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It would be very easy to make an analysis of any complicated
chemical substance; all one would have to do would be to look
at it and see where the atoms are. The only trouble is that the
electron microscope is one hundred times too poor.

The reason the electron microscope is so poor is that the f-
value of the lenses is only 1 part to 1,000; you don’t have
a big enough numerical aperture. And I know that there are
theorems which prove that it is impossible, with azxially symme-
trical stationary field lenses, to produce an f-value any bigger
than so and so; and therefore the resolving power at the pre-
sent time s at its theoretical maximum. But in every theorem
there are assumptions. Why must the field be symmetrical?
I put this out as a challenge: Is there mo way to make the
electron microscope more powerful?

Richard P. Feynman, 1959,
, There’s Plenty of Room at the Bottom®
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Kapitel 1

Einleitung

Seit der Vorstellung des ersten Elektronenmikroskops durch Knoll und Ruska 1931
an der Technischen Hochschule Berlin wurden die einzelnen Komponenten wesentlich
verbessert und die Einsatzgebiete dieser Gerdtegattung stark erweitert. Nicht nur
die Untersuchung von Werkstoffen auf atomarer Ebene stellt hochauflésende Trans-
missionselektronenmikroskope (TEMs) vor stédndig wachsende Herausforderungen,
sondern auch die Untersuchung von Strukturen biologisch relevanter Makromolekiile.
Diese als schwache Phasenobjekte (weak-phase objects, WPO) bezeichneten Proben
bestehen hauptséichlich aus Elementen mit niedriger Ordnungszahl (C, O, N, H, P,
S). Sie interagieren mit der Elektronenwelle nicht durch eine Anderung der Amplitu-
de, sondern durch Einbringen von Phasenvariationen, welche in der konventionellen
Hellfeldabbildung (bright field) nur einen geringen Kontrast hervorrufen. Um aus-
reichend Kontrast zu erhalten, werden die Proben héufig mit Schwermetallsalzen
kontrastiert (staining). Diese dringen in Hohlrdume des Objektes ein und ersetzen
das Wasser. Trotz der damit moglichen starken Streuabsorptionskontraste wird so
nicht die urspriingliche organische Struktur sichtbar gemacht, sondern lediglich die
umgebende Matrix aus Schwermetallatomen. Die Kontrastierung fithrt zu Artefak-
ten und Einschrankungen in der Auflésung. Um diese zu vermeiden, wird seit iiber
40 Jahren angestrebt, die in der Lichtmikroskopie wohlbekannte Technik der Pha-
senkontrastabbildung nach Zernike [Zer35] in die Elektronenmikroskopie zu iibertra-
gen. Der vielversprechendste Ansatz stellt dabei die 1947 von Boersch vorgestellte
elektrostatische Phasenplatte dar |[Boe47]. Hier wird in der hinteren Brennebene
der Objektivlinse der ungebeugte Zentralstrahl relativ zu den gebeugten Elektronen
tiber das Feld einer elektrostatischen (Einzel-)Linse geschoben. Die Fortschritte in
der Beherrschung von Mikrostrukturierungsprozessen haben die Realisierung einer
solchen Boersch-Phasenplatte zunehmend in den Fokus der aktuellen Forschung ge-
riickt. Ein Problem bleibt die Befestigung der zentralen Elektrode iiber Haltestege,
die zu Abschattungen fithren und damit zu einem ungewollten Informationsverlust
im Beugungsbild. Die 1996 von Matsumoto und Tonomura [Mat96] vorgestellte Vari-
ante benutzt zwei gegeniiberliegende Tréager. Eine Weiterentwicklung stellt das Kon-
zept nach Majorovits und Schroder dar, das mit drei um 120° versetzten
Haltestegen arbeitet. Die erfolgreiche Umsetzung dieses Konzeptes durch Schultheifs
[Sch06] hat gezeigt, dass das Prinzip der schwachen Einzellinse funktioniert und
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

eine Phasenschiebung der nullten Beugungsordnung relativ zu den gebeugten Elek-
tronen um 90° moglich ist. Dabei erlaubt die besondere Anordnung der Haltestege
zwar durch Ausnutzung der Friedelsymmetrie eine Rekonstruktion der verloren ge-
gangenen Information im Bereich der Stege. Der Beschnitt durch die Ausdehnung
der zentralen Ringelektrode ist aber weiterhin vorhanden und stellt ein grundsatzli-
ches Problem aller Ausfithrungsformen dar. Der Verlust niedriger Raumfrequenzen
unterhalb von ca. 1/(5,2nm) ist fiir bestimmte Anwendungen, wie der Elektronen-
kristallographie tolerabel, stellt aber bei biologischen Fragestellungen und aktuellen
Techniken wie der Elektronentomographie bzw. Kryo-Elektronentomographie (cryo
electron tomography, CET) ein ernsthaftes Problem dar.

Ein zweites Problem, welches in Verbindung mit der Abbildung von Phasenob-
jekten auftritt, ist die Verzerrung der Wellenfront durch die unvermeidlichen Aber-
rationen der im TEM verwendeten magnetischen Rundlinsen. Inshesondere die sphd-
rische Aberration stellt einen limitierenden Faktor dar, da sie eine zusétzliche Pha-
senschiebung bewirkt, die vom Streuwinkel und der Raumfrequenz abhéngig ist. Die
Kontrastiibertragung wird beschrieben durch eine sinusformige Ubertragungsfunkti-
on (phase contrast transfer function, PCTF), die bei hohen Raumfrequenzen stark
oszilliert und so zu Ubertragungsliicken und Kontrastumkehr fiihrt. Es sind daher
im TEM mehrere Aufnahmen mit unterschiedlichen Defokuswerten erforderlich, um
samtliche Objektinformation zu erhalten. Dies erhoht die erforderliche Elektronendo-
sis bzw. fithrt bei empfindlichen biologischen Proben zu einem schlechten Signal zu
Rauschverhéltnis (signal-to-noise ratio, SNR) im Einzelbild, was die Rekonstruktion
erschwert. Durch die mittlerweile kommerziell verfiigharen Cy-Korrektoren, wie sie
von Haider [Hai98| entwickelt wurden, kann das oszillatorische Verhalten vermieden
werden, d.h. die Ubertragung aller Raumfrequenzen mit maximalem Kontrast bis
zur Auflésungsgrenze wird ermoglicht.

Die Vorteile der Kombination eines Cs-korrigierten TEMs mit einer elektrostati-
schen Phasenplatte sind sofort ersichtlich: Die hochauflésende, aberrationsfreie Ab-
bildung von biologischen Proben mit optimalem Kontrast fiir alle Raumfrequenzen
ohne Defokussierung wird erst damit moglich. Der Kontrast ist durch den Einsatz
der Phasenplatte und der daraus resultierenden kosinusférmigen PCTF auch bei
niedrigen Raumfrequenzen sehr hoch. Zu hohen Raumfrequenzen hin wird durch
den C,-Korrektor die starke Oszillation und die damit verbundene Kontrastumkehr
vermieden und damit die Punktauflosungsgrenze bis an das Informationslimit her-
angebracht. Die Notwendigkeit der Aufnahme von Defokusserien entféllt. Es gentigt
eine einzige Aufnahme, um sdmtliche Information tiber das Objekt zu erhalten.

Da der Miniaturisierung der Phasenplatten aus Stabilitdtsgriinden Grenzen ge-
setzt sind, kann die Abschattung nur durch eine Vergréferung der hinteren Brenne-
bene minimiert werden. Diese fiihrt bei Vergrofserung des Beugungsbildes um den
Faktor fiinf und einem Elektrodendurchmesser von 2,6 pm zu einer Erweiterung der
iibertragenen Strukturgrofen von 52nm auf 26 nmfl. Um dem Problem der Ab-
schattung durch die Haltestege und der zentralen Elektrode zu begegnen, wird in
der vorliegenden Dissertation das Konzept fiir ein Transfersystem vorgestellt. Es
erméglicht zum einen die vollstdndige Trennung zwischen Objektebene und Phasen-

IFiir ein 200 kV-TEM mit einer Objektivbrennweite von f = 3 mm



plattenebene und zum anderen kann die hintere Brennebene ohne groften Einfluss
auf C vergrofert werden. Der so gewonnene Bauraum im Objektiv kann fiir die
Optimierung der fiir den Kryo-Betrieb notwendigen Objektraumkiihlung genutzt
werden. Die Realisierung eines mit Phasenplatte und Vergrofserungseinheit ausge-
statteten Cy-korrigierten TEMs wurde im Rahmen des Projektes PACEM (phase
contrast aberration corrected electron microscope) in Angriff genommen und bildete
die Grundlage fiir diese Dissertation. Das Projekt wurde im Rahmen der von der
DFG geforderten Exzellenzinitiative unter Kooperation zwischen der Firma Carl
Zeiss NTS (Oberkochen), der Firma CEOS (Heidelberg) und dem MPI fiir Biophysik
(Frankfurt a. M.) durchgefiihrt. Das Ziel war es, moglichst ideale Arbeitsbedingun-
gen fiir die bereits entwickelte und erprobte elektrostatische Boersch-Phasenplatte
hinsichtlich Kontaminationsfreiheit und Minimierung der Einfliisse von Ab-
errationen zu schaffen. Die Dissertation ist in die folgenden Kapitel gegliedert:

Kapitel B enthélt einen Uberblick iiber die historische Entwicklung der Phasenkon-
trastmikroskopie.

In Kapitel [3] wird zunéchst auf die Bildentstehung im TEM sowie die unterschiedli-
chen Kontrastmechanismen eingegangen.

Kapitel @ beschreibt eingehend die Bildentstehung im HRTEM bei der Abbildung
schwacher Phasenobjekte sowie die theoretische Behandlung der fehlerbehafteten
Abbildung.

Das Kapitel [l befasst sich mit der Darstellung der axialen Linsenfehler im Fou-
rierraum iiber die Wellenaberrationsfunktion und die zuléssigen Fehlergrenzen zum
Erreichen einer bestimmten Auflésung.

In Kapitel [6l werden die unterschiedlichen Konzepte fiir elektronenoptische Phasen-
platten mit ihren spezifischen Vor- und Nachteilen vorgestellt.

Das Kapitel [0 gibt eine Ubersicht iiber die Komponenten, die fiir die Realisierung
des korrigierten Phasenkontrast-TEMs verwendet werden und befasst sich mit der
technischen Umsetzung der Vergroferungseinheit sowie ihrer Integration im Gerét.

Kapitel B behandelt die verwendete Simulationssoftware und die hiermit durchge-
fiihrten Berechnungen und Optimierungen fiir das Gesamtsystem bestehend aus
Objektiv, Cs-Korrektor und Vergroferungseinheit.

In Kapitel [ werden die experimentellen Ergebnisse prasentiert, die einerseits die
prinzipielle Funktionstiichtigkeit der neuen Vergroferungseinheit zeigen, anderer-
seits auch erste applikative Resultate mit der Phasenplatte.
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Kapitel 2

Motivation

Ausgehend von Diffraktionsexperimenten entwickelte Ernst Abbe 1873 [AbbT3| ei-
ne grundlegende Theorie zum Verstdndnis der Bildentstehung im Lichtmikroskop
und begriindete den wissenschaftlichen Mikroskopbau. Er zeigte auf der Grundlage
der Wellenoptik, dass im idealen aberrationsfreien Mikroskop bei inkohérenter Be-
leuchtung die laterale Auflosung durch die Beugung begrenzt wird und gegeben ist

durch:
d=~0,6

2.1
nsin f (2.1)

Dabei ist d der kleinste Abstand zweier Punkte, der notwendig ist, damit diese
als separate Einheiten erkannt werden koénnen, A die Wellenldnge des verwendeten
Lichts, n der Brechungsindex des Mediums zwischen Objekt und Objektiv und 6 der
halbe Aperturwinkel des Objektivs. Je grofer also die numerische Apertur nsin@
ist, desto besser wird die Auflésung 1/d.

Bereits in frithen Arbeiten kam Abbe zu der Erkenntnis, dass Mikroskopobjektive
nur mithilfe neuer Glassorten zur vollen Leistungsfidhigkeit gebracht werden kénnen.
Daher holte er 1882 den Glaschemiker Otto Schott nach Jena. Mit seiner Unterstiit-
zung gelang 1886 die Einfiihrung der apochromatischen Linsen [Abb86], mit denen
neben der Korrektur des Offnungsfehlers auch der Farbfehler iiber den gesamten Be-
reich des sichtbaren Lichts sehr gut kompensiert werden konnte. Durch Verwendung
von Ol-Immersion war es moglich, die theoretische Auflssungsgrenze, die etwas unter
der Lichtwellenlénge liegt, zu erreichen. Eine weitere Steigerung durch Verwendung
noch kiirzerer Wellenléngen im UV-Bereich liefs sich mangels geeigneter Materialien,
die einen ausreichend hohen Brechungsindex bieten, nicht bewerkstelligen. Erst als
Louis de Broglie 1924 in seiner Dissertation Recherches sur la théorie des Quanta
zeigen konnte, dass der Welle-Teilchen-Dualismus, der zu dieser Zeit nur
fiir Photonen bekannt war, auch auf geladenen Teilchen wie das Elektron anwend-
bar ist und diese wie Materiewellen behandelt werden konnen, ergaben sich neue
Ansétze. Bei einer Beschleunigungsspannung von 100kV liegt die Wellenldnge der
Elektronen bereits im Bereich von Picometern. Drei Jahre spéter beschrieb Busch
[Bus27], dass das Magnetfeld einer Spule auf ein Elektronenbiindel wie eine Linse
mit einer definierten Brennweite wirkt. Die Brennweite dieser magnetischen Elektro-
nenlinse ldsst sich dabei mittels des Spulenstroms kontinuierlich verdndern. Aus der
von Busch gefundenen Formel fiir die Brennweite des Magnetfeldes war ersichtlich,
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6 KAPITEL 2. MOTIVATION

dass man eine gewiinschte Brennweite mit um so weniger Ampére-Windungen errei-
chen kann, je mehr das Spulenfeld auf einen kurzen Bereich der Achse beschrankt
wird, da sich dann das Feldmaximum erhéht. Darauf aufbauend realisierte Ruska
[Rus34] zusammen mit dem Doktoranden v. Borries eine optimierte Losung, die
heute in allen magnetischen Elektronenmikroskopen verwendete Polschuhlinse. Ih-
re Qualifizierung war Thema von Ruskas Promotion, die 1933 abgeschlossen wurde.
Mit dem vorgestellten Konzept konnten Brennweiten von 3 mm bei einer Beschleuni-
gungsspannung von 75kV erreicht werden. Die Auflésung betrug 50 nm und tibertraf
damit die besten lichtoptischen Mikroskope dieser Zeit.

In der 1936 veroffentlichten Zusammenfassung tiber die Korrektur von Aber-
rationen von magnetischen Linsen stellte Scherzer [Sch36] fest, dass die Koeffizi-
enten fiir Offnungsfehler und Farbfehler in beliebigen Anordnungen elektro- bzw.
magnetostatischer, raumladungsfreier, rotationssymmetrischer Linsen stets positiv
definit sind (Scherzertheorem). Die Auflésungsgrenze ist daher im TEM durch Farb-
und Offnungsfehler limitiert und nicht, wie in der Lichtoptik, nur durch die Beu-
gung. Dadurch ist die Punktauflosungsgrenze in konventionellen Elektronenmikro-
skopen auf d = 100\ begrenzt, d.h. zwei Grofenordnungen kleiner als die rezipro-
ke Elektronenwellenldnge. Die einzige Moglichkeit, um dennoch zu einer besseren
Auflésung zu gelangen, bestand zunéchst in der Erhohung der Beschleunigungs-
spannung und damit in der Verkleinerung der Wellenldnge. Dies fiihrte zur Ent-
wicklung von Hochspannungs-TEMs (high-voltage TEMs, HVTEMs) mit Beschleu-
nigungsspannungen oberhalb 100kV. Die ersten Aufnahmen bei 1,2MeV wurden
1960 von Dupouy veroffentlicht. Weitere Projekte in Cambridge und Japan folgten
nur wenige Jahre spéater. 1989 wurde auf der Dreiléndertagung in Salzburg das ARM
(atomic-resolution microscope) vorgestellt, dass mit einer Beschleunigungsspannung
von 1,25 MeV eine Punktauflosung von 1 A erreicht. Da die Schwelle fiir Strahlsché-
digung (knock-on threshold) bei vielen Materialien im Bereich von 200 bis 400 kV
liegt, lassen sich Hochstspannungsmikroskope mit Energien bis zu 1 MeV nur bei
sehr widerstandsfidhigen, anorganischen Proben einsetzen. Bei biologischen Proben
ist unabhéngig von der Beschleunigungsspannung nur eine niedrige Elektronendosis
zuléssig, da es durch Elektronenanregung zu Zerstorung der atomaren Bindungen
kommt.

Da die Erhchung der Beschleunigungsspannung zur Verbesserung der Auflésung
also nur fiir einen kleinen Teil der Proben von Nutzen ist, musste ein Weg gefunden
werden, sphérische und chromatische Aberration zu reduzieren. Bereits 1947 schlug
Scherzer vor, mittels einer Kombination aus elektromagnetischen Quadru-
polen und Oktupolen negative Farb- und Offnungsfehler zu erzeugen. Dieser An-
satz konnte zwar in Versuchen experimentell bestitigt werden. Eine nachweisbare
Verbesserung der Auflésung scheiterte jedoch lange Zeit an den Anforderungen hin-
sichtlich der Stabilitdt der elektrischen Versorgungen, der Prézision des Aufbaus
und nicht zuletzt an der aufwendigen manuellen Justage des Gerétes und Korrek-
tors |[Hel82]. Im Jahre 1990 beschrieb Rose einen Hexapol-Korrektor [Ros90], der
aus einem symmetrisch aufgebauten System aus zwei Rundlinsen-Dubletts und zwei
elektromagnetischen Hexapolen besteht. Die praktische Umsetzung des Konzeptes
gelang 1998 der Gruppe um Haider [Hai98| am Européischen Mikrobiologischen Insti-



Abbildung 2.1: Links: die mitotische Zellteilung (K. Michel, Carl Zeiss, 1943). Mit-
te: Anordnung der Ringblende unterhalb des Objektivs und des Phasenrings im Objektiv
(Werkfoto: Carl Zeiss). Rechts: Der Strahlengang im Phasenkontrastmikroskop. 1=Ring-
blende, 2=Kondensor, 3=Praparat, 4=0bjektiv, 5=Phasenplatte, 6=Brennebene des Ob-
jektivs. Der Wellencharakter des Lichts ist durch die Abfolge heller und dunkler Bereiche
angedeutet (Werkfoto: Carl Zeiss).

tut in Heidelbergﬂ. Mit diesem Korrektor konnte erstmalig die Punktauflosung eines
kommerziellen TEMs von 2,6 A auf 1,2 A verbessert werden. Etwa zeitgleich wurden
Ergebnisse mit zwei weiteren Verfahren zur Korrektur von Aberration in Linsen des
Beleuchtungssystems [Kri97] und dem Einsatz von Spiegeln [Rem97| publiziert.

Der Korrektor von Haider et al. nutzt die computergestiitzte Auswertung von
Kippserien und den daraus erhaltenen Diffraktogramm-Tableaus, wie sie von Zemlin
[ZemT8| eingefiihrt wurde. Damit ldsst sich eine prézise Messung und Korrektur der
Aberrationen bis zur dritten Ordnung realisieren. Nach Scherzer ist die erreichbare
Punktauflosung beim Phasenkontrast durch den Offnungsfehler der Objektivlinse be-
stimmt. Bei Verwendung eines Cs-Korrektors lasst sich dieser variieren. Es limitiert
daher nur noch die Dampfung des Kontrastes bei hohen Raumfrequenzen, welche
durch die endliche zeitliche Kohdrenz der Elektronenquelle (Energiebreite) und an-
dere inkohérente Instabilitdten verursacht wird.

Die Korrektur der chromatischen Aberration ist bei niedrigen Beschleunigungs-
spannungen unerlasslich, da sie mit abnehmender Energie stark zunimmt, wahrend
die sphérische Aberration konstant bleibt. Der Einfluss der chromatischen Aber-
ration auf die Dampfung bei hohen Raumfrequenzen erfordert entweder den Ein-
satz eines geeigneten Korrektors fiir C5 und C. (Kombination aus elektrischen und
magnetischen Quadrupolen) [HaiO8a] oder eines Monochromators [Kah99]. Letzte-
rer reduziert die intrinsische Energiebreite eines typischen Schottky-Emitters mit
ZrO /W (100)-Quelle auf Werte von etwa 0,15eV. Weiterhin miissen die inelastisch
gestreuten Elektronen in der Probe beriicksichtigt werden. Die Verwendung eines
abbildenden Energiefilters erlaubt es, diese auszublenden, ohne Einfluss auf die Ab-
bildung der Elektronen ohne Energieverlust zu haben (zero-loss Filterung). Der Kon-
trast der Abbildung lasst sich damit deutlich verbessern. Auferdem erlaubt es ein

L Aus der Arbeitsgruppe entstand 1996 die Firma CEOS (Corrected Electron Optical Systems)
mit Sitz in Heidelberg, die neben Abbildungs- und Beleuchtungskorrektoren auch Monochromato-
ren und Feldemissionsquellen fiir TEMs kommerziell vertreibt.



8 KAPITEL 2. MOTIVATION

solches Filter, Energieverlustspektren zu bestimmen und eine elementspezifische Ab-
bildung des Objektes durchzufiihren. Derart ausgestattete Transmissionselektronen-
mikroskope (energy-filtered TEM, EFTEM) sind damit in der Lage, neben der reinen
Objektstruktur auch Information iiber die chemische Beschaffenheit der Probe und
Bindungszusténde zu liefern.

2.1 Entwicklung der Phasenkontrastmikroskopie

Wihrend Abbe sich bei seinen Untersuchungen auf absorbierende Objekte beschrank-
te, untersuchte der hollandische Physiker Frits Zernike die Bildentstehung bei nahezu
transparenten Objekten, die die ebene Lichtwelle nicht in der Amplitude, sondern
in erster Linie in der der Phasenlage beeinflussen: den Phasenobjekten. Die Verwen-
dung der Phasenkontrast-Mikroskopie in der Lichtoptik zur Abbildung biologischer
Préaparate, die keinen oder nur geringen Amplitudenkontrast erzeugen, ist weit ver-
breitet. Zernike konnte zeigen, dass bei kleiner Phasenvariation der Gangunterschied
zwischen gebeugtem und ungebeugtem Licht A /4 betrigt [Zer35|. Dieser bleibt bei
der konventionellen Hellfeldabbildung verborgen, da das menschliche Auge nur auf
Intensitatsmodulationen reagiert. Dem Vorschlag von Zernike folgend wird in der
Pupillenebene des Kondensors eine Ringblende angeordnet und in der austrittseiti-
gen Brennebene des Objektivs eine Phasenplatte angebracht (s. Abb. 2]). Letztere
priagt dem Nullstrahl, d.h. dem ungebeugten Licht, eine Phasenschiebung auf, die
sich um /2 (= A/4) von den héheren Beugungsordnungen unterscheidet. Die Ge-
samtverschiebung betrdgt damit insgesamt A/2, sodass es zwischen gebeugtem und
nicht gebeugtem Strahl zu einer destruktiven Interferenz kommt und der Kontrast
im entstehenden Bild maximal wird. Man spricht von positivem Phasenkontrast, da
das Objekt dunkel gegeniiber einem hellen Untergrund erscheint. Befinden sich ge-
beugter und ungebeugter Strahl nach der Phasenplatte in Phase zueinander, spricht
man von negativem Phasenkontrast. Man erhélt dann helle Objektstrukturen auf
einem dunklen Hintergrund. Mit diesem Verfahren konnte Zernike 1935 erstmals
Phasenmodulationen in Amplitudendnderungen umwandeln. Mit den Erkenntnissen
wurde 1936 zusammen mit Carl Zeiss Jena der erste Prototyp eines Phasenkontrast-
Mikroskops entwickelt. Damit war es moglich, Prozesse lebender Zellstrukturen zu
untersuchen. Die ersten anwendungsbezogenen Arbeiten entstanden Ende der drei-
figer und Anfang der vierziger Jahre in Jena durch Kéhler, Loos und Michel. Michel
setzte das Verfahren zuerst fiir die Beobachtung von Chromosomen lebender Zellen
ein. 1941 gelang es ihm, Kernteilungsvorgénge bei der Zellteilung in einem Zeitraf-
ferfilm festzuhalten. Der Film mit dem Titel ,,Die Reifeteilung (Meiose) bei der Sper-
matogenese der Schnarrheuschrecke (Psophus stridulus L.)* wurde 1958 im Institut
fiir den Wissenschaftlichen Film in Go6ttingen verdffentlicht. In der medizinischen
Forschung gewann das Phasenkontrastverfahren zunehmend an Bedeutung. Gerade
im Bereich der Zytologie und Hématologie, der Bakteriologie und der Parasitologie
profitierte man von der Moglichkeit, ungefirbte, lebende Objekte untersuchen zu
konnen. Die mit dem Phasenkontrast erzielten Fortschritte in Biologie und Medi-
zin waren von so grofser Bedeutung, dass Zernike 1953 der Nobelpreis fiir Physik
verliehen wurde.
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Der Differential-Interferenzkontrast (differential interference contrast, DIC), der
Ende der 60er Jahre durch Nomarski eingefiihrt wurde, erginzte das Phasenkontrast-
verfahren bei dickeren Proben (>5pum). Es handelt sich um ein interferometrisches
Verfahren, bei dem die optische Dichte der Probe durch Interferenz zweier polari-
sierter Wellen, die unterschiedliche optische Wegldngen (Produkt aus Brechungsin-
dex und geometrischer Weglinge) zuriickgelegt haben, sichtbar gemacht wird. Zwei

Wollaston-Prismen, die sich auf gegeniiberliegen-
den Seiten der Probe befinden, bilden die zentra-
len Elemente (vgl. Abbildung [2.2)). Jedes dieser
Prismen besteht aus zwei verkitteten Kalkspat-
teilen. Das einfallende, unpolarisierte Licht wird
zunéchst durch den eingangsseitigen Polarisator
linear im 45°-Winkel polarisiert. An der Kittfla-
che des ersten Prismas wird es dann in zwei la-
teral versetzte, senkrecht zueinander polarisierte
Teilwellen aufgespaltet (ordentlicher und aufer-
ordentlicher Strahl). Das erste Wollaston-Prisma
sitzt in die vordere Brennebene des Kondensors,
das zweite in der hinteren Brennebene des Ob-
jektivs. Das Objekt wird somit von zwei senk-
recht aufeinander stehenden Wellenziigen durch-
strahlt. Diese werden in Abhéngigkeit der Dicke
und den Brechungseigenschaften des Praparates
in ihrer Phase verschoben. Nach dem Durchgang
durch die Probe werden die beiden Teilwellen
iiber das zweite Prisma wieder zusammengefiihrt.
Um die beiden Teilstrahlen interferieren zu las-
sen, durchlaufen sie noch den Analysator. Dichte-
unterschiede im Objekt, die zu Phasenunterschie-
den fiihren, werden hier reliefartig dargestellt.
Das Bild ist dabei nicht isotrop, d.h. die Pha-
senschiebung innerhalb der Probe wird nur in
einer Richtung detektiert, welche durch die Ori-
entierung der Wollaston-Prismen festgelegt wird.
Obwohl der Differential-Interferenzkontrast als

Zwischenbild
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Abbildung 2.2: Strahlengang beim
Differential-Interferenzkontrast

(DIC) nach Nomarski. Punkte und
Striche symbolisieren die Polarisa-
tionsrichtung fiir den ordentlichen

und auferordentlichen  Teilstrahl
(Werkfoto: Carl Zeiss).

Phasenkontrast-Verfahren bekannt ist, hat er doch in seiner urspriinglichen Form
mehrere Nachteile: 1) Die Ergebnisse sind qualitativer Natur, d.h. es besteht ein
nichtlinearer Zusammenhang zur optischen Weglénge, 2) die sich ergebende Intensi-
téatsverteilung ist eine Mischung aus Amplituden- und Phasengradientenkontrast, 3)
fiir viele Anwendung ist eine Abhéngigkeit von der Phase und nicht vom Gradienten

der Phase wiinschenswert.
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2.2 Phasenkontrast im TEM

Wie in der Lichtmikroskopie gibt es auch in der Elektronenmikroskopie Proben,
die nur schwachen Amplitudenkontrast erzeugen. Insbesondere biologische Proben
beeinflussen die Elektronenwelle primér in der Phase. Der Kontrastanteil, der sich
aus einer Anderung der Wellenamplitude ergibt, liegt nur bei ca. 7% [Toy88|. Ei-
ne Moglichkeit, um besseren Kontrast bei solchen Objekten zu erhalten, besteht in
der Ausnutzung der Phasenschiebung, die durch Defokus und sphérische Aberration
der Objektivlinse hervorgerufen wird. Sie fithrt zu einer kontrastreichen Abbildung
im Hellfeld, die jedoch raumfrequenzabhéngig ist. Das Verfahren wurde 1949 von
Scherzer beschrieben [Sch49|. Er leitete einen optimalen Wert fiir den Defokus ab,
den Scherzerfokus, um zusammen mit der fest vorgegebenen und grofsen sphéri-
schen Aberration des Mikroskops die Wirkung eines A /4-Plidttchens zu erzielen. Die
Ubertragungseigenschaften des Mikroskops lassen sich im Rahmen der Niherung fiir
schwache Objekte durch eine einzige Funktion charakterisieren: die Kontrastiber-
tragungsfunktion (contrast transfer function, CTF). Die kohérente Kontrastiibertra-
gungsfunktion, welche den Kontrast bei der Hellfeldabbildung beschreibt, ist gegeben
durch:

CTF (k) =2 (sinx (k) — Acos x (k)) (2.2)
Dabei ist
X (k) = QTWW A\ k) = g (CN K 4 2AfAR?) (2.3)

die Phasenschiebung durch die Linse, W die Wellenaberrationsfunktion, Af der De-
fokus, k der Absolutbetrag des Wellenvektors (Raumfrequenz) und Cy der sphérische
Aberrationskoeffizient. Der Parameter A gibt das Verhéltnis von phasenschiebendem
und absorbierendem Potential wieder. Da fiir schwache Phasenobjekte A < 1 ist,
wird die fehlerbehaftete Abbildung im TEM durch eine sinusférmige, ortsfrequenz-
abhéngige Kontrastiibertragung beschrieben. Dadurch gehen bei dem Scherzerschen
Verfahren niedrige Ortsfrequenzen (<1/5 nm™), die Information iiber den Umriss
des Objekts beinhalten, grundsétzlich verloren. Zwar lassen sich durch Defokusserien,
bei denen eine Probenstelle mit unterschiedlichen Defokuseinstellungen abgebildet
wird, die Nachteile der oszillierenden Kontrastiibertragung umgehen [Pen97|. Aber
gerade bei biologischen Proben ist die durch die Strahlschadigung gegebene Ober-
grenze der Elektronendosis sehr niedrig, sodass das Signal zu Rauschverhéltnis im
Einzelbild sehr klein ist und damit die Rekonstruktion erschwert wird. Die Mog-
lichkeit, auf die sphérische Aberration der Objektivlinse mittels eines C's-Korrektors
Einfluss nehmen zu koénnen, ist in erster Linie fiir die Hochauflosungsmikroskopie
relevant [Len04], bei der es um Raumfrequenzen oberhalb 1nm™ geht. Erst durch
den FEinsatz einer Phasenplatte, die in der hinteren Brennebene der Objektivlinse
platziert wird, konnen die gestreuten und ungestreuten Elektronen um einen kon-
stanten Wert von ppp = 7/2 relativ zueinander in der Phase geschoben werden.
Die daraus resultierende kosinusférmige Ubertragungsfunktion fithrt dazu, dass sich
auch niedrige Ortsfrequenzen iibertragen lassen und der maximale Phasenkontrast in
einer einzigen Aufnahme erméglicht wird. Die Kontrastiibertragungsfunktion lautet
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dann:

CTF (k) = 2[—cos x (k) — Asiny (k)] (2.4)

Der Ubergang zur Kosinusfunktion ermdglicht wegen cos (0) = 1 maximalen Kon-
trast auch bei niedrigsten Raumfrequenzen und, im Gegensatz zum Verfahren nach
Scherzer, eine gleichbleibend hohe Kontrastiibertragung auch bei hohen Raumfre-
quenzen ohne Einbriiche oder Kontrastumkehr.

Eine der ersten Publikationen, in denen elektronenoptische Phasenplatten be-
schrieben werden, stammt von Boersch aus dem Jahr 1947 [Boed7|. Es werden zwei
grundlegende Verfahren genannt, mit denen sich eine Phasenschiebung zwischen ge-
streuten und ungestreuten Elektronen erreichen lasst. Die erste Methode besteht
darin, eine diinne, amorphe Folie mit gleichméfiger Dicke und zentrischer Bohrung
in die hintere Brennebene der Objektivlinse einzubringen. Aufgrund ihrer Analo-
gie zur Lichtmikroskopie wird diese Variante als Zernike-Phasenplatte bezeichnet.
Durch das positive innere Coulomb-Potential des verwendeten Materials, welches
in der Grokenordnung von 10 bis 20 Volt liegt, kommt es zu einer dickeabhangi-
gen Phasenschiebung des gestreuten Wellenanteils relativ zum ungestreuten Anteil,
der das Loch passiert. Der zweite Ansatz zur Generierung einer Phasenschiebung
basiert auf einer schwachen elektrostatischen (Einzel-)Linse, die im Zentrum einer
Blende angebracht ist. Hier wird der ungebeugte Zentralstrahl relativ zu den gebeug-
ten Elektronen iiber ein elektrostatisches Feld geschoben. Diese Variante wird als
Boersch-Phasenplatte bezeichnet.

Seit 1960 gab es mehrere Versuche, durch elektronenoptische Phasenplatten Ein-
fluss auf die Wellenaberration zu nehmen. Hoppe und Langer |[Hop61) [Lan66| ent-
wickelten Zonenplatten, mit denen fiir einen bestimmten Defokuswert nur Wellen-
anteile zugelassen werden, die zur konstruktiven Interferenz fithren. Experimentel-
le Schwierigkeiten ergaben sich durch Bildung von Kontaminationsschichten und
der Notwendigkeit, den Defokus exakt an die Zonenplatte anzupassen. Von Unwin
und Krakow wurde 1971 vorgeschlagen, die elektrostatische Phasenschiebung unter
Anwendung eines diinnen, goldbeschichteten Drahtes vorzunehmen, der iiber eine
Blende gespannt wird [Unw71l, [Kra75]. Durch das Feld wird die Wellenaberration
bei kleinen Winkeln modifiziert und so die Kontrasttransferfunktion bei niedrigen
Raumfrequenzen optimiert. Der Umgang damit gestaltete sich jedoch so schwierig,
dass an eine praktische Nutzung nicht zu denken war. Diinnfilmphasenplatten vom
Zernike-Typ wurden ebenfalls eingesetzt. Durch die Bildung von Kontaminations-
schichten, die zu Aufladungen und anisotroper Phasenschiebung fiihren, eignet sich
die Zernike-Phasenplatte nicht fiir einen dauerhaften Einsatz.

Im Gegensatz dazu haben sich die Boersch-Phasenplatten als weniger anfillig
gegeniiber der Belegung mit Kontamination erwiesen. Ein genereller Vorteil besteht
auch darin, dass die Phasenschiebung durch ein elektrisches Feld generiert wird. Ei-
ne unerwiinschte Streuung der Elektronen in der Phasenplatte findet nicht statt.
Dadurch eignet sich die elektrostatische Phasenplatte auch fiir die Hochauflosung
und es kann durch Anderung der angelegten Spannung die relative Phasenschie-
bung verdndert werden. Es ist insbesondere auch moglich, im Betrieb zwischen der
Hellfeldabbildung und dem Phasenkontrastmodus zu wechseln. Trotz der prinzipiel-
len Vorteile der Boersch-Phasenplatte wurden lange Zeit keine Experimente damit
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unternommen, da es unmoglich war, Strukturen in der Groéfsenordnung des Beu-
gungsbildes herzustellen. Da eine Vergrofserung der zentralen Elektrode zu einer Ab-
schattung der niedrigen und mittleren Raumfrequenzen fiihrt, wurde vorgeschlagen,
mit einer schwachen Objektivlinse zu arbeiten, deren groferes Beugungsbild mit den
realisierbaren Elektrodenabmessungen korrespondiert [Mat96]. Die hierfiir notwen-
dige Vergroferung des Polschuhabstands und damit der Brennweite der Linse zieht
aber unweigerlich eine Erhohung des Offnungsfehlerkoeffizienten Cy nach sich, was
die erzielbare Geriteauflosung reduziert. Die Fortschritte in der Beherrschung von
Mikrostrukturierungsprozessen haben die Realisierung der Boersch-Phasenplatte zu-
nehmend in den Fokus der aktuellen Forschung geriickt. Zusammen mit den kom-
merziell verfiigharen Cs-Korrektoren eroffnet sich die Moglichkeit fiir eine neue Ge-
riteklasse: korrigierte TEMs mit einer Phasenplatte nach Boersch, die die hochauf-
l6sende, aberrationsfreie Abbildung von biologischen Proben mit optimalem Kon-
trast fiir alle Raumfrequenzen ohne Defokussierung ermoglichen. Die von Majorovits
und Schroder vorgeschlagene und von Schultheifs [Sch06] gefertigte Boersch-
Phasenplatte hat gezeigt, dass das Konzept der schwachen Einzellinse funktioniert
und eine Phasenschiebung der nullten Beugungsordnung relativ zu den gebeugten
Elektronen um 90° moglich ist. Durch den Einsatz der Phasenplatte dndert die
Kontrastiibertragungsfunktion ihre Charakteristik von sinus- in kosinusférmig, was
die Ubertragung niedriger Raumfrequenzen ermdoglicht. Zu hohen Raumfrequenzen
hin wird durch den Cg-Korrektor die starke Oszillation und die damit verbundene
Kontrastumkehr vermieden und damit die Punktauflosungsgrenze bis an das Infor-
mationslimit herangebracht.



Kapitel 3

Grundlagen

3.1 Aufbau und Strahlengang im TEM

Der Aufbau und Abbildungsstrahlengang beim TEM ist in Abbildung B.1] schema-
tisch dargestellt. Er entspricht im Wesentlichen dem des Lichtmikroskops. Die Elek-
tronenquelle bildet den Ausgangspunkt und stellt die fiir die Beleuchtung der Probe
bendtigten Elektronen zur Verfiigung. Als Quellen wurden urspriinglich thermische
Emitter, wie Wolfram-Haarnadel und Lanthanhexaborid-(LaBg)Kathode verwendet.
Heutzutage werden iiberwiegend Feldemissionsquellen (field emission gun, FEG) we-
gen ihres hoheren Richtstrahlwertes eingesetzt, der die Kohérenzeigenschaften des
Elektronenstrahls deutlich verbessert. Die aus der Quelle freigesetzten Elektronen
werden durch eine Hochspannung beschleunigt. Die Wahl des Hochspannungswertes
richtet sich dabei nach der jeweiligen Anwendung. Fiir biologische Proben liegt der
Wert im Bereich von 80 bis 120kV, fiir materialwissenschaftliche Untersuchungen
bei 200 bis 300 kV. Die Linsengruppe oberhalb der Probe besteht aus zwei oder drei
magnetischen Rundlinsen und wird als Kondensor bezeichnet. Er bildet zusammen
mit der Elektronenquelle das Beleuchtungssystem. Die erste Linse (C1) erzeugt ein
verkleinertes Abbild des gun Cross-over und bestimmt die minimale Spotgrofse. Die
zweite, schwéicher erregte Linse (C2) projiziert den Cross-over in die Objektebe-
ne und beeinflusst zusammen mit der Kondensorblende (CA) den ausgeleuchteten
Bereich auf der Probe. Es wird zwischen zwei Beleuchtungsmodi unterschieden: 1)
paralleler Beleuchtungsstrahlengang fiir die Erzeugung eines Schattenbildes (TEM)
2) fokussierter Strahl zur punktweisen Abbildung der Probe (STEM).

Der Nachteil der in Abb. B dargestellten konventionellen Beleuchtung ist ei-
nerseits die Abhéngigkeit zwischen Beleuchtungswinkel und Beleuchtungsfeld und
andererseits die mangelnde Homogenitéat der Beleuchtung. Dies lédsst sich durch die
aus der Lichtoptik bekannte Kohler-Beleuchtung verbessern. Hierbei wird das Ka-
thodenbild in die vordere Brennebene der letzten Kondensorlinse (objective prefield
lens) abgebildet und die Kondensorblende in die Praparatebene. Dadurch lassen
sich Inhomogenitédten der Beleuchtung, die durch lokale Schwankungen des Emissi-
onsprozesses auf der Emitteroberfliche entstehen, wirkungsvoll unterdriicken.

Beim Durchlaufen der Probe (S) erfahren die Elektronen elastische und inelas-
tische Wechselwirkungen und werden in Abhéngigkeit der Ordnungszahl und Dicke

13



14 KAPITEL 3. GRUNDLAGEN

=
g
a Cc1
Q
ks
=)
3
M Cc2
— —=CA
>
= s
'fé == 0n "
a
@]
P1
>
-
x
L
S I
=t 2
&
P2
FC

Abbildung 3.1: Schematischer Strahlengang im TEM. Dargestellt sind die drei fiir die
Abbildung wesentlichen Komponenten: Beleuchtung, Objektiv und Projektiv.

des Materials abgelenkt. In der hinteren Brennebene des Objektivs befindet die
Kontrastblende (OA), mit der je nach Positionierung der fiir Hellfeld- oder Dun-
kelfeldabbildung genutzte Teil der Beugungswelle des Objekts ausgewahlt werden
kann.

In der Bildebene (SA) des Objektivs entsteht ein reelles, ca. 50fach vergrofertes
Zwischenbild. Die Objektivlinse wird heute als Einfeld-Kondensor-Objektivlinse aus-
gefiihrt, bei der der Linsenpolschuh symmetrisch aufgebaut ist. In der Mitte befindet
sich die Probe. Das Feld oberhalb der Probe wirkt dabei als Kondensor (prefield),
das unterhalb befindliche Feld als Objekti. Auf diese Weise lassen sich Brennwei-
ten und Offnungsfehlerkoeffizienten von <1 mm realisieren. Die Dicke des Priparates
ist dabei so gering, dass Absorption nur eine untergeordnete Rolle spielt.

Das durch das Objektiv vergroferte, reelle Zwischenbild wird iiber ein Projek-
tivsystem weiter vergrofert in die Endbildebene iibertragen. Dort kann es mittels
CCD-Kamera detektiert oder direkt auf einem Leuchtschirm (FC) betrachtet wer-
den. Durch Anderung der Erregung der Zwischenlinse (P1) kann gewihlt werden, ob
die Zwischenbildebene (SA) oder die hintere Brennebene des Objektivs abgebildet

!Dies erfordert unmagnetische Probenhalter und Proben, damit es nicht zu einer Feldverzerrung
kommt. Fiir die Abbildung von magnetischen Proben besteht die Moglichkeit mit sog. Lorentzlinsen
zu arbeiten, bei denen sich das Objekt im feldfreien Raum befindet.
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wird, in der das Beugungsbild des Préparates vorliegt (Beugungsmodus). Mittels ei-
ner in der Zwischenbildebene befindlichen Gesichtsfeldblende (selected area aperture)
konnen im Zwischenbild Objektbereiche ausgewahlt werden, um sie im Beugungs-
strahlengang zu untersuchen (Feinbereichsbeugung).

3.2 Linsenfehler

Die im TEM verwendeten elektromagnetischen Linsen weisen wie ihr Pendant aus
der Lichtoptik Fehler auf, die bei der Abbildung zu einer Verfialschung der Phasen
der gestreuten Wellen fiihren. Die daraus resultierende Anderung der Wellenfunkti-
on durch eine Phasenmodulation wird im Rahmen der Wellenoptik durch die Aber-
rationen beschrieben. Diese lassen sich in zwei Kategorien einteilen: axiale und au-
fseraxiale Aberrationen. Axiale Aberrationen hingen nur vom Aperturwinkel ab und
betreffen gleichermafen axiale und aufseraxiale Bildpunkte. Aufteraxiale Aberratio-
nen wirken sich hingegen nur auf auferaxiale Bildpunkte aus. Fiir die hochauflésende
Abbildung sind primér die axialen Aberrationen relevant. In der Bildebene lassen
sich die Aberrationen durch die Aberrationskoeffizienten beschreiben. Sie geben Auf-
schluss iiber die Phasenschiebung und werden in Kapitel [ eingefiihrt. Hinsichtlich
der Abbildung im TEM ist die Objektivlinse der limitierende Faktor in Bezug auf
das erreichbare Auflosungsvermogen. Da im Objektiv die auftretenden Aperturwin-
kel am grofsten sind, ist sie die wichtigste Linse. Thre Aberrationen bestimmen maf-
geblich die Auflosung des Mikroskops. In den nachfolgenden Projektivlinsen wird
die Apertur immer kleiner, jedoch nimmt der Abstand von der Achse zu, sodass hier
die Verzeichnung dominiert.

Bei einer rotationssymmetrischen Objektivlinse sind die sphdrische Aberration
C, bzw. C3 (Offnungsfehler dritter Ordnung) und chromatische Aberration C, (Farb-
fehler erster Ordnung und ersten Grades) die dominierenden Bildfehler. Obwohl sich
diese beiden fundamentalen Aberrationen im Rahmen des wellenoptischen Formalis-
mus im Fourierraum behandeln lassen, wird wegen der besseren Anschaulichkeit in
den folgenden Abschnitten die Beschreibung durch die geometrische Optik gewéhlt.

3.2.1 Spharische Aberration und Defokus

Die sphérische Aberration beschreibt den Effekt, dass die Brennweite einer Linse fiir
aufseraxiale Strahlen unterschiedlich zu der fiir paraxiale Strahlen ist. Alle magneti-
schen Linsen besitzen einen positiven Aberrationskoeffizienten Cj, d. h. je grofser der
Startwinkel 6 der Elektronen am Objektpunkt O gewéhlt wird (s. Abb.[B.2]), desto né-
her liegt der Brennpunkt bei der Linse. Dadurch schneiden diese Elektronenbahnen
die Gaufssche Bildebene B, welche als Ebene fiir paraxiale Abbildungsbedingungen
definiert ist, mit einem lateralen Versatz Arg:

Ar, = C.03M (3.1)

Dabei ist C der Koeffizient der spharischen Aberration, M=b/g die Vergrofserung,
b die Bildweite und ¢ die Gegenstandsweite. Der Objektpunkt O wird demzufolge
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Abbildung 3.2: Strahlengang einer Linse mit positiver sphdrischer Aberration, die zu
einer stirkeren Fokussierung der auferazialen Strahlen fiihrt. In der Ebene der kleinsten
Verwirrung (disk of least confusion) ist der Durchmesser des Fehlerscheibchens minimal.
Die Gauf$sche Bildebene B ist gegeben durch den Schnittpunkt der parazialen Strahlen.

in der GauRschen Bildebene bei einem Offnungswinkel 6 als Scheibchen mit dem
Durchmesser

d, = 2MC,6° (3.2)

abgebildet. Das Biindel aller durch die Linse laufenden Strahlen nimmt dabei in der
Ebene kleinster Verwirrung (disk of least confusion) einen minimalen Durchmesser
von

1
ds,min - §M0393 (33)

an. Der Koeffizient der sphérischen Aberration liegt fiir magnetische Objektivlinsen
iiblicherweise in der Groéfsenordnung von 0,5-4 mm. Bezogen auf die Objektebene
ergibt sich fiir das Fehlerscheibchen ein Durchmesser von

1
d= 500 (3.4)

Zwischen den Wellenfronten der realen Linse und der idealen, aberrationsfreien
Linse besteht ein Gangunterschied As. Die daraus resultierende Phasenverschiebung
ist im Falle der sphérischen Aberration gegeben durch:

27 27 0%

Durch Anderung des Linsenstroms kann die Lage der Gaufschen Bildebene der
magnetischen Linse verdndert werden. Die Defokussierung fiihrt in der Beobach-
tungsebene zu einer Verschmierung des Bildpunktes und wird analog zur sphérischen
Aberration tiber ein Fehlerscheibchen beschrieben. Die aus der Defokussierung A f
resultierende Phasenschiebung ist gegeben durch:

(3.5)

X (6.0 = 2 af (3
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Die Kombination aus B.5und Bl fiihrt zur gesamten Phasenschiebung, die sich durch
Defokus und sphérische Aberration ergibt:

21 6 62
X (0,Af) =~ (Cs4 +Af2) (3.7)
Das Vorzeichen fiir den Defokus in Gleichung [B.7kann sowohl positiv als auch negativ
definiert werden. Beide Vorzeichenkonventionen sind in der Literatur zu finden. Bei
der hier verwendeten Definition ist Af > 0 gleichbedeutend mit einem Uberfokus,
A f < 0 entspricht einem Unterfokus. Der Halbwinkel 6 in der Objektivlinse ist iiber
die Elektronenwellenldnge A mit der Raumfrequenz k& in der Bildebene verkniipft:

0=\-k (3.8)

Die Definition von k ist dabei so gewéhlt, dass der Kehrwert 1/ direkt dem Abstand
d zweier Probendetails entspricht. Die Phasenschiebung y aus Gl. B.11ésst sich damit
umformen als Funktion der Raumfrequenz k:

_27T

1 4 1 21.2
x (k) T (chxlk +5AMA k;) (3.9)
X (k) = g (CAE + 2AAK?) (3.10)

3.2.2 Chromatische Aberration

Die Brennweite einer Elektronenlinse héngt von der Elektronenenergie Ey ab. Die
Lage der Gaufsschen Bildebene variiert mit der relativen Energieabweichung x =
AFE/FEy (s. Abb. B3)). Analog zu der gewollten Defokussierung A f kommt es durch
die axiale chromatische Aberration zu einer zusétzlichen, unerwiinschten Defokus-
sierung A f., welche sich schreiben ldsst als:

oF
o)
Der Vorfaktor C. ist der Koeffizient der chromatischen Aberration. Da die Ener-
gieabweichung 0 F der Strahlelektronen durch den Emissionsprozess in der Elektro-
nenquelle bestimmt wird, ist sie unabhéngig von der kinetischen Energie Ey. Damit
nimmt der chromatische Fehler mit abnehmender Strahlenergie zu. Fiir den Durch-
messer des Fehlerscheibchens in der Ebene der kleinsten Verwirrung erhélt man mit
der vollen Halbwertsbreite AE der Energieverteilung:

Af.=Cok = C, (3.11)

dc,min - Cc—e (312)

Die chromatische Aberration fiihrt der Offnungsfehler zu einer Phasenschiebung in
der hinteren Brennebene, die gegeben ist durch:

Xe = —TAfAK? (3.13)
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__-=="" Disk of least confusion

v

cmin Cc %9
Linse Ey

Abbildung 3.3: Durch die Abhdngigkeit der Brennweite der magnetischen Linse von der
mittleren Energie E ¢ der Elektronen, kommt es zu einer energieabhdngigen Defokussierung.
Der Durchmesser des Fehlerscheibchens in der Ebene der kleinsten Verwirrung ist gegeben
durch de,min.

Die axiale chromatische Aberration gehort zur Kategorie der inkohérenten Bild-
fehler und reduziert, wie in Abschnitt [1.3.3] gezeigt wird, das Informationslimit des
Geriétes.

3.3 Kontrastmechanismen

3.3.1 Definition Kontrast

Die Untersuchung einer Probe im TEM setzt das Vorhandensein wahrnehmbarer
Intensitatsdifferenzen voraus. Die zwischen zwei benachbarten Bereichen mit der
Intensitdt I; und Iy bestehende relative Intensitéitsvariation Al wird als Kontrast
bezeichnet und ist definiert durch [Wil96]:

L1, Al

C -
I I

(3.14)

Kontrastwerte <5% sind mit dem Auge nicht zu unterscheiden. Es wird grundsétz-
lich zwischen Amplituden- und Phasenkontrast unterschieden. Ein reines Amplitu-
denobjekt éndert ausschlieflich den Amplitudenfaktor durch Streuung oder Absorp-
tion und beeinflusst damit direkt die Intensitdt. Dadurch sind Amplitudenobjekte
in der mikroskopischen Abbildung mit einfachen Hilfsmaknahmen (Kontrastblen-
de) beobachtbar. Zu dieser Kontrastart zahlen der Massendickenkontrast und der
Beugungskontrast. Diese beiden Kontrastarten werden unter der dem Begriff der
konventionellen Transmissionselektronenmikroskopie (conventional TEM, CTEM)
zusammengefasst, wihrend der Phasenkontrast ein Interferenzphénomen zwischen

ungestreuten und gestreuten Elektronen darstellt und der hochauflésenden Mikro-
skopie (high-resolution TEM, HRTEM) zugeordnet wird.
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3.3.2 Limitierung durch Schrotrauschen

Da bei biologischen Proben durch die Strahlschédigunga die maximale Elektronen-
dosis bei etwa le/ A? liegt, ist das Signal zu Rauschverhéltnis (signal-to-noise ratio,
SNR) in einer Aufnahme gering und erschwert bei einer Defokusserie die notwendi-
ge Bildbearbeitung nachhaltig. Gerade bei der hochauflésenden Abbildung von Pro-
bendetails kommt es zu starken statistischen Schwankungen der Zahl der pro Pixel
registrierten Elektronen. Das Problem der visuellen Erkennung einfacher Strukturen
bei schlechter Statistik wurde von Rose [Ros48] in Verbindung mit der Entwicklung
von Fernsehrohren untersucht. Er entwickelte ein nach ihm benanntes psychophy-
sisches Gesetz, welches besagt, dass der Kontrast eines Objektes mindestens fiinf
Mal gréfser sein muss als die durch das Schrotrauschen verursachte Fluktuation der
Intensitat, um das Objekt als solches erkennen zu kénnen.

Wenn 7, die mittlere Zahl der Elektronen ist, die auf eine Flache a treffen, so lasst
sich unter der Voraussetzung, dass die statistische Schwankung der Elektronenzahl
der Poisson-Statistik gehorcht, das SNR definieren als:

alAn, alAn,

SNR = = 3.15
\/avarn, ane ( )
und der Kontrast C als
¢ A (3.16)
ne

was zu der folgenden Abhéngigkeit zwischen der minimalen Dosis ¢ und der Auflo-
sung d fithrt (Rose-Beziehung):

SNR? = (27, = (Cd)* 7, = SNR (C, q) = Cd\/g (3.17)

Ein groferer Kontrast C' verbessert also das SNR stéarker, als eine Erhchung der
Dosis es zu leisten vermag. Mit der Rose-Bedingung [Ros4§], die fiir ein signifikantes
Signal ein SNR>3-5 voraussetzt, ergibt sich folgende Relation:

(Cd)*7, > 25 (3.18)

Dies verdeutlicht, dass der Kontrast der entscheidende Parameter fiir die Leistungs-
fahigkeit eines TEMs in der Strukturbiologie ist.

3.3.3 Streukontrast

Treffen Primérelektronen mit der Energie E, auf eine diinne Probe, kann es zu
unterschiedlichen Wechselwirkungen kommen. Die wichtigsten Wechselwirkungspro-

2Strahlschidigung wird primér durch inelastische Wechselwirkung der Elektronen mit der Probe
hervorgerufen. Sie fithrt zur Anregung einzelner Molekiile und Kollektivanregung sowie zur Ionisa-
tion und damit zur Bildung vom freien Radikalen und Ionen. Die Probe verliert ca. 10-30% ihrer
Masse wahrend einer Bestrahlung mit 10-100 e/ A2, Proteinkristalle werden durch eine Bestrah-
lung im Bereich von 0,5-5 7/ A2 bei 0°C zerstort, weshalb die Dosis von 5 e / A2 auch als zuliissiger
Ho6chstwert fiir biologische Praparate anzusehen ist.
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Primérelektronenstrahl (E,)

SEM SEM
Riickgestreute Elektronen (BSE) Sekundérelektronen (SE)
(E<Eo) (E<50 eV)
Auger-Elektronen charakt. Rontgen-
AES  (Ea10ev) \ / quanten (0<hv<E;) 0>
1-100 nm I } Praparat Elektron-Loch-Paare { CL
Enveloppe der
amorphen
Kathodolumineszenz elastischen Streuung
Bremsstrahlung
elastisch gestreute ! inelastisch gestreute
Elektronen (E=E,) Elektronen (E<E,)

ungestreute
Elektronen (E=E,) EELS

Abbildung 3.4: Grundlegende Wechselwirkungen zwischen FElektronen und Probe. Wih-
rend die riickgestreuten Elektronen (BSE) und Sekunddrelektronen (SE) in erster Linie bei
der Bildentstehung im Rasterelektronenmikroskop (SEM) genutzt werden, sind bei der Kon-
trastentstehung im TEM die elastische und inelastische Streuung die wichtigsten Prozesse.

zesse, die zur Kontrastentstehung beitragen, sind in Abbildung [3.4] dargestellt. Beim
Durchgang durch die Probe interagieren die beschleunigten Elektronen mit den Ato-
men durch die Coulomb-Wechselwirkung, welche zu ein- oder mehrfacher elastischer
und inelastischer Streuung fiihrt.

Bei der elastischen Streuung kommt es zu einer Ablenkung der Strahlelektronen
durch das elektrische Feld des Kerns. Es handelt sich um eine Grofswinkelstreuung,
bei der auch Riickstreuung stattfindet (backscattered electrons, BSE). Die Streupro-
zesse konnen mit Hilfe des differentiellen Wirkungsquerschnitts doe;/dS) quantitativ
beschrieben werden. Er gibt die Wahrscheinlichkeit an, mit der ein Elektron aus
einem Biindel vom Querschnitt do unter einem Winkel # in ein Raumwinkelelement
dQ = 27sin (f) df gestreut wird. Fiir die Beschreibung der elastischen Streuung ist
die der Rutherford-Streuquerschnitt eine gute Naherung. Er ist gegeben durch:

dog Z%et

o (4me)® m2vtsin (0/2) (3.19)

Hierbei ist e die Elementarladung, Z die Ordnungszahl, ¢y die Dielektrizitatskonstan-
te des Vakuums, m die Elektronenmasse und v die Elektronengeschwindigkeit. Durch
die quadratische Z-Abhéngigkeit nimmt der Streuwinkel mit der Ordnungszahl zu.
Uber die Kontrastblende in der hinteren Brennebene der Objektivlinse kénnen die
gestreuten Primérelektronen ausgeblendet werden und man erhélt den Beugungs-
kontrast. Uber die Auswertung von Beugungsbildern kénnen Informationen iiber die
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kristallographische Struktur des untersuchten Materials gewonnen werden (transmis-
sion electron diffraction, TED). Der Energietibertrag vom Elektron auf das Atom
liegt bei der elastischen Streuung aufgrund des niedrigen Elektronen/Kern Massever-
héltnisses unterhalb von 1eV. Eine Ausnahme stellt die Streuung bei sehr kleinem
Stofsparameter dar. Bei diesem annédhernd zentralen Stofs kann das Atom bei hohen
Beschleunigungsspannungen aus seiner Bindung geschlagen werden (knock-on effect
[Sch70]). Meist jedoch laufen die Elektronen in groferer Entfernung am Kern vorbei
und unterliegen dann nur einem durch die Elektronen partiell abgeschirmten Feld
des Kerns. Die quadratische Abhéngigkeit von der Kernladungszahl besteht dann
nicht mehr. Solche Elektronen werden vorwartsgestreut. Die auftretenden Streuwin-
kel sind klein (typischerweise 10-100 mrad bei Ey = 100 keV).

Inelastische Streuung liegt vor, wenn es zu einer Wechselwirkung mit den Hiil-
lelektronen der Probe kommt. Im Gegensatz zur elastischen Streuung erfahren die
Strahlelektronen hier einen elementspezifischen Energieverlust, der der Bindungs-
energie des freigesetzten Probenelektrons entspricht. Es kann sich sowohl um die An-
regung einzelner Elektronen handeln, als auch um eine Kollektivanregung (Plasmo-
nenanregung). Der unbesetzte Zustand im Probenatom wird durch ein anderes Elek-
tron aus einem hoheren Energieniveau aufgefiillt. Die iiberschiissige Energie kann
in Form eines Rontgenquants freigesetzt oder an ein anderes gebundenes Elektron
transferiert werden, welches in manchen Féllen geniigend kinetische Energie erhilt,
um die Probe zu verlassen (Auger-Elektron). Da die entstehende Rontgenstrahlung
charakteristisch fiir das jeweilige Element ist, konnen iiber die energiedispersive Ront-
genspektroskopie (energy dispersive X-ray spectroscopy, EDX oder EDS) Aussagen
iiber die Zusammensetzung der Probe gemacht werden. Der Nachweis der freigesetz-
ten Elektronen tiber die Augerelektronen-Spektroskopie (Auger electron spectroscopy,
AES) liefert Informationen iiber die elementare Zusammensetzung von Festkorpero-
berflichen mit einer Informationstiefe von bis zu 10 nm.

Die bei der inelastischen Streuung auftretenden Ablenkwinkel liegen in der Gro-
flenordnung von <10 mrad und damit deutlich niedriger als bei der elastischen Streu-
ung. Dadurch werden inelastisch gestreute Elektronen nicht durch die Kontrastblen-
de ausgeblendet und tragen nur geringfiigic zum Streukontrast bei. Sie fithren zu
einem niederfrequenten Rauschen und verschlechtern so das Signal zu Rauschverhélt-
nis im Bild. Bei TEMs mit einem Energiefilter konnen {iber einen Selektionsschlitz in
der energiedispersiven Ebene die inelastisch gestreuten Elektronen entfernt werden,
was zu einer deutlichen Verbesserung des SNR fiihrt. Alternativ kann man Elek-
tronen mit Energieverlust und einer definierten energetischen Bandbreite zulassen
(electron energy-loss spectroscopy, EELS). Hiermit erhdlt man einen elementspezifi-
schen Kontrast und kann so Elementverteilungsbilder erstellen.

Die Wechselwirkung mit einzelnen Elektronen der duferen Schalen (Valenzelek-
tronen oder Elektronen im Leitungsband) fithren zu Intra- oder Interbandiibergéin-
gen. Bei einer solchen Anregung kommt es zu Energieverlusten von wenigen eV und
kleinen Streuwinkeln. Als Folge der auf den Festkorper iibertragenen Energie kann
es zur Emission von elektromagnetischer Strahlung kommen, was als Kathodolumi-
neszenz (Cathodoluminescence, CL) bezeichnet wird. Ubersteigt die von den Primér-
elektronen iibertragene Energie die Austrittsarbeit, so kénnen Sekundérelektronen
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(secondary electrons, SE) aus der Probe emittiert werden. Die Kollektivanregung der
auferen Elektronen mehrerer Atome der Probe fiihrt zu einem Energieverlust von
5-30€eV [Rae80]. Dieser Prozess ist fiir die sehr kleine mittlere freie Weglénge der
Strahlelektronen in den meisten Materialien verantwortlich. Daher muss die Proben-
dicke im TEM auch sehr klein gewéhlt werden.

Der Energieeintrag des Primérelektronenstrahls in die Probe wird nur zu einem
kleinen Teil in die Emission von Réntgenquanten und Auger-Elektronen umgesetzt.
Der weitaus grofsere Teil fiihrt zu einer Erwarmung und ist gerade bei organischen
Materialien die Ursache fiir die strahlinduzierte Schadigung der Probe durch perma-
nente Zerstorung von chemischen Bindungen.

3.3.4 Phasenkontrast

Bei der Betrachtung der Streuung wurde bisher nur die Anderung der Energie und
des Streuwinkels der Elektronen beriicksichtigt, nicht aber eine auftretende Pha-
senschiebung. Gerade fiir diinne organische Proben, die vorwiegend aus leichten
Elementen bestehen, ist dies der dominierende Effekt. Sie stellen praktisch reine
schwache Phasenobjekte dar, die durch die Verteilung der abgeschirmten elektrosta-
tischen Felder der Atomkerne einen ortlich variierenden Brechungsindex erzeugen.
Der Amplitudenkontrast betridgt dagegen weniger als 10% [Ang97]. Fiir die folgen-
den Betrachtungen sei vorausgesetzt, dass das Objekt von einer punktférmigen und
monochromatischen Quelle beleuchtet wird. Mit dem Wellenvektor k= (ky, Ky, k)
lasst sich die in z-Richtung einfallende ebene Elektronenwelle schreiben als:

o (T) = exp [2mik, 2] (3.20)

Beim Durchgang durch die Probe wird diese Welle in Amplitude und Phase modu-
liert. Die an der Austrittsebene der Probe erhaltene Objektwelle (exit wave function,
EWF) lasst sich schreiben als Kugelwelle:

e (7) = o - a () exp i (7] (3.21)

wobei der Amplitudenfaktor a (7) die Absorption innerhalb der Probe beschreibt
und der Phasenfaktor exp [ip (7)] die durch das innere Potential des Préparates her-
vorgerufene Phasenschiebung enthélt. Setzt man reine Phasenobjekte voraus (phase
object approzimation, POA), die keinerlei Absorption bewirken, kann der Amplitu-
denfaktor vernachlassigt werden und es ergibt sich:

Ve () = 1o exp [ip (7)) (3.22)

Unter der Voraussetzung eines schwachen Phasenobjektes (weak-phase object appro-
zimation, WPOA) ist die Phasenschiebung ¢ < 1 und die Exponentialfunktion kann
in einer Taylor-Reihe entwickelt werden:

2
we(f’)zw0<1+ig0(77)—%+...>:wo—i—iws (3.23)
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Abbildung 3.5: Beim Durchgang der Elektronenwelle durch ein schwaches Phasenobjekt
ist die gestreute Welle 15 in erster Bornscher Niherung um n/2 in der Phase geschoben.
(a) Da sich die transmittierte Welle 1o + 15 und die urspriingliche Welle g betragsmdfSig
kaum wunterscheiden, ist der Kontrast sehr gering. (b,c) Durch FEinfiihren einer zusdtzli-
chen Phasenschiebung von +r/2 oder -n/2 durch die abbildende Optik unterscheidet sich
der resultierende Vektor (strichpunktiert) deutlich von der einfallenden Welle. Die Pha-
senschiebung kann teilweise durch Defokussierung erzeugt werden oder durch Verwendung
einer Phasenplatte.

Die Wellenfunktion nach dem Durchgang durch das schwache Phasenobjekt lasst
sich somit als Summe von ungestreuter ¢y und gestreuter Welle /s schreiben. Der
gestreute Anteil ist dabei in erster Ndherung um /2 in der Phase geschoben, was
durch den Faktor ¢ zum Ausdruck kommt. Da sich die einfallende Welle und die
austretende Objektwelle betragsméfig nur wenig voneinander unterscheiden, fiihrt

die Abbildung eines solchen Objektes im Gaufifokus zu keiner verwertbaren Intensi-
tdtsmodulation (s. Abb. B.H):

L(7) =| 4o (F) + ity (7) =] 4o (F) | (3.24)

Die registrierte Intensitat ist somit an jedem Punkt in der Bildebene gleich, da
durch die Bildung des Betragsquadrats die lokal variierende Phasenschiebung, die
die Probe hervorruft, unberiicksichtigt bleibt. Bei der hochauflésenden Abbildung
von Phasenobjekten wird daher durch Ausnutzung der phasenschiebenden Wirkung
der sphérischen Aberration und des Defokuswertes eine zusétzliche Phasenschiebung
von /2 generiert, die zu einer im Bild sichtbaren Intensitdtsmodulationen fiihrt:

I(7) =| 1o (7) = s (7) [P<] 4o (7) |? (3.25)

Dies wird als positiver Phasenkontrast bezeichnet. Betréigt die Phasenschiebung 37/2
oder —1t/2, so ergibt sich fiir die Intensitét:

L(7) =| 4o (7) + s (7) [P>] o (7) | (3.26)

was als negativer Phasenkontrast bezeichnet wird. Der Einfluss der sphérischen Ab-
erration und des Defokus auf die Phasenschiebung bei der Abbildung wird wellenop-
tisch durch die Aberrationsfunktion y beschrieben. Ihre Analyse fiir unterschiedliche
Defokuswerte im nidchsten Abschnitt zeigt, dass eine konstante Phasenschiebung von
/2 nicht gleichzeitig fiir alle Raumfrequenzen erreicht werden kann.
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3.4 Defokus-Phasenkontrast

In seiner Verdffentlichung von 1949 beschrieb Scherzer die Anwendung des Phasen-
kontrastverfahrens, das Zernike zuvor in der Lichtoptik eingefiihrt hatte, zur Ab-
bildung von diinnen Proben in der Elektronenmikroskopie [Sch49]. Er leitete einen
optimalen Wert fiir den Defokus ab, den Scherzerfokus, um zusammen mit der fest
vorgegebenen und grofsen sphéarischen Aberration des Mikroskops die Wirkung eines
\/4-Plittchens zu erzielen. Unter diesen Abbildungsbedingungen ergibt der Defokus
zusammen mit der sphérischen Aberration der Objektivlinse eine raumfrequenzab-
héngige Phasenschiebung zwischen dem gestreuten und ungestreuten Anteil der Ob-
jektwellenfunktion, der zu einer kontrastreichen Abbildung im Hellfeld fiihrt. Der so
erzeugte Phasenkontrast hingt bei gegebenem Defokus- und Offnungsfehlerkoeffizi-
enten jedoch von der Strukturgrofse bzw. der zugehorigen Raumfrequenz ab und wird
durch die Phasenkontrasttransferfunktion (phase contrast transfer function, PCTF)
beschrieben:

PCTF(k) = 2sin x (k) = 2sin [g (CAPK + 24 f)\kQ)] (3.27)
Sie gibt den Kontrastwert der Phaseninformation in Abhéngigkeit der Raumfrequenz
an. Da es sich bei der PCTF um eine Sinusfunktion handelt, gehen Komponenten
mit niedrigen Raumfrequenzen, die gerade bei biologischen Strukturen von grofem
Interesse sind, prinzipiell verloren bzw. werden stark geddmpft (s. Abbildung B.0).
Zwischen den Ubertragungsliicken in der Umgebung der Nullstellen werden die Ob-
jektdetails abwechselnd mit positivem und negativem Kontrast tibertragen (Kon-
trastumkehr), was zu Artefakten fithrt. Der grofstmogliche Bereich der Informati-
onsilibertragung ist der Bereich vor der ersten Nullstelle, welcher als Scherzerband
bezeichnet wird. Da der Verlauf der PCTF durch Anderung der Defokussierung
beeinflusst werden kann, wird der Defokuswert in Abhéngigkeit des abzubildenden
Objektes und der Zielsetzung der Beobachtung gewihlt. Besitzt die Probe charak-
teristische Strukturen oder Periodizitdten wird der Defokus so gewéhlt, dass die zu-
gehorigen Raumfrequenzen im Zentrum des ersten Ubertragungsbandes liegen. Im
HRTEM wihlt man den Scherzerfokus, um ein moglichst breites Ubertragungsband
zu erhalten, dessen obere Grenzfrequenz moglichst hoch liegt. Dieser lésst sich aus
Gleichung herleiten. Das Minimum der Funktion x (k) liegt dort, wo die erste
Ableitung als Funktion von % verschwindet:

—Af

212
Af+C XNk =0= ko= Tz (3.28)
Die Phasenschiebung im Minimum betragt:
7 (AfE 2Af? T Af?
ko) = — — = —— 2
o) =3 ((JSA C\ 2 O\ (3.29)

Die gewiinschte Phasenschiebung von -n/2, bei der die PCTF bei -2 (siny = —1)
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Abbildung 3.6: Phasenschiebung x(k) (links) und Phasenkontrasttransferfunktion
sin (x (k)) (rechts) berechnet nach Gleichung (327 fir Cs=2,2mm, E=200kV und unter-
schiedliche Defokuswerte Af. Fir den wichtigen Fall des Scherzerfokus verliuft die Uber-
tragungsfunktion der Phase in einem breiten Raumfrequenzbereich, dem Scherzerband, op-
timal (rechtes Bild, Pfeil). Die Anwesenheit von Nullstellen in der PCTF fiihrt zu Liicken
im tbertragenen Spektrum. Raumfrequenzen, die sich aufSerhalb des ersten Scherzerbandes
befinden, werden zum Teil mit umgekehrtem Vorzeichen tbertragen (Kontrastumkehr).

verlauft, ergibt sich also fiir folgenden Defokuswert, dem Scherzerfokusﬁ:

AfScherzer - Cs)\ (330)

Dieser Wert wird als ,,1 Scherzer” bezeichnet. Aus Abbildung ist ersichtlich,
dass im Gaufsfokus (Af = 0) bei niedrigen und hohen Raumfrequenzen nur wenig
Phasenkontrast iibertragen wird. Der Gaufsfokus lésst sich daher durch Minimierung
des sichtbaren Kontrastes einer diinnen amorphen Folie finden.

Durch einen noch gréferen Unterfokus (eztended Scherzer defocus) lisst sich das
Ubertragungsband erweitern. Bereits 1949 wurde von Scherzer [Sch49] und spéter
auch von Cowley [Cow75| unter Annahme eines idealen Punktstreuers bei axialer
Beleuchtung der folgende Wert vorgeschlagen:

AfSch = \/ %Cs)\ ~ 17 24/ Cs)\ (331)

Bei diesem Wert kommt es allerdings innerhalb des Scherzerbandes zu einem loka-
len Minimum, das bei der Definition nach nicht auftritt. Die im Bereich des
Minimums liegenden Frequenzen werden noch mit 70% iibertragen. Das breite Uber-
tragungsband weist bis zu einer Raumfrequenz von

k, = 1,510,/ =3/ (3.32)

keine Nullstellen auf. Dieser Wert wurde allgemein als Optimum anerkannt [Spe8§].
Der Reziprokwert der ersten Nullstelle k, der PCTFE definiert die Punktauflosung

3Es wurde vorgeschlagen, die Definition nach und als generalisierte Koordinaten mit
den Einheiten Scherzer (Sch) und Glaser (Gl) zu verwenden [Haw80]. Dabei ist 1 Sch = /CsA und
1Gl= O3
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d, = 0,66 (C.N*)"* (3.33)
und wird im Abschnitt besprochen. Die Punktauflosung entspricht dem maxi-
mal interpretierbaren Bereich der {ibertragenen Raumfrequenzen. Fiir Raumfrequen-
zen grofer als k, oszilliert die PCTF stark, was zu einer partiellen Kontrastumkehr
fiihrt.

Als Folge der sphérischen Aberration ist die Bildintensitit, die von einem Ob-
jektpunkt ausgeht, iiber einen Bereich verteilt, dessen Radius abhéngig ist vom
Gradienten der Aberrationsfunktion y im Bereich der Raumfrequenzen bis zum In-
formationslimit ki, (Kontrastdelokalisierung) :

r= max{| g—;{f } . 10, Eingo) (3.34)

Die Delokalisierung im Bild kann minimiert werden, wenn statt des Scherzerfokus
der Lichte-Fokus Afr gewahlt wird [Lic91]:

Aﬁ:%@%#

info

(3.35)

Im Gegensatz zum Scherzerfokus, der optimale Kontrastiibertragung bis zur Punk-
tauflosung £, ermoglicht, erlaubt der Lichte-Defokus eine minimale Delokalisation
bis zum Informationslimit ki,¢. In der Nahe der Nullstellen befindliche Raumfrequen-
zen werden nicht tibertragen. Fiir die hoheren Raumfrequenzen lassen sich Defokus-
serien anfertigen, gefolgt von einer numerischen Rekonstruktion der Objektphase
[Coe92), [Kir84]. Hierzu wird eine Serie von Bildern von derselben Probenstelle bei
unterschiedlichen Defokuswerten aufgenommen. Dadurch liegen die iibertragenen
Frequenzbédnder bei jeder Aufnahme in einem anderen Bereich. Die Strahlenbelas-
tung der Probe und die Anforderungen an die Langzeitstabilitdt des Mikroskops
hinsichtlich Probenposition und Abbildungsbedingungen sind dadurch héher als bei
der normalen Hellfeldabbildung.

Der Scherzerfokus ist fiir die Abbildung biologischer Objekte keine ideale Losung,
da durch die sinusformige Kontrastiibertragung niedrige Raumfrequenzen nicht oder
nur in geringem Mafte zum Bild beitragen. Eine noch stéarkere Defokussierung fiihrt
zwar zu einer Verschiebung des iibertragenen Bandes zu niedrigeren Raumfrequen-
zen, bedingt jedoch auch eine Verringerung der Bandbreite und eine Verschiebung
der ersten Nullstelle der PCTF. Ein weiterer gravierender Nachteil dieses Konzep-
tes, der sich insbesondere fiir die Hochauflosungsmikroskopie heute als relevant er-
weist, ist die schlechte Punktauflosung im Vergleich zum erzielbaren Informations-
limit. Dieser Umstand kann durch Korrektur des Offnungsfehlers der Objektivlinse
verbessert werden, da hiermit die Punktauflosungsgrenze an das Informationslimit
herangebracht wird. Dem Informationsverlust bei niedrigen Raumfrequenzen kann
damit jedoch nicht entgegenwirkt werden. Erst durch den zusétzlichen Einsatz ei-
ner Phasenplatte, die zu einer kosinusférmigen PCTF fiihrt, lasst sich eine optimale
Kontrastiibertragung sowohl von niedrigen als auch hohen Raumfrequenzen ermog-
lichen.



Kapitel 4

Bildentstehung im HRTEM

Zum weiteren Versténdnis der Problematik bei der Abbildung schwacher Phasen-
objekte ist eine detaillierte Beschreibung des Abbildungsprozesses im HRTEM er-
forderlich. Die Bildentstehung im TEM kann nur durch die Beriicksichtigung der
Wellennatur des Elektrons hinreichend beschrieben werden. Elektronen interagieren
mit dem Objekt durch elektrostatische Potentiale, was zur Konsequenz hat, dass
die Wechselwirkung von der Primérenergie der einfallenden Elektronen, der chemi-
schen Zusammensetzung der Probe, ihrer Dicke und der Orientierung zum Strahl
abhéngt. Die Elektronenwelle wird dabei in Amplitude und Phase moduliert. Die
Wechselwirkung der bildgebenden Elektronen muss mit Hilfe quantenmechanischer
Formalismen beschrieben werden. Die durch die Linsen erzeugten makroskopischen
Felder variieren nur unmerklich im Bereich der durch die Beschleunigungsspannung
gegebenen Elektronenwellenldnge. Die Beschreibung der Elektronenbewegung durch
die Sédule kann daher im Rahmen der geometrischen Optik erfolgen.

Im Gegensatz dazu ist die Beschreibung der Anderung der Felder beim Durch-
laufen der Probe deutlich komplexer. Die Bertiicksichtigung von Beugungsphénome-
nen und damit der Wellennatur geschieht im Rahmen der semiklassischen Wentzel-
Kramers-Brioullin-Naherung (WKB-Néaherung). Dabei gilt es, zwischen elastischer
und inelastischer Streuung zu unterscheiden. Bei der elastischen Streuung bleibt der
quantenmechanische Zustand des Objekts unveréndert. Die Beschreibung der Pro-
be kann folglich durch ein statisches Streupotential erfolgen, ohne Berticksichtigung
von inneren Freiheitsgraden. Im Gegensatz dazu dndert sich bei der inelastischen
Wechselwirkung der Zustand des Objekts, was verbunden ist mit einem Energie-
transfer zwischen gestreuten Elektronen und der Probe. Die Interaktion zwischen
den Strahlelektronen und der Materie ist in der Regel stark, hervorgerufen durch
die Coulomb-Wechselwirkung. Dies fithrt dazu, dass die etablierten Naherungen, wie
erste Bornsche Naherung oder POA (phase object approzimation), in den meisten
Féllen der elektronenoptischen Abbildung nicht mehr zutreffend sind. Die Abbil-
dung im TEM wird dann dominiert durch Elektronen, die der Mehrfachstreuung
unterliegen. Die Ausnahme hiervon sind diinne amorphe Folien, bestehend aus leich-
ten Elementen, wie sie die Mehrzahl biologischer Proben darstellt. Sie verédndern
lediglich die Phase der Elektronenwelle, nicht jedoch deren Amplitude. Daher kann
im Rahmen der Ndherung fiir schwache Phasenobjekte (WPOA) die Wirkung der

27
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Probe als Modulation der Wellenfunktion mit dem zweidimensionalen Potential der
Probe beschrieben werden.

4.1 Lineare Ubertragungstheorie

Die Abbildung im TEM lésst sich unter gewissen Voraussetzungen im Rahmen der
Ubertragungstheorie linearer Systeme beschreiben. Diese erfiillen das Superpositions-
prinzip, d.h. die Reaktion des Systems auf eine Linearkombination von Eingangs-
signalen entspricht stets der entsprechenden Linearkombination der einzelnen Aus-
gangssignale. Weiterhin sind diese Systeme translationsinvariant. Die Veranderung
des Eingangssignals um einen Wert A fiihrt zu einer Anderung des Ausgangssignals
um denselben Wert. Die Anwendung der linearen Ubertragungstheorie auf elektro-
nenoptische Systeme geht auf Hawkes [Haw73] und Hanszen [Han73| zuriick. Das
Mikroskop wird in dieser Betrachtung als Ubertragungssystem fiir die zwei Infor-
mationstrager (Kanile) Objektamplitude a und Objektphase ¢ der Objektaustritts-
welle beschrieben. Idealerweise wird bei der Abbildung die Objektamplitude in die
Bildamplitude und die Objektphase in die Bildphase tibertragen, sodass durch Aus-
wertung der Bildwelle die Objektwelle bestimmt werden kann. Durch den Einfluss
der Abbildungsfehler kommt es jedoch zu einem Ubersprechen zwischen diesen Kani-
len, sodass Amplituden- und Phaseninformation nicht getrennt iibertragen werden,
sondern vermischt sind, was die Interpretation der Bildinformation erschwert. Da
die Objektivlinse mit ihren Aberrationen das Ubertragungsverhalten wesentlich be-
stimmt, werden die nachfolgenden Zwischen- und Projektivlinsen vernachléssigt und
das Mikroskop auf eine Linse reduziert.

4.1.1 Abbildung ohne Linsenfehler

Fiir die folgende Betrachtung sei angenommen, dass die Probe mittels einer punktfor-
migen und monochromatischen Elektronenquelle beleuchtet wird, welche sich quan-
tenmechanisch durch eine zeitunabhéngige ebene Welle beschreiben lasst:

Yo (7) = ™ (4.1)

Dabei ist 7 der Ortsraumvektor mit den Komponenten (z,y) und k der Vektor des
reziproken Raumes mit den Komponenten (k,, k,). Die Annahme einer ebenen Welle
gestattet die Reduzierung auf zwei Dimensionen. Die Beschreibung der Abbildung
durch das Linsensystem des TEMs folgt dann der Abbeschen Theorie des Lichtmi-
kroskops und gliedert sich in vier Schritte [Ber04]:

1. Beugung der Elektronen am Objekt: Beim Durchgang durch die Probe wird
Elektronenwelle in Amplitude und Phase moduliert. Fiir die Objektwellenfunk-
tion 1, () unmittelbar an der Austrittsfliche der Probe (exit wave function,
EWF) lésst sich schreiben:

U, (7) = a () e (4.2)
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wobei a (') die Amplitude und ¢ (7) die Phasenschiebung ist. Die Objektwel-
lenfunktion beinhaltet somit alle Information iiber die Probe.

2. Propagation der Welle durch die Objektivlinse und Fokussierung in der hinte-
ren Brennebene: Fiir eine ideale diinne Linse erscheint in der hinteren Bren-
nebene das Fraunhofersche Beugungsbild (Objektspektrum) S, (k:), das sich

aus der Fourier-Transformation F der Objektwellenfunktion ergibt.
S (F) = F o (M) = / o (7) - 7 dF (4.3)

Die Komponenten des zweidimensionalen Vektors k im reziproken Raum £k,
und £, lassen sich iiber die halben Streuwinkel v und v in 2- und y-Richtung
sowie die Wellenldnge ausdriicken:

ky = (2sinu) /A, k, = (2sinv) /A (4.4)

Fiir die im TEM verwendeten hochenergetischen Elektronen ist es ausreichend,
sich auf Kleinwinkelstreuung zu beschrianken, also nur paraxiale Strahlen zu
betrachten, deren Streuwinkel selten 10~! rad iibersteigt. Uber die Koordinaten
in der hinteren Brennebene erhéilt man eine Relation fiir die Raumfrequenz:

by = —— ky = —2 (4.5)

Ao ~ Mow;
Mit der Brennweite der Objektivlinse fo;.

3. Modulation des Fourier-Spektrums: Die Berticksichtigung der Einfliisse von
Aberrationen auf die Bildiibertragung kann durch Aufmultiplizieren einer ent-
sprechenden Funktion, der Kontrasttransferfunktion (vgl. Abschnitt A 12), be-
riicksichtigt werden. Voraussetzung hierfiir ist die Isoplanasie der Abbildung,
d.h. die Ubertragungseigenschaften des Systems sind unabhingig von der la-
teralen Position. Die Wirkung einer Objektivblende oder einer Phasenplatte
zur Kontraststeigerung geschieht auf dhnliche Weise.

4. Interferenz der modifizierten Beugungswellen: Durch inverse Fourier-Transfor-
mation erhilt man die Bildwelle:

0 () =F[s (F)] = FUF [ 0 = go (=7/M)  (46)

Es werden in der Regel stets die objektbezogenen Koordinaten angegeben, d. h. der
in enthaltene Ortsvektor bezieht sich auf ein gegeniiber der Objektebene ver-
drehtes Koordinatensystem, dessen Langenmafstab um den Vergroferungsfaktor M
der Abbildung grofer ist. Die registrierte Intensitédt ist gegeben durch das Betrags-
quadrat der Wellenfunktion:

L(7) = [t (M) = |a (7)* (4.7)
Bei der Abbildung durch eine ideale Linse haben Anderungen der Phase im Objekt

keine Auswirkungen auf die Intensititsverteilung. Die in der Objektwelle enthaltene
Phaseninformation geht vollstédndig verloren.
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a) Elektronenmikroskop b) Bildberechnung
einfallende ebene Elektronen-
Welle strahl
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Objektebene Probe Real-
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Y
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Dampfungsfunktion £ ( k H
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Abbildung 4.1: Bildentstehung im HRTEM in der Betrachtungsweise der linearen Uber-
tragungstheorie. (a) Der einfallende parallele und kohdrente Elektronenstrahl wird durch die
Netzebene der kristallinen Probe in der Objektebene der Objektivlinse gebeugt (Beugungs-
winkel ). In der hinteren Brennebene werden die einzelnen Beugungsordnungen tberlagert
und fiihren zu einem Beugungsbild. (b) Die Beschreibung der bei der Abbildung auftreten-
den Fehler erfolgt im reziproken Raum durch die Kontrasttransferfunktion CTF, die sich
aus dem Produkt der Aperturfunktion A (k), der Aberrationsfunktion B (k) und der Damp-
fungsfunktion E (k) ergibt. Der Ubergang von der hinteren Brennebene in die Bildebene
wird beschrieben durch die inverse Fourier-Transformation. Da die Beleuchtung als kohd-
rent angenommen wurde, ist der Bildpunkt A’ das Ergebnis der Interferenz der vom Objekt
A ausgehenden Kugelwellen.
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Ortsraum:
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Abbildung 4.2: Beziehung zwischen der point spread function (PSF) und der contrast
transfer function (CTF). Im Ortsraum erhdlt man die Bildwelle 1y, durch Faltung der
Objektwelle 1, mit der PSF, im Fourierraum ist das Objektspektrum S, mit der CTF zu
multiplizieren. Die CTF erhdlt man durch Fourier-Transformation aus der PSF.

4.1.2 Beriicksichtigung von Linsenaberrationen

Die Beriicksichtigung der Aberrationen der Objektivlinse in der Abbildung lasst
sich im Rahmen der linearen Systemtheorie iiber eine einzige Funktion charakteri-
sieren, die im Fourierraum als Kontrasttransferfunktion (contrast transfer function,
CTF) bezeichnet wird, im Ortsraum als Punktverwaschungsfunktion (point spread
function, PSF). Die Bildwellenfunktion 1), (7') ergibt sich aus der inversen Fourier-

Transformierten des Produkts aus Objektspektrum S, (E) und CTF:

Wy (F) = F1 [SO (/2) .CTF (Eﬂ (4.8)

Die Transferfunktion beschreibt die Ubertragung des Objektkontrastes in den Bild-
kontrast als Funktion der Raumfrequenz. Unter Benutzung des Faltungstheorems
kann das einfache Abbildungsmodell im Ortsraum auch als Faltung mit der PSF
beschrieben werden:

U (7)) = F | F [, (7] - CTF (K) | = o (7) @ PSF (7) (4.9)

Nach Spence wird die Punktverwaschungsfunktion als Impulsantwort be-
zeichnet. Die PSF des betrachteten optischen Systems entspricht dabei der Intensi-
tatsverteilung in der Bildebene, die man bei der Abbildung eines isolierten Punktes
in der Objektebene erhélt. Das Symbol ® steht fiir die Faltung. Ist die Abbildung
isoplanatisch, d. h. invariant gegeniiber einer Verschiebung, hiangt die PSF nur von
der Differenz der Objektkoordinaten ab:

PSF (7, 7) = PSF (7 — ) (4.10)
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4.2 Abbildung mit partieller Koharenz

4.2.1 Contrast Transfer Function (CTF)

In den bisherigen Betrachtungen wurde ein perfekt monochromatischer Strahl (zeitli-
che Kohérenz) vorausgesetzt, und eine Beleuchtung mit ebenen Wellen angenommen
(punktformige Quelle, rdumliche Kohérenz). Die Abbildung der Objektwelle unter
diesen Bedingungen wird als kohérente Abbildung bezeichnet, die wirksamen Abbil-
dungsfehler des Objektivs als kohérente Aberrationen. Die punktférmige, monochro-
matische Quelle stellt eine Idealisierung dar, denen selbst Feldemissionsquellen nicht
entsprechen. Die Emission erfolgt stets aus einem rdumlich ausgedehnten Bereich.
Um ausreichend Intensitét fiir kurze Belichtungszeiten zu erhalten (Probendrift)
wird aufserdem eine ausreichend grofse Beleuchtungsapertur benotigt. Beides fiihrt
zu einer limitierten rdumlichen Kohérenz.

Der Elektronenstrahl besitzt aufgrund des thermischen oder thermisch unter-
stiitzten Emissionsprozesses eine endliche Energiebreite, die durch die elektrostati-
sche Wechselwirkung der Elektronen untereinander (Boersch-Effekt) zusétzlich ver-
grokert werden kann. Zusammen mit den Instabilititen der Beschleunigungsspan-
nung und des Objektivlinsenstroms fiihrt dies zu einer Fokusinderung und einer
begrenzten zeitlichen Kohérenz.

Die Kontrasttransferfunktion unter Beriicksichtigung dieser Effekte gliedert sich

in drei Terme:
CTF (E) —A (E) B (l%’) E (E) (4.11)

Der Einfluss der Kontrastblende in der hinteren Brennebene der Objektivlinse be-
schreibt die Aperturfunktion:

A(E) _ 1 fur /i <7/ fob;

(4.12)
0 fur |k| > 17/Xfob;

Dabei ist r der Radius der Blende und fo; die Brennweite der Objektivlinse. Die
Aperturfunktion ist {ibertragungstechnisch gesehen ein Tiefpass und fithrt im Ge-
gensatz zur Aberrationsfunktion zu einem echten Informationsverlust. Aufgrund der
Aperturfunktion geht ein Teil der Objektinformation bei der Abbildung unwieder-
bringlich verloren.

Der Einfluss von statischen Linsenfehlern (sphérische Aberration, Defokus, Astig-
matismus und axiale Koma) fithrt zu den kohdrenten Aberrationen. Die Berticksich-
tigung der kohédrenten Bildfehler in der CTF erfolgt durch das Aufmultiplizieren
einer zusatzlichen Phasenschiebung in der Beugungsebene, der Aberrationsfunktion
(aberration function):

B (E) — exp [ix (E)] — cosy (E) +isiny (12) (4.13)

Der Realteil der Aberrationsfunktion wird als Amplitudenkontrasttransferfunktion
(amplitude contrast transfer function, ACTF) bezeichnet, der Imaginérteil als Pha-
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senkontrasttransferfunktion (phase contrast transfer function, PCTF). Der Phasen-
faktor

X (/;) = ZTWW (uA, v\) (4.14)
beinhaltet die Wellenaberrationsfunktion W (wave aberration function). Die in der
Aberrationsfunktion W zusammengefassten Linsenfehler verzerren die Wellenfront
im Fourierraum und limitieren so die Auflésung im Ortsraum, ohne dabei Objekt-
information zu zerstoren. Die Wellenaberration wirkt dabei wie eine komplizierte
Phasenplatte. Naheres hierzu findet sich in Kapitel

Inkohdrente Abbildungsfehler, die durch zeitabhdngige Storungen verursacht wer-
den (Instabilitdt der Hochspannung und Objektivstromquelle sowie Probendrift)
dédmpfen den Transfer hoher Raumfrequenzen und konnen nach Frank [Era73| im
Fourierraum durch Multiplikation mit einer Einhiillenden beschrieben werden. Da-
bei lasst sich jeder Storgrofe eine eigene Dampfungsfunktion zuordnen. Die resultie-
rende Dampfungsfunktion setzt sich aus folgenden Beitrdgen zusammen:

E (E) — Ea (k) E, (k) E (l%’) E, (l%’) Ep (E) (4.15)

Diese werden in den folgenden Abschnitten vorgestellt.

4.2.2 Zeitliche Koharenz und chromatische Enveloppe

Die Brennweite magnetischer Rundlinsen hiangt neben der Erregung auch von der
Energie der Elektronen ab. Die Energiebreite der Elektronen ist durch das Zusam-
menwirken mehrere Faktoren begriindet: die intrinsische Energiebreite der Elektro-
nenquelle, Schwankungen in der Beschleunigungsspannung und des Linsenstromes
sowie dem Energieverlust, der sich aus der Wechselwirkung der Elektronen mit der
Probe ergibt. Die registrierte Intensitét erhdlt man durch die gewichtete Integration
tiber alle moglichen Defokuswerte [Rei89):

+o0

T = / 17 D. + Af)jo (Af)d(Af) (4.16)

—00

Die Grofse D, entspricht dem Mittelwert der Defokussierung, Af der Variation der
Defokuswerte um D, und j. (Af) der Gewichtung der Variation von Af. Dabei ist
die Defokusvariation Af eine Gauffunktion

Je (Af) = Qg exp [— In2 (MTJC)

die mit der Halbwertsbreite A (defocus spread)

AU \° Aloni\>  [(AE\?
A=C.-f =2 4= = 4.1
Co- fr \/( Uo) * (IObj "\ e (4.18)

(4.17)
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gewichtet wird [Kee08|. C. ist der Koeffizient der chromatischen Aberration der
Objektivlinse, AUj ist die Instabilitét der Hochspannung Uy und Aloy; ist die Insta-
bilitét des des Objektivlinsenstromes Iop;. Die Groken AU, /Uy und AI/I werden
als Effektivwerte (root mean square, rms) angegebenEl. fr der relativistische Korrek-
turfaktor:

. 1+ eU()/EO
fr B 1+ €U0/2E0’

Der Korrekturfaktor betrigt 1,16 fiir 200kV und 1,23 fiir 300kV. Die chromatische
Aberration C. skaliert direkt mit der Brennweite der Objektivlinse und ist etwas
grofser als C's. Die Groke AFE ist die intrinsische Energiebreite der Elektronenquelle,
angegeben als Effektivwert, welcher sich wie folgt aus der gemessenen Halbwertsbrei-

te (full width at half mazimum, FWHM) ergibt [V6199]:

mit By = 511 keV (4.19)

Wie man aus .18 ersehen kann, ist der Einfluss der Schwankungen der Objektivquel-
le viermal so grofs wie der der Hochspannung. Ausgehend davon lédsst sich fiir ein
FEG-TEM folgende Abschéatzung vornehmen: Bei einer Hochspannungs- und Strom-
stabilitéit von 1-1075(rms) und einer Energiebreite von A Epwiyg = 0,56V bei 200kV,
welche einem Effektivwert von 1,06 - 107 entspricht, ergibt sich A = C,2,87-107°.
Die Verbesserung der Stabilitit der Hochspannung auf 0, 5-107° fiihrt zu einem Wert
von A = (C,2,69-1075, was einer Anderung von lediglich 6,3% entspricht. Wird statt-
dessen die Stabilitit der Objektivquelle auf 0,5 - 107%(rms) verbessert, wihrend die
Stabilitit der Hochspannung bei 1-1075(rms) bleibt, ergibt sich A = C,.2,05-107¢,
was einer deutlichen Verbesserung von 28,6% entspricht. Damit kann festgehalten
werden, dass die Verwendung einer hochstabilen Objektivquelle bei einem FEG-
TEM einen weitaus groferen Gewinn bei der Auflosung bringt als eine weitere Ver-
besserung der Stabilitdt der Hochspannung.

Nach Fejes lasst sich bei einer gaukformigen Verteilung der Fokusvariation
die chromatische Enveloppe der zeitlichen Kohérenz schreiben als [Jon93| [Kee92):

En (k) = exp [ L (TAA)? k4] (4.21)

2

4.2.3 Raumliche Koharenz und Enveloppe der Quelle

Quellen mit endlicher Ausdehnung lassen sich als Anordnung mehrerer unabhéngiger
Punktquellen auffassen. Aufgrund der endlichen Ausdehnung der Elektronenquelle
wird das Objekt somit durch ebene Wellen beleuchtet (Wellenvektor /;), die einen
Winkel 6. mit der optischen Achse einschliefsen. Fiir die Gesamtheit aller Einstrahl-

IDie Angabe des Objektivlinsenstroms ist zuléissig, solange die Linse aukerhalb der Sittigung
betrieben wird, d.h. die erzeugte magnetische Induktion Boy; proportional ist zum erzeugenden
Strom Iop;. Bei Betrieb nahe der Sattigung muss daher strenggenommen das Verhéltnis 2AB/B
eingesetzt werden.
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richtungen wird nach [Rei89] eine Gaukverteilung angesetzt:
A 1n 2 A
Y n
Js (k:) = 02 exp | —In2 (9_c> (4.22)

Typische Werte von 6. sind 0,7 mrad fiir LaBg-Emitter und 0,1 mrad fiir eine FEG
[Jon93]. Analog zu den Betrachtungen bei der zeitlichen Kohérenz ldsst sich der
Einfluss der endlichen Beleuchtungsapertur durch eine Enveloppe darstellen [Jon93|:

G (B oo [ () v e sam]

Im Gegensatz zur chromatischen Dampfung Fa ist die Enveloppe der Quelle E,
abhéngig vom Defokus. Fiir negative Fokuswerte (Unterfokus) wird der erste Term
mit Cy teilweise durch den zweiten Term, der vom Fokus abhéngt, kompensiert. Der
Fokus kann so gewahlt werden, dass der zweite Klammerausdruck verschwindet, um
so das grofstmogliche iibertragbare Band zu erreichen. Die Enveloppe E,, stellt damit
kein absolutes Limit fiir die Informationsiibertragung dar. Die Kombination aus Fa
und F, kann wie die Wirkung zweier virtueller Blenden verstanden werden, wovon
eine konstant ist, die andere sich mit dem Defokuswert éndert.

Eq (k) = exp

4.2.4 Enveloppe der Probendrift

Das in der Endbildebene registrierte Bild ist in seiner Intensitit abhéngig von der
Beobachtungszeit te.,. Wéhrend dieser Integrationszeit bewegt sich die Probe bei
einer als linear angenommenen Drift v um die Strecke A§ = Uey,. Es gilt dann fiir

die Enveloppe der Probendrift [Jon93]:

Ey <l§) = sinc <7r/;A§) A exp {—é (ﬂEA§> 2] (4.24)

Fiir kleine Werte der Probendrift kann die sinc-Funktion durch eine Gauflifunktion
angenahert werden.

4.2.5 Enveloppe der Probenvibration

Neben einer lateralen Probendrift ist noch eine vertikale Probenvibration zu beriick-
sichtigen, deren Frequenz grofs gegeniiber der inversen Belichtungszeit angenommen
wird (typischerweise >1Hz). Mit der Amplitude 7 lasst sich die Enveloppe der Pro-
benvibration schreiben als:

B (R) = (20f7) ~ x| - ()| (4.25)

Hierbei ist Jy () die Besselfunktion der nullten Ordnung, die bei kleinen Vibrati-
onsamplituden durch eine Gaufkfunktion angendhert werden kann.
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4.2.6 Enveloppe des Detektors

Die Bildaufnahme im TEM erfolgt mittels Film oder heute vorwiegend iiber einen
CCD-Detektor, dessen Ubertragungseigenschaften durch eine eigene PSF charakteri-
siert ist. Da dem Sensor ein Szintillator (YAG oder Phosphor) vorgeschaltet ist, der
die Umwandlung von Elektron in Photonen iibernimmt, wird die Verwaschungsfunk-
tion wesentlich durch die Streuung im Szintillator beeinflusst. Die Detektorenveloppe
E; (k) spielt insbesondere bei den heute zur Speicherung von Bildern verwendeten
CCD-Sensoren, die typischerweise mit Pixelarrays von 1kx1k bis 4kx4k arbeiten,
eine nicht zu vernachlassigende Rolle. Die sich ergebende Enveloppe wird bestimmt
durch die Delokalisation der Information beim Abbildungsprozess und die endliche
Pixelgrofse.

Der durch den Sensor erfasste Bildbereich sei definiert durch folgendes zirkulére
Fenster mit Radius R,,:

w (ﬁ) - { (1) fir F) s (4.26)
sons

Das iibertragene Raumfrequenzband ist dann durch die Forderung gegeben:

ox (k } B}
ag; ) - ’Cs)\3/<;3 T A f)\k’ > Ry = aC,N3k3 (4.27)

Dabei variiert die Grofse a von 0,25 beim optimalen Fokus bis zum Wert 1 im
Gaufsfokus. Die Groke des Detektors ist durch die Zahl N und die Grofe der Pixel
D bestimmt: R, = 1/2N D. Unter der Annahme, dass der verwendete Szintillator zu
einer gaufsformigen Aufweitung des Elektronenstrahls fiihrt, lésst sich das Sampling
in der hinteren Brennebene durch folgende Enveloppe beschreiben [Jon93]:

(4.28)

R 1 37.4)\2
Ep (k) = exp |:—§7T2k‘2D2:| = exp [—ZWQM]

N2

4.3 Auflosung

Das gebréuchlichste Auflsungskriterium in der Optik geht auf Rayleigh Zu-
riick und wurde erstmals von Scherzer auf elektronenoptische Systeme angewendet.
Es spezifiziert den minimalen Abstand d, den zwei selbstleuchtende Punktquellen
von gleicher Helligkeit haben kénnen, um bei der Abbildung durch ein beugungsbe-
grenztes optisches System noch als getrennt wahrgenommen zu werden (Punktauf-
losung). Die Beugung fiithrt dazu, dass ein Punktobjekt als Scheibchen abgebildet
wird. Die Intensitatsverteilung lasst sich durch die Airy-Funktion beschreiben:

w (ry) = (M>2 mit = 27 (%) (4.29)

X
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r=17pm r=17pm r=17pm
Airy

Airy Airy
Patterns Patterns Patterns

D=13.7pm D=17pm D=0.5pm
e ]
Sparrow Limit
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Rayleigh Criterion
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Radial Intensity
Distribution

Radial Intensity Radial Intensity
Distribution Distribution

A A A

Abbildung 4.3: Anschauliche Darstellung der Abbildung von zwei Lichtpunkten durch ein
fehlerfreies Linsensystem fir A = 440nm und NA = 0,15 [Oly10/. Links: Der Abstand
ist grofs. Die zwei Punkte werden gut aufgeldst. Das Rayleigh-Kriterium ist erfillt. Mit-
te: Grenzwert nach Rayleigh-Kriterium ist erreicht. Beide Maxima sind noch durch eine
Einsattelung, in der die Intensitdt auf 75,5 Prozent zuriickgeht, getrennt. Rechts: Rayleigh-
Kriterium ist nicht mehr erfillt. Beide Punkte sind miteinander verschmolzen.

mit der Besselfunktion erster Ordnung J; () und dem Beleuchtungshalbwinkel c;.
Das Rayleigh-Kriterium besagt, dass die zwei Punkte sich noch voneinan-
der unterscheiden lassen, wenn das Maximum der Helligkeitsverteilung des ersten
Punktes mit dem ersten Minimum der Helligkeitsverteilung des zweiten Punktes
zusammenfallt. In diesem Fall betrigt die Einsattelung zwischen den beiden Inten-
sitatsverteilungen 73,5% der maximalen Intensitit und der Abstand entspricht dem
Radius des Beugungsscheibchens (s. Abbildung A.3)):

A

n sin 0
Dabei ist A die Wellenléinge des verwendeten Lichts, n der Brechungsindex des Me-
diums zwischen Objekt und Objektiv und 6 der halbe Aperturwinkel des Objektivs.
Je grofser also die numerische Apertur NA = nsin @ ist, desto besser wird das Auflo-
sungsvermogen 1/d. Trotz der beim TEM verwendeten hohen Beschleunigungsspan-
nungen von 100 — 400kV liegt die Auflésung solcher Gerite etwa zwei Grofenord-
nungen iiber der zugeordneten relativistischen Wellenléngen von 3,7 — 1,6 pm. Die
Ursache sind die im vorangegangenen Abschnitt vorgestellten Linsenfehler, die sich
im Rahmen der linearen Ubertragungstheorie als Démpfung der Ubertragungsfunkti-
on beschreiben lassen. Fiir die Betrachtung der Abbildung schwacher Phasenobjekte
lassen sich insgesamt drei Auflosungskriterien angeben [Kee92|, welche in den folgen-
den Abschnitten behandelt werden.

d=0,61

(4.30)

4.3.1 Linienauflésung

Die Linienauflosung (fringe resolution, lattice-plane resolution) ergibt sich aus der
hochsten erkennbaren Raumfrequenz, die in den Beugungsreflexen im Diffrakto-
gramm nachweisbar sind. Bei Anwesenheit dicker Kristalle ist diese Angabe im
Vergleich zu den beiden anderen Definitionen zu optimistisch, da die im Diffrak-
togramm sichtbaren Reflexe nichtlinearen Ursprungs sein konnen, die bei der dop-
pelten Raumfrequenz des urspriinglichen Reflexes liegen. Abbildung .4 zeigt die
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Abbildung 4.4: [llustration der Entstehung des Bildspektrums aus dem Objektspektrum.
Wihrend durch die Interferenz der Beugungsordnungen £1 und £2 mit dem Nullstrahl
(linke Seite) Reflexe entstehen, die real vorhandenen Gitterabstinde entsprechen (lineare
Terme), ergeben sich durch die Interferenzen der Beugungsordnungen ungleich Null un-
tereinander (rechte Seite) zusditzliche Reflexe, die u. U. auf die doppelte Raumfrequenz
schlieflen lassen. Im vorliegenden Beispiel durch Interferenz der Ordnung +2 mit -2.

Entstehung des Bildspektrums aus dem Objektspektrum durch Interferenz der Ter-
me bis zur Ordnung +2. Die im Bildspektrum auftretenden Interferenzterme lassen
sich nach der Art ihrer Entstehung in zwei Klassen unterteilen. Die linearen Terme
entstehen durch Interferenzen der Beugungsordnungen £1 und +2 mit dem Null-
strahl, wahrend die nichtlinearen Terme durch Interferenzen zustande kommen, bei
denen keiner der interferierenden Strahlen der Nullstrahl ist. In der Fourier-Ebene
lésst sich dies wie folgt ausdriicken:

I (E) ~S (/5’1> L (/5’2> (4.31)

I (l;) ~ 1 (0)y* (—E) + E) ™ (0) lineare Terme

+ Z Y (l%) S (l%) nichtlineare Terme (4.32)
k17#0,k27#40

Die nichtlinearen Terme fithren zu Reflexen im Bildspektrum, deren Raumfrequenz
doppelt so grof ist, wie die hochste im Objektspektrum auftretende Frequenz, d. h.
zusétzliche Reflexe, die auf die halben Gitterabsténde schliefen lassen (half-spacings).

4.3.2 Punktauflosung

Die interpretierbare Bildauflosung, die als Strukturauflésung, Punktauflésung oder
Scherzerauflosung d, (point resolution, structure image resolution) bezeichnet wird,

ist nur im Scherzerfokus
4
Afsen =1/ 3CaA (4.33)
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definiert, wenn die PCTF das groftmogliche Raumfrequenzband ohne Kontrastum-
kehr umschliefst. Sie entspricht der inversen Raumfrequenz, bis zu der Details ohne
Kontrastumkehr linear iibertragen werden und ist gegeben iiber die erste Nullstelle

der PCTF:
- 2Af B 2\/4/305)\ B 2 4/3 (4 34)
P C«S)\z - CS)\Q o (;,(;1/2)\73/2 .

Der Kehrwert von k, ergibt die Punktauflosung:

d, = 0,66C1/4)\3/4 (4.35)

Alle im Objekt auftretenden Raumfrequenzen bis zu diesem Wert werden ohne Kon-
trastumkehr durch das Mikroskop in das Bild iibertragen.

4.3.3 Informationslimit

Analog zur Lichtoptik und dem Konzept der Modulationstransferfunktion (MTF)
kann die Auflésung in einem elektronenoptischen System iiber die hochste iiber-
tragbare Raumfrequenz definiert werden. Die eingeschréinkte Kohérenz bei der Ab-
bildung, hervorgerufen durch Instabilitaten (limitieren die zeitliche Kohérenz) und
Strahlkonvergenz (limitiert die rdumliche Kohérenz), fiihrt zu einer Dampfung des
Kontrasttransfers, die beschrieben wird durch die Dampfungsenveloppen der PCTF.
Durch die Dampfung geht der im Bild enthaltene Kontrast bei hohen Raumfrequen-
zen ins Rauschen iiber. Daher ldsst sich zwar durch Bildverarbeitung Information
jenseits der Punktauflosung extrahieren, aber nicht {iber das Limit hinaus, dass
durch die Dampfungsenveloppen definiert wird. Die lineare Bildauflosung oder das
Informationslimit (information resolution limit) gibt die hochste Raumfrequenz an,
die linear vom Amplitudenspektrum in das Intensitdtsspektrum iibertragen wird.
Das Informationslimit di,g, fiir eine einzelne Aufnahme ist definiert durch die Raum-
frequenz ki, bei der die dominante Démpfungsenveloppe im Scherzerfokus zu einem
Kontrast von 1/e? fiihrt [Hum8&1) Jon93| [Kee92] und das Signal somit nicht mehr
vom Rauschgrund unterschieden werden kann:

1
EA,oz,d,U,D (kinfo) - g ~ 13, 5% (436)

Setzt man diesen Wert in Gl. [L.2T] und GI. ein, so ergibt sich als Informations-
limit aufgrund der chromatischen Enveloppe folgender Ausdruck [Jon93]:

1 TAA
dy = —— = (4.37)
LN 2
und als Informationslimit der Enveloppe der Quelle [Jon93)]:
6rac 13
do = d 4.38
()\\/ Ins p) ( )

Dabei ist In s = 2, wenn als Rauschgrenze 1/e? angesetzt wird, und der Parameter a
variiert von 0,25 fiir den Scherzerfokus bis zum Wert 1 fiir den Gaufsfokus. Fiir das
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durch den Detektor verursachte Infolimit erhdlt man |Jon93|:

1/4

12¢/2

dp = <N\‘/fll“d;> (4.39)
ns

Somit limitiert der Detektor die Auflosung durch seine begrenzte Zahl von Bild-
punkten. Das Informationslimit ist wie bei der Quelle mit der Punktauflosung d,
verkniipft. Beim Vergleich der Einfliisse der Dampfungsfunktionen auf das Informa-
tionslimit (vgl. Abbildung A.5]) zeigt sich, dass bei Gerédten mit FEG (a = 0,1 mrad)
der chromatische Anteil dominiert, also keine Raumfrequenz jenseits des in [4.37] an-
gegebenen Limits iibertragen wird. Die lineare Informationsiibertragung wird aus-
schlieflich durch die chromatische Enveloppe limitiert und deshalb bei der Angabe
des Infolimits als alleiniges Kriterium verwendet. Als Beispiel fiir die eingefiihrten
Auflésungsbegriffe wurde das One-Angstrom Microscope (OAM) des National Center
for Electron Microscopy (NECEM, Berkeley) gewéahlt. Mit den Mikroskopparame-

tern Zie02):

Uy = 300kV AE = 0,85eV(rms)
Cy = 0,60 mm 0. = 0,1mrad
C.=1,45mm AU/U = 0,25 ppm

A=1,97-10"2m  AI/I =0,3ppm(rms)

kann mithilfe des Programms ctfExplorer [Sid02] die Ubertragungsfunktion er-
stellt werden. Dieses Programm enthalt fiir die geldaufigsten TEMs alle relevanten
Werte wie Hochspannungsstabilitdt, Energiebreite und Stabilitdt des Objektivlin-
senstroms und lésst zusétzlich die manuelle Eingabe der einzelnen Parameter zu.
Setzt man die Werte fiir das OAM ein, so erhilt man fiir die erreichbare Punktaufls-
sung (extended Scherzer) einen Wert von 1,7 A, fiir das Informationslimit (unter der
Voraussetzung der dominierenden chromatischen Enveloppe) einen Wert von 0,78 A.
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<Phase Contrast Transfer Function>
U=300kV, C; =0,60mm, C.=1,45mm, Af = —42nm
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Abbildung 4.5: Die PCTF fiir den Scherzerfokus bei Af = —42nm. Die oben angegebe-
nen Daten beziehen sich auf das One-Angstrom Microscope (O/fM) am National Center for
FElectron Microscopy (NCEM, Berkeley), einem Philips CM300/FEG/UT mit Feldemitter
(FEG) und ultra-twin (UT) Objektivlinse. Die horizontale Achse gibt die Raumfrequenz k
in nm~' (untere Achse) und die Strukturgréfe d in nm an. Die mit k,, bezeichnete erste
Nullstelle liegt bei 1,7A. Der Schnittpunkt der Enveloppe mit den horizontalen Linien bei
+1/e? definiert das Informationslimit und liegt bei 0, 78 A.
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Kapitel 5

Wellenaberrationen im HRTEM

Mit den heute erreichbaren Auflésungen im Subangstrom-Bereich ist die Beschrei-
bung der Objektivlinse iiber die sphérische und chromatische Aberration nicht mehr
ausreichend. Thr Einfluss auf die Abbildung kann durch die Verfiigbarkeit von C;-
Korrektoren und Monochromatoren minimiert werden und es dominieren dann Feh-
ler héherer Ordnung. Um die Abbildung vollstdndig zu charakterisieren und Kriteri-
en fiir das Auflésungsvermogen abzuleiten, muss eine Reihe von zusétzlichen Aber-
rationen beriicksichtigt werden. Der Kontrasttransfer wird dabei iiber einen wellen-
optischen Formalismus beschrieben, die aberrationsbehaftete Abbildung durch eine
verallgemeinerte Welleniibertragungsfunktion.

5.1 Beschreibung von Wellenaberrationen

Bei der Abbildung eines Punktobjektes an der Stelle (z, y) in der Objektebene durch
eine ideale Linse entsteht in der Beugungsebene eine sphérische Wellenfront, die sich
in der konjugierten Bildebene zu einem Bildpunkt zusammenzieht. Damit wird jeder
Punkt in der Objektebene in einen Punkt in der Bildebene iibertragen. Die Aber-
rationen von realen Linsen deformieren jedoch die Wellenfront, sodass es zu einer
Verwaschung des Bildes des Punktobjektes kommt. Diese ist deutlich ausgepréigter,
als die durch Beugung hervorgerufenen Einfliisse. Die Wellenaberrationsfunktion (wa-
ve aberration function) W (x,y,u,v, ) gibt dabei die Abweichung (axialen Abstand)
der realen Wellenfront vom idealen sphérischen Verlauf in der Beugungsebene an (s.
Abb. 57]) und kann in Exponenten von der Position (z,y) des Objektes und den Beu-
gungswinkeln (u,v), d.h. der Position in der Beugungsebene (z4,vq), ausgedriickt
werden. Die Beugungswinkel sind gegeben durch v = z;/f und v = y,/ f. Bei hohen
Vergroferungen ist der untersuchte Probenbereich so klein, dass jede Anderung von
W als Funktion von Termen mit (z,y) vernachléssigt werden kann (isoplanatische
Néherung). Dadurch verbleiben nur noch die axialen Aberrationen und es ergibt sich
fiir die Taylor-Entwicklung der Funktion W bis zur vierten Ordnung in der Notation
nach Typke und Dierksen der folgende Ausdruck:

W(z,y) = cx+cy

43
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Linse

Bildebene

ideale Linse fehlerbehaftete Linse

Abbildung 5.1: Darstellung der Wellenfrontaberration (aus [Ber0j)]). Bei einem idea-
len elektronenoptischen System wird die vom Objektpunkt Py ausgehende Kugelwelle zu
einer im Bildpunkt P; zusammenlaufenden Kugelwelle verdndert (links). Das Vorliegen
von Linsenfehlern fiihrt dazu, dass diese auslaufende Wellenfront asphdrisch ist. Die Wel-
lenaberrationsfunktion misst die axiale Abweichung vom idealen Verlauf der Kugelwelle in
Abhdngigkeit der Koordinaten (z, y) des Punktes Py in der Objektebene.

+e32” 4 cazy + ey
+cex® + e’y + csxy® + coy®
+eiprt + en@y + cpr’y® + cipry® + ey’ (5.1)

Fiir die weitere Betrachtung ist die Einfiihrung eines komplexen Beugungswinkels
w = u+1iv, komplexer Koeffizienten Ay, Ay, Ay, A3z, Bo, B3 und reeller Koeffizienten
C} und C} sinnvoll, da sich die Terme so besser zusammenfassen lassen. Es ergibt
sich:

W(w) = Re {Aow* + %Alw*Q + %C’lw*w + éAgw*?’ + %ng*zw
+iA3w*4 + ing*?’w + nggw*zwz (5.2)

Terme mit geradzahligen Potenzen in w werden als symmetrische Aberrationen be-
zeichnet, solche mit ungeradzahligen Potenzen als antisymmetrische Aberrationen.

Der Ausdruck fiir W lésst sich in kartesischen Koordinaten ausdriicken, wobei
Ag = Ay, + 1Ag; usw. ist:

Wi(r,y) = Agu+ Agv
+145, (v = 0%) + 1A41,2u0 + 3O (u? 4 07)
+%A2T (u3 - 3uvz) + %A% (3u2v - 1)3)
+%Bgr (u3 + qu) + %Bgi (UQU + v3)
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+iA37~ (u4 —t = 6u202) + iAgA (u3v — uv3)
+i837« (u4 — 1)4) + iBgiQ (u?’v + uvg) + ng (u2 + v2)2 (5.3)

Durch Einfithrung von Polarkoordinaten wird die azimutale Symmetrie der einzelnen
Terme ersichtlich. Es gilt: w = re®, Ag = |Ag| €11, A = |A;|e?922,

Ay = |A2‘ €3i¢33, B, = ‘B2| €i¢31’ As = |A3| €4i¢447 B; = |B3‘ p2ida2

Damit ergibt sich:

Wi(r,¢) = |Ao|rcos(¢— ¢11)
+1 A1) 7% cos2 (¢ — da2) + SO
—i—% | As| 1% cos 3 (¢ — ¢a3) + % | Ba|r® cos (¢ — 1)
+1 A3 7 cos 4 (¢ — dua) + 1 |Bs|r cos2 (¢ — ¢az) + 1C5r* (5.4)

Der erste Term mit Ag beschreibt eine lineare Phasenschiebung in der Fourier-Ebene
und bestimmt somit der Bildposition. Bei C; handelt es sich um den Defokus (Uber-
fokus positiv). Die Multiplikation mit 27/A fithrt von der Abstandsfunktion W zur
bekannten Phasenschiebung 7 (Cy/\) 62. Cy ist die sphirische Aberration dritter Ord-
nung, welche tiblicherweise auch mit C'; bezeichnet wird. Der mit A; verkniipfte Term
ist der aziale oder zweizdhlige Astigmatismus, Ao der dreizdhlige Astigmatismus. Der
Term mit By beschreibt die axiale Koma, As den vierzdhligen Astigmatismus und Bz
den azialen Sternfehler. Da der Term mit B, lediglich ein vom Azimut abhéngiges
Maximum besitzt, ist es moglich, durch geeignete Wahl der optischen Achse (d. h.
Ursprung von u und v) diesen zum Verschwinden zu bringen (vgl. Kapitel B.2.T]).
In Tabelle (.1] sind die dreidimensionalen Plots von W als Funktion von u und
v fiir jede Aberration wiedergegeben. Zusétzlich sind die Wellenaberrationen in der
rechten Spalte als Phasenplatte dargestellt. Die Phasenplatte visualisiert die Pha-
senschiebung y der Wellenfunktion als Funktion der Raumfrequenz. Als Beschleu-
nigungsspannung wurde 200kV angenommen und ein C von 1,2 mm. Damit ergibt
sich ein Scherzerfokus von 54,9 nm und fiir die Achsenskalierung Gl/Sch=6,76 mrad.
Ideale Linsen weisen lediglich Terme mit C} und C5 auf. Die anderen Terme tre-
ten erst bei Abweichungen von der Rotationssymmetrie oder schlechter Justierung
des Mikroskops auf. Die Bedeutung der Aberrationen nimmt mit zunehmender Ord-
nung ab. Erst fiir die Hochauflosungsmikroskopie miissen auch hohere Ordnungen
korrigiert werden. Bis in die spaten 70er Jahre hinein wurden lediglich der Defokus
(C1), der zweizéhliger Astigmatismus (A;) und die sphérische Aberration (Cs) als
relevant fiir die Bildentstehung im Elektronenmikroskop erachtet. Erst 1978 konnte
Zemlin zeigen, dass vorwiegend die axiale Koma (Bsz) fiir Anomalien in den Diffrak-
togrammen von stigmatisierten und fokussierten TEMs verantwortlich ist.
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5.2 Messung von Aberrationen

Die Analyse der Diffraktogramme von diinnen, amorphen Proben bildet die Grund-
lage verschiedener Verfahren zur Bestimmung der Aberrationen eines TEMs. Eine
frithe Variante geht auf Thon [Tho66] zuriick und beschreibt die Messung des Defo-
kuswertes aus der Lage der Ringe im Diffraktogramm. Dieses Verfahren wurde spéter
von Krivanek [Kri76] um die Moglichkeit der Bestimmung von Cy erweitert. Durch
Aufnahme eine Fokusserie und Auswertung der berechneten Diffraktogramme bei
axialer Beleuchtung konnte die Genauigkeit der Cy-Bestimmung verbessert werden
[Coe9]]. Erst die Aufnahme von Diffraktogrammen bei unterschiedlichen Kippwin-
keln nach Zemlin [Zem78§| erlaubt die Messung der Aberrationen héherer Ordnung
und bietet Zugriff auf die antisymmetrischen Aberrationen B, und A,. Die automa-
tisierte Aufnahme und Auswertung dieser Diffraktogramm-Tableaus stellt bei den
kommerziell verfiighbaren Cs-Korrektoren den technischen Stand dar und erlaubt die
Messung und Korrektur der Aberrationen.

Die im vorangegangenen Kapitel vorgestellten Aberrationen lassen sich in zwei
Kategorien einteilen. Zum einen die Aberrationen, die gerade Potenzen von den
Koordinaten u und v enthalten (Defokus, zweizdhliger Astigmatismus, sphérische
Aberration), und solche mit ungeraden Potenzen (dreizdhliger Astigmatismus, axiale
Koma). Die Phasenschiebung, die durch gerade Aberrationen hervorgerufen wird, ist
invariant beziiglich einer Vorzeicheninderung des Wellenvektors k. Es gilt also fiir
den symmetrischen Anteil der Aberrationsfunktion:

— ]_ — —
vs (F) =5 [e )+ x (<F)] = xs (=F) (5.5)
Alle Aberration mit ungeraden Potenzen von u und v fiihren zu einer antisymme-

trischen Phasenschiebung, die beschrieben wird durch den ungeraden Anteil der
Aberrationsfunktion:

SGEHNCRNE) BN E, B

Die Darstellung der Aberrationen als Phasenplatte (s. Tabelle B.]) verdeutlicht
die Symmetrieeigenschaften. Um den Einfluss der Aberrationen auf die Thonschen
Ringe im Diffraktogramm einer amorphen Folie nachvollziehen zu kénnen, muss
man sich den Abbildungsprozess nochmals verdeutlichen. Die Intensitét ist bei der
Abbildung schwacher Phasenobjekte gegeben durch:

I(7) = |1+ (P> = 1+, (7) + 4 (7) + [ (7)) (5.7)

Dabei ist 1 (7) die gestreute Welle in der Bildebene. Der quadratische Term kann bei
der Fourier-Transformation vernachlassigt werden, wenn es sich um einen schwachen
Streuer handelt. Ebenso lasst sich die Konstante vernachlissigen, da sie nur zu einem
hellen Punkt (Delta-Funktion) im Zentrum fithrt. Als Fourier-Transformierte erhélt
man dann:

FUF] = 1 (E) _ (E) U (-E)

wo () exp [-ix (1)] 4 5 (~F) oo [ix (-F)] 59
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Tabelle 5.1: Axiale Bildfehlerfiguren und deren simulierte Phasenplatten.

imutal
Name Symbol | T W (x,y) [pm] Phasenplatte
Symmetrie
twofold astigmatism
*
s ‘ 0.5 v
Zweizahliger w7
. . Ay A
Astigmatis- (1 Sch) 2 0
C
mus -0.5 A
i —
-1 -0.5 0 0.5 1
def ocus
1
Defokus 0
Uberfoku?s Cr, —Af 00 0
L (1 Sch)
positiv -0.5
_1-1 -0.5 0 0.5 1
threefold astigmatism
%
Dreizahliger ®
. . A2 0
Astigmatis- (1) 3
mus i -0.5 ﬁ
\ ,
_1—1 -0.5 0 0.5 1
. 1 axi al coma
o‘:“ 0.5
Axiale By ) ) .
Koma (2 m) 5 o
SO _1-1 0.5 0 05 1
fourfold astignmati sm
“—
- SN
Vierzéhliger A . '
Astigmatis- 3 4 0 ’) (‘
mus (1 mm) -0.5 ’ r
L NIAY
-1 -0.5 0 0.5 1
axial star aberration
I —— ]
o5 S ——
Axialer B3 9 o o '
Sternfehler | (1mm) e
—
_1—1 -0.5 0 0.5 1
spherical aberration
0.5
Spharische Cs, C4 sl .
o0 5
Aberration | (1,2mm) o s
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Separiert man die Wellenaberration y in ihren symmetrischen Anteil xg und anti-
symmetrischen Anteil y 4, so erhédlt man bei der Abbildung eines schwachen Phase-
nobjektes, d. h. unter der Voraussetzung der Friedelsymmetrie

v (-E) — U, (E)
den folgenden Ausdruck:

i (R) = w0 () exp [-ixa ()] { 215 xs (8)} 59

Das Betragsquadrat der Fourier-Transformierten der Bildintensitat wird als Diffrak-
togmmmEl bezeichnet:

1 (k) =1 (F) g v, (F) " dsin s (¥) (5.10)
Die sichtbaren Thonschen Ringe im Diffraktogramm werden moduliert durch den
ersten Term (Objektstrukturfaktor) und héngen ausschlieflich vom geraden Anteil
xs der Wellenaberrationsfunktion ab. Der antisymmetrische Anteil x 4, der die Ko-
effizienten Aj, As und Bj enthélt, ist in einem einzelnen Diffraktogramm nicht sicht-
bar, fiihrt aber zu Bildverschiebungen und Anderung der Verzeichnungen, wenn
der Beleuchtungswinkel t variiert. Es ergeben sich hieraus zwei Ansétze zur Mes-
sung der Aberrationen. Der erste besteht in der Messung der Bildverschiebung A,
[Ber80, Kos87, [Ros73] und damit des linearen Anteils von x4. Der zweite Ansatz
nutzt die Forméanderungen der Ringe im Diffraktogramm aus und misst damit yg.
Beide Methoden erfordern die Aufnahme mehrerer Bilder bei unterschiedlichen azi-
mutalen Kippwinkeln der Beleuchtung. Wahrend die erste Methode die entstehende
Bildverschiebung fiir einen bestimmten Kippwinkel {iber Kreuzkorrelationsprozesse
bestimmt und damit empfindlich auf Probendrift reagiert, erfolgt bei der zweiten,
von Zemlin vorgeschlagenen Variante die Auswertung der Anderung der Ringstruk-
tur. Durch Messung der Anderung des Defokus C'; und des Astigmatismus A; im
Diffraktogramm einer diinnen, amorphen Probe konnen aller Koeffizienten hoherer
Ordnung bestimmt werden. Die Vorteile des Verfahrens nach Zemlin liegen in der
Unempfindlichkeit gegeniiber Probendrift und der Umwandlung der héheren Aber-
rationen in Aberrationen erster Ordnung. Es werden die relativen Anderungen des
zweizahligen Astigmatismus und Defokus in Abhéngigkeit der Strahlkippung regis-
triert und die Diffraktogramme der aufgenommenen Bilder entsprechend dem Azimu-
talwinkel und der Strahlkippung in einem Tableau angeordnet. Die Diffraktogramme
bei gekippter Beleuchtung zeigen einen Astigmatismus und Defokus, der sich vom
zentralen Diffraktogramm aufgrund der Kippung unterscheidet. Das Tableau als
Ganzes sollte idealerweise zentralsymmetrisch sein. Tatséchlich zeigt es aber eine
einzdhlige Symmetrie, welche ein Indiz fiir das Vorhandensein nicht rotationssym-
metrischer (ungerader) Aberrationen ist. Es liegt dann eine axiale Koma und/oder
ein dreizdhliger Astigmatismus vor. Da das von Zemlin vorgestellte Verfahren der
Auswertung von Kipptableaus als Grundlage fiir die automatisierte Bestimmung der
Aberrationskoeffizienten des Cs-Korrektors dient, soll im folgenden Kapitel noch et-
was ausfiihrlicher auf die Grundlagen dieser Messmethode eingegangen werden.

IStatt Diffraktogramm wird hiufig auch der Begriff Thonsches Diagramm verwendet, nach F.
Thon
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5.2.1 Kippung der Beleuchtung

Die Wellenaberrationsfunktion in der in angegebenen Form beschreibt die Ab-
weichung von der idealen Wellenfront beim Durchgang des Primérstrahls durch den
Ursprung der Beugungsebene. Alle Aberrationskoeffizienten héngen jedoch von der
Richtung des Primérstrahls ab. Fiir die Bestimmung der Aberrationskoeffizienten
ist es hilfreich, die Anderung in Abhéingigkeit des gewiihlten Ursprungs zu untersu-
chen, d.h. festzustellen, wie sich die Wellenaberration dndert, wenn der Strahl die
Beugungsebene unter einem Winkel 7 = ¢, + it, passiert.

W(r+w) = Re{[Ao+ Aim"+ Ci7 + Ae7? + 1 B37% + 2Bo7"T
+ A3 + 3By + 1Bi7% 4 Cyr*?r ] W
+1[A + 24,7 + 2Bot 4 3A37 + 3By T + Cs57%] w*?
+3 [C1 + §Bo + B3 4 2037 7| w'w
+3 [As + 3437 + 3By7] w*
+% [Bg + %BgT* + 3037‘] w*w
1 Asw* 4+ 1 Baw*w + 1Csw*w? } (5.11)

Durch einen Vergleich mit Gleichung lasst sich der neue Ursprung als Funktion
neuer Koeffizienten beschreiben:

Ay = Ag+ A"+ Cim+ Ay + 1By + 2Byrtr
+ A3 4 %BgT*QT + iBgT?’ + Cy7*7?
Al = A 424,77 + 2Bot + 3A37 + 3By + Cs7?
C’i Ci1 + Re {%BQT* + %BgT*Q} + 20571
A,2 Ao + 3A37" + %BgT
B, By + 9By 4 3CsT
A, = As
B, = Bj
Cy, = Cs (5.12)

Unter Vernachléssigung von A3 und Bj lésst sich der Ausdruck weiter vereinfachen:

Ay = Ag+ AT 4+ O + AT + sB3T? + 2By + Oy 1°

Al Ay + 247" + 2Bor + Cs7?

C; Ci + Re {%BQT*} + 2C57*T

A, = A

B, = By+3Csr

Cl C (5.13)
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Abbildung 5.2: (a) Beispiel fir ein Zemlin-Tableau. Die Anordnung der Diffraktogramme
im Tableau entspricht der Grifle des Kipp- und Azimutalwinkels. Die Reihenfolge, in der
die Bilder aufgenommen wurden, ist durch die Nummern gekennzeichnet. Der mazimale
Kippwinkel tritt bei den Diffraktogrammen 2-13 auf. Die weiter innen liegenden Diffrakto-
gramme (14-17) entsprechen dem halben maximalen Winkel. Die erste bzw. letzte Aufnah-
me bildet das zentrale Diffraktogramm und wird bei ungekippter Beleuchtung aufgenommen.
(b) Die aus dem Tableau berechnete Phasenplatte. Der Kreis in der Phasenplatte gibt den
aberrationsfreien Bereich wieder (aus [URI98)).

Aus der ersten Zeile ist ersichtlich, dass die Verschiebung A, — Ay zwischen zwei
Bildern, die unter unterschiedlichen Winkeln t aufgenommen wurden, von allen an-
deren Aberrationskoeffizienten abhéngt. Folglich ist es moglich, diese Koeffizienten
durch eine geeignete Anzahl von Kippwinkeln zu messen. Weiterhin lasst sich aus
ableiten, dass eine Anderung von t sowohl den Wert von C als auch A; beein-
flusst, und zwar in Abhéangigkeit von der Grofe von A,, By und C5. Damit kénnen
iiber die Auswertung der in den Diffraktogrammen enthaltenen Fehler 1. Ordnung
(Defokus und zweizéhliger Astigmatismus) die Fehler hoherer Ordnung bestimmt
werden. Dies entspricht der Methode von Zemlin. In Abbildung ist das Zemlin-
Tableau, wie man es bei einer amorphen Kohlefolie erhélt, dargestellt. Das Ergebnis
der Aberrationsbestimmung wird iiber eine Phasenplatte dargestellt. Sie zeigt die
Werte der Aberrationsfunktion fiir einen kreisférmigen Bereich im Fourierraum um
den Ursprung k& = 0. Eine Anderung im Grauwert bedeutet eine Anderung des
Wertes der Aberrationsfunktion um ein ganzzahliges Vielfaches von £7/2. In Ab-
héngigkeit vom Korrekturzustand (d.h. welche Aberrationen dominieren) betrigt
der dufere Kippwinkel zwischen 6 und 30 mrad. Aus kann gefolgert werden,
dass der Kippwinkel

T, = —By/3C} (5.14)

die axiale Koma zum Verschwinden bringt. Die so definierte Achse wird daher auch
als komafreie Achse bezeichnet.
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Tabelle 5.2: Wellenaberrationskoeffizienten und die fiir 200kV berechnete Obergrenze fiir
ein Infolimit von 0,25 nm und 0,14 nm nach [Uhl98] und zusdtzlich fir 0,20 nm. Die beson-
ders kritischen Werte zum Erreichen der jeweiligen Auflosung sind fett hervorgehoben.

Koeffizient (Symbol) n/4 limit n/4 limit fiir 200kV bei einem Infolimit von

k;info = 4/nm kinfo = 5/nm kinfo = 7/nm

Defokus (C1, —Af ) i ()‘kiano)71 6,2 nm 4,0 nm -2,0 nm
Zweizahliger Astigmatismus (A;) % ()\k?nfo)_l 6,2 nm 4,0 nm 2,0 nm
Dreizihliger Astigmatismus (A2) g (A2k13nfo)71 0,93 pm 0,48 pm 0,17 pm
Axiale Koma (B2) % ()\Qkf’nfo)_l 0,31 pm 0,16 pm 58 nm
Sphérische Aberration (C3,Cy) % ()\Ski‘lnfo)_l 0,12 mm 51 pm 13 pm
Vierzihliger Astigmatismus (A3) % ()\Skfnfo)71 0,12 mm 51 pm 13 pm
Sternfehler (S3) % ()\Skflnfo)_l 31 pm 13 pm 3,3 nm
Fiinfzéhliger Astigmatismus (A4) % (>\4ki5nfo)_1 15 mm 5 mm 0,94 mm
Axiale Koma (By) % (A4ki5nfo)71 3,1 mm 1 mm 0,19 mm
Axialer Dreilappfehler (Dy4) % (>‘4k§5nfo)_1 3,1 mm 1 mm 0,19 mm
Sphérische Aberration (Cs) % ()\5ki6nfo)71 1,8 m 0,48 m 64 mm
Sechszahliger Astigmatismus (As) % (A5k16nf0)71 1,8 m 0,48 m 64 mm

5.2.2 Auflésung in Abhangigkeit der Einzelfehler

Die in Abschnitt B.2.1] eingefiihrte Phasenschiebung x berticksichtigt in der angege-
benen Form lediglich Defokus und sphérische Aberration als phasenschiebende Ab-
bildungsfehler. Der Einsatz von Abbildungskorrektoren macht den Einfluss von C
jedoch vernachléssighar und erfordert bei der Abschétzung der erreichbaren Auflo-
sung die Beriicksichtigung aller relevanten Abbildungsfehler. In der Lichtoptik wurde
von Rayleigh gezeigt, dass bei der Abbildung durch eine Linse mit sphéri-
scher Aberration im Gaufsschen Fokus der Intensitatsverlust kleiner als 20% ist, wenn
die Wellenfront in der Austrittspupille vom idealen sphérischen Verlauf um weniger
als }/4 abweicht. Ein Intensitatsverlust, der in den meisten Féllen tolerierbar ist.
Andere Autoren zeigten, dass sich dieses Kriterium auch auf die restlichen Aberra-
tionen anwenden lasst. Ausgehend vom lichtoptischen Rayleigh-Kriterium, welches
einer Phasenschiebung von 7/2 entspricht, erlaubt das am héufigsten angewandte
Kriterium fiir die Auflésung im HRTEM eine Phasenschiebung von /4 fiir jede
einzelne Aberration beim Informationslimit ki,g [Thu96, [UhI98|. In Tabelle sind
die nach diesem Kriterium abgeleiteten zulissigen Obergrenzen fiir Aberrationen bis
zur fiinften Ordnung wiedergegeben.
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Kapitel 6

Phasenkontrast-TEM

Bereits seit iiber 40 Jahren wird angestrebt, die in der Lichtmikroskopie etablierten
Techniken des Phasenkontrastverfahrens nach Zernike und des Differential-Interferenz-
kontrasts (Differential Interference Contrast, DIC) nach Nomarski in die Elektro-
nenmikroskopie einzufithren. Das grofste Hindernis speziell bei der Betrachtung von
biologischen Materialien ist dabei einerseits die geringe Probendicke, die zur Verrin-
gerung des inelastisch gestreuten Anteils notwendig ist, zum anderen die niedrige
Kernladungszahl der auftretenden Atome (C, H, N, P, S). Sie stellen damit schwache
Phasenobjekte (weak-phase object, WPO) dar, die im Wesentlichen die Phase der
Elektronenwelle, nicht aber deren Amplitude verdndern. Durchlauft die Elektronen-
welle eine solche Probe, so wird ihre Phase nach dem Durchlaufen des Objektpoten-
tials rdumliche Variationen aufweisen. In der konventionellen Elektronenmikrosko-
pie werden diese Strukturen durch chemische Kontrastfarbung (staining) sichtbar
gemacht. Dabei kommen Salze von Schwermetallen (Urannitrat, Bleicitrat, Kad-
miumjodid) zum Einsatz. Diese fithren zu einem starken Streuabsorptionskontrast
und verringern gleichzeitig die Empfindlichkeit gegeniiber Strahlenschadigung. Man
spricht von Positivkontrastierung (positive staining), wenn eine Struktur das Kon-
trastierungsmittel absorbiert hat oder wenn es von ihm eingelagert wird. Dem steht
die Negativkontrastierung (negative staining) gegeniiber, bei dem sich die Metallio-
nen (Phosphorwolframséure, Uranylacetat, Uranylformiat u. a.) um die eigentlichen
Strukturen herum anlagern. Im Elektronenmikroskop ist demnach nicht die Struk-
tur selbst, sondern die Umgebung durch hohen Kontrast gekennzeichnet. Negative
staining wird in der Regel zur Sichtbarmachung von Makromolekiilen und Mole-
kiilkomplexen (Ribosomen, Viren u.a.) eingesetzt. Das Verhéltnis von Amplituden-
zu Phasenkontrast ist dabei kleiner als 20% [Ang00]. Beim Einsatz von Kontrastie-
rungsmitteln kommt es jedoch zu Artefakten durch selektive Anlagerung und die
Auflésung wird letztlich durch die Korngrofse des Kontrastmittels begrenzt. Grofses
Interesse besteht daher in der Kontrastverbesserung durch den Einsatz einer Phasen-
platte, die analog zur Lichtmikroskopie in der hinteren Brennebene der Objektivlinse
platziert wird. Im Gegensatz zum Defokus-Kontrast nach Scherzer fiihrt sie zu einer
konstanten, d.h. raumfrequenzunabhéngigen Phasenschiebung Appp:

x (k) = g (CAP K+ 28 FAR?) + Appp (6.1)

93
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Apertureblande Aperturehlende Apertureblende
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Abbildung 6.1: Die Originalskizze aus der Verdffentlichung von Boersch [Boel’l|. Neben
der Mdglichkeit, eine diinne Folie als Phasenplatte zu benutzen (a), was experimentelle
Probleme aufgrund von Kontamination und damit verbundener Aufladung mit sich bringt,
wurde auch die Phasenschiebung durch elektrostatische Felder erwogen. Dabei kann ent-
weder der ungebeugte Zentralstrahl (b) oder aber der Randstrahl (c) durch Anlegen einer
Spannung in seiner Phasenlage beeinflusst werden.

Fiir Appp = /2 geht die PCTF in eine Kosinusfunktion iiber, sodass niedrige Raum-
frequenzen mit hochstmoglichem Kontrast tibertragen werden. Bereits 1947 schrieb
Boersch [BoedT]| in einem Artikel iiber Moglichkeiten, das von Zernike [Zer35| in der
Lichtmikroskopie eingefiihrte Phasenkontrastverfahren in die Elektronenmikroskopie
zu Ubertragen. In Abbildung sind die in dem Artikel vorgestellten Varianten dar-
gestellt. Die erste Methode besteht in der Verwendung einer diinnen, amorphen Folie
gleichméfiger Dicke mit einem zentrischen Loch, die in der hinteren Brennebene der
Objektivlinse eingebracht wird. Die gebeugten Elektronen unterliegen beim Durch-
laufen der Folie einer Phasenschiebung. Die Grofse dieser Phasenschiebung wird
durch das positive innere Potential des Folienmaterials bestimmt, welches in der Gro-
fsenordnung von 10 bis 20 Volt liegt (vgl. Abb.[6.1h). Dieser Phasenplattentyp wird in
Anlehnung an das lichtoptische Analogon als Zernike-Phasenplatte bezeichnet. Die
ersten Versuche zur Realisierung einer solchen Phasenplatte im TEM wurden 1958
von Kanaya, Faget und Tochigi unternommen [Kan58, Bad 70, [Joh73),[Dan01} [Kan70].
Die zweite Methode besteht in der Phasenschiebung der Elektronen durch das An-
legen von elektrischen Feldern. Dabei kann entweder der ungebeugte Zentralstrahl
(Abb. 6Ib) oder der Randstrahl beeinflusst werden (Abb. [6.Ik). Diese als Boersch-
Phasenplatte bezeichnete Variante bietet entscheidende Vorteile, da die Elektronen-
welle ohne Wechselwirkung mit Materie in der Phase geschoben wird. Dadurch
kommt es nicht zu inelastischer Streuung der Elektronen innerhalb der Phasenplatte
und die Bildung von Aufladungen wird vermieden. Zusétzlich ist die Phasenschie-
bung variabel, sodass sowohl Phasenkontrast- als auch Hellfeldbilder aufgenommen
werden konnen, ohne die Phasenplatte aus dem Strahlengang entfernen zu miissen.
Eine dritte Variante, die in dem Artikel von Boersch unerwéahnt bleibt und sich an
das lichtoptische Verfahren von Nomarski anlehnt, ist die Hilbert-Phasenplatte fiir
den differentiellen Interferenzkontrast (differential phase contrast, DPC). Sie besteht
ebenfalls aus einem Kohlenstofffilm, der jedoch eine halbkreisférmige Form aufweist
und eine Phasenschiebung von n in einer Halbebene der hinteren Brennebene zur
Folge hat. Nach einer theoretischen Studie von Lentzen [Len04] ist es moglich, mit
einem C-Korrektor die Wirkung einer Zernike-Phasenplatte ndherungsweise nach-
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zubilden, sodass eine konstante Phasenschiebung fiir ein breites Raumfrequenzband
erzeugt werden kann. Dies gelingt jedoch nur fiir kleine Phasenschiebungen bei klei-
nen Werten von s und hohen Raumfrequenzen. Der Phasenkontrast fiir grofse und
mittlere Objektstrukturen ist dagegen gering. Derzeit konzentrieren sich die Un-
tersuchungen auf das Phasenplattenprinzip nach Zernike und die elektrostatische
Minilinse nach Boersch.

In den folgenden Abschnitten werden nun insgesamt sieben Konzepte zur Rea-
lisierung von elektronenoptischen Phasenplatten anhand konkreter Patentschriften
vorgestellt, sowie deren spezifische Vor- und Nachteile diskutiert. Die Patentnummer
und der Anmelder sind dabei jeweils am Anfang des Textes vermerkt. Am Ende des
Kapitels sind die Konzepte nochmals in einer Tabelle gegeniibergestellt.

6.1 Zernike-Phasenplatte

Die Beobachtung von Phasenobjekten im Lichtmikroskop wurde 1935 durch die Ein-
fiihrung der Zernike-Phasenplatte ermoglicht [Zer35]. Obwohl es in den Jahren um
1970 verschiedene Ansitze zu Ubertragung dieses Konzepts in die Elektronenmikro-
skopie gegeben hat, ist ihnen ein routineméfiger Einsatz aufgrund der auftretenden
technischen Probleme bisher verwehrt geblieben. In Abbildung 6.3k ist der Strah-
lengang beim Zernike-Phasenkontrast-TEM (Zernike Phase Contrast TEM, ZPC-
TEM) dargestellt. Der Unterschied zur konventionellen Abbildung besteht in der
Phasenplatte, die in der hinteren Brennebene der Objektivlinse platziert wird. Die
Zernike-Phasenplatte besteht aus einer diinnen, amorphen Folie (z. B. aus Kohlen-
stoff) mit gleichméfiger Dicke und einer zentrischen Bohrung von ca. 1 pm Durch-
messer. Sie wird in der hinteren Brennebene der Objektivlinse positioniert und ist
relativ zur optischen Achse zentriert. Der zentrale, ungebeugte Strahl kann die Fo-
lie ungehindert passieren. Die gestreuten Elektronen durchlaufen dagegen die Folie
und erfahren durch das innere Potential (Coulomb-Potential) eine dickeabhéngige
Phasenschiebung.

Die Bedingung fiir maximalen positiven Phasenkontrast einer Objektivlinse, die mit
einer Phasenplatte ausgestattet ist, lautet [Wil75):

T
57
Hierbei ist Apop; die fokusabhéngige Phasenschiebung des Objektivs und Agpp die
durch die Phasenplatte verursachte Phasenschiebung. Aus Gleichung B.7] 1asst sich
damit die gesamte Phasenénderung fiir einen bestimmten Defokuswert berechnen:

AgOObj + A(ppp = (4m — 1) meZ (62)

T
ASOPP (0) - _2>\
Die Phasenschiebung Agpp des Elektronenstrahls beim Durchgang durch Materie
héngt von der Dicke D der Phasenplatte ab und berechnet sich nach der folgenden
relativistischen Formel:

(CL0* + 2A£6%) + (4m — 1) g (6.3)

™ ‘/z (1 —+ QOZU())

2 VD it =0,9788-107¢Vv~! 6.4
N, (1+ aly) (r), mit & =0,9788 (6.4)

Appp =
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Abbildung 6.2: Die vier Grundprinzipien zur Erzeugung von Phasenkontrast im TEM
(aus [Dan06]): (a) Defokus-Phasenkontrast nach Scherzer. (c¢) Zernike-Phasenplatte. Die
gestreuten Elektronen werden um n/2 in der Phase gegeniiber dem Nullstrahl geschoben.
(e) Differenzieller Phasenkontrast mit einer halbkreisformigen Phasenplatte, die in einer
Halbebene zu einer Phasenschiebung von - fihrt. Der Nullstrahl bleibt unverindert. (g)
Boersch-Phasenplatte. Der Nullstrahl wird tiber eine Ringelektrode in der Phase geschoben.
(b,d,f) zeigen den Verlauf der zugeordneten PCTF bei 300kV, Cs=3mm, (h) den Verlauf
fiir 200kV bei Einsatz eines Cs-Korrektors (C =34 um).
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Tabelle 6.1: Inneres Potential V; einiger ausgesuchter Elemente [Rei89] und berechnete
Dicke D fiir eine Phasenschiebung von -t/2 bei Beschleunigungsspannungen von 100 und

300kV [Dan01).

-1/2 Dicke [nm)]
Element Vi [V] 100V 300KV

1Be 78 + 0.4 2179 30,86
6C 78+ 0.6 2179 30,86
N 11,9+ 0,7 14,04 19.89
St 11,5 14,78 20,93
2oC 201 + 1,0 845 11,97
22Ge 156 + 0,8 10,89 1543
wAg 20,7 + 2,0 821 11,63
AW 234 726 10,29
-oAu 211 + 2,0 805 11,41

wobei A die Wellenldnge der Elektronen ist, U, die Beschleunigungsspannung und
V; das innere Potential des Materials der Phasenplatte. Die Phasenschiebung ist bei
gegebener Beschleunigungsspannung und damit fester Wellenlénge direkt propor-
tional zur Foliendicke. Geht man von einer homogenen Dicke der Folie aus, die so
gewéhlt ist, dass Appp = —7/2 gilt, lasst sich die CTF durch folgenden Ausdruck
beschreiben:

[ siny (k) firk < Ky
CTFzpc (k) = { —cosy (k) fiir k > ky 05

Dabei ist £ der Betrag des Raumfrequenzvektors, kj; entspricht dem Abstand der
Lochkante in der Phasenplatte vom Zentrum der hinteren Brennebene. Das mit einer
Zernike-Phasenplatte im Gaufsfokus gewonnene Bild zeigt durch den kosinusférmigen
Verlauf maximalen Phasenkontrast bei allen relevanten Raumfrequenzen (s. Abb.
6.24).

Das innere Potential der Folie ist eine spezifische Grofe des verwendeten Mate-
rials, solange dieses elektrisch neutral ist.

In Tabelle sind einige chemische Elemente samt dem zugehérigen inneren
Potential aufgefithrt und die notwendige Dicke fiir eine Phasenverzégerung von —r/2
nach berechnet. Fiir die leichteren Elemente (Z<20) tiberwiegt die elastische
Streuung gegeniiber der inelastischen. Der Ubergang zur hoheren Beschleunigungs-
spannung fiithrt zu einer Abnahme der Gesamtzahl der gestreuten Elektronen. Die
leichten Elemente (Be, Al und Si) zeigen die geringste totale Streuung, sodass sie
fiir den Einsatz als Phasenplatten besonders geeignet sind. Die Verwendung von Be-
ryllium ist aufgrund der hohen Stabilitidt zwar erwogen worden [Bad70], empfiehlt
sich aber wegen der Toxizitdt und Kanzerogenitét dieses Metalls nichtl]. Kohlenstoff
hat trotz der gegeniiber Al und Si um 10% grofseren Streuquerschnitts den Vorteil
der einfachen Herstellung und Handhabung.

Kategorie 1 der krebserzeugenden Stoffe
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Abbildung 6.3: Zernike-Phasenplatte aus amorpher Kohlefolie nach Danev und Nagaya-
ma (2001). (a) Die zentrale Bohrung hat einen Durchmesser von 1 pum. (b) TEM-Aufnahme
der Phasenplatte, nachdem sie in mehreren FExperimenten eingesetzt wurde. Neben den
punktférmigen Kontaminationsflecken, die vom fokussierten Elektronenstrahl bei der Jus-
tage verursacht wurden, ist noch eine gleichmdfige, kreisformige Belequng zu erkennen.
Diese wurde durch den defokussierten Stahl verursacht (aus [Dan01)).

Zernike-Phasenplatten haben einige prinzipbedingte Nachteile. Die prazise Kon-
trolle der Phasenschiebung bei den Folien wird durch die Variation der Foliendicke,
Aufladungen und unerwiinschter Streuung durch die Folie selbst, erschwert. Der An-
teil der Elektronen, die vom Objekt kohérent elastisch gestreut werden und somit
zum Phasenkontrast beitragen kénnen, ist gering [Bad70]. Zusétzlich fithrt die inelas-
tische Streuung in der Phasenplatte zu einem Kohéarenzverlust bei den gestreuten
Elektronen, der den erzielbaren Kontrast deutlich reduziert [Par72]. Die Verwendung
eines Energiefilters erlaubt es jedoch, diesen Anteil auszublenden, ohne Einfluss auf
die Abbildung der Elektronen ohne Energieverlust zu haben (zero-loss Filterung).
Der Kontrast der ZPC-Abbildung lésst sich damit deutlich verbessern.

Da der Lochdurchmesser in der Groéfenordnung von 1pm liegt, sind die Pra-
zision bei der Herstellung und die genaue Positionierung im Elektronenstrahl von
entscheidender Bedeutung. Die Phasenplatte muss mit einer Genauigkeit von 100 nm
auf die optische Achse justiert werden, um zu verhindern, dass der Nullstrahl auf
die Folie trifft und somit beschnitten wird. Die Gréfse des zentralen Beugungspunk-
tes ist abhéngig von den Beleuchtungsbedingungen im Mikroskop. Geht man von
typischen Semiaperturwinkeln von 2-5-10"*rad aus, so ergibt sich bei einer Objektiv-
Brennweite von 3mm ein Durchmesser von 1,2-3 pm.

Wahrend des Betriebs im TEM kommt es zur Bildung von Kontaminationsschich-
ten auf der Folie. Die Belegung mit Kohlenwasserstoffen, die selbst bei amorphen
Gold- und Berylliumfilmen beobachtet wurde, fiihrt im Betrieb zu lokalen Aufladun-
gen und zu einer zusétzlichen anisotropen Phasenschiebung [Dan02al. Da bei hohen
Elektronenenergien vorwiegend kleine Streuwinkel auftreten, konzentriert sich die
Kontamination auf den Bereich um das zentrale Loch (s. Abbildung [63b). Damit
wird die Abbildung niedriger Raumfrequenzen, die fiir die Sichtbarkeit biologischer
Strukturen von grofser Bedeutung ist, verschlechtert. Die Kontamination fiithrt zu
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100nm

Abbildung 6.4: Aufnahme eines vitrifizierten Influenza-Virus bei 300kV (aus ).
(a) konventionelle Abbildung, (b) mit Zernike-Phasenplatte.

einer eingeschriankten Nutzungsdauer der Diinnfilmphasenplatte [Wil73|, die sich
nur durch weitere Mafnahmen, wie z. B. einem beheizbaren Blendenhalter, verbes-
sern lassen [Dan04]. In Verbindung mit der Kiihlung der Probe mittels Stickstoff
oder Helium ergeben sich aber daraus sofort weitere Probleme: Wéhrend die Probe
bei Temperaturen von etwa -200°C untersucht werden soll, muss die Phasenplat-
te iiber einen beheizbaren Blendenhalter auf ca. 300°C gehalten werden, um die
strahlinduzierte Kontamination zu minimieren. Damit thermisch bedingte Driften
klein gehalten werden konnen, ist eine rdumliche Trennung von Phasenplatte und
Probe unumgénglich. Dies lasst sich durch Verwendung eines zusétzlichen Transfer-
dubletts realisieren ﬂH@ﬂE, welches das Bild von der hinteren Brennebene in eine
weiter entfernte Phasenplattenebene abbildet, in der sich der spezielle Phasenplatten-
halter befindet. Diese Trennung wird auch mit dem in Abschnitt [.3.4] beschrieben
Transfersystem erreicht, dass zuséatzlich die hintere Brennebene vergrofiert.

Angewendet wird dieses Phasenplattenprinzip u.a. von der Firma JEOL, die
basierend auf den Ergebnissen von Nagayama und Danev ein Patent angemeldet
hat [Nag0OI]. Das JEM-2200FS ist das erste kommerziell verfiighare TEM, das mit
Zernike-Phasenplatte angeboten wird. In Abbildung [6.4list die Kontrastverbesserung
durch den Einsatz der Phasenplatte am Beispiel eines Influenza-Virus dargestellt.

Fiir den Einsatz in der Hochauflésungsmikroskopie sind von Thon, Willasch und
Miiller auch Versuche mit Phasenplatten unternommen worden, die spezielle Dicken-
profile zur Korrektur des Offnungsfehlers aufwiesen [Miil76, [Tho70, Wil75]. Diese
haben neben den hohen Anforderungen an die Positionierung relativ zum Strahl
noch das Problem des Kohérenzverlustes der gestreuten Elektronen. Dies tritt ge-
rade bei den profilierten Phasenplatten verstarkt auf, da der Verlust der Kohérenz
nicht nur frequenzabhéngig ist, sondern auch mit der Dicke zunimmt. Weiterhin stell-
te die Herstellung der Phasenplatte ein Problem dar, da die mittels Atzverfahren
hergestellten Profile eine Genauigkeit von wenigen Nanometern aufweisen miissen.

2Von der Firma JEOL zum Patent angemeldet
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6.2 Hilbert-Phasenplatte

Eine weitere Moglichkeit zur Ausnutzung der aus dem inneren Potential einer Fo-
lie resultierenden Phasenschiebung ist die von Danev [Dan02al, [Dan02h| vorgestell-
te Hilbert-Phasenplatte. Sie erzeugt einen topographischen Kontrast und ist da-
mit das Analogon zum lichtoptischen differentiellen Interferenzkontrast (DIC) nach
Nomarski [Nomb55]. Das Verfahren ist iiber ein Patent der Firma JEOL geschiitzt
[Nag03] und wird als Hilbert Phasenkontrast (Hilbert Phase Contrast, HPC) bezeich-
net, da es sich um eine optische Hilbert-Transformation handelt. In Abbildung
ist die Phasenplatte und ihre Lage in der Diffraktionsebene zu sehen. Der Brenn-
punkt (Beugungspunkt nullter Ordnung) der einfallenden Welle bildet den Ursprung
dieses Koordinatensystems. Die Lage der Phasenplatte ist dabei so gewahlt, dass die-
ser Punkt gerade nicht durch die halbkreisformige Phasenplatte verdeckt wird und
nur die Halbebene auf der Seite k£, < 0 beeinflusst. k, und &, sind dabei die Kom-
ponenten des zweidimensionalen Frequenzvektors k. Die Phase der transmittierten
Elektronen wird in der Halbebene mit k, > 0 um -n gedndert, d. h. die Wellenfunk-
tion wird mit der Signum-Funktion

—1 fiir k, <0
sen(k)= { 1 fiir ky >0 (6:6)

moduliert. Die Wirkungsweise der Phasenplatte ldsst sich damit wie folgt beschrei-
ben:

exp (1 fir k, <O
onpc (k) = { pl( 7 fir k, >0 (6.7)

wobei ¢ die Phasenschiebung in Abhéngigkeit der Phasenplattendicke beschreibt
(vgl. Kapitel [61]). Hiermit ergibt sich als Modifikation fiir die bereits eingefiihrte
Amplituden- und Phasenkontrasttransferfunktion:

Amplituden-CTF:

CTFipg = 2cos [x (k) + ¢/2] exp (—isgn (k.) ¢/2) (6.8)
Phasen-CTEF:
CTFEQC = —2sin [y (k) + ¢/2] exp (—isgn (k) ¢/2) (6.9)

Fiir den hier betrachteten Spezialfall ¢ = — ergibt sich:

exp (isgn (k,) 7/2) = isgn (k) (6.10)
Hiermit vereinfachen sich und wie folgt:

CTF{m., = 2isgn (k) sin x (k) (6.11)

CTFiLe = 2isgn (k) cos x (k) (6.12)
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Abbildung 6.5: Prinzip des Hilbert-Phasenkontrasts nach Danev et al. (2002). a) Sche-
matischer Strahlengang mit halbkreisférmiger m-Phasenplatte in der hinteren Brennebene
des Objektivs. b) Lage der Phasenplatte in der Diffraktionsebene. Der Nullstrahl bildet das
Zentrum des Koordinatensystems und wird durch die Phasenplatte nicht verdeckt. ¢) Die
n-Phasenplatte bewirkt eine Modulation der Wellenfunktion mit der Signum-Funktion, die
im Bereich der Phasenplattenebene den Wert —1 und in der offenen Halbebene den Wert
+1 annimmt. d) Verlauf der Amplituden-CTF fiir 300kV ohne Defokussierung. e) Verlauf
der Phasen-CTF fiir 300kV ohne Defokussierung (aus [Dan02b)]).

Bis auf die Signum-Funktion, die zu einem Sprung der Kontrastiibertragung am Ur-
sprung fithrt (s. 6.5 und e), ist der Verlauf der ACTF und der PCTF identisch zu
dem der Zernike-Phasenplatte, d. h. niedrige Raumfrequenzen kénnen kontrastreich
iibertragen werden. Die zusétzliche Modulation mit der Signum-Funktion ergibt ei-
ne antisymmetrische CTF, welche zu einem pseudotopographischen Kontrast fiihrt.
Wie bei dem aus der Lichtoptik bekannten Verfahren nach Nomarski erscheinen
diinne Phasenobjekte in einer 3-dimensionalen Struktur, vergleichbar einer seitli-
chen Beleuchtung mit Licht (s. Abb. [6.6]). Ein so modifiziertes Mikroskop wird von
den Autoren als Difference-Contrast Electron Microscope (DTEM) bezeichnet. Die
wahrgenommene Hohe entspricht dabei jedoch nicht der Variation der Probendicke,
sondern der Phasenverzogerung der Elektronenwelle. Dadurch erscheinen Gebiete
mit groferer Dichte (schwere Elemente) hoher zu liegen als die Umgebung. Da die-
ser Effekt nicht direkt mit dem projizierten Potential der Probe korrespondiert, ist
eine quantitative Auswertung der Bilder nicht ohne Weiteres méglich.

Da auch bei der Hilbert-Phasenplatte der Elektronenstrahl eine diinne Folie
durchléuft, bringt sie beziiglich Dickevariation, Kontamination und Kohérenzverlust
durch inelastische Streuung dhnliche Probleme mit sich wie die Zernike-Phasenplatte.
Fiir eine Phasenschiebung von n muss die Foliendicke bei 300kV 60nm betragen.
Sie ist damit doppelt so dick, wie eine Zernike-Phasenplatte bei gleicher Beschleuni-
gungsspannung. Die Transmissivitiat sinkt dadurch deutlich ab. Fiir eine Kohlefolie
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Abbildung 6.6: Vergleich zweier Aufnahmen einer Epithelzelle aus einer Rattenniere bei
konventioneller Abbildung und im Hilbert-Modus. Auch ohne Kontrastfirbung mittels U
oder Pb sind mit Phasenplatte die feinen Strukturen der Zellorganellen sichtbar. Der in
den Bildern angegebene Kalibrierungsbalken entspricht 0,2um (aus [Dan02b]).

mit 64nm Dicke wurde ein Wert von 52% ermittelt [Set06].

6.3 Boersch-Phasenplatte

6.3.1 Boersch-Phasenplatte mit Zentralsymmetrie

Im Unterschied zur Zernike- und Hilbert-Phasenplatte, bei der die Phasenschiebung
beim Durchlaufen einer Folie zustande kommt, erzeugt man bei einer elektrostati-
schen Phasenplatte nach Boersch die Phasenschiebung durch eine Mikrolinse und
vermeidet damit unerwiinschte Streuung. Das schwache elektrostatische Feld der
Linse wirkt dabei auf den Nullstrahl. Die Realisierung dieses Konzepts scheiterte
lange Zeit an den fiir die Herstellung erforderlichen Mikrostrukturierungsprozessen.
Die erste Umsetzung des Konzeptes stammt von Matsumoto und Tonomura [Mat96]
und wurde 1997 von der Firma Hitachi zum Patent angemeldet [Mat97]. Die Ring-
elektrode, deren Innendurchmesser ca. 1 pm betragt, wird iiber zwei Haltestege in
zentraler Lage positioniert (s. Abbildung [67). Durch zusétzliche geerdete Aufen-
elektroden, an denen die Feldlinien enden, wird ein Ubersprechen des Feldes auf
Bereiche aufserhalb des Rings vermieden.

Den Effekt der Phasenschiebung kann man folgendermafen herleiten: Bei der ge-
wahlten axialen Symmetrie erfiillt das skalare elektrische Potential innerhalb des
Rings die Laplace-Gleichung:

10 [ 9¢(r z) 0?
—— | r—a — =0 6.13
ror (r or i 022 (r2) (6.13)
Entwickelt man das Potential der Ringelektrode entlang der z-Achse um den Mittel-
punkt des Rings, so erhilt man:
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Abbildung 6.7: Aufbau der elektrostatischen Phasenplatte nach Matsumoto und Tono-
mura (1996). Die Struktur besteht insgesamt aus finf tibereinander liegenden Schichten.
Kernstiick ist eine ringformige Elektrode (303), die umgeben ist von Isolatoren (202,402).
Zur Abschirmung des erzeugten Feldes nach auflen hin sind zusdtzliche geerdete Leiter-

schichten (1,5) notwendig (aus [Mat90)).

6 (r.2) = 60 (2) = ¢ () + O (1) (6.14)

Die Phasenschiebung der Elektronen innerhalb der Zentralelektrode ergibt sich bei
vernachléssigbarer Linsenwirkung (weak lens approzimation):

Ag (1) = % / & (r,2)dz (6.15)

mit der Elektronenlandung e, der Wellenlénge A und der Elektronenenergie E. Aus
ergibt sich damit:

+o0 +oo
2
Ap(r) = % /¢0(z)dz—%/¢g(z)dz+...
e =

= ¢ (0) 35 7% ()|
= Dp(0) = = {Bo (+00) = By (=o0)} + ...

= Ap(0) (6.16)
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Unter den gemachten Voraussetzungen (kleiner Radius des Rings, niedrige angelegte
Spannung und damit vernachléssigbare Linsenwirkung) ist die Phasenschiebung der
Elektronen innerhalb des Rings somit konstant, d.h. der Nullstrahl erfahrt eine
konstante Phasenschiebung. Die sich aus dieser Bauweise ergebenden Vorteile sind:

e Die Elektronen unterliegen bei der Phasenschiebung nicht der Wechselwirkung
mit Materie. Es ergeben sich daher keine daraus resultierenden Signal- oder
Auflosungsverluste.

e Die Phasenschiebung innerhalb der Ringelektrode ist konstant.

e Die Phasenschiebung ist direkt proportional zur Groéfe des durchlaufenen Po-
tentials und kann durch Verdnderung der angelegten Spannung verédndert wer-
den. Dadurch ist es moglich, zwischen konventioneller Hellfeldabbildung und
Phasenkontrastmodus zu wechseln, ohne die Phasenplatte aus dem Strahlen-
gang entfernen zu miissen.

Die zentralsymmetrischen Haltestrukturen fiihren zu einer Ausblendung von Beu-
gungsinformation. Aus Stabilitédtsgriinden miissen die Tréger eine Breite im Bereich
von pm besitzen, was zu einem Informationsverlust fiihrt, da die von den Trégern
abgeschatteten Teilstrahlen nicht mehr zur Interferenz mit dem Nullstrahl beitragen
konnen. Im Bild fehlen die Strukturen senkrecht zur Stegachse. Neben den Schwie-
rigkeiten in der Herstellung (fiinflagiger Aufbau) und Handhabung, die sich aus der
freitragenden Konstruktion ergeben, bereitet die notwendige Isolation der Mittel-
elektrode, die sich in unmittelbarer Nédhe zum Strahl befindet, Probleme.

Die Boersch-Phasenplatte bietet weniger Angriffsflache fiir die Bildung von Kon-
tamination. Wie bei den Lochfolien kann es aber auch hier zu einer Belegung mit
Kohlenwasserstoffen im Bereich der Elektrode kommen, die zu Aufladungen fiihren.
Da dieses Konzept in der Praxis noch nicht getestet wurde, lassen sich beziiglich
Handhabung und Nutzungsdauer keine Aussagen machen.

6.3.2 Boersch-Phasenplatte ohne Zentralsymmetrie

Eine Weiterentwicklung der von Matsumoto entwickelten Variante stellt das von
Schroder und Majorovits patentierte Prinzip der Boersch-Phasenplatte dar
[Sch03]. Hier wird die Ringelektrode iiber drei Haltestege in der hinteren Brennebene
fixiert (s. Abb.[6.8h), die in einem Winkel von jeweils 120° zueinander orientiert sind.
Da Elektronen bei der Streuung an der Objektstruktur mit gleicher Wahrschein-
lichkeit um den Winkel # und —6 ausgelenkt werden, ist der Informationsgehalt
des Beugungsbildes in der hinteren Brennebene bei der Raumfrequenz +k und —k
identisch (Friedelsymmetrie). Wird demnach eine ungerade Anzahl von Haltestegen
(hier: dreizéhlig) verwendet, sodass sich kein Pendant auf der gegeniiberliegenden
Seite befindet, konnen die Informationsverluste aufgrund der Abschattung {iber Re-
konstruktion minimiert werden.

Durch die einseitige Abschattung durch einen Haltesteg bei der Raumfrequenz
k tragt nur noch der Anteil bei —k zur Interferenz mit den ungestreuten Elektro-
nen bei (single sideband Abbildung). Der Kontrast fir die betroffene Ortsfrequenz
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Abbildung 6.8: Boersch-Phasenplatte mit dreizihliger Symmetrie nach Majorovits et al.
(2002). (a) Ubersichtsaufnahme im SEM bei 2.200facher Vergrofierung. (b) Die in der hin-
teren Brennebene gemessene radiale Intensititsverteilung bei 200kV zeigt den Mittelwert
der Intensitat I (0) gemessen auf einem Haltesteg und einem Streifen gleicher Breite zwi-
schen zwei Haltestegen, d.h. I(0+30°). In dem Bereich zwischen k; und k, kommt es
aufgrund der Abschattung durch die zentrale Elektrode zu einem Informationsverlust. Die
Modulation der CTF sinkt auf Rauschniveau ab (aus [BarQj]). (c,d) Der Querschnitt zeigt
den Aufbau der Phasenplatte aus fiinf Schichten. Die zentrale Schicht bildet die spannungs-
fiihrende Elektrode und ist tiber eine Isolatorschicht vom Auflenleiter getrennt. Die duflere
Leiterschicht sorgt fir die Abschirmung des Potentials und verhindert gleichzeitig Aufla-

dungen (aus [Sch10, [Maj07)).
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ist also im Bild um den Faktor zwei reduziert. In Abbildung [6.8b) ist die in der
hinteren Brennebene gemessene radiale Intensitéatsverteilung bei 200 kV dargestellt.
Sie zeigt den Mittelwert der Intensitdt I (6) gemessen auf einem Haltesteg und ei-
nem Streifen gleicher Breite zwischen zwei Haltestegen, d.h. (6 + 30°). Als Probe
wurde Wolfram auf Kohlefolie verwendet. Die Friedelsymmetrie fithrt dazu, dass im
Spektrum sechs Stege, statt der drei tatsichlich vorhandenen, zu sehen sind. Fiir die
Korrektur der mit dieser Phasenplattenvariante erhaltenen Bilder miissen folgende

Schritte durchgefiihrt werden [Bar(05]:
e Ermittlung der von den Stegen verdeckten Ortsfrequenzen

e Berechnung der Fourier-Transformierten des Bildes. Alle von der Abschattung
durch die Stege betroffenen Grauwerte I (k) werden mit zwei multipliziert.

e Bildung der Riicktransformation.

Hierbei sind Einfliisse, wie Signalrauschen, Detektorrauschen und Elektronentrans-
mission durch die Stege zu beriicksichtigen. Die CTF weist einen raumfrequenz-
abhéngigen Untergrund auf. Um die CTF zu rekonstruieren, muss das Signal im
Bildspektrum mit dem Faktor vier multipliziert werden. Die Anwendung der Frie-
delkorrektur fiihrt fiir niedrige Raumfrequenzen zu einer Wiederherstellung der In-
formation, wihrend bei hohen Raumfrequenzen k>0,1 A~ nach der Korrektur kaum
Signal zu erkennen ist. Als Ursache fiir das schlechte Signal zu Rauschverhéltnis
wurden in [Bar05] folgende Griinde diskutiert:

e Ein signalabhédngiger Beitrag zum Rauschen der verwendeten CCD-Kamera
bei hohen Raumfrequenzen.

e Die endliche Energiebreite der vom Energie-Filter durchgelassenen Elektronen
(10eV), die zu einem inelastischen Anteil fithren. Von der Probe inelastisch
gestreute Elektronen werden hauptséachlich unter kleinen Winkeln gestreut und
tragen so vor allem bei niedrigen Raumfrequenzen zum Rauschen bei.

e Elektronen, die durch die Goldfolie transmittieren. Da es sich zum Grofsteil um
elastische, inkohdrente Mehrfachstreuung handelt, ist der Beitrag fiir kleine
Streuwinkel (kleines k) besonders grok.

Aufgrund der Ausdehnung der Zentralelektrode kommt es zu Abschattungen und
damit zu einem unvermeidbaren Informationsverlust bei niedrigen Raumfrequenzen
im Bereich zwischen k; und k,. Zu hohen Frequenzen hin setzt der Aufsendurchmes-
ser der Blende ein Limit. Eine kreisférmige Blende mit einem &uferen Radius r, in
der Beugungsebene der Objektivlinse mit der Brennweite fop; filtert alle Raumfre-
quenzen, die kleiner sind als:

Ta

kcu —on — N 5
T Moy

Bei einem Aufendurchmesser der Innenelektrode von 6,5 nm, einer Elektronenener-
gie von 200keV (A = 2,508 pm) und der Brennweite des Objektivs von fon; =

(6.17)
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Abbildung 6.9: Prototyp der elektrostatischen Driftrohre nach Jin und Glaeser (2007).
(a) Die Ubersichtsaufnahme zeigt die Objektivblende (Durchmesser 300 um) mit der Elek-
trodenanordnung. (b) Detailaufnahme des zentralen Bereichs. Fir den Betrieb bei 100kV
wurde ein Auflendurchmesser von 8um gewdhlt, der zusammen mit der Brennweite des
Objektivs von 5mm zu einer Ubertragung bis zur Raumfrequenz ko = 1/4,6 nm fiihrt. Die
Offnung der inneren Elektrode liegt bei 2 pum, um den fokussierten Strahl der ungestreuten
FElektronen (Durchmesser ca. 1um) ohne Beschnitt passieren zu lassen (aus [Cam07]).

2,7mm (Zeiss EM 922 ) fiihrt dies zu einem Verlust der Raumfrequenzen kleiner
als keut—on—1/2,1 nm. Die ersten experimentellen Ergebnisse mit dieser Phasenplatte
zeigen, dass sich Strukturen im Bereich 0,4-2 nm {ibertragen lassen. Die Anordnung
kann mit Spannungen bis zu 3V iiberschlagsfrei betrieben werden, wobei eine Span-
nung von ca. 400mV fiir eine Phasenschiebung von 1/2 bei 200kV notwendig ist
[Bar(8]. Die bei den Experimenten verwendeten Phasenplatten zeigten wihrend des
Betriebs praktisch keine Kontamination und daraus resultierende Aufladungen. Es
wird vermutet, dass dies einerseits darauf zuriickzufiihren ist, dass vom Herstellungs-
prozess keine Verunreinigung vorhanden war. Andererseits wird die Phasenplatte
durch den standigen Elektronenbeschuss auf erhohter Temperatur gehalten, was ei-

ne Belegung mit Kohlenwasserstoffen dauerhaft verhindert [MajO7].

Bei neueren Prototypen wurde der Innendurchmesser der Ringelektrode auf 0,5 pm
verkleinert, der Aufendurchmesser betrdgt noch 1,5 pm [Sch10]. Dies bedingt einen
Verlust von Strukturabsténden grofer als 4,5 nm. Im Hinblick auf die Abbildung von
Makromolekiilen und Proteinkomplexen mit einer Grofe von ca. 10 nm fiithrt dies zu
Informationsverlusten und Einschrénkungen in der Sichtbarkeit. Da der Aufendurch-
messer von 1,5 um bei dem verwendeten Herstellungsprozess das technisch Machbare
darstellt, bleibt nur die die Vergrofserung des Beugungsbildes, um die Verluste durch
Abschattung weiter zu minimieren. Bei der Konzeption des PACEMs wurde daher
ein Transfersystem entwickelt, das fiir eine Vergrofserung der hinteren Brennebene
sorgt. Gleichzeitig erlaubt es die vollstdndige Trennung zwischen Objektraum sowie
Phasenplattenebene.
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6.3.3 Elektrostatische Driftrohre

Die von Jin und Glaeser entwickelte und zum Patent angemeldete Driftrohre
nutzt wie die Phasenplatte nach eine miniaturisierte Einzellinse, die die nullte
Beugungsordnung in der hinteren Brennebene der Objektivlinse selektiv um 90° in
der Phase schiebt. Die zentrale Elektrode ist dabei jedoch als Zylinder ausgefiihrt,
welche durch eine zweite, konzentrisch platzierte Elektrode abgeschirmt wird (s. Abb.
[69). Im Unterschied zu der von Boersch vorgeschlagenen planaren Variante sind
keine zusétzlichen Isolatoren notig, um die auf Potential liegende innere Elektrode
von der geerdeten dufseren Elektrode zu separieren. Dadurch lassen sich Aufladungen
im Strahl vermeiden und der Aufwand bei der Herstellung wird deutlich reduziert.

Elektrostatische Simulationen haben gezeigt, dass die durch Randfelder hervor-
gerufene Phasenschiebung der gestreuten Elektronen vernachléssigbar ist, wenn das
Aspektverhéltnis der Elektroden (Verhéltnis von Léange der Zylinderelektrode zu de-
ren Breite) grofer als 5:1 ist [Cam07]. Durch die Lénge der Elektrode wéchst die
Phasenschiebung A, die sich als Integral iiber das elektrostatische Potential ergibt,
im Vergleich zu einer planaren Elektrode deutlich an. Bei 100kV Beschleunigungs-
spannung muss fiir eine 10 pm dicke Innenelektrode eine Spannung von lediglich
11 mV angelegt werden, um eine Phasenschiebung von n/2 zu erzielen. Dieser Wert
steht in guter Ubereinstimmung mit den numerischen Berechnungen, die zu 13,7 mV
fiihren. Dadurch kann mit deutlich geringeren Betriebsspannungen gearbeitet wer-
den als bei der planaren Ausfiihrung, was die Gefahr eines Defektes durch einen
Uberschlag herabsetzt.

Fiir den Prototyp wurde fiir die dufsere Elektrode ein Auftenradius von r,=4 pm
gewéhlt. Zusammen mit der Brennweite der Objektivlinse von ca. 5mm und einer
Beschleunigungsspannung von 100kV (A = 0,0037nm) ergibt sich damit eine Ab-
schneidefrequenz von ke on=1/(4,62nm). Die Grofe des fokussierten Nullstrahls
liegt bei ca. 1pum. Um die Phasenplatte ungehindert passieren zu konnen, wurde
daher die Offnung der Innenelektrode auf 2 pm festgelegt.

6.3.4 Ringelektrode mit Hohlkegelbeleuchtung

Fasst man die Ergebnisse der bisherigen Phasenplattenkonzepte zusammen, so koén-
nen folgende Ergebnisse festgehalten werden: Zernike-Phasenplatten sind durch Kon-
tamination und Aufladung problematisch im Betrieb und erlauben keinen dauerhaf-
ten Einsatz im Mikroskop. Zur Vermeidung von anisotroper Phasenschiebung durch
Kontamination sollten die gebeugten Elektronen unbeeinflusst bleiben und stattdes-
sen der Nullstrahl in der Phase geschoben werden. Dieses wird zwar mit Boersch-
Phasenplatten erreicht, jedoch verursachen ihre Haltestrukturen und die zentrale
Elektrode Abschattungen, die zum Teil zu einem irreversiblen Informationsverlust
fithren. Um beiden Problemen zu begegnen, wurde von Benner [Ben03al ein Prinzip
vorgestellt, bei dem der Nullstrahl {iber eine ringférmige Folie oder eine Ringelektro-
de in der Phase geschoben wird (s. Abb. [6I0). Dazu ist eine gekippte Beleuchtung
notig, die in der hinteren Brennebene zu einer Verschiebung des Nullstrahls relativ
zum Blendenrand fiihrt. Der Nullstrahl unterliegt dann dem inneren Potential der
Folie oder dem elektrischen Feld der Ringelektrode und erfihrt dadurch eine kon-
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Abbildung 6.10: Phasenplattenkonzepte nach Benner (2003). (a) Zernike-Phasenplatte.
Die phasenschiebende Folie ist an einer ringférmigen Halterung befestigt, die sowohl zur
mechanischen Stabilisierung als auch zur Ableitung von Aufladungen beitragt. b) Boersch-
Phasenplatte. Die zwischen der Mittelelektrode (23) und den beiden duferen Elektroden
(20,21) angelegte Spannung bestimmt die gewiinschte Phasenschiebung. Die zentrale Off-
nung (24) hat einen Innendurchmesser von ca. 50 um (aus [Ben03d)]).

stante Phasenverschiebung. Wie in Abbildung zu sehen ist, kommt es jedoch
durch diese einseitige Auslenkung zu einem Beschnitt in der Ubertragung senkrecht
zur Verschieberichtung. Um diesen zu vermeiden, miissen mehrere Aufnahmen bei
unterschiedlichen Azimutalwinkeln ¢ € [0; 27| aufgenommen werden. Dies lasst sich
am einfachsten iiber eine Hohlkegelbeleuchtung bewerkstelligen. Daher erzeugt das
Beleuchtungssystem bei diesem Konzept eine ringférmige Beleuchtung, sodass das
Objekt analog zur lichtmikroskopischen Variante nach Zernike mit einem hohlkegel-
formigen Strahl (hollow-cone illumination) beleuchtet wird. Durch die Uberlagerung
der Bilder bei unterschiedlichen Azimutalwinkeln wird die Ubertragung wieder iso-
trop.

Alternativ kann die Phasenschiebung statt iiber ein elektrisches Feld auch iiber
eine ringformige Folie erfolgen. Beim Durchgang durch die Folie wird nicht nur die
Phase des Nullstrahls geéndert, sondern es kann gleichzeitig auch iiber Absorption
die Intensitéit verringert werden. Durch die Angleichung der Intensitét zwischen dem
Nullstrahl und den hoheren Beugungsordnungen lasst sich eine weitere Kontrastver-
besserung erzielen. Da im Gegensatz zur Zernike-Phasenplatte immer nur die nullte
Beugungsordnung die Folie durchlauft, welche keinerlei Information iiber das Objekt
tragt, mitteln sich Variationen der Phasenschiebung aufgrund lokaler Dichtefluktua-
tionen statistisch aus. Inwieweit diese Variante resistent gegeniiber der Belegung mit
Kontaminationsschichten ist, muss noch experimentell tiberpriift werden.

Ein Vorteil, der sich bei beiden Ausfiihrungsformen dieses Phasenplattenprin-
zips ergibt, ist die mit der Kippung der Beleuchtung einhergehende Verbesserung
der Auflésung. Die hochste tibertragene Ortsfrequenz ist doppelt so hoch, wie bei
koharenter axialer Beleuchtung mit der gleichen Objektivapertur. Dies lasst sich
wie folgt erkldren (s. Abb. [611)): Durch Kippung der Beleuchtung wird der Null-
strahl zum Blendenrand verschoben. Dadurch wird in der Verschieberichtung ein
Seitenband des Beugungsbildes ausgeblendet (Einseitenbandiibertragung). Bei dem
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Abbildung 6.11: Verbesserung der Ubertragung durch Verwendung einer Hohlkegelbe-
leuchtung. Die obere Reihe zeigt die Situation in der hinteren Brennebene, die untere Reihe
die Auswirkung auf das Dzﬁ”mktogmmm (a) Fir die axiale Beleuchtung liegt der Nullstrahl
im Zentrum der Blende. Die Ubertragung ist isotrop und wird durch die Grofe der Kontrast-
blende oder die Punktauflosung limitiert. (b) Durch Verkippung der Beleuchtung wird der
Nullstrahl in Richtung Blendenrand verschoben. Dadurch kénnen einseitig Beugungsrefle-
xe mit doppelter Raumfrequenz die Blende passieren. Senkrecht zur Verschiebungsrichtung
kommt es jedoch zu einem Beschnitt. (¢) Durch Rotation des gekippten Strahls kann der
Beschnitt beseitigt werden. Die Ubertragung ist isotrop.

verbliebenen Band konnen dafiir gegeniiber der ungekippten Beleuchtung Beugungs-
reflexe die Blende passieren, deren zugeordnete Raumfrequenzen doppelt so hoch
sind. Die zusétzliche Rotation des gekippten Strahls fiihrt dazu, dass der erweiterte
Ubertragungsbereich fiir alle Richtungen erreicht werden kann. Mit dieser Beleuch-
tung koénnen somit Ubertragungsfunktionen ohne Frequenzliicken erzielt werden.

6.3.5 Anamorphotische Phasenplatte

Ein Problem der in [6.3.1] und [6.3.2] vorgestellten Phasenplatten besteht im Informa-
tionsverlust in der Beugungsebene aufgrund von Abschattungen, welche eine Folge
der Trager sind und der Ringelektrode, die fiir die Ausbildung des rdumlich be-
grenzten elektrischen Feldes benotigt wird. Um diese Abschattungen zu vermeiden,
wurde eine neuartige Phasenplatte von Schroder et al. vorgeschlagen und patentiert
[SchO7, [Sch08§]. Sie arbeitet mit einer stark anisotropen Feldverteilung und setzt ein
anamorphotisch verzerrtes Beugungsbild voraus, welches unterschiedliche Vergrofe-
rung in z- und y-Richtung aufweist.

Die grundlegende Funktion lasst sich anhand Abbildung verstehen. Es han-
delt sich bei dieser Variante um drei unabhingige Elektroden, die in der Ebene
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Abbildung 6.12: Schematische Darstellung der anamorphotischen Phasenplatte nach
Schroder et al. (2007). (A) Elektrodenanordnung und Lage des Beugungsbildes. Das ver-
zerrte Beugungsbild wird durch drei unabhdngige FElektroden eingeschlossen, die mit drei
separaten Spannungen Uy, Us und Us versorgt werden. (B) Potentialverteilung entlang der
Achse bei Betrieb im Zernike-Mode mit einer Phasenschiebung von A/4 in jedem Abschnitt.
(C) Fir den Hilbert-Mode werden nur zwei Elektroden mit unterschiedlichem Potential
bendtigt, um die Phase in einer Halbebene um w zu schieben (aus [Schi()).

des anamorphotischen Bildes der Beugungsebene positioniert werden und auf unter-
schiedlichen Potentialen Uy, Us und Us liegen. Wie in Abschnitt gezeigt, ist
die Phasenschiebung der Elektronenwelle innerhalb jeder geschlossenen Elektrode
konstant, sodass eine konstante Phasendifferenz zwischen den gebeugten und nicht
gebeugten Elektronen erzeugt werden kann. Je nach angelegten Spannungen kann
zwischen Zernike-Mode (U; = Us # Us) und Hilbert-Mode (Uy = U, # Us) gewéhlt
werden. Wie aus Abbildung ersichtlich ist, bleiben Raumfrequenzen im Bereich
der Schlitze bei k, < u =~ (d/2+ s) / (Af) aufgrund der endlichen Flankensteilheit
des Potentialverlaufs weitgehend unbeeinflusst. Durch ein hohes Aspektverhéltnis
des Schlitzes (1:30) kann die unerwiinschte Phasenschiebung in Richtung k, klein
gehalten werden. Idealerweise sollte jedoch die Ausdehnung des Beugungsbildes in
dieser Richtung gegen Null gehen, wihrend sie in k, —Richtung die volle Ausdehnung
besitzt. Der Aufbau des Prototyps einer solchen Phasenplatte ist in Abbildung
dargestellt und entspricht dem der Boersch Einzellinse aus Abschnitt Auch
hier wurde zur Minimierung von Randfeldern ein mehrschichtiger Aufbau gewéhlt.
Um Abschattungen zu vermeiden, sind die Elektroden zum Zentrum hin geéffnet.
Aus Stabilitdtsgriinden ist die Ausrichtung der Phasenplatte auf den Betrieb im
Hilbert-Mode von Vorteil. Hier werden nur zwei voneinander unabhéngige Elektro-
den benétigt, d. h. die zentrale Elektrode (Potential Us) mit einem Durchmesser von
lediglich 1 um kann entfallen. Die Voraussetzung fiir den Einsatz einer solchen Pha-
senplatte ist das Vorliegen eines anamorphotisch verzerrten Beugungsbildes, welches
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Abbildung 6.13: (A) Schematische Darstellung des Aufbaus der anamorphotischen Pha-
senplatte aus fiinf Schichten. Die mittlere Schicht besteht aus einem leitenden Material und
ist lateral in drei Bereiche unterteilt, die auf unterschiedlichen Potentialen Uy, Uy und Us
liegen. Die resultierende inhomogene Feldverteilung fihrt zu einer relativen Phasenschie-
bung der Elektronen im linken Bereich, der mit Uy beaufschlagt wird, relativ zu den Elek-
tronen, die die mit Us beaufschlagte rechte Elektrode durchlaufen. (B) SEM-Aufnahme des
in Karlsruhe hergestellten Prototypen. Die drei bendtigten Versorgungsspannungen Uy 23

werden uber Leiterbahnen zugefihrt (aus [Bar08)]).

in einer Richtung die volle Ausdehnung besitzt, in der dazu senkrechten Richtung
stark gestaucht wird. Um die Phasenschiebung in zwei Raumrichtungen zu ermogli-
chen, werden zwei senkrecht zueinander orientierte Phasenplatten und anamorpho-
tische Beugungsbilder bendtigt. Die hierzu notwendige Optik mit 16 magnetischen
Quadrupolen &hnelt der im von Rose und Haider vorgeschlagenen C/C-Korrektor
[HaiO8a]. Dieser wird derzeit im Rahmen des TEAM-Projektes ( Transmission Elec-
tron Aberration-corrected Microscope) getestet. Die Zielsetzung des Projektes ist die
Entwicklung eines TEMs, welches bei Beschleunigungsspannungen zwischen 100 kV
und 300kV eine Ortsauflosung von 0,5 A erreicht. Erst mit der Verfiigbarkeit dieses
kombinierten Korrektors kann eine anamorphotische Phasenplatte eingesetzt werden
und ihre Vorteile gegeniiber den anderen Phasenplattenkonzepten ausspielen.

6.4 Zusammenfassung

Gegeniiber der Abbildung im CTEM bietet der Einsatz einer Phasenplatte eine
deutliche Verbesserung der Kontrastiibertragung gerade bei niedrigen Raumfrequen-
zen. Da die gesamte benétigte Information in einem Bild enthalten ist, kann auf
Defokusserien verzichtet werden, was die Elektronendosis in der Probe reduziert.
Auch die bei der Kontrastfarbung auftretenden Artefakte werden vermieden. Be-
dingt durch das Zusammenspiel von Lochgrofse und Nullstrahldurchmesser ist die
Zernike-Phasenplatte fiir die Abbildung von Strukturen bis etwa 100 nm geeignet.
Fiir grofse Objekte wie Zellen und Organelle ist die Hilbert-Phasenplatte die bessere
Wahl, da der Nullstrahl (einseitig) sehr nah an die Phasenplattenkante herangebracht
werden kann und so der Bereich der beeinflussbaren Raumfrequenzen bis anndhernd



6.4. ZUSAMMENFASSUNG 73

null reicht. Dadurch kénnen auch Objektstrukturen grofer als 100 nm iiber ihren
Phasenkontrast erfasst werden. Insgesamt ldsst sich festhalten, dass Diinnschicht-
Phasenplatten nach Zernike durch Bildung von Kontaminationsschichten und Auf-
ladungen problematisch im Umgang sind und keinen dauerhaften Einsatz im Mi-
kroskop zulassen. Da sie in der hinteren Brennebene des Objektivs positioniert wer-
den miissen, bedingt der Wechsel jeweils eine Beliiftung des Objektivraums. Eine
mogliche Verbesserung besteht im Einsatz eines Heizhalters, der aufgrund der be-
engten Platzverhéltnisse und der zwingend notwendigen Kiihlung der Probe jedoch
zu Driften fithren wiirde. Abhilfe ldsst sich durch eine Separierung zwischen Ob-
jektraum und Phasenplattenebene mittels einer zuséitzlichen Transferoptik schaffen.
Um Aufladungen und Kontrastverluste durch Streuung in der Phasenplatte zu ver-
meiden, sollte moglichst kein Korper den Strahlengang direkt beeinflussen, sondern
die phasenschiebende Wirkung iiber elektrostatische Potentiale bewirkt werden. Dies
ermoglichen die Phasenplatten nach Boersch. Sie erlauben durch Anderung der ange-
legten Spannung eine gezielte Phasenschiebung, welche an unterschiedliche Beschleu-
nigungsspannungen angepasst werden kann. Dabei hat die von Benner vorgeschlage-
ne Losung, die nicht den Nullstrahl schiebt, sondern die héheren Beugungsordnun-
gen, den prinzipiellen Vorteil, dass keine Haltestrukturen notwendig sind. Dadurch
kommt es nicht zu Abschattungen und somit zu keinem Verlust von Beugungsin-
formation. Da dieses Konzept bisher noch nicht auf seine Funktionstiichtigkeit hin
iiberpriift werden konnte, stellt die Boersch-Phasenplatte nach Majorovits den bis-
lang giinstigsten Kompromiss hinsichtlich der der Ubertragungseigenschaften und
Lebensdauer dar. Ein Konzept fiir zukiinftige Bio-TEMs stellt die anamorphotische
Phasenplatte dar, die ebenfalls auf Haltestrukturen verzichten kann, jedoch wegen
der speziellen Abbildungsbedingungen ihre Vorteile erst in Zusammenhang mit ei-
nem Cy/C-Korrektor ausspielen kann.
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Kapitel 7

PACEM

7.1 Beschreibung

Wie in Kapitel [l beschrieben stellt die Boersch-Phasenplatte in der von Schréder
et. al. vorgestellten Form einen vielversprechenden Ansatz bei der Abbildung von
schwachen Phasenobjekten dar. Trotz der Detailverbesserungen und der weiter vor-
angetriebenen Miniaturisierung sind Abschattungen durch die zentrale Ringelektro-
de und die Haltestege weiterhin unvermeidlich. Fiir den Einsatz dieser Phasenplatte
bei strukturbiologischen Untersuchungen ist die Ubertragung von niedrigen Raumfre-
quenzen von entscheidender Bedeutung, da die Abmessungen von Makromolekiilen
und Proteinkomplexen im Bereich von 10nm liegen. Ein Abschneiden bei Raum-
frequenzen kleiner als 0,53nm™, der einen Verlust der Information bei Abstinden
grofer als 2nm zur Folge hatEl, fithrt somit zu einer deutlich eingeschrankten Sicht-
barkeit der Strukturen. Durch Einfiihrung einer zusétzlichen elektronenoptischen
Komponente zur Nachvergrofserung der hinteren Brennebene der Objektivlinse kann
dieses Problem deutlich abgeschwiicht werden. Allerdings bedingt dies eine Erhohung
der Abbildungsfehler. Der aus der hoheren effektiven Brennweite resultierende gro-
fere Offnungsfehler lisst sich durch den Einsatz eines Cy-Korrektors kompensieren.
Dem Anwachsen der chromatischen Aberration kann durch Verbesserung der elek-
trischen Stabilitdten der Hochspannung, der Linsenversorgung und der Reduzierung
der Energiebreite durch Einsatz eines Monochromators entgegenwirkt werden. In Zu-
sammenarbeit zwischen der Carl Zeiss NTS GmbH (Oberkochen), dem Max-Planck-
Institut fiir Biophysik (Frankfurt a. Main) und der Firma CEOS (Heidelberg) wur-
de das Projekt PACEM (Phase Contrast Aberration Corrected Electron Microscope)
realisiert. Ziel des Projektes ist es, durch den Einsatz einer elektrostatischen Pha-
senplatte in einem Cy-korrigierten TEM biologische Objekte ohne Defokussierung
sichtbar zu machen. Das PACEM-Projekt ist in insgesamt drei Projektabschnitte
unterteilt, die folgende Schritte beinhalten:

1. Optimierung der Polschuhgeometrie des Objektivs, der Objektraumkiihlung
und des Vakuumsystems fiir Kryo- und Tomographieanwendungen. Design,
Konstruktion und Bau einer Vergrofserungseinheit fiir die Beugungsebene. Die-

!Durchmesser der Ringelektrode 7,2 pm, Objektivbrennweite 2,7 mm, Wellenlénge 2,5 pm

)
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se muss ausreichend Platz bieten, um die Boersch-Phasenplatte und einen Pie-
zomanipulator aufnehmen zu kénnen. Anpassung des Korrektors hinsichtlich
Software und Hardware an die neuen Bedingungen und Erprobung mit der
Vergrofserungseinheit im PACEM.

2. Entwicklung eines Piezo-Kryo-Goniometers und einer Probentransfereinheit.

3. Integration eines C/C.-Korrektors, um auch im Niederspannungsbereich hohe
Auflésungen realisieren zu kénnen.

Durch Einsatz eines Monochromators und C,-Korrektors soll das Gerét in der Lage
sein, ein Informationslimit von 0,2nm bei 200kV ohne Kontrastdelokalisierung zu
erreichen. Die hierfiir notwendigen Modifikationen an einem bestehenden Prototyp,
der bereits mit einer Monochromator-FEG und einem Korrektor der Firma CEOS
ausgeriistet ist, wird in diesem Kapiteln eingehend beschrieben und im darauffolgen-
den Kapitel [§ das elektronenoptische Design vorgestellt.

7.2  Ubersicht

Als Ausgangsbasis fiir das Projekt wurde ein bestehender Prototyp eines abbildungs-
korrigierten TEMs (Sub Angstrom TEM, SATEM) [Ben03b] ausgewihlt, welcher mit
seiner FEG und dem bereits integrierten Cs-Korrektor der Firma CEOS die idealen
Voraussetzungen fiir die weiteren Modifikationen bot. Die wesentlichen Merkmale
des Gerites sind neben der FEG mit Schottky-Emitter und integriertem Monochro-
mator (MC) ein im Strahlengang integriertes Energiefilter und ein neuartiges Unter-
gestell [Ess02] mit hingender 300 mm-Saule, welche direkt unterhalb des Objektivs
aufgehéngt ist. In Abbildung [[1] ist der umgebaute Prototyp zu sehen, der mit der
zusitzlichen Vergroferungseinheit (diffraction magnification unit, DMU) zur Nach-
vergroferung der Beugungsebene ausgestattet wurde.

7.3 Komponenten

7.3.1 FEG mit Monochromator

Die Anspriiche an das Auflésungsvermogen von TEMs sind bei Untersuchungen von
materialwissenschaftlichen Proben und Fragestellungen der Strukturbiologie sehr
hoch und alleine durch Linsenoptimierungen nicht mehr zu erreichen. Die Verwen-
dung eines leistungsfihigen Elektronenstrahlerzeugers ist daher unabdingbar. Die
wichtigsten Kenngrofen zur Beurteilung sind:

1. Der Richtstrahlwert: Der axiale Richtstrahlwert (brightness) [ einer Elektro-
nenquelle ist definiert als [Haw90, [Tug85]:

dI

b= a0

(7.1)
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Ubersicht PACEM

1) Schottky-FEG (CEQOS)
- 200kV
- Monochromator

2) Kondensor

3) Objektiv

4) Cs-Korrektor (CEOS)

5) Diffraction Magnification Unit
- Transferdublett
- Piezomanipulator
- Phasenplatte

6) Projektiv I

7) Korrigiertes 90° Omega-Filter
- Spaltblende fiir EFTEM

8) Projektiv II

Abbildung 7.1: Das von der Carl Zeiss NTS entwickelte Cs-korrigierte Phasenkontrast-
TEM weist folgende Komponenten auf: 1) Schottky-FEG mit Monochromator, 2) dreilin-
siger Kondensor, 3) Objektiv mit 15mm Polschuhspalt, 4) Cs-Korrektor, 5) Diffraction
Magnification Unit (DMU) zur Nachvergrofierung der Beugungsebene und Aufnahme der
Phasenplatte, 6,8) zweistufiges Projektivsystem, 7) korrigiertes in-column (2-Filter mit Fil-
terspaltblende fir EFTEM-Anwendungen.
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Er gibt an, wieviel Strom d/ von einem Fliachenelement dA in das Raum-
winkelelement d{2 emittiert wird. Der Richtstrahlwert ist im Gegensatz zum
Strahlstrom, der beim Durchlaufen der zahlreichen Blenden entlang der Saule
abnimmt, eine Erhaltungsgréfse. Unter Vernachlassigung von Linsenaberratio-
nen und sofern keine Beschleunigung der Elektronen entlang der Achse erfolgt,
ist diese Grofse bei Messungen in konjugierten Bildebenen somit stets gleich-
grof. Da es in der Praxis haufig schwierig ist, den in [[.]]angegeben (absoluten)
Richtstrahlwert zu messen, wird stattdessen der effektive Richtstrahlwert Beg
angegeben, der nur von direkt messbaren Gréfsen abhéngt. Dieser ist gegeben

durch [VGI99):
L (7.2)

(deo‘p)Q

Beff -

Dabei ist I, der Sondenstrom auf der Probe, d, der Durchmesser der fokussier-
ten Sonde (typischerweise als volle Halbwertsbreite FWHM angegeben) und «,
der halbe Konvergenzwinkel der Sonde, der durch den Durchmesser der Kon-
densorblende definiert wird. Der effektive Richtstrahlwert [.g ist stets kleiner

als (.

2. Der Kohérenzgrad: Dieser setzt sich aus zwei Komponenten zusammen. Die
erste ist die Ldngenkohdrenz, welche gegeben ist durch die Energieunschérfe
k = AFE/E. Die zweite ist die Winkelkohdrenz, die sich aus dem maximalen
bildrelevanten Winkel und der Quellgréfe ergibt.

In Tabelle [Z1] sind die Eigenschaften der verschiedenen Elektronenemitter zusam-
mengefasst. Wolfram-Haarnadelkathoden waren vor der Einfithrung der LaBg-Quellen
die am héufigsten eingesetzten Emitter. Letztere haben sich aufgrund der niedrigeren
Arbeitstemperatur und der damit verbundenen geringeren Energiebreite durchge-
setzt. Der Richtstrahlwert liegt um den Faktor 10 hoher als bei Wolfram-Spitzen. Ei-
ne Alternative zur Freisetzung von Elektronen mittels thermischer Emission stellt die
Feldemission dar. Durch das Anlegen von hohen Feldstirken (107-10% V/cm) an einer
kleinen Spitze mit 10-50 nm Radius konnen Elektronen aus dem Fermi-Niveau Eg
die Potentialbarriere iiber den Tunneleffekt durchdringen. Im Unterschied zum ther-
mischen Strahlerzeuger entsteht kein reeller Cross-over, sondern eine kleine virtuelle
Quelle, die vom Beschleunigungssystem abgebildet wird. Der Vorteil der kalten Fel-
demissionsquelle (cold field emission gun, CFEG) ist die geringe virtuelle Quellgrofse
in der Grofsenordnung von nm, die zu einem Richtstrahlwert fithrt, der drei Grofsen-
ordnungen iiber der eines thermischen Emitters liegt. Die Energie-Halbwertsbreite
betrigt dabei lediglich 0,2-0,5eV. Die Anforderungen an die Betriebsbedingungen
eines kalten Feldemitters sind hoch. Der Betrieb erfordert Ultrahochvakuum (UHV),
das es sonst zu einer Zerstorung der Spitze durch lonenbombardement aus dem Rest-
gas kommt. Um die Oberflachen des Emitters sauber zu halten, muss regelméafig ein
flashing erfolgen, d. h. ein kurzeitiges Aufheizen, damit durch Adsorption angelagerte
Restgasmolekiile entfernt werden und das Spitzenprofil gegléttet wird (Vermeidung
von Uberschligen). Hohe Anforderungen werden auch an die Stabilitéit der Hoch-
spannungsversorgung gestellt. Der grofte Nachteil, der eine weite Verbreitung des
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Feldemitters verhindert hat, ist die mangelnde Emissionsstabilitdat. Es kommt einer-
seits zu relativ grofen Kurzzeitschwankungen von bis zu 5%, andererseits zu einer
Langzeitdrift. Einige Nachteile der kalten Feldemission lassen sich durch moderates
Heizen umgehen. Die thermisch unterstiitzte Feldemission (heated field emission gun,
HFEG) arbeitet mit Temperaturen von 1000-1500 K, wodurch sich die Energiebreite
der emittierten Elektronen auf 0,3-0,5€eV erhcht. Durch das stéindige Heizen kommt
es zu einer geringeren Adsorption von Restgasmolekiilen, was die Strahlstromfluk-
tuationen im Vergleich zu kalten Feldemittern deutlich reduziert. Ein flashing ist
daher nicht notwendig.

Die Nachteile der reinen Feldemission lassen sich bei der Schottky-Emission um-
gehen. Der Schottky-Emitter vom ZrO/W(100)-Typ besteht aus einer einkristallinen
Wolframspitze, welche in (100)-Orientierung auf einem Wolfram-Draht aufgepunktet
wird. Durch Atzen erhilt man typische Spitzenradien von 0,5-1 pm. Das Aufdamp-
fen von ZrO auf die Spitze fithrt zu einer Absenkung der Austrittsarbeit von 4,6 eV
auf 2,8 eV. Dies erlaubt es den Elektronen, die Potentialbarriere bei einer Tempera-
tur von 1800 K zu iiberwinden. Die an der Spitze entstehenden Feldstéarken reichen
nicht fiir einen merklichen Beitrag durch den Tunneleffekt aus. Dennoch wird in
der Literatur der Schottky-Emitter den Feldemissionsquellen zugeordnet. Das Hei-
zen fiihrt zu einer Verdopplung der Energiebreite und einer Verschlechterung der
zeitlichen Kohérenz verglichen mit kalten Feldemittern. Der Schottky-Emitter hat
sich dennoch aufgrund der einfacheren Handhabung und des stabileren Emissions-
verhaltens gegeniiber der kalten Emission durchgesetzt. Er besitzt gegeniiber den
thermischen Emittern eine deutlich kleinere natiirliche Energiebreite. Geht man von
einer gaukformigen Energieverteilung aus, dann fallt der Stromverlust bei der Reduk-
tion der Energiebreite in einem Monochromator bei thermischen Quellen deutlich
héher aus als beim Schottky-Emitter. Zusammen mit der seiner sehr kleinen virtuel-
len Quelle ist der Schottky-Emitter daher fiir den Einsatz in einem Monochromator
pradestiniert, da er eine geringe Energiebreite bei gleichzeitig hohen Strahlstromen
ermoglicht.

Um die durch die chromatische Aberration bedingte Démpfung der PCTF weiter
zu verringern, ist in der FEG ein Monochromator verbaut. Dieser elektrostatische
Q-Monochromator wurde von Kahl und Rose [Kah00] vorgeschlagen und in Zusam-
menarbeit zwischen der Firma CEOS und der Carl Zeiss NTS GmbH entwickelt und
zur Serienreife gefithrt [Mat07]. Er besteht aus vier elektrostatischen Sektorelemen-
ten und einem Schlitz in der energiedispersiven Ebene (s. Abb. [[.2b). Er ist in der
UHV-Kammer der FEG unterhalb des Emitters und oberhalb des Beschleunigers
angebracht und liegt auf Extraktor-Potential. In diesem Bereich ist die Elektronen-
energie noch gering und die Dispersion in der Schlitzebene erfordert nur schwache
Felder. Mittels Variation der Gunlensspannung kann der Strahl in der energiedi-
spersiven Ebene fokussiert werden und iiber ein piezobetriebenes Blendenarray die
Selektion der Energiebreite erfolgen. Durch Anwahl einer der 10 unterschiedlichen
Schlitze von 0,5 pm bis 5 pm kann die Energiebreite der Quelle von typischerweise
0,7¢eV auf Werte unter 0,2eV reduziert werden. Die Dispersion des Monochroma-
tors hingt dabei linear vom Extraktorpotential ab und betrégt 12 pm/eV bei 4kV
Extraktorspannung. Da das Auflosungsverméogen eines Cy-korrigierten TEMs durch
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Tabelle 7.1: Vergleich der wichtigen Kenngréflen unterschiedlicher FElektronenquellen
[Gra03, [Rei93)]. Die Abkiirzungen CFEG und HFEG stehen fir Cold FEG und Heated
FEG. Die Angabe der Energiebreite erfolgt als volle Halbwertsbreite (FWHM). (*=virtuel-
le Quellgrifie)

‘ Quelle ‘ Thermische Emission ‘ Feldemission

Typ | Wolfram LaBg Schottky CFEG HFEG
Kathodenmaterial W LaBg ZrO/W(100)| W(310) | W
Betriebstemperatur [K] 2700 1900 1800 300 1000
Spitzenradius [nm)| 50.000 10.000 <1000 <100 <100
Eff. Quellgréfe [nm)] 20-50-10% | 5-103 10-15 * 3-5 % 100 *
Stromdichte [A/cm?| 3 20-50 500 2:10° 5-100
Emissionsstrom [pA] 200 80 200 5 5
Austrittsarbeit [eV] 4,5 2,7 2,8 4.6 4,6
Energiebreite [eV] 1-3 0,5-2 0,3-1,0 0,2-0,4 0,5-0,7
Richtstrahlwert [A/m?sr] | 0,3-2.10° | 5.10'0 5-1012 1013 101
Strahlstromstabilitét <1% <1% <1% >5% -
Langzeitstabilitét hoch hoch <1%/h >10%/h | -
Vakuum [Pa] 102-10°3 103-10°° 107-10°8 108-10° | 10107
Lebensdauer |[h] 25-100 500-1000 >1000 >1000 >1000

Emitter

-

Selektionsblende = —

Gun lens

AN

selection slit

Ds

symmetry plane

Abbildung 7.2: (a) Der in der FEG verwendete Monochromator. (b) Der schematische
Strahlengang. Die zwei Sektorelemente D und Dy erzeugen die Energiedispersion in der
Symmetrieebene z,, wo tiber ein Blendenarray die gewiinschte Energiebreite selektiert wer-
den kann. Mit den Elementen Dg und Dy wird die Aufspaltung nach unterschiedlichen
Energien rickgingig gemacht. Die Anordnung wirkt so als abbildendes Energiefilter (aus

[Kah00])-



7.3. KOMPONENTEN 81

Abbildung 7.3: (a) CAD-Modell des neuen Antikontaminators fir das PACEM. (b)
Dewar-Gefaf fiir den flissigen Stickstoff. Die thermische Kopplung zwischen Dewar und
Antikontaminator erfolgt tiber Kupferlitzen.

die temporale Kohérenz limitiert ist, welche sich aus dem Produkt C.AFE/FE ergibt,
kann durch Reduzierung der relativen Energiebreite AE/E die chromatische Enve-
loppe zu héheren Raumfrequenzen verschoben werden. Mit dem bisher verwendeten
HR-Objektiv mit 5 mm Polschuhspalt wurde zusammen mit dem MC und dem Cs-
Korrektor ein Informationslimit von besser 0,8 A bei 200kV [Ben04] demonstriert.

Das symmetrische Design des Monochromators fithrt dazu, dass nach der Selek-
tionsblende auf die Elektronen die gleichen Kréafte wie vor der Blende wirken, nur
entgegengesetzt gerichtet. Damit wird die zuvor eingefiihrte Dispersion des Strahls
wieder aufgehoben und der Strahl am Ausgang des Monochromators fokussiert. Fer-
ner bietet der Strahlengang in (2-Form den Vorteil, dass Eingangs- und Ausgangs-
ablenkelemente mit einer Bohrung versehen werden konnen. Es ist so moglich, den
Strahl bei ausgeschalteter Spannungsversorgung geradlinig durch den Monochroma-
tor zu fithren. Dies ist gerade bei Hochstromanwendungen wie EDX wiinschenswert,
bei denen die Energiebreite des Elektronenstrahls keine Rolle spielt. Im Gegensatz
hierzu besitzen die kommerziell verfiigharen Monochromatoren auf Basis eines ein-
zelnen Wien-Filters [Bat00, [M0099, [Tie99|, wie sie z. B. in Geriten der TITAN-Serie
von FEI eingesetzt werden, weder Symmetrien zur Vermeidung des Offnungsfehlers
zweiter Ordnung, noch sind diese in Bildpunkten dispersionsfrei. Um eine Beein-
trachtigung der Auflésung durch einen zu schlechten Richtstrahlwert oder eine Re-
genbogenbeleuchtung zu vermeiden, wird nur mit geringer Erregung gearbeitet. Die
daraus resultierende sehr kleine Dispersion erfordert die Verwendung extrem kleiner
Spalte (Nanoslits) mit Spaltbreiten im Bereich von wenigen nm.

7.3.2 Objektiv und Antikontaminator

Neben der reinen Abbildungsfunktion muss das Objektiv im Zusammenhang mit der
Untersuchung biologischer Proben noch weitere Anforderungen erfiillen. Dazu zah-
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len insbesondere ein ausreichend grofer Polschuhabstand, um die fiir die Elektronen-
Tomographie notwendigen Probenkippwinkel von mehr als 70° zu ermoglichen, und
eine wirksame Objektraumkiihlung (Antikontaminator). Letztere ist erforderlich,
um biologische Proben in ihrem nativen, voll hydrierten Zustand untersuchen zu
konnen. Hierzu werden diese zunéchst in fliisssigem Ethan bei 80 K schockgefroren
(vitrifiziert) und im Mikroskop durch fliissigen Stickstoff auf einer Temperatur von
ca. -175°C gehalten. Das schnelle Einfrieren verhindert die Entstehung von kristal-
linem Eis, welches die Zellstrukturen zerstoren wiirde. Das Wasser nimmt einen
amorphen, hochviskosen Zustand an, der die Fixierung der Probe erméglicht, ohne
die Zellstrukturen zu verédndern.

Im Objektiv verhindert der Antikontaminator eine Erwarmung der Probe durch
Wiérmeeinstrahlung und bindet gleichzeitig die Restfeuchte, die sich andernfalls auf
der Probe als Eisschicht niederschlagen wiirde. Er wirkt dabei als Kryopumpe, die
durch Adsorption, Kryotrapping und Kryosorption Gase an den gekiihlten Flichen
bindet. Fiir die Realisierung einer vollflachigen Kiihlung wurde ein neuer Antikonta-
minator konstruiert, der in Abbildung[[.3h) dargestellt ist. Dieser weist an der Ober-
und Unterseite Strahlrohrchen auf, die in die Polschuhe des Objektivs hineinragen,
um Wassermolekiile, die von der Kondensorseite bzw. aus Richtung des Korrektors
kommen, abzufangen. Er wurde mit einer Hohe von 13 mm so dimensioniert, dass
er mit einem noch zu entwickelnden Kryo-Piezogoniometer Kippwinkel bis zu +90°
zuldsst. Die Ankopplung an das Dewar-Gefafs erfolgt iiber eine Kombination aus
massiven Kupferrohren und Kupferlitzen. Letztere vermeiden weitgehend die Uber-
tragung von Vibrationen, wie sie durch das Sieden des fliissigen Stickstoffs beim
Befiillen entstehen.

Die Hohe des Antikontaminators macht eine Erweiterung des Polschuhabstands
des urspriinglichen HR-Objektivs von 5 mm auf 15 mm erforderlich. Die Auswirkun-
gen dieser Verdnderung auf die Abbildungsfehler werden im Rahmen der elektronen-
optischen Simulation des Objektivs in Kapitel besprochen.

7.3.3 (Cs-Korrektor

Der 1990 von Rose [Ros90] vorgeschlagene Korrektor besteht aus einem symmetrisch
aufgebauten System aus zwei Rundlinsen-Dubletts und zwei elektromagnetischen
Hexapolen. Die praktische Umsetzung des Konzeptes gelang 1998 der Gruppe um
Haider [Hai98] im Rahmen des SATEM-Projektes (Sub-Angstrom-TEM) am Euro-
péischen Mikrobiologischen Institut in Heidelberg. Damit konnte erstmalig durch
Korrektur der sphérischen Aberration in Verbindung mit einem 200kV TEM eine
Verbesserung der Punktauflosung von 2,6 A auf 1,2 A gezeigt werden. Nach Scherzer
ist die erreichbare Punktauflosung beim Phasenkontrast durch den Offnungsfehler
der Objektivlinse bestimmt. Bei Verwendung eines Cs-Korrektors lédsst sich dieser
variieren. Es limitiert daher nur noch die Dampfung des Kontrastes bei hohen Raum-
frequenzen, welche durch die endliche zeitliche Kohérenz der Elektronenquelle (Ener-
giebreite) und Instabilitéiten der Objektivquelle und Hochspannung verursacht wird.

Der Korrektor von Haider et al. nutzt die computergestiitzte Auswertung von
Diffraktogramm-Tableaus, wie sie von Zemlin eingefiihrt wurde [Zem78]. Damit l4sst
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sich eine prazise Messung und Korrektur der Aberrationen bis zur dritten Ordnung
realisieren.

Die durch die Kippung der Beleuchtung induzierten Fehler erster Ordnung (Defo-
kus und zweizéhliger Astigmatismus) werden gemessen und die daraus abgeleiteten
Korrekturen iiber eine Effekt-Tabelle in entsprechende Stroménderungen tibersetzt,
die auf die Ablenker und Hexapole geleitet werden. Die Steuerung erfolgt dabei
iber ein graphisches Interface (GUI), das auf einem separaten PC lauft, der tiber
Netzwerk Zugriff auf die Kamera und das Beleuchtungssystem des TEMs hat.

Der TEM-Korrektor von CEOS (CETCOR) zeigt die folgenden Charakteristika

(s. Abb. [T4):

e Das erste Transferlinsen-Dublett (TL11, TL12) bildet die komafreie Ebene
des Objektivs (OL) in den ersten Hexapol (HP1) ab. Diese befindet sich in der
Néhe der hinteren Brennebene des Objektivs.

e Ein zweites Transferdublett (TL21, TL22) bildet den ersten Hexapol HP1 sei-
tenverkehrt (Vergroferung M=-1) in das Zentrum des zweiten Hexapols HP2
ab. Dadurch kann der vom ersten Hexapol eingefiihrte dreizéhlige Astigma-
tismus durch den zweiten Hexapol kompensiert werden (s. Abb. [[4] unten).
Die verbleibende sphérische Aberration ist rotationssymmetrisch [Bec79]. Da
sie das entgegengesetzte Vorzeichen der sphérischen Aberration des Objektivs
besitzt und vom Quadrat der Hexapolerregung abhéngt, kann die sphérische
Aberration des Gesamtsystems durch entsprechende Erregung der Hexapole

korrigiert werden [Hai9%)].

e Eine zusétzliche Adaptionslinse (ADL) fokussiert den teleskopischen Strahlver-
lauf in die Zwischenbildebene (SA-Ebene).

Durch zusétzliche Ablenkelemente im Korrektor konnen die optischen Achsen der
einzelnen Elemente zu Deckung gebracht werden kénnen. Die Transferlinsen des Kor-
rektors vergrofern den Farbfehler der Objektivlinse um 15-25% [HaiO8b]. Durch die
Korrektur des Offnungsfehlers wird der Einfluss der lateralen Kohéirenz, der von der
effektiven Grofse der Elektronenquelle abhéngt, auf das erreichbare Informationslimit
minimiert. Es dominiert die temporale Kohérenz.

7.3.4 Diffraction Magnification Unit (DMU)

Wie in der Zusammenfassung in Kapitel [ festgehalten wurde, ist der vielverspre-
chende Ansatz der Phasenschiebung durch Einsatz einer Boersch-Phasenplatte im
Wesentlichen durch den Verlust niedriger Raumfrequenzen limitiert, der aus der
Abschattung durch die zentrale Elektrode resultiert. Trotz der Verbesserung der
Mikrostrukturierungsprozesse gibt es aus Stabilitatsgriinden bei Reduzierung der
Abmessungen der zentralen Elektrode und der notwendigen Haltestrukturen eine

2Im Gegensatz zu der von Rose vorgeschlagenen symmetrischen Korrektorkonfiguration (Patent
EP 0451 370) sind bei CEOS die Brennweiten der beiden Linsen des ersten Dubletts nicht identisch
(f11 # f12) und unterscheiden sich zusétzlich von der Brennweite des zweiten Transferdubletts
(f11 # fo1, f12 # fo1). Damit kann eine flexible Anpassung an verschiedene Objektivlinsen erfolgen.
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Abbildung 7.4: (a) Anordnung der optischen Elemente und Verlauf der parazialen
Fundamentalbahnen im CEOS TEM Cs-Korrektor (CETCOR). Dieser besteht aus zwei
Rundlinsen-Dubletts (TL11/TL12 und TL21/TL22) und zwei elektromagnetischen Hezxa-
polen (HP1 und HP2). Die Nullstellen der azialen Bahn u, geben die Position der Zwi-
schenbilder wieder, wdhrend die Feldbahn w. die Position der Beugungsbilder beschreibt.
(b) Das zweite Transferdublett bildet in parazialer Niherung den ersten Hexapol HP1 sei-
tenverkehrt in Hexapol HP2 ab. Dadurch wird der durch den ersten Hexapol eingefiihrte
dreizihlige Astigmatismus aufgehoben. Es verbleibt ein runder, divergenter Strahlkegel (aus

[Har06)).
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untere Grenze. Es muss daher zu anderen Mafinahmen gegriffen werden, um den In-
formationsverlust so klein wie moglich zu halten. Die naheliegende Losung besteht in
der Erhohung des Polschuhabstands und damit der Brennweite der Objektivlinse, die
eine Vergroferung des Beugungsbildes in der hinteren Brennebene zur Folge hat. Da-
durch werden bei gleicher Strukturgrofse der Phasenplatte weniger Raumfrequenzen
ausgeblendet. Die Platzierung der Phasenplatte in einem gewdhnlichen Blendenhal-
ter fiir die Kontrastblende in der hinteren Brennebene der Objektivlinse hat aber
cinige praxisrelevante Nachteile. Die Ubertragungseigenschaften der Phasenplatte
reagieren sehr empfindlich auf die laterale Positionierung und Verdnderungen der
Kippung. Der ungebeugte Zentralstrahl besitzt einen Durchmesser, der vergleichbar
mit dem Lochdurchmesser der Ringelektrode ist. Ein Beschnitt des Nullstrahls und
damit zusétzlicher Auflésungsverlust kann nur vermieden werden, wenn die Phasen-
platte prazise zum Strahl ausgerichtet werden kann. Die Positioniergenauigkeit iiber
einen normalen Blendentrieb ist hierfiir nicht ausreichend und bietet keine Moglich-
keit zur Kippung. Der Einsatz eines Piezomanipulators mit drei Translationsachsen
und einer Rotationsachse ist unumgénglich. Dieser wiirde aber im Objektiv keinen
Platz mehr finden, da der zur Verfiigung stehende Raum zwischen den Polschuhen
gerade ausreicht, um die Probenraumkiihlung (Antikontaminator) unterzubringen.
Aufserdem wird die Wirkung des Antikontaminators durch das Einbringen eines Blen-
denhalters vermindert, da sich direkt unterhalb der Probe eine ungekiihlte Flache
befindet. Aufserdem bedingt jeder Wechsel der Phasenplatte eine Beliiftung des Ob-
jektivraums. Wurde mit einem gekiihlten Antikontaminator gearbeitet, muss dieser
zunéchst aufgetaut werden, was zusétzlich Zeit beansprucht.

Zur Losung dieser Probleme wurde fiir das PACEM ein Transfersystem konzipiert
(s. Abb.[H), das die hintere Brennebene des Objektivs vergrofsert und eine vollstén-
dige Trennung von Objektraum und Phasenplattenebene ermoglicht. Das Praparat
befindet sich weiterhin im Objektiv, wahrend die Phasenplatte im Vergroferungs-
system Platz findet. Durch die Trennung kann eine ausreichend dimensionierte Pro-
benraumkiihlung realisiert werden und der zusétzliche Raum in der Vergroferungs-
einheit erlaubt den Einsatz eines Piezomanipulators zur prézisen Ausrichtung der
Phasenplatte. Zusétzlich kann durch eine zusatzliche Heiz- oder Kiihlvorrichtung die
Nutzungsdauer der Phasenplatte erhoht werden.

An die sog. Diffraction Magnification Unit (DMU)H wurden folgende Anforde-
rungen gestellt:

1. Vergroferung des Beugungsbildes um den Faktor Mpg > 5.

2. Keine signifikante Erhéhung von Cy und C..

3. Anordnung der Phasenplatte in der Hauptebene der zweiten Beugungslinse.
4. Ausreichender Polschuhabstand zur Unterbringung eines Piezomanipulators.

Der Strahlengang in Abbildung zeigt die prinzipielle Wirkungsweise der Ver-
groferungseinheit. Dabei stellen die durchgezogenen Linien die Strahlverlaufe fiir
Elektronen dar, die parallel zur optischen Achse aus der Objektebene austreten

3Zum Patent angemeldet, Verdffentlichungsnummer DE 10 2006 011 615 A1l
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Abbildung 7.5: Strahlengang in der DM U mit realistischen Abstandswerten fiir die beiden
Beugungslinsen. Die Objektivlinse erzeugt zusammen mit der erste Beugungslinse DML1
ein ca. 10fach vergroflertes Bild der Probe (1. Zwischenbild). Gleichzeitig wird die hintere
Brennebene des Objektivs (Beugungsebene) ca. finffach vergréfiert in die Hauptebene der
zweiten Beugungslinse DMLZ2 abgebildet. Dort befinden sich die Phasenplatte und der Pie-
zomanipulator. Durch das Ablenksystem zwischen erster und zweiter Beugungslinse kann
die laterale Lage des Beugungsbildes relativ zur Phasenplatte verdndert werden.
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(Beleuchtungs- oder Pupillenstrahlengang). Die gestrichelten Strahlverldufe stehen
fiir Elektronen, die unter einem Winkel zur optischen Achse aus der Objektebe-
ne austreten (axialer Strahl, Abbildungsstrahlengang). Unmittelbar unterhalb des
Objektivs mit der Brennweite fop; sitzt eine erste Beugungslinse DMLIH mit der
Brennweite fpyri. Die Abbildung der Objektebene auf die erste Zwischenbildebene
erfolgt telezentrisch, d.h. die axiale Bahn zwischen Objektiv und DML1 verlduft
achsenparallel. Bei diesem Strahlengang kann man die Vergroferung der Anordnung
wie folgt angeben:

My — JomL1 (7.3)
Jfon;

Mit den Werten aus Abb. [[.lergibt sich also ein ca. 10fach vergréfertes Bild des Préa-
parates. Gleichzeitig wird die hintere Brennebene (Beugungsebene) des Objektivs
ca. bfach vergrofert in die Hauptebene der zweiten Beugungslinse DML2 abgebildet.
In dieser befindet sich die Phasenplatte. Durch die Vergroferung, die die DML1 be-
wirkt, kann der Durchmesser der Phasenplatte gegeniiber einer Anordnung direkt
im Objektiv vergrofert werden. Da insbesondere die Breite der Ringelektrode unver-
andert bleibt, kann dadurch der Beschnitt bei niedrigen Raumfrequenzen reduziert
werden. Durch das Ablenksystem, das sich zwischen erster und zweiter Beugungslinse
befindet, lasst sich das Beugungsbild des Objektivs relativ zu Phasenplatte verschie-
ben. Da die zweite Beugungslinse so angeordnet ist, dass ihre Hauptebene mit der
Beugungs-Zwischenbildebene zusammenfillt oder zumindest in der Nahe liegt, hat
sie keinen wesentlichen Einfluss auf die weitere Abbildung des Beugungsbildes. Sie
fiihrt in erster Linie zu einer Abbildung des Zwischenbildes der Objektebene in die
Eingangsbildebene des Projektivsystems. Eine Anderung der Erregung fithrt ledig-
lich zu einer Drehung des Beugungsbildes. Die zweite Beugungslinse bildet das erste
Zwischenbild der Objektebene im Verhéltnis 1:1 in die Eingangsbildebene des Pro-
jektivs (SA-Ebene) ab. Alle anderen Linsen behalten ihre Funktion bei und wirken
in den unterschiedlichen Abbildungsmodi wie in einem konventionellen TEM.

Soll die Vergroferungseinheit wie im vorliegenden Fall in ein Gerdt mit Cj-
Korrektor eingebaut werden, bestehen fiir die Integration in der elektronenoptischen
Saule zwei Moglichkeiten. Zum einen kann die DMU zwischen Objektiv und Korrek-
tor angebracht werden, oder man behilt die Paarung von Objektiv und Korrektor
bei und fiigt die DMU unterhalb des Korrektors an. Die Anordnung der DMU ober-
halb des Korrektors erfordert einen hohen konstruktiven Aufwand, da die DML1 in
den unteren Linsentopf der Objektivlinse eingepasst werden muss. Im Linsentopf
ist nur wenig Platz vorhanden und es besteht die Gefahr, iiber die Linsenkiihlung
Vibrationen einzukoppeln, die das Auflésungsvermégen verschlechtern. Ferner sollte
die Stérkontur der Unterseite der DMU identisch zu der vom Objektiv sein, um An-
derungen am Korrektor zu vermeiden. Dies lasst sich dadurch realisieren, dass die
DMU in einem modifizierten (zweiten) Objektiv untergebracht wird. Durch einen
der acht seitlichen Ports kann eine zusétzliche Kiihlfalle in der Phasenplattenebene
eingebracht werden.

Die Anordnung der DMU nach dem Korrektor reduziert die notwendigen Mo-
difikationen auf ein Minimum, da die Kopplung zwischen Objektiv und Korrektor

4DML steht fiir Diffraction Magnification Lens
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unangetastet bleibt. Die Adaptionslinse ADL des Korrektors kann als erste Linse der
Transfereinheit genutzt werden. Es ist nur noch eine weitere Linse samt Stromquelle
erforderlich, um die DMU zu realisieren. Eine zeitaufwendige Anderung am Korrek-
tor entféllt. Damit ist diese Konfiguration sowohl vom konstruktiven Aufwand als
auch vom Umfang der Modifikationen der ersten Variante vorzuziehen. Eine Gegen-
iiberstellung der Vor- und Nachteile dieser zwei Konfigurationen ist in Tabelle
zusammengefasst.

Tabelle 7.2: Gegeniiberstellung der zwei Méglichkeiten zur Integration der DMU bei einem
Cs-korrigierten TEM.

Integration DMU oberhalb CETCOR DMU unterhalb CETCOR
OFJ DML} ,_]LHP 1,_]32_’\\ HF2 OB] DI mp1 B2 HpaDL PR sA
H 3 I a A I_l
Strahlen- - BN H/UH - St AF
gang ) L. * V' VU
| ——
C,-Corrector C,-Corrector
Diffraction Magnification Unit Diffraction Magnification Unit
DMLI muss fiir den Einbau in den
Objektivkanal adaptiert werden. Adaptionslinse ADL des Korrektors
DML2 muss an Korrektor adaptiert kann als erste Beugungslinse DML1
Aufbau
werden. verwendet werden.

Die Linsen werden in einem
Objektivgeh&duse untergebracht.

Einfaches Design fiir DML2.

Optimierung fiir Objektivraum und
Phasenplatte moglich. Durch die

Mafnahmen fiir den
Objektivbereich sind leicht
umsetzbar. Fiir die Phasenplatte

Kryo Verwendung zweier Objektive muss ein ausreichender
stehen ausreichend Ports zur Polschuhspalt der DML2 gewéhlt
Verfiigung. werden. Es sind zuséatzliche Ports
vorzusehen.
Alignment  Anpassung erforderlich Anpassung erforderlich
Hoch, da eine Adaption an Niedrig, da die Kopplung zwischen
Aufwand Korrektor- und Objektiv und Korrektor bestehen
W
Objektivschnittstelle erforderlich bleibt. Es ist nur eine neue Linse
ist. erforderlich.
Hoher konstruktiver Aufwand
Vorteile/ ,O or KOs ru. .1ver el Geringer konstruktiver Aufwand
. FEinfache Realisierung von .
Nachteile Schnellste Losung

Kryo-Mafnahmen




Kapitel 8

Simulation geeigneter (Geometrien

8.1 Elektronenoptisches Design

Das Design magnetischer Linsen umfasst das elektronenoptische Design und das
Design des Eisenkreises und der darin enthaltenen Spulen. Die heute geldufige Be-
rechnung der elektronenoptischen Eigenschaften von Magnetlinsen geht auf Munro
zuriick, der 1973 numerische Verfahren einfiihrte. Vor dieser Zeit wurden Berechnun-
gen priméar analytisch anhand von Modellen der axialen Feldverteilung vorgenom-
men. Die einzelnen Schritte bei der numerischen Berechnung sind:

e FEM Berechnung der magnetischen Flussdichte.

e Berechnung der axialen magnetischen Feldverteilung aus der magnetischen
Flussdichterverteilung.

e Berechnung der paraxialen Strahlen durch Anwendung des Runge-Kutta-Verfah-
rens aus der axialen magnetischen Feldverteilung.

e Berechnung der Fehlerintegrale aus der axialen magnetischen Feldverteilung
und den paraxialen Strahlen.

8.2 Software

Die bei der Berechnung elektronenoptischer Systeme verwendeten Programme las-
sen sich zunédchst hinsichtlich der Berechnungsmethode (analytisch oder numerisch)
unterscheiden. Da sich nur bei einfachen Geometrien analytische Losungen finden
lassen, ist die Verwendung von numerischen Verfahren unumgénglich. Sie dienen zur
rdumlichen Diskretisierung der partiellen Differentialgleichungen.

Die numerischen Verfahren lassen sich in drei Klassen einteilen. Zum einen die
Methode der Finiten Differenzen (finite difference method, FDM), mit der sich
Differentialgleichungen mit Rand- und Anfangswerten numerisch berechnen lassen.
Grundlage ist die Diskretisierung des Modells durch ein iiblicherweise, aber nicht
notwendigerweise rechteckiges Gitter mit einer endlichen Anzahl von Gitterpunkten.
Die Ableitungen an den Gitterpunkten werden durch Differenzen approximiert. Die

89
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partiellen Differentialgleichungen (z.B. Laplace-Gleichung) wird in ein System von
Differenzengleichungen {iiberfithrt und mittels expliziter oder impliziter Verfahren
gelost. Die Finite-Elemente-Methode (finite element method, FEM) ist eine Alter-
native zum Finiten Differenzverfahren und bietet durch die flexible Diskretisierung
eine grofere Flexibilitédt insbesondere bei mehrdimensionalen Problemen.

Eine dritte Moglichkeit stellt die Integralgleichungsmethode dar, zu der z. B. die
Randelementmethode (boundary element method, BEM) gehort. Die BEM hat sich
bei der Losung elektrostatischer Probleme mit metallischen Elektroden und dielektri-
schen Materialien als niitzlich erwiesen. Magnetostatische Systeme mit Linsenspulen
und Eisenkreis lassen sich ebenfalls behandeln, sofern es nicht zur Séattigung im Ma-
terial kommt und somit keine Nichtlinearitdten auftreten. Bei der Berechnung von
gesattigten magnetischen Materialien wird auf die volldiskreten Methoden FDM und
FEM zuriickgegriffen.

8.2.1 SPOC

Um die Eigenschaften von Magnetfeldlinsen hinsichtlich der Bildfehler und der auf-
tretenden Sattigungseffekte beim Design erkennen zu kdnnen, ist es notwendig, das
Magnetfeld im gesamten Eisenkreis und den Erzeugerspulen zu kennen. Dies ist
besonders bei der Objektivlinse von Bedeutung, die hiufig nahe der Sattigung be-
trieben wird. Das Programmpaket SPOC] [Len86] besteht aus mehreren Anwendun-
gen, mit denen ein Grofteil der Probleme, die bei der Entwicklung von elektronen-
optischen Systemen auftreten, gelost werden konnen. Allen Programmen gemein-
sam ist, dass sie sich bei der Berechnung der zweidimensionalen Feldverteilung auf
die Finite-Elemente-Methode erster Ordnung (first-order finite element method, FO-
FEM) |Len99| zurtickgreifen.

Bei der Simulation von Magnetlinsen im Programm magnetic lens properties
wird der meridionale Schnitt der Linse in Vierecke unterteilt, deren Lage mit der des
Eisenkreises und der Spulenwicklungen iibereinstimmen (coarse mesh). Es kénnen
maximal 40x40 Gitterlinien zu Festlegung der Linsengeometrie verwendet werden.
Dieses Gitter wird durch ein weiteres feines Gitter aus Vierecken unterteilt (fine
mesh), dessen Eckpunkte fiir die Evaluierung des Potentials dienen. Jedes der Qua-
drate wird in zwei Dreiecke unterteilt, die finiten Elemente. Nach erfolgter Eingabe
der Geometriedaten und der Erregungen fiir die Spulen im Programm magnetic
lens design kann anschliefend die Potentialverteilung an allen Gitterpunkten be-
stimmt werden. Da der zu untersuchende Bereich Spulenwicklungen enthalt, muss
vom magnetischen Vektorpotential A ausgegangen werden. Den Verlauf der paraxia-
len Strahlen erhélt man aus der paraxialen Bewegungsgleichung [Or]97]:

(&

8mU32 (2)u(z)=0 (8.1)

u/l (Z) +

Diese Gleichung kann numerisch mittels des Runge-Kutta Verfahrens gelost werden.
Nach Berechnung von B (z) und der axialen Ableitung B’ (z) erhdlt man die Aber-

!Software for Particle Optics Computations
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rationskoeffizienten Cs und C, bezogen auf die Bildebene an der Stelle z; [Or]97]:

e 1 / 3e
Cs — B2 2 B/2 2 882 2 2d )
128mU u' (z;) / [mU ek sB e (8.2)
20
- 1 / B2u2dz (8.3)
T 8mU WA () '

20

Dabei ist u (z) die paraxiale Bahn, die von der optischen Achse in der Objektebene
bei z startet und die Achse ein zweites Mal in der Bildebene an der Stelle z; schnei-
det. Ahnliche Ausdriicke lassen sich auch fiir die anderen Aberrationen angeben.

8.2.2 ELSA

Die wichtigsten Eigenschaften elektronenoptischer Systeme sind die Abbildungsei-
genschaften, wie Vergrofserung, Bildlage und Aberrationen. Diese ergeben sich aus
dem Verlauf der Fundamentalbahnen, welche linear unabhéngige Losungen der pa-
raxialen Bewegungsgleichung sind. Jede Losung dieser homogenen Differential-
gleichung zweiter Ordnung lasst sich als Linearkombination aus den Fundamental-
bahnen ausdriicken:

U = Qg + YUy (8.4)

Die Fundamentalbahnen werden in der Objektebene bei 2z durch folgende Anfangs-
bedingungen definiert (s. Abb. BI):

ta (20) = 0, ], (z0) = (8.5)

uy (20) =1, uy (%)
Die axiale Bahn u, startet in der Objektebene an der Stelle zy. Die Nullstellen dieser
Bahn geben die Positionen der Zwischenbilder wieder. Die Feldbahn u. durchlauft
das Zentrum der komafreien Ebene an der Stelle z = z.. Diese Ebene liegt im Feld
der Objektivlinse vor der hinteren Brennebene. Die Nullstellen dieser Bahn geben die
Position der Beugungsbilder wieder. Die zwei Losungen in der Bildebene bestimmen

die grundlegenden optischen Parameter: die bildseitige Brennweite f;, die laterale
Vergroferung M und die Angularvergroferung My [Orl97):

1
0

1
ur, (21)

Zur Berechnung der Bildfehler des gesamten elektronenoptischen Systems beste-
hend aus Objektiv, Cs-Korrektor und DMU wurde das Programm ELSA verwendet.
Hiermit lassen sich zylindersymmetrische elektrostatische und magnetische Anord-
nungen mit gerader Achse berechnen, die Fundamentalbahnen darstellen und die

Bildfehler bis zur fiinften Ordnung ausgeben. Es wurde urspriinglich fiir die Simula-
tionen im Spektromikroskop SMARTH entwickelt [Pre00] und nutzt die Methode der

fi=— C M =y (), My=u, (2) (8.6)

2SMART steht fiir Spectro-Microscope with Aberration correction for many Relevant Techni-
ques



92 KAPITEL 8. SIMULATION GEEIGNETER GEOMETRIEN

Objekt- Beugungse Zwischen- Bild der Beu- Endbild-
ebene bene bild gungsebene  ebene

Feldbahn

Objektiv- Projektiv- U,
linse linse

Abbildung 8.1: Illustration zur Nomenklatur der Fundamentalbahnen und ihrer Bedeu-
tung fir die Lage der Beugungs- und Bildebenen. Die Nullstellen der axialen Bahn ug
geben die Position der Zwischenbilder wieder, wihrend die Feldbahn . die Position der
Beugungsbilder beschreibt. Jede maogliche Bahn ist eine Linearkombination dieser beiden
Fundamentalbahnen.

Randelemente zur Berechnung der elektromagnetischen Felder. Die Berandung wird
durch diskrete Ringladungen/-strome modelliert, welche so entlang der Elektroden
platziert werden, dass das Feld im interessierenden Raumgebiet durch Superpositi-
on iiber die einzelnen Felder nachgebildet wird. Es beriicksichtigt im Gegensatz zu
SPOC keinerlei Séattigungseffekte im Eisenkreis.

8.3 Simulation des Objektivs

8.3.1 Polschuhgeometrie

Die neue Polschuhgeometrie wurde ausgehend von dem Design fiir ein Seriengerit
vom Typ Zeiss LIBRA 2008 so gedndert, dass sich ein Polschuhabstand dg., von
15mm bei einem Bohrungsradius rpee von 3,75 mm ergibt. Die iibrigen Abmessun-
gen der Linsentopfe und des Objektiv-Achtkants wurden von der Serie iibernommen.
In Abbildung ist das mit dem Programm magnetic lens design aus dem Pro-
grammpaket SPOC erstellte Geometriefile zu sehen, welches neben dem kompletten
Eisenkreis auch die Erregerspulen beinhaltet.

8.3.2 Abbildungseigenschaften

Mit dem erstellten Geometriefile und der Randbedingung einer teleskopischen Ab-
bildung wurde mit magnetic lens properties die sphéarische und chromatische

3http:/ /www.zeiss.com /nts



8.8. SIMULATION DES OBJEKTIVS 93

Polschuhgeometrie PACEM
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Abbildung 8.2: Querschnittsmodell des PACEM-Objektivs. Die optische Achse verlduft
horizontal bei y=0. Dieses mit dem Programm magnetic lens design erstellte Modell dient
als Vorgabe fiir die FOFEM-Simulation und die Besttimmung der Abbildungseigenschaften.
Die Polschuheinsditze wurden gegeniiber dem Serienobjektiv so modifiziert, dass sich ein
Abstand von 15mm bei einem Bohrungsdurchmesser von 7,5 mm ergibt. Die Linsenspulen
sind als Quadrate eingezeichnet.

Aberration bestimmt. Die Ergebnisse der Berechnung sind in Tabelle wiederge-
geben. Die Brennweite der Objektivlinse dndert sich durch die Vergroferung des
Polschuhabstands auf 15mm von 3mm auf 4,7mm. Da der Koeffizient der sphéri-
schen und chromatischen Aberration mit der Brennweite skaliert, kommt es auch
hier zu Verdnderungen: Cy vergrofert sich von 1,2mm auf 3,7mm, C, von 1,2mm
auf 3,5mm. Fiir die weiteren Betrachtungen ist zu beachten, dass SPOC den nicht-
relativistischen Farbfehler ausgibt, d.h. es gilt bei 200 kV:

C*=1,16-C, = 4,06 mm (8.7)

Da jede Spule aus zwei separaten Wickeln mit je 1228 Windungen besteht, ergibt
sich fiir die gesamte Spule ein Nennstrom von 9920 At /2456 t=4032 mA.
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Tabelle 8.1: Ergebnis der Simulation mit SPOC fir das neue Objektiv. In der ersten
Zeile sind die vorgegebenen Parameter Polschuhbohrung ryepe, Polschuhabstand dyq,, Win-
dungszahl N und die relativistisch korrigierte Beschleunigungsspannung Uy angegeben. Die
zweite Zeile enthdlt die berechneten Fehlerkoeffizienten, die Objektivbrennweite fop; sowie
die Errequng NI.

‘ Tbore ‘ dgap ‘ N ‘ UO
3,7 mm | 15 mm 2456 239,13 kV

COPi COP] Job; NI
3.66 mm | 3.50 mm | 4.69mm | 9764,75 At

8.4 Simulation des Gesamtsystems

8.4.1 Vorgaben

Ausgehend von dem im vorangegangenen Kapitel festgelegten Design des Objek-
tivs wurde zusammen mit den Konstruktionsdaten des im Gerét integrierten C-
Korrektors ein elektronenoptisches Modell der PACEM-Linsenkonfiguration in ELSA
erstellt. Dieses diente zur Berechnung von C und C, bei unterschiedlichen DMU-
Konfigurationen. Da es sich hierbei um ein vereinfachtes Modell des Korrektors
handelt, welches lediglich die Linsen der beiden Transferlinsen-Dubletts sowie der
Adaptionslinse ADL beriicksichtigt, nicht jedoch Einfliisse der Ablenker, kénnen kei-
ne Aussagen iiber Fehler hoherer Ordnung getroffen werden. Ebenso bleibt die korri-
gierende Wirkung der beiden Hexapole unberticksichtigt. Bei den durchgerechneten
Designvarianten mussten folgende Punkte beriicksichtigt werden:

e Der Polschuhabstand dg,, der DML2 muss ausreichend Platz fiir den Piezo-
manipulator und das Blendengehéuse bieten. Ausgehend von den CAD-Daten
wurde als untere Grenze ein Wert von 25 mm ermittelt.

e Die Vergroferung der hinteren Brennebene des Objektivs soll Mp;g > 5 betra-
gen. Die Angabe der Grofse des Beugungsbildes in der zweiten Beugungslinse
DML2 lasst sich durch die effektive Brennweite foy = fgpp in der Phasenplat-
tenebene bei z = zppp charakterisierelﬂ. Der Durchmesser einer Blende mit
dem Halbwinkel o bezogen auf die Objektebene ist d = 2afgpp in der Pha-
senplattenebene. Bezogen auf das bisher zum Test der Boersch-Phasenplatte
verwendete Mikroskop vom Typ LEO EM 922 Q mit einer Objektivbrennwei-
te von fgoo = 2,7mm bedeutet dies, dass man eine effektive Brennweite von
fer = 15 mm benotigt. Die erforderliche Verlingerung der Séule ergibt sich aus
der gewiinschten Vergroferung des Beugungsbildes in der Phasenplattenebene
und der Zwischenbildvergrofserung in der SA-Ebene.

e Die Vergroferung von C, die aus der Erweiterung des Polschuhabstands des
Objektivs und den Beitridgen von Korrektor und DMU resultieren, darf zu-
sammen mit den elektrischen Stabilitdten der Linsenversorgung, der Hoch-

4BPP steht dabei fiir Boersch Phase Plate
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spannung sowie der Energiebreite der Elektronen das Informationslimit nicht
schlechter als 0,2 nm werden lassen.

8.4.2 Vergleich der Simulationsergebnisse fiir das Objektiv

Im ersten Schritt soll zunédchst ein Vergleich zwischen den Simulationsergebnissen
des detaillierten FOFEM Objektiv-Modells aus dem Programm SPOC und dem ver-
einfachten Modell aus der Berechnung mit ELSA gezogen werden. Dies ist erforderlich,
da das Objektiv im Vergleich zur DMU eine kompliziertere Geometrie besitzt und
mit einer hoheren Erregung betrieben wird. Letzteres kann zu Sattigungserscheinun-
gen im Polschuh fiihren, die von ELSA nicht beriicksichtigt werden. Im zweiten Schritt
werden insgesamt fiinf verschiedene Varianten vorgestellt, die die in Abschnitt [8.4.1]
aufgefithrten Kriterien erfiillen. Die Letzte wurde von CEOS vorgeschlagen und dient
als Referenz, um die Berechnungen des in ELSA entwickelten Modells zu iiberpriifen.

Bei den in Tabelle angegeben Werten ist zu beachten, dass SPOC den nicht-
relativistischen Farbfehler ausgibt, d.h. es gilt bei 200 kV:

Cr=1,16C, = 4,06 mm

Weiterhin ist fiir den Vergleich zu beriicksichtigen, dass die Bewegungsgleichun-
gen in ELSA sich auf die relative Energieabweichung v = AE/E} = AE/e¢* bezie-
hen [Pre95]. Damit muss fiir den chromatischen Fehlerkoeffizienten aus der SPOC-
Simulation zusétzlich der Faktor ¢*/¢ = 1,19 berticksichtigt werden. Insgesamt
fithrt dies zu einem C,. von 4,83 mm, was sehr gut mit dem Ergebnis der ELSA-
Simulation von 4,78 mm tibereinstimmt.

Die Berechnung von C in ELSA liefert einen Wert von 3,52 mm, was gut mit dem
von SPOC ermittelten Wert von 3,66 mm iibereinstimmt. Es treten also insgesamt bei
den Fehlern keine relevanten Abweichungen auf, sodass das einfachere ELSA-Modell
fiir die Simulation des Gesamtsystems herangezogen werden kann.

Tabelle 8.2: Vergleich der Simulationsergebnisse des vereinfachten Objektiv-Modells aus
ELSA und dem detaillierten FOFEM-Modell aus SPOC. Der jeweils linke Wert ergibt sich
aus der Stmulation mit ELSA, der rechte Wert aus der Berechnung mit SPOC. Bei der
Angabe von C. ist zu beachten, dass SPOC den nichtrelativistischen Fehler ausgibt, der
Wert bei 200kV also noch mit dem Faktor 1,16 multipliziert werden muss. Ferner ergibt
sich aus der Normierung der Bewegungsgleichungen in ELSA ein zusdtzlicher Faktor von
1,19. Beide Fuaktoren fiihren zu dem in der Klammer angegebenen Wert.

Simulations- OBJ

parameter Tbore/ Agap

Wert 3,75 mm/15 mm

Ergebnisse d. fobj [mm] 2" [mm] C¥ [mm)|
Simulation 4,62/4,69 3,52/3,66 4,78/3,50 (4,83)
Erregung [At] ‘ OBJ 9873 ‘
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8.5 Variante 1

Die erste Konfiguration wurde unter der Pramisse erstellt, die Abstdnde der Elemen-
te moglichst klein zu halten. Fiir den Polschuhspalt dg,, der zweiten Beugungslinse
DML2 wurde daher ein Wert von 25 mm angesetzt, der zwar die Unterbringung des
Piezomanipulators erlaubt, aber fiir eine zusétzliche Kiihlvorrichtung in der Pha-
senplattenebene zu knapp bemessen ist. Da die DMU im vorliegenden Fall nur aus
einer zusatzlichen Linse besteht, wird die DML2 im Folgenden nur noch als DML be-
zeichnet. Ausgehend von geometrisch-optischen Betrachtungen wurde ein Abstand
von 425 mm zwischen der Oberseite der DML (Beginn des Eisenkreises) und Ob-
jektebene (OBE) gewéhlt. Der Abstand zur Phasenplattenebene (PPE) ergibt sich,
indem man den halben Polschuhspalt der DML dg,,/2 und die Dicke des Eisenkreises
(5mm) hinzuaddiert. Fiir die vorliegende Konfiguration ergibt sich somit ein Wert
von 4425 mm. Fiir den Abstand zwischen SA-Ebene (SAE) und Objektebene (OBE)
wurde ein Wert von 500 mm gewahlt. In Tabelle sind die Abbildungseigenschaf-
ten dieser Konfiguration und die hierzu erforderlichen Linsenerregungen, wie sie sich
aus der Simulation mit ELSA ergeben, zusammengefasst. Das Vorzeichen der einzel-
nen Linsenerregung ist dabei so gewahlt, dass die Larmordrehung des Linsensystems
minimiert wird. Sowohl Farb- als auch Offnungsfehler der Gesamtanordnung fallen
mit 18,5mm und 9,4 mm sehr hoch aus. Als problematisch erweist sich die mit der
Anordnung realisierbare Zwischenbildvergroferung Mgy . Sie liegt mit einem Faktor
von 4 zu niedrig fiir den Einsatz eines C-Korrektors. Geht man von einer maxi-
malen Nachvergroferung durch das Projektiv I von ca. Mp; = 125x aus und beim
Projektiv II von Mpyp = 100 x —220x%, so wiirde dies selbst im giinstigsten Fall zu
einer Gesamtvergroferung von Mges = 111.000x fiihren. Dies ist im Hinblick auf
die Auswertung der Zemlin-Tableaus bei der Korrektorjustage unzureichend. Auch
fiir die beim PACEM angestrebte Auflésung von 0,2 nm ergeben sich Probleme. Da
die Vergroferung so gewihlt werden muss, dass die Auflosungsgrenze auf mindes-
tens zwei Pixel der Kamera verteilt werden kann (Nyquist-Grenze), ergibt sich bei
der verwendeten GATAN UltraScan 1000 mit 14 pm Pixelgrofe eine Limitierung der
Auflésung auf 2dpixer/ Mges = 0, 25 nm.

Tabelle 8.3: Ergebnis der elektronenoptischen Simulation mit ELSA fiir Variante 1. In
dem oberen Zeilenblock sind die Simulationsparameter eingetragen. In dem mittleren Block
sind die Simulationsergebnisse wiedergegeben. Der untere Zeilenblock enthdlt die Werte fiir
die Linsenerregqungen.

Simulations- OBJ DML Abstand Abstand
parameter Tbore/ dgap Tbore/ Agap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3,75 mm/15mm | 12,5mm/25mm | 425/442,5mm 500 mm
Ergebnisse d. Mg Cs |mm)| C |mm)| Larmordrehung
Simulation 4,36 9,39 18,56 0,29 rad
Erregung [At] OBJ 9781.3 TL11 -1499.3 TL21 -1757 ADL -2693.1
TL12 1644.6 TL22 1628 DML -2980.0
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In Abbildung ist die Anordnung der insgesamt sieben Linsen des Abbildungs-
systems dargestellt, die aus Objektivlinse (OBJ), den Linsen des ersten Transferdu-
bletts (TL11, TL12), des zweiten Transferdubletts (TL21, TL22) sowie der DMU
(ADL, DML) besteht. Zur besseren Veranschaulichung sind die Linsen als Ellipsen
eingezeichnet, die Hexapole des Korrektors als Rechtecke. Der mit ELSA simulierte
Verlauf der beiden Fundamentalbahnen u, und u, und des axialen B-Feldes sind
ebenfalls zu sehen.

Wie aus dem Verlauf der Feldbahn wu. ersichtlich ist, liegen die Beugungsbilder
jeweils im Zentrum der beiden Hexapole und in der Hauptebene der zweiten DMU-
Linse (DML), die gleichzeitig die Phasenplattenebene ist. Die Lage der Zwischenbil-
der ergeben sich durch die Nullstellen der axialen Bahn w,. Das erste Zwischenbild
befindet sich zwischen der ersten und zweiten Transferlinse des Korrektors (TL11,
TL12), das zweite Zwischenbild zwischen den Linsen des zweiten Transferdubletts
(TL21, TL22) und das dritte Zwischenbild unmittelbar hinter der Adaptionslinse
(ADL). Es ist ersichtlich, dass die Brennweite in der Phasenplattenebene bei zppp
innerhalb der DML bei 15,6 mm liegt. Gegeniiber dem Objektiv des LEO EM 922
2, das fiir die ersten Tests der Phasenplatte verwendet wurde, ergibt sich damit als
Vergrokerungszunahme durch die DMU:

MDiﬂ‘ = prp/fggg = ]_5, 6mm/2, 7mm = 5, 8 (88)

Die Variante 1 erfiillt damit die spezifizierte Nachvergroferung der hinteren Brenne-
bene.

Um die vorgestellte Konfiguration hinsichtlich des erreichbaren Infolimits zu un-
tersuchen, wurde der Verlauf der PCTF mit dem Programm ctfExplorer in Ab-
héangigkeit der elektrischen Stabilitdten und der Energiebreite der Quelle bestimmt.
Da die FEG mit einem Monochromator ausgestattet ist, wurde fiir die Berechnung
neben der nativen Energiebreite von 0,7 eV des Schottky-Emitters auch der Fall mit
0,3 eV untersucht, der einen guten Kompromiss zwischen Strahlstrom und Filterung
darstellt. Fiir alle Konfigurationen, die in den folgenden Abschnitten vorgestellt
werden, ist daher immer ein Plot der PCTF fiir AEpwnaym = 0,7€eV (oben) und
AFEpwnm = 0,3¢eV (unten) wiedergegeben und in der darunter befindlichen Tabelle
das zu diesen Energiebereiten gehérende Informationslimit.

Fiir die Linsenversorgungen des PACEM stand einerseits die vom Prototyp SA-
TEM verwendete Elektronik (jalte Elektronik®) zur Verfiigung als auch eine ver-
besserte Variante (,neue Elektronik“), die durch verénderte Bauteileauswahl und
Beschaltung deutlich héhere Stabilitdten ermoglicht. Im Anhang A sind die elektri-
schen Stabilitdten der Hochspannungsanlage, der Objektiv- und DMU-Versorgung
angegeben sowie die Berechnung des chromatischen Informationslimits. Da das an-
gestrebte Informationslimit von 0,2nm nur mit der stabileren Elektronik zu errei-
chen ist, wurde auf Diagramme mit der dlteren Prototyp-Elektronik verzichtet. Fiir
die Berechnung der PTCF wurde als sphérische Aberration des Gesamtsystems ein
Wert von (s = 10 pm angesetzt. Dies entspricht dem kleinsten gemessenen Wert, der
mit der endgiiltigen Konfiguration nach Durchlaufen der Korrektur erreicht werden
konnte.

Aus den Graphen in Abb. ist ersichtlich, dass durch die Korrektur des Off-

nungsfehlers die Enveloppe der Quelle F, im betrachteten Raumfrequenzbereich bis
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Abbildung 8.3: Der mit ELSA simulierte Verlauf der Fundamentalbahnen u, und u. so-
wie der axialen Induktion B, von der Objektebene bis zur SA-Ebene fir Variante 1. Der Ab-
stand von der Phasenplattenecbene (Hauptebene der DML) zur Objektebene betrdagt 425 mm,
der Abstand zwischen SA-Ebene und Objektebene 500 mm. Der Polschuhspalt der DML be-
tragt 25 mm. Zur besseren Veranschaulichung wurden die Linsen und Hexapole zusdtzlich
eingezeichnet. Die Brennweite in der Phasenplattenebene bei zgpp betrdgt 15,6 mm.

6nm™ (1,67 nm) keinerlei Einfluss auf das erreichbare Informationslimit hat. Sie wird
erst bei Raumfrequenzen grofer 10 nm™ wieder relevant, also bei Auflésungen im Be-
reich von 1 A. Nur die chromatische Enveloppe begrenzt das Aufldsungsvermégen.
Durch den grofsen chromatischen Fehler von 18,6 mm wirkt sich die Energiefilterung
im Monochromator entscheidend auf das Ubertragungsverhalten aus. Erst durch
Reduzierung der Energiebreite auf 0,3eV lasst sich ein Infolimit von 0,22 nm errei-
chen. Dies liegt noch etwas iiber dem spezifizierten Wert, kann aber durch weitere
Reduzierung der Energiebreite auf Werte <2eV erreicht werden.

Insgesamt erfiillt die Variante 1 die Anforderungen beziiglich der Vergréferung
der Beugungsebene und bei entsprechender Filterung im MC auch des Informations-
limits, muss aber hinsichtlich der Bildvergrofierung verbessert werden. Dies geschieht
durch Erhéhung des Abstands zwischen SA-Ebene und Objektebene und wird im
folgenden Abschnitt vorgestellt.
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Abbildung 8.4: PCTF fiir Variante 1. Cs = 0,01 mm, C¥ = 18,6 mm, Af = —19,4mm
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8.6 Variante 2

Fiir die zweite Konfiguration wurde gegeniiber der ersten Variante der Abstand
zwischen SA-Ebene und Objektebene von 500 mm auf 600 mm erhéht, um eine ho-
here Zwischenbildvergréfserung zu erreichen. Diese betrdgt nun Mgy = 10, was zu
einer Gesamtvergrofserung von Mg, = 275.000 fiihrt. Alle anderen Abstédnde und
Linsenparameter wurden beibehalten. Eine Limitierung der Auflésung in Verbin-
dung mit der CCD-Kamera ist nicht zu befiirchten, da die Nyquist-Grenze jetzt bei
2dpixel/Mges = 0,10 nm liegt.

Wie den Werten fiir die Linsenerregungen in Tabelle [8.4] entnommen werde kann,
ist fiir diese Variante lediglich eine Anpassung der Erregung der DML vorzunehmen.
Der berechnete Farb- und Offnungsfehler fillt mit 16 mm und 8 mm etwas geringer
aus, als in der Variante 1.

In AbbildungB5list der Verlauf der beiden Fundamentalbahnen w, und u, sowie
das axiale B-Feld fiir die zweite Konfiguration dargestellt. Durch Erhéhung des Ab-
stands zwischen der SA-Ebene und der Objektebene kann die DML mit geringerer
Erregung betrieben werden. Dadurch ist die Bahnhohe der u,-Bahn in der Phasen-
plattenebene bei zgpp noch hoher und die Brennweite liegt jetzt bei 16,1 mm. Damit
ergibt sich fiir die Vergroferung der hinteren Brennebene gegeniiber dem bisherigen
Objektiv des LEO EM 922 ) folgender Wert:

MDiﬂ‘ = prp/fggg = ]_6, 1 mm/2, 7mm = 6, 0 (89)

Der in Abb. B6 wiedergegeben Verlauf der PCTF zeigt, dass durch den kleineren
Farbfehler das angestrebte Informationslimit von 0,2 nm bei einer Energiebreite von
AFE =0, 3¢V exakt erreicht werden kann. Somit sind alle Anforderungen hinsichtlich
der Abbildungsbedingungen erfiillt.

Tabelle 8.4: Ergebnis der elektronenoptischen Simulation mit ELSA fir Variante 2. Durch
Vergrifserung des Abstands zwischen SA-Ebene und Objektebene betrigt die Zwischenbild-
vergrofierung Mgsa = 10, was einer erzielbaren GesamtvergrofSerung von Mges = 275.000x
entspricht.

Simulations- OBJ DML Abstand Abstand
parameter Tbore/ dgap Tbore/ Agap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3,75 mm/15mm | 12,5mm/25mm | 425/442,5mm 600 mm
Ergebnisse d. Mg Cs [mm] C¥ [mm] Larmordrehung
Simulation 10.11 8,07 16,13 21,79 rad
Erregung [At] OBJ 9781 TL11 -1499 TL21 -1757 ADL -2693
TL12 1644 TL22 1628 DML -2479
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Abbildung 8.5: Der mit ELSA simulierte Verlauf der Fundamentalbahnen u, und u~, und
der azialen Induktion B, fir Variante 2. Der Abstand der Phasenplattenebene (Hauptebene
der DML) zur Objektebene betragt 425 mm und der Abstand der SA-Ebene zur Objektebene
600 mm. Der Polschuhspalt der DML liegt bei 25 mm. Die effektive Brennweite des Systems
gemessen in der Phasenplattenebene bei zppp betrdagt 16,1 mm.

8.7 Variante 3

Fiir die dritte Variante wurden die Abstidnde zwischen Phasenplattenebene und
Objektebene sowie SA-Ebene und Objektebene von Variante 2 iibernommen. Der
Polschuhspalt der DML wurde dagegen verdoppelt, da die bisher angesetzten 25 mm
gerade ausreichend fiir den Piezomanipulator sind, jedoch keinerlei Raum fiir weite-
re Optimierungen (z. B. Phasenplattenkiihlung) bieten. Wie der Tabelle entnom-
men werden kann, betragt die erreichbare Gesamtvergroferung weiterhin Mges =
275.000x, die sphérische und chromatische Aberration ist im Vergleich zu Variante
2 noch etwas niedriger.

Aus Abbildung ist zu sehen, dass die Brennweite in der Phasenplattenebene
bei zgpp bei 15,1 mm liegt. Die Vergroferung der Beugungsebene gegeniiber dem
bisherigen Objektiv des LEO EM 922 ) betragt somit:

MDiﬂ‘ == prp/fggg - ]_5, 1 mm/2, 7Tmm = 5, 6 (810)



102

KAPITEL 8. SIMULATION GEEIGNETER GEOMETRIEN

Abbildung 8.6: PCTF fiir Variante 2. Cs = 0,01 mm, C¥ = 16,1mm, Af = —19,4mm
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Tabelle 8.5: Ergebnis der elektronenoptischen Simulation mit ELSA fir Variante 3.

Simulations- OBJ DML Abstand Abstand
parameter Tbore/ gap Tbore/ dgap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3,75mm/15mm | 25mm/50 mm 425|455 mm 600 mm
Ergebnisse d. Msa Cs [mm)] C¥ [mm] Larmordrehung
Simulation 10,05 5,55 15,39 0,55 rad
Erregung [At] OBJ 9781 TL11 -1500 TL21 -1757 ADL -2670
TL12 1645 TL22 1628 DML -3676

Der in Abb. R.§ wiedergegeben Verlauf der PCTF zeigt, dass durch den kleineren
Farbfehler im Vergleich zur ersten Variante das angestrebte Infolimit von 0,2 nm bei
einer Energiebreite von 0,3 eV exakt erreicht werden kann. Damit erfiillt auch diese
Variante die zu Anfang festgelegten Anforderungen.

M.Elek.

SA-Ebene

b /’V ua(ZBPP):—15.1

Abbildung 8.7: Der mit ELSA simulierte Verlauf der Fundamentalbahnen u, und u.
sowie der axialen Induktion B, fiir Variante 3. Der Abstand der Phasenplattenebene zum
Objektiv betrdagt 425 mm und der Abstand von der SA-Ebene zum Objektiv 600 mm. Der Pol-
schuhspalt der DML wurde auf 50 mm erweitert. Die Brennweite in der Phasenplattenebene
bei zppp betrigt 15,1 mm.
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Abbildung 8.8: PCTF fiir Variante 3. Cs = 0,01 mm, C¥ = 15,4mm, Af = —19,4mm
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8.8 Variante 4

Mit dieser Variante sollte abgekliart werden, wie hoch die effektive Brennweite des
Systems und damit die Vergrofserung des Beugungsbildes sein kann, bevor es auf-
grund der chromatischen Aberration zu einer Auflésungsbeschrankung kommt. Es
wurde wiederum eine DML mit einem Spalt von 50 mm angesetzt. Der Abstand von
DML-Hauptebene zur Objektebene ist auf 450 mm erweitert worden, der von SA-
Ebene zur Objektebene auf 700 mm. Wie der Tabelle entnommen werden kann,
steigt der Wert fiir die Zwischenbildvergroferung auf 11 an, die daraus resultierende
Gesamtvergrokerung betragt Mges = 310.000.

Wie in Abbildung zu sehen ist, betrdgt die Brennweite in der Phasenplat-
tenebene bei zgpp 20,0 mm. Die Vergroferung der hinteren Brennebene gegeniiber
dem bisherigen Objektiv des LEO EM 922 Q) betragt:

MDiff = prp/f922 = 20, Omm/2, 7111111 = 7, 4 (811)

Damit erfiillt auch diese Variante die zu Anfang festgelegten Anforderungen.

Der in Abb. wiedergegeben Verlauf der PCTF zeigt, dass durch die Ver-
grokerung der Brennweite und dem damit verbundenen Anstieg des Farbfehlers das
Informationslimit bei einer Energiebreite von 0,3eV bei 0,21 nm liegt. Eine weitere
Vergroferung der effektiven Brennweite {iber einen Wert von 20 mm hinaus wére im
Hinblick auf die geringere Abschattung durch die Ringelektrode der Phasenplatte
zwar wiinschenswert. Es ist aber zu beachten, dass der Beitrag der DML zu C, mit
fapp ansteigt, der Beitrag zu C mit fpp [Ceo07]. Damit sind der Vergroferung der
hinteren Brennebene durch die DMU insbesondere durch den Anstieg von Cy enge
Grenzen gesetzt. Aukerdem muss die Blendeno6ffnung der Phasenplatte mit zuneh-
mender Brennweite vergrofsert werden, um Verluste bei hohen Raumfrequenzen zu
vermeiden. Die daraus resultierende Verlingerung der Haltestege fiihrt aber zu me-
chanischen Instabilitdten, der man durch breitere Strukturen entgegenwirken muss.
Dadurch nehmen aber die Abschattungen durch die Haltestege zu. Eine Erhéhung
der Brennweite auf Werte iiber 20 mm fiihrt somit eher zu einer Verschlechterung
der Abbildungseigenschaften und Einschrénkungen bei der Auflosung.

Tabelle 8.6: Ergebnis der elektronenoptischen Simulation mit ELSA fiir Variante 4.

Simulations- OBJ DML Abstand Abstand
parameter Tbore/ dgap Tbore/ Agap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3,75mm/15mm | 25mm/50 mm 450]480 mm 700 mm
Ergebnisse d. Msa Cs [mm)] C¥ [mm| Larmordrehung
Simulation 11,26 6,36 17,14 0,30 rad
Erregung [At] OBJ 9781 TL11 -1499 TL21 -1757 ADL -2618
TL12 1644 TL22 1628 DML -3066
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Abbildung 8.9: Der mit ELSA simulierte Verlauf der Fundamentalbahnen u, und .
sowie der azialen Induktion B, fiir Variante 4. Der Abstand der Phasenplattenebene zur
Objektebene betrigt 425 mm. Der Abstand von der SA-Ebene zur Objektebene wurde auf
700 mm erweitert, um die Zwischenbildvergrifierung zu steigern. Der Polschuhspalt der
DML betragt 50 mm. Die Brennweite in der Phasenplattenebene bei zppp betrdgt 20 mm
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Abbildung 8.10: PCTF fiir Variante 4. C5 = 0,01 mm, C} =17, 1mm, Af = —19,4mm
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8.9 Variante 5

Alle bisherigen Varianten setzen eine sehr kurze Brennweite der ADL von etwa
20mm voraus. Da die Linse fiir den Betrieb ohne DMU bereits einen Strom von
1,8 A bendtigt und die zur Verfiigung stehende Stromquelle der Korrektorelektro-
nik maximal 2 A liefern kann, wiirde die Umsetzung der Varianten 2-4 einen neuen
Einschub erfordern. Daher wurde als letzte Variante in Zusammenarbeit mit CEOS
die Frage angegangen, wie eine Konfiguration beschaffen sein muss, um moglichst
wenige Modifikationen am Korrektor durchfiihren zu miissen. Das Ergebnis ist eine
Konfiguration, die im Vergleich zu den bisherigen Varianten nochmals erhhte Ab-
stdnde zwischen DML und Objektebene bzw. SA-Ebene und Objektebene aufweist.
Dadurch kann die Adaptionslinse ADL des Korrektors mit héherer Brennweite (nied-
riger Erregung) betrieben werden. Die hardwareseitigen Modifikationen beschrénken
sich auf eine Anpassung der Wicklungszahl. Andererseits stellt diese Losung den
schlechtesten Kompromiss in Bezug auf die Sdulenldnge dar. Die Saulenverlénge-
rung durch den Korrektor und die DMU liegt bei insgesamt 620 mm.

In Tabelle sind die Ergebnisse der CEOS-Studie zusammengefasst. Um eine
Aussage tiber die Genauigkeit des in ELSA entwickelten Modells zu erhalten, wurde
mit den aufgefithrten Simulationsparametern zuséitzlich eine Rechnung mit ELSA
durchgefiihrt. Vergleicht man die Werte, so ergibt sich bei der Zwischenbildvergro-
ferung Mg und dem Offnungsfehler eine gute Ubereinstimmung zur CEOS-Studie.
Die Abweichung bei der chromatischen Aberration lédsst sich auf die in ELSA ver-
wendete Normierung der Bewegungsgleichung zuriickfithren, die die Multiplikation
mit dem Faktor ¢*/¢ = 1,19 erforderlich macht. Damit erhdlt man ausgehend von
dem von CEOS ermittelten Wert von 8 mm ein C. von 9,52 mm, was exakt dem
Ergebnis der ELSA-Simulation entspricht. Das ELSA-Modell liefert also bei allen
untersuchten Parametern verlédssliche Aussagen beziiglich der Abbildungseigenschaf-
ten.

Die aus den Simulationsparametern resultierenden Fundamentalbahnen sind in
Abbildung dargestellt. Die effektive Brennweite in der Phasenplattenebene bei
zppp betragt 15,0 mm. Dies entspricht exakt dem Ergebnis der CEOS-Studie. Die

Tabelle 8.7: Vergleich der Ergebnisse der elektronenoptischen Simulation mit ELSA und
den CEOS-Daten fiir Variante 5. Der jeweils linke Eintrag entspricht den Werten aus
ELSA, der rechte Fintrag stammt aus der CEOS-Studie. Wegen der besonderen Normierung
der Bewegungsgleichungen in ELSA muss beim Vergleich der chromatischen Aberration
beim Wert von CEOS ein zusdtzlicher Faktor von 1,19 beriicksichtigt werden.

Simulations- OBJ DML Abstand Abstand
parameter Tbore/ dgap Tbore/ Agap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3,75mm/15mm | 15mm/30mm | 485,2|505,2 mm 744,1 mm
Simulationserg. Mg Cs [mm] C¥ [mm] Larmordrehung
ELSA/CEOS 15,6/15,0 45/4.4 9,5/8,0 (9,5) 0.61 rad
Erregung [At] OBJ 9858 TL11 -1236 TL21 -1681 ADL -1979
TL12 1851 TL22 1705 DML -1981
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Abbildung 8.11: Der mit ELSA simulierte Verlauf der Fundamentalbahnen uq und u.
sowie der azialen Induktion B, fiir Variante 5. Der Abstand der Phasenplattenebene zur
Objektebene betrigt 485 mm und der Abstand der SA-Ebene zur Objektebene 744 mm. Der
Polschuhspalt der DML liegt bei 30 mm. Die Brennweite in der Phasenplattenebene bei zgpp
betragt 15 mm.

Vergrokerung der hinteren Brennebene gegeniiber dem bisherigen Objektiv des LEO
EM 922 2 ist damit:

Mpig = fapp/fore = 15,0mm/2, 7mm = 5,6 (8.12)

Der in Abb. BI2 wiedergegeben Verlauf der PCTF zeigt, dass durch den kleineren
Farbfehler im Vergleich zur ersten Variante das angestrebte Infolimit von 0,2 nm bei
einer Energiebreite von 0,3 eV exakt erreicht werden kann.
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Abbildung 8.12: PCTF fiir Variante 5. Cs = 0,01mm, C¥ =9,5mm, Af = —19,4mm
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8.10 Festlegung des endgiiltigen Designs

In Tabelle sind die Ergebnisse der elektronenoptischen Simulationen mit ELSA
und deren Auswertung fiir den Verlauf der PCTF nochmals zusammengefasst. Sie
zeigen, dass durch Einsatz eines Monochromators und der Reduzierung der Ener-
giebreite auf 0,3eV mit allen vorgestellten Konfigurationen das angestrebte Infor-
mationslimit von 0,2nm erreicht werden kann. Dies ergibt sich auch aus der aus-
fithrlichen Betrachtung des chromatischen Informationslimits in Anhang A. Voraus-
setzung ist eine stabile Elektronik. Erst mit der neuen Elektronik, die Stabilitdten
von Igps = 0,22 ppm bei der Objektivversorgung und I3, = 42 ppm bei der DMU
aufweist, kann fiir alle vorgestellten Konfigurationen ein Informationslimit von 0,2
nm erreicht werden. Die Einhaltung der Vorgabe der Vergrofserung der Beugungsebe-
ne Mp;g>5fach ist jeweils gegeben. Dabei zeigen die ersten vier Varianten bedingt
durch die hohere chromatische Aberration einen stéarkeren Abfall der zugeordneten
Enveloppe. Sie ermoglichen aber eine kompakte Séule durch geringere Absténde der
Elemente, was jedoch auch eine geringere Zwischenbildvergroferung in der SA-Ebene
mit sich bringt. Diese fillt insbesondere bei der vorgestellten Variante 1 mit einem
Wert von 4fach sehr niedrig aus (siehe Tabelleneintrag Mgy ). In Bezug auf die mit
den beiden Projektivsystemen erzielbare Nachvergroferung fithrt das zu Einschrén-
kungen, da die erzielbare Gesamtvergroferung von Mges = 111.000x unzureichend
im Hinblick auf die Genauigkeit bei der Korrektorjustage ist. Diese Variante scheidet
daher aus. Die Variante 2 und 3 ermdoglichen durch einen grofteren Abstand zwischen
Objektebene und SA-Ebene eine Gesamtvergrofserung von M ges = 275.000%. Die Va-
riante 4 stellt mit einer effektiven Brennweite von 20 mm das Maximum hinsichtlich
der erreichbaren Beugungsbildvergrofserung dar. Da der Beitrag der DML zu C.
und Cy proportional zu f2pp bzw. fapp ansteigt, ist eine noch hohere Brennweite
nicht erstrebenswert. Auferdem muss beachtet werden, dass mit jeder Vergroferung
des Beugungsbilds auch die Blende, in der die Phasenplatte sitzt, vergrofert werden
muss, um einen Beschnitt bei hohen Raumfrequenzen zu vermeiden. Die daraus resul-
tierende Verldngerung der drei Haltestege fiihrt aber letztlich zu einer verminderten
Stabilitat, die durch Verbreiterung der Strukturen ausgeglichen werden miisste. Da-
durch nehmen die Abschattungen durch die Haltestege zu. Insgesamt stellt daher
eine effektive Brennweite im Bereich von 15-20mm den besten Kompromiss zwi-
schen erreichbarer Auflésung und Minimierung der Abschattung durch Haltestege
und Ringelektrode dar.

Bei der letzten, von CEOS vorgeschlagenen Variante ist das Erreichen der Auflo-
sungsspezifikation durch einen sehr niedrigen Fehler von C,. < 10 mm gewéhrleistet,
die Saulenlange jedoch betrichtlich grofer. Der Vorteil dieser Konfiguration liegt
zum einen in der hohen Vergroferung in der SA-Ebene von Mgs = 15 (entspricht
einer erreichbaren Gesamtvergrofserung von Mges = 412.000% ), zum anderen in der
niedrigen Erregung der ADL. Letzteres macht eine Anpassung der Linsenversorgung
in der Korrektorelektronik, wie sie die Varianten 2-4 aufgrund der sehr kurzen Brenn-
weite erfordern wiirden, tiberfliissig. Lediglich eine Anpassung der Wicklungszahl ist
vonnoten. Im Bezug auf die erforderliche Verlangerung der Saule ist diese Variante
am ungiinstigsten. Sie stellt jedoch mit ihrem geringen Aufwand an Hardwaremo-
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Tabelle 8.8: Zusammenfassung der Ergebnisse der elektronenoptischen Simulation. In
den ersten drei Zeilen sind die Simulationsparameter festgehalten. Bei der Angabe der
sphdirischen Aberration des Gesamtsystems C3°° ist zusditzlich der Zuwachs gegeniiber dem
Offnungsfehler der Objektivlinse C% vermerkt.

‘ Variante ‘ 1 ‘ 2 ‘ 3 ‘ 4 ‘ 5 ‘
DML Thore/ dgap | 12,5/25 12,5/25 25,50 25/50 15/30
DML/OBE [mm]| | 425 425 425 450 485
SAE/OBE |mm]| | 500 600 600 700 744
Msp | 4,3 10,1 10,0 11,3 15,6
Mges = MsaMpiMpyp | 118kx 277kx 275kx 309kx 429kx
foif = fapp [mm] | 15,6 16,1 15,1 20 15,0
Mbist = fett/ fo22 | 5.8 6,0 9,6 74 9,6
9% mm] | 3.7 3,7 3,7 3,7 3,7
CI% [mm| | 9,4 (154%) | 8,1 (119%) | 5,5 (49%) | 6,3 (70%) | 4,5 (22%)
Cr [mm] | 18,6 16,1 15,4 17,1 9,5
Infolimit (0,7eV) | 0,33 0,31 0,30 0,32 0,23
Infolimit (0,3€V) | 0,22 0,20 0,20 0,21 0,16
difikationen das Optimum dar und wurde daher bei der praktischen Umsetzung

herangezogen.



Kapitel 9

Realisierung des Systems

9.1 DMU

Um eine moglichst gute Anpassung an die bereits vorhandenen optischen Komponen-
ten zu ermdglichen, wurde beim Design der DMU ein zweischaliger Aufbau gewéhlt
(s. Abb. [@.J)). Dabei dient das Aufenrohr lediglich der mechanischen Ankopplung
an den Cs-Korrektor und das Projektivsystem, wahrend an einem zusétzlichen ver-
schiebbaren Innenrohr die zweite Beugungslinse (DML) befestigt ist. Da Linsentopf
und Linsendeckel iiber einen von auflen zuginglichen Justagemechanismus gegen-
einander verschoben werden konnen, lisst sich die Linse relativ zum Strahl sowohl
verschieben als auch verkippen. Um das Blendengehéuse, welches den Piezomanipu-
lator mit der Phasenplatte aufnimmt, moglichst effektiv pumpen zu konnen, wurde
am DMU-Flansch eine Ionengetterpumpe (IGP) vorgesehen, die zusétzlich iiber eine
Bypass-Leitung mit dem Blendengehduse verbunden ist. Sie ermoglicht Driicke von
ca. 2-10~ " mbar. Im oberen Teil des Flansches ist ein einfaches Ablenksystem unterge-
bracht, dass zusammen mit dem bereits vorhandenen Ablenker direkt unterhalb der
ADL ein Doppelablenksystem bildet und von der Korrektorelektronik versorgt wird.
Ein zweites Doppelablenksystem, das am unteren Ende der DMU sitzt und von der
TEM-Elektronik angesteuert wird, ermoglicht die Korrektur der Einstrahlrichtung
ins Projektivsystem. Die zweifache Schirmung mit p-Metall zwischen Aufenrohr und
Innenrohr sowie um das Strahlrohr verhindert die Einkopplung von externen magne-
tischen Streufeldern. Eine Bleiabschirmung im Bereich des Auftenrohrs sorgt fiir den
Rontgenschutz.

Die im Eisenkreis befindliche Linsenspule verfiigt iiber zwei getrennte Wicklun-
gen. Bei der Versorgung iiber zwei separate Stromquellen kann damit gegeniiber einer
einzelnen Linsenversorgung ein Faktor 0, 5v/2 beim Rauschen gewonnen werden. Da
der Beitrag der DMU zum gesamten chromatischen Fehler etwa 3 mm betragt und
somit nicht unerheblich ist, wurde die Option einer doppelten Linsenquelle in Be-
tracht gezogen. Wie die ausfiihrliche Darstellung im Anhang A zeigt, ist auch bei
der Versorgung der beiden Linsenwicklungen mit nur einer Quelle das angestrebte
Informationslimit erreichbar.
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DMU-Flansch

= einfaches Ablenksystem
» Trennventil u
= JGP-Port
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= Piezomanipulator
= Phasenplatte

= Pumpport

DML

= mech. kippbar

= mech. verschiebbar
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Doppelablenksystem

Abbildung 9.1: Querschnittsmodell der DMU. Durch Trennung in Innen- und Aufen-
rohr kann die DML gegeniiber dem Blendengehduse verschoben werden. Da Linsentopf und
—deckel gegeneinander verschiebbar sind, kann auflerdem eine Kippung realisiert werden.
Zusdtzlich zu den mechanischen Verschiebemdglichkeiten steht oberhalb und unterhalb der
DMU jeweils ein Doppelablenksystem zur Verfiigung. Durch die Abkopplung der iibrigen
Sdule tber ein Trennventil im DMU-Flansch, kann die Phasenplatte ohne Beliiftung des
Objektivbereichs bzw. Cs-Korrektors entnommen werden.

9.2 Piezomanipulator

Wie in Abschnitt [[T] festgehalten wurde, erfordert die Positionierung der Boersch-
Phasenplatte in der DMU eine préazise Verschiebemimik. Die Ringelektrode mit ei-
nem typischen Durchmesser von 1pm muss relativ zur optischen Achse mit einer
Genauigkeit von wenigen 10 nm ausgerichtet werden kénnen [Bar0§|. Eine Drift der
Phasenplatte wiahrend der Bildaufnahme gilt es zu vermeiden. In Abbildung
ist der Prototyp des vom Max-Planck-Institut gebauten Piezomanipulators darge-
stellt, der {iber einen modifizierten Flansch am Blendengehduse der DMU angebracht
werden kann. Die Translationsbewegung in alle drei Raumrichtungen erfolgt iiber
die Ansteuerung dreier Piezos, die nach dem stick-slip Prinzip arbeiten und somit
nach erfolgter Positionierung spannungsfrei sind. Der Verschiebebereich in y- und
z-Richtung betriagt ca. bmm, in x-Richtung ca. 20 mm. Dies erlaubt es, die Phasen-
platte vollstandig aus dem Strahl zu nehmen. Es konnen zwei Phasenplatten in der
Halterung aufgenommen werden.
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Abbildung 9.2: Piezomanipulator mit drei Translationsachsen (x,y,z) zur Positionierung
der Phasenplatte in der DMU (aus [Bar(8]). (A) Seitenansicht des CAD-Modells. Es kon-
nen zwei Boersch-Phasenplatten in der Halterung aufgenommen und zum Strahl (senkrech-
ter Pfeil) ausgerichtet werden. (B) Der fiir PACEM realisierte Prototyp. Die erforderlichen
Spannungen zum Betrieb der nach dem stick-slip Prinzip arbeitenden Piezos werden tber
diinne Kupferlitzen zugefiihrt. (C) Vakuumflansch in der Frontansicht ohne Piezos. Die
Vakuumdurchfiihrung fir die Piezoansteuerung ist zu erkennen. (D) Riickansicht des Flan-
sches.

9.3 Bestimmung der effektiven Brennweite

Die Bestimmung der effektiven Brennweite f.s = fgpp in der Phasenplattenebe-
ne (Hauptebene der zweiten DMU-Linse) wurde wie folgt durchgefiihrt: Als Objekt
wurde eine mit Platin bedampfte Kohlefolie verwendet. Nach Einrichtung und Ab-
gleich des C,-Korrektors konnte das Beugungsbild in der Ebene der Phasenplatte
aufgenommen werden. In Abbildung ist diese Aufnahme dargestellt. Der innere
Ring entsteht durch Beugung der Elektronen an den Netzebenen des Platins. Zu-
sétzlich wurde iiber einen Blendentrieb in der DMU eine 400 pm-Blende eingefahren
und relativ zum Nullstrahl zentriert. Zwischen dem Radius r der Blende und der
zugehorigen Raumfrequenz k besteht folgende Beziehung:

r = Mk (9.1)

Mit der verwendeten Kamera (Gatan UltraScan 1000, 2048 x 2048 Pixel, 14 um Pixel-
grofse) liefs sich der Durchmesser der Blende und des Reflexrings bestimmen. Der des
Pt-Rings lag bei 692 Pixeln, der Blendendurchmesser bei 832 Pixeln. Der Reflexring
liegt bei 1/2,27 A. Damit ergibt sich:

ke = kpeDg1/Dpy = 1/1,9A (9.2)
Mit der relativistischen Wellenldnge von A = 0, 00251 nm bei 200 kV lasst sich hieraus
die effektive Brennweite in der DMU berechnen:

fet = fepp =15, 1mm (9.3)

Die daraus resultierende Abschneidefrequenz betragt keur—on = 1/23, Tnm™ .

Die Vergroferung der hinteren Brennebene im PACEM gemessen an der Brenn-
weite des Objektivs eines LEO EM 922 ) gegeben durch:
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= '4[_:|['Jp_tn—Elende
in der DMU
@ = 832 Pixel

Abbildung 9.3: Beugungsbild von Pt auf Kohlefilm mit eingefahrener und zentrierter
400 um Blende in der DMU. Der Durchmesser des Rings der Beugungsrefleze auf der Ka-
mera betrdgt 692 Pixel, der Blendendurchmesser 832 Pizel.

Mpig = ferr/ for2 = 5,6 (9.4)
und entspricht der Spezifikation.

9.4 Bestimmung des Informationslimits

Die Verwendung von Feldemissionsquellen fiihrt gegeniiber Gerdaten mit LaBg-Emittern
zu einer hoheren raumlichen Kohdrenz und damit zu einer deutlich verbesserten In-
formationsiibertragung iiber die Punktauflosung hinaus. Wéahrend die Punktauflo-
sung nur von der sphérischen Aberration der Objektivlinse, dem Defokus und der
Wellenlange bzw. der Hochspannung bestimmt wird und durch die erste Nullstel-
le der PCTF eindeutig definiert ist, bereitet die Definition des Informationslimits
Probleme und das Messverfahren ist hédufig Gegenstand kontroverser Diskussionen.
Geht man von einer linearen Informationsiibertragung im TEM aus, so gestal-
tet sich die Bestimmung des Informationslimits sehr einfach: Von einer amorphen
Folie (C, W, Ta) wird ein Bild im Scherzerfokus aufgenommen und die Fourier-
Transformierte gebildet. Anschliefsend wird die Raumfrequenz bestimmt, bis zu der
ein Signal zu erkennen ist. Der Kehrwert ergibt das gesuchte Informationslimit. Mit
einer infinitesimalen diinnen Probe, die absolut gleichméfig streut, bereitet die Be-
stimmung des Informationslimits keine Probleme. Es existiert jedoch kein Material,
welches als idealer Streuer wirkt. Stattdessen besitzt jede amorphe Folie eine endliche
Dicke und streut bei bestimmten Raumfrequenzen stirker, wobei die Intensitéiten
zu hohen Streuwinkeln stark abnehmen. Die Folge der endlichen Dicke der Probe ist
eine Verschmierung der Thonschen Ringe. Selbst bei sehr diinnen Folien ergibt sich,
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bedingt durch Kontamination, nach kurzer Zeit ein Kohlenstofffilm, der durch seine
Dicke das Ergebnis mehr beeinflusst, als die Ubertragungseigenschaften des Mikro-
skops. Angesichts dieser Probleme musste ein anderes Verfahren gefunden werden,
das probenunabhéngige Ergebnisse liefert und im folgenden Abschnitt beschrieben
wird.

9.4.1 Youngsche Interferenzstreifen

Da nur eine sehr diinne Probe wirklich gleichférmig streut, ist bei realen Probendi-
cken der Abfall des Kontrastes kein Maf fiir das Informationslimit. Daher hat sich
bei der Bestimmung des Infolimits das Verfahren der Youngschen Interferenzstreifen
(Young’s fringes method) durchgesetzt, welches von Frank [Fra7dl, [Fra76] eingefiihrt
wurde. Bei diesem Verfahren werden zwei Bilder unter gleichen Abbildungsbedin-
gungen direkt nacheinander aufgenommen, wobei beim zweiten Bild das Objekt im
Ortsraum lateral um Ar verschoben wurde. Die Addition der beiden Bilder und
anschliefende Fourier-Transformation ergibt ein Diffraktogramm, das zusétzlich ein
Streifenmuster enthélt. Die Richtung und der Abstand der Streifen sind abhéngig
von der Richtung und Grofie der lateralen Verschiebung. Verwendet man eine mit
Gold oder Platin bedampfte Kohlefolie, so liefert der amorphe Kohlenstoff die In-
formation fiir die Interferenzstreifen, wihrend die Netzebenen der Kristalle zu Beu-
gungsreflexen fithren, mit denen eine Kalibrierung vorgenommen werden kann. Die
Fourier-Transformierte der Bildwellenfunktion ist gegeben durch:

F [b (7] = / /¢ (") (95

Aus dem Verschiebungssatz ergibt sich:
-F[wb (7—,’_ 7—,*0)] — / / wb (7—,») e27mk (P—70) d — wb < ) 27rzl<:r0 (96)

Fiir die Fourier-Transformierte zweier Bilder, die in x-Richtung gegeneinander ver-
schoben wurden, erhdlt man hieraus:

F [ty (7) + 4y (7" —72)] = 7 7 (@/)b (7) 27 4 4y () eQ’riE(F‘Fx)> dr

—00 —00

_ / / ¢b (F) 627riEF (1 + 6727”2]2771) df» (97)

—00 —00

= (E) (1 + 6_27”7;77“>

Die Intensitatsverteilung im Diffraktogramm ist gegeben durch:

1(E) = 1F W () + v (7= )
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_ I@b (E) (1 i efzm'EFz> ‘2
= | () )2 (14 2t ]2
= |4y (E) i 2 [1 + cos (27?2%@)} (9.8)

Aus Gleichung ist ersichtlich, dass die Intensitdt proportional zum Quadrat der
Fourier-Transformierten des Einzelbildes ist. Diese ist zusétzlich mit einem Streifen-
muster, den Youngschen Interferenzstreifen, moduliert. Mit zunehmendem lateralen
Versatz 7, im Ortsraum werden die Abstdnde der Interferenzstreifen im Diffrakto-
gramm Kkleiner, da mit groferem Argument der Kosinus schneller oszilliert. Durch
einen Linescan senkrecht zu den Streifen wird der Abfall des Kontrastes bestimmt.
Die maximale Raumfrequenz k.., bis zu der eine Modulation feststellbar ist, be-
stimmt das Informationslimit Aiyf.

9.4.2 Messung am Geriat

Fiir die Messung des Informationslimits am PACEM mittels der Methode der Young
fringes wurde eine mit Platin bedampfte Kohlefolie verwendet. Die Beschleunigungs-
spannung betrug 200kV, die Energiebreite wurde durch Einsatz des Monochroma-
tors auf A Epwaym = 0,2eV begrenzt. Der aus der Auswertung der Zemlin-Tableaus
errechnete Offnungsfehler lag bei 10 pm. Die Reflexringe des Platins sind in Abbil-
dung [@.4b) zu sehen und liegen bei einer Raumfrequenz von 4,41 /nm (0,23 nm) und
5,10/nm (0,20 nm). Sie dienen zur Kalibrierung der Young fringe Bilder, die bei einer
nominellen Vergroferung von 315.000x ([@4k) bzw. 480.000x ([@Zk) aufgenommen
wurden. Fir die Aufnahme bei 480.000x wurde durch Verringerung der Verschie-
bung der Einzelbilder gegeneinander der Streifenabstand im zugeordneten Diffrak-
togramm vergrofsert. Dadurch kann bei héheren Raumfrequenzen besser zwischen
den Maxima und dem Rauschuntergrund unterschieden werden. Zur Auswertung
der beiden Diffraktogramme wurde ein Linescan senkrecht zu den Interferenzstrei-
fen gelegt. Die Mittelung (Breite des Linescans) erfolgte jeweils tiber 300 Pixel. Der
Linescan ist symmetrisch zum Ursprung ausgerichtet, die Lange betragt insgesamt
10/nm. Wie man aus dem Histogramm der Young fringe Aufnahme bei 315.000x
entnehmen kann, reicht die Modulation der Intensitéit nicht bis an die Grenze von
5/nm heran (@.4d). Erst in der Aufnahme bei 480.000x sind auch an den Enden
der eingezeichneten Box noch Peaks vorhanden, was einer Auflésung von 0,2 nm
entspricht ([@.4f). Damit wurde zwar der Vorgabewert erreicht, liegt aber gegentiber
der in Abschnitt ermittelten Auflésung von 0,16 nm bei AEpway = 0,3 €V zu
niedrig. Eine mogliche Ursache konnte die chromatische Aberration sein, die beim
fertigen Gerat hoher ausfillt, als in der Simulation bestimmt und damit zu einem
fritheren Abfall der chromatischen Enveloppe fiihrt. Weiterhin hat sich bei der Instal-
lation des Gerites gezeigt, dass die Ubertragung hoher Raumfrequenzen empfindlich
auf Erdschleifen reagiert. Durch eine konsequente sternférmige Erdung aller exter-
nen Komponenten (Korrektorelektronik, Kamera-Controller, PCs) sollte sich das
Ubertragungsverhalten also weiter verbessern lassen.
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Abbildung 9.4: (a) Aufnahme einer Pt-Folie bei einer Vergrifierung von 480.000x und
die daraus berechnete FF'T, die zur Kalibrierung herangezogenen wurde. (b) Die Ringe mar-
kieren den Reflexring bei 4,4 nm™ und 5,1nm™. (c,e) Die mit dieser Probe aufgenommenen
Young fringes bei einer Vergrofierung von 315.000x bzw. 480.000x, AE=0,2¢V. (d,f) Das
aus dem Linescan gewonnene Histogramm. In (f) reicht die Intensitdtsmodulation in beide
Richtungen bis an die Kanten der eingezeichneten Box (L=10/nm, B=300 Pizel) heran.
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9.5 Messung der Eiskontaminationsrate

Durch die Entstehung kristalliner Eisschichten auf der Probe kommt es zu einer Zu-
nahme der Préaparatdicke. Wird die inelastische freie Weglénge iiberschritten, sinkt
das Signal zu Rauschverhéltnis ab, da die inelastisch gestreuten Elektronen einen ho-
hen Rauschbeitrag liefern. Fiir das PACEM als kryotaugliches Gerdt wurde diesem
Punkt durch Verbesserung der Objektraumkiihlung (s. Abschnitt [[L3.2]) besondere
Aufmerksamkeit geschenkt. Die Aufwachsrate sollte im Bereich von 0,2-0,6 nm/h
liegen.

Die Verwendung eines Energiefilters erlaubt eine einfache Bestimmung der Eis-
dicke. Geht man davon aus, dass die inelastische Streuung exponentiell mit der

Probendicke zunimmt, so ergibt sich [Ege95]|:

I
d/Ainel =In (I_Zl) = Iy = 1y (_d/Ainel) (9'9)

0

Dabei ist d die Praparatdicke, A, die inelastische mittlere freie Wegldnge der Elek-
tronen im betrachteten Medium, [, die (ungefilterte) Gesamtintensitat und I, die
Intensitat im zero-loss peak. Fiir die Bestimmung der Eisdicke auf einer Kohlefo-
lie muss diese Formel angepasst werden. Unter der vereinfachten Annahme, dass
die Eisschicht sich nicht auf der Ober- und Unterseite der Folie bildet, sondern nur
einseitig auf dem Substrat aufwéchst (s. Abb. [@3]), kann fiir die Schwéchung der
Intensitét folgender Ansatz gemacht werden:

Ly (t) = Io (t) exp (—dice (t) /Afia1) exp (—de (1) /AfGa) (9.10)
In (La () /To (£)) = —dice (1) [Affer — de (8) /Afa (9.11)
dice (t) /Mg = — [In (L (t) /15 (1)) + de (1) /AGa] (9.12)

Da die Dicke der Kohlefolie wahrend der Messung konstant bleibt, gilt: d¢ (1) =
const. = d¢ (0) und somit lasst sich Gl. [0.12] weiter umformen:

dice (1) [Afner = — [In (Z* (1) /15 (1)) = In (L7 (0) /1§ (0))] (9-13)

Eine wesentliche Fehlerquelle bei der Bestimmung der Eisdicke stellt der Wert fiir die
mittlere freie Weglange dar. Je nach Messmethode ergeben sich fiir A, bei einer Be-
schleunigungsspannung von 120 kV Werte von 84,8 nm und 106 nm [Din95)|
aber auch deutlich hohere Werte von 203 nm [Gri96] und mehr. Fiir die Auswertung
wurden die Werte von Angert et. al und Dinges et. al auf 200 kV extrapoliert, was
zu 119,2nm und 148,9 nm fiithrt und der Mittelwert gebildet. Hiermit ergibt sich fiir

die mittlere inelastische freie Weglinge der Wert A, = 134 nm.

inel —
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Abbildung 9.5: Veranschaulichung der FEiskontamination. Bei der Berechnung der Eis-
kontamination wurde als Vereinfachung angenommen, dass die Eisschicht nicht an der
Ober- und Unterseite entsteht (a), sondern nur einseitig aufwdchst (b).

Tabelle 9.1: Daten aus der Kontaminationsmessung und die daraus berechnete Fisdicke.

n|t[minf | I Lt | In (15°/15) | diee/Alfe) | dice [nm] |
1 0 152.039 | 139.058 -0,089 0,0 0,0
2 60 151.255 | 138.041 -0,091 0,00217 0,29
3 120 150.679 | 137.511 -0,091 0,00220 0,30
4 180 | 150.383 | 136.707 -0,095 0,00609 0,82
) 240 | 149.813 | 135.975 -0,097 0,00767 1,03
6
7
8
9

300 | 149.555 | 135.473 | -0,099 | 0,009645 | 1,29
360 | 149.003 | 134.882 | -0,100 | 0,010320 | 1,38
420 | 148.627 | 134.228 | -0,102 0,012654 | 1,70
480 | 151.610 | 138.292 | -0,092 0,002698 | 0,36

Messmethode

Als Ausgangspunkt dient die ungefilterte und zero-loss gefilterte Abbildung der Koh-
lefolie, die die Grofen IS (0) und I (0)liefert. Da zum Zeitpunkt ¢ = 0 keine Eis-
schicht vorhanden ist, gilt fiir die Bildintensitéit I (0) = I§, (0). In Abstéinden von
jeweils 60 min werden zwei Bilder aufgenommen, ein ungefiltertes Bild zur Bestim-
mung von [} (¢) und ein zero-loss gefiltertes Bild fiir 71 (¢). Am Ende der Messung
(t = 500 min) wurde die entstandene Eisschicht durch intensive Bestrahlung partiell
weggebrannt und erneut die Intensitéit bestimmt. Diese betrug I, (500) = 134,67,
was in guter Ubereinstimmung zu dem Anfangswert von I, (0) = 139, 85 steht.

Die Messung wurde mit einem Gatan-Kryohalter durchgefiihrt, der eine Stunde
zuvor auf -175°C heruntergekiihlt wurde. Zur Aufzeichnung der Bilder diente eine
Gatan UltraScan 1000 mit 2048x2048 Pixeln, die ohne Binning betrieben wurde. Die
Belichtungszeit je Aufnahme betrug 1s, die Kondensorblende hatte eine Gréfe von
200 pm, die Objektivblende 100 pm. Die Breite des Filterschlitzes bei der Aufnah-
me der zero-loss Bilder entsprach 5eV. Die Gesamtdosis lag bei 5-6 Elektronen /A2
wahrend einer Messzeit von 6h .

In Tabelle sind die aus den neun Messungen errechneten Werte fiir die Dicke
der Eisschicht di.. aufgefiihrt. Sieht man von der letzten Messung ab, ist die zu er-
wartende kontinuierliche Zunahme der Eisdicke als Funktion der Zeit zu erkennen.
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Die ersten acht Werte sind zusammen mit der in Tabelle bestimmten Regressi-
onsgeraden in Abbildung dargestellt. Aus der Steigung der Regressionsgeraden
by, ergibt sich die gesuchte Kontaminationsrate. Diese liegt bei 0,24 nm /h und damit

nur etwas iiber dem als untere Grenze spezifizierten Wert von 0,2 nm /h.

Tabelle 9.2: Bestimmung der Koeffizienten by, und ay, der Regressionsgeraden nach der
Methode der kleinsten Quadrate.

‘ n ‘:p:t ‘ Y = dice ‘ T — X ‘ Yi — Y ‘ (v, —7) - (yi — ¥) ‘ (901‘—5)2 ‘ (yi_g)2 ‘
1 0 0,00 -3,50 | -0,85 2,98 12,25 0,72
2 | 1 029 | -2.50 | -0,56 1,40 6.25 0,31
3 2 0,30 -1,50 | -0,56 0,83 2,25 0,31
il 3 082 | <050 | -0,03 0,02 0.25 0,00
5 4 1,03 0,50 0,18 0,09 0,25 0,03
6 5 1,29 1,50 0,44 0,66 2,25 0,20
7 6 1,38 2,50 0,53 1,33 6,25 0,28
8 7 1,70 3,90 0,85 2,96 12,25 0,71
> 28 6,8 0,0 0,0 10,27 42,0 2,07

10,27 _ 257 _

T=2=357="2%=0,85s5,=
52y =0,99, byx—rxys”—() 24, ayy =Y —
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Abbildung 9.6: Gemessene Zunahme der Fisdicke d;... Die Steigung der Regressionsge-
raden entspricht der Kontaminationsrate und betrigt 0,24 nm/h.
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9.6 Applikative Resultate

9.6.1 Zernike-Phasenplatte

Da fiir die ersten Tests kein Exemplar einer Boersch-Phasenplatte zur Verfiigung
stand, wurde stattdessen eine Kohlefolie als Zernike-Phasenplatte verwendet. Die
Foliendicke betrug 23 nm, der Lochdurchmesser 3 pm. In Abbildung ist die Kon-
trastverbesserung bei einer 200 nm dicken Probe mit in Plastik eingebetteten Zellen
zu sehen, die sich durch zero-loss Filterung und Wechsel zur Phasenkontrastabbil-
dung ergeben. Es handelt sich bei der Probe um sogenannte PC12-Zellen, welche
als Modellsystem zur Untersuchung neuronaler Differenzierung und Entwicklung die-
nen. Der Ubergang von der Hellfeldaufnahme a) zum Hellfeld mit zeroloss-Filterung
b) zeigt eine Verbesserung des Kontrasts, jedoch wegen der weiterhin bestehenden
Defokussierung keinen Schérfegewinn. Erst durch die Phasenplatte und das Arbei-
ten ohne Defokussierung c) ergibt sich eine Verbesserung. Die Membrane treten als
scharfe Linien deutlich hervor. Das in dem vergroferten Ausschnittsfenster sichtbare
endoplasmatische Retikulum zeigt mehr Granularitat.

In Abbildung sind aukerdem Katalasekristalld] bei normaler Hellfeldabbil-
dung d) und mit Zernike-Phasenplatte e) zu sehen. Die zugehorigen Diffraktogram-
me zeigen, dass die inneren Reflexe bei der Phasenkontrastaufnahme g) durch die
kosinusférmige CTF deutlicher hervortreten, als bei der konventionellen Hellfeldab-
bildung f). Der eingezeichnete Kreis in der FFT der Phasenkontrastaufnahme ent-
spricht der Phasenplattendffnung von 3 pm.

9.6.2 Boersch-Phasenplatte

Fiir die Experimente mit der Boersch-Phasenplatte wurden als Testobjekte Tabak-
mosaikviren (TMV) verwendet. In Abbildung ist der Aufbau dieses Virus dar-
gestellt. TMV ist ein ca. 300 nm langes und 18 nm dickes rohrenférmiges Virus, das
aus einstrangiger RNA von ca. 6.400 Basen und aus ca. 2.100 identischen Hiillpro-
teinen besteht. Die Periodizitat der Helix liegt bei 2,3 nm. Es infiziert ausschlieklich
Pflanzen, unter anderem Tabak, aber nicht Tiere oder Mikroorganismen.
Abbildung zeigt Aufnahmen der Viren bei einer Vergroferung von 52.000 x
und die zugehorige Fourier-Transformierte bei geringer Defokussierung (|Af| <
100 nm). Bei der normalen Hellfeldabbildung a) ist lediglich die Aufenkontur zu se-
hen. Das zugeordnete Diffraktogramm b) zeigt keine Reflexe. Wird die Phasenplatte
eingefahren und relativ zum Nullstrahl zentriert c¢) ergibt sich selbst mit geerdeter
Elektrode eine Kontrastverbesserung. Dies lésst sich auf die Bildung von Konta-
minationsschichten im Bereich der Ringelektrode zuriickfiihren, die sich im Strahl
aufladen und dann zu unerwiinschter Phasenschiebung fiihren. Im dazugehorigen Dif-
fraktogramm d) sind die Abschattungen durch die Haltestege zu sehen. Durch die
Friedelsymmetrie erhélt man sechs statt drei Schattenbilder. Erst bei Anlegen einer

'Das Enzym Katalase kommt in fast allen tierischen und pflanzlichen Zellen vor. Es katalysiert
der Zerfall von Wasserstoffperoxid HO5 in die Komponenten Wasserstoff und Sauerstoff. Zusam-
men mit dem Enzym Superoxiddismutase, welches freie Sauerstoffradikale zum weniger reaktiven
Wasserstoffperoxid reduziert, wirkt die Katalase als Zellschutz.
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Spannung von 500 mV an die Ringelektrode e), die zu einer Phasenschiebung von /2
fithrt, wird in der Fourier-Transformierten f) das Reflexpaar bei 1/2,3 nm sichtbar.

Als zweites Testobjekt wurde Fettsaure-

V3 >__,® Synthetase verwendet. Es handelt sich
_@ | um einen Multienzym-Komplex, der den

Aufbau von Fettsduren im Cytoplasma

:|® der Zellen von Saugetieren katalisiert. In
© Abbildung ist sowohl die Hellfeldab-

— bildung a) mit Defokussierung als auch
T die Phasenkontrastabbildung b) darge-
stellt. Die Aufsenkontur der Fettséure-
Synthetase, die in der Grofenordnung
von 10nm liegt, kann auch bei einge-

23nm[

—\

300 nm

Abbildung 9.7: Schematisches Modell von
TMV (aus [Wik05)]). In der Ausschnittsver-

gréfierung ist der innere Aufbau des Virus aus

RNA (1), Protomer (2) und Proteinhiille (3) ghre}?eg,P}?S'eélplitti/erké,r}ént Werd(fn.
zu sehen. Die Periodizitdt der Heliz betrdigt ure 16 tuntiache VETgrobering ¢es

2,3nm. Beugungsbildes und die daraus resul-
tierende Verkleinerung der Abschneide-
frequenz ergeben sich kaum noch Ein-
schrankungen in der Sichtbarkeit.

Bei den Experimenten mit den Boersch-Phasenplatten ist mit zunehmender Be-
triebsdauer ein Anstieg des Leckstroms zwischen den Elektroden festzustellen. Durch
diesen Effekt wird die Phasenplatte nach mehreren Tagen unbrauchbar. Die Versu-
che mit einer Heizung haben zu einer Reduzierung der Kontamination gefiihrt und
zeigen, dass nicht nur Zernike-Phasenplatten von dieser Mafknahme profitieren. Fiir
zukiinftige Geréte sollte daher generell eine Heizvorrichtung vorgesehen werden, um
die Nutzungsdauer der Phasenplatte zu verlangern.

Abbildung 9.8: Abbildung von Fettsiure-Synthetase im PACEM (aus [BarI(f). a) Auf-
nahme im Unterfokus ohne Phasenplatte. b) Aufnahme mit zentrierter Phasenplatte nahe

dem GaufSfokus.
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Abbildung 9.9: Die Abbildungen zeigen die Kontrastverbesserung bei der Verwendung ei-
ner Zernike-Phasenplatte (Foliendicke 23 nm, Lochdurchmesser 3um). (a,b,c) 200 nm dicke
Schnitte von in Plastik eingebetteten PC12-Zellen (Vergrifierung 16.000x ). (d,e) Hellfeld-
aufnahmen von Katalase-Kristallen (Vergréferung 125.000x) und die zugeordneten Dif-
fraktogramme (f,g). Durch die Verwendung der Phasenplatte ergibt sich eine Intensititszu-
nahme der inneren Reflexe g) gegeniiber der Situation ohne Phasenplatte f).
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Abbildung 9.10: Abbildung von TMYV bei einer Vergroflerung von 52.000x mit der zuge-
ordneten Fourier-Transformierten. (a,b) Ohne Phasenplatte ist keinerlei Struktur sichtbar.
¢) Wird die Boersch-Phasenplatte eingefahren und relativ zum Nullstrahl zentriert, ergibt
sich trotz geerdeter Elektrode eine Kontrastverbesserung. d) Im Diffraktogramm sind wegen
der Friedelsymmetrie insgesamt sechs statt drei Haltestege zu sehen. (e,f) Durch Anlegen
einer Spannung von +500mV werden Reflexe bei 1/2,3nm sichtbar.



Kapitel 10

Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Dissertation war die Konzeption eines neuartigen korrigierten TEMs,
das durch eine Vergréferung der hinteren Brennebene und der Verwendung eines
Cs-Korrektors die hochauflésende, moglichst verlustfreie Abbildung von Phasenob-
jekten mittels elektrostatischer Boersch-Phasenplatte ermoglichen soll. Der Einsatz
einer solchen Phasenplatte fithrt wegen der unvermeidlichen Haltestege und der zen-
tralen Ringelektrode zu Abschattungen im Beugungsbild. Bei der von Schréder et.
al. vorgestellten Variante mit einer ungeradzahligen Zahl von Tragern lasst sich
zwar durch Ausnutzung der Friedelsymmetrie die Information im Bereich der Stege
rekonstruieren. Der Informationsverlust durch die Ringelektrode ist aber weiterhin
vorhanden. Als Losung fiir dieses Problem wurde ein Transfersystem prasentiert,
das eine Nachvergrofserung des Beugungsbildes ermoglicht und durch entsprechende
Auslegung die angestrebte Auflésung von 0,2 nm bei einer Beschleunigungsspannung
von 200kV nicht limitiert. Unter Ausnutzung der Komponenten eines bestehenden
Prototypen und der Anordnung der Vergrofserungseinheit unterhalb des Korrektors
konnte das System mit einem Minimum an hardwaretechnischen Modifikationen rea-
lisiert werden. Zudem erlaubt die Vergroferungseinheit eine vollstéandige Trennung
zwischen Objektraum und Phasenplattenebene, sodass eine Optimierung sowohl der
Probenraumkiihlung als auch der Positionierung der Phasenplatte mittels Piezoan-
trieb ermoglicht wird. Die Phasenplatte kann durch ein Trennventil in der DMU
ohne Beliiften des Objektivbereiches ausgetauscht werden.

Im ersten Teil der Arbeit wurden Simulationen durchgefiihrt, die die Optimie-
rung des Gesamtsystems bestehend aus Objektiv, Korrektor und DMU umfassen.
Es konnten mehrere Konfigurationen erarbeitet werden, die ausreichend Raum fiir
den Piezomanipulator der Phasenplatte bieten. Sie sind hinsichtlich der sphérischen
und chromatischen Aberrationen so ausgelegt, dass zusammen mit den elektrischen
Stabilitédten der Linsenversorgung und Hochspannung die angestrebte Auflésung von
0,2nm im Rahmen der Ubertragungstheorie realisierbar ist. Von den insgesamt fiinf
vorgestellten Varianten haben sich zwei als akzeptabler Kompromiss zwischen Bild-
vergrokerung, Nachvergrofserung der Beugungsebene und erforderlicher Sdulenlénge
herausgestellt. Eine dritte, in Zusammenarbeit mit CEOS entwickelte Variante, er-
fordert nur minimale Modifikationen am Korrektor und wurde daher als finale Lo-
sung umgesetzt. Durch das Konzept der hingenden Saule stellt die bei dieser Kon-
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figuration erforderliche Erweiterung von insgesamt 620 mm kein Problem dar. Fiir
zukiinftige Gerate, die mit einem konventionellen Untergestell und stehender Séaule
ausgestattet sind, ist aber die Umsetzung einer Variante mit kleineren Abstédnden
von Vorteil.

Der Vergleich der Ergebnisse des mit ELSA erarbeiteten Simulationsmodells mit
den Daten der von CEOS vorgeschlagenen Anordnung zeigt eine gute Ubereinstim-
mung, sodass dieses fiir zukiinftige Berechnungen herangezogen werden kann.

Im zweiten Teil der Arbeit, der im Rahmen der Kundenabnahme durchgefiihrt
wurde, ging es um die experimentelle Uberpriifung der aus der Simulation gewonne-
nen Daten. Die geforderte Nachvergréferung der hinteren Brennebene von Mgyg >
5 konnte gezeigt werden. Ebenso liefl sich das spezifizierte Informationslimit von
0,2nm mit der Methode der Young fringes nachweisen. Die Linse in der DMU kann
durch die mechanische Justagevorrichtung ausreichend prézise verschoben werden.
Damit ist die Funktionstiichtigkeit des Konzeptes der Vergrofierungseinheit gezeigt.
Der neu entwickelte Antikontaminator im Objektiv sorgt fiir eine Verringerung der
Eiskontamination und lieferte bei der durchgefiihrten Messung eine Kontaminations-
rate von 0,24 nm/h.

Die Versuche mit den Phasenplatten zeigen, dass auch bei der elektrostatischen
Variante die Belegung mit Kontaminationsschichten von Bedeutung ist. Eine zusétz-
liche Heizvorrichtung oder Kiihlfalle in der DMU kann daher die Nutzungsdauer
verlangern und ist fiir die Umsetzung bei weiteren Gerdten des PACEM-Typs vor-
gesehen.

Eine Verbesserung der Ubertragungseigenschaften bei niedrigen Raufrequenzen
ohne zusitzliche Vergroferungseinheit bietet das Konzept der anamorphotischen
Phasenplatte. Durch die besonderen geometrischen Verhéltnisse werden Verluste
durch Abschattungen prinzipiell vermieden. Das hierfiir erforderliche verzerrte Beu-
gungsbild steht in einem Cy/C.-Korrektor zur Verfiigung. Die Kombination einer
anamorphotischen Phasenplatte mit diesem Korrektor ist im Hinblick auf den Trend
zu immer kleineren Beschleunigungsspannungen bei weiterhin hoher Auflésung von
Vorteil, da die chromatische Aberration gerade hier dominiert.



Anhang A

Berechnung des chromatischen
Infolimits

Wie in Kapitel beschrieben, dominiert bei TEMs mit FEG die chromatische
Enveloppe Ea den Verlauf der Dampfung der PCTF. Durch die Vergroferung des
Polschuhspalts der Objektivlinse auf 15 mm verschérft sich dieses Problem im vor-

liegenden Fall noch erheblich. Das aus der chromatischen Enveloppe resultierende
Infolimit berechnet sich wie folgt [Kee(S|:

EA(u) = exp {—%WZ)\ZAZM} = exp [—2]

—%W2A2A2u4 = -2 (A.1)
1 T AU0)2 (AIOb-)2 (AE)2
dpn = = ,mit A=CH[|— | +4(—2) +—
s [N 2 \/< Uo Top, Upe
Stabilitaten

Wie bei allen Versorgungen tritt auch bei der Hochspannung eines TEMs und den
Linsenquellen Rauschen auf, welches annéhernd eine Gaufsverteilung des Messwerts
um den nominellen Wert zeigt. Die Addition solcher Rauschquellen ist abhingig
davon, ob die einzelnen Beitrage zueinander korreliert sind oder nicht. Bei unkorre-
lierten Teilsignalen ergibt sich der Effektivwert der Rauschausgangsspannung durch
die geometrische Addition der Effektivwerte der Einzelspannungen. Bei korrelier-
ten Beitragen, wie sie im vorliegenden Fall bei der Objektivversorgung auftreten,
kommt es zu einer teilweisen Kompensation der Rauschbeitrage. Es léasst sich allge-
mein schreiben:

K = —1 vollstandig antikorreliert
Uges = \/U12 + U2+ 2KU Uy, mit{ K =0  unkorreliert (A.2)
K =1 vollstandig korreliert
In die Berechnung der chromatischen Enveloppe nach Gl. [£21] flieken die Effek-
tivwerte der Hochspannungs- und Stromschwankungen ein. Die Umrechnung von
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gemessenen Effektivwerten in Spitzenwerte ist abhéngig davon, wie haufig pro Zeit-
einheit der peak-to-peak-Wert (pp) tiber dem Effektivwert (rms) liegen darf. Der in
der Praxis am haufigsten angewendete Umrechnungsfaktor liegt bei Uy, = 6,6 - Ueg
[Jun04, Wup94]. In diesem Fall iiberschreitet der Spitzenwert des Rauschens in 0,1%
der Zeit den nominellen Wert. Da im vorliegenden Fall der peak-Wert gemessen und
daraus der Effektivwert bestimmt wurde, ist fiir die Umrechnung eine konservativere
Abschétzung gewdhlt worden. Bei den Stromquellen wurde mit einem Faktor von
1/6 gerechnet:

1
Alov; = Aoy, (A.3)

Bei der Umrechnung des gemessenen Spitzenwertes des Rauschens der Hochspan-
nung hat sich ein Faktor von 1/3 als sinnvoll erwiesen:

1
AUy = S AU (A4)
Stabilitat Hochspannung: AUSP[0,16 Hz — 1 MHz] = 100 meV
AUSP 100 meV AUF™ 1

N =0.5ppm = =5 0.5ppm = 0,17 A5
0, 200wy oppm= —m— =5+ 0,5ppm =0, 17ppm (rms) - (A.5)

Stabilitit Objektivquelle: Hier werden zwei Linsen von zwei unabhéngigen Stromquel-
len gespeist, die gemeinsam zur Ablenkung beitragen. Die magnetische Kopplung
iber den Eisenkreis des Achtkants wird dabei vernachléssigt (K=0), beide Quel-
len tragen aber je zur Hilfte zum Rauschen/Ablenkung bei, sodass sich insgesamt
ergibt:

Iyes = 112 0,5V/2 (A.6)
Alte Elektronik: AIgp, ,[0,1 — 10 Hz] = 10 pA

AIR . 10pA AT
Obj1,2 — 1 = 2’ 3ppm = —ObJ = 0, 5\/5 . 2, 3ppm — 1, 64 ppm (A7)
Iopjiz  4,3A Lo,
O — 2.0,5v2-2,3ppm = 0,27 ppm (rms) (A.8)
Tow; 6

Neue Elektronik: AIg), 5[0,1 — 10 Hz] = 1pA

AJPP. TuA AJPP.
obit2 _ BB 99 ppm = —2 = 0,5v/2.0,22ppm = 0,16 ppm (A.9)
Tobii 2 4,5 A I
A[rm§ 1
. Obj _ 50 5v/2 0,22 ppm = 0,03 ppm (rms) (A.10)
Obj

Stabilitdt Objektivquelle und DMU: Die besondere Konfiguration beim PACEM macht
die Berticksichtigung der Stabilitdt der DM U-Versorgung erforderlich. Da es sich bei
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DMU- und Objektivversorgung um zwei unabhéngige Quellen ohne Kopplung iiber
einen gemeinsamen magnetischen Eisenkreis handelt, geschieht dies durch die qua-
dratische Addition der einzelnen Rauschbeitrége.

DMU-Quelle: AIf},;[0,1 — 10Hz] = 2,5 pA

AR ~2,5pA

= = 0,42 A1l
o CA ,42ppm (A.11)
Alte Elektronik:
Al pmu 2 2
————— =/(1,64ppm)” + (0,42 ppm)” = 1,69 ppm (A.12)
Iobi+pMmuU
A Jrms 1
—_Obi+DMU _ -, 1,69 ppm = 0, 28 ppm (rms) (A.13)
Tovj i p7MU 6
Neue Elektronik:
Al pmu 2 2
————— =4/(0,16 ppm)~ + (0,42 ppm)~ = 0, 45 ppm (A.14)
Iovi+pmu
ATS 1
—ObIDMU _ 20,45 ppm = 0, 07 ppm (rms) (A.15)

Iobi+pMmuU 6

Energiebreite der Quelle: Die Umrechnung der vollen Halbwertsbreite (FWHM) in
den gesuchten rms-Wert ergibt sich nach [VGI99):

AEpwmy = 0,7eV = £E — 1 48 ppm (rms)
AFE =vV8In2AF = ’ E ’ A.16
FWHM t { AFrway = 0, 3eV £ % = 0,63 ppm (rms) ( )
Informationslimit
Variante 1:

alte Elektronik/AEFWHM = O, 7eV bzw. AEFWHM = O, 3eV
A= C:\/(O, 17-1076)* +4(0,28 - 10-6)* + (1,48 - 10-6)* = 29, 6 nm = dp = 0, 34nm
A = C:\/(o, 17-10-6)* 4+ 4(0,28 - 10-6)* + (0,63 - 10-6)* = 16,0nm = dx = 0,25nm

neue Elektronik/AEpwpy = 0, 7€V bzw. AEpway = 0,3 eV
A = Cg\/(o, 17-1076)* 4+ 4(0,07 - 10-6)* + (1,48 - 10-6)* = 27,8 nm = dx = 0,33 nm
A = C:\/(0,17-10-6)° 4 4(0,07- 10-9)° + (0,63 - 10-9)° = 12, 4nm = d = 0,221

Variante 2:
alte Elektronik/AEFWHM = O, 7¢eV bzw. AEFWHM = O, 3eV

A= C:\/(o, 17-1076)* +4 (0,28 - 10-6)* 4 (1,48 - 10-6)* = 25,6 nm = dp = 0,32nm
A= C:\/(o, 17-1076)* +4(0,28 - 10-6)* + (0,63 - 10-6)* = 13,8 nm = da = 0,23 nm
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neue Elektronik/AFpwny = 0,7€V bzw. AFEpwny = 0,3¢eV
A= C:\/(o, 17-1076)* +4(0,07 - 1076)* + (1,48 - 1076)* = 24, 1 nm = da = 0,31 nm

A= C:\/(O, 17-10-6)* +4(0,07 - 10-6)* + (0,63 - 10-6)* = 10, 7Tnm = da = 0,20 nm

Variante 3:
alte Elektronik/AEFWHM = O, 7eV bzw. AEFWHM = O, 3eV

A= C:\/(o, 17-1076)* +4(0,28 - 10-6)* + (1,48 - 106)* = 24, 5nm = dp = 0,31 nm

A = C:\/(0,17-10-6)° 4 4(0,28 - 10-9)° + (0,63 - 10-%)° = 13,2nm = dy = 0,231

neue Elektronik/AFpwny = 0,7¢€V bzw. AFEpwny = 0,3 eV
A = Cg\/(o, 17-1076)* 4 4(0,07 - 10-6)* + (1,48 - 10-6)* = 23,0nm = dx = 0,30nm

A = C;\/(o, 17-10-6)% + 4(0,07 - 10-6) + (0,63 - 1076)*> = 10,3nm = da = 0,20 nm

Variante 4:
alte Elektronik /A Epwpy = 0, 7€V bzw. AEpway = 0,3 eV

A= Cg\/(o, 17-1076)* 4+ 4(0,28 - 10-6)* + (1,48 - 10-6)* = 27, 3nm = dx = 0,33nm

A= Cg\/(o, 17-1076)* 4+ 4(0,28 - 10-6)* + (0,63 - 10-6)* = 14, 7Tnm = dx = 0,24nm

neue Elektronik/AEpwpy = 0, 7€V bzw. AEpway = 0,3 eV
A= C:\/(o, 17-1076)* +4(0,07 - 1076)* + (1,48 - 10-6)* = 25, 6 nm = da = 0, 32nm

A = C:\/(0,17-10-6)° 4 4(0,07- 10-%)° + (0,63 - 10-%)° = 11, 4nm = dy = 0,21 um

Variante 5 (CEOS):
alte Elektronik /A Epwpy = 0, 7€V bzw. AEpway = 0,3 eV

A= C:\/(o, 17-1076)* +4(0,28 - 1076)* + (1,48 - 10-6)* = 15, 1 nm = da = 0,24 nm

A= C:\/(o, 17-1076)* +4 (0,28 - 10-6)* 4 (0,63 - 1076)*> = 8,2nm = dn = 0, 18 nm

neue Elektronik/AFpwny = 0,7€V bzw. AFEpway = 0,3eV
A= C:\/(o, 17-1076)> +4(0,07 - 10-6)* + (1,48 - 10-6)* = 14, 2nm = da = 0,23 nm

A= Cg\/(o, 17-10-6)* 4+ 4(0,07 - 10-6)* + (0,63 - 10-6)* = 6,3nm = da = 0,16 nm

Fazit

e Mit allen vorgestellten Konfigurationen lésst sich unter Verwendung des Mo-
nochromators der FEG und der neuen Elektronik das angestrebte Informati-
onslimit erreichen.

e Bis auf die letzte Variante ist die stabilere Elektronik fiir das Erreichen des
spezifizierten Infolimits unbedingt erforderlich.
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e Durch die grofte chromatische Aberration ist die Energiebreite der Quelle ent-
scheidend fiir die erreichbare Auflosung.
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Anhang B

Die relativistische
Elektronenwellenlange

TEMSs arbeiten bei Beschleunigungsspannungen von etwa 80-1200kV, was die Be-
riicksichtigung von relativistischen Effekten bei der Berechnung der de Broglie-Wellen-
lange erforderlich macht. Die Gesamtenergie des relativistischen Elektrons ist gege-
ben durch Ruheenergie und kinetische Energie 7"

E, =mc* =mo? +T (B.1)

wobei my die Ruhemasse des Elektrons und ¢ die Lichtgeschwindigkeit ist. Wird das
Elektron durch ein elektrisches Feld £ beschleunigt, erhélt es die potentielle Energie
eU, die vollstandig in kinetische Energie umgewandelt wird, wenn es das elektrische
Feld verlasst:

eU = (m — myg) ¢ (B.2)

Die Massenzunahme mit wachsender Geschwindigkeit ergibt sich wie folgt:

mo
o 1—v2/c? (B-3)
Zusammen mit [B.2] erhilt man:
elU
y=1+ s=1+w (B.4)
moc

Aus der Definition von vy lisst sich die Geschwindigkeit des Elektrons herleiten:

\/7 —V/( 1+w)? (B.5)

Fiir den Impuls folgt daraus:

(B.6)

U
p=mv=my(l+w)v=meevV2w+w?= \/2m06U [1—1— ‘ }

2mc?
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was mit der de Broglie-Beziehung zur Wellenldnge fiihrt:

h h
p=lk=<= A= (B.7)

A U
2moel [1 + 2;062]

Es erweist sich als giinstig, ein relativistisches korrigiertes Beschleunigungspotential
® einzufiihren, da sich dadurch bei der Beschreibung der Bewegung der Elektronen
die nichtrelativistischen Bewegungsgleichungen verwenden lassen:

(&

&)EU<1+ U) =U +eU? (B.8)

2mc?
Dabei ist € = 0,97845- 10~ V', In Tabelle Bl sind fiir die wichtigsten Beschleuni-
gungsspannungen, die zugehorigen Wellenldngen, die Wellenzahl und das relativis-
tisch korrigierte Beschleunigungspotential angegeben.

Tabelle B.1: Relativistisches Beschleunigungspotential qB} Wellenlinge A, Wellenzahl Ky,
Massenverhdltnis v und Wechselwirkungskonstante o fiir verschiedene Beschleunigungs-
spannungen Up.

| U V]| @V] [ Apm] | Konm™] | y=m/m¢ | B=v/c| o[V 'nm ]|

100 109 784 | 3,701 270,165 1,196 0,548 0,009 244
120 134 090 | 3,349 298,577 1,235 0,587 0,008 638
200 239 139 | 2,508 398,734 1,391 0,695 0,007 288
300 388 062 | 1,969 507,937 1,587 0,777 0,006 526
400 556 556 | 1,644 608,293 1,783 0,828 0,006 121




Abkiirzungs- und Symbolverzeichnis

Liste der verwendeten Abkiirzungen

ACTF ............. Amplitude Contrast Transfer Function

ADL............... Adaptionslinse

BEM............... Boundary Element Method

BPP............... Boersch Phase Plate

CCD............... Charge-Coupled Device

CFEG ............. Cold Field Emission Gun

CTEM............. Conventional Transmission Electron Microscopy

CTF............... Contrast Transfer Function

DIC................ Differential Interference Contrast

DML............... Diffraction Magnification Lens

DMU .............. Diffraction Magnification Unit

DPC............... Differential Phase Contrast

DTEM............. Difference-Contrast Electron Microscope

EFTEM............ Energy-Filtered Transmission Electron Microscopy

EWF ... Exit Wave Function

FDM............... Finite Difference Method

FEG............... Field Emission Gun

FEM............... Finite Element Method

FOFEM............ First-Order Finite Element Method

FWHM ............ Full Width at Half Maximum

HFEG ............. Heated Field Emission Gun

HPC............... Hilbert Phase Contrast

HRTEM ........... High-Resolution Transmission Electron Microscopy

IGP................ [onengetterpumpe

NA ... numerische Apertur

OBE............... Objektebene

OAM .............. One-Angstrom Microscope

PACEM............ Phase Contrast Aberration Corrected Electron Microsco-
pe

PCTF.............. Phase Contrast Transfer Function

POA............... Phase Object Approximation

19] 0 PP Peak-to-Peak
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PPE............... Phasenplattenebene
PSF................ Point Spread Function
RMS............... Root Mean Square
SNR............... Signal-to-Noise Ratio
SAE ............... Selected Area Ebene
SE ... Sekundérelektronen
TEAM............. Transmission Electron Aberration-corrected Microscope
TEM............... Transmission Electron Microscope
TLmn.............. Transferlinsen im Korrektor
UHV............... Ultrahochvakuum, Driicke von p<10~" mbar
WPO .............. Weak-Phase Object
WPOA............. Weak-Phase Object Approximation
YAG............... Yttrium Aluminium Granat

Liste der verwendeten Symbole

Qe Beleuchtungshalbwinkel

Boffe e, effektiver Richtstrahlwert

B axialer Richtstrahlwert

AE ... volle Halbwertsbreite der Startenergieverteilung

) Energieabweichung des Elektronenstrahls

JAN) S N Scherzer-Fokus

Afp oo Lichte-Fokus

JAV 15T Instabilitit des Objektivlinsenstroms

JAN U/ Instabilitdt der Hochspannung

Ao defocus spread

JANT, S S Phasenschiebung durch eine Phasenplatte

S relativistisch korrigiertes Beschleunigungspotential

A Wellenlange

Npel oo ool inelastische mittlere freie Wegléange

F o Fourier-Transformation

Yo (r) oo, einfallende Welle/ungestreuter Wellenanteil der Austritts-
welle

o (1) oo Bildwellenfunktion

e (7)o, Austrittswellenfunktion

Yo (7)o, Objektwellenfunktion

Vs (1) oo gestreuter Anteil der Elektronen

0. Aperturhalbwinkel des Objektivs

ANf oo Defokussierung

ANfeooiiiiiiiiii. chromatische Defokussierung

E0 e Dielektrizitatskonstante des Vakuums

O(r) o Phase der Wellenfunktion

koo Wellenvektor
N Ortsraumvektor
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Ak)ooooiii Aperturfunktion

a(r) . cooooiiiii. Amplitude der Wellenfunktion

Ag oo lineare Phasenschiebung
Ao zweizahliger Astigmatismus

Ao o dreizéhliger Astigmatismus

Az oo vierzéhliger Astigmatismus
b Bildweite

B(k)..oooooooo. Aberrationsfunktion
By axiale Koma

By axialer Sternfehler
Co Kontrast

Coeee Lichtgeschwindigkeit
Croon Defokus

Cs oo Offnungsfehler dritter Ordnung
Coviiiiii Farbfehler erster Ordnung und ersten Grades
Ayl Raumwinkelelement

gap -+ oo Polschuhspalt

Qigo e oeeeee Dicke der Eisschicht

Ainfo v o, Informationslimit

ypoooooii Punktauflésung, Scherzerauflosung

dA ... ... Flachenelement

€ Elementarladung des Elektrons
Ek)ocoooooo. Dampfungsfunktion

Ey. oo Kinetische Energie der Elektronen
Ey(k) oo, Enveloppe der Quelle, raumliche Kohérenz
IIN chromatische Enveloppe, zeitliche Kohérenz
Eg(k). ..o, Detektorenveloppe

Eg(k) ..ot Enveloppe der Probendrift
Ey(k).coooooiil. Enveloppe der Probenvibration

15717 Brennweite der ersten Beugungslinse
Soffeoeooo . effektive Brennweite

JObj oo Brennweite des Objektivs
frooo relativistischer Korrekturfaktor

[/ Gegenstandsweite

I(r) . oo, Bildintensitat

Ty, ungefilterte Gesamtintensitit

Iovj .ol Objektivlinsenstrom

Ly oo Intensitat im zero-loss peak

Jo(z) .o Besselfunktion nullter Ordnung

Ji(z) oo Besselfunktion erster Ordnung
koo Raumfrequenz, Absolutbetrag des Wellenvektors
Kewt—on « v vveeeeennnn Abschneidefrequenz
M. Lateralvergréfterung

Mpig.o oo Vergrofkerung der hinteren Brennebene

Maes ..o Gesamtvergrofierung
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Mpip oo Vergroferung durch das zweite Projektiv
Mpy. ..ot Vergrokerung durch das erste Projektiv
Msa oovoviii i Zwischenbildvergrofserung in der SA-Ebene
My .o Angularvergroferung
(22 P, Ruhemasse des Elektrons
Mo Brechungsindex
Do kanonischer Impuls
T hore -+« v v v Bohrungsradius des Polschuhs
(T innerer /&duferer Radius der Ringelektrode
So (k) oot Objektspektrum, Fourier-Transformierte der Objektwelle
Toxp covveneeneennn. Belichtungszeit
Uy ool Beschleunigungsspannung
gy +vvveeiann Axiale Fundamentalbahn
Ui, Feldbahn
Vi mittleres inneres Potential
W Wave Aberration Function
Lo Ordnungszahl
2O e z-Koordinate des Gegenstands
ZBPP - oo Phasenplattenebene

i z-Koordinate des Bildes
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