicht. Die Topografie fithrt zu einem
ausgepragten Massendickenkontrast mit hellen und dunklen Bereichen, wobei diinne
Stellen hell und dicke Stellen dunkel erscheinen. Die mit transmissionselektronenmikro-
skopischen Methoden ermittelte Oberflachenstruktur deckt sich mit rasterkraftmikro-

skopischen Untersuchungen, die in Kooperation mit dem Institut fiir angewandte Physik
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Abbildung 4.10: [TEM Aufnahmen und Beugungsbilder einer bei (a) 2 x 10 mbar
und (b) 5 x 10 mbar abgeschiedenen [PCS}Schicht. Bei hohem (niederem) Druck
entstehen rauhe (glatte) Oberflachen.

(AG Prof. Schimmel) (AP) des Karlsruher Instituts fir Technologie (KIT) durchge-
fithrt wurden. Bei der Rasterkraftmikroskopie wird die an einer Blattfeder, dem
sogenannten CANTILEVER, befestigte Spitze zeilenweise iiber die auf einem Substrat
befindliche [PCSFSchicht gefiihrt. Unebenheiten bewirken eine Verbiegung der Blatt-
feder, die von einem optischen Detektor erfasst und in ein farbkodiertes Hohenpro-
fil umgesetzt wird, wie in Abbildung [4.9] (¢) dargestellt. Obgleich die [TEM} und die
[AFMIAufnahmen von drei, unabhéngig voneinander abgeschiedenen [PCSlSchichten

stammen, zeigen sie eine dhnliche Topografie mit nanoskaligen Erhebungen.

Bei einer fiir metallische [PP] iiblichen Dicke von 20 nm bewirkt eine Oberflachenrau-
heit von 5nm eine Schwankung der Phasenschiebung um bis zu 25 %. Es entsteht ein
Phasenrauschen, das die Kohérenz mindert und die Ubertragung dampft [Dries2014].
Demnach sind glatte[PCSl-Schichten, wie sie bei niederem Druck des eingeleiteten Gases
entstehen, zu bevorzugen. Dennoch bedarf es einer Mindestmenge Argon, um die Gas-
entladung aufrecht zu erhalten, weshalb ein Wert von 5 x 10 mbar nicht unterschrit-
ten werden darf. Ein Vergleich von einer rauhen, bei 2 x 102 mbar und einer glatten,
bei 5 x 10 mbar aufgebrachten [PCSl-Schicht ist in Abbildung gezeigt. Zwischen
TARGET und Substrat lag eine Spannung von 419V und 444 V. Die bei hohem Druck
entstandenen Unebenheiten erscheinen als helle und dunkle Kontraste in Abbildung
(a), wohingegen die Topografie in Abbildung (b) nahezu verschwindet. Un-
abhéangig vom Druck des einstrémenden Gases bildet sich eine amorphe Struktur mit
willkiirlich angeordneten Atomen in der [ HRTEMI Aufnahme und diffusen Ringen im
Beugungsbild.

Wird eine [PCSFSchicht geeigneter Dicke mit Offnungen versehen, kann sie als [{PP]
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fiir die verwendet werden. Die Eigenschaften einer [PCSFilm basierten [PP),
welche im Folgenden die Bezeichnung #HPP _PCS tragt, sind in Tabelle @ ange-
fithrt. Sie besteht aus einer [PCSFSchicht mit 18,6 nm Dicke, wobei die voraussichtliche
Phasenschiebung 0,94 7 bei 200 kV betragt. Die Phasenschiebung ist mit dem [MIP| ver-
kniipft, das nicht fiir alle Materialien in der Literatur verzeichnet ist. Wéhrend fiir
einzelne Elemente sowohl experimentelle [Goswamil982], [Popescu2007| als auch theo-
retische [Anishchenkol966, Radil970] Werte vorliegen, ist das der Legierung
unbekannt. Zwar lasst sich das entsprechend der Zusammensetzung gewichtete
der Komponenten mit 21,7V angeben, jedoch ist dieser Wert lediglich als Richtwert zu

betrachten.

4.3.2 Machbarkeitsnachweis (Proof of concept)

Ihr hoher Gehalt an Palladium lasst die Legierung vielversprechend erscheinen.
Inwiefern das oxidationsbesténdige Edelmetall die elektrostatische Aufladung metalli-
scher [PP] unterbindet, sollen erste Anwendungen zeigen, bei welchen die #HPP_PCS
in die[BFPI der Objektivlinse eingebracht wird. Dort wird ihre Kante nahe am Null-
strahl positioniert, um Phasenkontrast-Aufnahmen eines @ClFilms aufzunehmen, deren
Diffraktogramm Aufschluss iiber die Abbildungseigenschaften der [PP] gibt.

Liegt die #HPP PCS nahe an der optischen Achse, teilt ihre Kante das Diffrakto-
gramm in zwei Bereiche mit unterschiedlicher Ubertragung, wie in Abbildung m (a)
dargestellt. Zentral gelegene, rot umrandete Raumfrequenzen erfahren keine Phasen-
schiebung. Sie befinden sich unterhalb der CUT-ON-Frequenz in einem schmalen St-
reifen zwischen dem Nullstrahl und der Kante der #HPP _PCS. Mangels Phasen-
schiebung gilt in dem roten Bereich die sinusférmige [PCTE der [CTEM| Aufen gelege-
ne, griin umrandete Raumfrequenzen passieren die #HPP _PCS, welche nach Tabel-
le [4.2] eine Phasenschiebung von 0,94 7 hervorrufen sollte. Demnach ist in dem griinen
Bereich die kosinusformige PCTE| der [HTEM] zu erwarten. Entgegen der Erwartung

zeigen die radial gemittelten Intensitats-

4HPP PCS profile in Abbildung [4.11] (b) nicht den

von Sinus und Kosinus vertrauten, kom-

Autbau plementaren Verlauf. Stattdessen schei-

Filmdicke [nm)] 18.6 nen die Intensitatsprofile weit stéirker als

beabsichtigt verschoben zu sein, so dass
MIP [V] 21,7

die THON-Ringe beinahe nahtlos anein-
Phasenschiebung |7] 0,94 ander anschliefen. Mit 1,57 7w weicht der

beobachtete Wert um 0,63 7 von der er-

Tabelle 4.2: Eigenschaften der
#HPP_PCS.

warteten Phasenschiebung ab. Die Ursa-

che der Abweichung lasst sich nicht zwei-
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Abbildung 4.11: Anwendung der #HPP_PCS. (a) Diffraktogramm einer Phasen-
kontrast-Aufnahme eines aCHrilms. (b) Radial gemittelte Intensitéatsprofile, die den
farbig umrandeten Bereichen entnommen sind. Durch eine elektrostatische Aufladung
entsteht eine astigmatische Verzeichnung der THON-Ringe: Kreise sind zu Ellipsen
verzerrt.

felsfrei feststellen:

Zum einen kénnte die #HPP _PCS dicker sein als angenommen. Die Filmdicke wurde
nicht anhand von Querschnittsproben, sondern anhand der Dauer der Sputterdeposi-
tion ermittelt. Zwischen den beiden Groften besteht ein linearer Zusammenhang. Ver-
streicht die doppelte Zeit, erreicht die doppelte Menge an Material das Substrat. Ein-
mal bei festem Druck und fester Spannung geeicht, ist die Rate, mit welcher die Ab-
scheidung erfolgt, bekannt. Jedoch sind der Druck des eingeleiteten Gases und die
Spannung, welche die Gasentladung erzeugt, nicht mit beliebiger Genauigkeit repro-
duzierbar, weshalb Schwankungen der Rate nicht auszuschlieffen sind.

Zum anderen konnte das[MIPlder Legierung [PCS hoher sein als angegeben. Wiirde die
Phasenschiebung nicht wie erwartet 0,94 7, sondern wie beobachtet 1,57 w betragen, wé-
re das [MIP]in gleichem MaRe erhoht. Mit 36,4 V statt 21,7V wire das [MIP] am oberen
Ende der durch die Literatur vorgegebenen Spanne anzusiedeln. Dort wird die obere
Grenze von schweren Edelmetallen, wie Gold oder Platin, gebildet, fiir welche Werte von
iber 30V verzeichnet sind |Goswamil982|. Obgleich Palladium @hnliche Eigenschaften
wie Platin besitzt, ist es nur etwa halb so schwer und zéhlt zu den Elementen mittlerer
Masse, deren 25V selten iibersteigt. Selbiges gilt fiir die {ibrigen Komponenten
der Legierung [PCS| weshalb ein von 36,4 V unwahrscheinlich erscheint.

Wahrscheinlicher ist ein Einfluss gebundener Ladungstréger, die eine elektrostatische

Aufladung der #HPP _PCS bewirken. Thre Felder erzeugen eine unerwiinschte Phasen-
schiebung, die zu der angestrebten Phasenschiebung hinzutritt und das beabsichtigte
Verhalten der #HPP_PCS beeintrichtigt, wie in Abbildung [.T1] gezeigt. Trotz sorg-
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féltiger Einstellung des Stigmators, gleichen die THON-Ringe in Abbildung [4.11] (a)
Ellipsen. Sie verlaufen einmal etwas dichter am Ursprung und ein andermal etwas wei-
ter von ihm entfernt, weshalb ihre Lage bei radialer Mittelung mit unzureichender Ge-
nauigkeit ermittelt wird. Die Intensitétsprofile wirken dann, wie in Abbildung (b)
dargestellt, ungleichméfig verschoben, wobei die Phasenschiebung mit der Raumfre-
quenz zu steigen scheint. Dies deutet auf einen Astigmatismus hin, der sicheres Zei-

chen einer Aufladung ist.

4.3.3 Diskussion

Die elektrische Leitfahigkeit der Legierung ist mit jener der technisch relevanten
Leiter, wie Kupfer, vergleichbar [Chelluri1983, [Worch2011]. Umso iiberraschender ist
die elektrostatische Aufladung der #HPP _PCS. Ebenso erstaunlich ist, dass die Auf-
ladung bereits bei hoher CUT-ON-Frequenz in Erscheinung tritt und rasch an Starke
gewinnt, wenn sich die Kante der #HPP PCS dem Nullstrahl néhert.

Links in Abbildung ist die #HPP_PCS weit von der optischen Achse entfernt.
Der Nullstrahl durchliuft die Offnung in einigem Abstand zur Kante, die noch nicht
im Diffraktogramm erscheint. Erst bei verringertem Abstand und sinkender CUT-ON-
Frequenz wird die Kante im Diffraktogramm sichtbar. Thr Verlauf wird von vertikalen
Linien angedeutet. Mit fallender CUT-ON-Frequenz, riickt die Kante naher an den
Nullstrahl, wobei die vertikalen Linien einen zusehends schmaleren Streifen einschlie-
fsen. Dort hat die #HPP _PCS keine Wirkung, so dass nur aufserhalb des Streifens eine

Phasenschiebung erfolgt.

1 1

Wiéhrend die CUT-ON-Frequenz von anfangs 1,3nm™ auf zuletzt 0,6 nm™ sinkt und
die #HPP _PCS zunehmend niedere Raumfrequenzen beeinflusst, steigt auch der Ein-
fluss der Aufladung. Sind die THON-Ringe bei 1,3nm™ noch kreisrund, so erscheinen

1 schon deutlich verzerrt. Ver-

sie bei 0,9nm™ bereits leicht verzogen und bei 0,6 nm-
glichen mit Kohlenstoff, schneidet die Legierung schlechter ab. Sie zeigt bereits
frith Zeichen einer elektrostatischen Aufladung, welche fiir die [aCIFilm basierte [PD
in Abbildung [3.8| erst unterhalb von 0,4 nm™ auftraten. So iiberraschend die Aufladung
ist, so vielféltig konnten ihre Ursachen sein:

Bei nominaler Zusammensetzung besteht die Legierung [PCSlzu einem Viertel aus Kup-
fer und Silicium, wahrend Palladium zu drei Vierteln enthalten ist. Dennoch treten bei
der Sputterdeposition amorpher Metalle hin und wieder Abweichungen auf, wodurch
ein Mangel oder ein Uberschuss an einer Komponente entsteht. Insbesondere mit einem
neuen, unbenutzten TARGET wird die angestrebte Stochiometrie nicht unmittelbar er-
reicht, da die verschiedenen Elemente verschiedene Sputterraten aufweisen. Besitzt eine
Komponente die doppelte Sputterrate einer anderen Komponente, bedeckt sie nach ei-

niger Zeit nur die halbe Flache auf dem TARGET. Erst dann liegt das abgeschiedene
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Abbildung 4.12: Diffraktogramme von HILBERT Phasenkontrast-Aufnahmen eines
aCHFilms bei verschiedener CUT-ON-Frequenz von 1,3nm™” — 0,6nm™. Die astig-

matische Verzeichnung der THON-Ringe ist auf die elektrostatische Aufladung der
#HPP_PCS zuriickzufiihren.

Material in nominaler Zusammensetzung vor.

Zwar zeigt Abbildung keine Zeichen einer Oxidation, dennoch ist nicht auszuschlie-
fen, dass ein Uberschuss an oxidbildendem Kupfer oder Silicium die elektrische Leit-
fahigkeit der Legierung reduziert. Selbst das vermeintlich oxidationsbesténdige
Palladium geht gelegentlich Verbindungen mit Sauerstoff ein. Zwar gelten Edelmetalle
gemeinhin als reaktionstrige, dennoch ist Palladium weit weniger inert als Gold oder
Platin [Haynes2014]. Unter widrigen Umstédnden, wie sie bei der Plasma-Reinigung vor-
liegen, ist die Reaktion mit Sauerstoff-Spezies durchaus denkbar.

Ziel weiterer Bemiithungen muss es daher sein, im Verlauf der Herstellung auf die
Plasma-Reinigung zu verzichten. Dazu ist der Glimmer durch Substrate aus Kochsalz
(KorTH KRISTALLE GMBH, Kiel, Deutschland / Art.-Nr. 1040 106 a) zu ersetzen. Sie
16sen sich vollstandig in Wasser, weshalb das Abflottieren metallischer Schichten ganz
ohne Hilfsmittel, wie Spiilmittel oder Kohlenstoff, gelingt [Oeguet2011]. Dariiber hin-
aus sind alle Abliufe, welche die elektrische Leitfihigkeit filmbasierter [PP] betreffen,
einer kritischen Priifung zu unterziehen. Leitfdhige Klebstoffe kimen in Betracht, um
den elektrischen Kontakt von Blendenstreifen und Netz zu optimieren. Auch wére der

Einsatz von Netzen aus Gold statt solchen aus Kupfer in Erwidgung zu ziehen.
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5 Metall-Film basierte Phasen-
platten mit kristalliner Struktur

In diesem Kapitel wird der Einfluss kristalliner [PP| auf die Phasenkontrast{TEM| un-
tersucht. Angetrieben von der begrenzten Lebensdauer [aCHFilm basierter [PP] fiihrt die
Suche nach alternativen Materialien unweigerlich auf die Gruppe der Metalle. Ihre her-
ausragende elektrische Leitfahigkeit verdanken sie der metallischen Bindung und der
kristallinen Struktur, die sie bevorzugt annehmen. Versuche der Amorphisierung schei-
tern an extrem hohen Abkiihlraten, wie sie fiir reine Metalle und nahezu alle Legie-
rungen erforderlich sind. Stattdessen entstehen iiberwiegend kristalline Strukturen, die
eine Beugung bewirken, sobald sie in die [BEP| der Objektivlinse eingebracht werden.

In diesem Kapitel wird ein Modell vorgestellt, um den Einfluss kristalliner [PP] auf die
Bildentstehung zu beschreiben. In Simulationen kénnen die Eigenschaften mono- und
nanokristalliner [PP| unmittelbar aus ihrer Struktur abgeleitet werden. Die praktische
Umsetzung einer texturierten, nanokristallinen, Au-Film basierten erlaubt es, die

theoretischen Vorhersagen mit experimentellen Ergebnissen zu vergleichen.

5.1 Grundlegende Betrachtungen

Wihrend iiber die Degeneration [aClFilm basierter [PPl nur wenig bekannt ist, 1dsst sich
die elektrostatische Aufladung der metallischen Gléser auf die oxidbildenden Kompo-
nenten der Legierung zuriickfiihren. Dies legt nahe, auf unedle Komponenten zu ver-
zichten und filmbasierte [PP| aus reinen Edelmetallen zu fertigen.

Edelmetalle besitzen die hochste elektrische Leitfahigkeit aller Elemente, neigen jedoch
zur Kristallisation. Um diese zu unterbinden, sind Glasbildner beizumischen, so dass die
entstandene Legierung in der Regel nicht oxidationsbestédndig ist. Historisch bedeut-
sam ist das Beispiel AuysSigs, dessen amorphe Struktur bereits 1960 beschrieben wurde
[Klement1960]. Hier ist die Oxidation von Silicium zu Siliciumdioxid zu befiirchten.
Soll die Korrosionsbestiandigkeit der Edelmetalle erhalten bleiben, ist man gezwungen,
auf Glasbildner zu verzichten und die Folgen der Kristallinitdt zu untersuchen. Ob-
gleich die Suche nach alternativen Materialien in jiingster Zeit vermehrt zum Einsatz

kristalliner [PP] fiihrte, wurde ihre kristalline Struktur stets iibergangen und nicht wei-
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Abbildung 5.1: Einfluss kristalliner [PP auf die Phasenkontrast{TEMI (a) Vergleich-
ende Darstellung von [PPl mit amorpher und kristalliner Struktur. (b) Schematische
Darstellung der Beugung an einer kristallinen [HPPl Der rechts aufien gelegene, aus
dem entfernten PATCH A hervorgegangene Strahl wird in der [BEP] der Objektivlinse
gebeugt. Er verldsst den gestrichelten Pfad, um dem griinen Strahlengang zu folgen.
Es entsteht eine Verschiebung von Bildinformation mit einem Schattenbild, das am
Ort + statt am Ort A beobachtet wird.

Bildebene

ter berticksichtigt [Malac2012, Marko2013].

Inwiefern sich kristalline von amorphen [PP| unterscheiden, ist in Abbildung [5.1] (a)
gezeigt. Befindet sich in der [BFP der Objektivlinse eine [PPl mit amorpher Struktur,
werden die Elektronen nicht abgelenkt. Sie durchlaufen das amorphe Material, wobei
sie eine Phasenschiebung nach Gleichung erfahren. Besteht die [PP] jedoch aus
einem Material mit kristalliner Struktur, werden die Elektronen am Gitter gebeugt. Sie
verlassen den Kristall in Form diskreter, BRAGG-gebeugter Strahlen, die bestimmten
Scharen von Netzebenen zuzuordnen sind. Die MILLERSCHEN Indizes (000) bezeich-
nen den ungebeugten Strahl. Seine Amplitude und Phase bilden die komplexe Grofe
UQ(t), welche sich nach Gleichung aus dem BLOCH-Wellen-Verfahren ergibt.
\I/;éo(t) entspricht den gebeugten Strahlen.

Anders als amorphe Materialien sind Kristalle anisotrop. Wie viele ihrer Eigenschaften,
héangt auch die Phasenschiebung davon ab, in welcher Richtung die Elektronen den
Kristall durchlaufen, weshalb \Ilgo(t) nicht nur von der Filmdicke ¢, sondern auch von
der Orientierung O abhingig ist. Dies unterscheidet kristalline von amorphen [PP] bei
welchen die Filmdicke geniigt, um die Phasenschiebung zu ermitteln.

Aus Abbildung (a) wird klar, dass sich das gewohnte Verhalten amorpher [PP] am
ehesten im ungebeugten Strahl wiederfinden lasst. Unklar bleibt der Einfluss der ge-
beugten Strahlen, deren Verlauf in Abbildung m (b) dargestellt ist. Dort ist die Ob-

jektebene in Bereiche einheitlicher Groéfse unterteilt. Die Unterteilung in sogenannte
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PATCHES erweist sich in Simulationen als niitzlich. Reicht der Hauptspeicher gewohn-
licher Arbeitsplatzrechner nicht aus, um das Objekt als Ganzes zu erfassen, lass-
en sich die PATCHES schnell und miihelos verarbeiten. Die Unterteilung ergibt einen
zentralen PATCH (OJ) auf der optischen Achse und entfernte PATCHES (A), die ab-
seits der optischen Achse liegen. Die direkte Bildintensitdt im zentralen PATCH (H)
bilden jene Strahlen, die den zentralen PATCH verlassen und, dem roten Strahlengang
folgend, die der Objektivlinse passieren, ohne an der kristallinen gebeugt
zu werden. Dariiber hinaus bewirken solche Strahlen, die aus entfernten PATCHES stam-
men und, wie im griinen Strahlengang angedeutet, an der kristallinen [HPP| gebeugt

werden, eine Verschiebung von Bildinformation in der Bildebene
d=M\fg (5.1)

Der reziproke Gittervektor g, um welchen die Beugung erfolgt, bestimmt Betrag und
Richtung der Verschiebung d, die durch den griinen Pfeil hervorgehoben ist. Die Wel-
lenlinge A und die Brennweite f treten als Faktoren auf. Es entsteht eine indirekte
Bildintensitét aus Schattenbildern entfernter PATCHES (4), die der direkten Bildin-
tensitdt im zentralen PATCH (B) iiberlagert ist. Gemeinsam ergeben sie die gesamte
Bildintensitét.

5.2 Simulation von kristallinen Phasenplatten:

Eigenschaften und Einfluss auf die Bildentstehung

Auf Grundlage der vorangegangenen Uberlegungen entstand ein Programmpaket aus
selbst geschriebenen Routinen, die in der MATLAB Umgebung (THE MATHWORKS,
Natick, USA) ausgefiihrt werden. Sie dienen der Simulation kristalliner [PP| um ihre
Eigenschaften und die Folgen der Kristallinitdt zu untersuchen.

Dieser Abschnitt beschreibt das Vorgehen bei der Simulation und enthélt die daraus
abzuleitenden Erkenntnisse. Ausgehend von monokristallinen [PP] werden die Betrach-
tungen auf verschieden stark texturierte, nanokristalline [PP| ausgedehnt. Die anfangs
stark ausgepragte Textur verschwindet allméhlich, wenn im Verlauf der Diskussion
immer mehr der entlang einer Vorzugsorientierung ausgerichteten Korner eine belie-

bige Orientierung annehmen.

Phasenplatten mit monokristalliner Struktur

Besonders eingéingig ist das Beispiel einer monokristallinen [HPPl Bevor die Simulation
beginnt, sind die experimentellen Gegebenheiten festzulegen. Neben Angaben, welche
das Objekt und die [HPP| betreffen, handelt es sich dabei um gerate- und material-
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spezifische Grofen, die in Tabelle angefiihrt sind. Die gerdtespezifischen Parameter
kennzeichnen das CM 200 FEG /ST, mit welchem auch die Experimente durchgefiihrt
werden. Alle Simulationen erfolgen bei Defokus null. Der kleine Semi-Konvergenzwin-
kel und die hohe Kohirenz der [FEG] bieten beste Voraussetzungen fiir die Phasenkon-
trast{TEM| Fiir die Simulation wird angenommen, dass in der Objektebene ein quadra-
tischer Bereich von (199,8 nm)? ausgeleuchtet ist. Dies dient der Veranschaulichung und
entspricht keinesfalls den experimentellen Bedingungen, unter welchen die Beleuchtung
eine kreisrunde Form besitzt. Der Bereich von (199,8 um)? wird in (1875)? einheitliche
PATCHES von (107 nm)? unterteilt, die ihrerseits wiederum (5438)? Bildpunkte enthal-
ten.

Das Objekt besteht aus Pt-Nanopartikeln, die willkiirlich auf einem [pCl-Film angeord-
net sind. Neben seiner Funktion als Trigermaterial besitzt der [aC-Film eine Objekt-
welle, deren Phase einem weifsen Rauschen entspricht. Erst dadurch werden die THON-
Ringe sichtbar und die Ubertragung zugéinglich gemacht. Die sphérischen Pt-Nano-
partikel sind 1 — 5nm grof und haben eine kristalline Struktur. Sie liegen entweder in
[001], [011] oder [111] Zonenachsen-Orientierung vor. Ein dem zentralen PATCH ent-
nommener Ausschnitt ist in Abbildung |5.2| (a) gezeigt, wobei helle Kreise Pt-Nano-
partikel andeuten und dunkle Flichen den [aClFilm kennzeichnen. Die Objektwelle
fiir dieses Modellsystem liefert das Programmpaket STEMSIM nach dem MULTISLICE-
Verfahren [Rosenauer2008b).

Nanopartikel verschiedenster Materialien sind beliebte Modellsysteme fiir die Phasen-
kontrast{TEM| Zum einen sind sie grof genug, um sie miihelos in Geriten abzubil-
den, die nicht fiir die ausgelegt sind. Zum anderen sind sie klein genug, um
ihre Information bereits bei vergleichsweise hoher CUT-ON-Frequenz zu beeinflussen.
Dennoch sind Nanopartikel keine schwachen Phasenobjekte im Sinne der (WPOAI Viel-

mehr konnte man sie als schwach streuende Objekte bezeichnen, was bedeutet, dass

CM 200 FEG/ST Element Pt Au
U [kV] 200 a [nm] 0,392 0,407
oY [mrad] 0,2 M [A2] 0,370 0,640
f [mm] 1,7
A [nm] 6,5
Cs [mm]| 1,2
z [nm] 0,0

Tabelle 5.1: Gerate- und materi-

alspezifische Grofen fiir die Simu-
lation kristalliner [PPl. DEBYE-Pa-
rameter M nach [Rosenauer2008al
und [Sears1991].

Beleuchtung:

Simulation: Quadratisch, (199,8 pm)?
Experiment: Rund, Radius 6,5 pm
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Abbildung 5.2: Modellsystem bestehend aus Pt-Nanopartikeln, die als Objekt fiir
die Simulation kristalliner [PPl dienen. (a) Schattenriss eines Ausschnitts des zentra-
len PATCHES. Weife Kreise entsprechen den Pt-Nanopartikeln, schwarze Flachen dem
laCLFilm. (b) Berechnetes Beugungsbild des zentralen PATCHES.

die Intensitdat der BRAGG-Reflexe gering ist und die Elektronen iiberwiegend im Null-
strahl oder in dessen unmittelbarer Umgebung vorzufinden sind. In Abbildung|5.2{(b)
ist das berechnete Beugungsbild des zentralen PATCHES dargestellt. Es zeigt zwei kon-
zentrische DEBYE-Ringe aus schwachen BRAGG-Reflexen, die durch Beugung an den
{111} und {002} Netzebenen der Pt-Nanopartikel entstehen. Durch Artefakte infolge
der Diskretisierung wirken die DEBYE-Ringe verwaschen. Insgesamt werden nur wenige
der Elektronen von der monokristallinen [HPP| erfasst, welche durch die graue Fliache
angedeutet ist. Da ihre Kante dem Nullstrahl nicht beliebig nahe kommt und sie nur
eine Halfte des Beugungsbildes bedeckt, passiert ein Grofteil der Elektronen die [BED)
der Objektivlinse, ohne eine Phasenschiebung zu erfahren.

Die [HPP] besteht aus einem monokristallinen Au-Film. Seine Eigenschaften sind durch
die Grofse \I/_f]) gegeben, die das Programmpaket BLOCH4TEM nach dem BLOCH-Wel-
len-Verfahren ermittelt [Mueller2009]. Neben der Filmdicke von 40 nm beeinflusst auch
die Orientierung die Eigenschaften der monokristallinen [HPPl Sie entspricht, wie in
Abbildung5.3| (a) dargestellt, der [001] Zonenachsen-Orientierung, so dass Elektronen,
welche die BEDP] der Objektivlinse passieren, den Au-Film parallel zu den Seitenflachen
der Au-Elementarzellen durchlaufen. Der Abstand zwischen der Kante der [HPPl und
dem Nullstrahl ist derart gewihlt, dass die CUT-ON-Frequenz 0,2 nm™ betréigt. Dem-
nach wird die Information all jener Objekte beeinflusst, die kleiner als 5 nm sind, was

die Pt-Nanopartikel mit einschliefst.

Ist das experimentelle Umfeld, bestehend aus Gerit, Objekt und [HPP], definiert, erfolgt

die Simulation. Sie ermittelt die gesamte Bildintensitidt im zentralen PATCH,
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Abbildung 5.3: Einfluss einer monokristallinen [PPl auf die Bildentstehung. (a) Sche-
matische Zeichnung einer monokristallinen, Au-Film basierten [HPPl in [001] Zonen-
achsen-Orientierung. (b) Schematische Darstellung der Bildebene. Bildinformation ent-
fernter PATCHES wird in den zentralen PATCH verschoben. Betrag und Richtung der
Verschiebung sind durch die monokristalline Struktur der [HPP| gegeben. Die Anord-
nung beitragender entfernter PATCHES entspricht den diskreten Reflexen im Beugungs-
bild des Au-Films. Jeder der Reflexe wird durch drei MILLERSCHE Indizes gekennzeich-
net, wobei fiir die FECCFStruktur des Au-Films nur Reflexe mit ausschlieklich geraden
oder ungeraden Indizes kinematisch erlaubt sind.

die durch Uberlagerung der direkten und der indirekten Bildintensitét entsteht.

In einem ersten Schritt wird die direkte Bildintensitidt bestimmt. Sie umfasst alle
Strahlen, die aus dem zentralen PATCH hervorgehen und die [BEP| der Objektivlinse
passieren, ohne an der monokristallinen [HPP] gebeugt zu werden. Infolgedessen ist fiir
die direkte Bildintensitdt nur die Objektwelle im zentralen PATCH von Belang. Thre
FOURIER-Transformierte entspricht dem Beugungsbild, das in der [BFP| der Objektiv-
linse durch den Au-Film modifiziert wird. Der Anteil und die Phasenschiebung der
Elektronen, die nicht an der monokristallinen gebeugt werden, sind durch die
Grofke \Ifg) o gegeben. Sie wird allen Raumfrequenzen aufgeprigt, die der Au-Film be-
deckt. Raumfrequenzen, die jenseits der Kante, innerhalb der Offnung des Au-Films
liegen, bleiben unbeeinflusst. Durch inverse FOURIER-Transformation der durch den
Au-Film modifizierten Objektwelle und unter Beriicksichtigung der Aberrationen des
abbildenden Systems erhélt man die direkte Bildwelle, aus welcher die direkte Bild-

intensitat entsteht.

In einem zweiten Schritt wird die indirekte Bildintensitit aus Schattenbildern be-
stimmt. Sie entsteht durch eine Verschiebung von Bildinformation aus entfernten
PATCHES in den zentralen PATCH, wie in Abbildung (b) gezeigt. Dort ist der
zentrale PATCH dunkelgrau hinterlegt, wahrend entfernte PATCHES durch hellgraue
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Quadrate angedeutet sind. Die monokristalline [HPP| bewirkt eine Verschiebung von
Bildinformation entlang diskreter Richtungen, die durch Pfeile gekennzeichnet sind.
Beugung an Netzebenen vom Typ {002} erzeugt eine horizontale oder vertikale Ver-
schiebung, wohingegen Beugung an {022} Netzebenen eine diagonale Verschiebung von
Bildinformation verursacht. Die Anordnung entfernter PATCHES, die zur Bildintensitét
im zentralen PATCH beitragen, spiegelt das Beugungsbild des Au-Films wider. Bei-
tragende entfernte PATCHES bilden Reflexe an Positionen, die durch Gleichung
gegeben sind. Jeder der Reflexe ist mit einem reziproken Gittervektor (g° # 0) ver-
kniipft, der zu einer Verschiebung (d' = \fg’) fithrt. Weit entfernten PATCHES sind
hohe MILLERSCHE Indizes zuzuordnen, weshalb ihre Beitrdge nach Gleichung
eine beachtliche Ddmpfung durch DEBYE-WALLER-Faktoren erfahren. Infolgedessen
beschrankt sich die Simulation auf eine endliche Anzahl entfernter PATCHES in unmit-
telbarer Umgebung der optischen Achse. Erneut entspricht die FOURIER-Transfor-
mierte der Objektwelle in den PATCHES dem Beugungsbild, das in der der Ob-
jektivlinse durch den Au-Film modifiziert wird. Wieder wird die Grofe \I/[go,gﬂ) allen
Raumfrequenzen aufgeprigt, die der Au-Film bedeckt. Die monokristalline [HPPI scha-
fft einheitliche Beugungsbedingungen in einer Hélfte des Beugungsbildes, wodurch brei-
te, zusammenhangende Raumfrequenzbénder gleichermafen gebeugt und verschoben
werden. Raumfrequenzen, welche innerhalb der Offnung des Au-Films liegen und die
[BEPI der Objektivlinse passieren, ohne an der monokristallinen [HPPl gebeugt zu wer-
den, werden entfernt und mit Nullen belegt. Sie bilden die priméare Bildintensitét in
entfernten PATCHES, die nicht Gegenstand der hiesigen Betrachtung ist. Durch inverse
FoURIER-Transformation der durch den Au-Film modifizierten Objektwelle und un-
ter Berticksichtigung der Aberrationen des abbildenden Systems erhélt man einen Teil
der indirekten Bildwelle. Sie wird in den zentralen PATCH verschoben, wo ein Teil
der indirekten Bildintensitit entsteht.

Die gesamte Bildwelle ergibt sich durch kohirente Uberlagerung der direkten und in-
direkten Bildwellen. Die Bildsimulation erfolgt nach der Methode der gewichteten De-
fokusserie (Abschnitt unter Bertiicksichtigung der nichtlinearen Bildentstehung
(Abschnitt [2.3.5). Ausschnitte der direkten, der indirekten und der gesamten Bildin-
tensitdt bei Defokus null sind in Abbildung dargestellt. Helle und dunkle Sadume,
welche die Pt-Nanopartikel umgeben, sind auf das nicht-zentrosymmetrische Konzept
der monokristallinen [HPP| zuriickzufiihren. Es entsteht der fiir die charakte-
ristische [DIC], der in horizontaler Richtung, senkrecht zu der Kante des Au-Films ver-
lauft.

Insgesamt passiert ein Grofteil der Elektronen die BFPl der Objektivlinse, ohne an der
monokristallinen [HPP| gebeugt zu werden. Zum einen stehen bei Raumfrequenzen,
die der Au-Film bedeckt, kaum Elektronen zur Beugung bereit. Einlaufende Elektro-

nen, welche auf die schwach streuenden Pt-Nanopartikel treffen, sind im Nullstrahl
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Abbildung 5.4: Simulation des Einflusses einer monokristallinen [PP in der Phasen-
kontrast{TEMl Ausschnitt der berechneten Bildintensitéit im zentralen PATCH bei De-
fokus null. Das Objekt, bestehend aus Pt-Nanopartikeln auf einem paClFilm, wird mit-
tels einer monokristallinen, Au-Film basierten [HPPlin [001] Zonenachsen-Orientierung
abgebildet. (a) Gesamte Bildintensitidt und deren Diffraktogramm. (b) Dominierende
direkte Bildintensitit, die aus ungebeugten Strahlen entsteht. (¢) Schwache indirekte
Bildintensitat aus Schattenbildern, die von gebeugten Strahlen stammen. Hervorzuhe-
ben sind die verschiedenen Graustufenskalen fiir die Bildintensitét rechts neben den
Abbildungen.

oder in dessen unmittelbarer Umgebung vorzufinden und werden nicht von der mono-
kristallinen [HPP) erfasst. Zum anderen durchlaufen viele Elektronen den Au-Film, oh-

ne gebeugt zu werden. Dies bedeutet, dass die Amplitude von \I/([;) 01] jene von \Ilg)%

bei weitem iibersteigt. In Abbildung (a) ist die Amplitude des Nullstrahls \Ifg) ou
sowie die Amplitude der (200) und (220) BRAGG-Reflexe gezeigt. Wéhrend die Film-
dicke von null auf 40nm steigt und der Nullstrahl allméhlich an Intensitit verliert,
verbleibt die Intensitdt der gebeugten Strahlen auf einem konstant niederen Niveau.
Demnach liefert die direkte Bildintensitdt den dominierenden und die indirekte Bildin-

tensitédt einen vergleichsweise schwachen Beitrag zur gesamten Bildintensitét.

Fiir die direkte Bildintensitdt (Abbildung [5.4] (b)) ist nur die Objektwelle im zentralen
PATcH von Belang. Folglich zeigt sie nur solche Pt-Nanopartikel, die sich im zentralen
PATCH befinden (vgl. Abbildung [5.2] (a)). Subtrahiert man die direkte Bildintensitét
von der gesamten Bildintensitdt (Abbildung [5.4] (a)), erhélt man die indirekte Bildin-
tensitat (Abbildung (c)). Sie zeigt Schattenbilder von Pt-Nanopartikeln, die in
entfernten PATCHES liegen und deren Bilder durch Beugung in den zentralen PATCH
verlagert werden. Die Ursache, weshalb die Pt-Nanopartikel als solche erkennbar sind,
liegt in der monokristallinen Struktur der [HPPl begriindet. Zum einen werden breite,

zusammenhéngende Raumfrequenzbénder gebeugt und verschoben, wodurch eine um-
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Abbildung 5.5: Amplitude und Phase ungebeugter und gebeugter Strahlen in Ab-
hiangigkeit von der Filmdicke einer monokristallinen, Au-Film basierten [HPP| in
[001] Zonenachsen-Orientierung. (a) Amplitude der Grofe \IIE,OOH (Nullstrahl), \I/([gg(l)})

und \11([001} (gebeugte Strahlen). (b) Phase der Grofe \ngou.

220)

fassende Verschiebung von Bildinformation entsteht. Zum anderen ist die Anzahl bei-
tragender entfernter PATCHES gering, weshalb ihre iiberlagerten Schattenbilder keinen
diffusen Hintergrund bilden.

In Abbildung [5.4]ist die indirekte Bildintensitdt schwach, so dass die direkte Bildinten-
sitat aus ungebeugten Strahlen dominiert. Strahlen, welche die BED] passieren, ohne an
der monokristallinen [HPP| gebeugt zu werden, bestimmen nicht nur die Bildintensitat,
sondern auch die Phasenschiebung. Die Phase der Grofe \Ing 01], welche die ungebeug-
ten Strahlen beschreibt, ldsst sich Abbildung 5.5 (b) entnehmen. Demnach ist fiir den
Au-Film von 40 nm Dicke eine Phasenschiebung von nahezu 7 zu erwarten. Erwar-
tungsgeméf besteht das Diffraktogramm in Abbildung (a) aus zwei Bereichen mit
komplementérer Ubertragung. Vertikale Linien, die den Verlauf der Kante andeuten,
schlieffen einen schmalen Streifen ein. Innerhalb des Streifens erfolgt keine Phasen-
schiebung durch den Au-Film. Hier gilt die sinusformige [PCTF] der [CTEM. Auferhalb
des Streifens beginnt der Einfluss der monokristallinen [HPPl Dort gilt die kosinusfor-
mige [PCTH der [HTEM| Verschobene THON-Ringe in beiden Bereichen belegen den

komplementdren Verlauf von Sinus und Kosinus.

Phasenplatten mit nanokristalliner Struktur

Etwas allgemeiner ist das Beispiel einer texturierten, nanokristallinen, Au-Film ba-
sierten [HPPL Fiir die Modellierung wird angenommen, dass der nanokristalline Au-
Film aus kubischen Au-Kérnern mit 40 nm Dicke und (40nm)? Grundfliche besteht,
wie in Abbildung 5.6 (a) gezeigt. Dort sind Au-Korner unterschiedlicher Orientierung
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Abbildung 5.6: Einfluss einer nanokristallinen [PP] auf die Bildentstehung. (a) Sche-
matische Zeichnung einer texturierten, nanokristallinen, Au-Film basierten [HPPL (b)
Schematische Darstellung der Bildebene. Beugung an Au-Kérnern des Au-Films verur-
sacht eine radial nach innen gerichtete Verschiebung von Bildinformation. Beitragende
entfernte PATCHES liegen auf konzentrischen DEBYE-Ringen, wie sie in Beugungsbil-
dern von nanokristallinen Strukturen auftreten.

durch Quadrate in verschiedenen Graustufen angedeutet. Der Grofiteil der Au-Koérner
ist entlang der [001] Zonenachsen-Orientierung ausgerichtet, so dass der Au-Film ei-
ne stark ausgepriagte [001] Textur besitzt. Die iibrigen Au-Korner sind beliebig aus-
gerichtet, wobei ihre Orientierung in einem zweistufigen Prozess festgelegt wird. In
einem ersten Schritt wird jedem der Au-Korner eine Zonenachsen-Orientierung mit
willkiirlichen MILLERSCHEN Indizes von [10,10,10] bis [10,10,10] zugewiesen. In ei-
nem zweiten Schritt wird jedes der Au-Koérner um bis zu 5° in eine beliebige Rich-
tung aus der Zonenachsen-Orientierung verkippt. Die azimuthale Orientierung der Au-
Korner ist ebenfalls willkiirlich gewéhlt. Unterschiedliche Orientierungen oder Abwei-
chungen von der Zonenachsen-Orientierung beruhen nicht zwingend auf der nanokris-
tallinen Struktur und den Au-Koérnern selbst, sondern kénnen auch auf eine eventuell
vorhandene Wélbung des Au-Films zuriickzufiihren sein.

Die texturierte, nanokristalline [HPP| bewirkt eine radial isotrope Beugung, wodurch
eine radial isotrope Verschiebung von Bildinformation entsteht, wie in Abbildung
(b) dargestellt. Entfernte PATCHES, die zur Bildintensitdt im zentralen PATCH
beitragen, bilden konzentrische Ringe in Analogie zu den DEBYE-Ringen im Beu-
gungsbild des Au-Films. Ihre Radien sind durch Gleichung gegeben. Jeder der
beitragenden entfernten PATCHES ist mit einem bestimmten Au-Korn verkniipft, das
sich in einer geeigneten Orientierung befindet. Beugung an diesem Au-Korn erzeugt
eine radial nach innen gerichtete Verschiebung, die durch Pfeile gekennzeichnet ist.

Die Ausdehnung des Beugungsbildes in der [BFPl der Objektivlinse betragt einige zehn
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Abbildung 5.7: Einfluss verschieden stark texturierter, nanokristalliner [PPl auf die
Phasenkontrast{I'EM| (a) [PCTE] auf Basis von simulierten Aufnahmen bei Defokus
null unter der Annahme, dass 0, 25, 50 oder 75 % der Au-Korner eine beliebige Orien-
tierung besitzen. Zur Veranschaulichung sind die Kurven versetzt dargestellt. (b) Pha-
senschiebung durch drei Au-Kérner in [001], [011] oder [111] Zonenachsen-Orientierung
in Abhéngigkeit von der Filmdicke.

Mikrometer, so dass es leicht einige hunderttausend Au-Korner bedeckt. Auf einzelne
Au-Korner entfallen kleinste Ausschnitte des Raumfrequenzspektrums, weshalb nur
vereinzelte Raumfrequenzen gebeugt und verschoben werden.

Inwiefern Au-Korner unterschiedlicher Orientierung die Bildentstehung beeinflussen,
zeigt eine Serie von Simulationen, in welcher die [001] Textur schrittweise reduziert
wird. Wéhrend der Anteil der Au-Korner in [001] Zonenachsen-Orientierung allméh-
lich abnimmt, steigt jener der beliebig orientierten Au-Korner sukzessive an. Fiir jede
der verschieden stark texturierten, nanokristallinen [HPP erfolgt die Bildsimulation bei
Defokus null. Das Diffraktogramm der simulierten Aufnahmen enthéalt die PCTF] der
[HTEM| deren Intensitatsprofil durch radiale Mittelung in Bereichen oberhalb der CUT-
ON-Frequenz gewonnen wird. Die den simulierten Aufnahmen entnommene [PCTE] ist
in Abbildung (a) gezeigt, wobei sich 0, 25, 50 oder 75 % der Au-Korner in einer be-
liebigen Orientierung befinden. Der Kurvenverlauf dhnelt dem einer Schwingung mit
Minima und Maxima, die dunklen und hellen THON-Ringen entsprechen. Auffallend
ist, dass die Schwingungsamplitude eine umso stiarkere Démpfung erfahrt, je mehr
der Au-Korner eine beliebige Orientierung besitzen. Obgleich das in Abbildung (a)
beobachtete Verhalten an die einhiillende Funktion der erinnert, ist ein Vergleich
mit den Folgen partieller Kohérenz nicht zutreffend. Zwar entsteht die in Abbildung
5.7 (a) beobachtete Démpfung ebenfalls infolge begrenzter Kohérenz, jedoch beruht
diese nicht auf den Instabilitdten des abbildenden Systems, sondern darauf, dass Au-

Korner unterschiedlicher Orientierung verschiedene Phasenschiebungen erzeugen. Die
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Abbildung 5.8: Simulation des Einflusses einer nanokristallinen [PP]in der Phasen-
kontrast{TEMl Ausschnitt der berechneten Bildintensitéit im zentralen PATCH bei De-
fokus null. Das Objekt wird mittels einer texturierten, nanokristallinen, Au-Film ba-
sierten [HPP] abgebildet, wobei 50 % der Au-Koérner eine beliebige Orientierung besit-
zen. (a) Gesamte Bildintensitét und deren Diffraktogramm. (b) Dominierende direkte
Bildintensitét. (¢) Schwache indirekte Bildintensitét aus Schattenbildern, die zu einem
diffusen Hintergrund verschmelzen.

von drei Au-Kérnern in [001], [011] oder [111] Zonenachsen-Orientierung hervorgerufe-
ne Phasenschiebung ist in Abbildung (b) dargestellt. Abhéngig davon, in welcher
Richtung die Elektronen die Au-Kérner durchlaufen, kann die Phase der Groke W9
verschwinden oder mehrere 7 betragen. Demnach verursachen die beliebig orientierten
Au-Korner einer schwach texturierten, nanokristallinen [HPP] ein Phasenrauschen, das

die Kohérenz begrenzt und sich als Dampfung der [PCTE| manifestiert.
Ausschnitte der Bildintensitat bei Defokus null sind in Abbildung gezeigt, wobei

sich 50 % der Au-Korner in einer beliebigen Orientierung befinden. Erneut erhélt man
die indirekte Bildintensitéat (Abbildung|5.8| (¢)), indem man die direkte Bildintensitét
(Abbildung [5.8| (b)) von der gesamten Bildintensitidt (Abbildung [5.8 (a)) subtrahiert.
Wieder ist die indirekte Bildintensitat schwach, da bedingt durch die schwach streu-
enden Pt-Nanopartikel nur wenige Elektronen auf den Au-Film treffen, von welchen
noch weniger tatsédchlich an den Au-Koérnern gebeugt werden. Die Anzahl beitragen-
der entfernter PATCHES ist hoch, weshalb ihre iiberlagerten Schattenbilder einen dif-
fusen Hintergrund bilden. Unterstiitzt wird die diffuse Beschaffenheit des Hintergrun-
des dadurch, dass nur vereinzelte Raumfrequenzen gebeugt und verschoben werden,
wodurch nur schemenhafte Bilder der Pt-Nanopartikel entstehen. Die Eigenschaften
der texturierten, nanokristallinen [HPP] werden durch den Grofteil der Au-Korner in
[001] Zonenachsen-Orientierung bestimmt. Thre Phasenschiebung entspricht der durch-

gezogenen Linie in Abbildung (b), wonach fiir Au-Kérner von 40 nm Dicke eine
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Phasenschiebung von nahezu 7 zu erwarten ist. Erwartungsgemaéls besteht das Diffrak-

togramm in Abbildung (a) aus zwei Bereichen mit komplementérer Ubertragung.

5.3 Experimente mit kristallinen Phasenplatten:

Uberpriifung der Theorie

In diesem Abschnitt wird die Herstellung einer texturierten, nanokristallinen, Au-Film
basierten [ HPP|beschrieben, die es erlaubt, das in den Abschnitten[5.IJund [5.2]entwickel-
te Modell hinsichtlich seiner Richtigkeit zu iiberpriifen. Die Charakterisierung liefert
alle wesentlichen Informationen, die erforderlich sind, um theoretische Vorhersagen be-
ziiglich der Eigenschaften der Au-Film basierten [HPP| zu machen. Erste Anwendungen

zeigen dann, ob diese Vorhersagen zutreffend sind.

Herstellung

Die Herstellung einer texturierten, nanokristallinen, Au-Film basierten [HPP] folgt den-
selben Abléufen, die sich fiir Schichten aus Kohlenstoff oder aus metallischen Glédsern
bewahrt haben. Im Vorfeld der Abscheidung werden die Glimmer-Substrate mit einer
Losung aus Spiilmittel behandelt, um das Abflottieren der im Elektronenstrahlver-
dampfer aufgebrachten Au-Schicht zu erleichtern. Im Anschluss an das Abflottieren
und den Transfer auf Kupfer-Netze erfolgt eine Plasma-Reinigung, um die Riickstdnde
des Spiilmittels zu entfernen. Im Verlauf der Strukturierung werden einzelne Maschen
mit einer rechteckigen Offnung versehen. In Abbildung (a) ist zu erkennen, dass
die nanokristalline Au-Schicht unter einer erheblichen Eigenspannung steht, die {iber
das starre Geflige aus Au-Kornern nicht abgebaut werden kann. Insbesondere in den
Ecken der Offnung entstehen Risse, die zu einer Wélbung im Bereich der Kante fithren.
Dennoch bleibt eine ebene, weifs umrandete Region bestehen, die als[HPPIfiir die [ HTEM]
geniigt.

Charakterisierung

Die Charakterisierung gibt wichtige Hinweise auf die strukturelle Beschaffenheit der
Au-Schicht. Abbildung (b) zeigt eine plan-view [TEMIAufnahme der von einem
Glimmer-Substrat abgelosten Au-Schicht. Die Au-Koérner von 20 — 50 nm Grofe bilden
ein poroses Gefiige, wobei einzelne Poren durch Pfeile gekennzeichnet sind.

Wichtigste Eigenschaft filmbasierter [PPlist die Filmdicke. Aufschluss iiber die Filmdi-
cke geben Querschnittsproben der Au-Schicht auf Silicium-Substraten, die gemeinsam
mit den Glimmer-Substraten in den Elektronenstrahlverdampfer eingebracht wurden.
Abbildung (c) zeigt eine cross-section [TEMFAufnahme der auf ein Silicium-Sub-



82 5. Metall-Film basierte Phasenplatten mit kristalliner Struktur

Abbildung 5.9: Herstellung und Charakterisierung der Au-Film basierten [HPPl (a)
REMAufnahme der mit einer Offnung versehenen Masche. (b) [TEM-Aufnahme der
Au-Schicht in der Draufsicht und (c¢) im Querschnitt.

strat aufgebrachten Au-Schicht. Die Au-Schicht verlauft mittig, wobei einzelne Au-
Korner durch gestrichelte Linien umrandet sind. Unebenheiten und Vertiefungen im
Bereich der Korngrenzen verleihen der Au-Schicht eine Topografie, so dass ihre Dicke
um 21 (£ 2) nm schwankt.

Neben der Filmdicke beeinflusst auch die Orientierung der Au-Korner die Eigenschaften
der Au-Film basierten [HPPl Zugang zur Orientierung bietet die Elektronenbeugung.
Abbildung (a) zeigt das Beugungsbild der von einem Glimmer-Substrat abgelos-
ten Au-Schicht. Kennzeichnend fiir die nanokristalline Struktur sind die konzentrischen
DEBYE-Ringe, aus deren Intensitétsprofil Erkenntnisse tiber die Orientierung der Au-
Kérner gewonnen werden konnen. In Abbildung [5.10] (b) ist das radial gemittelte In-
tensitatsprofil (schwarze Linie) berechneten Werten (graue Balken) gegeniibergestellt.
Die mit dem Programmpaket JEMS berechneten Werte werden als POWDER-PATTERN
bezeichnet, da der Berechnung zugrunde liegt, dass alle Orientierungen, dhnlich einem
Pulver, zu gleichen Anteilen vertreten sind [Stadelmann1987|. Weichen das gemessene
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Abbildung 5.10: Charakterisierung der Au-Film basierten [HPPl mittels Elektronen-
beugung. (a) Beugungsbild der Au-Schicht. (b) Vergleich der gemessenen (schwarze
Linie) und berechneten (graue Balken) Intensitétsprofile der DEBYE-Ringe. Die be-
rechneten Werte des POWDER-PATTERN sind auf den {111} DEBYE-Ring normiert.

Intensitatsprofil und die berechneten Werte voneinander ab, liegt eine Textur vor. In
Abbildung (b) deuten sowohl der markante {022} als auch der schwache {002}
DEBYE-Ring auf eine ausgeprigte [111] Textur hin. Demnach ist der Grofiteil der Au-
Korner entlang der [111] Zonenachsen-Orientierung ausgerichtet, in welcher die Reflexe
vom Typ {022} eine sechszihlige Symmetrie besitzen und die Reflexe vom Typ {002}

nicht auftreten.

Beugungsbilder wie in Abbildung (a) entstehen durch die Beugung an zahlrei-
chen Au-Kornern, weshalb die DEBYE-Ringe eine kumulierte Information darstellen.
Bei der Riickstreuelektronenbeugung wird der fokussierte Strahl eines
(CARL ZEI1ss AG, Oberkochen, Deutschland / GEMINI 1530) eingesetzt, um eine selek-
tive Information zu erhalten und die Orientierung einzelner Au-Korner zu ermitteln.
Die beruht auf einem zweistufigen Prozess, wobei die Elektronen zunéchst in-
elastisch und dann elastisch in der Au-Schicht gestreut werden. Dabei entstehen cha-
rakteristische KIKUCHI-Linien wie in Abbildung (a), aus deren Verlauf Riick-
schliisse auf die Orientierung des Au-Korns gezogen werden kénnen. Dazu wird die An-
ordnung der KIKUCHI-Linien von einem Detektor erfasst und mit einer Datenbank
abgeglichen (OXFORD INSTRUMENTS, Abingdon, England / CHANNEL 4), ehe der fo-
kussierte Strahl zum néchsten Au-Korn gefiihrt wird. Hierbei sind der durch
den endlichen Strahldurchmesser und das Wechselwirkungsvolumen der Elektronen in
der Au-Schicht Grenzen gesetzt, weshalb das Verfahren fiir die kleineren Au-Koérner
versagt. Nichtsdestotrotz entstehen fiir die groferen Au-Korner scharfe KIKUCHI-Li-

nien, die bei einer Beschleunigungsspannung von 30 kV den hochsten Kontrast besitzen
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Abbildung 5.11: Charakterisierung der Au-Film basierten [HPP| mittels [EBSDI
(a) KIKUCHI-Linien am Beispiel von Silicium, das zur Kalibrierung des [EBSD
Systems dient. (b) [001] Polfigur aus [EBSDFMessungen an einzelnen Au-Koérnern.

und am deutlichsten hervortreten, wenn sich die Au-Schicht auf dem Glimmer-Substrat
befindet. Abbildung|5.11| (b) veranschaulicht die Orientierung einzelner Au-Kérner an-
hand einer Polfigur, in deren Ursprung die [001] Zonenachsen-Orientierung liegt. Die
Orientierung einzelner Au-Korner ist durch Punkte angedeutet, die kreisférmig ange-
ordnet sind. Thr gehduftes Auftreten entlang eines Kreises weist auf eine ausgeprigte
[111] Textur hin. Demnach liegt der Grofteil der Au-Kérner in der [111] Zonenachsen-
Orientierung vor, die mit der [001] Zonenachsen-Orientierung einen Winkel von 55°

einschliefét.

Anwendung

Aufschluss iiber die Eigenschaften filmbasierter [PP| gibt das Diffraktogramm. Daher
wird die Au-Film basierte [HPP|in die BFPlder Objektivlinse eingebracht, um das Ob-
jekt, bestehend aus Pt-Nanopartikeln auf einem [aClFilm, abzubilden. Die Pt-Nano-
partikel sind 2 — 3nm grof. Abbildung (a) und (b) zeigen eine konventionel-
le Aufnahme ohne [HPP] und eine Phasenkontrast-Aufnahme mit [HPP] von derselben
Probenstelle. Bis auf eine leichte Unschérfe, scheint die Bildentstehung kaum durch
die nanokristalline Struktur der Au-Schicht beeintréchtigt zu sein. Abbildung (c)
zeigt das Diffraktogramm der Phasenkontrast-Aufnahme. Pfeile kennzeichnen diejeni-
gen Raumfrequenzen, die der ebenen, weiff umrandeten Region in Abbildung 5.9 (a)
zuzuordnen sind. THON-Ringe entstehen nur innerhalb der ebenen Region, wohinge-
gen sie aufserhalb infolge der Wolbung der Au-Schicht rasch verblassen. Vertikale Li-
nien markieren die Kante der [HPP] die bei 0,25 nm™! verliuft. THON-Ringe, die im
Bereich der Kante beinahe nahtlos aneinander anschlieffen, sprechen fiir eine verschwin-

dende Phasenschiebung.
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Abbildung 5.12: Anwendung der Au-Film basierten [HPPl (a) Konventionelle TEMH-
Aufnahme von Pt-Nanopartikeln auf einem [aCHFilm. (b) Phasenkontrast-Aufnahme
von derselben Probenstelle. (¢) Diffraktogramm von der Phasenkontrast-Aufnahme.

5.4 Diskussion

Die verschwindende Phasenschiebung in Abbildung (¢) erscheint plausibel, sofern
zu ihrem Versténdnis das in den Abschnitten [5.1]und [5.2] entwickelte Modell herangezo-
gen wird. Die Eigenschaften der Au-Film basierten [HPP| werden durch die [111] Tex-
tur bestimmt. Befindet sich der Grofteil der Au-Kérner in [111] Zonenachsen-Orientie-
rung, entspricht die Phasenschiebung der gepunkteten Linie in Abbildung (b),
die iiber einen weiten Bereich der Filmdicke nahe null verlduft. Demnach ist unabhén-
gig davon, ob die Filmdicke aus einem einzelnen Au-Korn oder einem Stapel mehrerer
Au-Korner besteht, eine verschwindende Phasenschiebung zu erwarten.

Vertikale Linien, die in Abbildung[5.12] (¢) den Verlauf der Kante andeuten, schliefen
einen schmalen Streifen ein. Innerhalb des Streifens erfolgt die gewohnte Démpfung der
[PCTT] infolge der partiellen Kohirenz. AuRerhalb des Streifens treten weitere damp-
fende Faktoren zur einhiillenden Funktion hinzu. Das Ergebnis ist eine umso stéarkere
Dampfung der [PCTE| die auf zwei Ursachen beruht. Zum einen ist die Anzahl der
Elektronen, die zur direkten Bildintensitéit beitragen, um diejenigen Strahlen redu-
ziert, die an der Au-Film basierten [HPP] gebeugt werden. Zum anderen begrenzen das
Phasenrauschen der beliebig orientierten Au-Korner und die inelastische Streuung in
der Au-Schicht die Koharenz, was sich als Dampfung der [PCTEF] manifestiert. Inelas-
tisch gestreute Elektronen sind nicht regulér an der Bildentstehung beteiligt, sondern
bilden einen diffusen Hintergrund, welcher der kohédrenten Bildintensitét iiberlagert ist.
Beide, die elastische und die inelastische Streuung, neigen dazu, mit der Ordnungszahl

zuzunehmen, weshalb die Au-Film basierte [HPP] nicht die besten Voraussetzungen fiir
die Phasenkontrast{TEM| bieten mag [Danev2001al]. Dennoch lésst sich anhand der
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Au-Schicht ein allgemeines Versténdnis erlangen, das leicht auf beliebige kristalline
Materialien tibertragen werden kann.

Da die Phasenschiebung stark von der Orientierung abhéngig ist, scheint es zunéchst
gewagt, der ebenen, weifs umrandeten Region in Abbildung (a) eine absolute Plan-
heit zu unterstellen. Sollten dennoch leichte Unebenheiten vorhanden sein, so geht aus
Abbildung (c) hervor, dass diese vernachlédssigbar sind. Bei nédherer Betrachtung
der THON-Ringe zeigt sich, dass diese nur innerhalb der ebenen Region auftreten, wo-
hingegen sie aufserhalb rasch verblassen. Das abrupte Verschwinden der THON-Ringe
ist auf die Wolbung der Au-Schicht zuriickzufiithren, wodurch verschiedenste Orien-
tierungen und Phasenschiebungen entstehen. Das Ergebnis ist ein Phasenrauschen,
das die Kohérenz zerstort und die THON-Ringe verblassen ldsst. Dariiber hinaus steigt
die Filmdicke in gewolbten Bereichen an. Waren innerhalb der ebenen Region nennens-
werte Unebenheiten vorhanden, wiirden auch dort die THON-Ringe verschwinden.
Grundlegende Betrachtungen in den Abschnitten [5.1]und [5.2] haben ergeben, dass infol-
ge der nanokristallinen Struktur der Au-Schicht ein diffuser Hintergrund aus Schatten-
bildern entsteht. Jedoch lasst sich das Auftreten von Schattenbildern durch geschickte
Beleuchtung vermeiden, weshalb in Abbildung (b) kein diffuser Hintergrund zu er-
kennen ist. Der Grundgedanke besteht darin, durch eine geeignete Kondensorapertur
diejenigen entfernten PATCHES von der Beleuchtung auszuschlieften, die zur Bildin-
tensitdt im zentralen PATCH beitragen. In Abbildung (b) kennzeichnet der griine
Kreis die beleuchtete Flache. Unter den vorherrschenden experimentellen Bedingungen
hat die Beleuchtung eine kreisrunde Form, wobei ihr Radius 6,5 pm betréagt. Entfernte
PATCHES, die zur Bildintensitat im zentralen PATCH beitragen, bilden konzentrische
DEBYE- Ringe, von welchen der innerste einen Radius von 18 um besitzt. Infolgedes-
sen liegen alle beitragenden entfernten PATCHES aufserhalb der beleuchteten Fléche,
weshalb ihre Schattenbilder verschwinden und kein diffuser Hintergrund entsteht.
Durch das Verstandnis kristalliner [PP], erschliefét sich mit den Metallen eine neue Ma-
terialklasse in der Phasenkontrast{TEM|l Wahrend aCHFilm basierte [PP]zu einer elek-
trostatischen Aufladung neigen, bieten Metall-Filme eine hohe elektrische Leitfahig-
keit und Stabilitdt. Obwohl auch fiir Edelmetalle eine elektrostatische Aufladung nicht
ginzlich auszuschliefen ist [Buijsse2011], deuten vergleichbare Experimente mit aCk
Film basierten [PPl auf einen leichten Vorteil der Metall-Filme hin: In Abbildung
wurden fiir @CIFilm basierte [PP] erste Zeichen einer elektrostatischen Aufladung be-
obachtet, sobald die CUT-ON-Frequenz einen Wert von 0,4nm™ unterschritt. Demge-
geniiber wird in Abbildung (c) die Kante der Au-Film basierten [PPl bis auf
0,25nm™ an den Nullstrahl angenihert, ohne dass eine nennenswerte Verzeichnung der
THON-Ringe entsteht. Dariiber hinaus kénnen oxidationsbestdndige Edelmetalle der
Plasma-Reinigung unterzogen werden, wohingegen [aC-Film basierte [PP] nur bedingt

zur Plasma-Reinigung geeignet sind.
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Insgesamt stellen stark texturierte, nanokristalline [PP] einen vielversprechenden An-
satz fiir die Phasenkontrast{TEM]| dar. Zum einen verursachen die Au-Koérner in Vor-
zugsorientierung eine einheitliche Phasenschiebung. Zum anderen verschmelzen die
Schattenbilder zu einem diffusen Hintergrund, der keine Fehlschliisse durch falsch
gedeutete Kontraste zulasst. Beide Extreme, monokristalline und schwach texturierte,
nanokristalline [PP], fithren entweder zu Schattenbildern mit missverstindlichen Kon-
trasten oder mindern die Kohirenz, was sich als Dimpfung der [PCTE| manifestiert.
Dennoch kénnen sich monokristalline [PP] bei kristallinen Objekten als niitzlich er-
weisen. Dort ist die Intensitdt nicht diffus im Beugungsbild verteilt, sondern in dis-
kreten Reflexen konzentriert. Da nicht auszuschliefsen ist, dass die Reflexe ausgerech-
net auf solche Au-Korner treffen, die nicht entlang der Vorzugsorientierung ausgerich-
tet sind, sind monokristalline [PP| mit einheitlicher Orientierung zu bevorzugen. Dies
gilt insbesondere dann, wenn eine hinreichend kleine Kondensorapertur zur Verfiigung

steht, um das Auftreten von Schattenbildern zu vermeiden.
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6 Holografie mit Phasenplatten

In der TEM werden Kontraste durch lokale Anderungen der Objektwelle hervorgeru-
fen. Dabei folgt die Ubertragung von Amplitude und Phase den komplexen Gesetz-
méfigkeiten der Bildentstehung, wobei Aberrationen des abbildenden Systems die In-
formation verfialschen. Es entstehen verfremdete Kontraste, die nur selten intuitiv in-
terpretierbar sind. Daher ist es oft von Interesse, die unverfilschte Objektwelle zu re-
konstruieren, was aufwéindige holografische Verfahren erfordert.

Dieses Kapitel beschreibt die Holografie mit [PPlund erlautert, wie die Objektwelle aus
Phasenkontrast-Aufnahmen mit unterschiedlicher Phasenschiebung gewonnen werden
kann. Ausgehend von einer idealisierten, materiefreien [ZPP] werden storende Einfliis-
se, wie die Streuung von Elektronen in filmbasierten [PPl in die Betrachtungen mit
einbezogen, was das Verfahren erschwert. Besonders anspruchsvoll ist die Rekonstruk-
tion mit einer nicht-zentrosymmetrischen [HPPl wo ein charakteristischer [DIC] die Kon-

traste beeinflusst.

6.1 ldealisierte Zernike-Phasenplatten

In jiingster Zeit werden vermehrt [PPlzur Abbildung schwacher Phasenobjekte genutzt.
Das Prinzip der Phasenkontrast{TEMl besteht darin, die in der Phase der Objektwel-
le enthaltene Information stérker in die Abbildung zu iibertragen. Dies geschieht zu-
lasten der Amplitude, deren Ubertragung komplementir und entsprechend schwicher
verlauft. Amplituden- und Phaseninformation gleichermafen zu erhalten und damit
die gesamte Objektwelle zu gewinnen, ist ein gingiges Problem in der [TEMl Da nur
die Bildintensitéit, das Betragsquadrat der Bildwelle, beobachtet wird, geht sdmtliche
Phaseninformation verloren. Dariiber hinaus ist die Bildwelle aberrationsbehaftet, so
dass sie nicht langer der Objektwelle entspricht.

Deshalb wurden aufwéndige holografische Verfahren entwickelt, um die Objektwelle zu
bestimmen [Cowley1992]. Eine Methode, die weite Verbreitung fand, ist die OFF-AXIS
Holografie [Moellenstedt1956l Lichtel1986]. Dabei wird der Objektwelle eine Referenz-
welle iiberlagert, wodurch ein Interferenzmuster, das sogenannte Hologramm, entsteht.
Das Hologramm enthélt sowohl Amplituden- als auch Phaseninformation, die durch

geeignete mathematische Formalismen extrahiert werden kann. Nachteilig wirkt sich



90 6. Holografie mit Phasenplatten

das begrenzte Sichtfeld der OFF-AXIS Holografie aus, das nicht fiir alle Problemstel-
lungen der ausreichend ist. Eine andere, ebenso verbreitete Methode nutzt De-
fokusserien zur Rekonstruktion [Coenel996]. Dabei werden mehrere Aufnahmen bei
unterschiedlichem Defokus in eine iterative Berechnung der Objektwelle einbezogen.
Das Ergebnis ist umso genauer, je mehr Aufnahmen zur Verfiigung stehen. Allerdings
ist deren Anzahl oft begrenzt, da viele, insbesondere biologische, Objekte empfindlich

auf hochenergetische Elektronen reagieren.

Ahnlich einem Defokus, beeinflussen auch [PP]die Ubertragung von Information. Daher
liegt es nahe, anstelle von Defokusserien [PPl einzusetzen, um die Objektwelle zu ge-
winnen. Die Idee, Holografie mit [PPl zu betreiben, ist keineswegs neu. Bereits 1999
wurden erste Ansétze vorgestellt [Nagayamal999| und in den darauffolgenden Jahren
erfolgreich realisiert [Danev2001b, [Danev2004]. Einzige Einschrankung der Methode
war bislang, dass sie nur fiir schwache Phasenobjekte galt, wohingegen sie fiir beliebi-

ge Objekte versagte.
Das im Rahmen dieser Arbeit abgeleitete Verfahren ist nicht auf die[WPOAlbeschrinkt.

Es beruht auf drei Phasenkontrast-Aufnahmen mit unterschiedlicher Phasenschiebung.
Obgleich die Wahl der Phasenschiebung im Grunde beliebig ist, soll sie im Folgenden
0 und + /2 betragen, um die Diskussion iibersichtlich zu gestalten. Dariiber hinaus soll
die Herleitung fiir eine idealisierte, materiefreie [ZPPl erfolgen. Idealisiert bedeutet, dass
die[ZPP] ausschlieRlich eine Phasenschiebung hervorruft, ohne die Bildentstehung zu
beeintrachtigen. Die Behandlung storender Einfliisse, wie die Streuung von Elektronen
in filmbasierten [ZPP] ist Gegenstand der Abschnitte [6.2] [6.3] und [6.4]

Sonstige Abbildungsbedingungen, wie Defokus, Beleuchtung und Belichtungszeit, blei-
ben unveréndert. Bevor die Rekonstruktion beginnt, ist die Bildintensitat so zu nor-
mieren, als ob die Beleuchtung mit einer ebenen Welle vom Betrag eins erfolgt. Dazu
bedarf es der Vakuumintensitét, die separat zu ermitteln ist, sofern die Phasenkontrast-

Aufnahmen keinen Vakuumbereich enthalten.

Um die Rekonstruktion auf beliebige Objekte zu verallgemeinern, muss von der linearen
zur nichtlinearen Bildentstehung iibergegangen werden. Die nichtlineare Bildintensitét

(2.44) enthélt sowohl lineare (griin) als auch nichtlineare (rot) Beitrage

15(0) = (|FO)F [+ / ,¢O|F<q'>|2d2q'],

15%(q) = (F@)F*(0)T(q,0) exp[id] + F(0)F*(~a)T"(¢,0)exp [ig])  (61)

+ / F(¢")F*(¢)T(q".q)d*q' |, g#0
q/7q//¢0

Der Index idZ steht fiir die idealisierte [ZPP], deren Phasenschiebung ¢ betriagt. Die
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linearen Beitrége beschreiben die Interferenz mit dem Nullstrahl F(0). Sie sind fiir
schwache Phasenobjekte fiihrend. Schwierigkeiten bereiten die nichtlinearen Beitré-
ge, die der Interferenz gebeugter Strahlen entsprechen. Bei nédherer Betrachtung zeigt
sich, dass nur die linearen Beitrage von der [ZPPl beeinflusst werden, wohingegen die
nichtlinearen Beitriage keine Phasenschiebung erfahren. Dies rithrt daher, dass die [ZPD)
nur die Phasenbeziehung der ungebeugten und gebeugten Elektronen, nicht aber die
Phasenbeziehung der gebeugten Strahlen untereinander, beeinflusst.

Der Grundgedanke besteht nun darin, jeweils zwei Phasenkontrast-Aufnahmen mit
unterschiedlicher Phasenschiebung voneinander zu subtrahieren, um die nichtlinearen
Beitrédge zu eliminieren. Aus den verbleibenden linearen Beitragen lasst sich anschlie-
fsend die Objektwelle bestimmen. Der Ablauf der Rekonstruktion ist als Flussdiagramm
in Abbildung dargestellt. Ausgangspunkt ist die berechnete Objektwelle eines Si-

licium-Kristalls, von welcher eine konventionelle Aufnahme mit Phasenschiebung null

I(q) = F(q)F*(0)T(q,0) + F(0)F*(—q)T*(q,0)

(6.2)
+/ F(q"\F*(q')T(q".q')d*q’, q#0
q',q"#0
sowie zwel Phasenkontrast-Aufnahmen
I ,(q) = £i F(q)F*(0)T(q,0) T i F(0)F*(—q)T"(q,0)
(6.3)

T / P(@)F(@)T(q". @) P, q+0
q’,q"#0

mit Phasenschiebung + /2 simuliert werden. Ziel ist es, die Objektwelle zuriickzuge-
winnen, um sie mit der urspriinglichen zu vergleichen.

In einem ersten Schritt werden die Differenzen

D4(q)

(q) — :ng/Q(q)

1
(6.4)
F(q)F7(0)T(q,0)(1 ¥ 1) + F(0)F*(—q)T"(q,0)(1 £i), g#0

gebildet. Da die Bildintensitét (6.1]) bei ¢ = 0 von der Phasenschiebung unabhéngig ist,
1,(0) also [idf/Z(O) entspricht, ist D, (q) nur im Bereich g # 0 von Null verschieden.

Die Differenzen bilden ein System aus zwei Gleichungen, die es erlauben, das Produkt

aus Objektwelle und [TCC]

D,(q) —iD_(q)
200 —i)

F(q)F*(0)T(q,0) = q#0 (6.5)

zu ermitteln. Sind die Aberrationen des abbildenden Systems bekannt, ldsst sich der
[TCC], bestehend aus der und den einhiillenden Funktionen der partiellen Koha-
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Urspriingliche Bildsimulation Bildung der Rekonstruierte
Objektwelle Differenzen Objektwelle

Konv. Aufnahme

Vlo(r)

_ 4,79
Amplitude D.(r) Amplitude
i - []2,50 - - X i - 12,50
0,19
Idealisierte ZPP
1)
0,52 - . 2,36

Phase

iO,SZ

0,58

-1,52
D_(r) => Phase

0,96

=>

0,50

idz
15572(r)

i[ﬂ]

0,51

Abbildung 6.1: Flussdiagramm zur Holografie mit idealisierten [ZPPl Ausgehend von
der berechneten Objektwelle eines Silicium-Kristalls (erste Spalte) werden eine kon-
ventionelle Aufnahme sowie zwei Phasenkontrast-Aufnahmen simuliert (zweite Spalte)
(U =300kV, Cs = 0,6 mm, z =—-41 nm, A = 3,3 nm, o = 0,1 mrad). Ihre Differenzen
(dritte Spalte) enthalten ausschlieflich lineare Beitrége, aus welchen sich die Objekt-
welle zuriickgewinnen lésst (vierte Spalte). Jede Aufnahme zeigt eine Elementarzelle des
Silicium-Kristalls in [001] Zonenachsen-Orientierung bei einer Objektdicke von 10,9 nm.

renz, leicht korrigieren. Zuriick bleibt die Grofke F'(q)F*(0), die der Objektwelle bereits
sehr nahe kommt. Dennoch fehlen die Amplitude und die Phase des Nullstrahls F(0),
um die Objektwelle F'(g) durch Division aus F(q)F*(0) zu erhalten.

In einem zweiten Schritt wird daher die Amplitude des Nullstrahls bestimmt. Er soll
reellwertig sein, seine Phase also Null betragen, was zum Ausdruck bringt, dass fiir die
Bildentstehung nicht die absolute Phase, sondern nur die relative Phasenbeziehung von
Bedeutung ist

F(q)F*(0) — F(q)|F(0)] (6.6)

Ausgehend von F'(q)|F(0)]| lasst sich durch Integration die Hilfsgrofe S ermitteln

5= [ IF@IFOF ¢a <o) [ F@)Fd 6.7

Der Vergleich mit der Bildintensitét (6.1)) bei g = 0 zeigt, dass die Groke |F(0)[> und

das Integral iiber |F(q)|*> sowohl in S als auch in I(0) auftreten. Das eine Mal sind sie

multiplikativ, das andere Mal additiv verkniipft. Durch Kombination der betreffenden
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Abbildung 6.2: Darstellung einer filmba-
sierten [ZPPl in der [BFPL Im Ursprung des
reziproken Raumes liegt der Nullstrahl, der
eine kreisrunde Offnung mit Radius ¢, pas-
siert. Elektronen, die den[aClFilm bei g > ¢
durchlaufen, erhalten eine Dampfung und ei-
ne Phasenschiebung.

[«
Ll

h qx

Gleichungen (/6.1]) und (6.7) erhdlt man die Amplitude des Nullstrahls

F(0)] = J > (1(0) + VT, {07 —45) (6.8)

Da Gleichung die Losung einer quadratischen Gleichung darstellt, existieren zwei
Losungen mit entgegengesetztem Vorzeichen, wovon nur das negative zu physikalisch
relevanten Ergebnissen fiihrt.

Ist die Amplitude des Nullstrahls bestimmt, lédsst sich die Objektwelle durch Divisi-
on aus F'(q)|F(0)| gewinnen. Die rekonstruierte Objektwelle entspricht jener, die ur-
spriinglich in die Simulation der Phasenkontrast-Aufnahmen einging. Original und Re-
konstruktion sind in Abbildung gezeigt. Eine derart gute Ubereinstimmung lisst
sich nur dann erzielen, wenn die Aberrationen des abbildenden Systems mit beliebiger
Genauigkeit vorliegen und experimentelle Widrigkeiten aufer Acht gelassen werden.
Storende Einfliisse, wie das Bildrauschen, beeintréchtigen das Ergebnis der Rekonstruk-
tion [Gamm?2010].

6.2 Filmbasierte Zernike-Phasenplatten

Das Konzept filmbasierter [ZPP| beruht auf dem [MIP| strukturierter [aClFilme, die in
die der Objektivlinse eingebracht werden. Der [aCIFilm besitzt eine kreisrunde
Offnung mit Radius ¢, die um den Nullstrahl zentriert wird, wie in Abbildung
dargestellt. In Abhéangigkeit von der Filmdicke entsteht eine Phasenschiebung ¢ der
Elektronen, welche den @CHFilm durchlaufen, gegeniiber jenen, welche die Offnung
passieren.

Filmbasierte [ZPP] beeinflussen die Phasenbeziehung der ungestreuten und gestreuten

Anteile der Objektwelle. Allerdings erfolgt die Streuung von Elektronen nicht nur im
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Objekt, sondern auch in der [PP] selbst. Elektronen, welche die [ZPP| durchlaufen, un-
terliegen der Streuung im [aCHFilm. Sowohl elastisch als auch inelastisch gestreute Elek-
tronen sind nicht regulédr am Abbildungsprozess beteiligt, weshalb neben der Phasen-
schiebung auch eine Dampfung d, der Objektwelle entsteht. Der Index ¢ deutet an,
dass [ZPP| mit unterschiedlicher Phasenschiebung infolge der abweichenden Filmdicke
eine verschieden starke Dampfung bewirken. Die Dédmpfung mindert den Kontrast, so
dass die Bildintensitét nicht jener einer idealisierten [ZPPl entspricht. Insofern sind film-
basierte [ZPPlnicht von vornherein dazu geeignet, Holografie mit [PPlzu betreiben. Der
Rekonstruktion muss eine Korrektur der Dampfung vorausgehen, ehe sich die Objekt-

welle aus der korrigierten Bildintensitat bestimmen lasst.

N3herung schwacher Phasenobjekte

Vor der Behandlung der nichtlinearen Bildentstehung soll die Korrektur im Rahmen
der (WPOA] betrachtet werden. Dort lisst sich die Dampfung beinahe intuitiv korrigie-
ren, wie aus der Bildintensitét (2.53)) hervorgeht

L5 wpoa(@) = (@) + 2 dxy2 ¢(q) E(q) cos x(q) (6.9)

Demnach geniigt es, im Diffraktogramm alle Raumfrequenzen, die der Cl-Film be-
deckt, durch den Dampfungskoeffizienten d/, zu dividieren. Somit kann innerhalb der
[WPOA] jede Phasenkontrast-Aufnahme fiir sich genommen korrigiert werden. Bis auf

den Dampfungskoeffizienten sind keine weiteren Informationen zur Korrektur erforder-
lich.

Nichtlineare Bildentstehung

Fiir beliebige Objekte ist die Korrektur weniger intuitiv. Anders als in der WPOA| wo
jede Phasenkontrast-Aufnahme gesondert korrigiert werden kann, erfordert die nicht-
lineare Bildentstehung drei Phasenkontrast-Aufnahmen mit unterschiedlicher Phasen-
schiebung. Obgleich die Wahl der Phasenschiebung im Grunde beliebig ist, soll sie
im Folgenden 0, 7/2 und 37/2 betragen, um die Herleitung tibersichtlich zu gestal-
tenf| Die Phasenschiebung wird von zwei [ZPP] mit unterschiedlicher Filmdicke hervor-
gerufen, die eine verschieden starke Dampfung bewirken.

Da nicht alle Elektronen eine Dampfung erfahren, liegt es nahe, die nichtlineare Bildin-
tensitét nicht nur in lineare (griin) und nichtlineare (rot) Beitrédge zu zerlegen,
sondern auch dahingehend zu unterscheiden, ob der @CHFilm (g > ¢,) oder die Offnung

t Im weiteren Verlauf fithrt die Aquivalenz von 37 /2 und — /2 zu einer eleganten Darstellung der
mathematischen Ausdriicke. Nichtsdestotrotz ist hervorzuheben, dass filmbasierte [PP] ausschlief3-
lich positive Phasenschiebungen erzeugen, so dass zwar — w/2 geschrieben steht, tatsichlich aber
3m/2 gemeint ist.
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(¢ < qp) durchlaufen wurde

at@)
I57%(q) = | dy exp [—ig] A _, Fl@F(@)7(d qd)dq
7 (6.10)
d ) ... d*q . d*q d? .d*q
T ds exp [ig) A’ >qn s l’ <an T[T d >an q
q"<qn q"<qn q">qn
a_(q) B(a) v(q)

Buchstaben von a (q) bis v(q) stehen fiir die einzelnen Beitridge. Die linearen Beitrige
a+(q) beschreiben die Interferenz solcher Strahlen, von welchen der eine den [aCHFilm
durchliuft, wihrend der andere die Offnung passiert. Ihre Phasenbeziehung wird von
der [ZPPI beeinflusst, wobei nur einer der Strahlen eine Dampfung erfdhrt. Die nicht-
linearen Beitrdge v(q) entsprechen Strahlen, die beide den [aCFilm durchlaufen ha-
ben. Thre Phasenbeziehung wird nicht beeinflusst, da beide dieselbe Phasenschiebung
erhalten. Dennoch werden beide Strahlen geddmpft, weshalb die Dampfung quadra-
tisch eingeht. Fillt nur der Nullstrahl F(0) in die Offnung, entspricht 5(0) seinem

Betragsquadrat |F(0)|?, das weder eine Phasenschiebung noch eine Dampfung erhélt.

Die Korrektur der Dampfung erfordert drei Aufnahmen derselben Probenstelle. Thr Ab-
lauf ist als Flussdiagramm in Abbildung[6.3]dargestellt. Ausgangspunkt ist die berech-
nete Objektwelle eines Silicium-Kristalls, von welcher eine konventionelle Aufnahme

mit Phasenschiebung null

Iy(q) =a(q) +a(q) + B(q) +(q) (6.11)

sowie zwel Phasenkontrast-Aufnahmen

197,(q) = Fiderpar(q) ideqpa(q)+ B(q) + di,57(q) (6.12)

mit Phasenschiebung 4+ 7/2 simuliert werden.

Gemeinsam bilden (6.11)) und ein scheinbar unterbestimmtes System aus drei
Gleichungen fiir die vier Unbekannten o (q), 5(q) und v(q). Allerdings tragen nicht
alle Unbekannten fiir alle Raumfrequenzen zur Bildintensitédt bei. Liegt nur der Null-
strahl innerhalb der Offnung, ist 5(qg) nur von Null verschieden, wenn sowohl ¢’ als
auch ¢” verschwinden. Dann ist ¢ = ¢ —q' = 0, was bedeutet, dass 5(q) nur fiir g = 0
einen Beitrag zur Bildintensitét liefert. Ahnliche Betrachtungen lassen sich fiir a.(q)
und v(q) anstellen. Das Ergebnis ist in Tabelle angegeben, womit das Gleichungs-
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Urspriingliche Objektwelle
Amplitude Phase
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H [m
0,52 0,02
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Rekonstrwerte Objektwelle
Amplitude Phase

12,50 0,58
H#E %i‘"‘

0,52 0,02
Abbildung 6.3: Flussdiagramm zur Holografie mit filmbasierten [ZPP]und [HPPL Aus-
gangspunkt ist die berechnete Objektwelle eines Silicium-Kristalls (erste Zeile), wel-
che in die Bildsimulation eingeht (U =300kV, Cs = 0,6 mm, z=—-41nm, A =3,3nm,
a=0,1mrad). Jede Aufnahme zeigt eine Elementarzelle des Silicium-Kristalls in [001]
Zonenachsen-Orientierung bei einer Objektdicke von 10,9 nm. Die Holografie mit film-
basierten [ZPP| (zweite Zeile) erfordert drei, die Holografie mit filmbasierten [HPP|
(dritte Zeile) fiinf Aufnahmen. In beiden Féllen sind eine konventionelle und zwei
Phasenkontrast-Aufnahmen an der Rekonstruktion beteiligt. Im Falle der [HPP] kom-
men zwei weitere Aufnahmen mit Schlierenkante hinzu. Schlierenkante und [HPPl bede-
cken abwechselnd eine Seite der [BEDP], wobei ihre Kante mit den Reflexen vom Typ
{004} einen Winkel von 10° einschlieft. Die betreffenden Aufnahmen enhalten eine
starke Anisotropie, weshalb der Rekonstruktion eine Korrektur der Dampfung und des
[DIC] vorangehen muss. Es entsteht die korrigierte Bildintensitét (vierte Zeile, links),
die iber A und Ay/p mit der Bildintensitét einer idealisierten [ZPD] (vierte Zeile,

rechts) verglichen wird. Bei guter Ubereinstimmung lisst sich die Objektwelle aus der
korrigierten Bildintensitét zuriickgewinnen (fiinfte Zeile).
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system im Bereich ¢ > 0

j (%)~ ., @) (i +d-rpo)
ax(q) =
2 (d+7r/2 +d_ ﬂ/g) d+7r/2
, (5h(@) = & o Tla)) (1 d) (6.13)
d_ w/2 7
Blq) =0 _doqp 199,(a) + dyz/2 1°7,(q) 0
q) =0, 7(q) = , q>
dyrjpd_r/2 (d+7r/2 +d_ 7r/2)
und bei ¢ =0

d2 IaCZ 0 _d2 IaC’Z 0
ai(0>:(), 5(0): —7/2 +7r/2( ) +7/2 _7r/2( )

d? —d? ’
w2 T (6.14)
)= B0 ~ 150
diw/? - d2_ /2

gelost werden kann. Die erhaltenen Grofen oy (q), f(q) und 7(q) lassen sich zur kor-

rigierten Bildintensitét

1975 (@) = Fia(q) £ia_(q) + B(q) +(q) (6.15)

zusammenfiigen.

Der Vergleich von ([6.15]) mit (6.12)) zeigt, dass die Korrektur gelungen und die Dadmp-

fung verschwunden ist. Demnach sollte die korrigierte Bildintensitét jener einer ideali-
sierten [ZPP|entsprechen. Ob dem tatsachlich so ist, lasst sich leicht herausfinden, indem
die korrigierte Bildintensitdt mit Phasenkontrast-Aufnahmen verglichen wird, die fiir
eine idealisierte [ZPP| simuliert wurden. Dies soll im Folgenden anhand eines Silicium-
Kristalls geschehen, dessen Dicke sich schrittweise von 1,1 nm auf 21,7 nm erhdht.

Obgleich fiir die HRTEM] diinne Objek-

Groke (1) / (nl) Beitrag fiir te zu bevorzugen sind, ist es entscheid-

end, die Zuverlassigkeit der Korrektur
ax(q) M ¢>0 auch bei groRer Objektdicke unter Be-
B(q) (1) q=0 weis zu stellen, wo die [WPOAI versagt
+(q) (nl) ¢>0 und die nichtlinearen Beitrage zuneh-

mend an Bedeutung gewinnen. Fiir je-
Tabelle 6.1: Die Grofen ai(q) bis de Objektdicke t des Silicium-Kristalls
7(q) und ihre Beitrége zur Bildinten- werden eine konventionelle Aufnahme

sitdat. (1: linear, nl: nichtlinear) Iy(r,t) mit Phasenschiebung null sowie
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zwei Phasenkontrast-Aufnahmen Ijgr%(r,t) simuliert (Abbildung , zweite Zeile).
Die Phasenschiebung von + /2 wird von zwei filmbasierten [ZPP| mit unterschied-
licher Filmdicke hervorgerufen, die eine verschieden starke Dampfung bewirken. Es
sei nochmals darauf hingewiesen, dass filmbasierte [PP] ausschlieflich positive Pha-
senschiebungen erzeugen, so dass zwar — /2 geschrieben steht, tatsdchlich jedoch
3m/2 gemeint ist. Die Offnung der filmbasierten [ZPP] ist so gewihlt, dass neben
dem Nullstrahl keine weiteren Reflexe im Bereich ¢ < ¢, liegen. Die Korrektur eli-
miniert die Dampfung, woraus die korrigierte Bildintensitét ]ic;i’?kor(’r, t) hervorgeht
(Abbildung [6.3] vierte Zeile, links). Um das Ergebnis zu verifizieren, werden zwei
weitere Phasenkontrast-Aufnahmen I1%7,(r,t) fiir eine idealisierte [ZPP] simuliert
(Abbildung , vierte Zeile, rechts). Bei gelungener Korrektur entspricht die kor-
rigierte Bildintensitiat jener einer idealisierten [ZPPl weshalb die mittlere prozentua-

le Abweichung

J

aCZ, kor i
[:|:7r/2 (r7t) - I:I;lf/Q(rv t)) d*r

Ay (t) =100

J max |12, (r,1)] d2r (010

geeignet ist, um den Erfolg der Korrektur zu messen.

Die Simulationen erfolgten fiir ein leistungsfahiges Transmissionselektronenmikroskop,
das fiir die ausgelegt ist. Moderne Geréite zeichnen sich durch eine geringe
sphirische Aberration aus oder bieten sogar die Moglichkeit, den Offnungsfehler zu
korrigieren. Im Hinblick auf die Phasenkontrast{I'EM] ist jedoch in erster Linie die
Beschleunigungsspannung entscheidend, da sie die Filmdicke der [ZPPlbestimmt. Steigt
die Beschleunigungsspannung, muss auch die Filmdicke zunehmen, um eine vorgegebe-
ne Phasenschiebung zu erzielen. Ahnliches gilt fiir die Dampfung. Schnelle Elektronen
neigen weniger zur Streuung, weshalb die Dampfung ebenfalls von der Beschleunigungs-
spannung abhéngig ist. Die Beschleunigungsspannung betrug in allen Simulationen
300kV, wobei die filmbasierten [ZPP] eine Démpfung von 0,85 fiir eine Phasenschie-
bung von 7/2 und 0,61 fiir eine Phasenschiebung von —7/2 beziehungsweise 37 /2
bewirkten [Danev2001al. Experimentelle Widrigkeiten, wie das Bildrauschen, wurden
zundchst aufer Acht gelassen. Sie sind Gegenstand der Diskussion in Abschnitt [6.5]
Sonstige Abbildungsbedingungen sind in Abbildung [6.3] angegeben.

Im idealisierten Umfeld der Simulation, wo storende Einfliisse, wie das Bildrauschen,
keine Rolle spielen, gelingt die Korrektur mit beliebiger Genauigkeit. Entsprechend
zeigt Abbildung (a) eine durchweg gute Ubereinstimmung von der korrigierten
Bildintensitat mit jener einer idealisierten [ZPPl Selbst bei grofer Dicke des Silicium-
Kristalls, wo die nichtlinearen Beitrage zunehmend an Bedeutung gewinnen, entstehen
nur kleinste Abweichungen, die auf numerischen Ungenauigkeiten beruhen. Die korri-
gierte Bildintensitdt kann nun in die Rekonstruktion der Objektwelle einfliefen, was es

erlaubt, Holografie auch mit filmbasierten [ZPPl zu betreiben.
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Abbildung 6.4: Korrektur der Dampfung filmbasierter [ZPP] (a) nach dem allgemein
giiltigen und (b) nach dem fiir schwache Phasenobjekte abgeleiteten Verfahren. Nicht-
lineare Beitrage beeintrachtigen das Ergebnis der Korrektur, weshalb sich diese mit
steigender Objektdicke zunehmend schwieriger gestaltet. Die Abweichung der korri-
gierten Bildintensitat von jener einer idealisierten [ZPP] erlaubt es, den Erfolg der Kor-
rektur zu quantifizieren. Wéahrend die allgemein giiltige Korrektur stets gute Ergeb-
nisse liefert, verliert das fiir schwache Phasenobjekte abgeleitete Verfahren rasch sei-
ne Giiltigkeit.

Um die Grenzen der WPOA] aufzuzeigen, ist es aufschlussreich, nicht nur die allgemein
giiltige Korrektur anzuwenden, sondern die Dampfung auch auf intuitive Art und Wei-
se zu korrigieren, wie es genau genommen nur fiir schwache Phasenobjekte moglich ist.
Das intuitive Verfahren besteht darin, alle Raumfrequenzen, die der [aClFilm bedeckt,
durch den Dampfungskoeffizienten zu dividieren. Die korrigierte Bildintensitéit sollte
jener einer idealisierten [ZPPl entsprechen, weshalb eine verschwindende Abweichung
AWPOA(4) zu erwarten wire. Der Index [WPOA] deutet an, dass es sich diesmal nicht
um die allgemein giiltige Korrektur, sondern um das intuitive Verfahren fiir schwache
Phasenobjekte handelt, das nur bei geringer Dicke des Silicium-Kristalls zu annehm-
baren Ergebnissen fiihrt. Sobald die Objektdicke einige Nanometer iibersteigt, gewin-
nen die nichtlinearen Beitrage zunehmend an Bedeutung und es entstehen beachtliche
Abweichungen der korrigierten Bildintensitat, wie in Abbildung (b) gezeigt. Dies
ldasst darauf schliefsen, dass bis auf wenige biologische Objekte praktisch keine schwa-
chen Phasenobjekte existieren, was den Bedarf an allgemein giiltigen Verfahren zur

Korrektur und Rekonstruktion unterstreicht.

Die Holografie mit filmbasierten [ZPP| erfordert drei Aufnahmen derselben Probenstel-
le. Obgleich die Dampfung ein besonderes Vorgehen verlangt, wirkt sich die Forderung
nach drei Aufnahmen im Hinblick auf die Rekonstruktion nicht nachteilig aus. Selbst

mit einer idealisierten [ZPPl wéren drei Phasenkontrast-Aufnahmen erforderlich, um die
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Abbildung 6.5: Darstellung einer filmbasierten [HPPl und der zur Holografie beno-
tigten Blenden. (a) Zeichnung einer filmbasierten [HPP] in der linken Hélfte der [BED]
Im Ursprung des reziproken Raumes liegt der Nullstrahl, der die Kante des [aClFilms
im Abstand |g.| passiert. (b) Zeichnung einer Schlierenkante. Gestreute Elektronen,
die bei ¢, < —|qg.| auf die Blende treffen, scheiden aus dem Abbildungsprozess aus.
(c) Zeichnung eines Steges, der den Streifen |g.| < |g.| bedeckt. Ungestreute Elektro-
nen, die im Nullstrahl enthalten sind, tragen nicht zur Bildentstehung bei.

Objektwelle zu bestimmen, so dass aus der Anwendung einer filmbasierten [ZPP] nicht
unbedingt ein Nachteil entsteht. Allerdings setzt die Holografie mit filmbasierten [ZPP
[aCl Filme mit unterschiedlicher Dicke voraus. Ihre Positionierung in der erfordert

wiederkehrende Justagen, was das Verfahren erschwert.

6.3 Filmbasierte Hilbert-Phasenplatten

Filmbasierte [HPP nutzen das strukturierter @Cl Filme, um in der BFPl der Objek-
tivlinse eine Phasenschiebung ¢ hervorzurufen. Die Kante des [aCFFilms wird bis auf
den Abstand |¢.| an den Nullstrahl angenéhert, wie in Abbildung [6.5] (a) dargestellt. In
Abhéngigkeit von der Filmdicke entsteht eine Phasenschiebung in der einen Hélfte des
Beugungsbildes, wohingegen die andere Hélfte des Beugungsbildes und der Nullstrahl
die BEP] ungehindert passieren. Wie alle [PP| die auf der Wechselwirkung von Elek-
tronen mit Materie beruhen, induzieren auch filmbasierte [HPP] eine Streuung von El-
ektronen in der BEPl Elektronen, welche die [HPP| durchlaufen, unterliegen der Streu-
ung im [aCHFilm. Gestreute Elektronen werden in den Hintergrund verlagert, weshalb
die Objektwelle neben der Phasenschiebung auch eine Dampfung dy erfahrt. Dariiber
hinaus bewirkt die nicht-zentrosymmetrische Gestalt der [HPPl einen charakteristischen
aus hellen und dunklen S&dumen, die das Objekt umgeben. Beide, die Dampfung
und der [DIC] beeinflussen den Kontrast, so dass die Bildintensitdt nicht jener einer
idealisierten [ZPP] entspricht. Insofern sind filmbasierte [HPP] nicht dazu pradestiniert,
Holografie mit [PP] zu betreiben. Vielmehr ist hervorzuheben, dass es sich bei der zen-
trosymmetrischen [ZPP| und der nicht-zentrosymmetrischen [HPP] um zwei von Grund

auf verschiedene Ansétze handelt, um Phasenkontrast zu erzeugen. Der Umstand, dass
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beide Konzepte eine dhnliche Wirkung besitzen und zu einer dhnlichen Ubertragung
fiihren, ist nur im Rahmen der [WPOA| gegeben, weshalb fiir beliebige Objekte nicht
zwingend ein Zusammenhang bestehen muss. In jedem Falle muss der Rekonstruktion
eine Korrektur der Dampfung und des [DIC| vorausgehen, bevor sich die Objektwelle

aus der korrigierten Bildintensitét gewinnen lasst.

N3dherung schwacher Phasenobjekte

Vor der Behandlung der nichtlinearen Bildentstehung soll die Korrektur im Rahmen der
WPOAI diskutiert werden. Dort entspricht die Bildintensitit (2.57) der Uberlagerung

aus einer konventionellen und einer Phasenkontrast-Aufnahme

—d,

1990 1(@) = 6(q) +26(q) E(g)| — -

1+d,
2

sin x(q)
(6.17)

+

isgn(q,) cos x(q)

wobei die Gewichtung durch die Faktoren (1 + d,)/2 gegeben ist. Die konventionelle
Aufnahme ist an der sinusférmigen [PCTTE] zu erkennen, welche fiir die Phasenkontrast-
Aufnahme in eine kosinusférmige Ubertragung iibergeht. Der Kosinus fiir sich genom-
men tritt auch fiir zentrosymmetrische [ZPP| auf. Fiir nicht-zentrosymmetrische [HPP|
kommt jedoch ein Faktor isgn(g,) hinzu, der zu einem charakteristischen [DIC] fiihrt.
Die Korrektur innerhalb der [WPOA] ist daher ein zweistufiger Prozess [Danev2004].
In einem ersten Schritt wird der Beitrag der Phasenkontrast-Aufnahme isoliert. Dies
erfordert eine zuséatzliche konventionelle Aufnahme von derselben Probenstelle, die ge-
wichtet mit (1 — dr)/2 zu I¢9/pp4(q) hinzuaddiert wird. In einem zweiten Schritt
wird der [DIC] beseitigt. Dies geschieht, indem alle Raumfrequenzen |g,| > |g.| mit
—isgn(q,) multipliziert werden. Anschaulich bewirkt die Multiplikation eine Nivellie-
rung der Phasenschiebung. Zwar bedeckt die [HPP] nur die halbe Fliche einer [ZPPl,
jedoch besitzt sie die doppelte Filmdicke, so dass ihre Phasenschiebung nicht /2,
sondern 7 betrigt. Damit die Wirkung einer [HPP jener einer [ZPP| entspricht, muss
die Phase in der einen Hélfte des Beugungsbildes um 7/2 vor- und in der anderen
Halfte um 7/2 zuriickgeschoben werden.

Dariiber hinaus unterscheiden sich [HPP] und [ZPP| hinsichtlich der Raumfrequenzen,
bei welchen die[PPlkeinen Einfluss besitzt. Wahrend dies bei der [ZPP| den kreisrunden
Bereich g < gy, betrifft, wird bei der [HPP|der schmale Streifen |g,| < |g.| nicht vom aCH
Film erfasst. Die korrigierte Bildintensitét einer [HPP] kann nur dann mit jener einer
[ZPP iibereinstimmen, wenn neben dem Nullstrahl keine weiteren Intensititen, insbe-
sondere keine Reflexe, in den Bereich ¢ < ¢;, und |g.| < |g.| fallen. Je nach Anordnung
der Reflexe kann dies eine behutsame Ausrichtung des Objekts erfordern oder sogar

unmoglich sein.



102 6. Holografie mit Phasenplatten

Nichtlineare Bildentstehung

Fiir beliebige Objekte ist die Korrektur weniger anschaulich. Anders als in Gleichung
(6.17), wo jedem Term eine konkrete Bedeutung zugewiesen werden konnte, lasst sich
die nichtlineare Bildintensitét (2.44]) allenfalls in lineare (griin) und nichtlineare (rot)

Beitrage zerlegen

ouiq) Oé—JECI)
IaCH — d2 F " F* / T " / d2 / ...d2 /
oo (@=\dg [, __  F@)VF(@T(q" ad)dqd~+ [, .. d4q
qa/v/<7|qe| q/z/>|qe|
B+ (a) 6-(a)
d ) . d*q . d*q
+dyexplio] |, TF fgi<ial 9
L lgz 1<]gel 97 >1qe|
( 7+(9) 7-(a)
i ) g 6.18)
d ) .d*q +d —1 ..d*q (
dpeplio) [, odd rdeeploid) [
{ 97 >qel 97 <—Iqe]
( 5+(a) 5 (@)
d —1 . d%q . d*q
+dg exp [ i) ﬁqé|<|qe| q +/q;>|qe| d
L 9 <—|gel g |<|gel
{ 853)
... d*q
AN q
gy 1<Igel

Buchstaben von a.(gq) bis £(q) stehen fiir die einzelnen Beitréige. Dabei wird dahinge-
hend unterschieden, ob der Vakuumbereich (g, > |g.|), der aClFilm (¢, < —|q.|) oder
der Streifen (|g.| < |ge|) durchlaufen wurde. Der Index L deutet an, dass die filmbasierte
[HPPI die linke Halfte des Beugungsbildes bedeckt, so dass alle Beitrage mit ¢, < —|q|
eine Dampfung erfahren. Einzige Ausnahme bildet der Beitrag ., (q), wo beide Strah-
len den [aCFFilm durchlaufen und die Dampfung quadratisch auftritt. Wiirde die [HPP
die rechte Halfte des Beugungsbildes bedecken, wéren die jeweiligen Partner, also a_(q)
statt o (q) usw., von der Ddmpfung betroffen. Die nicht-zentrosymmetrische Gestalt
der [HPP) fiihrt dazu, dass nur jeweils einer der Partner eine Phasenschiebung erhélt,
wodurch ein charakteristischer [DIC] entsteht.

Die Korrektur der Dampfung und des [DIC] erfordert fiinf Aufnahmen derselben Pro-
benstelle. Thr Ablauf ist als Flussdiagramm in Abbildung dargestellt. Ausgehend

von der berechneten Objektwelle eines Silicium-Kristalls werden eine konventionelle
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Aufnahme mit Phasenschiebung null

Iy(q) = ay(q) + a_(q) + B4 (q) + B-(q)
+7+(q) +7-(q) +d+(q) +d-(q) +<(q)

(6.19)

zwel Aufnahmen mit Schlierenkante sowie zwei Phasenkontrast-Aufnahmen mit film-
basierter [HPP| simuliert.

In den Aufnahmen mit Schlierenkante
Isp(q) = a_(q) + B-(q) +0_(q) +<(q)

Isr(q) = ai(q) + B+(q) + 0:(q) +<(q)

(6.20)

bedeckt eine Blende mit scharfem Rand entweder die linke (SL) oder die rechte (SR)
Halfte des Beugungsbildes, wie in Abbildung (b) gezeigt. Die Schlierenkante hat
ihren Ursprung in der Fotografie von Schlieren, die bei der Strémung und Vermischung
von Gasen und Fliissigkeiten entstehen, wodurch sie ihren Namen erhielt [Toepler1864].
Elektronen, welche auf die Schlierenkante treffen, scheiden aus dem Abbildungsprozess
aus, weshalb in Iz (q) alle Beitrdge mit ¢, < —|q.| und in Isg(q) alle Beitrige mit

¢z > |¢e| fehlen.

In den Phasenkontrast-Aufnahmen

1;9"(a) = 2oy (q) + a—(q) — d-f+(q) + 5-(q)

— d=y+(q) — dxv-(q) — dx01(q) +0-(q) + €(q)
2% (q) = oy (q) + dza—(q) + B+(q) — d-P-(q)
) = dxv-(q) + 01(q) — dx0_(q) + £(q)

(6.21)

- d7r’7+(q

bedeckt die filmbasierte [HPPl abwechselnd die linke (L) oder die rechte (R) Seite der
[BEPl Dabei handelt es sich um ein und denselben [aCH-Film, der ein und dieselbe Pha-
senschiebung hervorruft. Obgleich die Wahl der Phasenschiebung im Grunde beliebig
ist, soll sie 7 betragen, um den mathematischen Ausdriicken eine kompakte Form zu
verleihen. Der Phasenfaktor exp [in] betragt dann —1, wodurch die betroffenen Beitra-
ge ein negatives Vorzeichen erhalten. Wechselt die [HPP] von der linken auf die rechte
Seite des Beugungsbildes, geht die Phasenschiebung auf den jeweiligen Partner, also
B_(q) statt By (q) usw., iiber.

Gemeinsam bilden , und ein scheinbar unterbestimmtes System aus
fiinf Gleichungen fiir die neun Unbekannten o (q) bis (q). Jedoch tragen nicht alle
Unbekannten fiir alle Raumfrequenzen zur Bildintensitat bei. Strahlen, von welchen der
eine den aCHFilm ¢/, < —|q.| durchlduft, wihrend der andere den Streifen |¢”| < |q.|
passiert, sind Bestandteil von 5, (q). Liegt nur der Nullstrahl innerhalb des Streifens,



104 6. Holografie mit Phasenplatten

muss ¢, den Wert Null annehmen. Dann ist ¢, = ¢/ — ¢, = —¢,, > |¢.|, was bedeutet,
dass .(q) nur fiir g, > |g.| einen Beitrag zur Bildintensitt liefert. Ahnliche Uberle-
gungen lassen sich fiir a1 (q) bis £(q) anstellen. Das Resultat ist in Tabelle 6.2 ange-
fithrt, womit das Gleichungssystem gelost werden kann. Die Losung umfasst zahlreiche

mathematische Ausdriicke, von welchen exemplarisch das Ergebnis

— 1sL/sr “CLHR v
0s(q) = drlswysi(q) — 1 /dﬂggii%, (@) + dry-(a)
v-(q) = Io(q) — Isr(q) — Isi(q),

5. (q) = A2 Isrysi (q) + Isiysr(q) — 1390 (q) — dxy_(q)
+q) = dﬂ(dﬁ—i—l) )

(6.22)

Bi(q) =74+(q) =<(q) =0, ¢ < —2|q]

fiir den Bereich ¢, < —2|g.| angegeben ist. Die gewonnenen Grofen a.(q) bis £(q)

lassen sich zur korrigierten Bildintensitét

e () = ai(q) + a—(q) £ B4 (q) FiB-(q)

+74(q) +7-(q) Fidp(q) £id_(q) +c(q)

(6.23)

zusammensetzen.

Der Vergleich von ((6.23]) mit zeigt, dass nicht nur eine Korrektur der Damp-
fung, sondern auch eine Nivellierung der Phasenschiebung auf den Wert 7/2 statt-
gefunden hat. Wahrend in Gleichung nur jeweils einer der Partner .(q) und
d+(q) eine Phasenschiebung von 7 erhielt, ist die Phasenschiebung in Gleichung
gleichméfig verteilt. Auf beide Partner

entfallt ein Anteil von /2, so dass der Grife (1) / (nl) Beitrag fiir

Phasenfaktor exp [im/2] der imaginédren

Einheit ¢ entspricht. Da nun nicht nur ox(q) (n) 02| > 0
die Dampfung, sondern auch die Ur- B+(q) (1) 0w > |qe]
sache des [DIC] beseitigt ist, sollte die i (q) (n) o > 2lq.]
korrigierte Bildintensitdat mit jener ei-

ner idealisierten [ZPP] iibereinstimmen. 7-(9) (n) Go < —2]g.|
Ob dies zutreffend ist, ldsst sich leicht d+(q) (1) T < —|¢e|
iiberpriifen, indem die korrigierte Bildin- £(q) (1) ¢ =0
tensitdt mit Phasenkontrast-Aufnahmen

verglichen wird, die fiir eine idealisierte Tabelle 6.2: Die Grofen ay(q) bis

[ZPP] simuliert wurden. Ausgangspunkt £(qg) und ihre Beitrage zur Bildinten-

ist erneut die Objektwelle eines Silicium- sitdt. (1: linear, nl: nichtlinear)
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Abbildung 6.6: Korrektur der Dampfung und des [DIC] filmbasierter [HPP| (a) nach
dem allgemein giiltigen und (b) nach dem fiir schwache Phasenobjekte abgeleiteten

Verfahren.

Kristalls, dessen Dicke sich schrittweise von 1,1 nm auf 21,7 nm erhoht. Kristalline Ob-
jekte stellen eine besondere Herausforderung dar, da sich aus der Interferenz ihrer
Reflexe beachtliche nichtlineare Beitrdge ergeben. Fiir jede Objektdicke ¢ des Silicium-
Kristalls werden eine konventionelle Aufnahme Iy(7,t) mit Phasenschiebung null, zwei
Aufnahmen Isi/sp(7,t) mit Schlierenkante sowie zwei Phasenkontrast-Aufnahmen
Iﬁ’CLIfR (r,t) mit filmbasierter [HPPl simuliert (Abbildung W’ dritte Zeile). Die Schlie-
renkante und die filmbasierte [HPPl bedecken entweder die eine oder die andere Halfte
des Beugungsbildes, wobei ihre Kante so verlduft, dass neben dem Nullstrahl kei-
ne weiteren Reflexe in den Streifen |g,| < |g.| fallen. Wéhrend die Schlierenkante
Raumfrequenzen blockiert, bewirkt der [aCIFilm lediglich eine Dampfung von 0,72
bei 300kV [Danev2001a]. Die Phasenschiebung von 7 ist auf eine Seite der [BEP] be-
grenzt, wodurch ein charakteristischer [DIC] entsteht. Die Korrektur eliminiert die Da-
mpfung und den [DIC], woraus die korrigierte Bildintensitat Izgﬁkor(r,t) hervorgeht
(Abbildung vierte Zeile, links). Um das Ergebnis zu verifizieren, werden zwei
weitere Phasenkontrast-Aufnahmen /% Jo(r, 1) fiir eine idealisierte simuliert
(Abbildung vierte Zeile, rechts). Bei gelungener Korrektur stimmt die korrigier-
te Bildintensitdt mit jener einer idealisierten [ZPP {iberein, weshalb die mittlere pro-
zentuale Abweichung

J

m, L/R +7/2

LN () = T2 ()| r
Ajp(t) = 100

[ max [Iffﬂ(r,t)] d?r (624)

geeignet ist, um den Erfolg der Korrektur zu quantifizieren.
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Im idealisierten Umfeld der Simulation, wo storende Einfliisse, wie das Bildrauschen,
vernachléssigt werden, gelingt die Korrektur mit beliebiger Genauigkeit. Entsprechend
wird in Abbildung (a) eine durchweg gute Ubereinstimmung von der korrigierten
Bildintensitidt mit jener einer idealisierten [ZPP] erzielt. Sogar bei grofer Dicke des
Silicium-Kristalls, wo die Reflexe zunehmend an Intensitit gewinnen, entstehen nur
kleinste Abweichungen, die auf numerische Ungenauigkeiten zuriickzufiihren sind. Die
korrigierte Bildintensitdt kann nun in die Rekonstruktion der Objektwelle eingehen,
was es ermoglicht, Holografie auch mit filmbasierten [HPP] zu betreiben.

Um die Grenzen der WPOAl aufzuzeigen, ist es aufschlussreich, nicht nur die allgemein
giiltige Korrektur, sondern auch das fiir schwache Phasenobjekte abgeleitete Verfahren
anzuwenden. In der WPOAI entspricht die Bildintensitét einer filmbasierten [HPP] der
Uberlagerung aus einer konventionellen und einer Phasenkontrast-Aufnahme. In einem
zweistufigen Prozess wird der Beitrag der Phasenkontrast-Aufnahme isoliert und die
Phasenschiebung gleichméfig auf alle Raumfrequenzen verteilt. Die korrigierte Bild-
intensitit sollte nun mit jener einer idealisierten [ZPP| iibereinstimmen, weshalb eine
verschwindende Abweichung A‘L/I//}f OA(t) zu erwarten wire. Der Index [WPOAI deutet
an, dass es sich diesmal nicht um die allgemein giiltige Korrektur, sondern um das fiir
schwache Phasenobjekte abgeleitete Verfahren handelt, das nur bei geringer Dicke des
Silicium-Kristalls zu brauchbaren Ergebnissen fiihrt. Sobald die Objektdicke ansteigt
und die Reflexe an Intensitdt gewinnen, entstehen betréichtliche Abweichungen der
korrigierten Bildintensitét, wie in Abbildung (b) gezeigt.

Die Holografie mit filmbasierten [HPP] erfordert fiinf Aufnahmen derselben Probenstel-
le. Neben der Dampfung entsteht ein charakteristischer [DIC] weshalb der Rekonstruk-
tion eine aufwindige Korrektur vorausgehen muss. Dennoch sind, verglichen mit einer
idealisierten [ZPP| nur zwei weitere Aufnahmen erforderlich, um die Objektwelle zu

bestimmen.

6.4 Anamorphe Hilbert-Phasenplatten

Anamorphe [HPP| dhneln filmbasierten [HPP], nutzen jedoch das Feld kleinster Elektro-
den, um eine Phasenschiebung in einer Hélfte des Beugungsbildes hervorzurufen. Zwar
lasst sich durch den Verzicht auf aCHFilme eine Dampfung der Objektwelle vermeiden,
dennoch handelt es sich um ein nicht-zentrosymmetrisches Konzept, weshalb auch fiir
anamorphe [HPP] ein charakteristischer [DIC] entsteht.

Die Holografie mit anamorphen [HPP setzt eine Korrektur des [DIC] voraus, wobei ih-
re Ahnlichkeit mit filmbasierten [HPD] nahelegt, die allgemein giiltige Korrektur nach
Abschnitt 6.3] anzuwenden. Um die mathematischen Ausdriicke an die neue Problem-

stellung anzupassen, geniigt es, den Dampfungskoeffizienten zu streichen. Allerdings
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existiert eine verbesserte Variante der Korrektur, die es erlaubt, beide Aufnahmen
mit Schlierenkante durch nur eine Dunkelfeld-Aufnahme zu ersetzen. Um abzuleiten,
weshalb sich die Anzahl erforderlicher Aufnahmen um eins reduziert, ist nachzuvollzie-
hen, wie sich das Ausbleiben der Dédmpfung in den Phasenkontrast-Aufnahmen ((6.21))

aulert
I85.(q) = a4 (@) + a—(q) — +(q) + B-(q)

— 4 (q@) —7-(q) — 0,(q) + 6_(q) + £(q)
q) + ﬁ+( ) Bf(Q)
) —7-(g) +0.(q) — 6_(q) +2(q)

Bereits in den ersten Beitrdgen macht sich das Fehlen der Dampfung bemerkbar.
Wihrend in Gleichung (6.21]) jeweils einer der Partner a4 (q) einen Koeffizienten d2
besafs, treten in Gleichung (6.25) beide Partner ohne Vorfaktoren, also in der Summe

(6.25)
I#%(q) = oy (q) +

— 7+\q

a(
(g

((q) = a(q) +a_(q) (6.26)

auf. Auch die korrigierte Bildintensitit enthélt die Summe ((q). Demnach ist
es nicht zwingend erforderlich, o (g) und «_(q) einzeln zu kennen, um die korrigierte
Bildintensitédt zusammenzusetzen. Die Kenntnis ihrer Summe gentigt. Aus Tabelle
geht hervor, dass sowohl a(q) als auch a_(q) fir alle Raumfrequenzen zur Bildin-
tensitéit beitragen. Beide gemeinsam als Summe zu behandeln, verringert die Anzahl
der Unbekannten um eins, womit sich auch die Anzahl der erforderlichen Gleichungen
(oder Aufnahmen) um eins, von fiinf auf vier, reduziert. Voraussetzung ist, dass in
allen beteiligten Aufnahmen o (q) und a_(q) einheitliche Koeffizienten besitzen, was
auf die konventionelle Aufnahme und auf die Phasenkontrast-Aufnahmen (/6.25|)
zutrifft. Einzig in den Aufnahmen mit Schlierenkante treten a (q) und a_(q)
getrennt voneinander auf, weshalb sie durch eine Dunkelfeld-Aufnahme ersetzt werden.
In der Dunkelfeld-Aufnahme

In(q) = ay(q) + a_(q) +v+(q) +v-(q) = ((q@) +v+(q) +7-(q) (6.27)

bedeckt ein Steg den Streifen |¢,| < |g.|, wie in Abbildung [6.5 (c) dargestellt. Der
Nullstrahl scheidet aus dem Abbildungsprozess aus, weshalb in Ip(q) alle linearen Bei-
trige fehlen. Nichtsdestotrotz lassen sich a4 (q) und «a_(q) zu ((q) zusammenfassen,

womit das Gleichungssystem geltst werden kann.

Die Holografie mit anamorphen [HPPl erfordert vier Aufnahmen derselben Probenstelle.
Verglichen mit filmbasierten [HPP|, geniigt eine Aufnahme weniger, um die Objektwelle
zu bestimmen. Dennoch ist die experimentelle Umsetzung anamorpher [HPP| mit erheb-
lichem Aufwand verbunden, weshalb bislang ausschlieflich theoretische Uberlegungen

angestellt wurden.
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Abbildung 6.7: Einfluss des Bildrauschens auf die Korrektur. Die minimale Abwei-
chung A,,;,(t) dient als Nulllinie, auf welche die {ibrigen Kurven zu beziehen sind.
(a) Ahnlicher Versatz in A, (t) und AWPOA(¢). A, (t) verlduft nahe bei A (t),
was bedeutet, dass die allgemein giiltige Korrektur unempfindlich auf Rauschen rea-
giert. (b) Unterschiedlicher Versatz in Ay (t) und AWPO4(¢). AWFOA(4) unterschrei-
tet Ap(t) fir diinne Objekte. Dennoch liefert die allgemein giiltige Korrektur meist
bessere Ergebnisse.

6.5 Diskussion

In den vorangegangenen Betrachtungen wurde nicht beriicksichtigt, dass reale Auf-
nahmen ein endliches Signal-Rausch-Verhéltnis aufweisen. Da jedoch bis zu fiinf Auf-
nahmen an der Korrektur beteiligt sind, ist eine Vervielfachung des Bildrauschens zu
erwarten, was das Ergebnis der Korrektur beeintrachtigt. Um die Auswirkungen des
Bildrauschens zu beurteilen, werden im Folgenden alle Aufnahmen mit einem POISSON-
Rauschen versehen, ehe sie in die Korrektur eingehen. PO1SSON-Rauschen beschreibt
die statistische Natur der Prozesse, die der Detektion von Elektronen zugrundeliegen
[Spence2013|. Sein Ausmafs wird allein durch die Elektronendosis, die Anzahl von Elek-
tronen pro Quadratéangstrom, bestimmt. Typische Werte liegen im Bereich von 103
bis 1071/A2, weshalb die Simulationen fiir eine Dosis von 3,5 x 10°1/A? erfolgten
[Lee2014]. Objekt ist erneut ein Silicium-Kristall in [001] Zonenachsen-Orientierung,
dessen Dicke sich schrittweise von 1,1 nm auf 21,7nm erhoht. Die verrauschten Auf-
nahmen flieffen in die Korrektur ein, aus welcher die korrigierte Bildintensitat her-
vorgeht, die ebenfalls ein Rauschen enthélt. Die korrigierte Bildintensitdt wird mit
Aufnahmen verglichen, die fiir eine idealisierte [ZPP] simuliert wurden. Sie dienen als

Referenz, um zu ermitteln, wie anféllig die Korrektur fiir Rauschen ist.

Die Referenz selbst ist nicht verrauscht, um einer Vervielfachung des Rauschens in

A (t) und Ar/x(t) vorzubeugen. Demnach wird die korrigierte Bildintensitét, die ein
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Rauschen trégt, mit einer nicht verrauschten Referenz verglichen, wodurch selbst bei
erfolgreicher Korrektur eine minimale Abweichung A,,;,,(¢) allein durch das Rauschen
entstehtﬂ Die minimale Abweichung entspricht dem bestmdglichen Ergebnis, das er-
zielt werden kann, sobald verrauschte Aufnahmen an der Korrektur beteiligt sind, wes-
halb ihr Verlauf in Abbildung[6.7| (a) als Nulllinie zu betrachten ist. Kleine Absténde
zur Nulllinie deuten darauf hin, dass die Korrektur trotz des Rauschens gelungen ist.
Grofe Abstéande zur Nulllinie lassen darauf schliefsen, dass eine Vervielfachung des
Rauschens stattgefunden hat.

Die Auswirkungen des Rauschens auf A (¢), AVPO4(¢) und Ag(t), AVFO4() sind in
Abbildung [6.7 dargestellt. Ahnliches gilt fiir A_(t), AWPOA(¢) und Agr(t), AWFOA(R).
Tendenziell bewirkt das Rauschen einen vertikalen Versatz der Kurven aus Abbildung
und [6.6] wodurch selbst bei geringer Dicke des Silicium-Kristalls endliche Abwei-
chungen entstehen.

Fiir filmbasierte [ZPPl betréigt der Versatz etwa zwei Prozent, wie in Abbildung [6.7] (a)
gezeigt. In der [WPOA] wo jede Aufnahme gesondert, auf intuitive Art und Weise kor-
rigiert werden kann, ist kein starker Einfluss des Rauschens zu erwarten. Entsprechend
verlduft AW FO4(¢) fiir diinne Objekte nahe bei A,,;,(t), steigt jedoch rasch an, sobald
die Objektdicke zunimmt und die nichtlinearen Beitrdge an Bedeutung gewinnen. An-
ders verhélt es sich mit der allgemein giiltigen Korrektur, die drei Aufnahmen erfordert,
weshalb mit einer Vervielfachung des Rauschens zu rechnen ist. Dennoch stimmt A (%)
nahezu mit A,,;,(t) iiberein, was bedeutet, dass sich die allgemein giiltige Korrektur
robust im Bezug auf Rauschen verhélt.

Fiir filmbasierte PPl ist der Versatz in Az (t) und AVPO4(¢) unterschiedlich, wie in
Abbildung (b) dargestellt. Der Unterschied ist darauf zuriickzufithren, dass die all-
gemein giiltige Korrektur fiinf Aufnahmen erfordert, wohingegen in der [NPOA| zwei
Aufnahmen geniigen, weshalb die allgemein giiltige Korrektur zu einer Vervielfachung
des Rauschens neigt. Da AWFPO4(t) rasch ansteigt und Ap(¢) allmihlich abfillt, exis-
tiert ein Bereich geringer Objektdicke, in welchem die WPOA] der allgemein giiltigen
Korrektur {iberlegen ist. Allerdings sind der Probenpraparation Grenzen gesetzt, wes-
halb derart diinne Objekte selten vorzufinden sind.

Ebenso konnen falsche [PP| Parameter das Ergebnis der Korrektur beeintriachtigen. Die
Eigenschaften filmbasierter [PP]liegen hiufig nicht mit beliebiger Genauigkeit vor. Ver-
lassliche Werte fiir Dampfung und Phasenschiebung liefert die OFF-AXIS Holografie
[Lehmann2002] oder die Regression der PCTE] im Diffraktogramm [Barthel2010), Da-
nev2009]. Weniger zuverldssig sind theoretische Ansétze, welche die [PP| Parameter an-
hand der Filmdicke ermitteln [Malis1988|. Zwar geben Querschnittsproben oder die

T Um A,,in(t) zu bestimmen, wird auch die Referenz ausnahmsweise mit einem Rauschen belegt
und mit der nicht verrauschten Referenz verglichen. Alle Unterschiede sind dann allein auf das
Rauschen zuriickzufiithren, wodurch sich die minimale Abweichung ermitteln lésst.
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Abbildung 6.8: Einfluss von falschen [PP|] Parametern auf die Korrektur. Die Kor-
rektur erfolgt bewusst mit falschen Angaben fiir Ddémpfung und Phasenschiebung,
wobei die Achsen angeben, wie weit die [PP] Parameter von ihren tatséichlichen Werten
entfernt liegen. Die resultierende Abweichung A ist farbkodiert dargestellt.

Elektronenenergieverlustspektroskopie Aufschluss tiber die Filmdicke, jedoch
werden die Eigenschaften filmbasierter [PP so vielfaltig beeinflusst, dass theoretische
Ansétze der Wirklichkeit selten gerecht werden. Um die Auswirkungen solcher Un-
genauigkeiten zu beurteilen, wird die Korrektur bewusst mit falschen [PP|] Parame-
tern durchgefiihrt, die bis zu 15 % von ihren tatsidchlichen Werten entfernt liegen. Aus-
gangspunkt ist die filmbasierte [HPP] aus Abschnitt deren Démpfung und Phasen-
schiebung 0,72 und 7 betragt. Flielen stattdessen Werte zwischen 0,72 £+ 0,11 und
m + 0,157 in die Korrektur ein, entstehen Abweichungen der korrigierten Bildintensi-
tat, wie in Abbildung gezeigt. Horizontal und vertikal ist angegeben, wie weit die
[PPl Parameter von ihren tatsichlichen Werten entfernt liegen. Farbkodiert dargestellt
ist die Abweichung der korrigierten Bildintensitit von jener einer idealisierten [ZPPl
Objekt ist erneut ein Silicium-Kristall in [001] Zonenachsen-Orientierung, dessen Dicke
10,9 nm betrdgt. Storende Einfliilsse, wie das Bildrauschen, sind vernachlassigt. An-
nehmbare Abweichungen Aj treten auf, solange die Eigenschaften filmbasierter [PT]
mit bis zu 5% Genauigkeit vorliegen.

Schlieflich beeinflusst die Stabilitdt des Transmissionselektronenmikroskops die Zuver-
lassigkeit der Korrektur. Der stindige Wechsel zwischen filmbasierten [PP] und Blen-
den erfordert wiederkehrende Justagen, was es erschwert, alle Abbildungen unter iden-
tischen Bedingungen aufzunehmen. Insgesamt erfordert die Korrektur der Dampfung
zusitzliche Anstrengungen, die sich durch den Einsatz elektrostatischer [PP] vermeiden
lassen. Dennoch kann sich der Aufwand lohnen, bedenkt man, dass durch die tragende
Struktur elektrostatischer [PP] ein Verlust von Information entsteht, wohingegen der

CHFilm filmbasierter [PP] lediglich die Ubertragung dampft.
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7 Phononenstreuung
in der Phasenkontrast-

Transmissionselektronenmikroskopie

Phasenkontrast entsteht durch die Interferenz der ungestreuten und gestreuten Anteile
der Objektwelle, was voraussetzt, dass die beteiligten Elektronen kohéarent, das heift
zur Interferenz fahig, sind. Neben gerétespezifischen Eigenschaften, welche die Kohé-
renz von vornherein begrenzen, beeinflusst auch die inelastische Streuung im Objekt
die Fahigkeit zur Interferenz. Treten die Elektronen mit dem Objekt in Wechselwir-
kung, finden verschiedene inelastische Prozesse statt, die mit Energieverlusten einher-
gehen. Zwischen den elastisch und inelastisch gestreuten Anteilen der Objektwelle be-
steht im Allgemeinen keine Kohédrenz [Verbeeck2011]. In diesem Kapitel wird unter-
sucht, wie viele Elektronen von der inelastischen Streuung betroffen sind, um ihren
Einfluss auf die Phasenkontrast{TEM] zu beurteilen.

Wesentliche inelastische Prozesse, welche die Kohérenz zerstoren, sind die Ionisation
sowie die Plasmonen- und Phononenstreuung. Bei der Ionisation wird ein Elektron aus
einer inneren Schale eines der im Objekt vorhandenen Atome herausgelost. Die Ener-
gieverluste liegen im Bereich der typischen Bindungsenergien und betragen bis zu ei-
nigen Kiloelektronenvolt. Allerdings ist der Prozess eher selten, weshalb die Ionisation,
verglichen mit der Plasmonen- und Phononenstreuung, eine untergeordnete Rolle spielt.
Bei der Plasmonenstreuung werden freie Ladungstrager im Objekt in Schwingung ver-
setzt, wodurch Energieverluste von 10 bis 30 eV entstehen. Plasmonen bestimmen zahl-
reiche optische Eigenschaften, wie Glanz, Mattheit oder die Farbe von Materialien. Bei
der Phononenstreuung treten die Elektronen mit thermischen Oszillationen des Gitters
in Wechselwirkung. Phononen sind Quasiteilchen, die sowohl erzeugt als auch vernich-
tet werden konnen. Bei Raumtemperatur iiberwiegt die Erzeugung, weshalb sich das
Objekt im Strahl zusehends erwérmt. Die Energieverluste sind gering und belaufen sich
auf etwa 25 meV bei Raumtemperatur.

Alle inelastischen Prozesse haben gemein, dass ihre theoretische Beschreibung oft un-
vollstédndig und ihre Simulation aufwéndig ist [Dinges1995]. Einzige Ausnahme bil-
det die FROZEN LATTICE-N#herung, welche die Phononenstreuung beschreibt |[Rose-
nauer2008a, VanDyck2009]. Um die kollektive Oszillation des Gitters nachzuahmen,
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Abbildung 7.1: Ausmafs und Verteilung der thermisch diffusen Intensitit im
Beugungsbild (U =200kV, M¢ = 0,25 A2, Mg = 0,50 A2, My, = 0,64 A2, N = 100).
DEBYE-Parameter M nach |[Haridasan1990], [Sears1991] und |[Rosenauer2008al. (a)

Berechnete Beugungsbilder fiir Graphit, Silicium und Gold in [001] Zonenachsen-
Orientierung bei einer Objektdicke von 20nm. (b) Bruchteil inelastisch gestreuter
Elektronen.

erhalten alle Atome eine statistische Auslenkung aus ihrer Ruhelage. Es entsteht eine
feste Konfiguration des Gitters, wo jedes Atom, @hnlich einer Momentaufnahme, auf
seiner Position eingefroren ist. Die FROZEN LATTICE-Naherung beruht darauf, dass
die schnellen Elektronen das Objekt verlassen, ehe die tragen Atome ihre Position nen-
nenswert verandern. Jedes Elektron findet eine andere Konfiguration des Gitters vor,
weshalb das Beugungsbild der inkohérenten Uberlagerung vieler Momentaufnahmen
entspricht.

Abbildung|7.1| (a) zeigt die mit dem Programmpaket STEMSIM berechneten Beugungs-
bilder fiir Graphit, Silicium und Gold, wobei die Objektdicke jeweils 20 nm betragt
[Rosenauer2008b|. Die Auslenkung der Atome stort die periodische Struktur des Git-

ters, wodurch Elektronen aus den BRAGG-Reflexen in den diffusen Hintergrund des

Beugungsbildes verlagert werden, weshalb die Phononenstreuung auch als thermisch
diffuse Streuung bezeichnet wird. Der Vergleich verschiedener Elemente zeigt, dass
bei hohen Ordnungszahlen zunehmend thermisch diffuse Intensitét entsteht. Dariiber
hinaus treten mit steigender Objektdicke immer mehr Elektronen mit Phononen in
Wechselwirkung, weshalb dicke Objekte einen ausgepragten Untergrund aufweisen.

Im Hinblick auf die Phasenkontrast{TEM]ist von besonderem Interesse, zu welchen Tei-
len die Elektronen, die auf das Objekt treffen, elastisch oder inelastisch gestreut wer-
den. Um den Anteil der inelastischen Streuung zu ermitteln, werden die Beugungsbilder
aus Abbildung [7.1] (a) bei unterschiedlicher Objektdicke von 0 bis 120 nm berechnet.

In jedem der Beugungsbilder wird die thermisch diffuse Intensitdt bestimmt und zur
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Abbildung 7.2: Einfluss der Phononenstreuung auf die Phasenkontrast{TEM]

(U=200kV, M =0,25A2, Mg; = 0,50 A2, My, = 0,64 A%, N =100). (a) Bruchteil der
thermisch diffusen Intensitét, der die Blende passiert. (b) Anteil inelastisch gestreuter
Elektronen an der gesamten, zur Abbildung beitragenden Intensitét.

Anzahl der einlaufenden Elektronen in Relation gesetzt. Abbildung (b) zeigt, dass
die inelastische Streuung in Gold steil ansteigt und rasch in eine Sattigung iibergeht,
wohingegen die Kurven fiir Silicium und Graphit nur allméhlich zunehmen. Selbst bei
einer Objektdicke von 120 nm werden in Silicium weniger als die Hélfte und in Graphit
nur 14 % der einlaufenden Elektronen thermisch diffus gestreut.

Nicht alle der inelastisch gestreuten Elektronen sind am Abbildungsprozess beteiligt.
Abbildung (a) zeigt, dass sich der diffuse Hintergrund {iber weite Bereiche des re-
ziproken Raumes erstreckt. Sogar bei Reflexen fiinfter und héherer Ordnung, die weit
jenseits der Auflosungsgrenze moderner Geréte liegen, ist thermisch diffuse Intensitét
vorhanden. Beitrdge von Elektronen oberhalb der Auflésungsgrenze mindern lediglich
das Signal-Rausch-Verhéltnis, ohne einen Mehrwert an Information zu schaffen. Des-
halb werden Blenden in die [BEP| der Objektivlinse eingebracht, um in grofse Winkel
gestreute Elektronen vom Abbildungsprozess auszuschliefsen. Die Auflosungsgrenze des
CM 200 FEG/ST betrédgt 0,14 nm, was einer Blende vom Durchmesser des Kreises in
Abbildung[7.1] (a) entspricht. Abbildung[7.2] (a) zeigt, dass sich nur wenige der inelas-
tisch gestreuten Elektronen innerhalb des Kreises befinden. Beinahe unabhéngig von
der Objektdicke passiert ein fester Prozentsatz der thermisch diffusen Intensitét die
Blende, der fiir Graphit und Silicium etwa 10 %, fir Gold ungefihr 5% betragt.
Neben der thermisch diffusen Intensitédt sind in der Blende auch diskrete BRAGG-
Reflexe vorhanden, die infolge der elastischen Streuung entstehen. Elektronen aus den
BRrAGG-Reflexen sind vollstdandig kohédrent, wohingegen der diffuse Hintergrund nicht
zur Interferenz fahig ist. Letztlich entscheidend ist, in welchem Verhéltnis die kohéren-

te und inkohérente Intensitit zueinander stehen, das heifit, welcher Anteil der in der
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Blende enthaltenen Elektronen auf den diffusen Untergrund entfillt. Abbildung[7.2](b)
zeigt, dass die inelastisch gestreuten Elektronen nur einen Bruchteil der Intensitét in
der Blende darstellen. Gold besitzt den steilsten Anstieg der drei Kurven, die fiir Sili-
cium und Graphit nur allméhlich zunehmen. Selbst bei einer Objektdicke von 120 nm
werden in Silicium weniger als 10 % und in Graphit nur 2% der zur Abbildung beitra-
genden Elektronen thermisch diffus gestreut.

Insgesamt ist ein geringer Einfluss der Phononenstreuung auf die Phasenkontrast{TEM]
zu erwarten. Die Streuung in groke Winkel hat zur Folge, dass sich die inelastisch ge-
streuten Elektronen iiberwiegend aufterhalb der Blende befinden. Insbesondere bei nie-
deren Ordnungszahlen, wo die Erzeugung von Phasenkontrast von besonderem Interes-
se ist, sind die Beitrage der thermisch diffusen Intensitét aufterordentlich gering. Nichts-
destotrotz ist hervorzuheben, dass die vorangegangenen Betrachtungen ausschliefslich
die Phononenstreuung beriicksichtigen, ohne eine Aussage iiber weitere inelastische
Prozesse zu treffen. Aufschlussreich wére eine dhnliche Untersuchung der Plasmonen-
streuung, die bei groferer Objektdicke dominiert und die Elektronen in vergleichswei-

se kleine Winkel streut.
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8 Zusammenfassung

In jlingster Zeit werden in der Transmissionselektronenmikroskopie (TEM]) verstérkt
Phasenplatten (PP]) eingesetzt, um schwache Phasenobjekte abzubilden, die andern-
falls keinen Kontrast erzeugen. Géngige Praxis ist es bislang, die Aberrationen des
abbildenden Systems zur Abbildung zu nutzen, wobei die Objektivlinse mit starkem
Defokus betrieben wird. Demgegeniiber liefern [PP] auch bei verschwindendem Defokus

ausreichend Phasenkontrast, um das Objekt detailgetreu und scharf wiederzugeben.

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit [PP] auf Basis diinner strukturierter Filme, wel-
che in die hintere Brennebene (BEP]) der Objektivlinse eingebracht werden, um dort
eine Phasenschiebung zwischen ungestreuten und gestreuten Elektronen hervorzurufen.
An die Materialien, aus welchen [PP] bestehen, werden hohe Anforderungen gestellt.
Zum einen ist eine hohe elektrische Leitfahigkeit erforderlich, um eine elektrostatische
Aufladung der [PPl zu unterbinden. Zum anderen ist ein geringes Streuvermogen wiin-
schenswert, da die Streuung von Elektronen in der [PP] den Phasenkontrast reduziert.
Ferner muss BRAGG-Beugung durch eine amorphe Struktur der Materialien vermie-
den werden. Meist kommen Filme aus amorphem Kohlenstoff (all) zum Einsatz, die
jedoch unter dem Einfluss hochenergetischer Elektronen rasch degenerieren. Ungeach-
tet ihrer kommerziellen Verfiigbarkeit bleibt die Anwendung [aClFilm basierter [PP
schwierig, weshalb die Suche nach alternativen Materialien von grofsem Interesse ist.
Dariiber hinaus riickt die theoretische Beschreibung der Bildentstehung zunehmend ins

Zentrum der gegenwértigen Forschung.

Ziel der vorliegenden Arbeit war es, das bestehende Konzept filmbasierter [PP] weiter zu
entwickeln und ein umfassendes Versténdnis der Bildentstehung zu erlangen. Schwer-
punkt bildeten HILBERTIPPl wo der [aClFilm die Halfte des Beugungsbildes bedeckt.
Erste Anwendungen [aCLFilm basierter PPl ergaben, wie erwartet, dass mit der Verwen-
dung eines[aClFilms Schwierigkeiten einhergehen, welche die Lebensdauer filmbasierter
[PP] begrenzen. Unter dem Einfluss hochenergetischer Elektronen erfahrt der aCHFilm
eine irreversible Degeneration, die eine elektrostatische Aufladung bewirkt. Weitere
Bemiihungen der vorliegenden Arbeit galten daher der Suche nach alternativen Ma-
terialien, was auf die Materialklasse der metallischen Gléser fiithrte. Metallische Gla-
ser sind Legierungen, welche eine hohe elektrische Leitfahigkeit bei zugleich amorpher

Struktur aufweisen. In Kapitel 4 wurde eine Zirconium- und eine Palladium-basierte
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Legierung im Hinblick auf ihre Eignung als filmbasierte [PP] untersucht. Als entschei-
dend erwies sich der Gehalt an oxidbildenden Komponenten, durch welche elektrisch
isolierende Oxidschichten an der Oberflache filmbasierter [PP] entstehen. Besonders war
die Zirconium-basierte Legierung, die ausschlieflich unedle Komponenten enthélt, von
der Oxidation betroffen. Allerdings ist die Legierung durch ein {iberraschend gerin-
ges Streuvermogen charakterisiert, was die Entstehung von Phasenkontrast grundsétz-
lich positiv beeinflusst. Der Umstand, dass auch die oxidationsbesténdige Palladium-
basierte Legierung eine elektrostatische Aufladung erfuhr, deutet darauf hin, dass eine
hohe elektrische Leitfahigkeit nicht geniigt, um gute Eigenschaften fiir filmbasierte PP
zu gewahrleisten. Inwiefern andere Aspekte von Bedeutung sind, miissen weitere Un-

tersuchungen zeigen.

Nicht zuletzt aus Griinden der Oxidationsbestandigkeit liegt es nahe, filmbasierte [PP]
aus reinen Edelmetallen zu fertigen. Edelmetalle besitzen die hochste elektrische Leit-
fahigkeit aller Elemente, neigen jedoch zur Kristallisation. Bevorzugt entstehen nano-
kristalline Strukturen, die eine Beugung bewirken, sobald sie in die [BFP| eingebracht
werden. Weiteres Ziel der vorliegenden Arbeit war es daher, ein theoretisches Modell
zu entwickeln, das den Einfluss kristalliner [PP] auf die Bildentstehung beschreibt. In
Kapitel [5| wurde ein Modell vorgestellt, das die Eigenschaften mono- und nanokristal-
liner [PPl unmittelbar aus ihrer Struktur ableitet. Die wesentlichen Ergebnisse lassen

sich wie folgt zusammenfassen:

e Die Phasenschiebung kristalliner [PP| wird durch die Filmdicke und kristallogra-
fische Eigenschaften, wie die Struktur und die Orientierung der Korner, beeinflusst.
Koérner verschiedener Orientierung verursachen unterschiedliche Phasenschiebungen,
weshalb ausschlieflich monokristalline [PP] eine homogene Phasenschiebung hervorru-
fen. Nanokristalline [PP| erzeugen abhéngig vom Grad ihrer Texturierung eine inho-
mogene Phasenschiebung, die fiir willkiirlich orientierte Korner in ein Phasenrauschen

iibergeht.

e Die Beugung an kristallinen [PP| bewirkt eine Verschiebung von Bildinformation
in der Bildebene. Betrag und Richtung der Verschiebung sind durch die kristallografi-

schen Eigenschaften der Korner gegeben.

. Erste experimentelle Erfahrungen mit Au-Film basierten [PP|bestétigten die theo-

retischen Vorhersagen.

In Vorarbeiten wurde die Holografie mit [PP] entwickelt, die es erlaubt, Amplitude und
Phase der Objektwelle aus drei Aufnahmen mit unterschiedlicher Phasenschiebung zu
rekonstruieren. Elektrostatische [PPlsind zur Holografie pradestiniert, da ihre Phasen-
schiebung variabel ist, wohingegen die Phasenschiebung filmbasierter [PP| durch die

Filmdicke fest vorgegeben ist. Die Filmdicke beeinflusst nicht nur die Phasenschie-
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bung, sondern auch das Streuvermégen in der [BFPL Mit steigender Filmdicke werden
die Elektronen zunehmend in der [PPl gestreut, wodurch eine Dampfung der Objektwel-
le entsteht. Die Démpfung reduziert den Phasenkontrast, was die quantitative Auswer-
tung der Aufnahmen erschwert und das Ergebnis der Holografie verfialscht. Deshalb
muss der eigentlichen Rekonstruktion eine Korrektur der Dampfung vorausgehen. In
Kapitel [6] wurden geeignete Verfahren zur Korrektur der Dampfung vorgestellt und
anhand von Bildsimulationen verifiziert. Gegenstand der Betrachtung waren sowohl
ZERNIKE- (ZPP) als auch HILBERTIPPI (HPP)). Die wesentlichen Ergebnisse lassen

sich wie folgt zusammenfassen:

e Die Verwendung von filmbasierten [ZPP|wirkt sich im Hinblick auf die Rekonstruk-
tion nicht nachteilig aus. Beide, die Holografie mit elektrostatischen [PPlund jene mit
filmbasierten [ZPP| erfordern drei Aufnahmen mit unterschiedlicher Phasenschiebung.
Allerdings ist der Einsatz von filmbasierten [ZPP] mit groferem Aufwand verbunden.
Wihrend die Phasenschiebung elektrostatischer [PPlvariabel ist, setzt die Holografie mit
filmbasierten [ZPP|laCl Filme mit unterschiedlicher Dicke voraus. Thre Positionierung in

der [BFP) verlangt wiederkehrende Justagen, was das Verfahren erschwert.

e  Die Asymmetrie von filmbasierten [HPP] verursacht einen charakteristischen Diffe-
rential-Interferenz-Kontrast (DIC)), der zusétzlich in Erscheinung tritt. Dampfung und
[DIC] bediirfen der Korrektur, wodurch sich die Anzahl der benétigten Aufnahmen von
drei auf fiinf erhoht.

Phasenkontrast entsteht durch Interferenz, was voraussetzt, dass die beteiligten Elek-
tronen kohérent, das heifst zur Interferenz fahig, sind. Inelastische Prozesse, wie die
Phononen- oder Plasmonenstreuung im Objekt, zerstoren die Kohérenz, so dass in-
elastisch gestreute Elektronen nicht in der Lage sind, Phasenkontrast zu erzeugen.
In Kapitel [7] wurde der Einfluss der Phononenstreuung auf die Phasenkontrast{TEM]
untersucht. Obgleich mit steigender Ordnungszahl und wachsender Objektdicke im-
mer mehr Elektronen mit Phononen in Wechselwirkung treten, ist ihr Einfluss auf die
Phasenkontrast{TEM| gering. Der Groftteil der an Phononen gestreuten Elektronen wird
in grofe Winkel jenseits der Auflésungsgrenze gangiger Transmissionselektronenmikro-
skope gestreut, wo sie durch Blenden von der Bildentstehung ausgeschlossen werden

konnen.

Ausblick

Insgesamt wurden wichtige Erkenntnisse tiber die Anwendung und Funktionsweise von
filmbasierten [PP| gewonnen, die den gegenwértigen Stand der Forschung sowohl auf
der experimentellen als auch theoretischen Ebene voranbrachten. Mit filmbasierten [PP]

aus Edelmetallen und metallischen Glasern erschliefen sich vollkommen neue Materi-
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alklassen in der Phasenkontrast{TEMI| Obgleich die Frage nach dem optimalen Material
nicht abschlieffend beantwortet werden konnte, waren die ersten Erfahrungen mit Me-
tallen durchaus vielversprechend. Insbesondere die Gruppe der metallischen Gléaser,
die neben den bereits untersuchten noch zahlreiche weitere Legierungen enthéalt, muss

Gegenstand der zukiinftigen Forschung sein.
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