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Prefacio

La Microscopia electimica ha jugado un papel sumamente importante en la carac-
terizacbn de materiales a niveles nanometricos. Para ello, se lsardado varias
tecnicas, entre las que se encuentraretaica HAADF (High Angle Annular Dark
Field) la cual utiliza la teda de Contraste Z y l&tnica de Hologra& de electrones.

En este trabajo se realiza un estudiaqtico de estas doécnicas, utilizando la mues-
tra deldxido complejoN b1 13094. Se mostraan las principales ventajas de usar la
técnica HAADF y la Holograh de Electrones con respecto a la obtéendle imagenes

de alta resoluéin convencional (HRTEM High Resolution Transmition Elentidi-
croscopy). Lasécnicas que se presentan en este trabajo se encuentramaoltiesn

el laboratorio de Microscopia del Instituto desiea de la UNAM.

En el caftulo uno se da una descripai del laboratorio de microscopia eld@untica

del Instituto de ksica de la UNAM, y una breve descripai de la muestra utilizada.
Tambien se definen los objetivos generales.

En el cajitulo dos, se describe el proceso de forrbadae imagenes con ondas incohe-
rentes, utilizando un detector anular de géamgulo HAADF. Estaécnica es suma-
mente sensible alimero abmico de los elementos que constituyen la muestra por lo
gue tambén se le conoce como Contraste Z, debido al princiicd involucrado en

la formacbn de la imagen. De manera que, a partir de una imagen obteidante
esta &écnica es posible obtener inform@agide la composiéin qumica y de la estruc-

tura cristalina de la muestra. En esteitalp se propone una relaxi semiempica



para contar el iimero deatomos en una columna, a partir de una imagen obtenida por
HAADF del 6xido complejoN b5 150g;.

En el cajitulo tres, se describe en que consistetlanica de Holograé de Electrones

y su aplicaddbn a la muestra déixido complejo deVb,41V130q,4. Esta €cnica permite
codificar las variaciones de fase y amplitud de las ondasaaxa los electrones, en
un patdn de interferencia. El pdn queda registrado en una imagen digital por una
camara CCD y es llamado Holograma. Se presentan los resultagesmsentales y
posteriormente se describe el proceso de reconsbrude los hologramas mediante el
paquete de software Holoworks. Tarabise desarrolla un atisis de los resultados.

En ellltimo captulo, se presentan las conclusiones generales.



Capitulo 1

Introduccion

1.1. Antecedentes

La necesidad de comprender el comportamiento de la nataraldistintas escalas ha
conducido al ser humano a dis instrumentos para un estudio cada véz aetallado
deésta. Para comienzos del Siglo XX, lesi€a tenia bien establecidas dos caraster

cas de la naturaleza: las ondas y lasipalas. Parda que el camino de laiica era
simplemente profundizar en el estudio de cada una de ellaseitonces que diferen-
tes trabajos, entre ellos los trabajos de Hertz, Planck nfgate Einstein, demostra-
ron que las ondas y las pentilas podian estar ras que relacionadas. Experimentos de
Hertz, demostraron que la luz que incide sobre una placdiogepoda producir una
corriente ekctrica fenomeno que llamo efecto foteetrico, sin embargo, la cantidad de
enerda para liberar electrones y producir la corriente era deadasaja. La eneig de
ionizacbn provefia de una fuente de iluminawi. Planck demosirque la forma en que

se intercambia eneigno era continua, mas bien estaba definida por paquetestdisc

de energp. Einstein, que conda estos dos resultados, fue el primero en proponer que
para explicar el efecto fotasttrico de Hertz, era estrictamente necesario considerar

a la luz no como una onda, sino como una figafg, con ello se tendx la suficiente



cantidad de energ para ionizar uratomo en la placa del experimento de Hertz. Las
ondas ya no solo eran una manifesbtacile las partulas, pothan incluso ser patu-

las mismas. Continuando con la anabmversa (partulas que poidn ser ondas), en
1924, en su tesis doctoral, Louis de Broglie propuso la existede ondas de materia,
es decir, que cualquier partila puede ser tratada como una onda y cuya longitud de

onda de esta pacula (o quantum), egtdada por:

N =

p  muv’
donde h es la constante de Planckes el momento de la pactila. Por ejemplo, para
electrones emitidos en el viapor un filamento de emi@in de campo (FEG Field Emis-
sion Gun), del cual hablaremosasadelante, los electrones son acelerados aside
una diferencia de potencial de 200 keV, siende- 256.05z 10°m/s su velocidad,

entonces estos electrones tiene una longitud de onda de
A =0.0274

Debido a que esta longitud de onda es comparable a las donessibmicas, los elec-
trones son fuertemente difractados por un arreglo regelatamos en la superficie de
un cristal, hecho que observaron Davisson y Germer en 13%7electrones acelera-
dos con eneiig de 200 keV pueden penetrar distancias de varias micraodnun
solido. Si el $lido es cristalino entonces los electrones son difractgdo los planos
atbmicos, aalogamente a la difracmn de rayos X. Adess del caacter ondulatorio
de los electronegstos tienen una carga negativa, por lo que, en presencentjs
eléctricos o magéticos son deflectados. Con un arreglo adecuado de dichoosamp
(producidos por embobinados) los electrones pueden decfnente enfocados. Los
embobinados que generan estos campos son conocidos cdewdittbnicas y len-
tes mageticas respectivamentestas junto con un éan de electrones forman un mi-

croscopio electmico. El microscopio eledinico, como el microscopibptico, es un
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sistema formador de iagenes amplificadas de objetos pdms en tal medida que se
puedan observar y estudiar en detalle sus partes diminutas.

En la figura 1.1, se muestra el esquenaaibo de un microscopio eleohico. En la
parte superior, se encuentra una fuente de electrones (@&HmMission Gun) que
junto con una lente electr@ica condensadora forman el sistema de ilumgradiel
microscopio. En la parte central se encuentra el porta-maug$a lente objetiva, final-
mente en la parte inferior se encuentra la lente proyectoeaq encarga de amplificar
y proyectar la imagen final. La imagen puede ser vista dineetde sobre una pantalla

flourecente.

FEG

™

. . lente
v/ . condensadora

se——  muestra

wzzza+— lente
(————1

objetivo

lente
| proyectora

pantalla
de
observacién

Figura 1.1: Esquemaalsico de un Microscopio Eleétnico de Transmisin.

Algunos de los primeros trabajos con lentes etettras fueros desarrollados por Ernest
Ruska, en Berh. Alrededor de 1931¢el halla observado las primeras agenes de
transmisdbn con una amplificadn de 17 veces de una rejilla de metal usar@o dos
lentes, estas lentes eran embobinados gezpique transportaban corriente directa y

produdan campos magaticos centrados a largo de un eje definido como ebpijio.
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Posteriormente, en 1933, Ruska agrego una lerde ah sistema y pudo mejorar la
resolucon de su primer microscopio. Al igual que en un microscaojatico, en el
microscopio electnico las lentes presentan aberracionesal@amente a una fuente
de luz, una fuente de electrones presenta defectos de nolzere

Hasta la fecha, se han mejorado las fuentes de electrongsétase han implementa-
do elementos al microscopio elgmico que permiten desarroll@&adnicas para formar
imagenes con mejor resoldai, de manera que la interpretacideéstas sea &s sen-
cilla. Tal es el caso del detector anular y el biprisma eteséitico. Cada uno déstos
permite desarrollar un&tnica de obtenon de indgenes con diferentes principidsif

cos involucrados en la formawi deéstas. Comencemos por describir el microscopio

electibnico en el cual se desarrollo este trabajo.

1.2. Microscopio Electibnico de Transmisbn

JEM-2010FasTem

El Microscopio Electbnico de Transmisin Analtico JEM-2010FasTem, es del Tipo
FEG por su fuente de electronesiioa de electrones de entsi de campo ZrO2/W
Schottky). Opera con un Voltaje de aceleéewile 200 keV y tiene una resoloai punto

a punto de 2.1 nm y 1.9 nm entre lineas. Adsnesh equipado con un detector de
campo oscuro de graangulo (HAADF High Angle Annular Dark Field), una sistema
de barrido por transmigh (STEM Scanning Transmision Electron Microscopy), un
espectbmetro (EELS Energy Loss Spectrometry), GIF2000 (GatargingaFilter) y

un espectimetro EDS Noran Vantage.

Este instrumento permite obtenerdgenes de alta resoléci (HREM High Resolution
Electron Microscopy), iragenes por diferencia en intensidades utilizando un detect

de granangulo HAADF, difracodn de electronesgtnicas espectrogpicas EELS y

4



Holografia de electrones utilizando el biprisma electatisb.

Con este instrumento se puede trabajar en el modo convehdsfieansmisin (TEM
Transmission Electron Microscopy), en el que, la imageros®d por un proceso co-
nocido como Contraste de Fase. Ladganes obtenidas mediante TEM permiten hacer
una caracterizadn nanoestructural y nanoarigla en muestras cristalinas. Tarabise
puede trabajar en modo de barrido por trangmissTEM, en cuyo caso las age-

nes se forman a partir de un proceso conocido como Difereleciatensidades, estas
imagenes permiten hacer unalisis estructural y gmico de las muestras.

El sistema formador de iagenes del JEM-2010FasTem puede dividirse en las tres

secciones que a continuanise describen.

1.2.1. Sistema de lluminadn

El sistema de iluminabin consiste de un éan de electrones y una lente electéabisa
condensadora. Del ian se extraen los electrones y son acelerados con unaanerg

cinética de 200 keV.

Canon de Emisbn de Campo

El cahon consiste de unatodo en forma de aguja hecha deO /W, de la cual se
extraen los electrones mediante un proceso conocido corngente campo FEG.
Para que los electrones rebasen la barrera de potenciahtkiah(Tungsteno) requie-
ren energa. En las fuentes de electrones convencionales (Terntaignésta energ es
proporcionada mediante eneagérmica al calentar elatodo. Por el contrario en las
fuentes de emién de campo, los electrones simplemente son ekisamediante un
campo electrogtico externo/, ver figura 1.2, lo suficientemente fuerte para que los
electrones puedan escapar de la superficie del materiafgipdinel. Una emigin

adecuada se da cuando la probabilidad de tuneleo es deldediéh para lo cual se re-

5



quiere un campo superficial del ordenid@ V/m. La aguja es lo suficientemente aguda

para ser ras eficiente en el proceso de extréaccile los electrones. Los electrones son

Figura 1.2: Caon de electrones

emitidos de urarea pequia de radigq~ r?), resultando en haz deaihetro efectivo de

10 nm, este haz es posteriormente enfocado por una lente elétitassondensadora.
Existen varios tipos de fuentes de electrones operandoifayermtes principiosisicos,
entre las que se encuentran; las de é@miggrmoodnica, emisbn Schottky y emigin de
campo. En latabla 1.1 se muestran las principales carstatas de los diferentes tipos
de fuentes, e@sta tamlén se destacan las diferencias entre ellas.

Debido a que la excitagh termica es muy baja para un FEG (ver tabla 1.1), una fuente
de emisbn de campo puede operar a temperatura ambiente, y el pralgesas veces

es llamado emisin de campo fb. La emisbn de campo requiere de un ultra altoac
con presiones dé~ 10® Pa) para una operagn estable. Todas estas cardistizas
hacen de este i&n uno de los ras eficientes, ya que el proceso por el cual se da la
emisbn se obtiene un haz altamente coherente.

La coherencia temporal de un haz de electrones esta detetanpor que tan mono-

6



energtico es el haz, y dado el proceso de eamigilel cé@dbn, emison en fio, se res-
tringe el ancho de endagp, obteniendo asin haz cuasimononeztco. La coherencia
espacial esta determinada por el ancho de la fuente, el hiéideoke un FEG es de
diametro pegu&o, como se observa en la tablal.1 por lo §ste cuenta con una bue-
na coherencia espacial comparada con lasageiwentes. La coherencia de la fuente
de electrones juega un papel sumamente importante en ladémde una imagen
en HRTEM y en holograé de electrones, por lo que en ekagice A se discute la

coherencia de este tipo de fuentes.

1.2.2. Sistema formador de imagen
Portamuestra

La muestra debe suspenderse sobre una rejilla de 3mnanetid, debe ser delgada
para permitir que los electrones sean transmitidos y foumarimagen amplificada.

El portamuestras estdiséiado para que la muestra permanezca taatieatcomo sea

Fuente Tungsteno LaBg Schottky FEG
Tipo Termobnico | Termobnico | Emision | Emision
Material W LaBg ZrO/W w
o(eV) 45 2.7 2.8 45
T(K) 2700 1800 1800 300
E(V/m) bajo bajo ~ 108 > 107
J(A/m?) ~ 10 ~ 10° ~ 107 ~ 107
B(Am=2/sr™1) ~ 10° ~ 10! ~ 101 | =~ 10"
ds(pm) ~ 40 ~ 10 ~0.02 | ~0.01
vado(Pa) <1072 <1074 <1077 | =108
tiempo de vida (horas) ~ 100 ~ 103 ~ 10* ~ 10*
AE(eV) 15 1.0 0.5 0.3

Tabla 1.1: Caractéesticas principales de diferentes fuentes de electronesd®¢ es

la funcion de trabajo;l" es la temperatura a la que se debe llevaratbao, ./ es la
corriente de electroneg, es el brillo del céon, d, es el dametro efectivo de haz,
AF, es el ancho de endggen la cual son emitidos los electrones, todas ellas con sus
respectivas unidades.



posible, para evitar perturbaciones externas. El JEM-B2®FH3Tem cuenta con un por-
tamuestras de doble inclinaci que facilita la orientadn de la muestra durante la ob-

servacbn, esta caractistica es importante para la obtedwwide imagenes de HAADF.

Lente objetiva

La lente objetiva es la encargada de formar la imagen, estgegmse encuentra en el
plano focal posterior de la lente, este plano tanbkes conocido como el plano de la
Transformada de Fourier La lente objetiva por su tarfia finito, funciona como un
filtro que elimina los haces de electrones dispersados gegtisiden ras alh de la
frontera fsica de la lente y solo deja pasar los haces cayaggilos de disper@n no

se extiendan mas allde dichos limites. E@sta se encuentran adasnpresentes las
aberraciones de una lente cualquiera, limitandésagsolucdn y nitidez en la imagen.
Por lo que, una imagen en TEM no siempre es una representdicecta del objeto.
Para los propsitos de esta tesis es necesario hablar un poco sobreceldactsoludn

del microscopio elecbmico.

La resolucdn del microscopio eledinico depende del pametro de aberramn eséri-
caC,. La aberradn esérica tiene el efecto de reducir la distancia focal para lémpie
rayos de electrones que pasan por las zonas afejadas del ejeptico de la lente,
influyendo de manera notable en la resdbaciya que los haces difractados producen
dos imagenes ras a una distancial de la imagen transmitida [1]. En el sistema del
microscopiobptico este factor queda eliminado al utilizar una lentejente [1], en
microscopia elecémica no existen tales lentes, existen algunos correctirederra-
ciones [2], el microscopio eleénico JEM2010FasTem no cuenta con uno de ellos de
manera que hay que implementacnicas que sean capaces de reducir este factor. En

el captulo tres veremos que con ladnica hologafica es posible compensar este tipo

1 Recordemos que la lente esigico objeto fsico capaz de realizar la operdgimateratica de la
Transformada de Fourier.



de defectos.

1.2.3. Sistema amplificador
Lente proyectora

Esta lente se encarga simplemente de amplificar la imagenidatde la lente objetiva

y proyectarla en la pantalla de obsengaccon una amplificadin M.

1.3. La Muestra deOxido de Niobio Tungsteno

La muestra que se usapara aplicar lagtnicas de microscopia ele@tica que se pre-
sentan en esta tesis fue facilitada por Juarez [3]. La mauestunbxido complejo del
NbWO (C)xido de Niobio Tungsteno), en su faseimica Nb;s1130q4, la cual tiene
como caractéstica principal un paémetro de red grande Esta muestra fue seleccio-
nada porque al ser observada mediant&taita de HAADF se obtienen resultados
gue son evidentes para los posftos de esta tesis. Para aplica@ertica de holograd

de electrones, la muestra no es relevante, salvo por surpogpa en el caftulo tres se
vera como debe ser preparada. Sin embargo los resultadosdigespemplifican muy
bien las ventajas de usar diclegmica. Las microgréds obtenidas mediante el micros-
copio electonico JEM-2010FasTem con laschicas que se explican en este trabajo
fueron realizadas con la ayuda detmico Luis Rendn, de acuerdo a las condiciones

iniciales planteadas en los diferentes experimentos.

2 Se define el p@metro de red como la longitud de los lados de la celda uait&riun cristal



1.4. Objetivos Generales

» Repasar conceptos @etica chsica para hacer una extensia labptica de elec-

trones en cada una de l&hicas desarrolladas en este trabajo.

= Entender el proceso de forméanide indgenes con ondas de electrones coheren-
tes en HRTEM e incoherentes en HAADF. Proponer una r@eemprica para

el calculo deatomos en dominios columnares.
= Entender el proceso de formanide Hologramas de electrones.

» Realizar las primeras observaciones con el microscopidreteéco de transmi-

sibn encaminadas a ladnica de Holograa de Electrones.

» Realizar un aalisis tébrico de la formadin de Hologramas de electrones y desa-
rrollar las habilidades para la reconstruetiutilizando el software Holoworks

propio del Microscopio eleabnico.
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Capitulo 2
High Angle Annular Dark Field

2.1. Introduccion

En el microscopio eledbnico de transmisin se irradia una muestra delgada con un haz
de electrones de densidad de corriente uniforme, cuyaiaenesfy dentro del rango de
100 a 200 keV. Los electrones son transmitidos, dispersadnslgunos casos dan lu-
gar a interacciones que producen distinto$faanos como emigh de luz, electrones
secundarios y Auger, rayos X, etc. Todas est@igles se pueden emplear para obte-
ner informacbn sobre la naturaleza de la muestra (morf@pgomposidn, estructura
cristalina, estructura eleénica, etc.) [4]. La transmign/dispersdn de los electrones
se emplea para formar agenes, la difracon de los electrones para obtener infor-
macibn acerca de la estructura cristalina y la etmsile rayos X caractisticos para
conocer la composion elemental de la muestra.

Para que se produzca la transiiisde electrones a tras de la muestra es necesario
que ésta sea delgada, es decir, transparente a los electraesldctrones muestran
caracteisticas tanto de onda como de peuta. Cuando se atiende a su comportamien-
to ondulatorio se pueden observar variaciones en la ardpliten la fase de la onda

que atraviesa la muestra. Estas variaciones dan lugar thetsh en la imagen. Al

! Se define el contraste como diferencias en intensidad evgreahas adyacentes
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Figura 2.1: Electrones dispersados a difereategilos.

en TEM se hace una distiriei fundamental entre una imagen de Contraste de Ampli-
tud y una de Contraste de Fase. En la mayde situaciones ambos tipos contribuyen
a la formacbn de la imagen pero uno de ellos tiende a dominar. En lagemes de
Contraste de Amplitud se obtienendagenes de campo claro o0 campo oscuro, seleccio-
nando mediante diafragmas o aperturas, como se ilustrafigita 2.1, el haz directo

o los haces dispersados respectivamente.
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Dentro del Contraste de Amplitud existen dos tipos prineigatontraste debido al
grosor o masa de la muestra (por diferencias en intensidabygntraste debido a la
difraccion de los electrones (por diferencias de fase). En el priao el contraste se
produce a partir de la dispedsi incoherente y éktica de los electrones al atravesar la
muestra, esta dispeosi depende fuertemente ddlmero abmico y del grosor de la
misma. Este contraste es ehsimportante en el caso de muestras no cristalinas, como
polimeros, y es el contrasteitico de las muestras bingicas. El contraste resultado de

la difraccbn se produce a partir de la dispérsicoherente y aktica de los electrones

al atravesar la muestra y astontrolado por su estructura cristalina y la orieritaci

La técnica de Microscopia Eleémnica de Transmién de Alta Resoluéin HRTEM ha

sido el netodo principal para la caracterizagide sistemas cristalinos. Esécnica
permite obtener igenes a partir de las cuales es posible analizar defectogla n
atbmico. La formadn de imagenes en HRTEM depende de un proceso de Contraste
de Fase. A tra@s de estaétnica, aunque poderosa, no es posible asociar un perfil de
intensidad con un cdti¥ de la muestra sin al menos un proceso de simbiaciuna
secuencia de iagenes.

Existen otrasécnicas en TEM, para la form&ci de indgenes, entre ellas se encuentra
la tecnica de HAADF. En esté&tnica las iragenes se obtienen mediante Microscopia
de Barrido por Transmiéh (STEM Scaning Transmission Electron Microscopy) usan-
do un detector anular de grangulo, ease figura 2.1. El contraste en las microgsaf
obtenidas mediante HAADF éstlado por el Contraste de Amplitud. Los electrones
gue son dispersados a grané@egulos (ver figura 2.1) son los encargados de formar
dichas imdgenes. Estos electrones son predominantemente inctésedanmagen for-
mada no muestra cambios de fase asociados con la d@peatierente (que sirve para

formar las indgenes en HRTEM), por lo quéstas dan evidencia de las inhomoge-

2 Un catbn es un ion (seatomo o mokcula) con carga ettrica positiva, esto es, con defecto de
electrones.
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neidades de la muestra en forma de defectos estructuraleslesrabmicos. Con la
tecnica HAADF es posible asociar un perfil de intensidades adtiones que confor-
man la muestra, caractstica que no es posible conagenes en HRTEM. Por lo que,
la interpretaddn de esta clase de microgiad es ras sencilla.

Comencemos por entender el proceso de foramade una iragenes en HRTEM por
Contraste de Fase y en HAADF por Contraste de Amplitud parar mage evidente
las ventajas que se obtiene de utilizar HAADF, y porque airpdet estas iragenes
es posible proponer la reléi semiempica para contar elimero deatomos en una

columna abmica especifica.

2.2. Formacbn de imagenes

2.2.1. Imagenes de alta resoludin por Contraste de Fase

HRTEM

Las imagenes de Contraste de Fase se forman seleccionaéasldewn haz de electro-

nes (ver figura 2.1). Este contraste se utiliza ampliamentesd formas:

1. Imagenes que se relacionan directamente con la estructiuddiparde una mues-

tra cristalina.
2. Imagenes de franjas de Méir

3. Imagenes de contraste de Fresnel.

El Contraste de Fase se da a partir de la interferencia estanl#as que difractan al
atravesar la estructura pedica de la muestra, y las que no se ven afectadagsiar
(no difractadas). Las ondas difractadas té@ndun retraso de fase respecto de las no

difractadas, estas ondas por tanto pueden interferir der@aonstructiva y destructiva

14



entre ellas. Sin embargo en una imagen no es posible regiatrdios de fasepto es
posible registrar la amplitud resultante de la interfei@ngero el contraste registrado
estaa dado enérminos de la diferencia de fase de la ondas.

Entendamos formalmente lo que pasa. Supongamos entoneds gada modificada

por el objeto en fase y amplitud puede representarse por:
Y(,y) = Az, y)e o) (2.2)

dondeA(z,y) es la amplitud y,(z,y) es el cambio de fase dependen del potencial
V() de la muestra, que los electrones detectan cuando pasaésdegsta.

De la ecuadin de Schidinger para electrones que se propagan en un poténgial

VAU + R B + V() =0 (2.2)

se define el amero de onda como:

2me
K== [E + V(7),

ad entonces la longitud de ondade los electrones con enéags, que se propagan en

el vacb est dada por:

h
A= NoTTS (2.3)

Cuando los electrones pasan a é&mde la muestra, la longitud de onda cambia a una

X por la presencia del potencill() de la misma, entonces se tiene que

N h

= 2.4
V2me(E + V(7)) (2.4)
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podemos decir que, cuando pasan por una rebanada de nmagegiaisoriz, los elec-

trones experimentan un cambio de fase dado por

dp = 2n— — 27— (2.5)

I

[\
> &
N = /N
~
—_

+
<
e
~
=

[\

|
~_

de manera que el cambio de fase que sufre la ondaladtiinicamente por el potencial

V (r), integrando sobre el grosor de la muestra se tiene,

do = J/V(:U, y,2)dz = oVi(z,y) (2.6)

dondes = 7/AE es una constanteW(z, y) es conocido como el potencial proyectado
en la direcadn z. Este potencial es la proyeoa bidimensional del potencial de la
muestra en el plano imagen, que en una micrégidd HRTEM convencional da origen

al contraste observado. Por lo tanto la onda objeto quediteesacmo
U(a,y) = Az, y)e M (2.7)

esta fundbn de onda lleva en su fase informaciacerca de la muestra en la dirécci

Z.

En HRTEM es posible usar la téarde formadn de imagenes de Abbe [2]. En esta
teofia se supone a las lentes delgadas de tal manera que @h pltrdifracadn de
Fraunhofer de la onda objeto apareécen el plano focal posterior de la lente, ver figura

2.2, con una distribubn H () dada por la transformada de Fourier/d&{«(r) }

H(§) = FT{(7)} = / G et (2.8)
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Imagen

Objeto Plano focal

0('.;) FT H(T)-T(§) FE - o(7) ® t(r)

Figura 2.2: Representari de la tedia de imagenes de Abbe en la cual el @atrde
difraccibn de Fraunhofer se forma en el plano focal posterior de te lgjetiva.

dondeq es un vector en dos dimensiones en el espacio reciproco codec@mdas y

v, cuyas magnitudes ést dadas pot = x/fAy v = y/f\, dondef es la longitud focal
de la lente objetiva. La transferencia del plano focal aiplde la imagen eatdada por
la Transformada de Fourier invers&~'{H(q)} = «(—7/M), dondeM es el factor
de amplificacdn. Las lentes no dan una reproduecreal de la onda objeto, debido a
su taméo finito, lo cual se representa al multiplicar la distritiucde intensidad en el

plano focal de la lente por la fur@m de apertura de la lente, tal que

B(@)= 1 paraq<qo (2.9)

0 paraqg > q

Las aberraciones en la lente, incluyendo el desenfoquertiehefecto de modificar la
fase de la onda en el plano focal posterior, tal que, la imde apertura es multiplicada
por una funaddn de faseexplix(q)]. Por lo cual, la amplitud y fase de la onda objeto

estin modificadas por la funon de transferencid en el plano focal posterior y se

3 La funcibn de transferencia indica que tan fidedigna es la imagerr aiaesferida a traés del
sistema opto- eledinico.
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representa por

T(§) = B({)eX @, (2.10)

donde

x(q) = TAZNG + (7/2)C NPq?,

dondeA: es el desenfoque &, el coeficiente de aberraxi esérica. Entonces la dis-
tribucion compleja en el plano imagen &stada por la Transformada inversa de Fourier

de la onda objeto

V() = FTH{FT{(M}T(q)} (2.11)
= (r) @ i(r),

dondef(g) es la transformada inversa @¢r), y  representa la operaxsi convoluodn.
Entonces la convoluoh de la onda objeto con la furdei ¢(7) representa la perdida
de resoludin del microscopio electronico asociada con los defectdaslentes, en
particular la aberrabn esérica. La distribu@n de intensidad en el plano de la imagen
esht dada por

I(7) =| $(7) @ 1(7) |2 (2.12)
Por lo tanto, en un registro de contraste de fase se enculdatnaacibn estructural de
la muestra dada por el cambio de fase/¢r). Debido a que) () y ¢(7') en general son
complejas, entonces la intensidad en la imagen réo distctamente relacionada con
la estructura del objeto. El contraste de fase es validio gara muestras lo suficien-
temente delgadas de tal manera que las variaciones enanpditafectan la imagén
, para mayor detalleéase [2]. Aderas de que una imagen generada por Contraste
de Fase no es una represertacilirecta de la estructura cristalafica de la mues-

tra, en ocasiones una intensidad alta en la imageriganino, indicar la presencia de

4 Aproximacbn de objetos de faseetil. En esta aproximan se supone a la muestra lo suficien-
temente delgada tal que la amplitud de la féncile onda eétlinealmente relacionada con el potencial
proyectadd/; de la muestra como(x,y) = 1 —iocVi(z,y)
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una columna @mica en una ubicagh adecuada. Un desenfoqiimo en la imagen
de HRTEM es crucial para explotar plenamente las capaciddeesstaécnica. Sin
embargo, no hay una respuesta sobre que desenfoque es elEhejesenfoque de-
pende de la funéin de transferencia la cual indica que tan fidedigna es laeémat
ser transferida a tré@s del sistema opto-eleétrico , tal dependencia @stlada como
X(q) = 7AzAG* + (7/2)C,\3¢*, y es una fundin que oscilaapidamente com@’; ¢*,
dondeC es el coeficiente de aberréniesérica de la lente objetiva. Por lo que, para
haces difractados con una determinada frecuencia espaaiabntribucon al contras-
te en la imagen puede invertirse, es de&iomos en un plano enfocado con un foco
positivo aparecen brillantes y en un foco igual pero negatos mismosatomos apa-
rece@n oscuros [2]. En tal caso la resoleien una microgré de HRTEM depende

de la aberradin esérica como
Az = 0.66 CL/4 \3/4 (2.13)

Si se quisiera mejorar la resolbaien la imagen se puede aumentar el voltaje de acele-
racion de los electrones, iz longitud de onda decrece, dado que= h/(2myeV)'/?,

o bien, con un corrector de aberraciones que disminuye@eécenteC’;. En conclu-

sion la interpreta@in de una imagen de HRTEM, se torna complicada pues depende
de factores como el desenfoque, voltaje de acelenage los electrones, aberragi
eskrica y del grosor de la muestra, es por ello que una imagenRI&EM siempre

eshh acomp@aada de simulaciones para una interprétacidecuada.

Por otro lado se encuentra lachica de HAADF en la que la formaci de image-

nes no dependen de un Contraste de Fase y por tanto no se isneodnveniencias

anteriores. Veamos entonces como se forma una imagen de HAAD
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2.2.2. Imagenes de alta resoludin por Contraste de Intensidades

HAADF

La teoiia en la que se basa la formaeide imagenes por Contraste en Amplitud uti-
lizando el detector anular es conocida como Contraste Z. tradobn de inagenes

se da a partir de la interaéei directa entre los electrones del haz y los electrones en
la muestra, esta interacéin es del tipo Rutherford. Un haz de electrones altamente
convergente hace un barrido sobre la muestra, los elestsmretransmitidos a trég

de ellay $lo aquellos electrones que son dispersados a gramdesos(~ 50 mrad),

son recolectados por el detector anular, ver figura 2.1. telctler anular 8lo traduce

el numero de electrones que inciden sobren intensidad en la imagen. La baksach

que sustenta la formdm de imagenes en HAADF, es la dispayside tipo Rutherford,

por lo que a continuadh se da una descrifri deésta.

Dispersion de Rutherford para electrones

En el modelo de Rutherford, una dattla alfa pobxima a un ficleo experimenta una
fuerza de repuléin. La trayectoria que una pertila alfa describe en tal campo de
fuerza, $lo depende de la Ley de Coulomb, de la ley de Newton del mowtmig
de consideraciones geénica$ . En un modelo memico, si una paitula choca de
frente contra uniicleo,ésta regresa en la misma dirdnti Sin embargo, si la diredui

de la paricula alfa apunta hacia un costado detieo, la fuerza repulsiva de Coulomb
impulsa hacia ese mismo costado a laipatt, cambiando su diredsi, como se ilustra
en la figura 2.3.

El angulod que forma la direcéin final del movimiento y la linea original de incidencia

se denominangulo de disperén. Cuanto ras pbxima pasa la partula alfa del ficleo

5 En este caso se atiende al comportamiento corpuscularsdébel.
6 Ver Apéndice A
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e
particula _‘)
alfa « — ———

Figura 2.3: Trayectoria de las panlas alfa que se aproximan alaleo, dondéheta
es elangulo de disperén yb es el paametro de impacto.

mas intensa sérla fuerza de repulsh que experimenta y sera fuertemente dispersada
hasta que la pddula alfa simplemente retrocede en la diréaddriginal de incidencia.
Por tanto, elangulo de disper8n se incrementa cuando la distancia de integaxgci
definida como el pametro de impacto, representado por la distaheia la figura 2.3
decrece.

Pensemos en el caso en que se mantiene fija la fuente tmufzrialfa y el detector, y
se varia el elemento que constituye el blanco (difereniekens), en tal caso una carga
nuclear nas grande correspon@euna fuerza que impulsa a las fieutas fuera de su
direccbn original. Por tanto, para una eneryy paametro de impacto determinados
de la paricula, correspondaruna mayor desviamn. As el numero de partulas alfa
dispersadas en un intervalo angular es proporcional aradadle la carga nuclear.

El caso que ahora nos ocupa es la intekatentre el haz de electrones y lB®mos
que constituyen la muestra, esta interanas del tipo Rutherford. Los electrones in-
cidentes en la muestra interaah con la nube de electrones que rodea a lateos,
pero debido a la acelera@xi deéstos taml@in llegan a interactuar con loficieos, esta

Ultima interacadn es la responsable de que los electrones sean dispersgaoslas
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angulos. Ahora bien, comencemos por definir las variablelgben tomarse en cuenta
en dicha interacéin para definir el contraste por intensidades.

Consideremos que uatomo de la muestra representa anea-objetivor para cada
electbn incidente, conocida como la semeieficaz de disper@n. Unatomo con esta
area-objetivo tiene la forma de un disco de radicomo se ilustra en la figura 2.4 i),
entoncesr = wa?. Un electdn incidente es dispersado a teavde urangulod, si éste
llega alatomo a una distancia igual al radioEn la figura 2.4} representa el pametro
de impacto.

Por otra parte, el contraste en una imagen de microscogitatleca se puede entender
a partir de la distribuéin angular de la dispefsi ebstica e indistica de electrones [4],
la cual se expresa e@rminos de la probabilida#(#) de que un electn sea dispersado
a traes delangulod. En HAADF hablaremos de la probabiliddt{ > «) de que un
electibn sea dispersado a angulo que excede el ser@mnguloa de la apertura objetiva
del microscopio elecbmico, ilustrada en la figura 2.5, los cual es posible si altéla
inciden a una distancia menor que el radidel atomo, como se ilustra en la figura 2.4
ii).

En lafigura 2.4, sb < a el electbn es dispersado con @amgulod mayor que.

Por cuanto eangulo de disperénd excede al seminguloa, depende de que tan cerca
pasa el electm del nicleo: pequios valores dé dan grandes valores dey viceversa,

sedin lo demuestra la siguiente ecuai,

9 a k Z e?
Eyb

(2.14)

que especifica la relam inversa entré y 0, enéstak), representa la endaycirgtica
del electdn, k = 1/47¢y y b el padmetro de impacto. Debido a que esta ecuaci

representa una relasi general, es posible tomér= «, lo cual corresponde la= «a

" Ver agendice B
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Figura 2.4: Trayectoria del elebmm para disperén ebstica a trags de unangulod
en i) elangulofd es menor que el senairguloa de la apertura objetiva dado que el
palametro de impactd es nmas grande que el radio del disco, en ii) eéingulof es
mayor que el seminguloa de la abertura objetiva dado que el @aetro de impacto
b es mas pequio quea el radio del disco.

por lo tanto la ecuadn 2.14 se puede escribir como:

k Z e?
o =
E()CL

(2.15)

Como resultado, la sed@n eficaz para electrones dispersados elasticamenteea ttav

unaangulo néas grande que puede ser escrita como:

o. = ma’ (2.16)
kZeQ]g
OéE()

4
2 e

= x|

donde se ha sustituido el valor de la constant®ado quer tiene unidades de:?,
ésta no puede representar directamente la probabifitiad «). Para eliminar esta
contrariedad se toma en cuenta que una muestra contieneosratomos, cada uno
capaz de dispersar a los electrones, entoncesegpresenta la se@m eficaz de @lo
un atomo, la probabilidad de dispedside electrones en toda la muestraektda por

P(> a) = No donde N es el iimero total déastomos por unidad darea.
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Para una muestra ceanatomos por unidad de volumeN, = nt, dondet es su espesor.
Si la muestra @lo contiene un elemento@nhico de imero A, la densidad &mica
n puede calcularse e@rminos dep=(masa/volumen)&tomos por unidad de volu-
men)(masa paatomo)=( Au), dondeu es la unidad de masagamica (1.66x10~27 kg),

por lo tanto

et pt
P>a)=2——" " 2.17
(> o) 167eq B2 02 u (2.17)

Esta reladn es exacténicamente para aperturas de géagulo(~ 50 mrad) como
se observa en la figura 2.1, por lo que el contraste de una muEged AADF puede ser

descrito a partir de 2.17.

2.2.3. Consideraciones para la formaéin de imagenes de HAADF

En una imagen en HRTEM, el haz que incide sobre la muestraraieloay cubre una
region deésta, como se ilustra en la figura 2.5 a), en la figura tambe observa que
el haz se propaga por la muestra y, por un proceso de intecfare la salida de la
muestra se forma la imagen. En HAADF, la muestra es irradiadaun haz en forma
conica del0 mrad con un dametro dg~ 2 A], haciendo un barrido sobre su superfi-
cie, y que al mismo tiempo es transmitido. Durante la trasgmino se da un proceso
de interferencia,&o existe la disperén de Rutherford, ver figura 2.5 b) los electrones
durante el barrido son transmitidos a &#awe una sola columna @mos, a esto se le
conoce como efecto canal. Cuantasiterca pasa el elegtr del rucleo se@n la ecua-
cion 2.17, sex mas fuertemente dispersado, lo que se traduce en una meajhraiéa

de la imagen, esto dependricamente de la convergencia del haz. La fanael de-
tector anular es recolectar los electrones transmitidos, pasteriormente traducirlos

Unicamente en $@les detectadas, generando una imagen en intensidadetatizn
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entre s@ales detectadas e intensidad en la imagen es lineal, exgdecicuantas as
sdiales se detectan, mayor &éa intensidad en la imagen. La figura 2.5 proporciona
una idea clara de la diferencia de forn@acde imagenes de HRTEM y HAADF, mien-
tras que en HRTEM una imagen se forma a partir de un procesatelderencia de
ondas coherentes, en HAADF la imagen es formada por elestionoherentes yof

depende de la cantidad de electrones que son recolectadelsietector.

HRTEM HAADF-STEM

haz paralelo haz convergente

Difraccion L *‘ * * * convergencia ~ 10 mrad
de

diametro ~2A

direccién
del

I_l-Barrido
i G

] If
'u:g Efecto Canal

@9

Fraunhofer

haz
difractado

haz
transmitido electrones dispersados
> 40 mrad

lente
objetiva

plano focal
* posterior

Intesida de lo
electrones dispersados a grandes angulos

Contraste
en Amplitud

Contraste
de Fase

Figura 2.5: Diferencias en la formaci de una imagen de HRTEM y una de HAADF:
en a) el contraste en la imagen puede ser positivo 0 negapendiendo del desen-
foque mientras que en b), el contraste siempre es positlom existen diferencias en
intensidad.

Debido a la dependencia datgulo de dispergn de los electrones usados para formar
las imagenes con el detector anular, los electrones que incidee &omo con un
numeroZ grande generan Bales que indican que el elewtrha sido ras fuertemente

dispersados, que aquellos que son dispersados piooro de menorimeroZ, esto
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es lo que da el perfil de intensidades en una imagen de HAAD#c8eentonces que
una imagen de HAADF es formada por electrones incohergmesanto, en estadto
existe un contraste de intensidad, el contrastengsamente positivo como se ilustra
en la parte inferior de la figura 2.5, y no existen cambios de &omo en HRTEM, la
resolucon en una imagen de HAADF dependeicamente de que tan convergente es
el haz de barrido.

En conclusbn las imagenes de alta resoléci obtenidas por laétnica de HAADF
usando el detector anular, son fundamentalmente obteoaas un resultado de la
integracon de intensidades sobre el tiempo de ilumibade la muestra. Una muestra
con dos tipos diferentes @éomos mostran una diferencia en el perfil de intensidades,
lo cual implica que es posible hacer waulo de la composién qumica de la muestra,
ad como de su grosor.

La interpretaddn de imagenes de intensidad de HAADF como fuortide la ocupa-
cion deatomos en una columna especifica, permanece en estudio [&@jjefivo de
este cajiulo es sugerir unalculo emjrico que relacione elimero deatomos en una
columna especifica, usando una muestra particular y praschasicos de la te@a de
Contraste Z. El potencial que tiene &chica para el estudio de estructura y composi-
cibn gumica de una muestra cristalina se evidencia cuando trabajaon la muestra
de NbsW1sOy4. Esta muestra tiene la particularidad de tener uamatro de red gran-
de, lo cual facilita su orienta@n en un eje de zona particular. Adaspse ve favorecido
porque el microscopio eleénico cuenta con un portamuestra de doble inclinaci

facilitando la obtendin de imagenes preferencialmente orientadas.
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Figura 2.6: Imagen de HAADF que muestra domini@satos columnares en un cris-
tal Nb6WW130094 cON una estructura ortdnmbica en el eje de zor@d1]. Los dominios
son encerrados por el recuadro rojo.

2.3. Observaciones

Para la obtenéin de micrograts por HAADF, la configuradn del microscopio es
distinta a la configurabn para la obtendin de imragenes de alta resoldc. Como se
muestra en la figura 2.5, la configuracia la cual se debe llevar el microscopio es a
la unidad STEM, en la cual, el haz hace un barrido por tranémign cuyo caso se
utiliza el detector anular como principal instrumento daranar la imagen.

La resoluodbn espacial de las iagenes es de 0.005 micras. Se éligimicrografa que
tuviera un mejor contraste, figura 2.6. En una imagen de HAA@¥un contraste muy
marcado indica que la microgiafes adecuada para eldisis.

Enlafigura 2.6, se muestra una microgmafeloxido complejoN b, 150q4. La orien-

27



tacion correspondiente es el plafid1], que khsicamente corresponde en coordenadas
rectangulares al plane, y, z|, es decir, su eje principal es el ejeEn esta microgra

se observa que en una regiexisten un par de dominios cuya intensidad es magte,

es el resultado de la ocupanide algin catbn componente en la muestra.

La celda unitaria que describe @ido complejoNb,41W1304,4 €S la que se ilustra en

la figura 2.7, donde adeas se marcan las posiciones de cad@natomponente de la

estructura.

Figura 2.7: Celda unidad de la estructura odorbica con la estequiomédr
NbigW130g4. Las esferas grises corresponden a los catibiigkas esferas verdes co-
rresponden a los cation@® y las azules corresponden@l Este modelo fue construi-
do con el software WinFit.

2.4, Meétodo Propuesto

Dado que el poder de disparaide losatomos de oxigeno e£dil con respecto deVb

y el W, es posible considerar un sistema binario. Entonces definaharea sobre la
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cual se da la dispe@n producida por unircleo como:
G=mnr? (2.18)

donder es el radio para el cual la dispémsies ehstica y se cumple la ecuéai 2.17.
En este momento es preciso mencionar que se considera greaél # o, definida
en la ecuadn 2.16 pues estamos en un caso general. Ahora bien para preeeto
sea ehstico, aderas, se introduce élngulo de disperén 6., por tanto:

Faas = (2.19)
dondeZ es el rumero abmico delatomo, el sumdice; = 1, 2 ya que consideramos un
sistema binario ' es el voltaje de aceleraixi de los electrones incidentes. Entonces,
la dispersbn provocada por uatomo aislado de radiocorresponde a la exprési:

Zje } 2

(2.20)

G:”{W

Si introducimos la constant& en condiciones ideales de voltaje de acelémadie los

electrones, entonces se tiene que:

e 2
por lo tanto
G=KZ (2.22)

Sin embargo, resultadosirécos publicados por S. Hillyard y J. Silcox [6], demuestra
que el exponente d& esh en el rangd de 1.5 a 1.7, por lo tanto, para una exprési

matenatica nas general se propone:

G=KZ (2.23)

8 El cambio en el valor del exponente se debe a que simulac@nkss que se consideran todas las
interacciones posibles de los electrones con la muestes, tamo, la interacon con los fonones, la
dispersbn termica difusa e incluso con la nube de electrones y el patkedeila muestra, encuentran
que el exponente no es precisamente 2. Estas considemgoeda fuera del alcance de esta tesis sin
embargo, dado que buscamos una expregeneral se propone que el exponente sedioreroa que
se encuentre entre los valores [1.5, 2].
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El detector anular es del tipo cintilador, el cual tiene wspuesta lineal que puede ser

simplemente descrita por la fulai:
F=x (2.24)

El proceso involucrado en la imagen despule ser formada por el detector puede
ser representado matéticamente como una composigientre la secobn eficaz de

dispersbn GG y la funcibn de respuesta del detector, de manera que se tiene:
FoG=F(G)=F(KZ) =K Z =61 (2.25)

En donde la relaéin es uno a uno.

Figura 2.8: Imagen formada al intercalar l®mos d&l y Nb. Las esferas grises
corresponden a los cationesidémientras que las verdes corresponden aViésLas
columnas d@micas son observadas desde el eje de gl

La composiabn nos da la intensidadl generada por el proceso de dispanstde un
atomo para una especieiquca espeifica. Sin embargo, el proceso colectivo de dis-
persbn en una columna particular puede ser tratada como unafudel grosor de un,
n'umerode celdas = mc en la zona de observacri, como se muestra en la figura 2.8.
Ahora, podemos entender el proceso de disperde una columnaainica espéedica.
Seat el grosor de la muestra y: el numero de celdas con ganetro de red: en

la proyecodn [001], como se ilustra en la figura 2.8. El proceso de disparai gran
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angulo puede ser discriminado por intensidades, por etbeteon columnas atnicas
que tienen rasatomos déV o Nb, s0lo por comparadin de sus intensidades relativas

I e I'. Podemos definir una furam en las ilagenes de HAADF dada por:

Af=t=mc (2.26)

La intensidad de dos columna$aticas puede ser diferenciada porque existe una dife-
rencia en la ocupa@n de cationes. Por lo tanto, es posible determinar, por acepn

de intensidades, entre dos diferentes columnagataos adyacentes en una imagen de
HAADF, con diferentes tipos datomos de las especies predominantes en una colum-
na espeifica, estas variaciones de contraste son completameiiegiscomo puede
verse en los dominio columnares de la figura 2.10.

Consideremosy: como el rumero de pares d&b — W en una columna particular y

n como el correspondientdimero de ocupaén deatomos deVb que han sido susti-
tuidos porl¥ en una columna espiica. Por lo tanto, podemos calcular la intensidad
relativa entre dos diferentes columnas, una con perfectpamdn estequiortrica y

la otra con la misma ocupadigero conl/ en la posicdbn de ocupaéin del Nb apro-
ximando el problema como un efecto colectivo de dispersggistrado por el detector.
Particularmente, podemos determinar experimentalmémieneero positivorn como

la razdn del grosor de la muestracyel paémetro de celda

(2.27)

Considerando dos columnagaticas con diferentes intensidades/’, como se ilustra

en la figura 2.9, en este momento podemos asumir dos apragimesc

1. Diferentes grosores; diferentet,. En este caso el resultado es evidente y se
tiene una diferencia de contraste por variaciones de gdssta muestra, debido

a la presencia de celdas adicionales en una colundnaicd especifica.
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2. Mismo rumero de celdas:, pero la ocupaéin estequioratrica esh rota por la
sustitucon de otra especie@nica. Este caso estlustrado en la figura 2.9. En

una primera aproximagn, t; = t,, pero la diferencia de intensidades de debe al

efecto de substituon deatomos déV’.

Figura 2.9: Se han sustituiddomos deVb en algunas columnas@athicas, generando
un dominio columnar. Las intensidades I’ son diferentes en el detector. ElImero
n es el rumero de cationes afectados.

La expresbn general de intensidad dada por la disper@h correspondiente a wto-

mo esé dada por:

oI = K Z¢ (2.28)

por lo tanto, la intensidad total registrada por el deted®ouna columna especifica a

traves de la disperéi colectiva, puede ser escrita como

(2.29)

~
I
=

@
Il
=

I
NE

ZKZ}“

i=1 j=1

i
Il

K(Zy + Z3).

I

i=1

La suma se extiende sobre éimero de celdas:. La otra suma se extiende sobre dos

diferentes especiesaaticas,”Z; y Z, referentes alVb y . Debido a que tenemos
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el mismo rumero de estos cationes en una columna este@ii@amente perfecta, la

expresbn matenatica para esta columna puede escribirse como

I = Km(Z°+272) (2.30)

I = KmZ+ KmZ§

Para las siguientes expresiones, supondremos eltasaZ,, debido a que este hecho
fue observado en los resultados experimentales, mostesdasfigura 2.6. La intensi-
dad de esta columna con la sustitutdell’, como se muestra en la figura 2.9, puede
ser escrita como

I'=K(m—n)Z®+ K(m+n)Z5 (2.31)

donde el mero positivon es el umero de cationes afectados. Ahora, supondremos
gue la respuesta lineal del detector, puede ser escrita goandependencia proporcio-
nal a las intensidades

I'=BI (2.32)
con B una constante. Si sustituimos la expoesf2.30) y (2.31) en (2.32) se obtiene:

K(m—n)Zy4+ K(m+n)Zy = KmBZ}+ KmBZ§ (2.33)

mZy —nZy +mZy +nZy = mBZY+mBZ§
agrupanda: y m se tiene
m(Zs$+ Z7) +n(Zs — Z7) = mB(Z5 + Z7) (2.34)
n(Zy —2y) = mB(Z$+ZY) —m(Z$ + Z7)
n(Zy —27) = m(B—-1)(Zy + Z7)

sustituyendo la constante se tiene

]’/ ZO(+ZOZ
— i T e St 2.35
" m(l )Z@—Z? (2.35)
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Finalmente, podemos expresar esta e@mcomo

B AIJI
(s m) (230)

o usando la funéin de grosor definida anteriormenye’ = mc

_ AL Af
COAZY)(Zy + 79 c

n

(2.37)

2.5. Resultados

El nUmero de cationes que ha distorsionado la distrioutiomo@nea de cationes a
lo largo de la columna ética puede ser determinado piyY, es decir, por el perfil
de intensidades entre dos columnas adyacentes de difeesgecies datomos en
una imagen de HAADF, mismo que puede ser cuantificado. PdiGaap! calculo
matenatico en un resultado experimental, la imagen ilustradaaefigura 2.10 fue
procesada usando el software DigitalMicrograph, wer8i.8.0 de Gatan. El histograma
obtenido de este software es ilustrado en la figura 2.10 b).

El histograma de la figura 2.10 y mostrado en el panel “b” dglaé 2.10, fue obtenido
de las dos posicionestahicas marcadas con el recuadro rojo (como se puede apreciar
en el panel “a” de la figura 2.10), con intensidadés I, respectivamente. A trég
de este histograma, es posible obtener una intensidad/aedaitre estos dos puntos
diferentes en la imagen experimental.

En el caso particular en qué > I, por lo tanto, los paametros experimentales son:
I1=32777 dI=2489 dI/I=0.1 ¢=0.39nm z=1.89

2 2 . . . .
dondedl = Aly z = ggfgg En conclusbn, es posible conseguir de una imagen
2 2

experimental en HAADF el valor de ocupénide unatomo especifico en un cristal.

Para las intensidades particulares obtenidas en la figliéa &. timero deatomos de
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Figura 2.10: Perfil de intensidades entre dos posicioresieads marcadas con las fle-
chas. A traes de este gtodo, es posible determinar una aproxirbacéxperimental
de las diferentes intensidades en dos dominio columnaasfgglira a) muestra la linea
de barrido usada para generar el perfil de intensidad de lafigu

W sustituidos en la ocupam de losatomos deVb puede ser cuantificado como
n=0.515nm"" (Af)

lo mismo se puede hacer para calcular el excestal@os dél’. Cuandon = 1.7 se

tiene que
2T 7T

2= g7 = 216

n = 0.588nm™" (Af)

Estos imeros: tienen una dependencia lineal, como se muestra eafeg?2.11, con
el grosor de la muestra f. Debido a que = 0.39 nm, cuando el grosor de la muestra
es39 nm, se tienen 00 celdas en una columna, por lo tanto, @hmero deatomos de
W en el dominio columnar es de alrededor 2&Ys.

La diferencia nurérica den entre r = 2y o = 1.7] es deAn = 3.7, es decir, el
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Figura 2.11: La gafica representa la dependencia lineal entréiglerolV de atomos

en exceso Y el grosor de la muesttaf{). La columna a@mica con intensidad’ tiene
mayor cantidad datomosl/, cuyo porcentaje es del 20 %, con respecto a la columna
atbmica con intensidad.

error es de alrededor dé % para una muestra d®nm de grosor, la diferencia es de
alrededor de treatomos eV si a = 1.7 tomando como pametro de comparamn
a=2.

Paraa = 1.7, esta claro que la intensiddd corresponde a la columna en la cual se
tiene el23 % mas deatomos ddl’ con respecto a la columna con una intensidad

si I’ > I. Este es un @odo emfrico para entender la intensidad de una imagen de
HAADF, en €rminos de la ocupamn de las columnas @ticas para el caso de dos

diferentes especies @&omos.

2.6. Conclusiones

En este cajulo fue posible entender el proceso de forrbaaile imagenes con ondas

de electrones coherentes, en HRTEM, e incoherentes, en HAADel microscopio
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electibnico y las diferencias que existen entre estos procesos.

En este capulo, se propuso un @odo empico para obtener la ocupd@c en de
atomos en una columnadamica usando las intesidades de una imagen obtenida por
HAADF, donde la distribu@n deatomos dél” y Nb en una proyecéin [001] no es
uniforme en una composim ternaria deVb,411130ys.

La aproximaddn propuesta eagtbasada en la estiméai de una composicn binaria,
debido al pequ#o valor de disperéin del oXgeno, la imagen experimental se muestra
en la figura 2.6.

A través de este &todo, es posible contar eimero de atomos en un dominio colum-
nar abmico individual, usando las intensidades de una imagenAlHF del 6xido
NbigW13094 cON un exceso datomos déV en la columna, a trads de una asocidm
directa con el perfil de intensidad en una imagen experirhenta

Basados en la exprési matenatica (2.37), se puede observar gii¢ es una carac-
teristica singular para obtener el valorden una correspondencia uno a uno.

En este caso particular, dondef no puede ser determinado con premisipodemos
usar una regre8n lineal para obtener la ram porcentual para un exceso a@®mos
espedicos, por ejemplo, el f = 100c podemos obtener el promedio estequabrico

para una columna.
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Capitulo 3

Holografia de Electrones

3.1. Introduccion

La holografa es unaécnica a partir de la cual es posible almacenar y reprodueir u
imagen por comparaan de dos haces capaces de generar udmpake interferencia
estable, este pdin de interferencia por su naturaleza contiene la inforomade am-
plitud y de fase de las ondas que al incidir sobre un mediagEtivo, son dispersadas
o reflejadas viendo alteradas sus carastieas iniciales. La imagen se obtiene enton-
ces, iluminando este patn con un haz que mediante un proceso de difta@lteran
sus propiedades y es capaz de reconstruir los frentes depoovinientes del objeto

aunqueeste ya no se encuentreiah

3.1.1. Antecedentes

La holografa de electrones fue inventada por Dennis Gabor en 1948 [f]eCabjeti-
vo de mejorar la resolugh de las imagenes de microscopia eldntica. Hasta 1948 la
microscopia elecémica hala llegado muy cerca de resolver las estructurasaas,
y adenas hala superado en cien veces el poder resolutivo de los mejareesto-

pios opticos, debido a que longitud de onda de De Broglie asocidda @lectrones
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altamente acelerados era de aproximadamente @ciend de Amstrong lo suficiente-
mente corta para definir dichas estructuras, sin embargestducon de una imagen
ad obtenida era limitada.

El limite tebrico de resoludin en ese entonces se estimaba et due era el doble
del necesario para resolver las estructuramatas, mientras que el limite gutico era
de 12 A. Ante este problema inherente a la fuente de electrones gblasaciones
presentes en las lentes del microscopio ebeito Gabor propone unadnica a la que
llamo holografa [7], cuyo objetivo era eliminar el efecto de las abernaegsobre una
imagen de alta resolum de microscopia eleénica.

Utilizando una muestra lo suficientemente delgada irradcaoh un haz de electrones,
tal que fuera transparente a ellos, algunos serian disiEy§er su estructuraG@hica

y algunos simplemente serian transmitidos, ganéose dsin haz de electrones objeto
(onda objeto) y un haz de referencia respectivamente, ¢ameinacon de estos dos ha-
ces generan el pa&in de interferencia que posteriormente seria grabado epaicala
fotografica. A este interferograma Gabor lo llamo holograma, palgbe proviene del
griegoholos que significa completo ya que en la reconstroicae los hologramas las
imagenes mostraban objetos completos, es decir, en ampliase y

La reconstrucdin de la imagen se llevaba acabo iluminando el holograma cdraz
de luz de una lampara de mercdricas las ondas difractadas por el interferograma
generan la imagen del objeto. En estétado, que se conoce ahora como holdgraf
en eje, los haces que generan el holograma son siempreateinger figura 3.1 a).
La onda edfrica generada por un objeto puntual se hace interferir naronda plana
llamada de referencia, ambas ondas se propagan en el mismestg caractstica

represento un problema en su momento pues en la reconétredstan dos inage-

L El proceso de reconstruéri era por retodosbpticos convencionales, para ello se amplificaba el
interferograma de tal manera que la luz pudiera ser subteple difractar cuando pasara a &avde
éste, dado que la longitud de onda de los electrones es musiar igue la de lampara de mercurio.
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nes del objeto traslapadas, como se ilustra en la figura 3lalnda que representa
el objeto, onda eséfica divergente, se traslapa con la onda conjugada (oréecas

convergente), que representa la imagen real del objeto.

Dtrjetn
X
5
rEferenn:iaT _‘\nI:‘I«}"-."-'-.*.\
»WH' N {'-'.'.
H ,..5.,....|||HHHHHH
| “cnnjugéﬂ'é ----- e
- ||||'||l"""|'l"" ¢
ohjeto AU ]HH “
puntual . W ,. /] I |r|'|'|||||||
ol ,,e
-.f{}’.r"rll
Holograma Holograma ’“fr"'f
I d =
a) b)

Figura 3.1: Holograma en eje de una ond@&gsé generada por un objeto puntual. a)
Registro del holograma; b) Reconstru@ti La onda conjugada forma una imagen real
del objeto puntual.

La fuente que Gabor utilizo en el proceso de reconstoucod era la adecuada pues
la calidad de las ifgenes era limitada en resoluciy nitidez. Queriendo mejorar
la tecnica hologafica en 1951 Mulvey grabo un holograma al que llamo holograma
de Fresnel. Emeste las ondas reconstruidas, mostraron detalles de édrede 1 nm,
limitado por la superposion de imagenes.

En 1960 Leith y Upatnieks con la inveaai del Bser perfeccionaron l&dnica ho-
lografica, en su retodo conocido ahora como hologeafuera de eje, utilizaron una
fuente hser para iluminar al objeto. En la produatidel holograma, el frente de onda
era dividido en dos, uno que iluminaba al objeto (onda ohjgteeparado a uangulo

6, un frente de onda de referencia, ver figura 3.2 a), la sup&ipo de estos dos frentes
de onda generaban el holograma sobre una placa &togr Al iluminar el hologra-

ma con un frente de onda igual al de referencia, Leith y Upltnmostraron que las

40



imagenes aparén perfectamente separadas, por el migmgulod con el que haia
sido separado el frente de onda inicial, ver figura 3.2 b),bydiea que la fuenteker

es altamente coherente lasdgenes eran perfectamente definidas.

abjeto

8 i
'l | ///// I

referencia
1El

"
|

referanc
|
|

E “'l.
Q ()
objeto Jij.gljﬂc'nnjugada
a) b)

Figura 3.2: Holograma fuera de eje de un objeto cualqui¢iegistro del holograma;
b) Reconstrucéin. La onda objeto esta perfectamente separada de la onel@dncia
y la onda conjugada, que forma una imagen real del objeto.

En microscopia eledbnica la &cnica hologafica con haces de electrones, se vio me-
jorada hasta 1968 cuandodifenstedt y Wahl inventan el biprisma electéisto, que
funciono como divisor de haz [8], para implementaré@artica de hologré fuera de
eje en el sistema del microscopio eléctico. Mollenstedt y Wahl, al igual que Gabor
utilizaron metodosopticos, para le reconstruéci de laimagen. Sin embargo lasige-
nes no eran del todo claras pues la coherencia espacial deriefde electrones era
limitada. La ventaja fue que las agenes en la reconstruéniya no estn traslapadas,

lo cual represento un gran avance erelenica hologafica con haces de electrones.

El primer resultado positivo de holografde electrones se produjo en 1979 cuando
Endo, Matsuda y Tonomura, aplicaron é&chica hologafica, para medir espesores de

parficulas de Berilio en hologramas tomados con un microscopi@hico equipado
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con una fuente de electrones coherente [9]. Hoyiarlalholograifa en el rang@pti-
co, con fuentesdser, ha sido ampliamente aplicada [1]. A escalas mibpsas con
fuentes de electrones, la aplicaide la €cnica hologafica se encuentra en desarrollo.
En este cajpulo se describe con detalle en que consistédaita de hologréi con ha-
ces de electrones fuera de eje y sus fundamentos, éamsbimuestran los hologramas
del NbsW150y4 Obtenidos con el Microscopio Elebétrico de Transmisin JEM-2010
FasTem a@scomo el nétodo de reconstrucmm mediante el Software Holoworks, fi-
nalmente retomando la idea de Gabor se muestra como se reejesolucdn en la
imagenes obtenida mediante e&ertica.

Comencemos por dar los conceptsdos involucrados en I&enica hologafica con
ondas electromagticas. Recordemos que el pésto de este trabajo es aplicar la
técnica hologafica utilizando ondas de materia (electrones), cuya rieaaaifiere de
las ondas electromagticas, sin embargo posteriormente veremos que es vabde] p
principio de superposioi? hacer una extensin de los conceptos eérminos de ondas

electromagéticas al caso de ondas de materia.

3.2. Conceptos hsicos de Holograifa

La técnica hologafica consiste fundamentalmente en el registro y recormsbicanto

del modulo como de la fase, de frentes de onda procedentesatgato iluminado con

luz coherente. Se trata por tanto de dos pasos, uno el edesstnformacbn compleja

y por otro lado la reconstrudm de esta informaén. Para el registro de informa&ci
compleja es necesario emplear algueenica que convierta estos valores en reales y
positivos, dado que la mayiarde medios de registr@l® responden a la intensidad de

luz. EI método usual para realizar esta transforracitiliza £cnicas interferogtricas.

2 El principio de superposion sugiere que la perturbéci instanknea en un punto en que pasan dos
0 mas ondas es la suma de las perturbaciones que prdoada onda separadamente, ver [1].
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Asi para conservar la informan de la fase se utiliza una onda de referencia que se
hace interferir con la que viene del objeto, y la intensidael sg registra corresponde a

la suma de los dos frentes.

3.2.1. Interferencia

El fenbmeno de interferencia, éptica, se define como una consecuencia de la@adici
vectorial de los campos electroma&gicos de dos o as haces de luz en la régi de

su intersecd@n [10]. Cuando dos haces se superponen, la intensidad egite e
intersecabn varia de punto a punto, entreaRimos que exceden la suma de las inten-
sidades de cada haz yimmos que llegan a ser cero cuando los campos son iguales
en magnitud y opuestos en dire@mai La interferencia es un fémeno caractéstico de
todo movimiento ondulatorio,dtese de ondas electromé&gjnas, aasticas o de mate-
ria (electrones). En 1801 Thomas Young re@kt primer experimento que demdsta
interferencia de la luz.

Para el propsito de este trabajo es necesario generar udmpae interferencia estable
en el que las diferencias de faseéesbien definidas, estd@® es posible si el pain es
generado por ondas coherentes o por lo menos parcialmédreaeate? ya que cuando
una onda exhibe completa coherencia, en ella es perfectametecible la conedn
entre la amplitud y fase de dos puntos sobre los frentes deaqunella conforman.
Consideremos el experimento de Young coganica interferoratrica y veamos adems
como a partir deeste es posible obtener la conditide coherencia elemental en la

técnica hologafica.

3 En el ag@ndice A se ha discutido la coherencia délarade electrones.
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Experimento de Young

En el experimento de Young se considera que una fuente dextamdida ilumina
una pantalla opaca con dos agujeros muy pagsielbicados en los puntas = d/2

y ¥, = —d/2, como se ilustra en la figura 3.3. Lasfiates andticas’® U(d/2,t)

y U(—d/2,t) originadas en los agujeros llegan al puntael plano de observami
(por simplicidad consideremos el caso unidimensional) lognretrasos temporales
t1 = ri/cy ts = ry/c, respectivamente. Consideremos que la distati@atre los
agujeros es mucho menor que la distangi&ntre la pantalla y el plano de observa-
cion, supongamos entonces que laaenaitica en el puntor se puede representar
como la superposion:

plano
de
observacion

pantalla

Figura 3.3: Experimento de Young

Uy(t) = CLU (11, t —t1) + Co Us(ra, t — 1) (3.1)

4 El campo ekctrico en el punta'se describe por medio de la fubnirealUu(7, t), que por simplicidad
se escribe en su forma compleja coli¢r, 1) = A(7,t)e'®Mei2m0t ad la sdial anaitica puede
representarse por la fulgei U (7,t) = f(7,t)e(m™0:t) dondef (i) = A(F,t)e’®™ se conoce como
sdial optica.
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dondeC; y Cs son constantes imaginarias. Entonces lairradianciateesgalen el punto
x medida en algn intervalo de tiempo finito que es largo comparado con eigede

coherencia;:

I2) = (| UOU0 P) (3.2)
— o 2<U1 t— U t—t1)>
+ | Oy <U2t—t2 t—t2)>

+ OO (U= 0)U3 (1) )

+ CfCZ<U1*(t—t1)U2(t—t2)>

Suponiendo que el campo de la onda es estacionario, para@ipdén en un punte’

en el espacio, se utiliza la furici de correlad@n:
L(7t) = (U U (T, t+ 7)) (3.3)

donder es una variable independiente’gs un paametro vectorial. Eptica la fun-
cion de correlad@n I'(7; 7) se llama fundn de coherencia. Cuando= 0, la funcibn

3.3 toma la forma:

D(70) = (| U 1) [*) = I1(7) (3.4)

donde!(7) es conocida como intensidégtica (media). As usando la definién 3.4,

es posible reescribir los dos primerésrhinos de la ecua@n 3.2 como:
Lz) = |G P(UE-0)F) (3.5)
Lz) = |G P (lUt-t) )

Para describir el campo luminoso en todo el espacio es pogiliizar la funcon de

correlacon mutua definida para todos los pares posibles de puntos,, es decir.

F(Fl,FQ,T) = <U<F1’t)U*(F2,t +T>> = F12(7'), (36)
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enoptica, la funodn I'15(7, 7; 7) se llama fundn de coherencia mutua. Por lo tanto

usando la definigéin 3.6, sobre la ecudm 3.2 se obtiene
I(z) = §L(z)+ L(z) (3.7)

-+ 0105F12($)

+ CTCQFU(ZE)
para las constant&s; y C, imaginarias, se cumple la relaci

C1C; = C7Cy =| C1Cy | .

Por esta raan, de acuerdo con la propied&d (7,7 : —7) = I} (7, 7;7) de la
funcion de coherencia mutua, la ecu@tiB3.7 se reduce a:

Por otra parte la forma normalizada de la fumcde coherencia mutua[l] denominado

como el grado complejo de coherencia, se define como

Flg(T)
FH (0)F22(0)

dondel';;(0) y I'55(0) son las funciones de auto-coherencia. Entonces la écud®

Y12(T) = (3.9)

puede reescribirse como

I(SL’) = Il(ZE) + IQ(ZIJ) + 2\/ 01C2Re{712<7'>} (310)

Que es la ley general de interferencia para luz parcialmsotierente. Si para todos
los puntos de la fuente y todos los puntos de lategle observadin se cumple la

condicbn:
(7"1 +7"/1) — (TQ + Té)
C

< Tey
donder, es el tiempo de coherencia, es posible escribir

Y12 I‘ Y12 ’ G.I'p(—iq)lg(’?')) (311)
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El angulo de fase de;,(7) se relaciona con la ecuéai 3.6 y elangulo de fase entre

los campos. SP12(7) = ag2 — ¢, entonces

Re(V12} =| M2 | cos[aua(T) — ¢ (3.12)

Entonces la ecua@n 3.10 puede expresarse como:

I(l‘) = Il<CC) + IQ(Q?) + 2\/ 0102 | Y12 | 008[0[12 - ¢] (313)

En esta ecuabn, I, (x)+1,(z) es la suma de las intensidades de cada fue2qéy;C |
T2 | coslana — @] es el termino de interferencia. La intensidad de franjasi@wariar

de punto a punto. Las variaciones&@stladas por el argumerito,, — ¢| y por el factor

| 712 |, mientras que las variaciones de fase de punto a punttrgise deben principal-
mente a los cambios enal cambiarnr, — ;). Los valores raximos y minimos de/ ()
se dan cuando el termino del coseno en la e€maBil3 es+1 y —1 respectivamente.

La visibilidad enz que se define como

I — I
V— max min 314
[ma:r + [mzn ( )

dondel,,.. €s la intensidad axima el,,;,, es la intensidad mima. En este caso tiene

la forma
2 Il(ZL’)IQ(ZE)
V(i) = —->"—- 3.15
( ) Il(ZE)—FIQ(.I) ‘712| ( )
Asi cuandol; = I, se obtiene que
V =] 712(7) | (3.16)

Es decir que la coherencia de la fuente repercute directaneana visibilidad de las
franjas de interferencia, \Bgara una fuente coherente, es decir, |= 1 se obtiene
franjas perfectamente definidas. Si por el contratig | = 0 no hay franjas, la fuente
es completamente incoherente. Finalmenté si| 712 | < 1 se hable de una fuente

parcialmente coherente.
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En conclusbn, se puede grabar un patrde interferencia estable utilizando como sis-
tema interferoratrico el experimento de Young. Entonces, si un objeto excadlo en

la trayectoria del frente de onda proveniente de la fugnta amplitud y fase del frente
cambian por la presencia del objeto. Supongamos que estsosgpuede representar-
se por la fundn compleja’, (7) = u,(7)e?°, la cual se hace interferir con el frente de
onda proveniente de la fuents de referencia respecto de la cual quedan registrados
los cambiosgsta puede representarse por la fanagomplejal/, (7) = u,(7)e'". En

un registro fotogafico de la distribu@n de intensidad del interferograma dada por:
I(z)=U,+U,+UU; +UU, (3.17)

dicho registro constituye el holograma. El segundo pasea&mstruir la imagen. El
holograma, en general puede verse como una rejilla de ditrafl], cuya transmitan-

cia esh dada por la ecuam 3.17, esta placa al ser iluminada con un haz como el de
referencia, por un proceso difractivo puede reconstrumigen. Veamos entonces en

gue consiste el proceso difractivo.

3.2.2. Difraccion

El efecto de difracd@in es una caractistica general de los fémenos ondulatorios que
ocurren donde quiera que una parte de un frente de onda yarsda,sonda materia o
luz, esé obstruida de alguna manera. Si al encontrar urachgi transparente u opaco
se altera la amplitud o la fase de una éegilel frente de onda, esto prodéitifraccon.
Los varios segmentos del frente de onda que se propagaralt del obsiculo inter-
feriran, produciendo aquella distribdai de densidad de enéaglenominada pain de
difraccion.

El holograma, al ser iluminado con un frente de onda, haz féeercia, lo difracta.

Al propagarse ras alh del holograma, da como resultado la siguiente distrisude
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intensidad:

I(2)U, = U,U, + U? + U?U; + U, (3.18)

donde los dos primerogtminos son constantes y forman el orden cero de diftacci
mientras que el terceetmino representa la imagen real del objeto y el cu@nmino
representa la imagen conjugada del objetd. ésscomo usando @odosopticos es
posible reconstruir una imagen, simplemente al recom&tériente de onda del objeto.

En la siguiente secth nos ocuparemos de dar los fundamentos declzida hologafi-

ca utilizando haces de electrones. Partamos del hecho degjakectrones tiene aso-
ciada una longitud de onda, dada po h/p, dondep es el momento del eleétn y

h la constante de Planck, [Capitulo 1]. Veamos entonces corm®@nda de electrones
cumple con el principio de superpogin de tal manera que dos haces son susceptibles

de interferir.

3.3. Holografia de electrones

3.3.1. Ondas de electrones

De las ecuaciones de Maxwell [11], la ecuacde onda para campos electroméetigos
se escribe como:

Vi = eua;—;b (3.19)
dondee es la constante diettrica yu la permitividad magetica del medio de pro-
pagacbn. Cuando se tiene dispeyeipuramente aktica, es posible asociar una sola
frecuenciaw a ¢ (7, t), por lo que puede suponerse que la féncde onda es de la
forma:

¥ = olicot) (3.20)
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de tal manera que esta ecu@atpuede reescribirse como:
V2 4+ k2 =0 (3.21)

dondek = ,/euw, y ¢ es la funodn de onda electromagtica soluddn de la ecua-
cion 3.21, conocida como la ecuanide Helmholtz, de tal manera que su modulo al
cuadrado esétasociado con fuerzasasicas.

Para el caso de electrones o de otrasigales en un potencial electrasto, la ecua-

cion de onda correspondiente es la ectiacie Schivdinger, que eétdada por:

h 0
—5 -Vt eV = —ma—f (3.22)

donde| ¢ | representa la probabilidad de encontrar a un éeatn una unidad de vo-
lumen bajo el potencial electré@sico V' (). En este caso el operador Hamiltoniano no
posee dependencia temporal alguna dado que, los operadefiesp(r) no dependen

explicitamente det, por lo que la solud@n general puede expresarse como:

P(rt) = (M) (3.23)

donde la parte temporal @t) = Ac’®/", siendoF la energa total del sistema y(7")
satisface la ecuawmn de valores propios independiente del tiempo:

V2(F) + %[E V(A =0 (3.24)

Si se define el iimero de onda como:

2me 5
K= 5B + V()

entonces se obtiene la ecuatdiferencial tipo Helmholtz:
V(7)) + k*)(7) = 0 (3.25)

Se ve entonces que las ondas asociadas a ldsipast satisfacen una ecuacicuya

estructura es ightica a la que satisfacen las ondas electrom@iacas. Una propiedad
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fundamental de las soluciones a tal eca@s que la suma de un conjunto de solucio-
nes es tamiin solucdbn, en érminos nds exactosy (") forma un conjunto completo.

Asi el principio de superposign tambén \alido para ondas de materia, el cual es fun-
damental en todo proceso de interferencia y difi@ccOcupemonos ahora del hecho

de que los electrones pueden interferir.

3.3.2. Interferencia de electrones

Un experimento pensado como lo llamo Feynman [12], es elrarpato de Young
con pariculas, y el cual se pensaba que no p@dealizarse pues el dispositivo in-
terferonetrico debeéia ser construido a escalas muy pdtage Sin embargo en 1968
Mollenstedt reprodujo el experimento de interferencia detednes usando como dis-
positivo interferongtrico un biprisma electrastico (de este hecho se hablara en la si-
guiente seccin), por el momento concentremonos en entender el procdeondacibn

de un patbn de interferencia de electrones.

El fenbmeno de interferencia de electrones se da mediante unsprecemulativo.
Consideremos un haz de electrones, que inciden sobre urdllpangaca en la cual
existen dos aberturas, tal como en el experimento de YouggnAs electrones pasan a
traves de estas aberturas, los pocos electrones que arribdacbden un determinado
tiempo, se observan como destellos bien localizados erslaipo de impacto de cada
electibn, agun Dlo electbn no aparece como una onda ensanchada, como en el caso de
las ondas electromagticas en el plano del detector, ya que estos se comportam com
parfculas, aunque diferente al comportamiento de undquaat chsica determinista.

La onda asociada a cualquier pamta es en realidad una onda probgdita cuya
intensidad describe la probabilidad de encontrar a laquéaten una posion dada, por

lo que la interferencia en el caso de electrones no estadasdd mutua interaaon de

estos, como en el caso de ondas electroretgas. Dado que todas las ondas asociadas
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tienen el mismo aspecto, es decir, representan la mismatadh@é probabilidad, los
electrones que llegan al detector llenan una distréoudie probabilidad coom, como
se ilustra en la figura 3.4, y al incrementar @hrero de eventos (electrones que llegan

al detector) se va formando la distribéwide un patin de interferencia.

Figura 3.4: Interferencia de electrones. En tiempos caltosxposidn pocos electro-
nes son detectados. Al incrementar el tiempo de exposag va formando un paéin
de interferencia con una distrib@ci de tipo cosenoidal.

Asi pues el un dispositivi que simule el experimento de Youmgiftna como un dis-
positivo interferongtrico para electrones. Tal es el caso del biprisma eleatros, el
cual funciona como un divisor del frente de onda de electoteda la importancia de

éste a continuaén se da una descrigii de su funcionamiento.
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3.3.3. Biprisma de Mbllenstedt

El biprisma electrosittico fue inventado por Gottfried Mlenstedt y Heinrich Dcker
[8] en 1953. Consta de un filamento de cuarzoxd@.5 um de dametro, y est co-
locado singtricamente entre dos placas aletas conectadas a tierra. El eje a lo largo
del cual se propagan los electrones en el microscopio électr es el ejeZ, en este

sistema, el eje del filamento esta en la diréndi” de acuerdo a la figura 3.5.

Vi(x.z)
i Biprisma
\'|
; ’ » X
j1%

Figura 3.5: Esquema del Biprisma electatito.

Cuando se aplica una voltaje al filamer#éste divide al haz de electrones en dos fuentes
virtuales coherentes que al propagarsesralb del biprisma son capaz de interferir tal
como un Biprisma de Fresnel [1].

La figura 3.6 ilustra la semejanza entre el biprisma de Frgsidiprisma electrositi-

co. En ambos casos se producen doggemes virtuales coherentes de una fuente pun-
tual colocada en el plano de simiatrlas cuales son capaces de superponerse cuando se
propagan ras alb del biprisma.

Para saber como es el proceso de divigie haz por el biprisma electrasto consi-
deremos primero el potencialéetrico alrededor del alambre que se genera al aplicar

el voltaje al filamento. El potencial puede calcularse madiacua@n de Laplace.
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Figura 3.6: Biprisma de Fresnel y biprisma electatisb.

d
s, |s |31
| /|
A "
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- X
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! \
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/ \
/ = \
/ \
! £ 1 Ay
1/ f‘ ¥ W

| A

holograma

Figura 3.7: Trayectoria del haz de electrones aésalel biprisma. Los eleéin es son
deflectados a uangulo~.
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En coordenadas tildricas la ecuadn de Laplace eatdada por:

=120 o

(3.26)
donded es el potencial escalar. Se ha supuesto que el potenciatinewvda direcdn

deY ni con elangulod, adenas se puede deducir que

7’((;—‘; =k (3.27)
dondek; es una constante, esta ecaagpor tener dependendi@icamente en puede
escribirse como una derivada total, de manera que se ohbtienecuadin diferencial,
qgue puede resolverse para encontfaentonces se tiene que:

V(r)= /OO % (3.28)

Para resolver apliguemos las condiciones

1. fuerade las placds = 0
2. en el interior del alambrg = 0

por lo tanto

b /{31 T

Vir)= | —=—k lng (3.29)
T

dondeb es la distancia desde el centro del alambre a cualquiendiatantre las placas,

T

ad las condiciones de frontera son:

dondeq es el radio del alambrely; es el voltaje aplicado al filamento, entonces:

—klln% =V (3.30)
_ Vi
o= In(a/b)



sustituyendo esta constante en la ecura8i.29, se tiene que el potenciaetrico entre

las placas es:
In(r/b
V(z,z) = Vflngaéb; (3.31)
donder = y/x2 + y2, por lo tanto:
In(v/22 + y2/b
Vi) = v ln(a/b?)J /) (3.32)

En presencia de este potencial los electrones del haz, dattddos a urangulo

~ (véase la figura 3.7). Para calcular eatggulo consideremos la trayectoria de un
electibn a traes de este potencial.

Los electrones de masa y con una velocidad, que pasan a tr&s del potencial
generado por el biprisma, son deflectados describiendoragactoria semicircular
cuyo radio puede suponerse Bssi F, es la componente normal a la trayectoria del

electibn, se tiene que:

RZ = —¢eF, (3.33)
donde
oV
E,=—
X ax7

Tomando un diferencial de trayectoria para calculaangjulo de deflecon:

gy 5 e V. (3.34)

R muv? ox

si el campo aplicado al biprisma es peijogy es pequio, y dy es mucho menor,

ad quey ~ 1 porlo queds ~ dz, entonces se tiene que:

PR
7_mvg Ox

(3.35)
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por lo tanto

v = [ (3.36)

= —dz

mv2 8x

£C2

mvg ln(a/b) /oo x? 4 2
2e Vs [z

= - 4 z
mv? In(a/b) o [x}

cuandor — x; se tiene que: = /b? — 2?, dondez; es la distancia del haz de

dz

electrones al alambre, por lo cual:

26Vf _1 b2 — mQ
=———"——1t ~ 3.37
7 mov? In(a/b) an [ (3:37)

cuandab >> z,; tenemos que:

2e Vf
N —— 3.38
7 mv? In(a/b) (3.38)
El espaciamiento entre franjas se puede obtener a partarfagita 3.7,
1 L+ L
s LA\ L+ (3.39)

g B 2vL
dondey es elangulo de deflecon y q. es la frecuencia de frenjas, por lo que ta@mbi

se puede obtener el ancho del holograma como:

L+

w=2yL —2 a (3.40)

dondea es el radio del filamento.

Resultados experimentales muestran el hecho de que al iexctari;, el espaciamien-

to entre franjas se haceas angosto, mientras que el campo de interferencia se hace
mas amplio. Esto puede observarse en la figura 3.8.

Lo cual no es de exti@r dado que, de la ecuani 3.40, si se aumenta el voltdj@,
aumenta edngulov, y por tanto el ancho del holograma. Hasta aqui hemos vig@gu
posible generar un pdtn de interferencia de electrones. Veamos ahora como saform

un holograma en el microscopio eléwiico.
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Figura 3.8: Interferogramas ele@ticos incrementando el voltaje en el biprisma. Al
incrementar el voltaj&’;, las dos ondas traslapadas incrementan el ancho y &imealt
mente el espaciamiento entre las franjas disminuye.

3.4. Holografia en el Microscopio Electidnico

Los hologramas se obtuvieron usando el Microscopio dleitto de Transmisin JEM-
2010FasTem, el cual esta equipado con un biprisma eleaticusyy una @mara CCD

para el registro de iagenes.
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El sistema para formar un holograma de electrones fueradssajl siguiente; la mues-

tra se encuentra del lado derecho del eje, definido como élptjeo. El biprisma se
coloca sobre la primer imagen producida por la lente olgietemo se ilustra en la fi-
gura 3.9. En la figura tamén se observan los dos frentes generados por el biprisma, el
frente objeto colocado del lado derecho del eje del micquscpel frente de referencia

del lado izquierdo. El pabin de interferencia derivado del traslape de estos doegent

esta por debajo del biprisma sobre una pantalla de obsérvaci

FEG

muestra
plano del objeto P

plano focal posterior . Y =L

biprisma
I D I

plano de la imagen ;

o=l g

holograma

Figura 3.9: Divisdn del frente de onda por la presencia de Biprisma eleétiost

La imagen que produce la lente objetiva es una imagen de HRTBtiamos discu-
tido en el captulo dos todo sobre este tipo deagenes, sabemos que depende de la
funcion de transferencia del sistema eledipiico. De manera que la imagen resultante

esta descrita por la furtm
U(z,y) =v(z,y) @ t(z,y) (3.41)

donde® representa la convolumi yt(x, y) es la funcdbn de punto extendido del siste-

ma electroéptico dada por la Transformada de Fourier de la foimcle transferencia.
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La onda objeto es deflectada por el biprisma y se superponer@onda plana de
referencia (que no ha sido alterada por la muestra), cuydtacthpodemos suponer
que esl, y cuyo factor de fase esp(—i27q. - ), de manera que la superpositcide

estas dos ondas asada por

[(z,y) = [U(w,y)+ e[ (3.42)
= | Y(x,y) @ t(x,y) + 2T |2

= 1+ [ Y(z,y) @ t(z,y) |* +[(z,y) @ t(z, y)le T + (2, y) @ t*(z, y))e> T

dada la discuéin sobrey(z,y) ® t(x,y) que realizamos en el caplo dos, ahora sa-
bemos que en esta fuidci se encuentran los cambios de fase y amplitud de la onda
objeto y tamb@én sabemos de la influencia del sistema elegptico sobre la intensi-
dad en la imagen. Dado que estos cambios queda registragest@ de una onda de
referencia en una imagen final, es posible corregir alguaadlds durante el proceso

de reconstrucéin. La distribuobn de intensidad del holograma&stada por

L (7) = 14 | ¥(2,y) @ ta,y) [P +2 [ ¢(z,y) @ t(z,y) | cos(27q. - 7+ (7)),
(3.43)
enésta, se encuentranr), que representa el cambio de fase dado por el potencial de

la muestra yA(7), que representa los cambiosn la amplitud de la onda objeto.

3.4.1. Muestra

La muestra debe ser especialmente preparada paraesteat Una rejilla de Cu se
cubre con una p&lula de un pdmero (Fomvar) desf@s se coloca una capa delga-
da de carbono (amorfo) con un vapor adecuado para formaciasifen el pdimero

finalmente la muestra es suspendida en forma de psquiculas sobre todo este

5 Cambios pequis, dada la aproximaim de objetos de faseeHil.
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sustrato. La figura 3.10 son dos microgaafen las que se observa la que las muestras

de Nb;sW13094 Y FeO estin en una re@n libre de sustrato.

Vacio

_ Biprisma
&m0l

nanotubo f . SO
FeO —ép» b

e

100 nm
[t ety

a)

Figura 3.10: La microgra a) corresponde a un nanotubo /de0O la micrografa b)
corresponde a una pamtila deloxido Nbg1W 13094, Obervese que en cada caso la
muestra esten una red@in libre de sustrato. El voltaje en el biprisma es cero.

En la figura 3.10, se observa la poéitien la que debe colocarse el biprisma como
primer paso para obtener un holograma. El biprisma debeastecado paralelamente

a la regon de la muestra de la cual se desea obtener un hologramaadeasera el
haz al ser dividido por el biprisma una parte @eatraviesa la muestra generando la
onda objeto mientras que la otra parbdosse propagar sin alteradn alguna, siendo

ésta la onda de referencia.

3.4.2. Condiciones experimentales para la obteram de hologra-

mas

Si el haz proveniente del objeto tiene una forma circularpesencia del potencial

generado por el biprisma, el haz no incide por completo sébrdificultando la di-
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vision, por lo que, es as favorable hacer, una iluminéai eiptica [13]. Es necesario
gue unarea ancha sea iluminaflaicamente en la diredm perpendicular al biprisma.
Colocando el semieje mayor de la elipse perpendicular aisbigr, de manera que la

presencia del campodaadtrico del biprisma no influye en la divisi del haz.

3.4.3. Metodo de reconstrucabn usando el Software Holoworks

La reconstruc@n esh basada en el ahisis nungrico de Fourier, el ®todo para la re-
construcadn esh completamente integrado en el Software HoloWorks progidvii-
croscopio electnico. Este software cuenta con las herramienta indisptesaara
realizar una reconstrudm adecuada. A continud@ci da una somera descripoidel
software y posteriormente se dan las herramienéaichs y los pametros que hay

que tomar en cuenta para el proceso de reconsfmicts los hologramas.

Software Holoworks

El software reproducedsicamente la difracth que sufre una onda plana u onda de re-
construcadn en un proceso hologfico6ptico convencional, donde el hologramalect
como una rejilla difractante [14]. Esto lo hace mediantedasformada de Fourier del

hologram& . Nosotros tenemos una imagen digital cuya distribueisé dada por
L (P) = 1+ [ (7)) @ t(7) [ +2 | (F) @ 1(F) | cos(2m G- 7+ ©(7)),  (3.44)

dondeg. es la frecuencia espacial de las franjasésta se tienen la suma de las inten-
sidades de la onda objeto y de referencia separadameaseframjas de interferencia
con una distribudn cosenoidal, con un cambio en fasedd€) y una amplitudA (7).
Esta distribudn de intensidad puede verse como una rejilla de difesccosenoidal

con periodaqy..

6 Ver agendice C
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Al aplicar la transformada de Fourier a la distrikuti3.44 se obtierfe

F@ = 5@ (3.45)
- H@ - T@ ® H'(@) - T (@)
+ 7+ 3) ® H@ - T(@

+ 07— q) @ H(q) - T°(q)

dondeH (q) = FT[4(r)] y ® representa convolumn. La nueva imagef’(q) es una
funcion compleja, cuyo modul¢ F(7) |, es desplegado en una imagen en la cual
la intensidad es real. La difraéei producida por nuestra rejilla esta dada por 3.45 y
consiste de tres partes: la diframcide la distribu@n de intensidad de una imagen
en TEM, la transformada de Fourier de la onda objeto cengadama fundn delta a

¢ = —q. Yy latransformada de Fourier de la onda objeto conjugadaamaen; = +4...

Las dos ultimas transformadas en la ecoad.45, contienen la informam de fase

y amplitud de la onda objeto y son conocidas como bandaslesgéestas son una
compleja conjugada de la otra. Por lo tanto ellas contiememisma informadin. Para
recuperar la informadn de amplitud y fase, se aisla una de la bandas por medio de una
apertura que se encarga de eliminar las frecuencias noddesseéadas por el termifio
T'(q) y que corresponden a las contribuciones de la abénasérica, por ejemplo,

tomemos el tercer termino de 3.45, entonces

H(q)-T(q) (3.46)

al multiplicar esta ecuan por7*(g) se elimina el factof’(¢), ad que la transformada

inversa queda como

TFH(q)] = v(7) (3.47)

7 Ver Apéndice C
8 Recordemos del cétplo dos que en el termin®(g) = TF[t()] se encuentra la contribwei del
factor de aberradn esérica.
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gue representa la onda objeto reconstruida. La onda ohjetteentonces representar-

se por:

[rec(f) == AreC(m eXp(Z(I)(F»? (348)

con

I... es laimagen del objeto reconstruido, donde la amplitudngtcoida es igual a la
imagen objeto salvo un factor constante.
Un punto importarte que hay que considerar es que la int@tsid una imagen digital
tomada con una&mara CCD, se obtiene en lugar de una fanaontinud () un
valor discreto dado por
(m+1/2)d  p(n+1/2)d
I = / 7)dxdy, (3.49)
(m—1/2)d J(n—1/2)d
dondem y n son rumeros enteros § es el taméo del pxel del CCD, el cual se asume
es del mismo tanfe y cuadrado. La importancia de aplicar una apertura empete®
de frecuencias espaciales, se debe a que los errores daddgstedan minimizados,
eliminando las frecuencias que ptr limitar la resolu@n en la imagen final [14].
Para ello el radio de la apertura debe ser menor que la digt@anen el espectro de
frecuencias.
Podemos resumir mediante la figura 3.11 étoalo para la obtena@n y reconstrucén
de holograma de electrones en un Microscopio Eb&ito de Transmisin. Un TEM
equipado con un ¢#@n de electrones del tipo FEG altamente coherente, sedruendi
muestra, de la cual se quiere obtener una imagen taflogr El holograma es produci-

do a partir de la interferencia de un frente de onda que icd@maa con la muestra, onda

9 Como en el caso de pellas fotogaficas, donde la intensidad es grabada de forma continua y la
eficiencia depende del tafii@de grano.
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objeto, y un frente de onda de referencia que en principioufre slteracbn alguna.
Este patbn de interferencia es grabado en uaaara CCD y transferido a la compu-
tadora, donde se hace el tratamiento adecuado para la tremei@ de la imagen. La
reconstrucdn se lleva acabo mediante eétado nunérico de Fourier. El iatodo con-
siste en tomar la imagen hol@dica digital y aplicar la transformada de Fourier. En
la imagen que resulta de aplicar la transformada de Foweggrettro de frecuencias
espaciales) es necesario hacer un filtrado de frecuenaiasoptener la imagen que
deseamos reconstruir. Se aplica el filtro y finalmente, nmeelia transformada inversa,

se obtiene la imagen reconstruida.

Figura 3.11: Sistema para el registro de un holograma fueesed
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3.5. Resultados

3.5.1. Hologramas delNb31W;15094

Alo largo de este trabajo se obtuvieron varios hologramdasd@auestradVb 41115094

a diferentes voltajes, en esta séccidlo se muestran los resultadoasrepresentativos

y en los cuales se evidencia la importancia de estaita en Microscopia Eleétni-

ca. La figura 3.12 es un holograma de la muestbg;11130q4. Para obtener este ho-
lograma se aplico un voltaje de 80 V al biprisma, suficiente mdtener franjas de
interferencia, la amplificabn a la que fue obtenido este holograma es de 50 nm. De
este holograma se toma y amplifica la zona marcada con eldecaaina imagen de
512x512 fixeles, obérvese que la resolu en la imagen por la presencia del campo
generado por el biprisma se ve limitada.

En la figura 3.13 se muestra la Transformada de Fourier degrerha deéxido com-
plejo Nb;sW1s094 de la figura 3.12. En esta imagen se observan los tres espectro
(bandas laterales), dados por la eca.45, estos se marcan comio, S~ respec-
tivamente gstas adeas se encuentran separadas con respecto del centro umaidista
q. indicando simplemente que cada transformada ha sido elakraese punto. Dado
que la separaén entre franjas estdada pos = 1/¢. en el espacio de frecuencias,
dama la separadn entre las tres bandas.

Las bandas laterales son la represebtade la amplitud y fase que se relaciona lineal-
mente con las propiedades del objeto. Son conjugadas, esetpivalen una a otra.
Por lo tanto, una de ellas, por lo genesal, se usa en la reconstruéoi Para evitar po-
sibles contribuciones del haz transmitido sobre la ondg@nae aplica una abertura a
este espectro, Blas contribuciones quedan eliminadas. La abertura débeantrada

al rededor dg. = 0 en una subimagen como se ilustra en las figura 3.13, paracs

complejoNbsW1s0y4. Finalmente en la figura 3.14 se observa como fue reconstruid
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Figura 3.12: Holograma del oxido complejd411150y4, Obtenido con un voltaje de
80 V aplicado al biprisma. El recuadro que resalta es unaificagion de 512x512
pixeles de una parte del holograma.

Figura 3.13: Transformada de Fourier del holograma de oXitlg1V130y4. El recua-
dro pequéo es la band&™ filtrada por una abertura circular de radjg,..
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el holograma de la figura 3.12 usando @todo nungrico de Transformada de Fourier
y cuyas operaciones son llevadas acabo mediante el Soft¥edoevorks. Obérvese
como al reconstruir el holograma de la figura 3.12 la resétuen la imagen de la fi-
gura 3.14 ha mejorado. En en una amplificaaie 512x512 pxeles se sgalan con una
marca negra los planosbamicos resueltos a trég de una reconstruéei hologafica.

Estos planos émicos en un principio (ver figura 3.12) no eran definidos.

Figura 3.14: Reconstrudm del holograma délxido complejoN b4 1W13094 mediante
la Transformada inversa de Fourier. En el recuadro amplificee observan los pla-
nos abmicos, marca negra, que fueron resueltos mediantrtada de hologré de
electrones.
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3.5.2. Holograma de un Nanotubo d&'eO

La figura 3.15 es un holograma de un nanotubé'd@, para obtener este holograma se
aplico un voltaje de 60 V al biprisma, en la imagen tadmbge observa una amplifica-
cion de la reghn marcada con el recuadro de 512x5b&fes, y sucede lo mismo que
en la muestra deVb,4111309,. La resolucbn se ve limitada por la presencia del campo
eléctrico inducido por el biprisma. En la imagen amplificadardeuadro, se obser-
va alguna estructura cristalina pero con poca definitambén se observan algunos

planos abmicos.

Figura 3.15: Holograma de un nanotubo HeO, obtenido con un voltaje de 60 V
aplicado al biprisma. El recuadro que resalta es una angaific de 512x512 peles
de una parte del holograma.

Se sigue el mismo procedimiento para el holograma de la f§ja& la transformada
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de Fourier de este holograma se muestra en la figura 3.16laetarlben se marcan

las bandas laterales.

Figura 3.16: Transformada de Fourier del holograma deltodsoaleF eO. El recuadro
pequéio es la band&a™ filtrada por una abertura circular de radig,, .

La imagen de la figura 3.17 es la reconstraoailel holograma del nanotubo d&O
mostrado en la figura 3.15. En la imagen de la figura 3.17 usknddgina de Holo-
works se puede observar una mayor resoluan el interior de nanotubo. Una ampli-
ficacion de 512x512 pxeles de la zona del recuadro evidencia que es posibleabten
una mayor resoludin del equipo utilizando la informam de fase a tras del biprisma
electroshtico. Ahora se pueden observar los plan@srétos en dos direcciones y los
dominios abmicos.

En general esta es la rutina que se debe llevar acabo patesteicodn del los ho-
logramas sin embargo cabe mencionar algunos aspeéttticos que deben tenerse en
cuenta durante el proceso tanto de obtem@omo de reconstrué@m de los hologra-

mas, los cuales mencionaremos en las siguientes secciones.
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Figura 3.17: Reconstrudm del holograma del nanotubo éleO mediante la Transfor-
mada inversa de Fourier. Una amplifidatide 512x512 ixeles de la zona del recuadro
se observa que es posible obtener una mayor resoluhora se pueden observar los
planos abmicos en dos direcciones, marca blanca, y los domin@siabs

3.5.3. Propiedades de las ondas imagen reconstruidas

La fiabilidad de la informaéin determinada por el atisis de la imagen depende del
grado de fidelidad de la onda reconstruida con la onda objd&almente/,..(7) =
I./(7) se cumple, es decir, con un contraste de frafjas 1, A,..(7) = Ayea(T)

Y &,...(7) = ®,.(7) €s decir la imagen reconstruida es una reproductiel de la
onda objeto. En nuestro caso el contraste puede suponerstadas las condiciones

de coherencia discutidas previamente.

71



Sin embargo existen varias discrepancias:

1. La onda objeto reconstruida se ve limitada, por ejemmpirestabilidades, por
la funcion de transferencia de lamara CCD y las propias interacciones del haz

de electrones con la muestra.

2. El radiog,.. de la apertura, usada para cubrir el espectro de la bandal late
el espacio de frecuencias, la cual determina la resmiuaraloga a la teda de
imagenes de Abbe [1]: para una alta resa@un@sta poda ser tan ancha como
sea posible. El radio &ximo de sensibilidad eg......, Sin embargogste es
dado por la distancia. del espectro central. En general el radio del haz central
[H(q) - T(q) ® H*(q) - T*(¢)] mide hasta el doble de las bandas laterales y en

particular de la band& (¢) - 7'(¢), por lo tanto se debe cumplir que

Qrec,max S % (350)

Para una amplitdd marcada es decir} = 1y por tantoF' T[A2] = §(¢), implica
que.

Qrec,max S qc- (3 . 51)

Usualmente un valor entre estos dos limites puede aplicBrsalgunos casos,

la parte que se use de la banda lateral no debe traslaparsth@oncentral, para
evitar perturbaciones en la informani por la presencia deste. Por lo tanto,

si por alguna ra@n ¢. esta limitada, el espectro de Fourier de la onda objeto
debe ser restringida tal que 3.50 y 3.51 se mamtenga; estldaterse bajo

el registro del holograma por medio de una abertura adearadéplano focal
posterior de la lente objetiva. En algunos casmscamente una parte que no se

traslapa con el haz central puede ser usada en la reconstruleor otra parte, es

10 Recordemos QU (§) = TF{y(7)} = TF{A(x,y)eV (=)}
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una desventaja usar grandes frecuencias portaggrpsrque eso implica tener
franjas muy estrechas las cuales s@srsensibles ante inestabilidadeg&smun,
se tendran que usar un mayokimero de pxeles en el CCD para cubrir el campo

de visbn.

3.5.4. Cantidad de informacbn en un holograma

Una medida adecuada para la Inforn@scde Fase contenida en la imagen esta dada

por

IF — Nyec _ 27TOinel ’
Oy /21 snr

(3.52)

dondeC;,,.; es el contraste debido a otras interacciones de los elestoam la muestra

y snr es la s@al a ruido del CCD. Esta ecuaa da el imero de jxeles recons-
truidos multiplicado por el valor de la fase distinguible wm rango[0, 27| para un
valor desnr seleccionado. Evidentemenid; es una constante dada por el sistema del
microscopio. Elunico paametro que depende del objeto es la redutciel contras-

te por las interacciones de los electrones con la muestcaatlesh relacionado con

su espesoil, mediante el camino libre medio en las interacciokgs por medio de
Cinet = exp(—d /2N iner)-

En la constanté F', d¢;;,,, puede ser adaptada a las necesidades por medio del campo de
visionw y la resolucdn ¢,,... Para un holograma de ancho dado es posible mejorar el
factoro®,;,, por medio de una abertura pedaeen la reconstruazn, lo cual incremen-

ta el imero de jxeles reconstruidos y por tanto reduce.a, a costa de un resolumi

lateralg,,q. -
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3.6. Conclusiones

En el desarrollo de este dago, pudimos adquirir las habilidadeschicas para la ob-
tencbn de Hologramas de Electrones. Aplicamo&tanica de Holograd de Electrones

a la muestra dedxido complejoNb,5W1309, Yy para la muestra deeO.

De los hologramas obtenidos con el Microscopio Efetto de Transmisin JEM-
2010 FasTem del Instituto dédtca de la UNAM, se eligieron y estudiaron los holo-
gramas ras representativos. En la seéatide “Resultados” de este éapgo, mostramos
las imagenes obtenidas a lo largo de los experimentos. Em#xplicamos, como al ir
aplicando el proceso de reconstruxgilas indigenes van mostrando diferentes detalles
de la estructura de la muestra. Es importante recalcar guredgenes mostradas en es-
te captulo, son representativas en el proceso de reconstmicas que futuros trabajos
podian tomar como base las &agenes adqipublicadas para poder elegir un holograma
adecuado y al mismo tiempo una buena reconstbuacci

Tambén encontramos que no todas las observaciones fueron gentds y que la
generadn de imagenes hologfficas de electrones depende de factores como la ilumi-
nacbn de la muestra.

Encontramos que la parte experiment@simportante es sin duda la ilumin@eidel
biprisma electrosttico. La iluminacbn debe tener formaigtica, con el objetivo de
minimizar efectos del potencial generado por el biprisma.

La importancia de usar é@xido complejoNb;WW1509, para estaécnica se evidencia
cuando se reconstruye el holograma obtenido. Mediante fev&e Holoworks, fue
posible reconstruir el holograma d&lb,s1/1309, Y mostrar que la resolu@n en las
imagenes reconstruidas mejoraba.

La parte térica para la reconstrud@r del holograma, fue llevada a cabo por rutinas del

software Holoworks, en este daydo explicamos detalladamente la partertea para la
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reconstruc@n del Holograma. Unalculo de los parametro queda como trabajo futuro.
Holoworks simplemente es la implementatinunerica tanto de la transformada de
Fourier, la deconvoludn de imragenes y la aplicagn de diferentes filtros en el espacio
de frecuencias, tambm llamadas aperturas. Estas aperturas deben teneametdd
menor que el espectro central en laimagéiiq) |, para evitar posibles contribuciones
deéste, que limiten la resolu en la imagen reconstruida.

Tambien se encontro que elimero de pixeles de laamara CCD, es importante pues
éste limitaa en rumero de franjas de interferencia que pueden ser grabadagamnpo

la informacbn contenida en el holograma se adéimitada.

Debido a que en el laboratorio de microscopia no se teniaiexpéa en el uso de esta
parte del software, este trabajo sirve sin duda como basdrnadnajos posteriores.
Tambén pudimos concluir, que a partir de la ecdac?.13, se pueden obtenerage-
nes de mejor resolu@n sin tener que aumentar el voltaje de acelérade los electro-
nes en el microscopio. El voltaje de aceleoagpara el caso del Microscopio Elemti-

co de Transmigin JEM-2010 FasTem esta limitado a 200 KeV. De la misma egnaci
existe otra posibilidad de aumentar la resdbaciesta posibilidad incluye la utilizami

de un corrector de aberraciones. Earica de holograd en este sentido funciona co-
mo correctora de aberraciones, pues se observa que ladiésoén la imagen final
se mejora sin tener que cambiar el voltaje de acel@nacuantificar el p@ametro de
aberradbn esericaC, esta fuera del alcance de esta tesis. La caractedizaeC, se

propone como trabajo futuro.
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Capitulo 4

Conclusiones Generales

Este trabajo permibi no $lo comprender uno de los concept@sigos deikica mo-
derna, la dualidad onda-pamtla, sino tamk&n una aplicaéin real.

La formacbn de inagenes en el Microscopio Elegtico de Transmisin, tuvo una de-
pendencia fundamental del fameno onda-paitula, ya que cuando un eleatrexhibe

un comportamiento ondulatorio, es posible formar una imagpeHRTEM y Holograia

de electrones. Mientras que para formar una imagen con SHEKDF, fue necesario
recurrir al comportamiento corpuscular del eléntr

La técnica de observam HAADF no exige tener una fuente altamente coherente. La
muestra utilizadalNb,5W1304,4, €s ideal para aplicar l&tnica HAADF dado que las
componentes amicas dan como resultado una diferencia de intensidadasreagen,

a partir de la cual, fue posible validar la refatisemi empica, que sirve para contar

el nUmero deatomos en dominios columnares. En HAADF, el detector esatbifa
fundamental, ya que con la fuldci de respuesta en el cintilador fue posible proponer
la relacbn semiempica. Con estaécnica es posible obtener inform@gigumica en
materiales cristalinos y amorfos. El resultado mostradeste trabajo es de particu-
lar aplicacon en materiales cristalinos, en los que ahora se pueddaratdunimero

de atomos en dominios columares, complementando el trabagadeterizadén de
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materiales.

Por otra parte en l&tnica de Holograé de Electrones se observo que la coherencia de
la fuente juega un papel importante y es un factor decisiva @i&xito en la obtenéin

de hologramas. En Hologiafde electrones es necesario contar con una fuente alta-
mente coherente, lo cual en nuestro caso, no represenionimgblema, puesto que el
Microscopio Electbnico JEM-2010 FasTem tiene unfitan de emigin de campo, del
cual se obtiene un haz de electrones temporal y espaciamoenerente.

La muestra déVb,( 118094 NOS permitd realizar las primeras observaciones en el Ins-
tituto de Hsica de la UNAM con laé&cnica de Holograé de Electrones. Experimen-
talmente se encoritrque la iluminadn elptica es un factor desicivo en la obteniti

de hologramas. La iluminamn del biprisma electrogtico debe ser gitica ya que la
presencia del campoéadtrico hace que el haz sea fuertemente perturbado.

Utilizando el Software Holoworks, fue posible estableass tutina de reconstrudni

de hologramas la cual es importante pues no existe refarda@ste @todo de recons-
truccion. Finalmente se encobtgue mediante estadnica es posible mejorar la reso-
lucion en una imagen sin necesidad de cambiarpatro del Microscopio Eledinico
como voltaje de acelerdwi o incluir componentes como lo es un corrector de aberra-
ciones. Estaécnica es aplicable a materiales méiigos y queda abierta la inclasi

de este tipo de materiales. Finalmente, con este trabagmmmonamos una base ex-
perimental que permitr aplicar la &cnica de Hologré& de Electrones a este tipo de

materiales.
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Apendice A

Coherencia de una fuente de electrones

Los electrones que emergen de un filamento, son emitidos &mynam variedad de
estados de @nticos, esto es, poseen un rango de éasrdiferentes descrito apro-
ximadamente por la distribum de Maxwell. Movéndose d@smismo en direcciones
diferentes y siendo emitidos desde distintos lugaresatedo. Discutamos antes que
nada, la propaga@n de la funddn de onda asociada a un eléctia traes del espacio
libre. Seay (7, t) dicha funcon, de manera que satisface la ecaade Schidinger:

oY(r,t)

Hy(rt) = —(h/i)T, (A1)

dondeV (7) = 0. Si suponemos conocida(r) en un plano: = 0 y se nombrar; el
radio vector que describe la posinide un punto P cualquiera en este plano, de tal
manera que:

[10(7)] =0 = Yo (7%), (A.2)
entonces se obtiene a partir de la formula de Rayleigh-Sofaler funcion de onda
Y(r),enz >0

ik|F—7s|

@/J(f) = —2/@[)0(7?5)%6 [7=7s] dQ(FS), (A3)

siendoo una regdn en el plana = 0. En &rminos fsicos,o es el taméo de la fuente.
Esta expregin se satisface ampliamente bajo condicionéstpras. Para un microsco-

pio electbnico cuyo potencial de aceleranies de 200KeV, el numero de onda de un
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election es del orden de:
k= —
)\ )

con) = 0.027 4, lo que implica que
k=23272102m™1,

de tal manera que se cumple la condlicik | 7 — 75 | > 1. Desarrollando el denomi-
nador comoj 7 — 7 |2 | 7 | = z a partir del teorema del binomio, mientras que para

el exponente usamos la aproxintatide segundo orden:

IS ]

P | Fy | =7 ap = | F| — 7 -

donde se obtiene la aproximéani

o

_ 9 ikz ]
() = %/wo(ﬂ)e”“ = d (7)), (A.4)

la cual da la fundin de una onda en el plano# 0. Normalizando eétfuncion, ¢ (7)

puede reescribirse como:
—2ike™ S\ L 2T 2
0l = = [ e ), (A5

Partiendo de este resultado, supongamos que los elecsomemitidos desde diferen-
tes lugares delatodo con diferentes tiempos, de tal manera que remegirrelacio-
nados, esto es que sean incoherentes, obtenienddeamanera natural, la condici
de coherencia para la fuente de electrones a partir de l&fude coherencia mutua
[11]. Fijandonos en un punto sobre la fuente de electrones y llamarelosector de
posicbn.
Se denomina ensemble al conjunto de todas las funcionesddecompatibles y supo-
niendo que) (7, t) es una fundn de onda. Las oscilaciones de un par de puRtos
P, pertenecientes a la fuente @stcaracterizadas por la fubai de coherencia mutua
como:

F12(0) = <U1(t) ‘ U2*<t)>v
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de tal manera que una medida de la incoherencia de la fueatke mitenerse a partir

de la expredin:

((F, t) | * (P, 1)) = T(7)8 (7 — 7)(t — 1), (A.6)

que no es otra cosa que el promedio del ensemble, digmdese refiera a la distribu-
cion de intensidades a tr@s de la fuente.

Notese sin embargo que en nuestro caso, la coherencia témpageega un papel
importante, dado que en microscopia el@cica, al tomar como ejemplo, un tiempo de
observadn deAt = 1 s, ladisperson At de la enera, estimada a partir del principio

de incertidumbre es:

h
AFE & x ~ 62107 1%V,

lo cual indica que se tiene una coherencia temporal denttmdscho de energs de
6x10~1¢, es decir, que el haz es altamente coherente temporalnzshta,ecuacbn

A.6, se reduce a:
(D(Ts) |7 (7)) = 1(7)o (7 — 7). (A7)

que enérminos de la funén de coherencia mutua se escribe como:

D7, 7)) = I(7s)8 (7 — 7). (A.8)

s

Para calculaf'(7s, 7.), de la ecuadin A.5 sabemos cual es el valor dér;), por sim-
plicidad tomemos = 0 como el plano en el que se encuentra la fuente; de manera que,

la funcion de coherencia espacial mutua en el plaro z, en un punta?, sea:

Lo(7o,70) = {ho(To) | ¥5(7)) (A.9)

—y

ond -_— 4‘,."7‘./.
= 4k%22 Do (7, 7 )e™ 2™l T0=mmol g2 g2 !
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pero la integral sobre es/(7)
Lo(7o, 7p) = 4k 22/ I(Fy)e™ 2mim (o=l g2 . (A.10)
of
Notese qud’ (o, 77,) sOlo depende de la diferencig — 77, esto es del tanii de la
fuente, por lo que un valor peqgie de esta diferencia indica que un filamento emite un

haz casi puntual, mejorandoi é& coherencia espacial.
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Apendice B

Parametro de impacto en la dispersn
de Rutherford

Se calcula larelabn que existe entre @hgulo de disperénd y el paéametro de impac-
to b, remplazando las paculas alfa del experimento original por electrones, asadn
que elangulo de disperéitt es pequio. La figura B.1 muestra la trayectoria hip@iib
ca que describe un eleotr que es deflectado por el campo elechtisd de uratomo.
En aldin instante, el eleddn es atrado hacia el aicleo con la fuerza electr@tica dada
por:

Z 2
F= k:r—i (B.1)

dondek = 1/(4meo). Durante la trayectoria, esta fuerza varia en magnitudecdivn;
este efecto neto debe ser obtenido por la integresobre la trayectoria del eleatr.
Sin embargojinicamente la componenteale la fuerza, es responsable de la deflei

angular y su componente es:

kZe?

72

F,=Fcosf = cos 3. (B.2)

La variables representa la diredzn de la fuerza, relativa a el eje Del triangulo

AN FE, se tiene que ¢l es pequigo

rcos 3= AN ~ b,

L Esto es cierto para la mayarde los electrones, si su eniergirética es alta
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Figura B.1: Trayectoria de un eleatr E con un pametro de impacto b relativo a un
nicleo abmico N sin apantallamiento, cuyo campo electitieb causa que el eleotr
sea deflectado uangulof, con un ligero cambio en su velocidad @ea v, .

dondeb es el paametro de impacto de la trayectoria inicial. Sustituyendorpen la

ecuacbn (B.2), tenemos que

kZe? . dv,
pr— F pr— —
72 cos” (3 r=m I

(B.3)

dondem = yym es la masa relativista del eleotr, aplicando la segunda ley de Newton
para el movimiento en la dired@m x. La velocidad del elechn v, (resultado de la
deflexbn) es obtenida al integrar la ecuati(B.3) con respecto al tiempo, sobre la

trayectoria del electn

dat
_ / {CZ)Z /%} dz
@
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En la ecuadn (B.4), se ha remplazado la integral con respecto del tiggopta inte-
gral con respecto a la coordenaddel electdn, por lo cual, se puede integrar sobre el
angulos. Debido a que

z=(EN)tan§ ~ btan 3

entonces

d
RSPy bsec? 3.

dp
Usando esta rela@mn en la ecuadin (B.4) y haciendo uso de la ecuawi(B.3) para

sustituir pordv,./dy, v, puede ser escrita completamente&minos de3 comouUnica

variable:
F,1
Vy = /——bsec2ﬂdﬁ (B.5)
m v,

kzZe* .
= / ‘ cos® B sec? 3dp.
bmu,

Del triangulo en la figura B.1 tenemos que
v, = v1 cos b ~ vy,

parad pequéo. Tambén, para estos valores tenemos gque: vy, debido a que la dis-
persbn elstica causanicamente paqii®s cambios en la enéegcingtica del electin.

Ahora bien, sabemos que

entonces, de la ecu@ci B.5 tenemos que

kZe
w o= |3 © cosBdg (B.6)

MUy

donde se ha limitado la integrala= —7/2 (un electdn localizado lejos delircleo

pero aproxinandose) y5 = +7/2 (un electbn alejado de iacleo y aleindose aun
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mas). Finalmente, se obtieneaglgulo de disperén # del paralelogramo (o triangulo)

del vector velocidad en la figura B.1, usando el hecho de que

Vg Uy
0 ~tanf = — ~ —,
(0 Vo

para obtener

kZe?
bmuvs

5 k:Z€22 |
ymovib

0 ~ 2

Usando una aproximamn no relativista para la enéegcirética de un electm

1
Ey ~ —muv?

Y

la ecuaddn (B.7) nos da
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Apendice C

Transformada de Fourier del
holograma

Con la teora de difracadn se puede predecir el comportamiento de los frentes de onda
al iluminar un obsiculo y propagarse libremente. Fraunhoer propuso quessireste
de onda se propaga una distancia muy grande comparada eond@btdel obsiculo,
la ecuaddbn que describe el comportamiento del haz ségerpresar por medio de:

ikz .
Uz, y,z) = ;Z /U(iUo,yoyO)B;Z(z_$°)2+(y_y°)2d$0dy0 (C.1)

dondeo representa los limites del olasulo. Si se desarrollan los binomios de la inte-

gral de difracadn se obtiene

ikz . o] - :
Uz,y,z) = (;\Zeéi(xzwrz)/ U (0, yo)e2™ (3= 70 35%0) dg dy, (C.2)

o0

Asi la difraccibn de Fraunhofer se puede obtener a partir de la TransfordeaBaurier

escalada, y excepto por unos factores de fase constante,

donde la fundn U(7,) se conoce como funmn de transmitancia y es la fuiba ma-

tematica que describe la geonietdel obsiculo. La ecuaéin C.3 es de suma importan-
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cia porque simplifica el alisis materatico de la difrac@n e indica que para conocer
el paton de difracadn de cualquier obatulo iluminado con un frente de onda plano
solo es necesario obtener la transformada de Fourier densidfude transmitancia.

En esta tesis se graluna rejilla hologafica que si se iluminara con un haz léste se
difracta produciendo tres puntos brillantes sobre unagiarde observadin [1]. Sin
embargo en nuestro caso la rejilla noésiuminada, el Software Holoworks, se encar-
ga de simular este proceso. Para comprender la foomats estos puntos brillantes,
consideremos que la rejilla pueden relacionar con undareg difracodn.

Asi entonces la distribuen de intensidad o fungh de transmitancia de nuestro inter-

ferograma esta dada por:

Inoi(7) = 1+ | 9 (F) @ t(7) [* +2 | ¥(F) @ ¢(7) | cos(2m .- 7+ (),  (C.4)

esta distribudn de intensidad puede verse como una rejilla de amplitudinancho
finito, pues la distribud@n en el interferograma es finita, el periodo de esta refildee

4e-

Podemos utilizar las siguientes propiedades de la Transfdet de Fourier

TF{1} = 6(q) (C.5)
TF{e"'"} = §(7 F q.) (C.6)
TE{fi(MN}-TF{f(M} = Fi(q) ® F(q) (C.7)
entonces
F(q) = TF{1} +TF{(¢(F) @tr) - ¢*(F) @ (7)) } (C.8)

+ TF{(y(F) @ t(7))e 7%}

+ TF{(() @ #()e™ "7}
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utilizando las propiedades definidas en C.5, y dado que lasfoanada de Fourier es

una operadin lineal se tiene que

F(q) = (@) +[H(q)-T(q) @ H(q) - T"(J)] (C.9)
+ 0(7+q) ® [H(q) - T(])]

+ 0(G—q) @ [H'(q) T'Q)

este es el espectro en el espacio de frecuencias de lautigirilmlada por la ecuami
C.4. Aqu se ha desarrollado la matética, en el cajpulo tres se da la interpretaci

detallada de los tres espectros.
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