
Atomar auflösende
off-axis-Elektronenholographie mit

zwei Biprismen

vorgelegt von
Diplom-Physiker

Florian Genz

aus Berlin

Von der Fakultät II - Mathematik und Naturwissenschaften
der Technischen Universität Berlin

zur Erlangung des akademischen Grades

Doktor der Naturwissenschaften
- Dr. rer. nat. -

genehmigte Dissertation

Promotionsausschuss:
Vorsitzender:
Gutachter:
Gutachter:

Prof. Dr. Mario Dähne
Prof. Dr. Michael Lehmann
Prof. Dr. Josef Zweck

Tag der wissenschaftlichen Aussprache: 24.11.2014

Berlin 2014





Inhaltsverzeichnis

1 Elektronenholographie im Transmissionselektronenmikroskop 5

2 Transmissionselektronenmikroskopie 9

2.1 Eingangsüberlegungen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 9

2.2 Der Geräteaufbau . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 11

2.3 Bildentstehung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 13

2.3.1 Abbildungstheorie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 13

2.3.2 Abbildungsfehler . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 15

2.3.3 Kontrasttransfer . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18

2.4 Bildfehlerkorrektur . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 20

2.4.1 Bildfehlerbestimmung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 20

2.4.2 Cs-Korrektor . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 21

3 Konventionelle o�-axis-Elektronenholographie 23

3.1 Hologrammentstehung und -eigenschaften . . . . . . . . . . . . . . . . 24

3.1.1 Hologrammbreite und Streifenabstand . . . . . . . . . . . . . 24

3.1.2 Hologrammintensität . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 27

3.2 Hologrammqualität . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 29

3.3 Kontrastdämpfung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 30

3.3.1 Berechnung der Dämpfungsfunktionen . . . . . . . . . . . . . 30

3.3.2 Modulationstransferfunktion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 32

3.3.3 Partielle Kohärenz . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 33

3.3.4 Mechanische Instabilität . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 38

3.4 Hologrammrekonstruktion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 43

3.4.1 Numerische Bildfehlerkorrektur . . . . . . . . . . . . . . . . . 44

1



Inhaltsverzeichnis

3.5 Artefakte . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 46

3.5.1 Fresnel-Beugungssäume . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 46

3.5.2 Vignettierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 47

3.5.3 Fenster-E�ekt und geometrische Verzerrung . . . . . . . . . . 48

3.6 Simulation von Interferogrammen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 49

3.7 Optimierungsansätze . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52

4 Experimentelle Rahmenbedingungen 53

4.1 Genutztes Mikroskop . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 53

4.2 Beleuchtungssystem . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 53

4.2.1 Elliptische Beleuchtung mit Gun- und Kondensorstigmatoren . 54

4.2.2 2- und 3-Kondensorbeleuchtung . . . . . . . . . . . . . . . . . 55

4.3 Rauschtransferfunktion von Leerhologrammen . . . . . . . . . . . . . 58

4.4 Lorentz-Modus . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 59

4.5 Zusammenfassung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 62

5 Optimierte Biprismaposition 63

5.1 Ein�uss der Vergröÿerung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 63

5.1.1 Theorie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 64

5.1.2 Anwendung auf das Mikroskop . . . . . . . . . . . . . . . . . 65

5.2 Auswirkung der Optimierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 66

6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen 71

6.1 Aufbau . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71

6.2 Hologrammeigenschaften . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 73

6.2.1 Hologrammbreite und Streifenabstand . . . . . . . . . . . . . 73

6.2.2 Veranschaulichung des Strahlgangs . . . . . . . . . . . . . . . 75

6.3 Ein�uss der Durchstrahlbarkeit des Biprismas . . . . . . . . . . . . . 78

6.4 Besonderheiten . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 80

6.5 Biprismaschatten . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 82

6.6 Vermeidbarkeit der Biprisma-Artefakte . . . . . . . . . . . . . . . . . 85

6.6.1 Fresnel-Beugungssäume . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 85

6.6.2 Vignettierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 86

6.7 Optimales Setup für atomar aufgelöste Holographie . . . . . . . . . . 91

6.7.1 Streifenkontrastdämpfung bei zwei Biprismen . . . . . . . . . 91

6.7.2 Biprismaausrichtung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 93

2



Inhaltsverzeichnis

6.7.3 Bestimmung der partiellen räumlichen Kohärenz . . . . . . . . 93

6.7.4 Bestimmung der Biprismavibration . . . . . . . . . . . . . . . 94

6.7.5 Optimales Spannungsverhältnis . . . . . . . . . . . . . . . . . 95

6.8 Gekreuzte Biprismen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 96

6.8.1 Multiinterferenzhologramme . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 96

6.8.2 Rekonstruktion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 100

6.8.3 Demonstration an einer Latexkugel . . . . . . . . . . . . . . . 101

6.8.4 Fazit . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 106

6.9 Weitere Optimierungsansätze . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 107

6.10 Zusammenfassung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 108

7 Vergleich 80 kV- und 300 kV-Holographie 109

7.1 Ausgangslage . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 109

7.2 Kontrast . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 111

7.2.1 Modulationstransferfunktion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 111

7.2.2 Partielle räumliche Kohärenz . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 111

7.2.3 Hologrammbreite und Streifenabstand . . . . . . . . . . . . . 112

7.2.4 Biprismavibration . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 114

7.3 Qualität der rekonstruierten Phase . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 115

7.4 Zusammenfassung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 116

8 Anwendungen 119

8.1 Phasenschiebung durch einzelne Atome . . . . . . . . . . . . . . . . . 119

8.2 Goldkristall . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 121

8.2.1 Vergleich konventionelles und 2-Biprisma-Setup . . . . . . . . 122

8.2.2 Hologrammrekonstruktionen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 123

8.3 Galliumnitrid . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 126

8.3.1 300 kV . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 126

8.3.2 80 kV . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 132

9 Zusammenfassung und Ausblick 137

Literaturverzeichnis 141

A Liste der wichtigsten Symbole und Formelzeichen 153

3





1 Elektronenholographie im

Transmissionselektronenmikro-

skop

Das erste Elektronenmikroskop wurde in den frühen dreiÿiger Jahren von Ernst

Ruska (1906-1988, Abb. 1.1) am Hochspannungsinstitut der Technischen Hochschu-

le Berlin (heute: Technische Universität Berlin) entwickelt und anhand der Durch-

strahlung dünner Aluminiumfolien demonstriert [2�4]. Für diese Leistung � und

deren enorme Bedeutung nicht nur für die Physik, sondern auch die Chemie und

Biologie [5] � erhielt er 1986 gemeinsam mit den Konstrukteuren des ersten funkti-

onsfähigen Rastertunnelmikroskops, Heinrich Rohrer und Gerd Binnig, den Nobel-

preis für Physik.

Seit dem ersten Prototypen be�ndet sich das Elektronenmikroskop, wie alle tech-

Abb. 1.1: Ernst Ruska, Aufnahme aus dem Jahr 1981 [1].
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1 Elektronenholographie im Transmissionselektronenmikroskop

nischen Gerätschaften, im stetigen Prozess der Optimierung und Leistungsverbes-

serung. Ausgehend von Ernst Ruskas ersten Experimenten, bei denen er im Jahr

1933 eine Au�ösung von etwa 50 nm erzielt hat [6], haben alle Komponenten �

von der Elektronenquelle über das Abbildungssystem bis hin zur Photoplatte bezie-

hungsweise Kamera � einen kontinuierlichen Entwicklungsprozess durchlaufen, der

zu einem heute erzielbaren Au�ösungsvermögen von rund 0,5 nm geführt hat, also

zu einer beachtlichen Verbesserung der Au�ösungsgrenze um den Faktor 100 [7]. Die

theoretischen Hintergründe, insbesondere die Bildentstehung und dabei auftretende

Abbildungsfehler, sind in Kapitel 2 dargestellt.

Eine spezielle Untersuchungsmethode im Transmissionselektronenmikroskop ist

die Elektronenholographie, mittels welcher nicht nur die Intensität, wie es bei kon-

ventioneller Transmissionselektronenmikroskopie geschieht, sondern Amplitude und

Phase der Elektronenwelle gespeichert und ausgewertet werden können [8�10]. Die

Idee der Holographie stammt von Dennis Gabor aus dem Jahr 1948 und war da-

mals für Elektronenmikroskope konzipiert, wurde aber erstmals mit sichtbarem Licht

durchgeführt (Abb. 1.2) [11]. Die Verfügbarkeit der Phaseninformationen im Rah-

men der Elektronenholographie hat bereits vielfach ihren Nutzen bewiesen. So ge-

lang beispielsweise die Vermessung von magnetischen Domänen [12, 13] und die

des mittleren inneren Potentials [14, 15] oder etwa die Bestimmung von Potenti-

alverteilungen [16, 17] und von Verspannungsfeldern [18]. Es wird in verschiedene

Ausprägungen der Elektronenholographie unterschieden, vor allem in die inline- und

o�-axis-Holographie [19�21], wobei letztere Gegenstand dieser Arbeit ist. Die Grund-

prinzipien der Elektronenholographie mit einem Biprisma inklusive der auftretenden

Artefakte und Rekonstruktionsmöglichkeiten sind Gegenstand von Kapitel 3.

Auch die Beleuchtungsoptionen im Transmissionselektronenmikroskop sind zahl-

reicher geworden und ermöglichen durch verbesserte Schottky-Feldemissionsquellen

vorteilhaftere Bedingungen für Elektronenholographie [22]. Bei der speziell auf Ko-

härenz ausgelegten Beleuchtung für die Aufnahme von Elektronenhologrammen ist

es möglich, verschiedene Linsen- und Stigmatorkombinationen zu verwenden. Die

verschiedenen Beleuchtungsoptionen werden in Kapitel 4 behandelt.

Die Elektronenholographie durchläuft ebenfalls einen kontinuerlichen Entwick-

lungsprozess, um die Qualität der Ergebnisse zu verbessern und im Holographie-

vorgang be�ndliche Einschränkungen zu minimieren oder zu beseitigen. Eine dieser

Einschränkungen ist beispielsweise das Auftreten von verschiedenen Artefakten, die

durch die erforderliche Anordnung der elektronenoptischen Elemente und die dabei

6



Abb. 1.2: Originalaufnahmen des weltweit ersten Hologramms von Dennis Ga-
bor, aus [11]. a) Ausgangsfotographie. b) Ausgangsfotographie be-
leuchtet mit der Referenzwelle. c) Hologramm. d) Rekonstruierte Fo-
tographie, durch Beleuchtung des Hologramms mit der Referenzwelle.

auftretende Interaktion des benutzten elektronenoptischen Biprismas mit dem Elek-

tronenstrahl bedingt sind [23]. Zum einen kommt es zu einer teilweisen Blockierung

des Elektronenstrahls, was auch als Vignettierung bezeichnet wird, und zum anderen

zur Ausbildung von Fresnel-Beugungssäumen entlang des zwangsweise auftretenden

Biprismaschattens. Auÿerdem kann die hohe erforderliche Biprismaspannung zu Mi-

kroentladungen führen und den negativen Ein�uss von mechanischen Instabilitäten

des Biprismas verstärken. Um die genannten Artefakte und die erforderlichen Bipris-

maspannungen zu minimieren, lässt sich für eine gewünschte Hologrammbreite samt

Hologrammstreifenabstand die optimale Biprismaposition bestimmen [24]. Dies ist,

entsprechend der Erfordernisse für atomar au�ösende Elektronenholographie, für ei-

ne Hologrammbreite von 30 nm und einen Hologrammstreifenabstand von 30 pm

geschehen und ein Biprisma entsprechend in ein modernes Transmissionselektronen-

mikroskop implementiert worden. In Kapitel 5 wird aufgezeigt, was die praktische

Umsetzung der Optimierung der Biprismaposition erreicht hat, und dabei speziell

auf die erzielbare Streifenkontrastverbesserung geachtet.

Die beschriebenen biprismainduzierten Artefakte lassen sich weiter reduzieren

oder sogar gänzlich vermeiden, wenn das Biprisma im Schatten eines anderen Ob-

jekts platziert wird und dadurch die Interaktion zwischen Elektronenstrahl und Bi-

prisma auf das Zweckmäÿige beschränkt bleibt [25]. Ist dieses abschattende Objekt
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1 Elektronenholographie im Transmissionselektronenmikroskop

ebenfalls ein Biprisma, erö�nen sich auÿerdem neue Freiheitsgrade was die Kontrolle

von Hologrammbreite und Hologrammstreifenabstand betri�t [26]. In Kapitel 6 wird

diese Elektronenholographie mit zwei Biprismen vorgestellt. Im Speziellen wird da-

bei auf die Reduzierbarkeit beziehungsweise Vermeidbarkeit von biprismainduzierten

Artefakten eingegangen und Wege zur Abschätzung der Schattenbreite aufgedeckt.

Ebenfalls im Fokus steht, wie sich der negative Ein�uss kontrastdämpfender E�ekte

im 2-Biprismen-Setup minimieren lässt. Auch neuartige Anwendungsmöglichkeiten,

die sich durch Nutzung mehrerer Biprismen ergeben, wie etwa die Aufnahme von

Multiinterferenzhologrammen werden anhand von theoretischen Überlegungen, Si-

mulationen und experimentellen Ergebnissen präsentiert.

Während die meisten Anwendungen der Elektronenholographie bei höheren Be-

schleunigungsspannungen wie etwa 200 oder 300 kV statt�nden, rücken in den letz-

ten Jahren Untersuchungen bei 80 kV verstärkt in den Vordergrund [27]. Inwieweit

die Verbesserungen durch das optimierte Setup sich nicht nur bei der standard-

mäÿig verwendeten Beschleunigungsspannung von 300 kV, sondern auch bei 80 kV

wieder�nden oder gar übertre�en lassen, ist in Kapitel 7 zusammengefasst.

Anwendung �ndet die optimierte Elektronenholographie mit zwei Biprismen bei

der Untersuchung von Gold- und Galliumnitridkristallen. Die Ergebnisse dazu �nden

sich in Kapitel 8. Sie demonstrieren die hohe Stabilität und das Leistungsvermögen

des optimierten 2-Biprismen-Setups anhand der hervorragenden Übereinstimmung

von Simulationen und rekonstruierten Objektaustrittswellen.
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2 Transmissionselektronen-

mikroskopie

Die Transmissionselektronenmikroskopie bietet die Möglichkeit, die innere Struktur

von Materie zu untersuchen, und ist heutzutage aus dem Instrumentarium der Fest-

körperanalyse nicht mehr wegzudenken. Die grundlegenden physikalischen Zusam-

menhänge, der Aufbau des Transmissionselektronenmikroskops, die Bildentstehung

sowie dabei auftretende Fehler und die zur Verfügung stehenden Korrekturmöglich-

keiten selbiger werden nachfolgend kurz betrachtet.

2.1 Eingangsüberlegungen

Bei der Untersuchung eines Objekts ist das Ergebnis immer eine Faltung aus dem

sondierten Körper und der für die Abtastung verwendeten Sonde, deren Beschaf-

fenheit somit die Qualität und Au�ösung der Untersuchungsmethode begrenzt. Im

Falle des Lichtmikroskops wird für die Abtastung ein Photon genutzt, das mit seiner

Wellenlänge λ den kleinsten detektierbaren Abstand dres vorgibt [28]:

dres =
0, 61 · λ
n · sin(α)

, (2.1)

wobei n der Brechungsindex und α der halbe Ö�nungswinkel ist. Für Luft (n = 1)

und einen maximalen Ö�nungswinkel (sin(α) ≈ 1) ist die Au�ösung für den sicht-

baren Lichtbereich in konventionellen Lichtmikroskopen damit auf einige hundert

Nanometer beschränkt und nicht ausreichend, atomare Strukturen zu untersuchen,

deren Ausmaÿe sich auf eine Gröÿenordnung von rund 100 pm belaufen. Einen Zu-

gang, um diese Grenze hinreichend für atomare Au�ösung zu unterschreiten, stellt

die Impuls-Wellenlängen-Beziehung nach de Broglie dar, die jedem massebehafte-
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2 Transmissionselektronenmikroskopie

ten, bewegten Teilchen, also seinem Impuls p, in Kombination mit dem Planck'schen

Wirkungsquantum h eine Wellenlänge λ zuordnet [29]:

λ =
h

p
. (2.2)

Ein leicht verfügbares und physikalisch geeignetes Teilchen ist das Elektron, wel-

ches in einem elektrischen Feld von beispielsweise UA = 300 kV eine Geschwindigkeit

von 2, 33 · 108 m
s
erreicht und damit eine relativistische Beschreibung benötigt. Glei-

chung (2.2) verändert sich zu

λ =
h

2m0eUA


1 + eUA

2m0c2

 , (2.3)

wobei m0 die Elektronenruhemasse, e die Elektronenladung, UA die Beschleuni-

gungsspannung und c die Lichtgeschwindigkeit ist. Es ergibt sich eine Wellenlänge

von 1,97 pm für eine Beschleunigungsspannung UA = 300 kV [30]. Diese Wellenlänge

ist klein genug, um auch atomare Strukturen au�ösen zu können.

Im Gegensatz zur Lichtmikroskopie ist die erzielbare Au�ösung in der Transmissi-

onselektronenmikroskopie stärker durch Bildfehler (Vgl. 2.3.1) als durch Beugungs-

e�ekte begrenzt. Es werden daher vornehmlich achsnahe Strahlen zur Abbildung

verwendet. Es ergeben sich dadurch in modernen Transmissionselektronenmikrosko-

pen, bei denen ein Teil der Abbildungsfehler korrigiert ist, e�ektive Ö�nungswin-

kel in der Gröÿenordnung α ≈ 0, 02 rad, was gemäÿ Gleichung (2.1) eine Au�ö-

sung dres ≈ 60 pm bedeutet.
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2.2 Der Geräteaufbau

2.2 Der Geräteaufbau

Das Transmissionselektronenmikroskop lässt sich im Wesentlichen in fünf Bereiche

unterteilen: Die Elektronenquelle mit dem Beschleuniger, das Kondensorlinsensys-

tem zur Strahlformung, die Objektivlinse mit der Probe, das Projektivlinsensys-

tem zur weiteren Aufweitung des Strahles sowie eine geeignete Bildbeobachtungs-

bzw. Bildaufzeichnungsmöglichkeit. Je nach Anforderung können weitere Bauteile

wie etwa zusätzliche Linsen (Tab. 2.1), ein Energie�lter oder ein die Linsenfehler

der Objektivlinse korrigierendes Element zum Einsatz kommen.

Die Elektronenquellen mit den besten Eigenschaften für die Mikroskopie und be-

sonders die Holographie sind in der Regel Feldemissionquellen [31] mit den zwei

Spezialfällen der Schottky- und kalten Feldemissionsquellen. Zwar stellen sie höhere

Anforderungen an das sie umgebende Vakuum (Drücke < 10−9 hPa) als beispiels-

weise eine LaB6-Quelle, bieten dafür aber höhere Richtstrahlwerte � und damit

gröÿere Helligkeit bei gleichen bzw. kürzeren Belichtungszeiten. Zusätzlich ist die

Energieverteilung geringer und die e�ektiven Quellgröÿen kleiner. Üblicherweise lie-

gen die verwendeten Beschleunigungsspannungen in Standardgeräten zwischen 60

und 300 kV. Es werden jedoch in speziellen Apparaturen auch geringere Beschleu-

nigungsspannungen [32] oder aber gröÿere im Megavoltbereich verwendet [33].

Das Kondensorlinsensystem besteht hauptsächlich aus einigen Blenden und meist

zwei oder drei elektromagnetischen Linsen, deren Aufgabe darin besteht, den Strahl

je nach Bedarf parallel, konvergent oder divergent zu formen und, je nach dem wie

groÿ die zu beleuchtende Fläche ist, aufzuweiten oder zu bündeln.

Linsenabkürzungen

C1 Erste Kondensorlinse
C2 Zweite Kondensorlinse
C3 Dritte Kondensorlinse
OL Objektivlinse
XL Extralinse
DF Beugungslinse
ZL Zwischenlinse
P1 Erste Projektivlinse
P2 Zweite Projektivlinse

Tabelle 2.1: Bezeichnungen und Abkürzungen für einige der Linsen im Transmissionselek-
tronenmikroskop. Es sei der Vollständigkeit halber erwähnt, dass weitere Lin-
sen existieren, z. B. die Mini-Kondensorlinse, die Linsen des Cs-Korrektors
oder die Linse direkt an der Elektronenquelle.
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2 Transmissionselektronenmikroskopie

Die Objektivlinse ist die am stärksten vergröÿernde Linse, deren Abbildungsfeh-

ler damit den gröÿten Ein�uss gewinnen. An das Objekt selbst werden spezielle

Anforderungen hinsichtlich der Verwendbarkeit im Transmissionselektronenmikro-

skop gestellt. Da die Elektronen das Objekt komplett durchdringen sollen und sie

bei zunehmender Probendicke stärker mit dem Probenmaterial wechselwirken, ist

die maximale Probendicke auf einige hundert Nanometer begrenzt. Für Hochau�ö-

sungsaufnahmen empfehlen sich Probendicken von nur einigen wenigen Nanometern.

Ein hinter die Objektivlinse gesetzter Korrektor kann Linsenfehlern � üblicherwei-

se mindestens bis einschlieÿlich jener der dritten Ordnung, wie vierzähliger Astigma-

tismus oder sphärische Aberration � entgegenwirken und sie weitestgehend beheben

(Vgl. Kap. 2.4).

Das Projektivlinsensystem besteht üblicherweise aus zwei oder, wenn Beugungs-

und Zwischenlinse dazu gezählt werden, aus vier Linsen. Sie sorgen für die notwen-

dige Endvergröÿerung auf dem Sichtschirm bzw. der Kamera. Ebenfalls die Feinbe-

reichsblende, welche eine viel genutzte Position für die bei Elektronenholographie

verwendeten Biprismen ist, ist hier zu �nden (Vgl. Kap. 3).

Abb. 2.1: Übersichtskizze der verschiedenen Linsen im Elektronenmikroskop.
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2.3 Bildentstehung

2.3 Bildentstehung

Für eine Aufnahme im Transmissionselektronenmikroskop werden die durch das Ob-

jekt in ihrer Amplitude und Phase veränderten Elektronenwellen über einen gewis-

sen Zeitraum gemessen. Die entstehende Aufnahme spiegelt die Ortsverteilung der

Elektronen wider. In der Regel wird eine hohe bzw. niedrige Elektronenanzahl in

einer weiÿ-schwarz-Darstellung wiedergegeben, wie in Abbildung 2.2 geschehen. Da

bei einer gewöhnlichen Aufnahme im Transmissionselektronenmikroskop � analog

zur Lichtfotographie � jedoch die Phaseninformation der Elektronenwelle verloren

geht und es überdies je nach Art der Linsenfehlerkorrektur unterschiedlich ist, ob

Atompositionen eher hell oder dunkel erscheinen, ist eine einfache Interpretation

der Aufnahme nicht immer selbstverständlich. Das Verständnis des bildgebenden

Mechanismus ist daher unumgänglich.

Abb. 2.2: Transmissionselektronenmikroskopische Aufnahme eines Goldkris-
talls. Die Phasen- und Amplitudeninformationen der Objektwelle
sind in ein Schwarzweiÿmuster der resultierenden Intensitätsverteilung
übersetzt, welches die Anzahl der auf der Kamera eintre�enden Elek-
tronen widerspiegelt.

2.3.1 Abbildungstheorie

Es sei A(r⃗) die ortsabhängige Amplitudenverteilung und ϕ(r⃗) die zugehörige Phase

hinter dem Objekt mit r⃗ = (x, y). Die Objektaustrittswelle ψobj(r⃗) ergibt sich damit

aus

ψobj(r⃗) = A(r⃗)· exp(iϕ(r⃗)) . (2.4)

Für die Betrachtung von Einschränkungen durch die bereits erwähnten Linsen-

fehler ist die Fouriertransformation der Objektwelle erforderlich. In der Fourier-

transformierten liegt die Objektwelle in Ortsfrequenzabhängigkeit vor, sodass die

13



2 Transmissionselektronenmikroskopie

ebenfalls frequenzabhängigen Linsenfehler oder etwa die Auswirkungen von einhül-

lenden Funktionen im Rahmen der Näherungen der linearen Fourier-Optik durch

einfache Multiplikation in den Abbildungsvorgang miteinbezogen werden können

[30] (Abb. 2.3).

Die Fouriertransformierte der Objektaustrittswelle ergibt sich zu:

ψft(q⃗) = FT (ψobj(r⃗)) =

∞
−∞

A(r⃗)· exp(iϕ(r⃗))· exp(−2iπq⃗· r⃗)dr⃗ . (2.5)

Unter der Annahme, dass die folgenden Linsen für eine weitere Vergröÿerung, aber

im Vergleich zur Objektivlinse nur in verhältnismäÿig geringem Maÿ für weitere

Abbildungsfehler sorgen, ergibt sich:

ψbild(r⃗) = FT−(ψft(q⃗) ·Wellentransferfunktion) (2.6)

Abb. 2.3: Die Objektwelle wird durch die Objektivlinse in die Bildwelle trans-
formiert. Die Abbildungsfehler werden im Ortsfrequenzraum aufmul-
tipliziert.
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2.3 Bildentstehung

Die Bildintensität I(r⃗) ergibt sich allgemein zu

I(r⃗) = |ψbild(r⃗)|2 = ψbild(r⃗) · ψbild(r⃗)
∗ . (2.7)

Eine Möglichkeit, die Abbildungsfehler zu beschreiben, beinhaltet der folgende

Abschnitt.

2.3.2 Abbildungsfehler

Die beträchtlichen Abbildungsfehler der elektromagnetischen Linsen bewirken eine

Delokalisierung der Objektinformationen in der Abbildung, können aber auch zu

einem teilweisen Übertrag von Amplituden- in Phaseninformationen und umgekehrt

führen, was für die Untersuchung von Phasenobjekten genutzt wird.

Die Abbildungsfehler werden durch eine WellentransferfunktionWTF (q⃗) beschrie-

ben [34�36]:

WTF (q⃗) = exp(−iχ(q⃗)) · einhüllende Funtionen . (2.8)

Dabei beschreibt der erste Faktor kohärente und der zweite inkohärente Abbil-

dungsfehler.

Kohärente Abbildungsfehler

Die kohärenten Abbildungsfehler werden durch

exp(−iχ(q⃗)) (2.9)

beschrieben. Dabei werden die ersten Polynomglieder der Wellenaberrationsfunktion

χ(q⃗) bis einschlieÿlich der dritten Ordnung folgendermaÿen notiert, gemäÿ [37]:
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χ (q⃗) = 2πk
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+
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 q
k

2
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+
1

3
A2

 q
k

3

cos (3α− αA2) 3-zähliger Astigmatismus (2.10)

+B2

 q
k

3

cos (α + αB) axiale Koma

+S3

 q
k

4

cos (2α + αS3) Sternfehler

+
1

4
A3

 q
k

4

cos (4α− αA3)


. 4-zähliger Astigmatismus

Der Vektor q⃗ im Ortsfrequenzraum wird hier durch seinen Betrag q und durch

den Winkel α, also seine Richtung, charakterisiert. Die Ausrichtung der einzelnen

Linsenfehler ist durch αA1, αA2 usw. berücksichtigt.

Im Folgenden wird anstatt C3 die weiterverbreitete Bezeichnung Cs als Abkürzung

für die sphärische Aberration verwendet. Der Index der Koe�zienten (C1, C3 usw.)

entspricht der Ordnung der Polynomglieder.

In einem Transmissionselektronenmikroskop ohne Bildfehlerkorrektor stellen die

ersten drei Ordnungen die wichtigsten Abbildungsfehler dar. Sie lassen sich teilwei-

se durch den Mikroskopnutzer beein�ussen. So erfolgt beispielsweise die Feinjustage

des Defokus über die Linsenanregung der Objektivlinse oder die Korrektur des zwei-

zähligen Astigmatismus mithilfe von elektromagnetischen Quadropolen (Stigmato-

ren) [38]. Für atomar aufgelöste Transmissionselektronenmikroskopie mit Ortsauf-

lösungen unterhalb von 0,2 nm müssen die Linsenfehler weitestgehend korrigiert

werden [39] (Vgl. 2.4). In den letzten Jahren sind auch die Abbildungsfehler vierter

bzw. noch höherer Ordnung verstärkt in den Fokus gerückt, um die Au�ösungsgrenze

weiter zu verbessern. Sie sind durch Ausspielen der Abbildungsfehler gegeneinander

korrigierbar [40], werden in dieser Arbeit aber nicht berücksichtigt.
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2.3 Bildentstehung

Inkohärente Abbildungsfehler

Dämpfend auf den Abbildungsprozess wirkt zusätzlich die partielle Kohärenz der

Elektronenwelle, die sich in die zeitliche und räumliche Kohärenz aufspaltet [41]. Sie

resultieren in sogenannten einhüllenden Funktionen und werden in linearer Näherung

kurz vorgestellt.

Die zeitliche Kohärenz beschreibt die Gleichförmigkeit der zur Abbildung ver-

wendeten Elektronen über einen gewissen Zeitraum, also inwieweit die Energie und

damit die Wellenlänge der Elektronen konstant bleiben. Sie wird auch Längenko-

härenz genannt. Sie ist den Instabilitäten des Transmissionselektronenmikroskops

geschuldet, die sich in Schwankungen der Beschleunigungsspannung ∆UA, der Lin-

senströme ∆I und der Energieverteilung der von der Quelle emittierten Elektronen

∆E ausdrücken. Diese Faktoren bewirken, im Zusammenspiel mit der chromatischen

Aberration Cc der Objektivlinse eine Verschmierung der Abbildung. Dies entspricht

einer einhüllenden Funktion EC(q⃗) im Ortsfrequenzraum. Sie lässt sich durch

EC(q⃗) = exp(−1

2
(πλ∆)2q⃗4) (2.11)

beschreiben [42�45], wobei die genannten Instabilitäten wie folgt zusammengefasst

sind [30, 46]:

∆ = Cc·
∆E

eUA

2

+
∆UA

UA

2

+

2
∆I

I

2

. (2.12)

Die räumliche Kohärenz - oft auch Winkelkohärenz genannt � trägt den räumli-

chen Eigenschaften der Elektronenquelle Rechnung, die in der Realität keine perfek-

te Punktquelle darstellt, sondern viel mehr einen ausgedehnten Emitter unbekann-

ter Form. Üblicherweise wird jedoch von einer symmetrischen, gauÿförmigen Quelle

ausgegangen. Die Winkel, unter denen die Elektronen verschiedener Quellpositio-

nen die Objektivlinse passieren, unterscheiden sich dadurch so weit, dass auch die

Abbildungsfehler für diese Elektronen leicht unterschiedlich sind. Die resultierende

Kontrastdämpfung ES(q⃗) in allen Beleuchtungsrichtungen wird mit

ES(q⃗) = exp((
θc
2λ

)2(∇χ(q⃗))2) (2.13)

gemittelt [42�45]. Dabei beschreibt θc den Halbwinkel der Beleuchtungsapertur. Er

wird im Folgenden auch Kohärenzwinkel genannt und berechnet sich in Kleinwin-

kelnäherung aus dem Quotienten der halben e�ektiven Quellbreite und dem Abstand
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2 Transmissionselektronenmikroskopie

der e�ektiven Quelle zur Objektebene. Die e�ektive Quellbreite entspricht dabei der

Halbwertsbreite der Intensitätsverteilung.

Bei der Aufzeichnung wird auÿerdem über alle Einfallswinkel θ und alle Fokus-

schwankungen durch die Linsenfehler integriert [38, 43, 47]. Es ergibt sich in linearer

Näherung die gemittelte Intensität Ī(r⃗) [48]:

Ī(r⃗) = |FT−[ψft(q⃗)· exp(−iχ(q⃗))·EC(q⃗)·ES(q⃗)]|2, . (2.14)

Die Betrachtung ist auf lineare Abbildung beschränkt, wie sie beispielsweise bei

schwachen Phasenobjekten gegeben ist. Eine umfassendere Betrachtung bietet [43].

2.3.3 Kontrasttransfer

Eine Möglichkeit, verschiedene Linsenfehler gegeneinander partiell auszuspielen, wird

anhand der Kontrasttransferfunktion deutlich und geht auf den Zernike-Phasenkon-

trast zurück [49, 50]. Zu Grunde liegende Idee hierbei ist es, die sphärischen Lin-

senfehler, also Defokus und sphärische Aberration, derartig zu wählen, dass ein op-

timaler Informationstransfer von der Objektwellenphase in die Bildwellenamplitude

erfolgen kann. Die Betrachtung soll in ihrer linearen Näherung für schwache Objekte

vorgenommen werden.

Die Kontrasttransferfunktion teilt sich in die Amplitudenkontrasttransferfunktion

(AKTF) und Phasenkontrasttransferfunktion (PKTF) auf. Hierfür werden die sym-

metrischen Anteile χs(q⃗) der Wellenaberrationsfunktion χ(q⃗) (Gl. (2.8)) aufgespalten

in ihren Kosinus- und Sinusanteil, cos(χs(q)) und sin(χs(q⃗)). Dies ist nützlich, da

cos(χ(q⃗)) gerade den Informationsübertrag von der Objektamplitude in die Bildam-

plitude beschreibt, also die AKTF darstellt, und sin(χs(q⃗)) den Informationsübertrag

von der Objektphase in die Bildamplitude beschreibt, also die PKTF wiedergibt. Da

bei einer gewöhnlichen TEM-Aufnahme die Phaseninformation der Bildwelle verlo-

ren geht und nur die Intensität, also die quadrierte Bildamplitude, erhalten wird,

genügt diese Betrachtung. Zusätzlich zu den Linsenfehler werden AKTF und PKTF

durch die vorgestellten Dämpfungse�ekte ES(q⃗) und EC(q⃗) beeinträchtigt.

Unter der Annahme, dass das zu untersuchende Objekt sehr dünn ist und daher

die Phaseninformationen überwiegen, wird in der konventionellen Transmissionselek-

tronenmikroskopie verstärktes Augenmerk auf die Optimierung der PKTF gelegt.

In Abbildung 2.4 sind AKTF und PKTF für folgende Werte beispielhaft dargestellt:

C1 = −54 nm, Cs = 1 mm, ∆ = 2 nm und θc = 0, 03 mrad.
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Abb. 2.4: Beispielhafte Amplituden- und Phasenkontrasttransferfunktion der
Objektivlinse für C1 = −54 nm, Cs = 1 mm, ∆ = 2 nm und
θc = 0, 03 mrad.

In Abbildung 2.4 ist der Defokus C1 so festgelegt, dass das erste Minimum der

PKTF eine maximale Breite erhält und gleichzeitig möglichst überall den Wert '-1'

behält. Auf diese Weise ist für den gröÿtmöglichen Ortsfrequenzbereich ein gleichför-

miger Informationstransfer gewährleistet. Defokus und sphärische Aberration folgen

dabei dem Verhältnis

C1 = −1, 2

λCs , (2.15)

wobei der Defokus C1 in diesem Fall Scherzer-Fokus genannt wird [51].

Eine andere Form der Defokus-Optimierung sieht vor, die Delokalisierung der Ob-

jektdetails zu minimieren [52]. Dabei steht, im Gegensatz zum Scherzer-Fokus, nicht

die Interpretierbarkeit der Aufnahme, sondern viel mehr die Maximierung des Au�ö-

sungsvermögen durch Optimierung von ES(q⃗) im Vordergrund. Dies ist immer dann

zulässig, wenn die Phaseninformationen nicht in die Intensität transferiert werden

müssen, sondern anderweitig erfasst werden, wie es bei der Elektronenholographie

geschieht. Der Defokus ist dann meist in Abhängigkeit vom Informationslimit qmax,

bis zu dem der Informationsübertrag optimiert werden soll, dargestellt:

C1 = −3

4
· Cs(λqmax)

2 . (2.16)
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2 Transmissionselektronenmikroskopie

2.4 Bildfehlerkorrektur

Bildfehler lassen sich heute bereits vor der Bildaufnahme reduzieren oder gänzlich

korrigieren, wofür entsprechende Bauteile verwendet werden, wie etwa eine Bild-

fehlerkorrektoreinheit, die häu�g schlicht Cs-Korrektor genannt wird. Dabei ist ab-

zuwägen, welche Bildfehler für die Abbildung notwendig sind. Für konventionelle

Transmissionselektronenmikroskopie ist beispielsweise die sphärische Aberration für

den Phasenkontrast unerlässlich und wird daher normalerweise nicht vollständig

korrigiert.

Sofern durch eine holographische Untersuchungsmethode die vollständige Bildwel-

le als Messergebnis vorliegt, kann diese auch numerisch manipuliert und verbleibende

Bildfehler beseitigt werden.

2.4.1 Bildfehlerbestimmung

Um die Bildfehler der elektronenoptischen Linsen noch vor der Aufnahme mit einer

Korrektoreinheit korrigieren zu können, muss zunächst die Gröÿe der Bildfehler be-

stimmt werden. Bei den einfacheren Bildfehlern, wie zum Beispiel dem Defokus oder

dem zweizähligen Astigmatismus, ist dies bereits aus der Fouriertransformation einer

einzigen Aufnahme möglich, wenn die Nulldurchgänge der Kontrasttransferfunktion

sichtbar sind. Damit die Nulldurchgänge eindeutig bestimmt werden können, wird

daher zumeist eine amorphe Probenstelle, wie sie bei bestimmten Präparationsarten

entstehen können, eine dünne Kohlensto�folie oder, wenn die Probe aus mehreren

aneinander geklebten Teilen besteht, Kleberreste verwendet. In der resultierenden

kontinuierlichen Ortsfrequenzverteilung in der Fouriertransformation sind die Null-

durchgänge der Kontrasttransferfunktion deutlich sichtbar und Defokus sowie zwei-

zähliger Astigmatismus lassen sich aus den Radien beziehungsweise der Elliptizität

der Nulldurchgänge bestimmen.

Für die Bestimmung von Linsenfehlern, deren Ordnung gröÿer als eins ist, wird

ausgenutzt, dass eine Strahlverkippung weitere Linsenfehler produziert. Durch einen

Kippwinkel Θ ergibt sich eine Verschiebung |q⃗Θ| = k·Θ. Damit ändern sich die ersten
drei Polynomglieder von Gleichung (2.10) zu [38, 53, 54]:
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χ (q⃗) = 2πk


1

4
Cs

 q
k

4

C ′
s

+
1

2


C1 + 2CsΘ

2 + 4B2Θcos(αΘ + αB) C ′
1

+6S3Θ
2 cos(2αΘ + αS3)

  q
k

2

(2.17)

+
1

2


A1 cos(2α− αA1) + CsΘ

2 cos(2α− 2αΘ) A′
1

+2A2Θcos(2α− αΘ − αA2) + 2B2Θcos(2α− αΘ + αB2)

+3A3Θ
2 cos(2α + 2αTheta − αA3) + 6S3Θ

2 cos(2α + αS3)
  q

k

2


.

Es entstehen der sogenannte e�ektive Defokus C
′
1 und der e�ektive zweizählige

Astigmatismus A
′
1. Auch für die übrigen Fehler mit höherer Ordnung ergeben sich

e�ektive Werte, die hier der Übersichtlichkeit halber nicht aufgeführt sind.

Die Fouriertransformierten der Kippbilder werden in einem Zemlin-Tableau zu-

sammengefasst und gemeinsam in einem Gleichungssystem ausgewertet [54]. Mit der

Anzahl der verschiedenen Kippbilder steigt die Qualität des Ergebnisses; üblicher-

weise werden rund 10-20 Kippbilder in einem Zemlin-Tableau zusammengefasst.

2.4.2 Cs-Korrektor

In der Lichtoptik werden Linsenfehler häu�g durch ein Bauelement mit umgekehrten

optischen Eigenschaften berichtigt. So lässt sich beispielsweise die positive sphäri-

sche Aberration einer Sammellinse mit einer geeigneten Zerstreuungslinse mit ne-

gativer sphärischer Aberration beseitigen. Im Falle der Elektronenoptik hat sich je-

doch früh herausgestellt, dass es prinzipiell keine raumladungsfreien, elektromagne-

tischen, zeitlich konstanten Elektronenlinsen mit negativer sphärischer Aberration

geben kann [55]. Erst die Abkehr vom typischen Linsendesign, hin zu Quadro-, Hexa-

und Oktopol-Bauelementen, ermöglicht im Zusammenspiel mit den Sammellinsen ei-

ne Korrektoreinheit mit dem gewünschten E�ekt [56, 57]. In einer Implementierung

dieses Konzepts konnte beispielsweise die Ortsau�ösung in einem Standardmikro-

skop von 0,24 nm auf 0,14 nm verbessert werden [58], was eine beachtliche Steigerung

darstellte. Während mit dem Hexapol-Korrektor ein Werkzeug zur Reduzierung von

Linsenfehlern wie sphärischer Aberration, Astigmatismus, axialem Koma und Stern-

fehler gescha�en war, blieb die chromatische Aberration zunächst unberücksichtigt.
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Mittlerweile existiert auch für Letztere eine Korrekturmöglichkeit [59], was zu ei-

ner weiteren Verbesserung der Au�ösungsgrenze zu 0,05 nm geführt hat [7]. Durch

die Verbesserung der Ortsau�ösung lassen sich die Atompositionen exakter bestim-

men, was auch für die Elektronenholographie in atomarer Au�ösung von Vorteil ist.

Das Potential der Atome, welches für den Phasenschub bei Elektronenholographie

verantwortlich ist, wird bei höherer Au�ösung auf eine kleinere Fläche projeziert,

sodass sich der Phasenschub entsprechend erhöht und auch die Phase leichter Atome

einfacher detektierbar wird [60].
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o�-axis-Elektronenholographie

Eine Möglichkeit, die Phase der Bildwelle zu erhalten, bietet die Bildebenen-o�-

axis-Elektronenholographie, welche eine der am weitesten verbreiteten Formen der

Elektronenholographie ist. Andere Methoden zur Bestimmung der Bildwellenpha-

se [61], wie beispielsweise die inline-Holographie [11] sowie die Rekonstruktion von

Kipp- [62] oder Fokusserien [63, 64] werden hier nicht diskutiert.

Das Grundprinzip jedes holographischen Abbildungsvorganges ist es, die Objekt-

welle mit einer wohlde�nierten kohärenten Referenzwelle zu überlagern und die re-

sultierende Intensitätsverteilung mit einer Kamera oder einem anderen Speicher-

medium aufzunehmen [65, 66]. In der traditionellen lichtoptischen Holographie kann

das ursprüngliche Objekt anschlieÿend mittels Einstrahlung einer Welle, vergleichbar

der Referenzwelle, rekonstruiert werden. Die im Hologramm enthaltene Phaseninfor-

mation ermöglicht dabei den bekannten 3D-E�ekt, der mit Hologrammen häu�g in

Zusammenhang gebracht wird. Die Objektwellenrekonstruktion in der Elektronen-

holographie wird heutzutage bevorzugt mit digitalen Bildverarbeitungsprogrammen

am Computer vollzogen.

Die Verfügbarkeit der Phaseninformationen im Rahmen der Elektronenhologra-

phie hat bereits vielfach ihren Nutzen bewiesen. So gelang beispielsweise die Vermes-

sung von magnetischen Domänen [12] und die des mittleren inneren Potentials [15]

oder etwa die Bestimmung von Potentialverteilungen [16] und von Verspannungsfel-

dern [18], letztere mit der sogenannten Dunkelfeldholographie. Auch in Kombinati-

on mit tomographischen Methoden werden neue Möglichkeiten erö�net [48]. Neben

den genannten Anwendungsgebieten, die sich vornehmlich auf Untersuchungen bei

mittlerer Au�ösung beziehen, ist die Elektronenholograpie jedoch gleichermaÿen für

Untersuchungen mit atomarer Au�ösung geeignet [67].
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Die entsprechenden Zusammenhänge und Vorgehensweisen in der Elektronenho-

lographie, was im Einzelnen die Entstehung eines Hologramms und seine Eigen-

schaften, die Rekonstruktion der Bildwelle und beim gesamten Vorgang auftretende

Fehler sind, werden in diesem Kapitel behandelt. Obwohl der Fokus dieser Arbeit

auf atomar aufgelöster Elektronenholographie liegt, besitzen die meisten Aspekte

und mathematischen Zusammenhänge auch Gültigkeit für Elektronenholographie

bei mittlerer Au�ösung.

3.1 Hologrammentstehung und -eigenschaften

Als Vater der Holographie gilt allgemein Dennis Gabor, da er den kompletten Holo-

graphieprozess, also Aufzeichnung und Rekonstruktion der vollständigen Objektwel-

le, erstmals mit Licht durchführte [11, 68]. Die verwendete Holographieart war die

inline-Holographie und obwohl Gabor dabei ursprünglich bereits die Elektronenmi-

kroskopie als Anwendungsgebiet im Sinn hatte, gelang das erste inline-Hologramm

in einem Elektronenmikroskop erst 1952 [19]. Weil bei der Rekonstruktion von

inline-Hologrammen zusätzlich zum eigentlichen Bild ein komplex-konjugiertes Bild

entsteht und sich beide überlagern, wurde zunächst in der Lichtoptik dazu über-

gegangen, Hologramme mit zueinander verkippten Objekt- und Referenzstrahlen

aufzunehmen, sogenannte o�-axis-Hologramme [69]. Dieses Prinzip konnte mit der

Er�ndung des elektrostatischen Biprismas [70, 71], welches ursprünglich nur für In-

terferenzversuche konzipiert war, auf die Elektronenholographie übertragen [72, 73].

Das elektrostatische Biprisma lässt sich herstellen, indem ein dünner Glasfaden

zunächst mit Platin-Iridium als Haftvermittler und anschlieÿend mit Gold bedampft

wird. Das Biprisma hat einen Durchmesser von vorzugsweise 300 bis 500 nm und

wird zusammen mit zwei geerdeten Abschirmungen traditionell im Blendenhalter der

Feinbereichsblende eingebaut. Wird das Biprisma in den Strahlengang etwas ober-

halb einer Bildebene gebracht, bewegen sich durch Anlegen einer positiven Spannung

die beiden Strahlhälften in der Bildebene aufeinander zu (Abb. 3.1).

3.1.1 Hologrammbreite und Streifenabstand

Durch die Verkippung des Strahls überlagern sich die Wellenfronten in der Bild-

ebene, sodass durch die Interferenz Hologrammstreifen entstehen, welche parallel

zum Biprisma verlaufen. Mit zunehmender Biprismaspannung Uf vergröÿert sich die
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3.1 Hologrammentstehung und -eigenschaften

Abb. 3.1: Schematischer Strahlengang bei konventioneller Elektronenhologra-
phie.

Hologrammbreite w, während gleichzeitig der Hologrammstreifenabstand s kleiner

wird, da der Verkippungswinkel ansteigt (Abb. 3.2). Die genauen Werte lassen sich

exakt berechnen, sofern die genaue Position des Biprismas im Strahlengang, also die

Längen a und b sowie der Ablenkwinkel γ bekannt sind [74, 75]. Der Ablenkwinkel

γ bestimmt sich zu

γ = γ0Uf , (3.1)

wobei γ0 die Biprismakonstante ist [72]:

γ0 =
π

2ln(dBP

rf
)
·

1 + eUA

m0c2

eUA· (1 + eUA

2m0c2
)
. (3.2)

Dabei ist dBP der Abstand zu den beiden Abschirmungen, rf der Biprismaradius,

e die Elementarladung, UA die Beschleunigungsspannung, m0 die Elektronenruhe-

masse und c die Lichtgeschwindigkeit.

Der Anschaulichkeit halber werden die Eigenschaften von Elektronenhologram-
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3 Konventionelle o�-axis-Elektronenholographie

Abb. 3.2: Simulation verschiedener Hologramme für r = 320 nm, a = 50 mm
und b = 10 mm sowie a) Uf = 50 V, b) Uf = 75 V und c) Uf = 100 V
bei UA = 300 kV.

men in der Regel mit der Vergröÿerung der Objektivlinse Mol auf ihre theoretischen

Ausmaÿe in der Objektebene zurückgerechnet. Die Überlappungsbreite w01 durch

eine Spannung am Biprisma, bezogen auf die Objektebene, errechnet sich damit aus

w01 =
1

Mol

· 2γb . (3.3)

Dabei stellt w01 zwar die gesamte Überlagerungsbreite der beiden Strahlhälften dar,

allerdings nicht die eigentliche Hologrammbreite, da der Biprismaschatten ws1, ge-

geben durch

ws1 =
1

Mol

· 2rf
a+ b

a
, (3.4)

die tatsächliche Hologrammbreite reduziert [24, 76]:

w = w01 − ws1 =
1

Mol

· (2γb− 2rf
a+ b

a
) . (3.5)

Für den Streifenabstand s gilt, unter Verwendung der Elektronenwellenlänge λ [74,

75]:

s =
1

Mol

λ(a+ b)

2γa
. (3.6)

Beispiele für Hologramme mit unterschiedlicher Breite und Streifenabstand sind
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3.1 Hologrammentstehung und -eigenschaften

in Abbildung 3.2 zu sehen.

Welche Hologrammbreite jeweils für eine Aufnahme benötigt wird, ist in erster

Linie durch die Gröÿe des Objektes und seinen Abstand zum nächstliegenden Vaku-

umbereich vorgegeben, da letzterer für die Nutzung als Referenzwelle erforderlich ist.

Die maximale räumliche Au�ösung, die aus dem Hologramm in die rekonstruierte

Bildwelle transferiert werden kann, wird hingegen durch den Streifenabstand fest-

gelegt (Vgl. Abschn. 3.4). Da beide Hologrammeigenschaften für den gewöhnlichen

Mikroskopnutzer lediglich über einen gemeinsamen Parameter, die Biprismaspan-

nung, zugänglich sind, müssen beide bei der Wahl der optimalen Biprismaspannung

berücksichtigt werden. Erschwerend kommt hinzu, dass weitere Faktoren wie etwa

die partielle räumliche Kohärenz, welche sich bei gröÿeren Überlappungsbreiten w01

verschlechtert, die Hologrammqualität beeinträchtigen.

3.1.2 Hologrammintensität

Im Folgenden soll dargelegt werden, wie sich die Hologrammintensität beschreiben

lässt. Einzelheiten dazu sind in verschiedenen Quellen zu �nden; die nachfolgende

Betrachtung ist [38] entnommen.

Es sei

Ψbild(r⃗) = Ab(r⃗) · exp(iϕb(r⃗)) (3.7)

die Bildwelle (Vgl. Abschn. 2.3) und

Ψ0(r⃗) = A0(r⃗) · exp(iϕ0(r⃗)) (3.8)

die Referenzwelle mit ϕ0(r⃗) = 0. Die im vorigen Abschnitt angesprochene Ver-

kippung der beiden Strahlhälften, hier Ψbild(r⃗) und Ψ0(r⃗), lässt sich durch einen

Phasenkeil ϕ1(r⃗) beschreiben, mit

ϕ1(r⃗) = πq⃗1r⃗ . (3.9)

Dabei ist q⃗1 die Trägerfrequenz des Hologramms, also der Kehrwert des Streifenab-

stands, inklusive der Richtungsabhängigkeit der Hologrammstreifen (|q⃗| = 1/s). Es

ergeben sich die neuen Wellen

Ψ
′

bild(r⃗) = Ab(r⃗) · exp(iϕb(r⃗) + iϕ1(r⃗)) (3.10)
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und

Ψ
′

0(r⃗) = A0(r⃗) · exp(−iϕ1(r⃗)) . (3.11)

Die Überlagerung dieser beider Wellen lässt sich durch Summation erhalten. Da sich

bei der Aufzeichung mittels der CCD-Camera lediglich die Intensität I(r⃗) festhalten

lässt, muss als letzter Schritt selbige bestimmt werden. Es gilt dabei allgemein

I(r⃗) = |Ψ(r⃗)|2 = Ψ(r⃗) ·Ψ(r⃗)∗ , (3.12)

woraus für den vorliegenden Fall folgt:

I(r⃗) = (Ψ
′

bild(r⃗) + Ψ
′

0(r⃗)) · (Ψ
′

bild(r⃗) + Ψ
′

0(r⃗))
∗ . (3.13)

Durch Einsetzen der Gleichungen für die beiden Teilwellen und mit Hilfe der Eu-

lerschen Formel (exp(ix) = cos(x) + i sin(x)) [77] sowie einigen Eigenschaften der

trigonometrischen Funktionen (cos(x) = cos(−x) und sin(−x) = − sin(x)) folgt

I(r⃗) = A2
b(r⃗) + A2

0(r⃗) + 2Ab(r⃗)A0(r⃗) cos(ϕb(r⃗) + 2ϕ1(r⃗)) . (3.14)

Die Hologrammintensität lässt sich also durch eine Kosinusfunktion beschreiben, die

durch das Phasensignal des Objektes eine lokale Verschiebung erfahren kann, was

letztendlich das auswertbare Messergebnis darstellt.

Verschiedene E�ekte können eine dämpfende Wirkung auf den Hologrammstrei-

fenkontrast haben, wie in den folgenden Abschnitten beschrieben wird. Diese Dämp-

fung wird durch den zusätzlichen Faktor µ mit einbezogen:

I(r⃗) = A2
b(r⃗) + A2

0(r⃗) + 2µAb(r⃗)A0(r⃗) cos(ϕb(r⃗) + 2ϕ1(r⃗)) . (3.15)

Einzelheiten zu den verschiedenen kontrastdämpfenden E�ekten werden in den

folgenden Abschnitten erläutert.
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3.2 Hologrammqualität

3.2 Hologrammqualität

Ist eine Biprismaspannung mit ausreichender Hologrammbreite und hinreichendem

Streifenabstand erst einmal gefunden, wird die tatsächliche Qualität � und mit die-

ser die Nutzbarkeit des Hologramms � in erster Linie durch den Kontrast V der

Hologrammstreifen und die Anzahl N der zur Bildgebung beitragenden Elektronen

limitiert.

Unter der Annahme, dass die Hologrammstreifen sich modellhaft durch eine Ko-

sinusfunktion beschreiben lassen (Gleichung (3.15)), sind der Kontrast V und die

Elektronenanzahl N ein Maÿ dafür, wie gut dieses Modell im Experiment tatsäch-

lich erreicht wurde. Bei einer geringen Anzahl von Elektronen ist die Kosinusform

entsprechend stark verrauscht und es lässt sich die genaue Lage der Kosinusfunktion

schwerer bestimmen, was einer groÿen Standardabweichung der Phase gleichkommt.

Gemeinsam ermöglichen Kontrast V und Elektronenanzahl N daher die Abschät-

zung der Standardabweichung ϕs der Phase der Kosinusfunktion [78]:

ϕs =

√
2

V
√
N
. (3.16)

Der Kontrast V hat im optimalen Fall den Wert '1' und berechnet sich allgemein

aus dem Bildpixel mit den meisten Counts Nmax und dem mit den wenigsten Counts

Nmin [79]:

V =
Nmax −Nmin

Nmax +Nmin

. (3.17)

Gleichung (3.17) gilt für unverrauschte Aufnahmen ohne Fresnel-Beugungssäume

und ohne Objekt. Bei verrauschten Aufnahmen muss eine Mittelung der Maxima und

Minima vorgenommen werden oder alternativ im Ortsfrequenzraum das Verhältnis

der Amplituden A(0) und A(q⃗1) betrachtet werden:

V =
2A(q⃗1)

A(0)
. (3.18)

Dabei ist A(0) die Amplitude des Zentralbandzentrums und A(q⃗1) die Amplitude

eines Seitenbandzentrums. Zentral- und Seitenbänder sind in Abschnitt 3.4 beschrie-

ben.

Wird für die Rekonstruktion der Bildwelle der Weg über den Ortsfrequenzraum ge-

wählt (Vgl. Abschn. 3.4), muss für die Anwendung von Gleichung (3.16) die Anzahl

der Counts in die Elektronenanzahl in der rekonstruierten Bildwelle umgerechnet
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3 Konventionelle o�-axis-Elektronenholographie

werden. Dabei muss die Konversionsrate von Elektronen zu Counts sowie das Ver-

hältnis von Hologramm- und rekonstruierten Pixeln berücksichtigt werden, so wie

es beispielsweise in [22] beschrieben ist.

Gleichung (3.16) bezieht sich dabei vordergründig auf den Fehler bei der Phasen-

bestimmung, der sich bei Poisson-Rauschen einstellt. Das Poisson-Rauschen ergibt

sich aus der endlichen Anzahl von Elektronen, die gemäÿ ihrer Aufenthaltswahr-

scheinlichkeit |Ψbild(r⃗)|2 zufällig verteilt auf die Kamera tre�en. Bei zunehmender

Elektronenanzahl reduziert sich daher das Poisson-Rauschen. Unbeachtet bleibt da-

bei jegliche Form von Rauschen, das korreliert mit den Elektronen auftritt [80]. Au-

ÿerdem ist zu beachten, dass beim üblicherweise genutzten Rekonstruktionsprozess,

der Fourierraum-Rekonstruktion (Kap. 3.4), das Signal und das zugehörige Rauschen

auf unterschiedliche Weise in die rekonstruierte Bildwelle übertragen werden [81].

Erst durch die Betrachtung einer allgemeinen Rausch-Transferfunktion lässt sich ein

korrigierender Faktor für Gleichung 3.16 bestimmen [80].

3.3 Kontrastdämpfung

Der Hologrammkontrast V wird generell durch verschiedene E�ekte beeinträchtigt,

die in einem Dämpfungsfaktor µ zusammengefasst werden, und weicht daher vom

optimalen Wert '1' ab:

V = µ = µMTF · µinst · µsc . (3.19)

Für diese Kontrastminderung sind die Kontrastdämpfungen durch die Kame-

ra µMTF , die partielle räumliche Kohärenz der Beleuchtungsquelle µsc sowie me-

chanische oder elektrische Instabilitäten µinst verantwortlich. Diese drei E�ekte bil-

den gemeinsam den Gesamtdämpfungsfaktor µ und werden im Folgenden gesondert

betrachtet.

Zusätzlich zu den genannten Dämpfungsfaktoren kann eine Kontrastdämpfung µinel

durch inelastische gestreute Elektronen wirken. Diese treten jedoch vornehmlich bei

dicken Objekten auf, sodass µinel an dieser Stelle vernachlässigt wird.

3.3.1 Berechnung der Dämpfungsfunktionen

Um die Dämpfungsfunktionen der einzelnen kontrastmindernden E�ekte zu berech-

nen, wird jedesmal der Versatz der Hologrammstreifen ∆ betrachtet, der sich aus
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3.3 Kontrastdämpfung

Abb. 3.3: (a) Hologrammstreifenverschiebung. (b) Wellenlängenänderung.

der jeweiligen Ursache ergibt. Das generelle Vorgehen dabei wird im Folgenden be-

schrieben.

In Abbildung 3.3 (a) ist der Versatz ∆ für eine Verschiebung der Hologramm-

streifen und in Abbildung 3.3 (b) für eine Wellenlängenänderung dargestellt, wobei

die Ursachen hierfür zunächst nicht betrachtet werden sollen. Die Verschiebung im

ersten Fall ist für alle Hologrammstreifen gleich, im zweiten Fall ist der Hologramm-

streifenversatz und damit auch die Kontrastdämpfung ortsabhängig. Mit w/2s lässt

sich die Anzahl der Hologrammstreifen von der Mitte bis zur Hologrammbreite w be-

rechnen und damit der ortsabhängige Versatz. Da die Dämpfungen, die eine Wellen-

längenänderung bewirken, in der Regel sehr schwach sind, tritt die gröÿte Dämpfung

in diesen Fällen am Hologrammrand auf.

Die aus dem Versatz resultierende Dämpfung µ des Hologrammstreifenkontrasts

sei im Folgenden beispielhaft dargelegt.

Die Hologrammstreifen in Abbildung 3.3 lassen sich in einfacher Näherung als

g(x) = cos(2πx/s) bechreiben. Der Versatz ∆ ist dann gleichbedeutend mit einer

lateralen Phasenänderung ϕ∆:

g(x) = cos(2πx/s− ϕ∆) (3.20)

mit ϕ∆ = 2π∆/s.

Um die resultierende Funktion ḡ(x) zu bestimmen, wenn sich verschiedene g(x)

mit unterschiedlichen Phasenänderungen ϕ∆ überlagern, müssen nun die einzelnen

Funktionen g(x) gemittelt werden.

Wird beispielsweise eine gauÿförmige Verteilung der Hologrammstreifenpositionen

angenommen, lässt sich die durchschnittliche Hologrammstreifenposition über die

Standardabweichung beschreiben. Als Zusammenhang zwischen dem Hologramm-

streifenversatz ∆ und der Standardabweichung der Hologrammstreifenposition, be-

schrieben durch die Standardabweichung der Phase ϕs, sei ϕs = π∆s/s angenom-
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3 Konventionelle o�-axis-Elektronenholographie

men. Damit ergibt sich ḡ(x) zu

ḡ(x) =
1

ϕs

√
2π

∞
−∞

exp(− ϕ2
∆

2ϕ2
s

) cos(2πx/s− ϕ∆) · dϕ∆ (3.21)

und schlieÿlich zu

ḡ(x) = exp(−ϕ
2
s

2
) · cos(2πx/s) . (3.22)

Der erste Faktor ist konstant für alle x und entspricht somit dem gesuchten globalen

Dämpfungsfaktor µ:

µ = exp(−1

2
(
π∆s

s
)2) . (3.23)

Mit ∆s als der Standardabweichung des Biprismaversatzes

3.3.2 Modulationstransferfunktion

Im Allgemeinen wird die Kontrastdämpfung einzelner optischer Elemente, wie die

Linsen oder die Kamera, mithilfe der sogenannten Modulationstransferfunktion µMTF

beschrieben. Die Modulationstransferfunktion ist de�niert als das Verhältnis aus

dem gedämpften Kontrast der Bildintensität VBild und ungedämpften Kontrast der

Bildintensität VObjekt, in Abhängigkeit von der Ortsfrequenz q:

µMTF (q) =
VBild(q)

VObjekt(q)
. (3.24)

Im Allgemeinen sind auftretende Beugungse�ekte und die fehlerhafte Abbildung

des Objektes, bedingt durch geringfügige Mängel im optischen System Ursache für

die Kontrastdämpfung durch die Modulationstransferfunktion. In der Transmissions-

elektronenmikroskopie ist es üblich, den Begri� Modulationstransferfunktion vorran-

gig für die Kamera zu verwenden, wohingegen bei den elektromagnetischen Linsen

von Kontrasttransferfunktionen gesprochen wird (Vgl. Abschn. 2.3.3).

Die Modulationstransferfunktion der Kamera lässt sich gemäÿ Formel 3.24 durch

Vergleich eines Objektes mit wohlde�niertem Kontrastverhältnis mit der erhaltenen

Abbildung bestimmen, was als Kantenmethode bezeichnet wird [82, 83]. Eine andere

Bestimmungsmethode sieht vor, die Verschmierung einzeln detektierter Elektronen

auszuwerten, und verspricht eine erhöhte Genauigkeit, die von Beugungse�ekten an

der Kante unbeein�usst ist [84]. Die Herausforderung hierbei liegt darin, die Position

des Elektrons exakt zu bestimmen.

Im FEI Titan 80-300 Berlin Holography Special TEM ist eine �Gatan US1000�-
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Abb. 3.4: Modulationstransferfunktion der �Gatan US1000�-Kamera im FEI Ti-
tan 80-300 Berlin Holography Special TEM bei einer Beschleunigungs-
spannung UA = 300 kV [85]. Die Nyquistfrequenz liegt bei 0,5 px−1.

Kamera verbaut, welche 2048x2048 Pixel mit einer Kantenlänge von jeweils 14 µm

besitzt. Die Modulationstransferfunktion wurde mit der Kantenmethode bestimmt,

da die Genauigkeit dieser Methode für die gewünschten Abschätzungen ausreichend

ist. Das Ergebnis bei einer Beschleunigungsspannung UA = 300 kV ist in Abbil-

dung 3.4 zu sehen [85].

Mittels der Modulationstransferwerte aus Abbildung 3.4 können die Kontraste ei-

ner Abbildung in bedingter Form nachträglich korrigiert werden, indem in der Fou-

riertransformierten der betro�enen Aufnahme die entsprechenden Ortsfrequenzen

wieder verstärkt werden. Dadurch lassen sich der Kontrast der Hologrammstreifen

korrigieren und entsprechend die verbleibenden kontrastdämpfenden E�ekte isoliert

betrachten. Bei der Korrektur der Modulationstransferfunktion wird das Rauschen

in der Aufname jedoch gleichermaÿen verstärkt, sodass sich hinsichtlich des Signal-

Rausch-Verhältnisses nachträglich keine Verbesserung erzielen lässt.

3.3.3 Partielle Kohärenz

Ein kontrastreiches Interferogramm erfordert grundsätzlich ein hohes Maÿ an Ko-

härenz. Es wird in zeitliche und die räumliche Kohärenz unterschieden und dabei

vorausgesetzt, dass jedes Elektron für sich vollständig kohärent ist.
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Zeitliche Kohärenz

Die zeitliche Kohärenz beschreibt die Abweichung der Elektronenenergie und da-

mit die Abweichung der Elektronenwellenlänge vom Normalwert im Laufe der Be-

lichtung. Gründe für die Abweichung sind die unterschiedlichen Elektronenenergien

beim Emissionsprozess sowie eine leichte Instabilität der Hochspannungsversorgung,

die entsprechend in einer Energieabweichung resultiert. Als Maÿ für die Energieab-

weichung dient die Energiebreite, welche durch die Halbwertsbreite der Energiever-

teilung de�niert ist. Da die Energiebreite ∆E im Laufe von mehreren Stunden auch

bei Feldemissionsquellen 50 eV überschreiten kann [86], kurzfristig mit etwa 1 eV

aber relativ stabil bleibt, wird die Energiebreite zumeist für einen Zeitraum von

einer Sekunde angegeben. Moderne Transmissionselektronenmikroskope erreichen

mittels Monochromatoren eine Energiebreite von ∆E < 0, 2 eV [7, 87].

Für eine Energiebreite von ∆E ≈ 1 eV, wie sie in etwa beim FEI Titan 80-300

Berlin Holography Special TEM bei 300 kV Beschleunigungsspannung vorliegt, soll

die dadurch verursachte Dämpfung nachfolgend gezeigt werden.

Gemäÿ Gleichung (2.3) entspricht eine Abweichung von 1 V bei einer anfäng-

lichen Beschleunigungsspannung von 300 kV einem Wellenlängenunterschied von

rund 4 · 10−6 pm, also einer Wellenlängenänderung um 0, 0002%. Da sich auÿer-

dem die Biprismakonstante und damit der Ablenkwinkel um 0, 0003% verändert

(Gleichung (3.2)), heben sich die Änderungen gemäÿ Gleichung (3.6) nahezu auf.

Es verbleibt eine Änderung des Streifenabstands um aufgerundet 0, 0001%, die sich

gemäÿ Abbildung 3.5 mit der Anzahl der Interferenzstreifen aufsummiert.

Es ergibt sich am äuÿeren Hologrammrand für die Hologrammstreifen der Dämp-

fungsfaktor µzeit zu

µzeit = exp(−1

2
(
πw · 10−7

s
)2) . (3.25)

Die Dämpfung ist demnach für eher schmale Hologramme mit Werten von Holo-

grammbreite w = 30 nm und Streifenabstand s = 30 pm, wie sie in dieser Arbeit

genutzt wurden, bei einer derart geringen Energiebreite vernachlässigbar klein.

Auch eine Schwankung der Biprismaspannungsversorgung lässt sich als einen Fak-

tor der partiellen zeitlichen Kohärenz ansehen, da eine Schwankung der Biprismas-

pannungsversorgung in ihrer Auswirkung auf die Hologrammstreifen einer Wellen-

längenänderung äquivalent ist.

Für eine Änderung der Biprismaspannung Uf um den Wert δUf
ergibt sich für den
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neuen Streifenabstand sUf
:

sUf
=

λ(a+ b)

2aγ0(Uf + δUf
)
. (3.26)

Der Unterschied s∆ in Beziehung zum ursprünglichen Streifenabstand s lässt sich

mit

s∆ = s− sUf
=

sδUf

Uf + δUf

(3.27)

beschreiben.

Da der Unterschied ortsabhängig ist, sich also mit jedem zusätzlichen Streifen

aufsummiert, ergibt sich für die Dämpfung µUf
wenn die Abweichung durch die

Standardabweichung δUf0
gegeben ist:

µUf
= exp(−1

8
(

πδUf
w

s(Uf + δUf0
)
)2) . (3.28)

Falls für die Spannungsversorgung des Biprismas die gleichen Qualitätsmerkmale

gelten wie für die Beschleunigungsspannung (δUf0
5 0, 002% ·Uf ), ergibt sich eben-

falls eine vernachlässigbar kleine Dämpfung. Bei einem weniger stabilen Gerät ist

die Dämpfung dagegen nachweisbar. Für δUf
= 0, 05 V, Uf = 400 V, w = 30 nm und

s = 30 pm ergäbe sich beispielsweise eine Dämpfung µUf
= 0, 98 am äuÿersten Ho-

logrammrand. Sofern andere Fehlerquellen, wie Fresnel-Beugungssäume, ungleich-

Abb. 3.5: Verschiebung der Interferenzstreifen durch partielle zeitliche Kohä-
renz.
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mäÿige Beleuchtung usw., ausgeschlossen werden können, lassen sich geringfügige

Kontrastvariationen an verschiedenen Stellen des Hologramms auf diese Weise er-

klären. Einen entscheidenden Ein�uss spielen sie in der Regel jedoch nicht, wie die

genannten Beispielwerte zeigen.

Räumliche Kohärenz

Im Gegensatz zur zeitlichen Kohärenz stellt die räumliche Kohärenz einen begren-

zenden Ein�uss dar. Sie ist bedingt durch die räumliche Ausdehnung der e�ektiven

Elektronenquelle und bewirkt eine Kontrastdämpfung, welche zunimmt je stärker

die Geometrie der Elektronenquelle von der einer idealen Punktquelle abweicht.

Dies ergibt sich aus den Weglängenunterschieden von Elektronen, die, sofern sie

an unterschiedlichen Positionen die Elektronenquelle verlassen, nicht am gleichen

Punkt zu einer konstruktiven Interferenz mit sich selbst gelangen können und da-

mit eine Verschmierung der Interferenzstreifen bewirken. Dieser kontrastdämpfende

E�ekt wird stärker, je weiter die zur Interferenz gebrachten Punkte normalerweise

auseinanderliegen, da die möglichen Weglängenunterschiede sich erhöhen [88].

Wenn die e�ektive Quellbreite in der Biprismaebene durch δQ gegeben ist (Abb. 3.6),

so entspricht der Streifenversatz ∆Biprisma in der Bildebene nach dem Biprisma

∆Biprisma = δQ
b

a
. (3.29)

Die Quellbreite lässt sich dann durch den Kohärenzwinkel θ θc = θM und den

Abstand von der Bild- zur Beugungsebene erfassen

δQ = θ(a+ b) . (3.30)

Es folgt

∆Biprisma = 2θ(a+ b)
b

a
. (3.31)

Mit den Gleichungen (3.5) und (3.6) lässt sich schreiben

∆Biprisma =
sw01

λ
2θM2 , (3.32)

wenn zur Vereinfachung rf = 0 nm angenommen wird.

Um das Ergebnis bezüglich der Objektebene zu erhalten, muss durch die Ver-

gröÿerung M geteilt werden. Es ergibt sich der Hologrammstreifenversatz ∆ in der
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Abb. 3.6: Hologrammstreifenverschiebung durch ausgedehnte Quelle.

Objektebene zu

∆ =
∆Biprisma

M
=
sw01

λ
2θc , (3.33)

wobei θc = θM der bereits bekannte e�ektive Kohärenzwinkel der Elektronenquelle

in der Objektebene ist.

Mit Gleichung (3.23) ergibt sich der Dämpfungsfaktor für die räumliche Kohärenz

zu [88]:

µsc = exp(−2(
πw01θc
λ

)2) . (3.34)

Mit dem Ansatz einer gauÿförmigen Quellverteilung gemäÿ Gleichung (3.34) las-

sen sich gute Ergebnisse hinsichtlich der Beschreibung von Kontrastdämpfung durch

ausgedehnte Quellen erzielen. Allerdings beschreibt eine Gauÿ-Verteilung, welche

laut dem Van Cittert-Zernike-Theorem eine gauÿförmige Kontrastdämpfungsfunk-

tion nach sich zieht [89, 90], nicht immer den exakten Kurvenverlauf, sondern es

hat sich vielmehr gezeigt, dass eine lorentzförmige Kontrastdämpfungsfunktion die

auftretenden Kurvenverläufe noch genauer beschreiben kann [91]. Eine lorentzför-

mige Kontrastdämpfungsfunktion hat ihren Ursprung in einer um den Ursprung

abfallenden Exponentialfunktion

exponentiell abfallend = exp(−c|x|) , (3.35)

die sich nur geringfügig von einer Gauÿ-Funktion in ihrer einfachsten Form unter-
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scheidet:

Gauÿ = exp(−cx
2

2
) . (3.36)

Dabei sei c der Maÿstab für die Breite der Funktionen. Die physikalischen Hinter-

gründe für die beobachtete Form der Quellverteilung werden in der angegebenen

Originalliteratur nicht betrachtet und sollen auch an dieser Stelle nicht weiter un-

tersucht werden.

Durch Fouriertransformation der abfallenden Exponentialfunktion ensteht die Lor-

entzfunktion, die nach Normierung auf den Maximalwert '1' und durch Einsetzen

der bereits bekannten Parameter die Form

µsc =
1

1 + 4(
πθcw01

λ
)2

(3.37)

annimmt.

Werden die selben Werte für Wellenlänge λ und Biprismascherung w01 verwendet

wie in Gleichung (3.34) ergeben sich durch die unterschiedlichen Dämpfungsfunktio-

nen leicht unterschiedliche Werte für θc, die aber die gleiche Gröÿenordnung besitzen

und damit die Verwendbarkeit von Gleichung (3.37) zur Beschreibung der Kontrast-

dämpfung deutlich machen. Dies wird anhand von Abbildung 3.7 ersichtlich. Hier

sind beide Dämpfungsfunktionen in Abhängigkeit der Überlappungsbreite w01 für

θc = 0.015 mrad und λ = 2 pm abgebildet. Sie zeigen den erwarteten ähnlichen Kur-

venverlauf. Die Dämpfung der Lorentz-Kurve ist bei kleinen Überlappungsbreiten

zunächst stärker, doch da die Lorentz-Kurve nicht auf Null abfällt, verhält es sich

bei groÿen Überlappungsbreiten genau umgekehrt.

3.3.4 Mechanische Instabilität

Sowohl das Biprisma als auch der Biprismahalter reagieren emp�ndlich auf Erschüt-

terung, sodass Vibrationen auftreten. Tritt die Biprismabewegung im Laufe der Ho-

logrammaufnahme auf, verschieben sich auch die Interferenzstreifen (Abb. 3.8) [24].

Die aufgrund der Bewegung unterschiedlichen Positionen der Interferenzstreifen wäh-

rend der Belichtungszeit bewirken eine Dämpfung des Interferenzstreifenkontrastes.

Theoretisch kann auch eine zitternde, vibrierende Bewegung des Elektronenstrahls

zu einer gleichartigen Verschiebung der Hologrammstreifen führen. Da sich diese

beiden E�ekte hinsichtlich der Kontrastdämpfung der Hologrammstreifen nicht un-

terscheiden lassen, wird im Folgenden nur von Biprismavibration gesprochen. Alle
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Abb. 3.7: Kontrastdämpfung für die beiden verschiedenen Dämpfungsfunktio-
nen. In beiden Fällen war θc = 0.015 mrad und λ = 2 pm.

anderen Instabilitäten mit der gleichen Auswirkung auf den Hologrammstreifenkon-

trast werden demnach gewissermaÿen als e�ektive Biprismavibration durch einen

einzigen Formalismus beschrieben. Der Dämpfungsfaktor heiÿt daher µinst.

Zur vereinfachten Betrachtung wird die Biprismabewegung in die horizontale Be-

wegung in der Biprismaebene und die vertikale Bewegung aus der Ebene heraus

unterteilt.

Horizontale Vibration

Bewegungen in der Biprismaebene können in ihre Anteile entlang des Biprismas und

senkrecht zum Biprisma aufgespalten werden. Es gilt dabei die Annahme, dass eine

Bewegung entlang des Biprismas, die aufgrund des gleichbleibenden Schattenwurfs

gar nicht wahrgenommen werden kann, keinen kontrastdämpfenden E�ekt ausübt.

Grundlage hierfür ist ein gleichförmiges Biprisma, was entlang der Vibrationsstrecke

keine Veränderung aufweist. Das tri�t üblicherweise zu.

Anders sieht es für eine Vibration senkrecht zum Biprisma aus. Die Vibration

lässt sich zunächst in beliebige Einzelbewegungen, also Verschiebungen darstellen,

von denen hier eine beispielhaft dargestellt ist (Abb. 3.8).

Es hat dabei die Biprismaverschiebung δs eine Verschiebung ∆ der Interferenz-

streifen zur Folge, die sich aus der Vergröÿerung zwischen Biprisma- und Bildebene

ergibt, wobei für die weitere Betrachtung die Verschiebung auf die Objektebene

zurückgerechnet wird [24]:
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∆ = δs ·
a+ b

Mola
. (3.38)

Alternativ lässt sich, mithilfe der Gleichung für den Streifenabstand s, die Ver-

schiebung der Interferenzstreifen auch in Abhängigkeit der Biprismaspannung for-

mulieren [24]:

∆ = δs ·
2sγ0Uf

λ
. (3.39)

Mit Gleichung (3.23) ergibt sich die Dämpfungsfunktion für horizontale Vibration

senkrecht zum Biprisma zu:

µinst = exp(−2(
πγ0Ufδ0

λ
)2) , (3.40)

wobei δ0 die Standardabweichung der Biprismaposition in der Biprismaebene ist.

Die Biprismavibration bewegt sich, bezogen auf die Biprismaebene, typischerweise

im unteren Nanometerbereich und verursacht damit spürbare Dämpfungen. Um die

Biprismavibration δ0 zu minimieren, wird das Biprisma grundsätzlich senkrecht zur

Achse des Biprismahalters ausgerichtet. Auf diese Weise ist es weniger anfällig für

Seitwärtsbewegungen des Halters und hat damit eine verminderte Kontrastdämp-

fung. Bei dieser Überlegung wird angenommen, dass der Halter entlang seiner Achse

nicht oder nicht messbar schwingt, da der Halter in dieser Richtung starr ist.

Abb. 3.8: Eine horizontale Verschiebung des Biprismas hat auch eine Verschie-
bung der Interferenzstreifen zur Folge.
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Obwohl die Kontrastdämpfung scheinbar von der Vergröÿerung auf der Höhe des

Biprismas unabhängig ist, besteht eine indirekte Verbindung. Da sich der benötigte

Umlenkwinkel γ bei erhöhter Vergröÿerung reduziert, reduziert sich damit auch die

benötigte Biprismaspannung Uf , was sich wiederum positiv auf den Dämpfungsfak-

tor µinst auswirkt. Dies ist eine der Grundideen der optimierten Biprismaposition

wie sie in Kapitel 5 vorgestellt wird.

Vertikale Vibration

Auch der Ein�uss einer Auf- bzw. Abwärtsbewegung des Biprismas auf den Strei-

fenkontrast lässt sich abschätzen. Wenn das Biprisma sich um eine Strecke δz nach

unten bewegt ergibt sich eine Verkleinerung des Streifenabstands zum neuen Strei-

fenabstand sz gemäÿ

sz =
λ(a+ b)

2γ(a+ δz)
. (3.41)

Die Gesamtlänge (a+ b) von der Beugungsebene zur Bildebene bleibt dabei unver-

ändert.

Der Unterschied s∆ in Beziehung zum ursprünglichen Streifenabstand s lässt sich

Abb. 3.9: Eine vertikale Verschiebung des Biprismas hat auch eine Verschiebung
der Interferenzstreifen zur Folge. Allerdings ist diese normalerweise zu
vernachlässigen.
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mit

s∆ = s− sz =
sδz
a+ δz

(3.42)

beschreiben. Die Verschiebung beginnt in der Hologrammmitte und summiert sich

über die Breite des Hologramms mit der Anzahl der Streifen zu den Hologrammrän-

dern hin auf. Die Gesamtverschiebung entspricht somit am Rand des Hologramms

mit der Breite w

∆ = s∆ · w
2s

=
δzw

2(a+ δz)
. (3.43)

Die Berechnung des ortsabhängigen Dämpfungsfaktors µ erfolgt mit Gleichung (3.23).

Es wird erneut die höchste Dämpfung am Hologrammrand betrachtet. Dabei wird

δz0 als Standardabweichung der vertikalen Biprismaposition de�niert:

µinstz = exp(−1

8
(
πδz0w

s(a+ δz)
)2) . (3.44)

Wenn man eine Hologrammbreite von 30 nm, einen Streifenabstand von 30 pm

und einen Wert a = 0, 05 m annimmt, wie es ungefähr dem Abstand im genutzten

Mikroskop entspricht, müsste δz, bezogen auf die Biprismabene, einen Wert im Mi-

krometerbereich erreichen, um den Streifenkontrast spürbar zu dämpfen. Da eine so

starke Instabilität normalerweise nicht auftritt, sondern sich vielmehr im unteren

Nanometerbereich be�ndet, kann die Dämpfung durch vertikale Vibration vernach-

lässigt werden.
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3.4 Hologrammrekonstruktion

Um aus dem aufgenommenen Hologramm die Amplitude sowie die Phase der Bild-

welle zu rekonstruieren und einzeln darzustellen, sind verschiedene Wege mit un-

terschiedlichen Vorteilen gangbar. So lässt sich beispielsweise direkt im Ortsraum

oder mithilfe der Fouriertransformation im Ortsfrequenzraum eine Auswertung vor-

nehmen. Für Einzelheiten zur weniger gebräuchlichen Ortsraumrekonstruktion sei

auf [92, 93] verwiesen.

Das am meisten verbreite Rekonstruktionsverfahren bedient sich des Ortsfre-

quenzraumes. Hierbei wird ausgenutzt, dass sich die Phaseninformationen in den

Seitenbändern der Fouriertransformierten wieder�nden [69, 94]. Die Rekonstruktion

ist im Folgenden gemäÿ [95, 96] beschrieben.

Die Hologrammintensität ist beschrieben durch

I(r⃗) = A2
b(r⃗) + A2

0(r⃗) + 2µAb(r⃗)A0(r⃗) cos(ϕb(r⃗) + 2πq⃗1r⃗ + ϕv(r⃗)) . (3.45)

Dabei beschreibt ϕv(r⃗) die Modulation der Phase, die durch Verzeichnungen ent-

stehen kann.

Als erster Schritt wird das Hologramm fouriertransformiert [97]. Es ergibt sich:

FT (I(r⃗)) =FT (A2
b(r⃗) + A2

0(r⃗)) ZB

+ FT (µAb(r⃗)A0(r⃗) · exp(+iϕb(r⃗) + iϕv(r⃗))) ∗ δ(q⃗ − q⃗1) SB (3.46)

+ FT (µAb(r⃗)A0(r⃗) · exp(−iϕb(r⃗)− iϕv(r⃗))) ∗ δ(q⃗ + q⃗1) SB∗ .

Die Fouriertransformierte des Hologramms enthält in der Mitte das Zentralband,

welches der Fouriertransformierten des Objekts überlagert mit der Fouriertransfor-

mierten der Referenzwelle entspricht. Abseits des Zentralbandes be�nden sich die

beiden Seitenbänder, welche sich dadurch unterscheiden, dass sie komplex konju-

giert zueinander sind und damit eine positive beziehungsweise eine negative Pha-

senänderung symbolisieren. Durch die Autokorrelation vergröÿert sich bei dicken

Objekten mit nichtlinearen Abbildungse�ekten das Zentralband auf den doppelten

Durchmesser im Vergleich zu den Seitenbändern, die keine Autokorrelation darstel-

len [72, 98, 99]. Nur bei sehr dünnen Proben ohne nichtlineare Abbildungse�ekte

entspricht die Gröÿe des Zentralbandes jener der Seitenbänder. Da der Abstand der

Seitenbänderzentren zum Zentralbandzentrum durch den reziproken Wert des Ho-

logrammstreifenabstandes, also die Trägerfrequenz q⃗1 gegeben ist und der Radius
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der Blende, mit welcher das Seitenband ausgeschnitten wird, also maximal etwa ein

Drittel bis die Hälfte dieses Wertes betragen kann ohne das Zentralband zu schnei-

den, ist die maximal in die rekonstruierte Bildwelle übertragbare Au�ösung durch

das zwei- bis dreifache des Hologrammstreifenabstandes gegeben.

Ein Seitenband wird mit einer Blende ausgeschnitten, die maximal so groÿ gewählt

werden kann, dass dabei das Zentralband nicht geschnitten wird. Der Radius rb der

Blende entspricht also etwa dem Drittel des reziproken Hologrammstreifenabstands s

(rb ≈ 1/3s). Auf diese Weise ist gewährleistet, dass das Maximum an verfügbarer

Information in die rekonstruierte Bildwelle übertragen wird.

Beim Ausschneiden des Seitenbandes sollte eine Blende mit weichen Rändern ge-

wählt werden sollte, da die ansonsten entstehenden harten Ränder zu Artefakten

bei der Rücktransformation in den Ortsraum führen [100]. Eine Blende mit har-

ten Rändern setzt alle Werte, die gröÿer als rb sind, direkt auf den Wert Null. Bei

der Verwendung einer sogenannten weichen Blende werden die Werte rund um rb

geglättet, wofür beispielsweise eine Gauÿ-Funktion verwendet werden kann.

Nachdem das Seitenband ausgeschnitten ist, wird es zentriert. Man erhält

FT (I(r⃗)) = FT (µAb(r⃗)A0(r⃗) · exp(+iϕb(r⃗) + iϕv(r⃗))) . (3.47)

Diese Gleichung wird nun invers fouriertransformiert und liefert als Resultat die

komplexe rekonstruierte Bildwelle, welche sich in Amplitude und Phase aufspalten

lässt:

ψrek(r⃗) = µAb(r⃗)A0(r⃗) · exp(iϕb(r⃗) + iϕv(r⃗)) . (3.48)

Um mögliche Verzeichnungen zu beseitigen, wird die rekonstruierte Bildwelle des

Objektes in der Regel durch die rekonstruierte Bildwelle eines leeren Hologramms

(ohne Objekt) dividiert [96]. Es entsteht die normierte, rekonstruierte Bildwelle:

ψnorm(r⃗) =
Ab(r⃗)

A0(r⃗)
· exp(iϕb(r⃗)) . (3.49)

3.4.1 Numerische Bildfehlerkorrektur

Obwohl sich die meisten Linsenfehler heutzutage zwar erfassen und stark reduzieren

lassen, so verbleiben jedoch in der Regel kleine Ungenauigkeiten. Auÿerdem unter-

liegen sämtliche Elektronenlinsen, auch jene des Korrektors, dem ständigen Ein�uss

von Instabilitäten, wie etwa minimalen Temperaturschwankungen [101]. Dadurch
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bedingt ändern sich die Linsenfehler über die Zeit und der Korrektor muss erneut

eingestellt werden. Betrachtet man zum Beispiel den zweizähligen Astigmatismus,

so erfolgt dessen Änderung bei atomarer Au�ösung in einem unerwünschten Aus-

maÿ bereits im Laufe von Minuten [102]. Das bedeutet, dass sich selbst bei zunächst

optimaler Linsenfehlerkorrekur im Laufe eines längeren Messvorgangs die Bildfehler

verändern. Oftmals ist es daher nützlich, die Bildfehler nachträglich numerisch kor-

rigieren zu können, was mit Elektronenholographie möglich ist [8, 103, 104]. Mit der

Amplitude und der Phase der Bildwelle kann eine Phasenplatte, die gewissermaÿen

einer Umkehrung der Linsenfehler zum Zeitpunkt der Aufnahme entspricht, mit der

Fouriertransformation der Bildwelle multipliziert werden. Die Schwierigkeit dabei

ist weniger, die Phasenplatte zu erstellen, als viel mehr die korrekten Parameter

für die Bildfehler zu bestimmen [105]. Da sich die Bildfehler nicht direkt aus einem

Hologramm als konkrete Werte ablesen lassen und sie sich darüberhinaus teilweise

gegenseitig beein�ussen, sodass verschiedene Fehlerkombinationen zu ähnlichen Kor-

rekturergebnissen führen können, bleibt als einzige Bestimmungsmöglichkeit meist

nur ein iteratives Vorgehen. Durch den Vergleich mit Simulationen und anschlieÿende

Nachjustierung der Fehlerwerte werden die richtigen Bildfehler nach und nach be-

stimmt [106]. Bei atomar aufgelösten Elektronenhologrammen kann dabei wie folgt

vorgegangen werden: Bildfehler, welche die korrigierende Phasenplatte ergeben, wer-

den derartig angepasst, dass dünne Probenbereiche, welche annähernd reine Phasen-

objekte darstellen, in der Amplitude keinen nennenswerten Kontrast aufweisen. Für

die Phase gilt dagegen, dass ein maximaler Kontrast erwünscht ist. An den Atompo-

sitionen muss das rekonstruierte Phasensignal demnach auf möglichst engem Raum

zusammengezogen werden, wobei sich allerdings auch eine Überkorrektur einstellen

kann. Der Vergleich mit einer Simulation der zu erwartenden Amplitude und Phase

ist daher für eine exakte Restfehlerbestimmung notwendig.
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3.5 Artefakte

Die o�-axis-Elektronenholographie ermöglicht die Aufschlüsselung der Bildwelle in

den Phasen- und Amplitudenanteil, ist jedoch ebenfalls gewissen Einschränkungen

unterworfen. Diese Artefakte gilt es schon bei der Hologrammaufnahme zu beachten.

Bei der konventionellen Elektronenholographie sind vier Artefakte vorherrschend:

Die biprismainduzierten Artefakte, die Fresnelschen Beugungssäume und die soge-

nannte Vignettierung, sowie die biprismaunabhängigen Artefakte, der Fenster-E�ekt

und die geometrische Verzerrung [23]. Glücklicherweise verursacht der gesamte Ho-

lographievorgang keine geometrische Aberration [107].

3.5.1 Fresnel-Beugungssäume

Bei kohärenten Elektronenwellen tritt bei der Abbildung von Kanten, die sich nicht

in der Objek- oder Brennebene be�nden, Fresnel-Beugung auf und führt zur Ausbil-

dung von Fresnel-Beugungssäumen [108, 109]. Da sich das Biprisma für die Elektro-

nenholographie nicht in einer ausgezeichneten Ebene, wie beispielsweise die Bildebe-

ne, be�nden kann, wenn es die beiden Strahlhälften umlenken und ein Hologramm

formen soll, wird es nicht scharf abgebildet. Die statt�ndende Fresnel-Beugung ist

daher in der endgültigen Aufnahme als Fresnel-Beugungssäume sichtbar und führt

zu einer Modulation der Amplituden- und Phasenanteile der Objekt- und der Refe-

renzwelle. Diese Modulation beträgt am Hologrammrand etwa±20% von Amplitude

und Phase und nimmt zur Hologrammmitte hin ab [23]. Aus diesem Grund können

die Hologrammränder für eine exakte Auswertung nicht herangezogen werden, so-

dass die e�ektiv nutzbare Hologrammbreite reduziert ist.

In Abbildung 3.10 ist das Ausmaÿ der Fresnel-Beugung als Simulation darge-

stellt. Die Intensitätsverteilung nach einer scharfen Kante lässt sich mittels Fresnel-

Propagation berechnen (Vgl. Abschn. 3.6). Dies ist für eine Wellenlänge λ ≈ 2 pm

und eine Propagationslänge von 12 mm, wie sie für den Abstand von Biprisma zu

Bildebene typisch ist, geschehen. Es zeigt sich eine deutliche Intensitätsmodulation

über den gesamten sichtbaren Bereich, die auch in den ursprünglichen Schattenbe-

reich hineinragt.
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Abb. 3.10: Ausmaÿ der Fresnel-Beugung. Oben: Die Intensitätsverteilung direkt
nach einer scharfen Kante. Mitte: Intensitätsverteilung nach Fresnel-
Propagation um 12 mm. Unten: Pro�le der beiden Intensitätsvertei-
lungen.

3.5.2 Vignettierung

Da das Biprima in den Strahlengang eingebracht werden muss, blockiert es zwangs-

läu�g einen Teil des Elektronenstrahls, weshalb der Schatten des Biprismas in der

Bildebene zu sehen ist. Je nach Strahlverlauf und Positionierung des Biprismas be-

tri�t dies auch Teile der höher indizierten Beugungsordnungen des Objekts. Diese

können durch das Biprisma teilweise geblockt werden oder, wenn sie das Biprisma auf

der falschen Seite passieren, in unerwünschte Richtungen abgelenkt werden, was als

Vignettierung bezeichnet wird [23]. Gemeinsam mit den Fresnel-Beugungssäumen

wird die nutzbare Hologammbreite um bis zu 30% verkleinert [23].

In Abbildung 3.11 ist die Vignettierung eines dem Biprisma zugewandten Beu-

gungsre�exes (Re�ex 1̄) skizziert. Während die Hologrammbreite durch die Über-

lagerung der Nullstrahlen (Re�ex 0) de�niert wird, bedeckt der Re�ex 1̄ diese Ho-

logrammbreite nicht vollständig, weil das Biprisma den direkten Strahlverlauf blo-

ckiert. Dieser E�ekt tritt also gerade bei den höchsten Beugungsordnungen (Re-

�ex 2̄) am stärksten auf und betri�t im Beispiel am stärksten den Hologrammrand,

welcher der Referenzwelle zugewandt ist. So ist der abgeschattete Bereich von Re-

�ex 2̄ doppelt so groÿ wie der von Re�ex 1̄. Das bedeutet, dass häu�g gerade jener

Hologrammbereich am meisten von Vignettierung betro�en ist, der am Rand des

Objektes liegt und damit am dünnsten und am besten geeignet für atomar aufge-

löste Aufnahmen ist.
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3 Konventionelle o�-axis-Elektronenholographie

Abb. 3.11: Schematische Darstellung der Vignettierung durch ein Biprisma. Ein
Teil des Hologramms kann nicht von allen Beugungsre�exen erreicht
werden, sodass der äuÿere Rand des Hologramms nicht genutzt wer-
den kann.

3.5.3 Fenster-E�ekt und geometrische Verzerrung

Der Fenster-E�ekt und geometrische Verzerrungen stellen generelle Herausforderun-

gen der Transmissionselektronenmikroskopie dar und sind nicht spezielle Probleme

der Elektronenholographie. Sie seien hier der Vollständigkeit halber kurz erläutert.

Der Fenster-E�ekt entsteht, wenn vom gesamten Hologramm nur ein Teilaus-

schnitt mit der Kamera erfasst wird, was sehr häu�g der Fall ist, da das begrenzte

Gesichtsfeld der Kamera es nicht anders zulässt. Da aber die Welleninformationen

jedes Objektpunktes in der Bildwelle aufgrund der auftretenden Linsenfehler gemäÿ

der Punktverschmierungsfunktion delokalisiert sind, werden bei der Aufnahme eines

Teilausschnitts zwangsläu�g einige Welleninformationen abgeschnitten [110]. Wie

stark die Randbereiche des Hologramms eingeschränkt sind hängt demnach von der

Güte der hardwareseitigen Bildfehlerkorrektur ab und ist ansonsten unvermeidbar.

Beispielsweise durch Au�adungen innerhalb des Mikroskops kann es zu einer geo-

metrischen Verzerrung der Abbildung kommen, was auch den Holographieprozess

beeinträchtig [96, 111]. Das Auftreten dieser geometrischen Verzerrungen lässt sich

vom Nutzer des Mikroskops nicht verhindern.
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3.6 Simulation von Interferogrammen

Für die Simulation von Elektronen-Interferogrammen und die Berechnung von In-

tensitätsverteilung auÿerhalb der Bildebenenen bietet sich der Fresnel-Propagator

P (x, y, z) an. Er stammt aus der Fresnel-Beugung und beschreibt die Ausbreitung in

z-Richtung, also gewissermaÿen die Defokussierung, einer Welle im Nahbereich. Er

lässt sich immer dann verwenden, wenn die Welle nur eine kleine Winkelaufweitung

besitzt (z ≫ x und z ≫ y) und auÿerdem die betrachtete Weglänge gröÿer als die

Wellenlänge ist (z ≫ λ).

Der Fresnel-Propagator ist de�niert als [47]:

P (x, y, z, ) =
1

iλz
· exp(i2πz

λ
) · exp(i π

λz
(x2 + y2)) . (3.50)

Wenn die Elektronenwelle zu Beginn durch E0(x, y, 0) beschrieben wird, ergibt

sich die Wellenverteilung E(x, y, z) im Abstand z durch Faltung mit dem Fresnel-

Propagator:

E(x, y, z) = E0(x, y, 0) ∗ P (x, y, z) . (3.51)

Unter Ausnutzung der Rechenregeln für Faltungen und die Fouriertransformation

lässt sich das Ergebnis numerisch leicht berechnen:

E(x, y, z) = FT−(FT (E0(x, y, 0)) · FT (P (x, y, z))) . (3.52)

Zur Veranschaulichung ist in Abbildung 3.12 ein Spalt, ein Fresnelpropagator

sowie das Ergebnis der Faltung aus beidem skizziert. Durch die Defokussierung des

Spaltes kommt es zur Entstehung der charakteristischen Fresnel-Beugungssäume um

die Kante. Die gebeugte Intensität ragt dabei auch in den Schatten hinein.

Für die Anwendung auf Elektronenhologramme genügt es eine eindimensionale

Welle zu betrachten, die in z-Richtung propagiert wird (E(x, y, z) ⇒ E(x, z)). Die

Pixelzahl muss ausreichend groÿ gewählt werden, damit die Welle ausreichend abge-

tastet werden kann und es durch die Periodizität der diskreten Fouriertransformation

nicht zu Artefakten an den Enden der Pixelzeile kommen kann. Ein Pixel entspricht

dabei wenigen Nanometern bis Pikometern horizontaler Ausdehnung der Elektro-

nenwelle. Als Startwelle wurde eine gauÿförmige Intensitätsverteilung gewählt, weil

dies der tatsächlichen Intensitätsverteilung relativ nahe kommt und auÿerdem bei

den erforderlichen Fouriertransformationen durch selbige keine Artefakte entstehen.

Um das erste Biprisma zu simulieren, wird lediglich in einem Bereich mit doppel-
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3 Konventionelle o�-axis-Elektronenholographie

Abb. 3.12: Durch Faltung eines Ausgangsbildes (hier ein Spalt) mit einem Fres-
nelpropgator ergibt sich das propagierte Bild, was an den Rändern
entsprechende Fresnel-Beugungssäume aufweist. Da die Bilder kom-
plexwertig sind, werden hier die Intensitäten gezeigt.

tem Biprismaradius die Intensität auf Null gesetzt. Durch die Fresnelpropagation

lässt sich nun der Verlauf der Elektronenwelle berechnen. An entsprechender Stel-

le können weitere optische Elemente wie Linsen oder zusätzliche Biprismen durch

entsprechende Phasenänderungen der Welle berücksichtigt werden. Indem man die

resultierende Elektronenwelle für mehrere Ebenen mit zunehmender Propagations-

länge berechnet, lässt sich eine Intensitätsverteilung wie Abbildung 3.13 erstellen.

Um in jeder Zeile einen deutlich sichtbaren Kontrast zu ermöglichen, wurde jede

Zeile einzeln normiert.

Um ein Elektroneninterferogramm zu simulieren, wird nun lediglich die Zeile in

der zweiten Bildebene betrachtet. Je nach dem, wie gut die Abstände der einzelnen

elektronenoptischen Elemente, die Biprismaspannungen usw. bekannt sind, lassen

sich sehr genaue Simulationen erstellen.

Zur Demonstration wurde ein Setup mit nur einem Biprisma gewählt, da die

Fresnel-Beugungssäume hier ein zusätzliches Maÿ für die Übereinstimmung von

Experiment und Simulation sind. Das Hologramm wurde im Rahmen eines For-

schungsaufenthalts im Triebenberglabor der TU Dresden mit einem TEM Philips

CM200FEG ST/Lorentz aufgenommen.

Für Abbildung 3.14 wurde an das Experiment (Abb. 3.14 oben) eine Simulati-

on (Abb. 3.14 unten) ange�ttet. Hierfür wurde die Methode der kleinsten Fehler-

quadrate angewendet. Es wurde eine Biprismaspannung von Uf = 116 V an der

Spannungsquelle abgelesen. Für den Abstand vom Biprisma zur Bildebene wurde
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Abb. 3.13: Mittels Fresnelpropagation berechnete Intensitätsverteilung rund um
die beiden Biprismen. Die Intensität jeder Ebene senkrecht zur Elek-
tronenstrahlrichtung z wurde auf '1' normiert.

Abb. 3.14: Vergleich eines experimentellen mit einem simulierten Hologramm.
Das Hologramm wurde im Rahmen eines Forschungsaufenthalts
im Triebenberglabor der TU Dresden mit einem TEM Philips
CM200FEG ST/Lorentz aufgenommen.
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als Startparameter b = 10, 00 mm angenommen und rf = 160 nm für den Bipris-

maradius. Als Beschleunigungsspannung wurde UA = 200 kV verwendet. Der Fit

ergab die abgebildete, weitestgehende Übereinstimmung für simulierte Werte von

Uf = 118 V, b = 10, 08 mm und rf = 180 nm. Die Simulation von Elektroneninter-

ferogrammen mittels Fresnel-Propagation funktioniert demnach sehr gut und kann

angewendet werden, um die Parameter des elektronenoptischen Systems näher zu

bestimmen.

3.7 Optimierungsansätze

Konventionelle Elektronenholographie besitzt mehrere Einschränkung, die im Ver-

lauf dieses Kapitels beschrieben wurden. Es sind unter anderem die biprismaindu-

zierten Fresnel-Beugungssäume und Vignettierung sowie die gemeinsame Abhängig-

keit von Hologrammbreite und Streifenabstand von der Biprismaspannung, und die

Kontrastdämpfung durch Biprismavibration.

Durch die Optimierung der Biprismaposition im Strahlengang lassen sich sämt-

liche Einschränkungen durch das Biprisma minimieren, aber nicht gänzlich beseiti-

gen [24]. Bei Nutzung von zwei Biprismen lassen sich diese E�ekte weiter reduzieren

und zudem werden neue Parameter zur Kontrolle der Hologrammeigenschaften ge-

scha�en [26]. Diese Optimierungsansätze, ihre praktischen Auswirkungen und ihre

Grenzen sind unter anderem Gegenstand der folgenden Kapitel.
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Rahmenbedingungen

In diesem Kapitel sollen die wichtigsten Punkte der experimentellen Rahmenbedin-

gungen, die einen Ein�uss auf die Hologrammaufnahme haben könnten, vorgestellt

und analysiert werden. Dies sind in erster Linie die Möglichkeiten des Beleuchtungs-

systems und der Ein�uss der Rauschtransferfunktion der Kamera auf die Standard-

abweichung der rekonstruierten Phase von Leerhologrammen.

4.1 Genutztes Mikroskop

Die meisten in dieser Arbeit geschilderten Aspekte der Elektronenholographie haben

allgemeine Gültigkeit. Zur besseren Vergleichbarkeit und zum besseren Verständ-

nis seien an dieser Stelle dennoch die wichtigsten spezi�schen Daten des genutzten

Transmissionselektronenmikroskops aufgeführt. Es handelt sich dabei um das FEI

Titan 80-300 Berlin Holography Special TEM, das für atomar au�ösende o�-axis-

Elektronenholographie optimiert ist. Dies wird durch eine zusätzliche Linse zwischen

Objektivlinse und Beugungslinse erreicht (Vgl. Kap. 5). Auÿerdem ist das Mikroskop

mit einer Schottky-Feldemissionsquelle, einem Bild-Cs-Korrektor und einer Gatan

US1000-Kamera mit 2048x2048 Pixeln ausgestattet. Ein Korrektor im Beleuchtungs-

system oder ein Energie�lter sind nicht vorhanden.

4.2 Beleuchtungssystem

Das FEI Titan 80-300 Berlin Holography Special TEM lässt sich wahlweise mit

drei oder, durch Abschalten der dritten Kondensorlinse, mit zwei Kondensorlinsen
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betreiben. Darüber hinaus besteht die Möglichkeit, Anpassungen der elliptischen

Beleuchtung entweder mit dem Kondensor- oder dem sogenannten Gun-Stigmator

zu erreichen. Die optimalen Beleuchtungsbedingungen, die sich aus allen diesen Pa-

rametern ergeben, sind Gegenstand dieses Kapitels.

4.2.1 Elliptische Beleuchtung mit Gun- und

Kondensorstigmatoren

Um die partielle räumliche Kohärenz zu erhöhen, wird Elektronenholographie in

der Regel mit elliptischer Beleuchtung durchgeführt [112]. Hierfür lässt sich der

Kondensorstigmator nutzen, der bei entsprechender Einstellung bewirkt, dass die

Brennweiten in zwei zueinander senkrechten Richtungen unterschiedlich sind. Dabei

muss die Längsachse der entstehenden Ellipse senkrecht zum Biprisma ausgerichtet

sein (Abb. 4.1). Bei Beleuchtung mit Überfokussierung entspricht die längere Seite

der Ellipse damit einer kürzeren Brennweite gegenüber der kurzen Seite der Ellipse.

Bei einer kürzeren Brennweite ist die e�ektive Quelle also weiter von der Objekt-

ebene entfernt. Daraus und aus der sich zusätzlich ergebenden Verkleinerung der

Abbildung der Elektronenquelle resultiert ein verbesserter Kohärenzwinkel. Gleich-

zeitig verteilen sich die Elektronen mit zunehmender Elliptizität über eine gröÿere

Fläche, was dem beschriebenen Prinzip entspricht, dass partielle räumliche Kohärenz

und Elektronenanzahl nicht gleichzeitig maximiert werden können.

Für die Erzeugung von elliptischer Beleuchtung lassen sich im FEI Titan 80-300

Abb. 4.1: Links: Skizzierung der konventionellen runden Beleuchtung des Bipris-
mas. Rechts: Skizzierung der elliptischen Beleuchtung des Biprismas.
Die Längsachse der Ellipse ist senkrecht zum Biprisma orientiert.
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Berlin Holography Special TEM sowohl der bereits genannte Kondensorstigmator

als auch der Gunstigmator nutzen.

Der Kondensor- und der Gunstigmator wurden beide getestet, um den für Elektro-

nenholographie geeigneteren zu bestimmen. Für den Vergleich wurden Elektronen-

interferogramme mit minimalem Streifenabstand und zunächst ein Beleuchtungsys-

tem mit zwei Kondensorlinsen gewählt. Aus den Biprismaspannungen Uf1 = 200 V

und Uf2 = 400 V ergibt sich ein Streifenabstand von rund 24 pm. Im Falle des

Kondensorstigmators sind ein Kontrast von V = 29, 7% (nach Korrektur durch die

Modulationstransferfunktion der Kamera) sowie Counts von N = 542/px gemessen

worden. Bei vergleichbarer Elliptizität ergab sich für den Gunstigmator V = 30, 9%

und N = 544/px. Die Belichtungszeiten waren in beiden Fällen 4 s.

Die Werte sind von vergleichbarer Qualität und die geringfügigen Unterschiede

lassen sich auf kleine Instabilitäten des Mikroskops und natürlich des Biprismas,

vor allem aber auch auf leichte Unterschiede in der Elliptizität zurückführen. Wel-

cher der beiden Stigmatoren für die elliptische Beleuchtung gewählt wird, scheint

demnach beliebig zu sein. Dies entspricht insofern den Erwartungen, da die verfüg-

bare Elektronenanzahl und die partielle räumliche Kohärenz in erster Linie durch

den Richtstrahlwert der Elektronenquelle bestimmt sind und sich nachträglich im

Beleuchtungssystem nicht mehr verbessern lassen.

Auch bei der Verwendung von drei Kondensorlinsen ergibt sich kein grundlegender

Unterschied zwischen dem Kondensor- und dem Gunstigmator. Mit beiden konnten

gleichwertige Elektroneninterferogramme aufgenommen werden.

4.2.2 2- und 3-Kondensorbeleuchtung

Das FEI Titan 80-300 Berlin Holography Special TEM lässt sich wahlweise mit zwei

oder drei Kondensorlinsen betreiben. Der Vorteil der Beleuchtung mit drei Kon-

densorlinsen liegt darin begründet, dass durch gleichzeitige Änderung der zweiten

und dritten Kondensorlinse die Beleuchtung auf Objektebene stets parallel gehalten

werden soll. Diese Prinzip funktioniert bei Hochau�ösung leider nur stark einge-

schränkt, da die erfordlichen Linsenanregungen teilweise zu groÿ wären. Dennoch

ist die Divergenz des Elektronenstrahls bei der Verwendung von drei Kondensorlin-

sen etwas geringer. Um zu überprüfen, ob die unterschiedlichen Beleuchtungsmodi

einen Ein�uss auf den Holographieprozess haben, wurde für jeden Modus jeweils

eine Hologrammserie angefertigt. In beiden Serien wurde die Anregung der zweiten

Kondensorlinse bei runder Beleuchtung schrittweise erhöht, um damit die partielle
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räumliche Kohärenz und die Elektronenanzahl zu variieren. In den Hologrammen

wurde die Phase rekonstruiert und die Standardabweichung bestimmt. Da der Holo-

grammstreifenkontrast und die Elektronenanzahl einen wesentlichen Ein�uss auf die

Qualität der rekonstruierten Phase haben wurden beide Wert bestimmt. Der Holo-

grammstreifenkontrast wurde dabei um die Dämpfung durch die Kamera korrigiert.

Aufgrund der verwendeten geringen Biprismaspannung von Uf = 100 V sollte es

nicht zu einer spürbaren Dämpfung durch Biprismavibration kommen, sodass der

verbleibende Kontrast direkt die Dämpfung µsc durch partielle räumliche Kohärenz

darstellt.

In Abbildung 4.2 sind für die beiden Hologrammserien der Dämpfungsfaktor µsc

als auch die Counts in Abhängigkeit zur Anregung der zweiten Kondensorlinse dar-

gestellt.

Werden die in beiden Hologrammserien bestimmten Standardabweichungen der

rekonstruierten Phase in Abhängigkeit zur Kontrastdämpfung durch partielle räum-

liche Kohärenz gebracht, zeigt sich, dass in beiden Fällen die gleichen minimalen

Werte erreicht werden, aber das Minima bei Beleuchtung mit drei Kondensorlinsen

etwas schmaler ist (Abb. 4.3). Die Minima liegen bei µsc ≈ 0, 61, was den opti-

malen Wert für die Kontrastdämpfung durch partielle räumliche Kohärenz in der

Elektronenholographie darstellt [113]. Die unterschiedliche Breite der Minima liegt

in erster Linie in der unterschiedlichen Strahlführung in den beiden Beleuchtungs-

modi begründet. Im Fall von drei Kondensorlinsen führt sie schneller zu gröÿeren

Abweichungen der partiellen räumlichen Kohärenz und der Elektronenanzahl von

Abb. 4.2: Links: Counts und Dämpfung durch partielle räumliche Kohärenz in
der Hologrammserie mit zwei Kondensorlinsen. Rechts: Counts und
Dämpfung durch partielle räumliche Kohärenz in der Hologrammserie
mit drei Kondensorlinsen.
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den optimalen Werten.

Prinzipiell führen also beide Betriebsmodi des Kondensorsystems zu Elektronen-

hologrammen mit gleicher Qualität. Allerdings ist das Minima bei Beleuchtung mit

drei Kondensorlinsen schmaler und auch der eigentlich gewünschte Vorteil, nämlich

die parallele Beleuchtung des Objektes, ist nicht gegeben. Eine Verwendung des

Kondensorsystems mit drei Linsen scheint also zumindest im Fall von hochau�ö-

senden Hologrammen keinen Vorteil zu bieten. Bei mittlerer Au�ösung, wenn das

Objekt tatsächlich parallel beleuchtet werden kann, ist das Kondensorsystem mit

drei Linsen je nach Anwendung aber sicherlich eine interessante Alternative.

Abb. 4.3: Experimentell bestimmte Standardabweichung der Phase bei der Ver-
wendung von zwei und drei Kondensorlinsen.
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4.3 Rauschtransferfunktion von Leerhologrammen

Zusätzlich zur Modulationstransferfunktion, welche den Streifenkontrast der Holo-

gramme dämpft, hat auch die Rauschtransferfunktion der Kamera einen wesentli-

chen Ein�uss auf die Qualität der rekonstruierten Bildwelle. Für Leerhologramme,

also Interferogramme, wird der Ein�uss nachfolgend abgeschätzt. Dafür wurde eine

Serie von Interferogrammen mit zunehmender Anregung der zweiten Kondensorlinse

aufgenommen (sie entspricht der Serie mit zwei Kondensorlinsen aus Abbildung 4.3).

Es erhöht sich dabei die partielle räumliche Kohärenz zunehmend, wobei gleichzei-

tig die Elektronenzahl abnimmt. Es wurden aus dem Streifenkontrast V und den

Counts N sowohl die gemäÿ Gleichung (3.16) theoretisch erwarteten Werte der Stan-

dardabweichung der rekonstruierten Phase als auch die experimentellen Werte direkt

in der rekonstruierten Phase bestimmt. Die Abweichung zwischen Gleichung (3.16)

und den experimentellen Daten ist in Abbildung 4.4 veranschaulicht. Es zeigt sich ei-

ne Abweichung sowohl in der Höhe der Standardabweichung als auch in der Position

des Minimums. Dies kann zum einen darin begründet sein, dass die berechnete Stan-

dardabweichung um einen konstanten Faktor korrigiert werden muss [111] oder dass

es zu besagtem mit dem Signal korreliert auftretendem Rauschen kommt. Im vor-

liegenden Beispiel führt die Korrektur der berechneten Standardabweichungen um

etwa den Faktor '2' zu einer näherungsweisen Angleichung der theoretischen und

Abb. 4.4: Verleich von experimentell bestimmten Standardabweichungen der
Phase mit den zugehörigen Wert gemäÿ Gleichung (3.16). Ein Kor-
rekturfaktor von näherungsweise '2' führt in diesem Beispiel zu einer
Angleichung von experimentellen und theoretischen Werten.
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experimentellen Werte. Dieser Faktor kann daher für dieses spezielle Experiment in

einfacher Näherung als Korrekturfaktor für mit dem Signal korreliert auftretendem

Rauschen angesehen werden. Auch unter Berücksichtigung einer, wenn auch nähe-

rungsweisen, Rausch-Transferfunktion bleibt hier also der Grundsatz erhalten, dass

eine Verbesserung des Kontrasts � beziehungsweise eine Steigerung der Elektronen-

anzahl im Hologramm � eine Senkung der Standardabweichung der rekonstruierten

Phase nach sich zieht. Da eine Verminderung der Elektronenanzahl normalerweise

durch eine längere Belichtungszeit oder die Mittelung mehrerer Hologramme aus-

geglichen werden kann, was im Gegensatz dazu beim Kontrast nicht möglich ist,

werden in den folgenden Abschnitten stets die Möglichkeiten der Kontrastverbes-

serung betrachtet. Dass korreliertes Rauschen � zumindest in Leerhologrammen �

einen näherungsweisen Zusammenhang mit dem Kontrast zeigt, ermöglicht diese

Vorgehensweise.

4.4 Lorentz-Modus

Da die Vergröÿerung der Objektivlinse in Bezug zur Bildebene nach dem Bipris-

ma immer die gleiche Gröÿenordnung hat, lassen sich sehr groÿe Gesichtsfelder im

Mikrometerbereich in der normalen Elektronenholographie nicht bewerkstelligen.

Durch eine Reduktion der Vergröÿerung würden nur die Anregung der nachfolgen-

den Projektivlinsen abeschwächt, sodass zwar das Objekt weniger stark vergröÿert

ist, allerdings würden in gleichem Maÿe die Hologrammstreifen verkleinert und auf

der Kamera nicht mehr ausreichend abgetastet werden. Für Untersuchungen bei

mittlerer Au�ösung mittels Elektronenholographie wird daher die Objektivlinse aus-

geschaltet und eine weiter vom Objekt entfernte Linse verwendet, die sogenannte

Lorentz-Linse, bekannt aus der Lorentz-Mikroskopie [114, 115].

Im FEI Titan 80-300 Berlin Holography Special TEM wird die erste Linse des

Cs-Korrektors als Lorentz-Linse verwendet.

Lorentz-Holographie mit zwei Biprismen

Während für Elektronenhologramme atomarer Au�ösung stets vergleichbare Anfor-

derungen an Hologrammbreite und Streifenabstand stellen, da die Atomabstände

immer die gleiche Gröÿenordnung besitzen, ist das Anwendungsgebiet von Elektro-

nenhologrammen mittlerer Au�ösung deutlich weitergefasst. Beginnend bei Holo-

grammbreiten von einigen hundert Nanometern und Streifenabständen von bis zu
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0,5 nm, erstreckt sich das Anforderungsspektrum bis hin zu Hologrammbreiten von

wenigen Mikrometern und entsprechenden Hologrammstreifen von mehreren Nano-

metern. Durch Variation der Linsenanregungen von Extralinse und Beugungslinse

lassen sich verschiedene Vergröÿerungen in der Ebene des zweiten Biprismas und

damit verschiedene Hologrammbreiten und Streifen bezüglich des Objektes erstel-

len [116]. Die möglichen Kombinationen für das FEI Titan 80-300 Berlin Holography

Special TEM, bei denen eine Verwendung von zwei Biprismen möglich ist, sind in

Abbildung 4.5 dargestellt. Da die genauen Brennweiten nicht bekannt sind, sind

die gemessenen Kurven in Abhängigkeit des sogenannten "Presets-der Extralinse

angegeben, mit dem sich in der Mikroskopsoftware die Brennweite der Extralinse

beein�ussen lässt. Dabei ist die Standardeinstellung ein Preset von 0.505. Die weite-

ren Presets sind kleiner, was einer geringeren Linsenanregung entspricht, und stellen

damit eine Vergröÿerung der Brennweite dar. Nachdem ein entsprechender Preset

eingestellt ist, wird die Beugungslinsenanregung dann entsprechend angepasst, da-

mit die Probe in der Objektebene wieder scharf abgebildet werden kann.

Durch die Vergröÿerung der Brennweite verschiebt sich das Beugungsbild immer

weiter in Richtung des zweiten Biprismas und erreicht es bei einem Preset von 0.320.

Hier ist die entsprechende Gerade in Abbildung 4.5 senkrecht und verdeutlicht damit

Abb. 4.5: Mögliche Kombinationen von Hologrammbreite und Streifenabstand
im Lorentz-Modus bei Verwendung zweier Biprismen. Der schra�erte
Bereich skizziert näherungsweise den Bereich, in dem die Abtastrate
der Hologrammstreifen durch die Kamerapixel einen Wert von vier
unterschreiten würde.
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den Sonderfall, bei dem Hologrammbreite und Streifenabstand mit dem zweiten

beziehungsweise ersten Biprisma unabhängig voneinander eingestellt werden können.

Bei der weiteren Vergröÿerung der Brennweite ist es erforderlich, die Spannung an

den Biprismen umzupolen, da sich die Beugungsebene der Extralinse nun unterhalb

des zweiten Biprismas be�ndet und die vormals achsnahen Strahlen nun achsfern

sind und umgekehrt.

Mit den verschiedenen Einstellungen wird ein weiter Bereich von verschiedenen

Kombinationen aus Hologrammbreite und Streifenabstand durch das Setup mit zwei

Biprismen abgedeckt. Ein limitierender Faktor ist dabei die Abtastrate der Holo-

grammstreifen durch die Kamerapixel. Der schra�erte Bereich in Abbildung 4.5

zeigt näherungsweise den Bereich, bei dem eine Abtastrate von vier Pixeln pro Ho-

logrammstreifen unterschritten wäre. Hologrammbreiten von rund 2,0 µm bei einem

Hologrammstreifenabstand von 5 nm oder Hologrammbreiten von 300 nm bei einem

Hologrammstreifenabstand bis zu 0,5 nm sind möglich. Die Messwerte für Letzteres

sind in Abbildung 4.5 für die bessere Übersichtlichkeit nicht enthalten.

Wird anstatt der beiden Biprismen nur eines für die Elektronenholographie ge-

nutzt, ergeben sich durch Wahl zwischen den beiden Biprismen und der zusätzlichen

Linse, die sich wahlweise auch ausschalten lässt, entsprechend mehrere neue Beleuch-

tungsmöglichkeiten mit anderen Hologrammbreiten und Streifenabständen. Sie sol-

len an dieser Stelle jedoch, aufgrund der in den nächsten Kapiteln beschriebenen

Vorteile des Setups mit zwei Biprismen, nicht betrachtet werden.
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4.5 Zusammenfassung

Die Untersuchung der diversen Beleuchtungsoptionen hat nur geringfügiges Opti-

mierungspotenzial aufgedeckt:

� Sowohl mit dem Gun- als auch dem Kondensorstigmator konnten völlig gleich-

wertige Elektronenhologramme hinsichtlich des Hologrammstreifenkontrasts

und der Elektronenanzahl aufgenommen werden.

� Auch der Vergleich der Beleuchtung mit zwei oder drei Kondensorlinsen er-

brachte keine wesentlichen Unterschiede. In beiden Setups sind vergleichbare

Elektronenhologramme möglich. Da das Kondensorsystem mit drei Linsen für

Hochau�ösung keine parallele Beleuchtung gewährleisten kann, fällt der gröÿ-

te Pluspunkt dieses Setups zumindest bei der Untersuchung von atomaren

Strukturen allerdings weg. Auÿerdem ist der Bereich um das Minimum der

Standardabweichung der Phase, welches durch das optimale Verhältnis von

Hologrammstreifenkontrast und Elektronenanzahl gegeben ist, bei drei Kon-

densorlinsen etwas schmaler. Für Hochau�ösung ergibt sich somit kein Vorteil

des Kondensorsystems mit drei Linsen gegenüber jenem mit zwei Linsen.

� Die Rauschtransferfunktion der Kamera lieÿ sich in einer Beispielhologrammse-

rie näherungsweise auf einen konstanten Faktor bestimmen. Eine Kontrastver-

besserung der Hologrammstreifen bewirkt also stets einen Fortschritt hinsicht-

lich der Standardabweichung der rekonstruierten Phase, sofern eine etwaige bei

der Kontrastverbesserung auftretende Reduzierung der Counts durch längere

Belichtungszeiten oder die Mittelung von mehreren Hologrammen ausgeglichen

werden kann.
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Für den Einbau von Biprismen in Transmissionselektronenmikroskope werden für

gewöhnlich bereits vorhandene Blendenhalter genutzt, da ein radikalerer Umbau in

der Regel nicht praktikabel ist. Eine Möglichkeit stellt hierbei die Feinbereichsblen-

de dar, je nach Mikroskopbauart kann es aber weitere Optionen durch zusätzli-

che Blendenhalter geben. Damit de�niert sich die Biprismaposition in Relation zu

den Linsen des Mikroskops und es bleibt nur noch geringfügiges Variationspotential

durch eine Veränderung der Linsenbrennweiten. Grundsätzliche Überlegungen ha-

ben jedoch gezeigt, dass die Biprismaposition hinsichtlich des Ein�usses von Fresnel-

Beugungssäumen, Vignettierung und Instabilitäten bei hohen Biprismaspannungen

optimiert werden kann [24].

5.1 Ein�uss der Vergröÿerung

Während der Einbau eines Biprismas in der Praxis durch die Halterposition fest-

gelegt ist, besteht theoretisch eine Vielzahl von Möglichkeiten. Unabhängig davon,

ob man das Biprisma z. B. vor der ersten oder der zweiten Bildebene platziert, der

Elektronenstrahl wird in beiden Fällen um den gleichen Winkel abgelenkt, sofern die

gleiche Biprismaspannung anliegt. Allein durch die unterschiedliche Zwischenbild-

vergröÿerung zwischen den beiden Positionen und den genauen Abstand zur jeweili-

gen Bildebene ergeben sich, zurückgerechnet auf die Objektebene, unterschiedliche

Streifenabstände und Hologrammbreiten. Dieser Ein�uss der Vergröÿerung wird bei

der Optimierung der Biprismapositon ausgenutzt.
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5 Optimierte Biprismaposition

5.1.1 Theorie

Unter der Annahme, dass das Setup für feste Werte von Streifenabstand s und

Hologrammbreite w optimiert werden soll, lassen sich die Gleichungen (3.6) und (3.5)

nach den Abständen a und b umstellen mit

a =
λL

2Mγs
(5.1)

und

b =
Mw

2γ
+

2Mrfs

λ
, (5.2)

wobei L der Abstand von der Beugungsebene zur Bildebene mit L = a+b ist undM

die Gesamtvergröÿerung in der Zwischenbildebene nach dem Biprisma, die sich durch

Berücksichtigung aller vergröÿernder Elemente (Objektivlinse, Cs-Korrektor, zusätz-

liche Linsen) ergibt [24]. Durch Einsetzen in L = a + b und Umformen �ndet sich

nun ein Ausdruck für den Ablenkwinkel γ [24]:

γ =
λ(Lλ+M2sw)

2Ms(Lλ− 2Mrfs)
. (5.3)

Für einen gegebenen Abstand L, Hologrammbreite und Streifenabstand lässt sich γ

somit direkt in Abhängigkeit der Vergröÿerung darstellen und das Minimum die-

ser Funktion berechnen, welches das Setup mit dem kleinstmöglichen Ablenkwinkel

beschreibt. Es ergibt sich für das Minimum a = b und folglich L = 2a [24].

Durch die Minimierung des benötigten Ablenkwinkels ist auch die erforderliche Bi-

prismaspannung minimiert. Aufgrund der Biprismaspannungsabhängigkeit der Kon-

trastdämpfung durch Biprismavibration ist die Biprismaposition somit auch hin-

sichtlich dieses E�ekts optimiert. Ähnliches lässt sich zeigen für die Schattenbreite

des Biprismas in der Bildebene sowie für das Ausmaÿ von Vignettierung und Fresnel-

Beugungssäumen. So lässt sich beispielsweise die Schattenbreite durch Ersetzen von

a und b in Abhängigkeit des Ablenkwinkels schreiben [24]:

ws1 =
2rf (a+ b)

Ma
=

4rfsγ

λ
. (5.4)

Für eine Minimierung von γ wird der Biprismaschatten demnach reduziert, was

sich gleichzeitig positiv auf die Vignettierung auswirkt, die nichts anderes als einen

Schatten im Strahlengang einzelner Beugungsre�exe darstellt.
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5.1.2 Anwendung auf das Mikroskop

Für einen Streifenabstand s = 30 pm und eine Hologrammbreite w = 30 nm so-

wie einen Biprismaradius rf = 150 nm und einen Abstand L ≈ 68 mm ergibt sich

nach Gleichung (5.3) der Graph in Abbildung 5.1. Das Minimum, welches die bes-

ten Holographiebedingungen liefert, liegt bei etwa M = 400 und ist recht breit.

Bei den üblichen Objektivlinsenvergröÿerungen von M = 50 bis 60 wird es aber

weit verfehlt. Durch den Einbau einer weiteren Linse lässt sich dieses Problem lö-

sen. Im FEI Titan 80-300 Berlin Holography Special TEM ist eine zusätzliche Linse

zwischen Objektiv- und Beugungslinse � genauer: zwischen Cs-Korrektor und Beu-

gungslinse � eingebaut. Dadurch wird die Vergröÿerung in der Bildebene nach dem

Biprisma auf ca. 200 erhöht und der Bereich des minimalen Ablenkwinkels erreicht,

wie es in Abbildung 5.1 markiert ist. Wegen des breiten Minimums muss auch die

Bedingung a = b nicht streng eingehalten werden.

Abb. 5.1: Abhängigkeit des Ablenkwinkels γ von der Vergröÿerung M für Pa-
rameter des FEI Titan 80-300 Berlin Holograpy Special TEMs. Der
schwarze Punkt markiert die Vergröÿerung, welche von Objektiv- und
Extralinse gemeinsam erreicht wird. Das rote Kästchen ist die entspre-
chende Vergröÿerung eines konventionellen Setups.
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5 Optimierte Biprismaposition

5.2 Auswirkung der Optimierung

Die praktische Auswirkung der Optimierung der Biprismaposition im FEI Titan

80-300 Berlin Holography Special TEM kann durch den Vergleich mit einem kon-

ventionellen Setup abgeschätzt werden.

Für die Messungen des konventionellen Setups wurde die Extralinse ausgeschaltet

und das erste Biprisma zur Hologrammerzeugung genutzt. Die Anregung der Adap-

terlinse des Cs-Korrektors und jene der Beugungslinse wurden entsprechend ange-

passt, um einen Strahlengang gemäÿ Abbildung 3.1 zu erstellen. Für das optimierte

Setup ist die Extralinse angeregt und das zweite Biprisma wird zur Hologrammer-

zeugung genutzt. Auf diese Weise ist die unterschiedliche Vergröÿerung zwischen

konventionellem Setup (M ≈ 60) und optimiertem Setup (M ≈ 200) erreicht.

Problematischer verhält es sich mit den Abständen a und b. Würden im konven-

tionellen Setup beispielsweise die gleichen Werte für b verwendet wie im optimier-

ten Setup, würden daraus bei einer Biprismaspannung, die zum gleichen Streifen-

abstand wie im optimierten Setup führt, sehr groÿe Hologrammbreiten resultieren

(w > 100 nm). Dies wäre für atomar aufgelöste Elektronenhologramme untypisch

und würde zu unverhältnismäÿig schlechter partieller räumlicher Kohärenz führen.

Für den Vergleich wurden daher angepasste Werte für a und b im konventionellen Se-

tup gewählt. Es ergaben sich folgende e�ektive Werte gemäÿ den Gleichungen (5.1)

und (5.2): a ≈ 24 mm und b ≈ 12 mm im optimierten Setup und a ≈ 13 mm

und b ≈ 3 mm im konventionellen Setup. Diese Werte stellen nur einen groben

Richtwert dar, da die Vergröÿerungen (M ≈ 60) bzw. (M ≈ 200) ebenfalls nur un-

gefähre Werte darstellen. Die zu Grunde liegenden Daten für die Berechnung sind

in Tabelle 5.1 zusammengefasst. Genau wie die Vergröÿerungen M unterscheiden

sich die Längen b um rund einen Faktor 3, womit sich die Hologrammbreite pro Volt

Biprismaspannung in beiden Setups um vergleichbare Werte ändert. Die Bedingun-

gen hinsichtlich der partiellen räumlichen Kohärenz sind einander demnach ähnlich,

weshalb diese Werte für den Vergleich gewählt wurden.

In Abbildung 5.2 sind die sich im Experiment ergebenden Streifenabstände in

Setup M Uf/V w / nm s / pm λ / pm γ0 / rad/V
optimiert 200 300 22,5 38 2 6,7·10−7

konventionell 60 300 18,0 104 2 6,7·10−7

Tabelle 5.1: Berechnungsgrundlage für die E�ektivwerte von a und b.
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Abb. 5.2: Der Streifenabstand in Abhängigkeit der Biprismaspannung Uf für die
konventionelle und die optimierte Biprismaposition. Die graue gestri-
chelte Linie markiert den angestrebten Streifenabstand von 30 pm für
atomaraufgelöste Elektronenholographie.

Abhängigkeit der Biprismaspannung zu sehen. Die Messpunkte wurden gemäÿ der

Beziehung 1/s ∝ Uf (Gleichung (3.6)) mit einem linearen Fit extrapoliert. Demnach

wären im konventionellen Setup Biprismaspannungen von Uf ≈ 1100 V notwendig,

um den angestrebten Streifenabstand von 30 pm zu erreichen. Experimentell lieÿ sich

dies nicht nachweisen, aufgrund der dafür erforderlichen hohen Biprismaspannung.

Im optimierten Setup wird ein Streifenabstand von 30 pm bereits mit Uf ≈ 370 V

möglich.

Um die einhergehende Verbesserung der Hologrammqualität abzuschätzen, wur-

den die Datenpunkte zunächst um die Dämpfung der Modulationstransferfunkti-

on der Kamera korrigiert, welche unabhängig von den beschrieben Messreihen mit

der Kantenmethode bestimmt wurde [82]. Es verbleiben somit die Dämpfungsfakto-

ren µsc und µinst. Da in beiden Messreihen das Biprisma auf der stabilen Position,

senkrecht zur Halterachse, ausgerichtet war, gilt µinst ≈ 1. Das Ergebnis für µsc

ist in Abbildung 5.3 zu sehen, wobei die Datenpunkte dieses Mal in Abhängig-

keit zur Überlappungsbreite der beiden Strahlhälften dargestellt sind. Die Punkte

lassen sich mit der Lorentz-Funktion aus Gleichung (3.37) an�tten, um µsc zu be-

stimmen, und es ergibt sich ein e�ektiver Kohärenzwinkel der Elektronenquelle von

θc = 1, 5· 10−5 rad. Dieser Wert ist etwa um einen Faktor zehn kleiner als bei kon-

ventioneller Elektronenmikroskopie, weil eine elliptische Beleuchtung gewählt wurde.

Da sich die Datenpunkte beider Messreihen mit der gleichen Funktion beschreiben
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5 Optimierte Biprismaposition

lassen, ist zum einen gezeigt, dass der Ein�uss der Biprismavibration tatsächlich

vernachlässigbar ist, und des Weiteren, dass die Beleuchtungsbedingungen in beiden

Messreihen identisch waren, was zu erwarten war, da die Beleuchtungsparameter

nicht wesentlich geändert wurden.

Werden die Messpunkte jedoch in ihrer Abhängigkeit zum Streifenabstand dar-

gestellt (Abb. 5.4), zeigen sich deutliche Unterschiede. Da im Falle der optimierten

Biprismaposition bereits kleine Überlappungsbreiten zu kleinen Hologramstreifen

führen, ist die partielle räumliche Kohärenz hier deutlich besser als im konventio-

nellen Setup. Für einen Streifenabstand von 100 pm ergibt sich, basierend auf den

Messdaten, eine Kontrastverbesserung um einen Faktor von rund 1,5. Für den ange-

strebten Streifenabstand von 30 pm ist, wegen der hohen erforderlichen Biprismas-

pannung im konventionellen Setup, kein direkter Vergleich möglich. Betrachtet man

die Extrapolation der Werte ergibt sich eine Kontrastverbesserung um einen Fak-

tor von rund drei. Gemäÿ Gleichung (3.16) stellt dies eine erhebliche Verbesserung

der Standardabweichung der rekonstruierten Phase dar und zeigt den erheblichen

Vorteil, welchen die Optimierung der Biprismaposition bietet, insbesondere für die

atomar au�ösende Elektronenholographie.

Abb. 5.3: Streifenkontrast in Abhängigkeit der Überlappungsbreite w01. Die
Messpunkte sind um die Dämpfung durch die MTF der Kamera kor-
rigiert. Die blaue Linie stellt die Dämpfung durch partielle räumliche
Kohärenz für einen e�ektiven Kohärenzwinkel der Elektronenquelle
von θc = 1.5· 10−5 rad dar.
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Abb. 5.4: Hologrammstreifenkontrast in Abhängigkeit des Streifenabstands. Die
Messpunkte sind um die Dämpfung durch die MTF der Kamera kor-
rigiert. Die graue gestrichelte Linie markiert den angestrebten Strei-
fenabstand von 30 pm für atomar aufgelöste Elektronenholographie.
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6 Elektronenholographie mit zwei

Biprismen

Elektronenholographie mit einem Biprisma ist mit einigen Einschränkungen verse-

hen, wie z. B. das Auftreten von Fresnel-Beugungssäumen und Vignettierung sowie

der Biprismaspannung als einzigem frei wählbaren Parameter (s. Kap. 3). Die Aus-

wirkungen dieser Einschränkungen lassen sich, wie bereits in Kapitel 5 beschrieben,

zwar durch die Optimierung der Biprismaposition minimieren, aber nicht völlig ver-

meiden. Eine Möglichkeit, diese Einschränkungen weitestgehend aufzuheben, bietet

die Elektronenholographie mit zwei Biprismen. Die zu Grunde liegende Idee dabei

ist, das Biprisma im Schatten eines darüberliegenden Gegenstands, wie etwa eines

Metallplättchens oder eines Drahts, zu verbergen, sodass am Biprisma nur sehr stark

reduzierte Fresnel-Beugung statt�ndet [25]. Ist dieser abschattende Gegenstand wie-

derum ebenfalls ein Biprisma, erö�nen sich insbesondere für die atomar au�ösende

Elektronenholographie neue Möglichkeiten, die in diesem Kapitel erläutert werden.

6.1 Aufbau

Bei der Elektronenholographie mit zwei Biprismen be�ndet sich das erste Biprisma

in der ersten Bildebene, wo es von den folgenden Linsen scharf abgebildet wird und

damit keine im Bild sichtbaren Fresnel-E�ekte produziert [26]. Das zweite Biprisma

soll nun im Schatten des ersten platziert werden. Um dies zu erreichen be�ndet

sich zwischen den Biprismen eine Linse (hier die bereits vorgestelle Extralinse),

welche für eine Vergröÿerung des Schattens sorgt. In Abbildung 6.1 ist rechts das

erste Biprisma als scharf begrenzter Schatten und links das zweite Biprisma mit

Fresnel-Beugungssäumen zu sehen, da es sich in dieser Aufnahme nicht im Schatten

71



6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen

des ersten Biprismas be�ndet. Durch die Vergröÿerung der Extralinse, von der das

zweite Biprisma nicht betro�en ist, sind die Schattenbreiten unterschiedlich, obwohl

die Biprismaradien einander ähneln.

Die Position des zweiten Biprisma sollte im Idealfall gemäÿ den Vorgaben für die

optimale Biprismaposition festgelegt sein, also a2 = b2 für eine Vergöÿerung M , die

einen minimalen Ablenkwinkel γ besitzt [24]. Sie ist jedoch weniger streng de�niert

als jene des ersten Biprismas, weil das eher �ache Minimum in der Abhängigkeit des

Ablenkwinkels von der Vergröÿerung einigen Spielraum gewährt. Das erste Biprisma

muss sich dagegen in einer Bildebene be�nden, damit es in der Aufnahme als scharf

fokussierter Schatten sichtbar ist und keine Fresnel-Beugungssäume die Bildwelle

modulieren. Im genutzten Mikroskop ist das zweite Biprisma das gleiche Biprisma,

das in Kapitel 5 als optimiertes Biprisma vorgestellt wurde. Die beiden Setups � das

Setup des optimierten Biprismas und jenes mit zwei Biprismen � unterscheiden sich

nur durch das Einfügen des zusätzlichen Biprismas (erstes Biprisma im Folgenden

genannt) in der ersten Bildebene.

Abb. 6.1: Schattenwurf der beiden Biprismen. Bei der Probe im oberen und
linken Bildbereich handelt es sich um eine kristalline Goldfolie.
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6.2 Hologrammeigenschaften

Die wichtigsten Hologrammeigenschaften, also Hologrammbreite w2 und Streifenab-

stand s2, ergeben sich, analog zur Elektronenholographie mit einem Biprisma, aus

der Geometrie des Aufbaus und den Strahlensätzen. Je nach dem, ob sich das zweite

Biprisma im Strahlengang ober- oder unterhalb der Beugungsebene der Extralinse

be�ndet, sind unterschiedliche Ein�üsse von positiven beziehungsweise negativen Bi-

prismaspannungen auf die Hologrammparameter möglich [117, 118]. Be�ndet sich

die Beugungsebene oberhalb des zweiten Biprismas, bewegt eine positive Biprisma-

spannung die Strahlhälften in der Bildebene aufeinander zu. Ist die Beugungsebene

unterhalb des zweiten Biprismas, verhielte es sich umgekehrt. Da das zweite Bipris-

ma selbst nicht vertikal verschoben werden kann, lassen sich diese Modi lediglich

über eine Variation der Extralinsenanregung, also der Brennweite, erreichen. Dies

erfordert eine Anpassung der nachfolgenden Beugungslinse und hat eine veränderte

Gesamtvergröÿerung zur Folge, die unter Umständen nicht mehr den gewünschten

Anforderungen entspricht. Im FEI Titan 80-300 Berlin Holography Special TEM

be�ndet sich im Modus der höchsten Vergröÿerung das zweite Biprisma unterhalb

der Beugungsebene der Extralinse, wie es in Abbildung 6.2 skizziert ist.

6.2.1 Hologrammbreite und Streifenabstand

Die Hologrammbreite in der zweiten Bildebene ergibt sich aus der Überlappungs-

breite w02 der beiden Strahlhälften, von welcher der Biprismaschatten ws2 abgezogen

wird:

w2Bild
= w02 − ws2 = 2γ2b2 −Mxl2rf1 . (6.1)

Zurückgerechnet auf die Objektebene ergibt sich entsprechend

w2 =
1

MolMxl

· 2γ2b2 −
1

Mol

· 2rf1 (6.2)

mit dem Ablenkwinkel des zweiten Biprismas γ2, der Entfernung des zweiten Bipris-

mas zur zweiten Bildebene b2, der ObjektivlinsenvergröÿerungMol, der Extralinsen-

vergröÿerung Mxl und dem Radius des ersten Biprismas rf1 [26].

Für den Streifenabstand s2 in Bezug auf die Objektebene gilt
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Abb. 6.2: Schematischer Strahlengang bei Elektronenholographie mit zwei Bi-
prismen.

s2 =
1

MolMxl

· (a2 + b2)λ

2a2(γ2 +
da1

a2(a1+b1)
γ1)

, (6.3)

wobei a1, b1, a2, b2 und d Abstände gemäÿ Abbildung 6.2 und γ1 der Ablenkwinkel

des ersten Biprismas ist [26].

Die Hologrammbreite lässt sich demnach mit der Spannung Uf2 am zweiten Bipris-

ma variieren, der Streifenabstand hingegen wird von beiden Biprismen beein�usst,

wobei eine positive Spannung Uf1 die Hologrammstreifen zusätzlich verschmälert

und eine negative Spannung sie breiter macht. Auf diese Weise können Hologramme

verschiedener Breite mit gleichem Streifenabstand sowie Hologramme mit gleicher

Breite und unterschiedlichem Streifenabstand erzeugt werden, was die Möglichkeit
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bietet, die räumliche Kohärenz als auch die Modulationtransferfunktion der Kame-

ra zu bestimmen [26]. Als einzige unbekannte Gröÿe bleibt dabei die Vibration der

Biprismen, welche eine Dämpfung des Streifenkontrasts bewirkt.

Ein bekannter Spezialfall der Elektronenholographie mit zwei Biprismen, bei dem

sich das Biprisma exakt auf Höhe der Beugungsebene der Extralinse be�ndet (a2 =

0) und der Streifenabstand nur noch von Uf1 abhängt, ist hier für Hochau�ösungs-

hologramme mit dem gewünschten Streifenabstand s2 = 30 pm bei gleichzeitiger

Nutzung der optimierten Biprismaposition aus praktikablen Gründen nicht möglich.

Durch die für das spezielle Setup erforderliche Brennweitenanpassung von Extra-

und Beugungslinse wäre die gewünschte Zwischenbildvergröÿerung nicht mehr gege-

ben.

6.2.2 Veranschaulichung des Strahlgangs

Zum besseren Verständnis wurde der Strahlengang zwischen dem ersten Biprisma

und der zweiten Bildebene mittels Fresnel-Propagation berechnet (s. Abschn. 3.6).

Abbildung 6.3 zeigt den Intensitätsverlauf der berechneten Elektronenwellenvertei-

lung bei einer Beschleunigungsspannung UA = 300 kV. Dabei wurde die Intensität

jeder Ebene senkrecht zur Ausbreitungsrichtung z auf den Wert eins normiert, was

die Kontrastvariationen erklärt, zu denen es bei Überlagerung der beiden Strahlhälf-

ten kommt. Am ersten Biprisma liegt eine kleine negative Spannung (Uf1 = −20 V)

an, wodurch sich die Elektronenwellen samt Fresnel-Beugungssäumen verschieben,

wie durch die gestrichelte Linie angedeutet ist. Am zweiten Biprisma liegt keine

Spannung an (Uf1 = 0 V), sodass es nicht zur Entstehung eines Hologramms kom-

men kann. Schön zu sehen ist, dass es am ersten Biprisma zwar zur Ausbildung

von Fresnel-Beugungssäumen kommt, diese in der zweiten Bildebene jedoch erwar-

tungsgemäÿ wieder verschwinden. Das zweite Biprisma be�ndet sich im Schatten

des ersten und produziert dadurch keine Fresnel-Beugungssäume.

Analog zu Abbildung 6.3 sind in Abbildung 6.4 die Intensitätsverteilungen für

verschiedene Kombinationen von Biprismaspannungen berechnet. Die unterschied-

lichen Spannungen am ersten Biprisma sorgen für unterschiedliche Schattenbreiten

und -formen, was im Abschnitt 6.5 für die Berechnung der Schattenbreite auf Höhe

des zweiten Biprismas erneut aufgegri�en wird.
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6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen

Abb. 6.3: Intensitätsverteilung der Elektronenwellen zwischen dem ersten Bi-
prisma und der 2. Bildebene.
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6.2 Hologrammeigenschaften
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6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen

6.3 Ein�uss der Durchstrahlbarkeit des Biprismas

Obwohl bei Biprismendurchmessern typischerweise Werte von rund 500 nm ange-

geben werden, ist es möglich, Biprismen mit einem Durchmesser von lediglich 250-

300 nm Durchmesser herzustellen. Die beiden verwendeten Biprismen besitzen diese

Maÿe und sind damit für 300-kV-Elektronen durchstrahlbar, was zu der Frage führt,

inwieweit die transmittierten Elektronen den Holographieprozess beeinträchtigen.

In Abbildung 6.5 ist das Intensitätspro�l der beiden Biprismaschatten gezeigt. Die

Intensitätsmodulation des unfokussierten Biprismas unterscheidet sich durch das

Auftreten von Fresnel-Beugungssäumen deutlich von jenem in der Bildebene, wie

beschrieben. Auÿerdem lässt sich erkennen, dass die Intensität im Biprismaschatten

tatsächlich nicht auf Null abfällt, sondern rund 25% der ursprünglichen Intensität

beträgt. Diese Restintensität könnte am zweiten Biprisma, sofern die entsprechen-

de Kohärenz gegeben ist, entgegen der eigentlichen Absicht zur Ausbildung von

Fresnel-Beugungssäumen mit negativem Ein�uss auf die letztendliche Hologramm-

aufnahme führen. Da die Elektronen jedoch teilweise inelastisch gestreut werden

und inelastisch gestreute Elektronen ihre Kohärenz zu elastisch gestreuten Elektro-

Abb. 6.5: Detailbild des Schattenwurfs der beiden Biprismen mit zugehörigem
Intensitätspro�l.
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nen verlieren [119], bewirken diese Elektronen im Biprismaschatten hauptsächlich

einen geringen O�set. Auch die am ersten Biprisma elastisch gestreuten Elektronen

bewirken teilweise einen O�set, da diese Elektronen das Biprisma an unterschiedli-

chen Stellen durchdringen und dabei in unterschiedlichem Ausmaÿ das ablenkende

elektrische Feld durchqueren. Der erwartete resultierende O�set soll anhand des

Intensitätspro�ls eines Elektronenhologramms überprüft werden.

In Abbildung 6.6 ist oben das Intensitätspro�l eines Elektronenhologramms ohne

Objekt, angefertigt mit zwei Biprismen, bei einer Beschleunigungsspannung UA =

300 kV zu sehen. Unten in Abbildung 6.6 be�ndet sich das Höhenpro�l eines Elektro-

nenhologramms bei einer Beschleunigungsspannung UA = 80 kV. Das erste Bipris-

ma wurde dabei lediglich als Strahlteiler verwendet (Uf1 = 0 V in beiden Fällen).

In den äuÿeren Randbereichen (Entfernung vom Zentrum gröÿer als 10 nm) des

oberen Diagramms kommt es zu keiner Überlagerung mit der gegenüberliegenden

Strahlhälfte und zu keinem O�set. Im Hologrammbereich kommt es zu einem ge-

ringen O�set durch die vom ersten Biprisma transmittierten Elektronen. Ein Teil

der elastisch gestreuten beziehungsweise ungestreuten Elektronen formt neben dem

eigentlichen Hologramm weitere Hologrammstreifen. Falls es zur Ausbildung von

Abb. 6.6: Intensitätspro�le von zwei Elektroneninterferogrammen, angefertigt
mit zwei Biprismen. Oben: UA = 300 kV. Unten: UA = 80 kV.
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6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen

Fresnel-Beugungssäumen kommt, ist ihre Intensität zu gering, um einen spürbaren

Ein�uss auszuüben. Das Hologramm ist somit durch vom ersten Biprisma transmit-

tierte Elektronen unbeeinträchtigt.

Im unteren Diagramm in Abbildung 6.6 sind die gleichen E�ekt zu beobachten.

Allerdings treten sie in deutlich schwächerer Form auf, da bei einer Beschleunigungs-

spannung von UA = 80 kV erheblich weniger Elektronen vom ersten Biprisma trans-

mittiert werden, weshalb das Nullniveau rund um das Hologramm kaum verändert

wird.

6.4 Besonderheiten

Durch das Setup mit zwei Biprismen lassen sich biprismainduzierte Artefakte deut-

lich reduzieren. Dies lässt sich bereits beobachten, wenn das erste Biprisma lediglich

als Strahlteiler (Uf1 = 0 V) in den Strahlengang gebracht wird. Abbildung 6.7 (a)

zeigt ein Elektroneninterferogramm ohne und Abbildung 6.7 (b) ein Elektronen-

interferogramm mit dem ersten Biprisma als Strahlteiler. In beiden Fällen ist die

Biprismaspannung am zweiten Biprima Uf2 = 140 V. Durch die veränderten Schat-

tenwürfe weichen lediglich die Hologrammbreiten (w = 11, 5 nm und w2 = 8, 5 nm),

nicht aber die Bedingungen bezüglich der partiellen räumlichen Kohärenz vonein-

ander ab. Auch der Streifenabstand ist damit in beiden Fällen mit s = s2 ≈ 80 pm

der gleiche. Durch die Einführung des ersten Biprismas als Strahlteiler werden die

Fresnel-Beugungssäume jedoch stark reduziert. Dies ist in der rekonstruierten Am-

Abb. 6.7: Vergleich von Elektronenferogrammen ohne (a) und mit (b) dem ers-
ten Biprisma als Strahlteiler (Uf1 = 0) V. In (c) und (d) zeigen die
zugehörigen rekonstruierten Amplituden eine deutlich reduzierte Mo-
dulation durch Fresnel-Beugungssäume bei der Verwendung des ersten
Biprismas.
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plitude besonders deutlich zu sehen: Abbildung 6.7 (c) zeigt die Rekonstruktion des

Interferogramms, das ohne Strahlteiler aufgenommen wurde, und Abbildung 6.7 (d)

jene des Interferogramm mit dem ersten Biprisma als Strahlteiler. Obwohl es einige

schwache Fresnel-Beugungssäume gibt, ist die Standardabweichung der rekonstru-

ierten Amplitude um rund 50% verbessert. Dadurch wird das ganze Hologramm

für die Interpretation von Daten eines etwaigen Objektes nutzbar, weil die Phasen-

und Amplitudenmodulation durch die Fresnel-Beugungssäume deutlich schwächer

ausfällt. Da die Fresnel-Beugungssäume von den Rändern der Interferogramme aus-

gehen, ist es bei einer Reduzierung der Fresnelstreifen möglich, kleinere Hologramme

aufzunehmen. Dies bietet den Vorteil einer verbesserten partiellen räumlichen Ko-

härenz. Bei konventioneller Elektronenholographie bedeutet die Nutzung schmalerer

Hologramme gleichzeitig eine Verbreiterung der Hologrammstreifen.

Dies kann im Doppelbiprismasetup vermieden werden, wenn eine Spannung an

das erste Biprisma angelegt wird, was beispielhaft für einen Streifenabstand von

30 pm in Abbildung 6.8 dargestellt ist.

Ein Streifenabstand von 30 pm wird durch Biprismaspannungen von Uf1 = 0 V am

ersten Biprisma und Uf2 = 370 V am zweiten Biprisma erreicht. Wird dagegen eine

Spannung von Uf1 = 400 V am ersten Biprisma angelegt, genügt eine Spannung von

Uf2 = 220 V, um den gleichen Streifenabstand zu erzielen, was die oben beschriebene

Verbesserung der Dämpfung durch partielle räumliche Kohärenz nach sich zieht,

weil sie die Überlappungsbreite entsprechend reduziert. Da sich mit einer Änderung

Abb. 6.8: Streifenabstand in Abhängigkeit der Biprismaspannung Uf2 für ver-
schiedene Werte von Uf1 bei UA = 300 kV.
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6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen

der Spannung am ersten Biprisma auch die Schattenbreite ändert und nicht jeder

Schatten zur völligen Vermeidung von biprismainduzierten Artefakten ausreicht, wie

Abbildung 6.7 gezeigt hat, ist die Kenntnis der tatsächlichen Schattenbreite hilfreich.

6.5 Biprismaschatten

Damit Fresnel-Beugungssäume im Hologramm tatsächlich vermieden oder zumin-

dest stark reduziert werden können, muss der Schatten des ersten Biprismas in der

Ebene des zweiten Biprismas gröÿer als das zweite Biprisma sein. Die Schattenbrei-

te ws ändert sich jedoch mit der Biprismaspannung Uf1 am ersten Biprisma. Um

die Grenzspannung zu berechnen, bis zu der ein Betrieb mit reduzierten Fresnel-

Beugungssäumen möglich ist, ist es hilfreich, die Schattenbreite ws basierend auf

den Grundlagen der geometrischen Optik zu berechnen.

Die Schattenbreite ws verändert sich zusammen mit der Biprismaspannung Uf1.

Im vorliegenden Setup wird der Schatten bei negativen Spannungen Uf1 schmaler

und bei positiven breiter. Dies ist in Abbildung 6.9 zu sehen, welche mittels Fresnel-

Propagation berechnet wurde.

Für die Berechnung der Schattenbreite in der Ebene des zweiten Biprismas wird

angenommen, dass die achsnahen Strahlen am ersten Biprisma einer ebenen Welle

entsprechen. Es gilt nun, den Verlauf des äuÿersten Strahlteils, der den Schatten

begrenzt, zu berechnen. Die Steigung σ dieses Strahls ergibt sich zu

σ = −tan(γ1) ≈ −γ1 . (6.4)

Damit folgt für die horizontale Position x in der Ebene der Extralinse:

x = b1 · σ + rf1 . (6.5)

Mittels geometrischer Optik erhält man die Steigung σ2 nach der Extralinse

σ2 = σ − x

fxl
, (6.6)

wobei fxl die Brennweite der Extralinse ist. Die Schattenbreite in der Ebene des

zweiten Biprismas berechnet sich damit zu
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6.5 Biprismaschatten

ws = −2σ2(d+a2)−2x = 2γ1


b1+d+a2−

b1(d+ a2)

fxl


+2rf1

d+ a2 − fxl
fxl


, (6.7)

wobei d und a2 die in den Abbildungen 6.9 und 6.2 aufgeführten Abstände sind.

Für die Berücksichtigung Vignettierung müssen zusätzlich die abgebeugten Strah-

len des Objektes, welche die verfügbare Schattenbreite reduzieren, beachtet werden.

Mit Gleichung (6.8) kann der gröÿte Ablenkwinkel β, der sich aus der erzielbaren

Ortsau�ösung dres ergibt [120], erfasst werden:

β =
λ

dres
. (6.8)

Mit diesem Winkel lässt sich nun der Winkel βbip in der Ebene des ersten Biprisma

bestimmen (Abb. 6.9):

Abb. 6.9: Geometrische Gröÿen zur Schattenberechnung. Die Position des zwei-
ten Biprismas ist angepasst um den durch das Objekt abgebeugten
Strahlen den nötigen Raum zu geben.
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6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen

βbip =
β

Mol

. (6.9)

Wird der Winkel βbip vom Ablenkwinkel subtrahiert, ist die Vignettierung der

entsprechenden Au�ösung in die Berechnung der Schattenbreite einbezogen:

ws = (2γ1 − βbip)

b1 + d+ a2 −

b1(d+ a2)

fxl


+ 2rf1

d+ a2 − fxl
fxl


. (6.10)

Mit Gleichung 6.10 lässt sich die erforderliche geometrische Schattenbreite für Ho-

logramme mit und ohne Objekt berechnen. Umgekehrt ist z. B. für eine gegebene mi-

nimale Schattenbreite der Zugri� auf die dafür erforderliche Biprismaspannung Uf1

möglich. Die Ergebnisse für das FEI Titan 80-300 Berlin Holography Special TEM

sind in den folgenden Abschnitten zusammengefasst.

Um die verfügbare Schattenbreite vollständig auszunutzen, ist bei der Hologramm-

aufnahme zu beachten, dass sich das zweite Biprisma möglichst nah an der Refe-

renzwelle be�ndet, ohne dabei im Hologramm sichtbare Fresnel-Beugungssäume zu

erzeugen (Abb. 6.9). Es be�ndet sich also nicht, wie häu�g beschrieben, direkt auf

der optischen Achse. Auf diese Weise steht den abgebeugten Strahlen das Maximum

an freiem Raum zur Verfügung.
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6.6 Vermeidbarkeit der Biprisma-Artefakte

In diesem Abschnitt soll die Vermeidbarkeit beziehungsweise die Reduzierbarkeit der

biprismainduzierten Artefakte demonstriert sowie die Beispiele für die Berechnung

der Schattenbreite vorgestellt werden.

6.6.1 Fresnel-Beugungssäume

Be�ndet sich das zweite Biprisma im Schatten des ersten, wird die Stärke der Fresnel-

Beugungssäume deutlich reduziert. Dies geschieht in Abhängigkeit der Schatten-

breite ws in der Ebene des zweiten Biprismas 6.5. Wird an das erste Biprisma eine

negative Spannung Uf1 angelegt, reduziert sich die Schattenbreite und die Stärke

der Fresnel-Beugungssäume nimmt zu. Gleichzeitig erhöht sich die Breite der Holo-

grammstreifen, aber die Hologrammbreite bleibt erhalten. Eine Serie von Interfero-

grammen mit zunehmender negativer Spannung Uf1 demonstriert dies (Abb. 6.10).

In Abbildung 6.10 (a) ist eine Spannung von Uf1 = -50 V am ersten Biprisma

angelegt. Die zugehörige berechnete Schattenbreite beträgt ws ≈ 550 nm in der

Ebene des zweiten Biprismas. Da dieses einen Durchmesser von rund 300 nm hat,

kann es im Schatten platziert werden und Fresnelbeugung nahezu vollständig ver-

mieden werden. In Abbildung 6.10 (b) liegt Uf1 = -75 V am ersten Biprisma an, was

zu einer berechneten Schattenbreite von ws ≈ 420 nm führt. Dies ist rein rechne-

risch groÿ genug, das zweite Biprisma darin zu platzieren, durch die wellenoptische

Intensitätsverteilung �ndet jedoch leichte Fresnelbeugung statt. Dieser E�ekt wird

stärker in Abbildung 6.10 (c), wo Uf1 = -100 V in einer berechneten Schattenbreite

Abb. 6.10: Interferogrammserie mit verschiedenen Schattenbreiten ws und
Uf2 = 100 V für alle Bilder. (a) Uf1 = −50 V und ws ≈ 550 nm.
(b) Uf1 = −75 V und ws ≈ 420 nm. (c) Uf1 = −100 V und
ws ≈ 300 nm. (d) Uf1 = −125 V und ws ≈ 170 nm.
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von ws ≈ 300 nm resultieren. In Abbildung 6.10 (d) dagegen, unter Nutzung von

Uf1 = -125 V, ergibt sich ws ≈ 170 nm. Dies ist zu klein, um das zweite Biprisma

darin zu platzieren, weshalb starke Fresnelbeugung auftritt und das Interferogramm

entsprechend eine starke örtliche Variation des Hologrammstreifenkontrasts zeigt.

Für die gleichen Spannungswerte und mit den vom Mikroskophersteller genannten

Abständen zwischen den elektronenoptischen Bauteilen sind entsprechende Leerho-

logramme simuliert worden (Abb. 6.10 rechts). Die Vorgehensweise dabei ist die

gleiche wie bei den Berechnungen der Strahlverläufe mit Fresnel-Propagation. Der

einzige Unterschied besteht darin, dass als Ergebnis nur die Werte für eine einzige

Ebene im Mikroskop, nämlich die zweite Bildebene, ausgegeben wird. Diese Pixel-

zeile wird anschlieÿend mehrfach untereinander kopiert, um ein 2D-Bild zu erhalten.

Berechnungen, Simulationen und Experimente stimmen gut überein und sind da-

mit ein Beleg für die Gültigkeit der vorgestellten Gleichungen. Die geringfügigen

Unterschiede beispielsweise der Hologramme in Abbildung 6.10 ist darauf zurückzu-

führen, dass zum Beispiel die Abstände zwischen den einzelnen optischen Elementen

nicht exakt vorliegen, sondern eine Ungenauigkeit im Millimeterbereich haben.

Auÿerdem sind in den experimentellen Aufnahmen seitlich der Hologramme wei-

tere schwache Interferenzstreifen zu sehen, wie sie durch vom ersten Biprisma trans-

mittierte Elektronen entstehen können (Vgl. 6.3). In der Simulation wurde ein kom-

plett undurchlässiges Biprisma angenommen, sodass die entsprechenden Bereiche

hier keinen Kontrast zeigen.

6.6.2 Vignettierung

Wird die Vignettierung durch das zweite Biprisma berücksichtigt, ist der nutzbare

Bereich des Biprismaschattens gemäÿ Gleichung (6.10) noch stärker eingeschränkt.

Im FEI Titan 80-300 Berlin Holography Special TEM beträgt das Informationsli-

mit rund 80 pm, woraus sich, zusammen mit den entsprechenden Abständen der

elektronenoptischen Elemente, eine berechnete Schattenbreite von ws ≈ 60 nm für

Uf1 = 0 V ergibt. Dies ist zu wenig, um das zweite Biprisma mit Radius rf1 ≈ 150 nm

darin zu platzieren. Erst durch eine Spannung Uf1 > 50 V ergeben sich Schatten-

breiten ws ≥ 300 nm.

Die Vermeidbarkeit von Vignettierung wird anhand einer dünnen kristallinen

Goldfolie gezeigt, welche in [110]-Orientierung vorliegt. In Abbildung 6.11 (a) wur-

den die Biprismaspannungen Uf1 = 0 V und Uf2 = 250 V genutzt, woraus sich ein

Streifenabstand von s ≈ 42 pm ergibt. Die Abtastrate ist 6,5 Pixel pro Hologramm-
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streifen und im zugehörigen Leerhologramm wurde ein Hologrammstreifenkontrast

von 14,5% bei durchschnittlich etwa 3600 Counts pro Pixel und einer Belichtungs-

zeit von 8 s gemessen. Der Rand des Hologramms ist am Übergang zum Schatten des

ersten Biprismas ersichtlich. Vom Hologrammrand ausgehend ist der am stärksten

vignettierte Bereich deutlich am Verlust des atomaren Kontrasts erkenntlich. Auÿer-

dem kommt es zur Ausbildung leichter Fresnel-Beugungssäume. Durch die beiden

E�ekte sind groÿe Teile des Hologramms nicht vollwertig nutzbar.

In Abbildung 6.11 (b) wurde die gleiche Stelle der Goldfolie in einem Hologramm

mit den Biprismaspannungen Uf1 = 150 V und Uf2 = 190 V festgehalten. Es er-

gibt sich der gleiche Streifenabstand s ≈ 42 pm, allerdings besitzt das zugehörige

Leerhologramm einen Streifenkontrast von 17,5% aufgrund der verringerten Holo-

grammbreite.

Der Vignettierungse�ekt ist nicht für alle Beugungsre�exe gleich stark, wie Ab-

bildung 6.12 zeigt. Niedrig indizierte Re�exe, wie sie in der Fouriertransformierten

in Abbildung 6.11 kenntlich gemacht sind, wurden einzeln ausgeschnitten und die

entsprechenden Amplituden rekonstruiert. Dies ist in Abbildung 6.12 (a) für das vi-

gnettierte Hologramm aus Abbildung 6.11 geschehen und in Abbildung 6.12 (b) für

das nicht vignettierte Hologramm. Die Vignettierung ist deutlich in den rekonstruier-

ten Amplituden der (002)- und (1̄11)-Re�exe als fehlende Amplitudeninformationen

zu sehen.

In einem Bereich von rund 3 nm wurde der Elektronenstrahl abgeblockt. Für

doppelt so weit vom Zentrum entfernte Re�exe ist entsprechend ein doppelt so

groÿer Bereich blockiert, auch wenn dies hier wegen den entsprechenden schwachen

Re�ex-Intensitäten nicht direkt gezeigt werden kann. Dennoch lässt sich die benötig-

te Vergröÿerung des Biprismaschattens anhand des abgeschatteten Bereichs in den

rekonstruierten Re�exen abschätzen. Die maximale Au�ösung im Hologramm ist

um rund einen Faktor 2,5 höher als bei den gewählten Re�exen, die Vergröÿerung

zwischen Objektebene und zweiter Bildebene beträgt rund 200 und die Verklei-

nerung von zweiter Bildebene zurück in die Ebene des zweiten Biprismas beträgt

einen Faktor von rund 0,8. Es ergibt sich damit der Bedarf eines etwa um den Fak-

tor (2, 5 ·200 ·0, 8 =) 400 gröÿeren Schattens pro Nanometer, also bei den erwähnten

3 nm in der Ebene des zweiten Biprismas ein Schatten von 1200 nm Breite.

Dies ist in Abbildung 6.12 (b) gegeben; mit einer Biprismaspannung Uf1 = 150 V

ergibt sich ein berechneter Biprismaschatten von ca. 1700 nm. Jegliche verbleibenden

Intensitätsabweichung, zum Beispiel auch gegenüberliegender Re�exe, sind durch
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leichte Verkippung aus der Zonenachse heraus bedingt.

Die Vermeidbarkeit bzw. Reduktion von Fresnel-Beugungssäumen und Vignettie-

rung sowie die Richtigkeit der Formel für Schattenberechnung sind damit belegt.
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Abb. 6.11: (a) Elektronenhologramm eines dünnen Goldkristalls in [110]-
Orientierung mit als Kontrastverlust deutlich sichtbarer Vignet-
tierung sowie einigen Fresnel-Beugungssäumen bei Uf1 = 0 V
und Uf2 = 250 V. Rechts ein Ausschnitt der zugehörigen Fourier-
transformierten. (b) Durch die Verwendung der Biprismaspannungen
Uf1 = 150 V und Uf2 = 190 V ist der Biprismaschatten vergröÿert,
was zu einer deutlichen Reduzierung der biprismainduzierten Arte-
fakte führt.
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Abb. 6.12: Rekonsturierte Amplituden der in Abbildung 6.11 vorgestellten Ho-
logramme und Re�exe. (a) Die dem Biprisma zugewandten Re�exe
zeigen deutliche Einschränkungen im vignettierten Hologramm (mar-
kiert mit einem schwarzen Pfeil). (b) Das unvignettierte Hologramm
weist diese Informationsverluste nicht auf. Die schwarzen Linien mar-
kieren das Ende des Hologramms.
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6.7 Optimales Setup für atomar aufgelöste

Holographie

Da verschiedene Kombinationen der Biprismaspannungen Uf1 und Uf2 zu dem selben

Streifenabstand führen, ist es möglich die Dämpfung des Hologrammstreifenkontras-

tes zu minimieren, sofern die Hologrammbreite in gewissen Grenzen beliebig gewählt

werden kann. Dafür ist das Maximum des Produktes der Dämpfungsfaktoren µsc2

sowie µinst1 und µinst2 zu bestimmen, was Gegenstand dieses Abschnittes ist.

6.7.1 Streifenkontrastdämpfung bei zwei Biprismen

Die Dämpfung des Hologrammstreifenkontrasts bei der Verwendung von zwei Bipris-

men ergibt sich analog zur konventionellen Holographie mit nur einem Biprisma.

Die ortsfrequenzabhängige Dämpfung durch die Kamera µMTF bleibt selbstver-

ständlich unverändert und auch die Dämpfung µsc2 durch die partielle räumliche

Kohärenz ergibt sich genau wie zuvor aus der Überlappungsbreite w02 der beiden

Strahlhälften. Dabei wird erneut eine exponentiell abfallende Verteilung der Be-

leuchtungsintensität angenommen, was zu der bereits vorgestellten lorentzförmigen

Kontrastdämpfung führt:

µsc =
1

1 + 4(
πθcw02

λ
)2
. (6.11)

Der Kohärenzwinkel θc entspricht dabei dem gleichen Kohärenzwinkel wie im Fall

des biprismaoptimierten Setups, da sich das Setup mit zwei Biprismen von diesem

nur durch das Einfügen des zusätzlichen Biprismas unterscheidet.

Bei der Biprismavibration ist allerdings zu berücksichtigen, dass es nun zwei vi-

brierende Körper gibt, die je nach anliegender Spannung einen unterschiedlichen

Ein�uss auf die Kontrastdämpfung nehmen.

Es sei δ01 eine Bewegung des ersten Biprismas und δ02 eine des zweiten Biprismas.

Auÿerdem wird angenommen, dass die Instabilitäten unabhängig voneinander sind.

Es ergibt sich dann, in Bezug zur Objektebene, eine Verschiebung der Hologramm-

streifen

∆1 =
δ01
Mol

(6.12)
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für das erste Biprisma und

∆2 =
(a2 + b2)

MolMxla2
· δ02 (6.13)

für das zweite Biprisma.

Wie zuvor bei der Betrachtung für ein Biprisma (Kap. 3) soll der Hologramm-

streifenversatz in Bezug zur Biprismaspannung, hier also in Bezug zu Uf1 and Uf2,

angegeben werden. Wegen der groÿen Ähnlichkeit der beiden Biprismen lässt sich

dabei annehmen, dass die Biprismakonstanten gleich sind und sich durch γ0 be-

schreiben lassen. Es folgt für den Hologrammstreifenversatz

∆1 =
2s2γ0
λ

Uf1δ01 (6.14)

und

∆2 =
2s2γ0
λ

Uf2δ02 . (6.15)

Werden diese Versätze der Hologrammstreifen in die allgemeine Gleichung 3.23 für

die Kontrastdämpfung der Hologrammstreifen eingesetzt und die Verschiebungen der

Biprismen nun durch die Standardabweichungen δ1 und δ2 der Biprismapositionen

charakterisiert, ergeben sich

µinst1 = exp(−2(
πγ0Uf1δ1

λ
)2) (6.16)

und

µinst2 = exp(−2(
πγ0Uf2δ2

λ
)2) . (6.17)

Wegen der angenommenen Unabhängigkeit der beiden Biprismavibrationen folgt

für die Gesamtdämpfung µinst nun schlicht durch Multiplikation:

µinst = µinst1 · µinst2 . (6.18)

Die frei wählbaren Parameter für die Dämpfung durch Biprismavibration sind

demnach in erster Linie die Biprismaspannungen Uf1 und Uf2. Für einen gegebenen

Streifenabstand, der sich durch verschiedene Kombinationen aus Uf1 und Uf2 reali-

sieren lässt, kann also prinzipiell ein optimales Verhältnis gefunden werden. Wie sich

dabei die Dämpfung durch partielle räumliche Kohärenz und die Instabilitäten δ1

und δ2 einbeziehen lassen ist Gegenstand der folgenden Abschnitte.
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6.7.2 Biprismaausrichtung

Bei Elektronenholographie mit einem Biprisma ist es üblich, das Biprisma senkrecht

zur Halterachse auszurichten, da es sich in dieser Position vornehmlich entlang von

sich selbst bewegt, was keinen sichtbaren E�ekt hat, oder auf und ab, was zu ei-

ner vernachlässigbaren Dämpfung des Interferenzstreifenkontrasts führt (Vgl. 3.3.4).

Entlang der Halterachse lässt der Halter als starr annehmen, sodass hier keine zusätz-

liche Instabilität induziert werden kann. Bei zwei Biprismen kann durch die Rotation

der elektromagnetischen Extralinsen meist nur eines der Biprismen auf seine stabi-

lere Position senkrecht zur Halterachse platziert werden. Wenn im genutzten Mi-

kroskop eines der Biprismen auf seiner stabileren Position senkrecht zur Halterachse

platziert ist und das hinsichtlich der Biprismaposition optimierte Setup mit den ent-

sprechenden Linsenanregungen verwendet wird, muss das andere Biprisma bei dem

in dieser Arbeit verwendeten Instrument um rund 30° aus seiner stabilen Position

heraus bewegt werden, damit die Biprismen in der Ebene des zweiten Biprismas par-

allel zueinander sind. Hierauf basierend ist eine gröÿere Instabilität und damit auch

eine gröÿere Streifenkontrastdämpfung für das um 30° aus der Position senkrecht

zur Halterachse herausrotierte Biprisma zu erwarten. Die Frage, welches Biprisma

das stabilere sein sollte, lässt sich mit dem im vorigen Abschnitt hergeleiteten For-

melsatz zur Kontrastdämpfung beantworten (Gleichungen 6.16 und 6.17). Das erste

Biprisma bzw. die angelegte Spannung Uf1 bewirkt eine Dämpfung durch µinst1 und

die Spannung des zweiten Biprismas Uf2 dagegen eine Dämpfung durch sowohl µinst2

als auch µsc2. Um möglichst groÿe Hologrammbreiten zu ermöglichen folgt daraus,

dass das zweite Biprisma auf der stabilen Position senkrecht zur Halterachse plat-

ziert werden sollte, um die Gesamtdämpfung durch Uf2 zu minimieren. Anschlieÿend

kann die optimale Kombination aus allen Kontrastdämpfungen für den gewünschten

Streifenabstand bestimmt werden.

6.7.3 Bestimmung der partiellen räumlichen Kohärenz

Um die Dämpfung durch die partielle räumliche Kohärenz zu bestimmen, genügt

eine Hologrammserie mit zunehmender Biprismaspannung, wenn das zweite Bipris-

ma senkrecht zur Halterachse positioniert ist, also so stabil wie möglich. Es ist

dann näherungsweise µinst2 ≈ 1, wenn keine groÿe Biprismaspannung Uf2 verwen-

det wird. Wenn der Kontrast der Hologramme um die Modulationstransferfunktion

der Kamera korrigiert ist, lässt sich die Dämpfungsfunktion µsc2 für die partielle
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räumliche Kohärenz direkt an�tten. Erst wenn sich die Datenpunkte nicht mehr mit

µsc2 beschreiben lassen, muss µinst2 < 1 in Betracht gezogen werden. Dies ist im

vorliegenden Fall nicht erforderlich.

Da das zweite Biprisma das optimierte Biprisma ist, ist die gesuchte Funktion µsc2

die entsprechende Kurve in Abbildung 5.3 und damit bereits bestimmt. Sie ist hier

der Übersichtlichkeit halber in Abbildung 6.13 erneut aufgeführt.

6.7.4 Bestimmung der Biprismavibration

Weil das erste Biprisma im genutzen Hochau�ösungsmodus einen Versatz von 30°

zu seiner stabilen Position hat, dämpft es den Hologrammstreifenkontrast spürbar,

wenn eine Spannung Uf1 angelegt wird. Um die Dämpfungsfunktion µinst1 zu be-

stimmen, wird die Biprismavibration abgeschätzt. Dies ist durch eine Hologramm-

serie mit variierender Spannung Uf1 des ersten Biprismas und konstanter Spannung

am zweiten Biprisma möglich (hier: Uf2 = 200 V). Die resultierenden Hologramm-

streifenkontraste sind um die Dämpfung µMTF durch die Modulationstransferfunk-

tion der Kamera korrigiert und in Abbildung 6.14 in Abhängigkeit zu Uf1 dar-

gestellt. Mit dem Dämpfungswert von µsc2 für Uf2 = 200 V, der hier rund 0,67

beträgt, lässt sich µinst1 mit Gleichung 6.16 direkt an�tten. Demnach beträgt die

Biprismainstabilität, beschrieben durch die Standardabweichung der Biprismaposi-

tion, δ1 ≈ 0, 94 nm, bezogen auf die Ebene des ersten Biprismas. Zurückgerechnet

Abb. 6.13: Streifenkontrast in Abhängigkeit der Überlappungsbreite w02. Die
Messpunkte sind um die Dämpfung durch die MTF der Kamera kor-
rigiert. Die blaue Linie stellt die Dämpfung durch partielle räumliche
Kohärenz für einen e�ektiven Kohärenzwinkel der Elektronenquelle
von θc = 1.5· 10−5 rad dar.
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Abb. 6.14: Die Dämpfungsfunktion µinst1 einzeln sowie in Kombination mit der
Dämpfungsfunktion µsc2 ange�ttet an experimentelle Messwerte.

auf die Objektebene ergibt sich eine Standardabweichung der Biprismaposition von

δ1(Objektebene) ≈ 16 pm.

Unter der Annahme, dass das Ausmaÿ der Instabilitäten sich nicht mit der Bi-

prismaspannung ändert und dass die Instabilitäten immer in der gleichen Gröÿen-

ordnung vorliegen, lässt sich nun das optimale Verhältnis zwischen den Biprisma-

spannungen berechnen.

6.7.5 Optimales Spannungsverhältnis

Das optimale Spannungsverhältnis ist beispielhaft für einen Streifenabstand von

30 pm berechnet worden. Sind die möglichen Spannungsverhältnisse bekannt, lässt

sich durch Multiplikation aller Dämpfungsfaktoren das Maximum des Produktes mit

der geringsten Gesamtdämpfung bestimmen (Abb. 6.15). Für 30 pm liegt es demnach

bei einer Biprismaspannungskombination von etwa Uf1 = 320 V und Uf2 = 250 V.

Im Gegensatz zum Standardverhältnis, welches bei konventioneller Elektronenholo-

graphie vorliegen würde, von Uf1 = 0 V und Uf2 = 370 V, stellt es eine Verbesserung

des Hologrammstreifenkontrastes um einen Faktor von rund 1,25 dar.
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Abb. 6.15: Die einzelnen Dämpfungsfunktionen und ihre Kombination für einen
Streifenabstand von 30 pm.

6.8 Gekreuzte Biprismen

Die Verfügbarkeit von zwei Biprismen in einem Transmissionselektronenmikroskop

bietet mehr Möglichkeiten als die beschriebene Methode der Elektronenholographie

mit verminderten Artefakten. Werden die Biprismen derartig gedreht, dass sie sich

in der Ebene des zweiten Biprismas senkrecht zueinander be�nden, und an beiden

Biprismen eine Spannung angelegt, lässt sich anstatt von Interferenzstreifen ein In-

terferenzpunktemuster erzeugen (Abb. 6.16) [121]. Voraussetzung dafür ist, dass die

Linsenanregungen der Adapterlinse und der Extralinse entsprechend angepasst wer-

den, damit beide Biprismen auÿerhalb von ausgezeichneten Ebenen liegen. Auf diese

Weise lassen sich zum einen Vortex-Strahlen und zum anderen Multiinterferenzho-

logramme zu erzeugen. Letzte werden in diesem Abschnitt vorgestellt. Hinsichtlich

der Möglichkeiten von Vortex-Strahlen sei auf [122�126] verwiesen.

6.8.1 Multiinterferenzhologramme

Erste Versuche für Multiinterferenzhologramme haben gezeigt, dass Äquipotential-

linien des elektrostatischen Feldes eines geladenen Körpers direkt sichtbar gemacht

werden können, ohne dass eine Rekonstruktion notwendig wäre [127, 128]. Hierfür

wurden zwei Biprismen in leichtem Abstand parallel zueinander ausgerichtet, sodass

drei Elektronenenwellen zur Interferenz gebracht werden konnten. Dieses Prinzip

wurde später auf die Interferenz von vier Elektronenwellen übertragen, die man z. B.
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Abb. 6.16: Interferenzmuster mit gekreuzten Biprismen.

erhält, wenn zwei Biprismen annähernd senkrecht zueinander ausgerichtet sind [121].

Der Versuch einer Rekonstruktion der Bildwelle wurde hier nicht unternommen.

Die grundlegende Idee, mehrere Interferenzen in einer Aufnahme festzuhalten,

wird jedoch beispielsweise auch in der Röntgenholographie angewendet, wo zur

Steigerung des Signal-Rausch-Verhältnisses die Objektwelle mit mehreren Referenz-

wellen interferiert wird, die sich zu einem Multiinterferenzhologramm aufaddie-

ren [129, 130]. In der Rekonstruktion ergeben sich entsprechend mehrere Bildwellen,

die anschlieÿend miteinander gemittelt werden, um das Signal-Rausch-Verhältnis zu

verbessern. Ob sich dieses Prinzip auf ein Elektronenhologramm anwenden lässt, soll

im Folgenden überprüft werden.

Entstehung der Multiinterferenz

Die mathematische Beschreibung der Hologrammintensität in der Elektronenholo-

graphie ergibt sich analog zu der Beschreibung für ein einfaches Biprisma, wobei

diese zweimal hintereinander durchgeführt wird [121, 126]. Es ergibt sich für die

Summe aus Bild- und Referenzwelle bei Nutzung eines einzelnen Biprismas die Su-

perposition

Ψholo1(r⃗) = Ψ
′

bild(r⃗) + Ψ
′

0(r⃗) = exp[iϕb(r⃗) + iϕ1(r⃗)] + exp[−iϕ1(r⃗)] (6.19)

mit ϕ1(r⃗) = πq⃗1r⃗ (Vgl. Abschn. 3.1.2).
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Die Superposition aus Bild- und Referenzwellen Ψholo2(r⃗) bei gekreuzten Bipris-

men ergibt sich durch Einführung eines weiteren Phasenkeils ϕ2(r⃗) = πq⃗2r⃗ und

erneute Überlagerung der neuen Teilwellen. Diese Superposition besteht aus den

vier Sektoren, die sich durch die gekreuzten Biprismen ergeben und von denen einer

das Objekt beinhaltet. Es ist daher

Ψholo2(r⃗) = Ab · exp[iϕb(r⃗) + iϕ1(r⃗) + iϕ2(r⃗)]

+ A0 · exp[−iϕ1(r⃗) + iϕ2(r⃗)] (6.20)

+ A0 · exp[+iϕ1(r⃗)− iϕ2(r⃗)]

+ A0 · exp[−iϕ1(r⃗)− iϕ2(r⃗)] .

Die Intensität ergibt sich mit I(r⃗) = Ψholo2(r⃗) ·Ψholo2(r⃗)
∗ zu [121, 126]:

I(r⃗) = A2
b(r⃗) + 3A2

0(r⃗) Terme ohne q⃗1, q⃗2

+ 2µ1Ab(r⃗)A0(r⃗) cos(ϕb(r⃗) + 2ϕ1(r⃗) + ϕv1(r⃗)) 1. T erm mit q⃗1

+ 2µ1A
2
0(r⃗) cos(2ϕ1(r⃗) + ϕv2(r⃗)) 2. T erm mit q⃗1

+ 2µ2Ab(r⃗)A0(r⃗) cos(ϕb(r⃗) + 2ϕ2(r⃗) + ϕv3(r⃗)) 1. T erm mit q⃗2

+ 2µ2A
2
0(r⃗) cos(2ϕ2(r⃗) + ϕv4(r⃗)) 2. T erm mit q⃗2

+ 2µ3Ab(r⃗)A0(r⃗) cos(ϕb(r⃗) + 2ϕ1(r⃗) + 2ϕ2(r⃗) + ϕv5(r⃗)) Term mit q⃗1 + q⃗2

+ 2µ4A
2
0(r⃗) cos(2ϕ1(r⃗)− 2ϕ2(r⃗) + ϕv6(r⃗)) . T erm mit q⃗1 − q⃗2

(6.21)

Bei der Aufnahme wirken die üblichen dämpfenden E�ekte auf den Kontrast des

Interferenzmusters. Durch die verschiedenen Bedingungen in unterschiedlichen Rich-

tungen, wie etwa Abstände der Interferenzen, Biprismaspannungen usw., ergeben

sich vier verschiedene Dämpfungsfaktoren µ1, µ2, µ3 und µ4. Wie bei der normalen

Elektronenholographie kann es auÿerdem zu einer Phasenmodulation durch Ver-

zeichnungen kommen. Diese sind im Extremfall in allen Komponenten unterschied-

lich und hier durch ϕv1(r⃗), ϕv2(r⃗), ϕv3(r⃗), ϕv4(r⃗), ϕv5(r⃗) und ϕv6(r⃗) gekennzeichnet.

Bereits an diesem Punkt ist in Gleichung (6.21) ersichtlich, dass es beispielsweise

im speziellen Fall von ϕv1(r⃗) ≈ ϕv2(r⃗), Ab(r⃗) ≈ A0(r⃗) und ϕb(r⃗) = π zu einer Aus-

löschung der beiden Terme kommt, die q⃗1 enthalten. Ähnliches gilt für die Terme

mit q⃗2, die Mischterme mit q⃗1 und q⃗2 sind dagegen unbetro�en. Wie sich im Folgen-

den zeigen wird, erschwert diese Auslöschung im Zusammenspiel mit Verzeichungen
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der Phase eine Interpretation teilweise beträchtlich.

Gemäÿ Gleichung (6.21) wurde die Intensitätsverteilung eines Multiinterferenzho-

logramms von einem kugelförmigen Phasenobjekt berechnet (Abb. 6.20). Der Anteil

der Terme, in denen q⃗1 und q⃗2 einzeln auftreten, ist in Abbildung 6.17 auf der linken

Seite zu sehen. Es wurde für die Berechnung |q⃗2| = 1, 5|q⃗1| und q⃗2 ⊥ q⃗1 verwendet, da

sich dies mit den später gezeigten experimentellen Daten deckt. Die Biprismen sind

in der Simulation entsprechend parallel zu den Kanten der Abbildung ausgerichtet.

Ebenfalls in die Abbildung aufgenommen ist ein Ausschnitt eines kugelförmigen Pha-

senobjekts, das an seinem dicksten Punkt, also ganz unten links in der Abbildung,

einen maximalen Phasenschub von ϕb = 10 rad besitzt. Sobald ein Phasenschub von

ϕb = π(2n+1) (mit n = 0, 1, 2...) erreicht ist, kommt es zur beschriebenen vollstän-

digen Auslöschung der senkrechten bzw. waagerechten Intensitätskomponenten.

Die Intensitätskomponenten, in denen q⃗1 und q⃗2 gemeinsam auftauchen, entspre-

chen einer Überlagerung von q⃗1 und q⃗2, was zu einer Richtungsänderung der Ko-

sinusfunktionen führt. Die Berechnung für das gleiche kugelförmige Phasenobjekt

wird in Abbildung 6.17 in der Mitte gezeigt. Hier kommt es zu keiner Auslöschung,

sodass dieser Wellenanteil für eine vollständige Rekonstruktion prinzipiell geeignet

ist, obwohl ein Phasenschub von ϕb = π überschritten wurde. Allerdings steht hier-

für in der Fouriertransformierten nur ein Seitenband zur Verfügung. Die Addition

der Teilkomkomponenten ergibt schlieÿlich die endgültige Simulation auf der rechten

Seite in Abbildung 6.17.

Abb. 6.17: Simulation eines Elektronenhologramms mit gekreuzten Biprismen.
Die waage- und senkrechten Komponenten (in Bezug zu den Bipris-
men) addieren sich mit denen der diagonalen.
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6.8.2 Rekonstruktion

Für die Rekonstruktion eine Multiinterferenzhologramms wird zunächst wie gehabt

die Fouriertransformation ausgeführt. Man erhält:

FT [I(r⃗)] = FT [A2
b(r⃗) + 3A2

0(r⃗)] ZB

+ FT [2µ1Ab(r⃗)A0(r⃗) · exp(+iϕb(r⃗) + iϕv1(r⃗)) 1. SB

+ 2µ1A
2
0(r⃗) · exp(+iϕv2(r⃗))] ∗ δ(q⃗ − q⃗1)

+ FT [2µ2Ab(r⃗)A0(r⃗) · exp(+iϕb(r⃗) + iϕv3(r⃗)) 2. SB

+ 2µ2A
2
0(r⃗) exp(+iϕv4(r⃗))] ∗ δ(q⃗ − q⃗2)

+ FT [2µ3Ab(r⃗)A0(r⃗) · exp(+iϕb(r⃗) + iϕv5(r⃗))] ∗ δ(q⃗ − q⃗1 − q⃗2) 3. SB

+ FT [2µ4A
2
0(r⃗) · exp(+iϕv6(r⃗))] ∗ δ(q⃗ − q⃗1 + q⃗2) . 4. SB

+ FT [2µ1Ab(r⃗)A0(r⃗) · exp(−iϕb(r⃗)− iϕv1(r⃗)) 1. SB∗

+ 2µ1A
2
0(r⃗) · exp(−iϕv2(r⃗))] ∗ δ(q⃗ + q⃗1)

+ FT [2µ2Ab(r⃗)A0(r⃗) · exp(−iϕb(r⃗)− iϕv3(r⃗)) 2. SB∗

+ 2µ2A
2
0(r⃗) exp(−iϕv4(r⃗))] ∗ δ(q⃗ + q⃗2)

+ FT [2µ3Ab(r⃗)A0(r⃗) · exp(−iϕb(r⃗)− iϕv5(r⃗))] ∗ δ(q⃗ + q⃗1 + q⃗2) 3. SB∗

+ FT [2µ4A
2
0(r⃗) · exp(−iϕv6(r⃗))] ∗ δ(q⃗ + q⃗1 − q⃗2) . 4. SB∗

(6.22)

Es ergeben sich das Zentralband ZB sowie acht Seitenbänder. Die Seitenbänder

sind das 1. SB, das 2. SB, das 3. SB und das 4. SB und zusätzlich die konjugiert-

komplexen Seitenbänder 1. SB∗, 2. SB∗, 3. SB∗ und 4. SB∗, so wie sie in Glei-

chung (6.22) de�niert sind.

Das weitere Vorgehen sei beispielhaft am 1. SB demonstriert. Der Re�ex wird

zunächst mit einer Blende ausgeschnitten, zentriert und invers fouriertransformiert.

Es ergibt sich:

ψ1.SB(r⃗) = 2µ1Ab(r⃗)A0(r⃗) · exp(iϕb(r⃗) + iϕv1(r⃗)) + 2µ1A
2
0(r⃗) · exp(iϕv2(r⃗)) . (6.23)

Der erste Term mit der Bildwelle wird demnach von einer der Referenzwellen

überlagert. Auch ein zugehöriges Multiinterferenzhologramm ohne Objekt besteht

aus zwei Komponenten:
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ψ1.SB0(r⃗) = 2µ1A
2
0(r⃗) · exp(iϕv1(r⃗)) + 2µ1A

2
0(r⃗) · exp(iϕv2(r⃗)) . (6.24)

Die Extraktion der rekonstruierten Bildwelle ist daher bei Auftreten von starken

Verzeichnung (ϕv1(r⃗) und ϕv2(r⃗)) nicht möglich, weil die einzelnen Komponenten

sich nicht voneinander trennen lassen.

Eindeutig wird es, wenn keine Verzeichnungen vorliegen. Man erhält die verein-

fachte rekonstruierte Bildwelle:

ψ1.SB(r⃗) = 2µ1Ab(r⃗)A0(r⃗) · exp(iϕb(r⃗)) + 2µ1A
2
0(r⃗) . (6.25)

Auch das Leerhologramm vereinfacht sich entsprechend zu:

ψ1.SB0(r⃗) = 4µ1A
2
0(r⃗) . (6.26)

Durch Division folgt

ψ1.SB(r⃗)

ψ1.SB0(r⃗)
=

1

2

Ab(r⃗)

A0(r⃗)
· exp(iϕb(r⃗)) +

1

2
. (6.27)

In diesem Ausdruck ist die rekonstruierte, normierte Bildwelle enthalten, die le-

diglich um den Wert 1/2 berichtigt und anschlieÿend verdoppelt werden muss. Auf

diese Weise lässt sich die Phaseninformation wieder herstellen, auch wenn es zu einer

teilweisen Auslöschung der Teilkomponenten im Multiinterferenzhologramm gekom-

men ist. Dies gilt allerdings nur, wenn keine Verzeichungen der Phase die Aufnahme

beeinträchtigen.

Bei der Rekonstruktion des 3. und 4. Seitenbandes ist dieses Vorgehen nicht er-

forderlich, hier liegen die Bild- bzw. eine Referenzwelle ungestört vor, wie Glei-

chung 6.21 belegt.

6.8.3 Demonstration an einer Latexkugel

Die angeführten Berechnungen sollen mit einem Experiment überprüft werden. Hier-

für ist eine Latexkugel mit rund 220 nm Durchmesser in den Strahlengang gebracht

worden (Abb. 6.18). Es wurde der Lorentz-Modus und eine runde Beleuchtung ver-

wendet. Letztere ist erforderlich, da die Kohärenz, im Gegensatz zur konventionellen

Elektronenholographie, in allen Raumrichtung hoch sein muss, um eine kontrast-

reiche Überlagerung für beide der senkrecht zueinander be�ndlichen Biprismen zu

ermöglichen. Die Beleuchtung kann daher nicht auf die Gröÿe des Beleuchtungs-
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6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen

schirms bzw. der Kamera angepasst werden, sondern muss aufgeweitet werden, was

die nötige partielle räumliche Kohärenz scha�t. Dies wirkt sich entsprechend ne-

gativ auf die Elektronenanzahl aus. Die verwendeten Biprismaspannungen waren

mit Uf1 = 180 V und Uf2 = 150 V eher gering und verursachen damit nur mäÿige

Kontrastdämpfung durch Vibration.

Die Gröÿe des Interferenzmusters weist Abmessungen von rund 300 x 500 nm2

und damit typische Maÿe für Elektronenhologramme bei mittlerer Au�ösung auf.

Oben rechts in Abbildung 6.18 ist die Fouriertransformierte der Aufnahme zu sehen.

Entsprechend der einzelnen Komponenten des Multiinterferenzhologramms stehen

mehrere Seitenbänder für die Rekonstruktion zur Verfügung, wobei gemäÿ der Me-

thodik der Röntgenholographie die Seitenbänder einzeln rekonstruiert und anschlie-

ÿend gemittelt werden müssen, um das Signal-Rausch-Verhältnis zu verbessern. Im

Abb. 6.18: Elektronenhologramm einer Latexkugel mit gekreuzten Biprismen.
Oben rechts ist ein Ausschnitt der Fouriertransformierten des Holo-
gramms zu sehen
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6.8 Gekreuzte Biprismen

korrespondierenden Leerhologramm wird ein Kontrast V = 25% und eine Anzahl

an N = 400 Counts erreicht. Die Abstände p1 und p2 der Interferenzen, vergleichbar

dem Streifenabstand s bei konventioneller Holographie, sind p1 = 1, 6 nm bei einer

Abtastrate von 11 Pixeln pro Periode und p2 = 2, 4 nm bei einer Abtastrate von

16,5 Pixeln pro Periode.

Ein Teilausschnitt der Aufnahme aus Abbildung 6.18 ist in Abbildung 6.19 einer

Simulation mit den gleichen Hologrammeigenschaften hinsichtlich der Punktabstän-

de und der Objektgröÿe gegenübergestellt. Die experimentelle Aufnahme ist durch

partielle räumliche Kohärenz, Fresnel-Beugungssäume und Linsenfehler beeinträch-

tigt, stimmt aber ansonsten gut mit der Simulation überein. Der maximale Phasen-

schub der Latexkugel ist somit bereits anhand der Simulation auf rund ϕb = 10 rad

bestimmt.

Es soll nun geprüft werden, ob sich die Seitenbänder einzeln rekonstruieren lassen.

Dabei soll zunächst Gleichung 6.27 und die dafür gemachten Annahmen gelten. Die

Seitenbänder in der Fouriertransformierten mit positivem Phasenschub in diesem

Beispiel sind in Abbildung 6.18 entsprechend als 1. bis 4. SB markiert. Die rekon-

struierten und normierten Amplituden und Phasen der einzelnen Seitenbänder sind

in Abbildung 6.20 zu �nden.

Bei der Rekonstruktion des 1. SB und 2. SB gemäÿ Gleichung (6.27) entspricht

die rekonstruierte Phase näherungsweise dem erwarteten Ergebnis von einem ma-

ximalen Phasenschub um ϕb ≈ 11 rad, allerdings zeigen sich leichte Unterschiede

Abb. 6.19: Gegenüberstellung von einem simulierten Elektronenhologramm ei-
ner Latexkugel bei gekreuzten Biprismen und einem vergleichbaren
Ausschnitt einer experimentellen Aufnahme.
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6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen

zwischen dem 1. SB und 2. SB. Das Problem wird bei einem Bick auf die rekonstru-

ierten Amplituden deutlich. Sie weisen eine Modulation auf, die trotz der Korrektur

um den Wert 1/2, wie es in Gleichung 6.27 beschrieben ist, auftritt. Dass die Kor-

rektur um den reellen Wert 1/2 für eine fehlerfreie Rekonstruktion nicht genügt, ist

ein Indiz dafür, dass die Verzeichnungen der Phase entgegen der Annahme nicht

so gering bzw. so gleichförmig sind, wie es für die Herleitung von Gleichung 6.27

angenommen wurde. Dies lässt sich belegen, wenn zusätzlich zum Realteil auch

der Imaginärteil der Bildwelle durch einen O�set verändert wird. Dies ist in Ab-

bildung 6.21 zu sehen. Hier wurde der Imaginärteil der rekonstruierten Bildwellen

zusätzlich zur Realteilveränderung um den Wert 0,35i korrigiert. Dieser Wert lässt

sich allerdings nicht direkt bestimmen, sondern wurde durch Austesten gefunden.

Die Amplitudenmodulation wird dadurch merklich abgeschwächt, was ein Hinweis

darauf ist, dass tatsächlich unterschiedliche Phasenverzeichnungen innerhalb der ver-

schiedenen Komponenten des Multiinterferenzhologramms aufgetreten sind, sodass

sich die Bildwelle nicht sauber davon trennen lässt.

Bei der Rekonstruktion des 3. SB kommt es erwartungsgemäÿ zu keinen Schwie-

rigkeiten (Abb. 6.20). Amplitude und Phase können vollständig rekonstruiert werden

und die Entfaltung der Phase gelingt im Hologrammbereich vollständig. Allerdings

treten beim 3. SB � und auch beim 4. SB � eine stärkere Kontrastdämpfung der

Interferenzen auf als bei den anderen beiden Seitenbändern. Die stärkere Kontrast-

dämpfung folgt beispielsweise aus der gröÿeren Trägerfrequenz in dieser Richtung,

aber auch daraus, dass weiter voneinander entfernte Bereich zur Überlagerung ge-

bracht werden, was eine schlechtere partielle räumliche Kohärenz nach sich zieht.

Daher ist das Signal-Rausch-Verhältnis im 3. SB und 4. SB etwas geringer. Die

Rekonstruktion des 4. SB beinhaltet erwartungsgemäÿ keine Objektinformationen.

Die einzeln rekonstruierten Seitenbänder (1. bis 3. SB) wurden trotz der beob-

acheten Amplitudenmodulation, die auch eine Ungenauigkeit der Phase bewirken,

entsprechend der Eingangsüberlegungen miteinander gemittelt. Eine exakte Pha-

senbestimmung ist aufgrund der erwähnten Verzeichungen und deren Auswirkung

auf Real- und Imaginärteil der rekonstruierten Bildwelle zwar nicht möglich, aber

da die Phasen einander ähneln und den erwarteten Werten nahe kommen, kommt

es dennoch zu der leichten, erwarteten Glättung der Phase. Damit ist gezeigt, dass

ein Multiinterferenzhologramm auch in der Elektronenholographie zu einer Verbes-

serung der Signal-Rausch-Verhältnisses beitragen kann, sofern es bei der Aufnahme

nicht zu Verzeichungen der Phase kommt.
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6.8 Gekreuzte Biprismen

Abb. 6.20: Die rekonstruierten Amplituden und Phasen der einzelnen Seiten-
bänder.
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6 Elektronenholographie mit zwei Biprismen

Abb. 6.21: Links: Die bereits vorgestellten modulierten Amplituden. Rechts: Die
Amplituden wie sich sich ergeben, wenn die Bildwelle zusätzlich um
einen O�set von 0.35i ergänzt wurde.

Dass es bei der Mittelung der einzeln rekonstruierten Bildwellen tatsächlich zu

einer Verbesserung des Signal-Rausch-Verhältnisses kommt, zeigt ein Blick auf die

rekonstruierten Phasen von Leerhologrammen. Dafür wurden zwei Multiinterferenz-

hologramme ohne Objekt aufgenommen und auf die beschriebene Weise gemäÿ Glei-

chung (6.27) die vier Seitenbänder rekonstruiert. Es ergaben sich die folgenden Stan-

dardabweichungen der rekonstruierten Phasen: 1. SB: 0,03 rad, 2. SB: 0,04 rad,

3. SB: 0,10 rad und 4. SB: 0,11 rad. Der Unterschied zwischen 1. und 2. SB auf

der einen Seite und dem 3. und 4. SB auf der anderen Seite liegt in der erwähnten

unterschiedlichen Kontrastdämpfung in den verschiedenen Seitenbändern. Für die

Mittelung des 1. und 2. SB ergab sich beispielsweise eine Verbesserung der Stan-

dardabweichung der Phase auf 0,02 rad. Für die Mittelung des 3. und 4. SB ergab

sich ebenfalls eine Verbesserung auf eine Standardabweichung von 0,07 rad.

6.8.4 Fazit

Abschlieÿend lässt sich festhalten, dass die Aufnahme von Multiinterferenzhologram-

men und eine Rekonstruktion der Bildwelle in der Elektronenholographie prinzipiell

möglich sind. Um interpretierbare Rekonstruktionen der Amplitude und der Phase

zu ermöglichen, ist jedoch eine näherungsweise verzeichnungsfreie Aufnahme not-

wendig.
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6.9 Weitere Optimierungsansätze

Verschiedene Änderungen am Setup mit zwei Biprismen sind denkbar, von denen

hier einige angeführt werden sollen. Zum einen wäre es möglich die Vergröÿerung

der Extralinse zu verstärken, sodass die Schattenbreite auf Höhe des zweiten Bipris-

mas zunimmt. Dies würde die Vermeidbarkeit von biprismainduzierten Artefakten

erhöhen und gleichzeitig feinere Hologrammstreifen ermöglichen.

Auÿerdem lieÿe sich die Position der Biprismahalter zueinander derartig anpassen,

dass beide Biprismen auf ihren jeweils stabileren Position senkrecht zur Halterachse

genutzt werden können, was die Streifenkontrastdämpfung durch Biprismavibration

weiter reduzieren würden.

Die hinter diesen beiden Optimierungsansätzen stehenden Herausforderungen sind

jedoch verhältnismäÿig kleiner Natur, wenn man sie mit den Einschränkungen durch

die Kamera vergleicht. Die Modulationstransferfunktion und die Rauschtransfer-

funktion der Kamera, aber auch ihre limitierte Gröÿe bleiben Hauptprobleme der

Elektronenholographie.

Ebenfalls eine Herausforderung stellt die Probenpräparation dar. Da die zu un-

tersuchende Probenstelle mit einer Referenzwelle überlagert werden muss, ist es

erforderlich, dass sich die besagte Probenstelle dicht an der Objektkante be�ndet.

Bei hochau�ösender Elektronenholographie mit Hologrammbreiten von nur wenigen

Dutzend Nanometern ist dies besonders schwierig, da es bei einigen Materialsyste-

men, wie z. B. bei siliziumbasierten Objekten, häu�g die Probenkante ist, welche

die meisten Artefakte durch die Probenpräparation aufweist. Ein vielversprechender

Ansatz, diese Herausforderung zu meistern, steckt in der geteilten Beleuchtung, bei

der mithilfe von einem oder mehreren Biprismen im Beleuchtungsystem der Elek-

tronenstrahl aufgeteilt wird und dadurch auch weit entfernte Bereiche kohärent be-

leuchtet werden können [131, 132]. Diese Bereiche können anschlieÿend miteinander

überlagert werden und ein gewöhnliches Hologramm formen.
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6.10 Zusammenfassung

Das Elektronenholographie-Setup mit zwei Biprismen bietet eine Vielzahl an neuen

Möglichkeiten, für deren e�ektive Nutzung einige Dinge zu berücksichtigen sind:

� Bei der Verwendung von sehr dünnen Biprismen (rf ≤ 150 nm) wird ein nicht

zu vernachlässigender Elektronenanteil von den Biprismen transmittiert. Da-

durch ergibt sich im Falle des 2-Biprismen-Setups kein absoluter Schatten. Weil

die transmittierten Elektronen teilweise inelastisch gestreut wurden, bewirken

sie jedoch gröÿtenteils einen geringen O�set zusätzlich zur Hologramminten-

sität. Dieser O�set bewirkte in keinem der untersuchten Hologramme einen

nachweisbar negativen Ein�uss.

� Der Weg zur Berechnung der geometrischen Schattenbreite wurde vorgestellt.

Bei dem Vergleich von simulierten und experimentell aufgenommenen Elektro-

nenhologrammen zeigte sich eine gute Übereinstimmung mit den berechneten

Schattenbreiten hinsichtlich der Vermeidbarkeit von Fresnel-Beugungssäumen.

Auch für Vignettierung konnte anhand von experimentellen Werten ein Nach-

weis der Vermeidbarkeit dieses Artefakts bei entsprechender Schattenbreite

erbracht werden.

� Die Biprismavibration des ersten Biprismas konnte gemessen und formelmäÿig

erfasst werden. Es ergab sich eine Standardabweichung der Biprismavibration

von rund 16 pm in Bezug zur Objektebene. Mit diesem Wert und den gemesse-

nen Daten für die partielle räumliche Kohärenz lieÿ sich die spannungsabhängi-

ge Dämpfung der beiden Biprismen beschreiben und die optimale Kombination

aus den beiden Biprismaspannungen für einen gegebenen Hologrammstreifen-

abstand berechnen. Für einen Hologrammstreifenabstand s = 30 pm ergab

sich für Uf1 = 320 V und Uf2 = 250 V eine Kontrastverbesserung um etwa

den Faktor 1,25 gegenüber Uf1 = 0 V und Uf2 = 370 V.

� Für den Fall senkrecht zueinander be�ndlicher Biprismen konnte gezeigt wer-

den, dass sich prinzipiell Multiinterferenzhologramme aufnehmen und rekon-

struieren lassen. Für die fehlerfreie Rekonstruktion der Bildwelle ist allerdings

eine näherungsweise verzeichnungsfreie Aufnahme notwendig.
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7 Vergleich 80 kV- und

300 kV-Holographie

Die Energie von Elektronen, die mit 300 kV beschleunigt wurden, ist vor allem für

organische Materialien zu hoch, um diese zerstörungsfrei zu untersuchen. Nahezu

alle Transmissionselektronenmikroskope bieten daher die Möglichkeit, die Beschleu-

nigungsspannung zu reduzieren. Das FEI Titan 80-300 Berlin Holography Special

TEM ermöglicht eine durchgängige Variation von 80 bis 300 kV, wobei jedoch der Cs-

Korrektor für jede einzelne Beschleunigungsspannung kalibriert werden muss. Diese

Kalibrierung wurde für 80 und 300 kV werkseitig durchgeführt. Die wesentlichen

Unterschiede, die sich aus einer Variation der Beschleunigungsspannung hinsichtlich

des Setups mit zwei Biprismen ergeben, sind Gegenstand dieses Kapitels.

7.1 Ausgangslage

Durch die Reduktion der Beschleunigungsspannung wird nicht nur die kinetische

Energie der Elektronen verringert, auch das Verhalten verschiedener Komponenten

des Transmissionselektronenmikroskops ist betro�en. So nimmt beispielsweise das

Vergröÿerungsvermögen durch die elektromagnetischen Linsen zu, was eine erhöhte

Gesamtvergröÿerung erlaubt. Aber auch der Ein�uss des Biprismas ändert sich bei

konstanter Biprismaspannung. Dies liegt zum einen an der Wellenlängenänderung

von λ = 1, 97 pm bei UA = 300 kV auf λ = 4, 18 pm bei UA = 80 kV gemäÿ

Gleichung (2.3). Zusammen mit der Änderung der Beschleunigungsspannung und

der Wellenlänge ergibt sich eine neue Biprismakonstante γ0. Gleichung (3.2) sei

109



7 Vergleich 80 kV- und 300 kV-Holographie

daher an dieser Stelle erneut aufgeführt:

γ0 =
π

2ln(dBP

rf
)
·

1 + eUA

m0c2

eUA· (1 + eUA

2m0c2
)
. (7.1)

Die Biprismakonstante reduziert sich von γ0 = 6, 7 · 10−7 auf γ0 = 2, 2 · 10−6. Die

Verstärkung des Ablenkwinkels wirkt also der Vergröÿerung der Wellenlänge entge-

gen. Da die Verstärkung des Ablenkwinkels der stärkere Prozess ist, sind bei 80 kV

Beschleunigungsspannung geringere Streifenabstände mit kleineren Biprismaspan-

nungen möglich als bei 300 kV. Dies ergibt sich aus Gleichung (3.6), die hier der

Übersichtlichkeit halber ebenfalls erneut aufgeführt ist:

s =
1

Mol

λ(a+ b)

2γa
. (7.2)

Für gleiche Streifenabstände wird im FEI Titan 80-300 Berlin Holography Spe-

cial TEM eine um etwa den Faktor 4/9 reduzierte Biprismaspannung erforder-

lich (Abb. 7.1). Da eine Erniedrigung der Biprismaspannung in der Regel mit einem

Gewinn an Stabilität einhergeht, ist grundsätzlich eine Verbesserung der Hologra-

phiebedingungen zu erwarten. Auÿerdem werden bei 80 kV in der Regel geringere

Streifenabstände als bei 300 kV verwendet, da das Informationslimit um rund einen

Faktor 2 kleiner ist und somit gröÿere Hologrammstreifen genügen, die Seitenbänder

vom Zentralband zu separieren.

Abb. 7.1: Streifenabstände bei einer Beschleunigungsspannung UA = 80 kV und
UA = 300 kV.
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Inwieweit die Reduzierung der Biprismaspannung bei 80 kV daher Vorteile er-

ö�net, so wie es die Optimierung der Biprismaposition bei 300 kV getan hat, ist

Gegenstand dieses Kapitels.

7.2 Kontrast

Der Kontrast der Hologrammstreifen wird bei einer Beschleunigungsspannung UA =

80 kV durch die gleichen E�ekte gedämpft wie auch bei UA = 300 kV, allerdings in

abweichendem Ausmaÿ.

7.2.1 Modulationstransferfunktion

Durch die geringere Elektronenenergie bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV

ist unter anderem der Wechselwirkungsbereich der Elektronen mit dem Szintillator

der CCD-Kamera kleiner, analog zu der verkleinerten Streubirne bei einem Raster-

elektronenmikroskop. Dies führt dazu, dass die Dämpfung durch die Modulations-

transferfunktion der Kamera deutlich vermindert ist (Abb. 7.2). Beide Kurven wur-

den unabhängig mit der Kantenmethode bestimmt [85]. Im Bereich von q = 0, 1 px−1

beispielsweise ist die Modulationstransferfunktion im 80 kV-Modus gegenüber dem

300 kV-Modus um einen Faktor von 1,9 verbessert. Die veränderte Modulations-

transferfunktion stellt demnach eine enorme Verbesserung dar.

7.2.2 Partielle räumliche Kohärenz

Die optimalen Beleuchtungseinstellungen im Transmissionselektronenmikroskop un-

terscheiden sich je nach Beschleunigungsspannung. Dies liegt vor allem an den ver-

änderten Linsenvergröÿerungen und hat zur Folge, dass für einen Vergleich der Be-

schleunigungsspannungen nicht die gleichen Einstellungen verwendet werden kön-

nen. Es ist aber anzunehmen, dass die wesentlichen Parameter, wie etwa Quellgrö-

ÿe oder Quellstrom, erhalten bleiben und somit partielle räumliche Kohärenz und

Elektronenanzahl vergleichbar sind. Allerdings �ieÿt in Gleichung (3.37), welche die

Dämpfung des Streifenkontrasts durch räumliche partielle Kohärenz beschreibt, auch

die Wellenlänge ein. Die Gleichung sei hier erneut angeführt:

µsc =
1

1 + 4(
πθcw01

λ
)2
. (7.3)
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Das bedeutet, dass bei gleichem Kohärenzwinkel θc bei UA = 80 kV eine Verrin-

gerung der Streifenkontrastdämpfung zu erwarten ist. Andersherum gilt, dass für

die gleiche Streifenkontrastdämpfung ein gröÿerer Kohärenzwinkel genügt, was eine

gröÿere Elektronenanzahl zur Folge hat.

Um dies belegen zu können, wurden Hologrammserien mit dem zweiten Bipris-

ma mit zunehmender Überlappungsbreite w01 aufgenommen. Diese wurden um die

Modulationstransferfunktion der Kamera korrigiert und sind in Abbildung 7.3 zu

sehen. Während der Konvergenzwinkel bei 300 kV rund 1, 5 · 10−5 rad beträgt, ist

er bei UA = 80 kV mit rund 4, 5 · 10−5 rad etwa dreimal gröÿer, wie der Fit mit

Gleichung (3.37) zeigt. Dennoch liegen die Kurven nur geringfügig auseinander, was

auf die besagte Wellenlängenänderung zurückzuführen ist.

7.2.3 Hologrammbreite und Streifenabstand

Durch die Veränderung der Biprismakonstante bei unterschiedlichen Beschleuni-

gungsspannungen resultieren, wie bereits eingangs beschrieben, auch veränderte

Hologrammbreiten und Streifenabstände. Dabei wirkt nicht nur die veränderte Bi-

prismakonstante, sondern auch die erhöhte Vergröÿerung M und eventuell kleine

Veränderungen der Abstände a und b rund um das Biprisma. Durch die Verände-

rungen werden bei 80 kV Beschleunigungsspannung gröÿere Hologrammbreiten be-

Abb. 7.2: Modulationstranferfunktion der Kamera für Beschleunigungsspannun-
gen von 80 kV und 300 kV [85].
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Abb. 7.3: Dämpfung des Hologrammstreifenkontrastes durch die partielle Kohä-
renz in Abhängigkeit der Hologrammbreite für Beschleunigungsspan-
nungen von UA = 80 kV und UA = 300 kV.

reits bei kleineren Biprismaspannungen erreicht. Auÿerdem resultieren bei gleichen

Streifenabständen gröÿere Hologrammbreiten (Abb. 7.4). Die Vergröÿerung der Ho-

logrammbreite bei UA = 80 kV im Vergleich zu UA = 300 kV entspricht etwa 20%

bei gleichem Streifenabstand und stellt somit an sich grundsätzlich einen Vorteil dar,

weil dadurch bei gleicher Abtastrate des Objektes durch die Hologrammstreifen ein

gröÿerer Objektausschnitt erfasst werden kann.

Abb. 7.4: Darstellung der Hologrammbreiten zu den zugehörigen Streifenab-
ständen für Beschleunigungsspannungen von UA = 80 kV und UA =
300 kV.
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7.2.4 Biprismavibration

Da die erforderlichen Biprismaspannungen bei UA = 80 kV geringer ausfallen, könn-

te man gemäÿ Gleichung (3.40) eine geringere Anfälligkeit für Hologrammstreifen-

dämpfung durch Biprismavibration vermuten. Da sich jedoch auch die Biprismakon-

stante γ0 und die Wellenlänge λ verändern, gilt diese Annahme nicht zwangsläu�g.

Die Streifenkontrastdämpfung lässt sich mit Gleichung 3.40 beschreiben, die hier

erneut angegeben ist:

µinst = exp(−2(
πγ0Ufδ0

λ
)2) . (7.4)

Die Elektronenwellenlänge ist bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV rund

2,1 mal gröÿer als bei UA = 300 kV. Gleichzeitig vergröÿert sich die Biprismakon-

stante γ0 um den Faktor 3,0. Somit vergröÿern sich die Vorfaktoren von Bipris-

maspannung Uf und Biprismavibration δ0 e�ektiv um 3, 0/2, 1 ≈ 1, 4. Auÿerdem

führt bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV eine um etwa den Faktor 2,3

reduzierte Spannung zu den gleichen Streifenabständen wie bei 300 kV (Abb. 7.1).

Für einen Streifenabstand s = 60 pm beispielsweise genügen rund Uf = 85 V an-

statt Uf = 195 V. Es ergibt sich eine Reduzierung des Exponenten in der Dämp-

fungsfunktion µinst um einen Faktor (1, 4/2, 3)2 ≈ 0, 4.

Wenn die Biprismavibration δ0 als ungefähr gleichbleibend angenommen wird,

führt dies insgesamt zu einer deutlich niedrigeren Dämpfung durch Instabilitäten.

Weil darüber hinaus bei Beschleunigungsspannungen UA = 80 kV in der Regel grö-

ÿere Streifenabstände und damit kleinere Biprismaspannungen verwendet werden,

ist die Dämpfung durch Biprismavibration deutlich kleiner als bei UA = 300 kV.

Analog zum Vorgehen bei 300 kV Beschleunigungsspannung lässt sich auch für

80 kV das optimale Verhältnis der Biprismaspannungen Uf1 und Uf2 mit der ge-

ringsten Dämpfung des Hologrammstreifenkontrastes abschätzen. In Abbildung 7.5

ist dies für einen Hologrammstreifenabstand s = 60 pm beispielhaft dargestellt. Der

Hologrammstreifenkontrast wurde für verschiedene Kombinationen der Biprisma-

spannungen nach Korrektur der Modulationstransferfunktion der Kamera bestimmt.

Mit den angepassten Dämpfungsfunktionen µsc und µinst kann der Verlauf der Mess-

werte erklärt werden und es ergibt sich für die gewählten Beleuchtungseinstellungen

ein optimales Dämpfungsverhalten für Uf1 ≈ 90 V und Uf2 ≈ 45 V.

Da sich für Uf2 ≈ 45 V eine eher schmale Hologrammbreite von rund 6 nm

ergibt, scheint es hinsichtlich der optimalen Kontrastdämpfung erstrebenswert, die

Dämpfung durch partielle räumliche Kohärenz so gering wie möglich zu halten,
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7.3 Qualität der rekonstruierten Phase

Abb. 7.5: Optimales Biprismaspannungsverhältnis für die aufgeführten Daten-
sätze.

beispielsweise durch die maximale Elliptizität der Beleuchtung oder eine stärkere

Anregung der ersten Kondensorlinse.

7.3 Qualität der rekonstruierten Phase

Bei den Betrachtungen der einzelnen Kontrastdämpfungsfunktionen ergibt sich durch

die verbesserte Modulationstransferfunktion der Kamera ein gesteigerter Hologramm-

streifenkontrast, besonders bei groÿen Hologrammstreifenabständen. Die Verände-

rung der Beschleunigungsspannung schlägt sich jedoch unter anderem auch in einem

veränderten Signal-Rausch-Verhältnis und Wechselwirkungskoe�zienten der Kame-

ra nieder. So steigt bei 80 kV beispielsweise die Konversionsrate von Elektronen zu

Counts auf (9, 5±0, 5) Counts pro Elektron, im Gegensatz zu (3, 5±0, 5) Counts bei

UA = 300 kV. Auÿerdem ist bei geringeren Beschleunigungsspannungen auÿerdem

die detection quantum e�ciency (DQE) von CCD-Kameras üblicherweise gröÿer.

Die DQE eines Bauteils ist durch das Quadrat des Quotienten von eingehendem und

ausgehendem Signal-Rausch-Verhältnis gegeben, wird also bei einer CCD-Kamera

direkt von der Elektronenanzahl beein�usst.

Um den kombinierten Ein�uss von Hologrammstreifenkontrast und Elektronen-

anzahl zu prüfen, werden zwei Hologrammserien verglichen. Durch Variation der

Vergröÿerung und entsprechende Anpassung der Biprismaspannung wurde erreicht,
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7 Vergleich 80 kV- und 300 kV-Holographie

Abb. 7.6: Standardabweichung der Phase in Abhängigkeit des Streifenabstandes.

dass in jedem Hologramm eine Abtastrate von zehn Pixeln pro Hologrammstreifen

gewährleistet ist. Auf diese Weise beträgt der Unterschied durch die Modulations-

transferfunktion für alle Hologramme den oben erwähnten maximalen Faktor von

1,9. Die Phasen der Hologramme wurden rekonstruiert und die Standardabweichung

der Phasen bestimmt (Abb. 7.6). Da die Ergebnisse im Messbereich in grober Nä-

herung einer linearen Gesetzmäÿigkeit gehorchen, wurden die Messwerte für einen

vereinfachten Vergleich mit einer Geraden ange�ttet. Das Verhältnis der Geraden-

steigungen beträgt 1,9 und folgt damit in der Gröÿenordnung der Verbesserung

durch die Modulationstransferfunktion.

7.4 Zusammenfassung

Die Standardabweichung der rekonstruierten Phase wird im FEI Titan 80-300 Berlin

Holography Special TEM bei unterschiedlichen Beschleunigungsspannungen maÿ-

geblich durch die veränderten Kameraeigenschaften bestimmt. Eine Verbesserung

der Standardabweichung der rekonstruierten Phase in der Gröÿenordung der Verbes-

serung der Kamera-Modulationstransferfunktion ist möglich. Aufgrund der vermin-

derten Streifenkontrastdämpfung durch Biprismavibration und Kamera verbleibt

die partielle räumliche Kohärenz als gröÿter Dämpfungsfaktor des Hologrammstrei-

fenkontrastes und sollte entsprechend durch Anpassung der Beleuchtungsoptionen

optimiert werden. Bei Ausnutzung aller Parameter erlaubt die erhöhte Stabilität län-

gere Belichtungszeiten, was einen Ausgleich zur verminderten Elektronenanzahl bei
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einer Steigerung der partiellen räumlichen Kohärenz erlaubt. So war beispielsweise

eine Belichtung von 20 Sekunden ohne groÿe Einschränkungen des Streifenkontras-

tes möglich, was zu einer gemessenen minimalen Standardabweichung von 2π/740

geführt hat.
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In diesem Kapitel sollen einige praktische Auswirkungen demonstriert werden, die

sich aus dem optimierten Setup mit zwei Biprismen ergeben. Auÿerdem werden

einige Anwendungsmöglichkeiten und die dabei erzielbaren Ergebnisse präsentiert.

Hierfür wurden dünne kristalline Gold- und Galliumnitridfolie verwendet, die am

Randbereich nahezu Keilform besitzen. Anhand der Goldfolie wird der Unterschied

zwischen Elektronenhologrammen deutlich, die mit nur einem elektrostatischen Bi-

prisma bzw. mit zwei Biprismen angefertigt wurden. Die Elektronenhologramme des

Galliumnitrid-Kristalls veranschaulichen anschlieÿend die Detektionsmöglichkeiten

auch leichterer Elemente wie in diesem Fall Sticksto�.

8.1 Phasenschiebung durch einzelne Atome

Bei der Betrachtung weniger oder einzelner Atomlagen, wie es bei der hochau�ö-

senden Elektronenholographie der Fall ist, stellt sich die Frage, welches Ausmaÿ der

Phasenschiebung eines einzelnen Atoms besitzt. Für die Berechnung wird zunächst

das Potential eines einzelnen Atoms mit Simulationen bestimmt [133�135] und dieses

anschlieÿend entlang der z-Achse integriert, was der Projektion des Potentials auf

eine Ebene entspricht, weshalb man es auch projeziertes Potential nennt [136]. Je

nach Beschleunigungsspannung ergibt sich ein Wechselwirkungsparameter des Elek-

tronenstrahls mit dem projezierten Potential, was in Verbindung mit der Mikroskop-

Ortau�ösung eine Abschätzung der Phasenschiebung ermöglicht. Die Phasenschie-

bung ϕ zeigt dabei eine gewisse Proportionalität zur Kernladungszahl K [136]:

ϕ ∝ K0,6 . (8.1)

In Abbildung 8.1 sind die Phasenschiebungen der verschiedenen Elemente bis zur
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8 Anwendungen

Kernladungszahl 100 für Au�ösungen von 0,05 nm, 0,1 nm und 0,2 nm sichtbar, wie

sie sich für eine Beschleunigungsspannung von 300 kV ergeben [6]. Sie stellen einen

ungefähren Richtwert dafür dar, was für einzelne Kombinationen aus Au�ösung,

Beschleunigungsspannung und chemischem Element experimentell erwartbar ist.

Für eine Au�ösung von 0,1 nm ergibt sich eine Phasenschiebung von rund 0,1 rad

bis etwa 0,5 rad je nach chemischem Element. Dies kommt in der etwas übliche-

ren Schreibweise als Bruchteile von 2π einem Bereich von 2π/63 bis 2π/12 gleich.

Dies ist die erforderliche Gröÿenordnung der Präzision, mit der die Phase einzel-

ner Atome gemessen werden muss. Da die zu untersuchenden Objekte in der Regel

Keilform besitzen, bilden allerdings höchstens die äuÿersten Atome eine Monolage.

Im Groÿteil der Probe be�nden sich mehrere Atome hintereinander, sodass sich die

Phasenschiebungen erhöhen.

Abb. 8.1: Phasenschiebung einzelner Atome bei einer Beschleunigungsspannung
von 300 kV, wobei die gestrichelten Linien einem Fit gemäÿ Glei-
chung (8.1) entsprechen, aus [6].
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8.2 Goldkristall

8.2 Goldkristall

Gold eignet sich gut als Demonstrationsobjekt, da es sich als eine dünne kristalline

Folie herstellen lässt, die auch an den Rändern keine Amorphisation oder Kon-

tamination aufweist, wie sie bei Präparation mit Ionenbeschuss bei den meisten

Materialien oftmals auftritt. Dünne Randbereich um Löcher im Gold�lm und der

angrenzende freie Bereich können für die Aufnahme von Hologrammen genutzt wer-

den.

Gold kristallisiert in einer kubisch-�ächenzentrierten Gittermatrix (Abb. 8.2) mit

einer Gitterkonstante von aAu = 0, 40782 nm [137, 138]. Die Phasenschiebung ei-

nes einzelnen Goldatoms liegt dabei bei einer Beschleunigungsspannung von 300 kV

und einer lateralen Au�ösung von 100 pm bei etwa ϕAu = 2π/12 [22]. Ein ein-

zelnes Goldatom stellt damit streng genommen kein schwaches Phasenobjekt mehr

dar und die Phasenschiebung ist, im Vergleich zu leichteren Elementen mit geringe-

rer Phasenschiebung, gut messbar. In der verwendeten Probe liegt der Goldkristall

in [110]-Orientierung vor; die Durchstrahlungsrichtung liegt also entlang einer der

Diagonalen auf der Grund�äche der Einheitszelle (Abb. 8.3).

Abb. 8.2: Kubisch �ächenzentrierte Einheitszelle eines Goldkristalls.

Abb. 8.3: Goldkristall in [110]-Blickrichtung. Zum besseren Verständnis ist die
Position einer Einheitszelle skizziert.
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8.2.1 Vergleich konventionelles und 2-Biprisma-Setup

In Abbildung 8.4 sind elektronenholographische Aufnahmen der Goldfolie zu se-

hen. Für das mit einem Biprisma entstandene Hologramm auf der linken Seite ist

eine Biprismaspannung Uf = 250 V genutzt worden. Es ergibt sich ein Streifen-

abstand s = 42 pm und eine Hologrammbreite von rund w = 19, 5 nm. Bei einer

Abtastrate von 10,5 Pixeln pro Hologrammstreifen lag ein Kontrast von V = 8% im

objektfreien Bereich vor (ohne Korrektur durch die Modulationstransferfunktion der

Kamera). Bei einer Belichtungszeit von 2 s ergab sich eine durchschnittliche Anzahl

von N = 350 Counts pro Pixel. Die Ausläufer einiger Fresnel-Beugungssäume sind

direkt in der Aufnahme erkenntlich, werden aber auch in der zugehörigen Fourier-

transformierten als linienförmige Artefakte deutlich. Da sie teilweise die Re�exe der

ein Biprisma zwei Biprismen

FT

U  = 250 Vf

1 nm

U  = 260 Vf1

U  = 150 Vf2

1 nm

Artefakte

224 Reflex            83 pm Auflösung

FT

Abb. 8.4: Vergleich von Elektronenhologrammen aufgenommen mit einem und
mit zwei Biprismen und ihren Fouriertransformierten. Die Artefakte
durch die Fresnel-Beugungssäume sind in der Fouriertransformierten
mit Pfeilen kenntlich gemacht.
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8.2 Goldkristall

Goldfolie als Faltung überlagern, ist es in diesem Beispiel nicht möglich, den Ein-

�uss der Fresnel-Beugungssäume komplett durch eine geschickte Blendenwahl bei

der Rekonstruktion zu beseitigen.

Für das mit zwei Biprismen aufgenommene Hologramm auf der rechten Seite von

Abbildung 8.4 sind Biprismaspannungen von Uf1 = 260 V und Uf2 = 150 V genutzt

worden. Es ergibt sich ebenfalls ein Streifenabstand s2 = 42 pm bei einer verklei-

nerten Hologrammbreite von rund w2 = 10 nm. Bei der gleichen Abtastrate von

10,5 Pixeln pro Hologrammstreifen lag ein Kontrast von V = 22% im objektfreien

Bereich vor. Bei einer Belichtungszeit von 2 s ergab sich auch für diese Aufnah-

me eine durchschnittliche Anzahl von N = 350 Counts pro Pixel. Artefakte durch

Fresnel-Beugungssäumen sind hier weder direkt in der Aufnahme noch in der korre-

spondierenden Fouriertransformierten ersichtlich.

Die erzielte Au�ösung von mindestens 83 pm wird anhand der Sichtbarkeit des

(2̄24)-Re�exes im Seitenband belegt (Abb. 8.4).

8.2.2 Hologrammrekonstruktionen

Die beiden im vorigen Abschnitt vorgestellten Hologramme lassen sich rekonstru-

ieren und verdeutlichen dabei den Qualitätsunterschied der zwei Aufnahmemodi.

Es sei dabei vorweggenommen, dass eine Anzahl von N = 350 Counts pro Pixel,

wie sie bei einer kurzen Belichtungszeit von nur 2 s auftritt, einen eher geringen

Wert darstellt und ein verhältnismäÿig schlechtes Signal-Rausch-Verhältnis erwar-

ten lässt. Gerade hieran lassen sich die Vorteile der Elektronenholographie mit zwei

Biprismen zeigen.

In Abbildung 8.5 sei zunächst die Simulation eines gleichmäÿig dünnen Gold-

kristalls in [110]-Orientierung präsentiert. Es wurde eine Kristalldicke von 1,2 nm,

eine chromatische Aberration Cc = 1, 2 mm und eine Energiebreite ∆E = 1, 1 eV

verwendet. In der Amplitude sind die Atompositionen durch einen Intensitätsabfall

rund um das Atomzentrum ersichtlich. Die Phase weist an den Atompositionen einen

positiven Phasenschub auf.

Das Ergebnis der Rekonstruktionen zeigt Abbildung 8.6. Auf der linken Seite

be�nden sich die unge�lterte Rekonstruktion von Amplitude und Phase des Holo-

gramms, welches mit einem Biprisma angefertigt wurde. Wie bereits angedeutet ist

das Signal-Rausch-Verhältnis ungenügend, was eine Beseitigung der verbleibenden

Linsenfehler erschwert. Die Fresnel-Beugungssäume zeichnen sich als deutliche Lini-

en ab und stören Amplitude und Phase teilweise erheblich. Für eine näherungsweise
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Abb. 8.5: Simulation von Amplitude und Phase eines Goldkristalls mit einer
Kristalldicke von 1,2 nm. Es wurde eine chromatische Aberration Cc =
1, 2 mm und eine Energiebreite ∆E = 1, 1 eV verwendet.

Bildfehlerkorrektur wurde mit den folgenden Korrekturwerten gearbeitet: Defokus

C1 = −6, 0 nm, sphärische Aberration Cs = −40 µm, zweizähliger Astigmatismus

A1 = 16 nm mit dem Winkel α1 = 5◦, und axiales Koma B2 = 0, 2 µm mit dem

Winkel αB2 = −65◦. Obwohl prinzipiell das gesuchte Kontrastmuster erkennbar ist,

lassen sich diese Rekonstruktionen für eine qualitativ hochwertige Aussage nicht

heranziehen.

Deutlich besser ist das erzielbare Ergebnis mit dem Setup bestehend aus zwei

Biprismen. Durch die Vermeidbarkeit der Fresnel-Beugungssäume und durch den

verbesserten Kontrast ist das Rauschen der Phase vermindert. Für die Fehlerkorrek-

tur wurden hier die gleichen Werte wie zuvor genutzt, lediglich der Defokus wurde

angepasst: Defokus C1 = 2, 0 nm, sphärische Aberration Cs = −40 µm, zweizähliger

Astigmatismus A1 = 16 nmmit demWinkel α1 = 5◦, und axiales KomaB2 = 0, 2 µm

mit dem Winkel αB2 = −65◦. Die charakteristische Kontrastgebung, wie sie anhand

der Simulation zu erwarten war, stellt sich bei dieser Rekonstruktion eindeutig dar.

Aussagen über das zu untersuchende Objekt sind in diesem Fall möglich.

Wie das Signal-Rausch-Verhältnis auch leichterer Elemente wie Sticksto� durch

längere Belichtungszeiten beziehungsweise durch die Mittelung von Hologrammse-

rien verbessert werden kann, was aufgrund der verbesserten Stabilität des Setups

möglich ist, ist Gegenstand des folgenden Abschnitts.

124



8.2 Goldkristall

Abb. 8.6: Rekonstruktionen der Hologramme des Goldkristalls. Links: Die Re-
konstruktion der Aufnahme mit nur einem Biprisma nach Korrektur
der verbliebenen Linsenfehler. Rechts: Die Rekonstruktion der Auf-
nahme mit zwei Biprismen nach der Korrektur der verbliebenen Lin-
senfehler.
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8.3 Galliumnitrid

Das optimierte Setup mit zwei Biprismen soll an einem GaN-Kristall demonstriert

und dabei Beschleunigungsspannungen von UA = 80 kV und UA = 300 kV vergli-

chen werden. GaN ist eine Halbleiterverbindung, die in der Laserdiodenforschung

verstärkt als Material genutzt wird, insbesondere bei der Herstellung blauer Laser-

dioden [139, 140]

Die Halbleiterverbindung GaN liegt in ihrer hexagonalen Wurtzit-Kristallstruktur

vor. Die Gitterkonstanten betragen aGaN = 0.3189 nm und cGaN = 0.5178 nm [141].

Für die folgenden Aufnahmen ist eine dünne Stelle des Kristalls in [112̄0]-Zonenachse

orientiert worden. Der geringste Abstand in der projezierten Kristallstruktur liegt

zwischen den Ga- und N-Atompaaren. Es handelt sich um die {2̄23̄}-Ebenenschar
mit einem Netzebenenabstand von d2̄23̄ = 0.108 nm.

Abb. 8.7: Schematische Darstellung eines GaN-Kristalls in [112̄0]-Orientierung.

8.3.1 300 kV

Ein typisches Hologramm von GaN, aufgenommen bei einer Beschleunigungsspan-

nung von UA = 300 kV, ist in Abbildung 8.8 zu sehen. Der GaN-Kristall ragt von

unten rechts her in das Hologramm, oben links ist ein Vakuumbereich zu sehen. Das

Hologramm ist so zur Kamera ausgerichtet, dass die untere Kante des Hologramms

unten rechts in der Aufnahme als schwarzer Schatten sichtbar ist. Obwohl die Ho-

logrammkante direkt im Gesichtsfeld der Kamera liegt, sind keinerlei Vignettierung

oder Fresnelstreifen sichtbar (Vgl. Abschn. 6.6).
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Aufgenommen wurde das Hologramm mit einer Belichtungszeit von zwei Sekun-

den. Um die Dämpfungsfaktoren zu minimieren, wurden Biprismaspannungen von

Uf1 = 150 V und Uf2 = 250 V gewählt, was zu einem Streifenabstand s2 = 36 pm

führt. Für die Korrektur von verzeichungsinduzierten Phasenschiebungen und die

Normierung der Amplitude wurden entsprechende Leerhologramme ohne Objekt

aufgenommen. Auÿerdem liegt eine Abtastrate von 5,5 Pixel pro Hologrammstreifen

und ein Hologrammstreifenkontrast von 12,5% vor, während die durchschnittliche

Anzahl an Counts pro Pixel 285 beträgt. Da dies ein eher kleiner Wert ist, wurde au-

tomatisiert eine Serie von 30 Hologrammen aufgenommen. Diese wurden gemeinsam

rekonstruiert, wobei die Rekonstruktionsroutine u.a. Prozeduren zur Kompensation

Abb. 8.8: Elektronenhologramm eine dünnen GaN-Keils. Der schwarze Pfeil
markiert das untere Ende des Hologrammbereichs.
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von Proben- und Biprismadrift, als auch zur Korrektur von Fokusänderungen bein-

haltet [142]. Durch die Mittelung von 30 Hologrammen ergibt sich eine Verbesserung

des Signal-Rausch-Verhältnisses um den Faktor
√
30 ≈ 5, 5.

In Abbildung 8.9 ist der Hologrammstreifenkontrast der gesamten Serie zu sehen.

Der Hologrammstreifenkontrast wurde jeweils in der oberen linke Ecke im Vakuum-

bereich gemessen. Die Hologrammstreifen zeigen einen gleichbleibenden Kontrast

von (12, 4± 1, 7)%, sodass alle Hologramme für die Rekonstruktion genutzt werden

konnten. Dies ist der verbesserten Stabilität des optimierten Setups zu verdanken.

Für die Rekonstruktion wurde die MTF der Kamera numerisch korrigiert und an-

schlieÿend das Seitenband mit einem Butterworth-Filter mit Radius 13 nm−1 aus-

geschnitten. In Abbildung 8.10 (a) ist der innere Bereich der Fouriertransformation

eines GaN-Hologramms zu sehen, bevor die MTF-Korrektur durchgeführt wurde. Die

Seitenbänder sind deutlich vom Zentralband getrennt und nur sehr schwach verblei-

bende Fresnelstreifen-Artefakte sind zwischen Seiten- und Zentralbänder sichtbar.

Die Fouriertransformierte der gemittelten rekonstruierten Bildwelle ist in Abbil-

dung 8.10 (a) abgebildet. Die (0006̄)- und (3̄302)-Re�exe sind markiert; sie stehen

für eine erzielte Au�ösung von rund 87 pm in der rekonstruierten Bildwelle.

Für die Korrektur der restlichen Linsenfehler wurde eine Phasenplatte mit den fol-

genden Werten genutzt: Defokus C1 = 1, 8 nm, sphärische Aberration Cs = 7, 5 µm,

zweizähliger Astigmatismus A1 = 2, 3 nm mit dem Winkel α1 = 15◦, dreizähliger

Abb. 8.9: Streifenkontraste von 30 nacheinander aufgenommenen Elektronenho-
logrammen.
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Astigmatismus A2 = 30 nm mit demWinkel α2 = 30◦ und axiale Koma B2 = 0, 4 µm

mit dem Winkel αB2 = 60◦.

Die mit der Korrekur der Linsenfehler erhaltene Objektaustrittswelle zeigt gu-

te Übereinstimmung zu entsprechenden Simulationen eines GaN-Keils (Abb. 8.11).

Sowohl in Amplitude als auch in Phase sind Gallium- und Sticksto�atome gut von-

einander getrennt zu erkennen.

Dies wird besonders im Detailvergleich deutlich (Abb. 8.12). Für die Simulationen

wurde das JEMS-Programmpaket genutzt [143]. Es wurde eine chromatische Aber-

ration von CC = 1, 4 mm, eine Energiebreite von ∆E = 1, 1 eV und eine Probendicke

von 3,2 nm angenommen. Sowohl die beiden Amplituden- als auch die beiden Pha-

senbilder haben jeweils die gleiche Grauwertskalierung und zeigen die sogar gute

quantitative Übereinstimmung.

Abb. 8.10: (a) Fouriertransformierte eines der GaN-Hologramme. (b) Fourier-
transformierte der gemittelten aus 30 Hologrammen rekonstruierten
Bildwellen. Die markierten Re�exe stehen für eine Au�ösung von
rund 87 pm.
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Abb. 8.11: Rekonstruierte Amplitude und Phase nach Korrektur verbliebener
Linsenfehler in Gegenüberstellung einer Simulation mit zunehmender
Dicke.
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Abb. 8.12: Detailansicht der rekonstruierten Amplitude und Phase in Gegen-
überstellung zu einer Simulation. Für die Simulation wurde eine
chromatische Aberration von CC = 1, 4 mm, eine Energiebreite von
∆E = 1, 1 eV und eine Probendicke von 3,2 nm verwendet.
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8.3.2 80 kV

Auch für eine Beschleunigungsspannung von 80 kV wurden Hologrammserien er-

stellt. Da die Anzahl der zur Verfügung stehenden Elektronen gröÿer ist, wurden

Serien von nur 12 Hologrammen gemacht. In Abbildung 8.13 ist ein typisches Ho-

logramm zu sehen, das bei Biprismaspannungen Uf1 = 40 V und Uf2 = 70 V

aufgenommen wurde. Die zwölf korrespondierenden Leerhologramme haben einen

durchschnittlichen Kontrast von 31, 1± 0, 8%. Die Abtastrate betrug 14,5 Pixel pro

Hologrammstreifen, welche einen Abstand von 57 pm hatten.

Abb. 8.13: 80 kV Elektronenhologramm von GaN, aufgenommen bei den Bipris-
maspannungen Uf1 = 40 V und Uf2 = 70 V.
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Die Hologramme wurden rekonstruiert und gemittelt. Anschlieÿend wurden die

verbliebenen Linsenfehler korrigiert. Für die Korrektur der restlichen Linsenfehler

wurde eine Phasenplatte mit den folgenden Werten genutzt: Defokus C1 = −3, 0 nm,

sphärische Aberration Cs = 0, 0 µm, zweizähliger Astigmatismus A1 = 4, 0 nm mit

dem Winkel α1 = −30◦. Die rekonstruierte Amplitude und Phase des gemittelten

und korrigierten Hologramms aus der oben beschrieben Serie ist in Abbildung 8.14

zu sehen. Der Rekonstruktion sind Simulationen eines GaN-Keiles gegenübergestellt,

dessen Dicke bei 0,6 nm beginnt und bis 3,8 nm zunimmt. Es ist eine gute Überein-

stimmung von Experiment und Simulation in der Objektstruktur zu erkennen.

Bei einer weiteren Messung wurde die Extraktionsspannung der Schottky-Feld-

emissionsquelle von 4400 V auf 3800 V reduziert, um die bestmögliche Ortau�ösung

durch die Reduktion der Energiebreite erzielen zu können. Die rekonstruierte Ampli-

tude des gemittelten, fehlerkorrigierten Hologramms ist in Abbildung 8.15 zu sehen.

Für die Korrektur der restlichen Linsenfehler wurde eine Phasenplatte mit den fol-

genden Werten genutzt: Defokus C1 = 3, 0 nm, sphärische Aberration Cs = 0, 0 µm,

zweizähliger Astigmatismus A1 = 10, 0 nm mit dem Winkel α1 = 55◦, dreizähliger

Astigmatismus A2 = 0, 2 µm mit dem Winkel α2 = 15◦. Auÿerdem ist die Fou-

riertransformierte der rekonstruierten Bildwelle abgebildet. Es ist der (11̄2)-Re�ex,

welcher für eine Au�ösung von rund 190 pm steht, mit einem Kreis markiert. Au-

ÿerdem ist der schwach sichtbare (11̄3̄)-Re�ex markiert, welcher eine Au�ösung von

rund 150 pm symbolisiert.

Ein Ausschnitt aus Abbildung 8.15 ist in Abbildung 8.16 als Detailbild zu sehen.

Den rekonstruierten Amplituden- und Phasenbildern ist eine Simulation von GaN

mit 1,9 nm Dicke gegenübergestellt. Es wurde für die chromatische Aberration ein

Wert von Cc = 1, 4 mm und für die Energiebreite ein Wert von ∆E = 0, 8 eV

angenommen. Die Position der Gallium- und der Sticksto�atome ist in Teilen der

Simulation kenntlich gemacht, doch durch die verringerte Ortsau�ösung bei 80 kV

Bechleunigungsspannung lassen sich die Atome von Gallium und Sticksto� nicht

getrennt au�ösen.

Die Amplituden- und die Phasenbilder haben jeweils die gleichen Grauwerte und

zeigen gute Übereinstimmung. Besonders im unteren rechten Bereich der experimen-

tellen Aufnahmen ist der Bildkontrast in guter Übereinstimmung zur Simulation. Da

der Kristall nach oben hin leicht an Dicke zunimmt, weicht der Kontrast hier stärker

von jenem der Simulation ab. Es zeigt sich allerdings nicht das für den Stobbs-Faktor

typische Verhalten eines schwächeren Kontrastes im Experiment, sondern gerade der
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umgekehrte Fall tritt ein. Die Kontrastabweichung könnte an einer lokalen Au�a-

dung der Probe durch den Elektronenstrahl gelegen haben, auch wenn hierfür keins

der typischen Anzeichen, wie etwa sprunghaftes Wandern der Probenabbildung auf

der Kamera, beobachtet wurden.

Abb. 8.14: Rekonstruierte und um Linsenfehler bereinigte Amplitude und Phase
des gemittelten Hologramms. Den experimentellen Werten ist die
Simulation eines GaN-Keiles gegenübergestellt.
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8.3 Galliumnitrid

Abb. 8.15: Rekonstruierte und um Linsenfehler bereinigte Amplitude eines ge-
mittelten Hologramms, das bei reduzierter Extraktionsspannung der
Feldemissionsquelle aufgenommen wurde. Rechterhand ist Fourier-
transformierte der zugehörigen Bildwelle abgebildet. Zwei Re�exe,
welche rund 190 pm bzw. 150 pm Au�ösung symbolisieren, sind mit
Kreisen markiert.

Abb. 8.16: Detailbild aus Abb. 8.15 mit entsprechenden GaN-Simulationen. Die
Amplituden- und die Phasenbilder haben jeweils die gleichen Grau-
werte.
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Die o�-axis-Elektronenholographie zählt zu den am Weitesten verbreiteten holo-

graphischen Untersuchungsmethoden im Transmissionselektronenmikroskop. Durch

den umfassenden Zugri� auf Amplitude und Phase der Bildwelle hat die o�-axis-

Elektronenholographie ihren Nutzen mehrfach bewiesen und ist aus dem Instru-

mentarium der vielfältigen Untersuchungsmöglichkeiten im modernen Transmissi-

onselektronenmikroskop nicht mehr wegzudenken. In dieser Arbeit wurden entschei-

dende Neuerungen dieser Analysemethode, wie beispielsweise die Optimierung der

Biprismaposition, die Vermeidbarkeit von biprismainduzierten Artefakten im Setup

mit zwei Biprismen in Abhängigkeit des Biprismaschattens sowie die Möglichkeit,

Multiinterferenzhologramme zu erzeugen und zu rekonstruieren, betrachtet und die

sich neu ergebenden Potentiale und Optimierungsmöglichkeiten insbesondere für

atomare Au�ösung abgeschätzt.

So hat sich beim bekanntesten E�ekt des 2-Biprismen-Setups, die Möglichkeit zur

Reduzierung von Fresnel-Beugungssäumen, die starke Abhängigkeit von der Schat-

tenbreite auf Höhe des zweiten Biprismas gezeigt. Unter Ausnutzung der geome-

trischen Optik und der Zusammenhänge zwischen den Biprismen und der erforder-

lichen Elektronenlinse im 2-Biprismen-Setup konnte gezeigt werden, dass für die

Vermeidung von Vignettierung durch das zweite Biprisma noch gröÿere Anforde-

rungen an die Schattenbreite gestellt werden müssen. Im vorliegenden Setup muss

beispielsweise eine Biprismaspannung von wenigstens 50 V am ersten Biprisma an-

liegen, um genügend breite Schatten und damit vignettierungsfreie Hologramme zu

ermöglichen. Dabei ist es erforderlich, das zweite Biprisma aus der optischen Achse

heraus und näher in Richtung der Referenzwelle zu platzieren, um Raum für die

abgebeugten Strahlen des Objekts zu scha�en. Damit wird die starke Reduzierung

der genannten Artefakte erreicht und die gesamte Hologrammbreite ist nutzbar für

die Interpretation der Messdaten. Diese Überlegungen und Kalkulationen konnten
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9 Zusammenfassung und Ausblick

durch Aufnahmen von entsprechenden Interferogrammen, aber auch durch vignet-

tierte beziehungsweise vignettierungsfreie Hologramme eines dünnen Goldkristalls

belegt werden.

Da der Hologrammstreifenkontrast ein wesentlicher Parameter für das Signal-

Rausch-Verhältnis der rekonstruierten Phase von Elektronenhologrammen ist, wur-

den die verschiedenen Neuerungen hinsichtlich ihrer Verbesserung des Hologramm-

streifenkontrasts untersucht. Obwohl die Elektronenanzahl ebenfalls entscheidend

für die Qualität der rekonstruierten Phase ist, lässt sich diese insofern aus der Be-

trachtung nehmen, da eine geringfügig ungenügende Elektronenanzahl durch längere

Belichtungszeiten oder die Mittelung von mehreren Hologrammen ausgeglichen wer-

den kann. Dies ist beim Hologrammstreifenkontrast nicht möglich.

Nachfolgend werden die Kontrastverbesserungen der untersuchten Neuerungen

vorgestellt, wie sie sich im verwendeten Mikroskop bei einer Bescheunigungsspan-

nung von 300 kV ergeben haben:

� Bei der Optimierung der Position eines Biprismas für atomar au�ösende Elek-

tronenholographie wird der Ablenkwinkel des Elektronenstrahls am Biprisma

minimiert. Damit kann eine Reduzierung der Überlappungsbreite des Holo-

gramms einhergehen, was zu einer Verbesserung der partiellen räumlichen Ko-

härenz im Hologramm führt. Auÿerdem wird bei kleinen Ablenkwinkeln eine

geringere Biprismaspannung benötigt, was zu verminderter Hologrammstrei-

fenkontrastdämpfung durch Biprismavibration aufgrund von Mikroentladun-

gen führt. So waren anstatt von 1100 V im konventionellen Biprismasetup nur

noch 370 V Biprismaspannung aufzubringen, um den angestrebten Streifenab-

stand von 30 pm zu erreichen. Es ergab sich im Vergleich zum konventionellen

Biprismasetup für einen Hologrammstreifenabstand von 100 pm eine direkt ge-

messene Konrastverbesserung um den Faktor 1,5. Für 30 pm Streifenabstand

konnte kein direkter Vergleich vorgenommen werden, da die erforderliche Bi-

prismaspannung im konventionellen Setup zu hoch war. Anhand der extrapo-

lierten Werte lässt sich eine Verbesserung um etwa den Faktor 3 abschätzen.

� Der Vergleich der verschiedenen Beleuchtungsoptionen durch Kondensor- und

Gun-Stigmator sowie 2- und 3-Kondensorsystem ergab keine wesentlichen Un-

terschiede. Hologramme mit gleicher Qualität konnten in allen Kombinatio-

nen aufgenommen werden. Allerdings hat sich herausgestellt, dass beim 2-

Kondensorsystem der Bereich rund um das Optimum aus partieller räumlicher
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Kohärenz und Elektronenzahl geringfügig breiter ist.

� Für das 2-Biprismen-Setup konnte ein formaler Zusammenhang zur Beschrei-

bung der Kontrastdämpfung durch die Modulationstranferfunktion der Kame-

ra, der partiellen räumlichen Kohärenz und der Biprismavibration analytisch

abgeleitet werden. Aufgrund der unterschiedlichen Kontrastdämpfung der bei-

den Biprismen ermöglicht dies, die optimale Kombination der beiden Bipris-

maspannungen für einen gewünschten Streifenabstand zu �nden. Damit konn-

te die Standardabweichung der Position des ersten Biprismas auf etwa 16 pm,

bezogen auf die Objektebene, bestimmt werden, wenn man eine gauÿartige Vi-

bration des Biprismas annimmt. Für einen Streifenabstand von 30 pm ergibt

sich eine um den Faktor 1,25 verbesserte Kontrastdämpfung für die optimale

Kombination der Biprismaspannungen im Vergleich zu einem Setup mit nur

einem Biprisma.

� Durch die Verwendung von sehr dünnen Biprismen mit einem Radius von

knapp 300 nm gewinnen von den Biprismen transmittierte Elektronen gering-

fügig an Bedeutung. Ein O�set durch inelastisch gestreute Elektronen konnte

ausgemacht werden, welcher den Hologrammstreifenkontrast bei Hochau�ö-

sung nicht messbar negativ beein�usst hat.

� Insgesamt ergibt sich im genutzten Transmissionselektronenmikroskop durch

die genannten Kontrastveränderungen für einen Streifenabstand von 30 pm ei-

ne Verbesserung um einen Faktor von etwa 3,7 gegenüber dem konventionellen

Setup.

Bei der Betrachtung der Kontrastverbesserungen für eine Beschleunigungsspan-

nung von 80 kV hat sich gezeigt, dass die positiven E�ekte noch stärker ausfallen.

Die Gesamtvergröÿerung nimmt weiter zu, die Kontrastdämpfung durch Biprisma-

vibration verringert sich und die Dämpfung durch die Modulationstransferfunktion

der Kamera ist kleiner. Für Hologrammserien bei 300 kV und 80 kV ergab sich eine

um den Faktor zwei besseres Signal-Rausch-Verhältnis der rekonstruierten Phase für

80 kV, womit die Verbesserung in der Gröÿenordnung der Verbesserung der Modu-

lationstransferfunktion der Kamera folgt. Es ergibt sich für die Beispielhologramme

also gerade der Fall, dass die Reduzierung der Ortsau�ösung bei 80 kV einem Anstieg

der Phasenau�ösung gegenübersteht.

Mit der Implementierung von mehreren Biprismen in einem Transmissionselektro-

nenmikroskop werden mehr Anwendungsmöglichkeiten geboten als das normale 2-
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Biprismen-Setup. Werden die Biprismen nicht parallel, sondern senkrecht zueinander

angeordnet, lassen sich Mulitiinterferenzhologramme eines Objekts anfertigen. Dies

bietet den Vorteil, dass diese Hologramme einzeln rekonstruiert und anschlieÿend

miteinander gemittelt werden können, was das Signal-Rausch-Verhältnis verbessert,

wie es beispielsweise aus der Röntgenholographie bekannt ist. Es konnte anhand von

Simulation und Experiment gezeigt werden, dass dieses Vorgehen prinzipiell auch in

der Elektronenholographie möglich ist, allerdings ist für die fehlerfreie Rekonstruk-

tion der Bildwellen eine annähernd verzeichungsfreie Aufnahme erforderlich.

Das optimierte Setup mit zwei Biprismen ist von Instabilitäten insgesamt geringer

betro�en, was anhand von Hologrammen von Gold und Galliumnitrid gezeigt wurde.

Durch den stabileren Aufbau konnte beispielsweise eine Serie von 30 Hologrammen

aufgenommen und gemittelt werden, wobei der Hologrammkontrast nur einer mä-

ÿigen Schwankung ausgesetzt war und daher alle Hologramme für die Mittelung

genutzt werden konnten. Die rekonstruierte und um Abbildungsfehler bereinigten

Amplitude und Phase zeigen hervorragende quantitative Übereinstimmung zur Si-

mulationen eines Galliumnitridkristalls.

Für eine zusätzliche Optimierung der o�-axis-Elektronenholographie gibt es weite-

re Möglichkeiten. So lässt sich die Ausrichtung der Biprismen im Transmissionselek-

tronenmikroskop senkrecht zur Halterachse anpassen, was nicht standardmäÿig gege-

ben ist. Auf diese Weise wäre der Ein�uss von Biprismavibration im Setup mit zwei

Biprismen weiter minimiert. Jüngste Entwicklungen sehen darüberhinaus den Ein-

bau von einem oder mehreren Biprismen im Beleuchtungssystem vor, um auch vom

Objektrand weit entfernte Bereiche kohärent beleuchten zu können. Zusammen mit

dem optimierten Setup mit zwei Biprismen steht der o�-axis-Elektronenholographie

damit eine interessante Zukunft der Multibiprismen bevor, die neue spannende An-

wendungsmöglichkeiten erwarten lässt.
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A Liste der wichtigsten Symbole

und Formelzeichen

Symbol Beschreibung

A Amplitude

a Abstand Beugungsebene zum Biprisma

b Abstand Biprisma zur Bildebene

γ Ablenkwinkel des Biprismas

γ0 Biprismakonstante

c Lichtgeschwindigkeit

Cc chromatische Aberration

Cs sphärische Aberration

δ0 Standardabweichung der Biprismaposition

∆ Verschiebung der Hologrammstreifen

∆E Energiebreite

e Elektronenladung

h Planck'sches Wirkungsquantum

k Wellenzahl

λ Wellenlänge

L Kameralänge

µ Kontrastdämpfung allgemein

µinst Kontrastdämpfung der Vibrationen

µmtf Kontrastdämpfung der Kamera

µsc Kontrastdämpfung durch part. räuml. Kohärenz

M Vergröÿerung allgemein

Mol Vergröÿerung der Objektivlinse

Mxl Vergröÿerung der Extralinse
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A Liste der wichtigsten Symbole und Formelzeichen

Symbol Beschreibung

me Elektronenmasse

N Anzahl der Zählereignisse/Elektronen

p Impuls

ϕ Phase

q⃗ Ortsfrequenzvektor

r⃗ Ortsvektor

rf Biprismaradius

s Hologrammstreifenabstand (1 Biprisma)

s2 Hologrammstreifenabstand (2 Biprismen)

Ua Beschleunigungsspannung

Uf Biprismaspannung

Uf1 Biprismaspannung am 1. Biprisma

Uf2 Biprismaspannung am 2. Biprisma

V Kontrast

w Hologrammbreite (1 Biprisma)

w01 Überlagerungsbreite (1 Biprisma)

ws1 Biprismaschatten (1 Biprisma)

w2 Hologrammbreite (2 Biprismen)

w02 Überlagerungsbreite (2 Biprismen)

ws2 Biprismaschatten (2 Biprismen)

ws Schattenbreite auf Höhe des 2. Biprismas

χ(g⃗) Aberrationsfunktion
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