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Abstract: TRANSMISSION KIKUCHI DIAGRAMS AND CONVERGENT 
BEAM DIFFRACTION  PATTERNS  OF EPITAXIALLY  EVAPORATED 
COPPER LAYERS 

High-grade single crystal layers are produced by eva-
porating high purity (> 99,999%) copper on freshly 
cleaved (100) NaCl faces in vacuum of 10-3 Pa at a 
deposit ion rate of 1 nm/sec. The electron dif fract ion 
patterns of  sel f -support ing f i lms 90-250 nm in thick-
ness show sharp Kikuchi l ines for specimen areas more 
than 2 µm in diameter i f  during evaporation the sub-
strates are maintained at temperatures between 300 and 
380 °C for rocksalt  cleaved in air,  or between 220 and 
250 °C for rocksalt cleaved under high vacuum. Kossel-
Möllenstedt patterns were taken at 200 kV accelerat ion 
vo l tage,  a  probe d iameter  o f  130 nm, and an aper ture 
o f  1 .5 ·10 - 2  r ad .  Va lues  f o r  f o i l  t h i ckness  ob ta ined  
from Kossel-Möllenstedt patterns and Michelson inter-
ference measurements are in good agreement. 

Kurzfassung: Schichten hoher Einkristal lgüte wurden 
durch Aufdampfen von 99,999% reinem Kupfer auf fr isch 
gespaltene (100)-NaCl-Flächen bei einem Vakuum von 
10-3 Pa und einer Aufdampfrate von 1 nm/s hergestel l t .  
Die Elektronen-Beugungsdiagramme freitragender, 90 bis 
250 nm dicker Filme zeigen scharfe Kikuchi-Linien für 
Objektbereiche von über 2 µm Durchmesser, wenn während 
der Bedampfung die Substrate auf Temperaturen zwischen 
300 und 380 °C für an Luft gespaltenes Steinsalz, oder 
zwischen 220 und 250 °C für im Vakuum gespaltenes 
Steinsalz gehalten werden. Kossel-Möllenstedt-Diagram-
me wurden bei 200 kV Beschleunigungsspannung, 130 nm 
Sondendurchmesser und einer Apertur von 1,5·10-2 rad 
aufgenommen. Die aus Kossel-Möllenstedt-Diagrammen 
berechneten Dicken der Schichten st immen gut mit Meß-
werten im Michelson-Interferenzmikroskop überein. 

Anschrif t   des  Verfassers: 
Dr. Robert Schwarzer, Inst itut für Angewandte Physik der 
Universität,  Auf der Morgenstel le 12,     D-7400 Tübingen 
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1.  E in le i tung:  Sei t  der  Arbei t  von L.  Brück /1 /  ersch ienen zahl -
re iche Veröf fent l ichungen zur  Epi tax ie  von Meta l laufdampfsch ich-
ten auf  A Ika l iha logen id-Subst ra ten.  D ie  Ergebn isse s ind  n ich t  
f re i  von Widersprüchen.  E ine Klärung der  Vorgänge be im epi takt i -
schen Kr is ta l lwachstum dür f ten ers t  Untersuchungen unter  UHV-
Bedingungen br ingen.  Es se i  auf  d ie zusammenfassenden Ar t ike l  
von Pashley /2,  3 / ,  Mat thews /4 /  und Grünbaum /5/  verwiesen.  
Durch Aufdampfen hergeste l l te  E inkr is ta l l f i lme s ind für  Unter -
suchungen im Elekt ronenmikroskop besonders geeignet .  Es ent -
s tehen großf läch ige Einkr is ta l le  konstanter  Dicke,  d ie s ich in  
we i ten Grenzen f re i  wäh len läßt .  Der  präparat ive Aufwand is t  
ger ing.  Dagegen kommen in  der  Natur  nur  wenige Einkr is ta l le  be-
re i ts  in Form durchst rah lbarer  F i lme vor  oder  lassen s ich durch 
Spal ten h inre ichend dünn präpar ieren.  Von massiven Einkr is ta l len 
abgetrennte und anschl ießend mechanisch,  e lekt ro lyt isch oder  
durch lonenbeschuß gedünnte Objekte ze igen häuf ig  e inen ke i l -
förmigen Dickenver lauf  an den durchst rah lbaren Rändern der  
"Fenster" .  S ie  s ind daher  z .B.  für  Untersuchungen im konvergen-
ten Elekt ronenbündel  nur  schwer  zu verwenden.  

2 .  Versuchsaufbau und Präparat ion der  F i lme:  Die Epi tax ieschich-
ten wurden in  e iner  konvent ionel len Hochvakuum-Aufdampfanlage 
hergeste l l t .  Mi t  e iner  Öld i f fus ionspumpe von 500 l /s  Saugver-
mögen wurde e in  Enddruck von 10 - 3  Pa er re icht .  A ls  Subst ra te  
d ienten quader förmige NaCl-Einkr is ta l le.  D ie Ste insa lzsubst rate 
wurden in  Pet r ischalen ge lager t .  Zur  Erhöhung der  Luf t feucht ig-
ke i t  wurden d ie  Deckel  mi t  e in igen Tropfen Wasser  benetz t .  D ie 
Spal t f lächen hat ten e ine Größe von etwa 1 cm2 und befanden s ich 
12 cm über dem Aufdampfschi f fchen. Mit  e iner Widerstandsheizung 
und einem Thermoelement konnte d ie Substrat temperatur auf  ± 5°C 
e ingeste l l t  werden.  Unterha lb  der  Subst ratober f läche befand s ich 
in  3  mm Ent fernung e ine Düse zum Ein lassen feuchter  Luf t .  A ls  
Aufdampfgut diente 99,999% reines Kupfer, das aus einem Wolfram- 
Schi f fchen verdampf t  wurde.  Die Aufdampfrate  wurde mit  e inem 
Schwingquarz-Schichtd ickenmeßgerät  auf  1 nm/s e ingeste l l t .  D ie 
Dicken der  abgelösten Schichten wurden zusätz l ich mi t  e inem 
Interferenzmikroskop nach Michelson gemessen. Sie lagen zwischen 
90 und 250 nm. Nach der Bedampfung wurden die Substrate zur Ver- 
meidung e iner  Oxidat ion der  Kupfersch icht  noch im Vakuum auf  
Zimmertemperatur abgekühlt .  Der Kupferf i lm wurde in Quadrate von 
2 mm Kantenlänge ger i tz t ,  und das Subst ra t  in  e ine Petr ischale 
gesetz t .  Dann wurde dest i l l ie r tes Wasser  b is  an d ie  Oberkante 
des Ste insa lzes e ingelassen.  Beim Auf lösen des Salzsubst ra ts  
sch iebt  s ich das Wasser  unter  d ie Epi tax ieschicht  und hebt  d iese 
ohne erkennbare Ver formung ab.  Die auf  der  Wasserober f läche 
schwimmenden Kupferquadrate wurden mittels einer Öse von 3 mm 
Durchmesser auf dem eingefangenen Wassertropfen abgehoben und 
auf  geätz te  Objekt t rägernetze von 30 µm Maschenwei te  gesetz t .  
D ie  Trägernetze lagen auf  F i l terpapier ,  das zur  Senkung der  
Ober f lächenspannung mi t  Wasser  und Alkohol  angefeuchtet  war .  
Die F i lme spannten s ich ohne Rißbi ldung über  d ie  Netze.  Die 
f re i t ragend präpar ier ten F i lme wurden n icht  getemper t  und in  
einem Zeiss Elektronenmikroskop EM 9 bei 60 kV Beschleunigungs-
Spannung untersucht .  Der  zum Beugungsbi ld  be i t ragende Objekt -
bereich wurde mit te ls einer Feinbereichsblende auf 2 µm im Durch-
messer beschränkt .  

3 .  Transmiss ions-Kikuchi -Diagramme an Kupfer -Epi tax iesch ichten:  
In  e iner  e rs ten Versuchsre ihe  wurden d ie  Subs t ra te  unmi t te lbar  
vor  dem Bedampfen an Luf t  gespal ten,  bere i ts  während des Evaku-
ierens auf  d ie  jewei l ige Temperatur  gebracht  und dann bedampf t .  
Be i  e iner  Subst rat temperatur  von 240 °C t re ten punkt förmige 
Braggref lexe auf .  S ie  s ind von s tern-  und kreuzförmig angeord-
neten Sate l l i ten begle i te t .  D iese weisen auf  e ine ausgeprägte 
Z wi l l i ngss t r uk tu r  h in  / 3 ,  6 / .  Be i  290  °C  e rsche inen  K i kuch i -
Bänder ,  d ie  s ich be i  350 °C (F ig .  1a)  in vo l ler  Schär fe ent fa l ten 
und auf  e inen Einkr is ta l l  hoher  Güte h inweisen.  Wird d ie Subst rat -
temperatur  während des Bedampfens höher  gewähl t ,  so t re ten d ie 
K ikuchi -Systeme immer mehr  zurück,  b is  man bei  450 °C nur  noch 
e in  schar fes Punktd iagramm erhäl t .  
Wird das Ste insa lz  im Hochvakuum gespal ten,  so s te l l t  s ich d ie  
Ep i tax ie  bere i t s  be i  t ie fe ren Tempera turen e in  /6 ,  7 / .  Eine 
n iedr ige  Subst rat temperatur  is t  wünschenswer t ,  da dann die  Auf -
dampfschicht ,  be im Abkühlen in fo lge untersch ied l icher  Wärmeaus-
dehnung von F i lm und Subst ra t  weniger  s tark  be lastet  wi rd .  In  
e iner  zwei ten Versuchsre ihe wurde das Ste insa lz  nach Erre ichen 
der  gewünschten Temperatur  im Vakuum bei  5·10- 3  Pa gespal ten 
und nach e iner  Wartezei t  von 3 min bedampf t .  Für  130 °C Subst rat -
temperatur  erg ib t  s ich e in  ausgeprägtes Texturd iagramm, das b is  
200 °C in e in  schar fes Punktd iagramm zur  <100>-Or ient ierung 
übe r geh t .  Fü r  230  °C  ( F ig .  1b )  t r e ten  K i kuch i s ys teme  au f .  Ab  
280 °C s te l l t  man neben verbre i ter ten Punkt ref lexen mi t  k reuz-
förmigen Begle i tern e ine zunehmende Textur  fes t .   
Sehr  gute Epi tax ieschichten erhäl t  man auf  vakuumgespal tenen 
Ste insa lzsubst raten nur  in  dem schmalen Temperaturbere ich von 
220 b is  250 °C.  Für  an Luf t  gespal tene Subst rate  re icht  der  
Bere ich von 300 b is  380 °C.  Bei  im Vakuum hergeste l l ten Spal t -
f lächen reagier t  d ie  Epi tax ie  empf ind l ich auf  d ie Warteze i t  
zwischen Spal ten und Bedampfen.  Setz t  d ie Bedampfung bere i ts  
vor dem Spalten ein, so daß die fr ische Spaltf läche bereits unmi t te l -
bar  nach der  Spa l tung be legt  wi rd ,  en ts tehen po lyk r is ta l l i ne  
F i lme.  Of fenbar  muß nach dem Spal ten ers t  e ine für  d ie Epi tax ie  
förder l iche Adsorpt ionsschicht  aufwachsen.  S ie  b i ldet  s ich mögl i -
cherweise aus Wasser ,  das aus Ink lus ionen im Kr is ta l l  s tammen 
könnte.  Dami t  würde auch erk lär t ,  warum gute Epi tax ieschichten 
ers t  nach e iner  längeren Lagerung der  Ste insa lzsubst ra te an 
feuchter  Atmosphäre erha l ten wurden,  fa l ls  d iese lben Subst rate 
bereits während einer vorangegangenen Bedampfung im Vakuum auf- 
geheizt  worden waren. Werden die Substrate gespalten, auf Tempe- 
ra tur  gehal ten und z .B.  ers t  nach 60 min bedampf t ,  so feh len d ie  
K ikuchisysteme im Beugungsbi ld.  An Luf t  gespal tene Subst rate 
so l l t en  mög l i chs t  umgehend  abgepumpt  und  bedam pf t  we rden .  
De r  güns t i ge  E in f l uß  v on  Wasse r  au f  d ie  Ep i tax ie  au f  S te ins a l z  
is t  aus  de r  L i t e ra tu r  / 8 /  bekann t .  Es  l i eg t  nahe ,  b i s  zu r  Bedam-
pfung den Par t ia ldruck von Wasser  im Raum vor  der  Spal t f läche 
künst l ich zu erhöhen.  Dazu wurde durch e ine Düse am Kr i s ta l l -
spa l t e r  was se rdam pfgesä t t i g te  Lu f t  aus  e ine r  Spü l f l asche  übe r  
d ie  f r i sch  he rges te l l t e  Spa l t f l äc he  ge le i t e t .  M i t  e i nem Dos ie r -
vent i l  wurde der  Gesamtdruck in  der  Aufdampfanlage auf  5·10- 2  Pa 
e ingeste l l t .  Unmi t te lbar  vor  der  Bedampfung wurde das Dosier -
vent i l  geschlossen,  da andernfa l ls  d ie  Kupfer -Aufdampfsch icht  zu 
ox id ieren beginnt .  In d ieser  Versuchsre ihe wurden d ie  Subst rate  
be i  der  vorher  gefundenen opt imalen Temperatur  von 230 °C 
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im Vakuum gespalten und bedampft .  Schon nach einer Spüldauer von 
3 min zwischen Spalten und Aufdampfen sind die Kikuchi l in ien 
wesent l ich schärfer (Fig.  1c) als in den Versuchen ohne Spülung. 
Selbst nach einer Spüldauer von 60 min erhäl t  man noch ein 
Kikuchisystem von bemerkenswerter Schärfe. Ohne Spülung hingegen 
tr i t t  nur ein Punktdiagramm auf.  Damit  wird deut l ich,  daß Wasser 
eine große Rol le für die Epi taxie auf Steinsalzspal t f lächen spiel t .  
 
4.  Andere Orient ierungen der Epi taxieschicht:  Gelegent l ich wuchs 
auf den (100)-Substraten die Epi taxieschicht nicht in der <100>- 
sondern in der <110> -Orient ierung auf,  wie Figur 1 d zeigt .  
Diese Orient ierung stel l t  s ich bei  den opt imalen Substrat tempe- 
raturen ein,  wenn mit  hohen Raten von über 10 nm/s aufgedampft  
wird.  Die Ergebnisse sind jedoch nicht reproduzierbar.  
 
5.  Beugung im konvergenten Elektronenbündel:  Die Kr istal lgüte der 
unter opt imalen Bedingungen hergestel l ten Epi taxieschichten reicht 
für  Kossel-Möl lenstedt-Aufnahmen aus, wie Figur 2 demonstr ier t .  
Das Diagramm zeigt  einen (220)-Ref lex an einer Kupfer-Epitaxie-  
schicht von 100 nm Dicke. Die Aufnahme wurde in Durchstrahlung 
bei  200 kV in einem JEOL SEM 200 hergestel l t .  Die Sonde im Objekt  
hatte einen Durchmesser von 130 nm und einen Öffnungswinkel  von 
1,5·10- 2  rad.  Noch feinere Sonden ermögl ichen Kossel-Möl lenstedt-
D iagramme auch an wen iger  gut  ausgeb i lde ten  E inkr is ta l len  /9 / .  
Der hier gewählte relat iv große Sondendurchmesser demonstr ier t  
j e d o c h  e r n eu t  d i e  G ü t e  d e r  e i n k r i s t a l l i n e n  E p i t a x i e s c h i c h t e n  
über  e inen größeren Objektbere ich.  Ferner  wächst  d ie  Kontamina-
t ion bei  Verwendung eines größeren Sondendurchmessers weniger 
schnel l  auf,  was eine längere Beobachtungszei t  des Diagramms bei  
vo l le r  Schär fe  ermögl ich t .  Aus  den Abs tänden der  Nebens t re i fen  
der Kikuchi l in ien im konvergenten Bündel wurden nach einem früher 
beschr iebenen Verfahren /10/ die Schichtdicken berechnet.  Sie 
st immen gut  mit  den im Interferenzmikroskop nach Michelson ge-
messenen Werten überein.  
 
6.  Diskussion: In der Li teratur f inden sich nur wenige Hinweise 
auf Kikuchi-Diagramme an frei t ragend präpar ier ten Epitaxieschich- 
ten /7,  11, 12/,  während das Auftreten von Kikuchidiagrammen /2/  
und Elektronen-Channel ing-Diagrammen /13/ auf  eine sehr hohe 
Güte nicht abgelöster Epi taxieschichten schl ießen läßt.  Mögl icher-
weise er le iden ursprüngl ich perfekte Schichten bei  einer unsach-
gemäßen Präparat ion zu frei t ragenden Fi lmen eine starke Schädi -
gung der  E inkr is ta l ls t ruk tur .  Werden be isp ie lsweise d ie  Schichten 
wie meis t  üb l ich durch schräges Eintauchen des Ste insa lzsubst rats  
in Wasser abgeschwemmt und mit  Trägernetzchen aufgef ischt,  so 
neigen die F i lme zur Fal tenbi ldung, wie Figur 3a an den Schein-
strukturen erkennen läßt .  Wegen des gewel l ten Objektbereichs 
können keine scharfen Kikuchi-Diagramme erwartet  werden. Das hier 
beschr iebene Präparat ionsverfahren hingegen führt  zu großf lächig 
planen Fi lmen, wie d ie Übersichtsaufnahme im Hel l fe ld (Fig.  3b) 
zeigt .  Die d iagonal über das Bi ld ver laufenden dünnen Lin ien  
stel len Spaltstufen des NaCl-Substrats dar,  d ie durch das  
Bedampfen dekor iert  wurden. 
Die Güte der Epi taxieschichten wird nach /7/  häuf ig nach dem 
sogenannten Orient ierungsgrad R beurtei l t  (R = 100% für Punkt-
diagramm, R = 0% für Debye-Scherrer-Diagramm, Zwischenwerte durch 

 
(c)  (d)  

 
F igur 1 
Kupfer-Epitaxieschicht in der Transmissions-Elekt ronenbeugung 
bei  60 kV, Durchmesser des beugenden Objektbereichs 2 µm  
(a)  Steinsalz an Luft  gespal ten, Substrat temperatur 350 °C  
(b)  Steinsalz im Hochvakuum gespalten, Substrat temperatur 230 °C  
(c)   wie (b),  jedoch 3 min mit  Wasserdampf gespül t   
(d)  <110>-Orient ierung der Epi taxieschicht 

Epi taxial  copper layers in t ransmission electron di f f ract ion  
at  60 kV, diameter of  selected area 2 µm 
(a) rocksal t  c leaved in air ,  substrate temperature 350 °C 
(b) rocksal t  c leaved under high vacuum at 230 °C 
(c) same as (b) af ter exposure to water vapour for 3 min 
(d)  <110> or iented epi taxia l  layer.  
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Abschätzen der  In tens i tä tsverhä l tn isse von Punkt -  und Ringsystem 
im auftretenden Beugungsbi ld).  Diese Angabe kann nur a ls Hinweis 
für  das Einsetzen der  Epi tax ie  d ienen,  da se lbst  Schichten,  deren 
Kr is ta l l i te  um mehrere Grad verk ippt  s ind,  schar fe Punktd iagramme 
l ie fern können /14/ .  D ie Angabe des zur  Beugung bei t ragenden 
Bere ichs is t  uner läß l ich.  
E in  erhebl ich schär feres Kr i ter ium für  d ie  Güte und ebene Be-
scha f fenhe i t  des  E ink r i s ta l l s  s te l l t  das  Au f t re ten  von  K i k uch i -  und 
Kossel-Möllenstedt-Diagrammen dar /15/. Geringe Verkippungen der  
Kr is ta l l i te  oder  e ine Verbeulung der  Schicht  in  dem zur  Beugung 
bei t ragenden Objektbereich führt  zu einer entsprechenden 
Verbrei terung der Kikuchi-Lin ien. Eine Abschätzung nach /2/  für  die 
Kupfer -Epi tax ieschichten,  d ie unter  den a ls  opt imal  gefundenen 
Bedingungen hergeste l l t  wurden (F ig .  1c) ,  erg ibt  e ine maximale 
Fehlor ient ierung der  Kr is ta l l i te  <3 ’  über  e inen beugenden Bere ich 
von 2 µm im Durchmesser. Im Vergleich dazu wiesen unter ähnl ichen 
Bedingungen hergeste l l te  Kupfer -Epi tax ieschichten /16/  e ine 
Kr is ta l l i tverk ippung von 4°  b is  10°  auf .   
Zur  K lärung der  Vorgänge beim e inkr is ta l l inen Aufwachsen der  
Aufdampfsch icht  is t  e ine Mater ia l -  und Strukturanalyse der  d ie  
Epi tax ie  fördernden Belegung auf  den Ste insa lzspal t f lächen von 
besonderem Interesse.  Diese Untersuchungen so l len unter  re inen 
Ausgangsbedingungen im UHV durchgeführt  werden. Nach dem hier 
beschr iebenen Ver fahren in  e inem Emiss ions-Elekt ronenmikroskop 
mi t  e inem Enddruck p ≤10- 5  Pa hergeste l l te Kupfer -Epi tax ie-
sch ich ten /17 /  ze ig ten  ebenfa l l s  schar fe  K ikuch i -D iagramme in   
der  Transmiss ions-Elekt ronenbeugung.  
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F igur  3  
Hel l fe ldabbi ldung e iner  Kupfer-Epi tax ieschicht   
(a) gewel l te Schicht nach übl ichem Abschwemmverfahren 
(b)  p lane Schicht  nach spez ie l ler  Präparat ion 
 
Br ight - f ie ld image of  an ep i tax ia l  copper  layer   
(a)  cor rugated layer  a f ter  usual  s t r ipp ing procedure  
(b)  f la t  layer  af ter  spec ia l  preparat ion 

F igu r  2  
Kosse l -Mö l lens ted t -D iag ramm an  e ine r  Kup fe r -Ep i tax iesch ich t  
Kosse l -Mö l lens ted t  pa t te rn  o f  an  ep i tax ia l  copper  l aye r  
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