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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 | know that there are
theorems which prove that it is impossible, with axially syne-
trical stationary eld lenses, to produce an f-value any bggr
than so and so; and therefore the resolving power at the pre-
sent time is at its theoretical maximum. But in every theorem
there are assumptions. Why must the eld be symmetrical?
| put this out as a challenge: Is there no 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 durdnoll und Ruska 1931
an der Technischen Hochschule Berlin wurden die einzelnenrdponenten wesentlich
verbessert und die Einsatzgebiete dieser Gerategattungadt erweitert. Nicht nur
die Untersuchung von Werksto en auf atomarer Ebene stellt tichau 6sende Trans-
missionselektronenmikroskope (TEMs) vor standig wachseé® Herausforderungen,
sondern auch die Untersuchung von Strukturen biologischlexanter Makromolekiile.
Diese als schwache Phasenobjektedak-phase objectsVPO) bezeichneten Proben
bestehen hauptsachlich aus Elementen mit niedriger Ordngazahl (C, O, N, H, P,
S). Sie interagieren mit der Elektronenwelle nicht durch ee Anderung der Amplitu-
de, sondern durch Einbringen von Phasenvariationen, wekhn der konventionellen
Hellfeldabbildung (bright eld) nur einen geringen Kontrast hervorrufen. Um aus-
reichend Kontrast zu erhalten, werden die Proben hau g mit &wermetallsalzen
kontrastiert (staining). Diese dringen in HohlrAume des Objektes ein und ersetzen
das Wasser. Trotz der damit moglichen starken Streuabsoiptskontraste wird so
nicht die ursprungliche organische Struktur sichtbar gendht, sondern lediglich die
umgebende Matrix aus Schwermetallatomen. Die Kontrastieng fuhrt zu Artefak-
ten und Einschrankungen in der Au 6sung. Um diese zu vermead, wird seit tiber
40 Jahren angestrebt, die in der Lichtmikroskopie wohlbekate Technik der Pha-
senkontrastabbildung nach Zernikd [Zer35] in die Elektr@mmikroskopie zu Ubertra-
gen. Der vielversprechendste Ansatz stellt dabei die 194@rnvBoersch vorgestellte
elektrostatische Phasenplatte dar[[Boe47]. Hier wird in dehinteren Brennebene
der Objektivlinse der ungebeugte Zentralstrahl relativ zawlen gebeugten Elektronen
Uber das Feld einer elektrostatischen (Einzel-)Linse gésden. Die Fortschritte in
der Beherrschung von Mikrostrukturierungsprozessen hamelie Realisierung einer
solchenBoersch-Phasenplatteunehmend in den Fokus der aktuellen Forschung ge-
rickt. Ein Problem bleibt die Befestigung der zentralen Elktrode Uber Haltestege,
die zu Abschattungen fihren und damit zu einem ungewolltemformationsverlust
im Beugungsbild. Die 1996 von Matsumoto und Tonomura [Mat9&orgestellte Vari-
ante benutzt zwei gegenlberliegende Trager. Eine Weitetetcklung stellt das Kon-
zept nach Majorovits und Schroder|[MajO7] dar, das mit dreim 120° versetzten
Haltestegen arbeitet. Die erfolgreiche Umsetzung diesesrieptes durch Schultheiy
[Sch06] hat gezeigt, dass das Prinzip der schwachen Einmsk funktioniert und
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

eine Phasenschiebung der nullten Beugungsordnung relaiu den gebeugten Elek-
tronen um 90° moglich ist. Dabei erlaubt die besondere Anardng der Haltestege
zwar durch Ausnutzung der Friedelsymmetrie eine Rekonstktion der verloren ge-
gangenen Information im Bereich der Stege. Der Beschnitt dih die Ausdehnung
der zentralen Ringelektrode ist aber weiterhin vorhandennd stellt ein grundséatzli-
ches Problem aller Ausfuihrungsformen dar. Der Verlust nieder Raumfrequenzen
unterhalb von ca. 1/(5,2nm) ist fur bestimmte Anwendungenwie der Elektronen-
kristallographie tolerabel, stellt aber bei biologischefRragestellungen und aktuellen
Techniken wie der Elektronentomographie bzw. Kryo-Elekttnentomographie €ryo
electron tomography CET) ein ernsthaftes Problem dar.

Ein zweites Problem, welches in Verbindung mit der Abbildug von Phasenob-
jekten auftritt, ist die Verzerrung der Wellenfront durch die unvermeidlichen Aber-
rationen der im TEM verwendeten magnetischen Rundlinsenngbesondere disphé-
rische Aberration stellt einen limitierenden Faktor dar, da sie eine zuséatzhe Pha-
senschiebung bewirkt, die vom Streuwinkel und der Raumfregnz abh&ngig ist. Die
Kontrastiibertragung wird beschrieben durch eine sinusfigige Ubertragungsfunkti-
on (phase contrast transfer function PCTF), die bei hohen Raumfrequenzen stark
oszilliert und so zu Ubertragungsliicken und Kontrastumkehfihrt. Es sind daher
im TEM mehrere Aufnahmen mit unterschiedlichen Defokusween erforderlich, um
samtliche Objektinformation zu erhalten. Dies erhdht dierforderliche Elektronendo-
sis bzw. fuhrt bei emp ndlichen biologischen Proben zu eine schlechten Signal zu
Rauschverhéltnis ignal-to-noise ratiq SNR) im Einzelbild, was die Rekonstruktion
erschwert. Durch die mittlerweile kommerziell verfigbare Cs-Korrektoren, wie sie
von Haider [Hai98] entwickelt wurden, kann das oszillatasche Verhalten vermieden
werden, d.h. die Ubertragung aller Raumfrequenzen mit maxialem Kontrast bis
zur Au 6sungsgrenze wird ermoglicht.

Die Vorteile der Kombination einesCs-korrigierten TEMs mit einer elektrostati-
schen Phasenplatte sind sofort ersichtlich: Die hochau éade, aberrationsfreie Ab-
bildung von biologischen Proben mit optimalem Kontrastfir alle Raumfrequenzen
ohne Defokussierungvird erst damit moglich. Der Kontrast ist durch den Einsatz
der Phasenplatte und der daraus resultierenden kosinusfigen PCTF auch bei
niedrigen Raumfrequenzen sehr hoch. Zu hohen Raumfrequemzhin wird durch
den Cs-Korrektor die starke Oszillation und die damit verbundene&lontrastumkehr
vermieden und damit die Punktau 6sungsgrenze bis an das lvimationslimit her-
angebracht. Die Notwendigkeit der Aufnahme von Defokussen entféllt. Es gentgt
eine einzige Aufnahme, um samtliche Information Uber das @kt zu erhalten.

Da der Miniaturisierung der Phasenplatten aus Stabilitatgrinden Grenzen ge-
setzt sind, kann die Abschattung nur durch eine Vergréyerugnder hinteren Brenne-
bene minimiert werden. Diese fuhrt bei Vergroyerung des Bgungsbildes um den
Faktor funf und einem Elektrodendurchmesser von 2,6 um zunar Erweiterung der
Ubertragenen Strukturgréyen von 5,2nm auf 261l Um dem Problem der Ab-
schattung durch die Haltestege und der zentralen Elektrodeu begegnen, wird in
der vorliegenden Dissertation das Konzept fur ein Transfgystem vorgestellt. Es
erma@glicht zum einen die vollstandige Trennung zwischen @@ktebene und Phasen-

LFiir ein 200KV-TEM mit einer Objektivbrennweite von f =3 mm



plattenebene und zum anderen kann die hintere Brennebenenehgroyen Ein uss
auf Cg vergroyert werden. Der so gewonnene Bauraum im Objektiv karfir die
Optimierung der fur den Kryo-Betrieb notwendigen Objektraimkihlung genutzt
werden. Die Realisierung eines mit Phasenplatte und Vergrérungseinheit ausge-
statteten Cs-korrigierten TEMs wurde im Rahmen des Projektes PACEM ghase
contrast aberration corrected electron microscopan Angri genommen und bildete
die Grundlage fur diese Dissertation. Das Projekt wurde im &men der von der
DFG geforderten Exzellenzinitiative unter Kooperation zwschen der Firma Carl
Zeiss NTS (Oberkochen), der Firma CEOS (Heidelberg) und dektPI fir Biophysik
(Frankfurt a. M.) durchgefiihrt. Das Ziel war es, moglichst deale Arbeitsbedingun-
gen fur die bereits entwickelte und erprobte elektrostatthe Boersch-Phasenplatte
hinsichtlich Kontaminationsfreiheit und Minimierung der Ein Gsse von Ab-
errationen zu scha en. Die Dissertation ist in die folgendeKapitel gegliedert:

Kapitel 2] enthalt einen Uberblick tiber die historische Enticklung der Phasenkon-
trastmikroskopie.

In Kapitel Blwird zunachst auf die Bildentstehung im TEM sowe die unterschiedli-
chen Kontrastmechanismen eingegangen.

Kapitel @] beschreibt eingehend die Bildentstehung im HRTEMei der Abbildung
schwacher Phasenobjekte sowie die theoretische Behandjuter fehlerbehafteten
Abbildung.

Das Kapitel [§ befasst sich mit der Darstellung der axialen hsenfehler im Fou-
rierraum Uber die Wellenaberrationsfunktion und die zul&sgen Fehlergrenzen zum
Erreichen einer bestimmten Au 6sung.

In Kapitel Blwerden die unterschiedlichen Konzepte fur elédonenoptische Phasen-
platten mit ihren spezi schen Vor- und Nachteilen vorgesti.

Das Kapitel [@ gibt eine Ubersicht tiber die Komponenten, didif die Realisierung
des korrigierten Phasenkontrast-TEMs verwendet werden dnbefasst sich mit der
technischen Umsetzung der Vergrdoyerungseinheit sowieahintegration im Gerat.

Kapitel 8 behandelt die verwendete Simulationssoftware dndie hiermit durchge-
fuhrten Berechnungen und Optimierungen fir das Gesamtsysh bestehend aus
Objektiv, Cs-Korrektor und Vergréyerungseinheit.

In Kapitel Bl werden die experimentellen Ergebnisse praséatt, die einerseits die
prinzipielle Funktionsttichtigkeit der neuen Vergroyerugseinheit zeigen, anderer-
seits auch erste applikative Resultate mit der Phasenpladt
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Kapitel 2

Motivation

Ausgehend von Di raktionsexperimenten entwickelte ErnstAbbe 1873 [[Abb73] ei-
ne grundlegende Theorie zum Versténdnis der Bildentstehgnm Lichtmikroskop
und begrindete den wissenschaftlichen Mikroskopbau. Erigee auf der Grundlage
der Wellenoptik, dass im idealen aberrationsfreien Mikréep bei inkoharenter Be-
leuchtung die laterale Au 6sung durch die Beugung begrenztird und gegeben ist
durch:

d 06

nsin (2.1)
Dabei ist d der kleinste Abstand zweier Punkte, der notwendig ist, darhidiese
als separate Einheiten erkannt werden kdnnen, die Wellenldnge des verwendeten
Lichts, n der Brechungsindex des Mediums zwischen Objekt und Objektind der
halbe Aperturwinkel des Objektivs. Je gréyer also diaumerische Aperturn sin
ist, desto besser wird die Au 6sung 1d.

Bereits in frihen Arbeiten kam Abbe zu der Erkenntnis, dass Mroskopobjektive
nur mithilfe neuer Glassorten zur vollen Leistungsfahigliegebracht werden kénnen.
Daher holte er 1882 den Glaschemiker Otto Schott nach Jenait\Meiner Unterstit-
zung gelang 1886 die Einfihrung der apochromatischen LinsfAbb86], mit denen
neben der Korrektur des O nungsfehlers auch der Farbfehléer den gesamten Be-
reich des sichtbaren Lichts sehr gut kompensiert werden kate. Durch Verwendung
von Ol-Immersion war es mdglich, die theoretische Au 6susgrenze, die etwas unter
der Lichtwellenl&nge liegt, zu erreichen. Eine weitere Sgeerung durch Verwendung
noch kurzerer Wellenlangen im UV-Bereich liey sich mangedgeigneter Materialien,
die einen ausreichend hohen Brechungsindex bieten, nicteévieerkstelligen. Erst als
Louis de Broglie 1924 in seiner DissertatioRecherches sur la théorie des Quanta
[Bro25] zeigen konnte, dass der Welle-Teilchen-Dualismuder zu dieser Zeit nur
fur Photonen bekannt war, auch auf geladenen Teilchen wie sl&lektron anwend-
bar ist und diese wie Materiewellen behandelt werden kénneargaben sich neue
Ansétze. Bel einer Beschleunigungsspannung von 100kV tielle Wellenlange der
Elektronen bereits im Bereich von Picometern. Drei Jahre per beschrieb Busch
[Bus27], dass das Magnetfeld einer Spule auf ein Elektrobéndel wie eine Linse
mit einer de nierten Brennweite wirkt. Die Brennweite dieger magnetischen Elektro-
nenlinse lasst sich dabei mittels des Spulenstroms kontiedich verandern. Aus der
von Busch gefundenen Formel fur die Brennweite des Magnéties war ersichtlich,

5



6 KAPITEL 2. MOTIVATION

dass man eine gewunschte Brennweite mit um so weniger Amp&véndungen errei-
chen kann, je mehr das Spulenfeld auf einen kurzen Bereichr dehse beschrankt
wird, da sich dann das Feldmaximum erhoht. Darauf aufbauentckalisierte Ruska
[Rus34] zusammen mit dem Doktoranden v. Borries eine optierte Losung, die
heute in allen magnetischen Elektronenmikroskopen verweggte Polschuhlinse. Ih-
re Quali zierung war Thema von Ruskas Promotion, die 1933 geschlossen wurde.
Mit dem vorgestellten Konzept konnten Brennweiten von 3 mm & einer Beschleuni-
gungsspannung von 75KV erreicht werden. Die Au 6sung betg50 nm und Ubertraf
damit die besten lichtoptischen Mikroskope dieser Zeit.

In der 1936 verd entlichten Zusammenfassung Uber die Koik&ur von Aber-
rationen von magnetischen Linsen stellte Scherzér [Sch3ékt, dass die Koe zi-
enten fur O nungsfehler und Farbfehler in beliebigen Anordungen elektro- bzw.
magnetastatischer, raumladungsfreier rotationssymmetrischer Linsen stets positiv
de nit sind ( Scherzertheorem Die Au 6sungsgrenze ist daher im TEM durch Farb-
und O nungsfehler limitiert und nicht, wie in der Lichtopti k, nur durch die Beu-
gung. Dadurch ist die Punktau dsungsgrenze in konventiotien Elektronenmikro-
skopen aufd = 100 begrenzt, d.h. zwei Groyenordnungen kleiner als die rezgpr
ke Elektronenwellenlange. Die einzige Moglichkeit, um deach zu einer besseren
Au 6sung zu gelangen, bestand zunéchst in der Erhdhung dereBchleunigungs-
spannung und damit in der Verkleinerung der Wellenlange. Bs fuhrte zur Ent-
wicklung von Hochspannungs-TEMs High-voltageTEMs, HVTEMSs) mit Beschleu-
nigungsspannungen oberhalb 100KkV. Die ersten Aufnahmenilde2 MeV wurden
1960 von Dupouy ver6 entlicht. Weitere Projekte in Cambridye und Japan folgten
nur wenige Jahre spater. 1989 wurde auf der Dreilandertagyim Salzburg das ARM
(atomic-resolution microscopg vorgestellt, dass mit einer Beschleunigungsspannung
von 1,25 MeV eine Punktau 6sung von 1A erreicht. Da die Schwe fiir Strahlschéa-
digung (knock-on threshold bei vielen Materialien im Bereich von 200 bis 400 kV
liegt, lassen sich Hochstspannungsmikroskope mit Enengibis zu 1 MeV nur bei
sehr widerstandsfahigen, anorganischen Proben einsetzBei biologischen Proben
ist unabhangig von der Beschleunigungsspannung nur ein@diige Elektronendosis
zulassig, da es durch Elektronenanregung zu Zerstérung detomaren Bindungen
kommt.

Da die Erh6hung der Beschleunigungsspannung zur Verbesseg der Au 6sung
also nur fur einen kleinen Teil der Proben von Nutzen ist, msge ein Weg gefunden
werden, spharische und chromatische Aberration zu redue®. Bereits 1947 schlug
Scherzer [[Sch47] vor, mittels einer Kombination aus elekimagnetischen Quadru-
polen und Oktupolen negative Farb- und O nungsfehler zu esugen. Dieser An-
satz konnte zwar in Versuchen experimentell bestatigt weeth. Eine nachweisbare
Verbesserung der Au dsung scheiterte jedoch lange Zeit arm Anforderungen hin-
sichtlich der Stabilitdt der elektrischen Versorgungen, & Prazision des Aufbaus
und nicht zuletzt an der aufwendigen manuellen Justage deseftes und Korrek-
tors [Hel82]. Im Jahre 1990 beschrieb Rose einen Hexapolréktor [Ros90], der
aus einem symmetrisch aufgebauten System aus zwei RundéindDubletts und zwei
elektromagnetischen Hexapolen besteht. Die praktische Wetzung des Konzeptes
gelang 1998 der Gruppe um Haider [Hai98] am Europaischen Mikiologischen Insti-



Abbildung 2.1:  Links: die mitotische Zellteilung (K. Michel, Carl Zeiss, 1943). Mit-

te: Anordnung der Ringblende unterhalb des Objektivs und slé°hasenrings im Objektiv
(Werkfoto: Carl Zeiss). Rechts: Der Strahlengang im Phaséwntrastmikroskop. 1=Ring-

blende, 2=Kondensor, 3=Praparat, 4=0bjektiv, 5=Phasenphtte, 6=Brennebene des Ob-
jektivs. Der Wellencharakter des Lichts ist durch die Abfge heller und dunkler Bereiche
angedeutet (Werkfoto: Carl Zeiss).

tutin Heidelberdﬂ. Mit diesem Korrektor konnte erstmalig die Punktau dsung énes
kommerziellen TEMs von 2,6 A auf 1,2 A verbessert werden. Eavzeitgleich wurden
Ergebnisse mit zwei weiteren Verfahren zur Korrektur von Aérration in Linsen des
Beleuchtungssystems [Kri97] und dem Einsatz von SpiegeRgm97] publiziert.

Der Korrektor von Haider et al. nutzt die computergestitzteAuswertung von
Kippserien und den daraus erhaltenen Di raktogramm-Tablaus, wie sie von Zemlin
[Zem78] eingefiihrt wurde. Damit lasst sich eine prazise Memg und Korrektur der
Aberrationen bis zur dritten Ordnung realisieren. Nach Sdarzer ist die erreichbare
Punktau 6sung beim Phasenkontrast durch den O nungsfehleder Objektivlinse be-
stimmt. Bei Verwendung eineCs-Korrektors lasst sich dieser variieren. Es limitiert
daher nur noch die Dampfung des Kontrastes bei hohen Raumireenzen, welche
durch die endliche zeitliche Koharenz der Elektronenquell(Energiebreite) und an-
dere inkoharente Instabilitaten verursacht wird.

Die Korrektur der chromatischen Aberration ist bei niedrign Beschleunigungs-
spannungen unerlasslich, da sie mit abnehmender Energiargt zunimmt, wahrend
die spharische Aberration konstant bleibt. Der Ein uss derchromatischen Aber-
ration auf die Dampfung bei hohen Raumfrequenzen erfordeentweder den Ein-
satz eines geeigneten Korrektors fi€s und C. (Kombination aus elektrischen und
magnetischen Quadrupolen) [Hai08a] oder eines Monochraora [Kah99]. Letzte-
rer reduziert die intrinsische Energiebreite eines typieen Schottky-Emitters mit
ZrO/W(100)-Quelle auf Werte von etwa 0,15 eV. Weiterhin misen die inelastisch
gestreuten Elektronen in der Probe bertcksichtigt werderDie Verwendung eines
abbildenden Energie lters erlaubt es, diese auszublendeshne Ein uss auf die Ab-
bildung der Elektronen ohne Energieverlust zu haben (zetoss Filterung). Der Kon-
trast der Abbildung lasst sich damit deutlich verbessern. Ayerdem erlaubt es ein

1Aus der Arbeitsgruppe entstand 1996 die Firma CEOS (Correced Electron Optical Systems)
mit Sitz in Heidelberg, die neben Abbildungs- und Beleuchtuingskorrektoren auch Monochromato-
ren und Feldemissionsquellen fur TEMs kommerziell vertreit.
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solches Filter, Energieverlustspektren zu bestimmen unéhe elementspezi sche Ab-
bildung des Objektes durchzuflhren. Derart ausgestatteferansmissionselektronen-
mikroskope gnergy- Itered TEM, EFTEM) sind damit in der Lage, neben der reinen
Objektstruktur auch Information tUber die chemische Beschanheit der Probe und
Bindungszustéande zu liefern.

2.1 Entwicklung der Phasenkontrastmikroskopie

Wahrend Abbe sich bei seinen Untersuchungen auf absorbiede Objekte beschrank-
te, untersuchte der holl&andische Physiker Frits Zernike diBildentstehung bei nahezu
transparenten Objekten, die die ebene Lichtwelle nicht inet Amplitude, sondern
in erster Linie in der der Phasenlage beein ussen: den Phasdjekten. Die Verwen-
dung der Phasenkontrast-Mikroskopie in der Lichtoptik zurAbbildung biologischer
Praparate, die keinen oder nur geringen Amplitudenkontrasrzeugen, ist weit ver-
breitet. Zernike konnte zeigen, dass bei kleiner Phaseniation der Gangunterschied
zwischen gebeugtem und ungebeugtem Licht4 betragt [Zer35]. Dieser bleibt bei
der konventionellen Hellfeldabbildung verborgen, da dasenschliche Auge nur auf
Intensitatsmodulationen reagiert. Dem Vorschlag von Zerke folgend wird in der
Pupillenebene des Kondensors eine Ringblende angeordned un der austrittseiti-
gen Brennebene des Objektivs eine Phasenplatte angebra@htAbb. [2.1). Letztere
pragt dem Nullstrahl, d.h. dem ungebeugten Licht, eine Phasschiebung auf, die
sich um /2 ( =4) von den hdéheren Beugungsordnungen unterscheidet. Die Ge-
samtverschiebung betragt damit insgesamt/2, sodass es zwischen gebeugtem und
nicht gebeugtem Strahl zu einer destruktiven Interferenzdmmt und der Kontrast
im entstehenden Bild maximal wird. Man spricht vonpositivem Phasenkontrast, da
das Objekt dunkel gegenuber einem hellen Untergrund ersaiite Be nden sich ge-
beugter und ungebeugter Strahl nach der Phasenplatte in Pea zueinander, spricht
man von negativem Phasenkontrast. Man erhalt dann helle Objektstrukturen ati
einem dunklen Hintergrund. Mit diesem Verfahren konnte Zaike 1935 erstmals
Phasenmodulationen in Amplitudenanderungen umwandeln. iMden Erkenntnissen
wurde 1936 zusammen mit Carl Zeiss Jena der erste Prototymes Phasenkontrast-
Mikroskops entwickelt. Damit war es mdglich, Prozesse lehder Zellstrukturen zu
untersuchen. Die ersten anwendungsbezogenen Arbeitenstabhden Ende der drei-
yiger und Anfang der vierziger Jahre in Jena durch Kohler, Las und Michel. Michel
setzte das Verfahren zuerst flr die Beobachtung von Chronween lebender Zellen
ein. 1941 gelang es ihm, Kernteilungsvorgange bei der Zeiliing in einem Zeitraf-
fer Im festzuhalten. Der Film mit dem Titel Die Reifeteilu ng (Meiose) bei der Sper-
matogenese der Schnarrheuschrecke (Psophus stridulus wurde 1958 im Institut
fur den Wissenschaftlichen Film in Gottingen verd entlich. In der medizinischen
Forschung gewann das Phasenkontrastverfahren zunehmemdBedeutung. Gerade
im Bereich der Zytologie und Hamatologie, der Bakteriologiund der Parasitologie
pro tierte man von der Mdglichkeit, ungeféarbte, lebende Ofekte untersuchen zu
konnen. Die mit dem Phasenkontrast erzielten Fortschritten Biologie und Medi-
zin waren von so groyer Bedeutung, dass Zernike 1953 der Npbas fur Physik
verliehen wurde.
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Der Di erential-Interferenzkontrast ( di erential interference contrast, DIC), der
Ende der 60er Jahre durch Nomarski eingeftihrt wurde, ergdezdas Phasenkontrast-
verfahren bei dickeren Proben (>5um). Es handelt sich um eimterferometrisches
Verfahren, bei dem die optische Dichte der Probe durch Intearenz zweier polari-
sierter Wellen, die unterschiedliche optische WeglangeRrpdukt aus Brechungsin-
dex und geometrischer Weglange) zuriickgelegt haben, sluht gemacht wird. Zwel
Wollaston-Prismen, die sich auf gegentuberliegen-
den Seiten der Probe be nden, bilden die zentra-
len Elemente (vgl. Abbildung[2Z.2). Jedes dieser
Prismen besteht aus zwei verkitteten Kalkspat-
teilen. Das einfallende, unpolarisierte Licht wird
zunachst durch den eingangsseitigen Polarisator
linear im 45°-Winkel polarisiert. An der Kitt &-
che des ersten Prismas wird es dann in zwei la-
teral versetzte, senkrecht zueinander polarisierte
Teilwellen aufgespaltet (ordentlicher und auyer-
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 Abhangigkeit der Dicke
und den Brechungseigenschaften des Praparates
in ihrer Phase verschoben. Nach dem Durchgang
durch die Probe werden die beiden Teilwellen — o Polarisator (45°)
uber das zweite Prisma wieder zusammengefuhrt.

Um die beiden Teilstrahlen interferieren zu las-

sen, durchlaufen sie noch den Analysator. DiChteAbbiIdung 2.2:  Strahlengang beim
unterschiede im Objekt, die zu Phasenunterschiep; grential-Interferenzkontrast

den fahren, werden hier reliefartig dargestelltpic) nach Nomarski. Punkte und
Das Bild ist dabei nicht isotrop, d.h. die Pha- Striche symbolisieren die Polarisa-
senschiebung innerhalb der Probe wird nur intionsrichtung fiir den ordentlichen
einer Richtung detektiert, welche durch die Ori-und auyerordentlichen Teilstrahl
entierung der Wollaston-Prismen festgelegt wird (Werkfoto: Carl Zeiss).

Obwohl der Di erential-Interferenzkontrast als

Phasenkontrast-Verfahren bekannt ist, hat er doch in seinaurspriinglichen Form
mehrere Nachteile: 1) Die Ergebnisse sind qualitativer Nat, d.h. es besteht ein
nichtlinearer Zusammenhang zur optischen Wegléange, 2) dieeh ergebende Intensi-
tatsverteilung ist eine Mischung aus Amplituden- und Phasgradientenkontrast, 3)
fur viele Anwendung ist eine Abhangigkeit von der Phase undaht vom Gradienten
der Phase winschenswert.

Zwischenbild

Analysator (1369

Wiollastonprisma 2

Chjektiv

Ohijekt

Kandensor

|

Er1y,

Wallastonprisma 1
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2.2 Phasenkontrast im TEM

Wie in der Lichtmikroskopie gibt es auch in der Elektronennkiroskopie Proben,
die nur schwachen Amplitudenkontrast erzeugen. Insbesagr@ biologische Proben
beein ussen die Elektronenwelle priméar in der Phase. Der Ktrastanteil, der sich
aus einer Anderung der Wellenamplitude ergibt, liegt nur Heca. 7% [Toy88]. Ei-
ne Moglichkeit, um besseren Kontrast bei solchen Objektemu zrhalten, besteht in
der Ausnutzung der Phasenschiebung, die durch Defokus unghérische Aberration
der Objektivlinse hervorgerufen wird. Sie fuhrt zu einer katrastreichen Abbildung
im Hellfeld, die jedoch raumfrequenzabhéangig ist. Das Vatiren wurde 1949 von
Scherzer beschrieben [Sch49]. Er leitete einen optimalereiVfiir den Defokus ab,
den Scherzerfokus, um zusammen mit der fest vorgegebenerd groyen sphéri-
schen Aberration des Mikroskops die Wirkung eineg4-Plattchens zu erzielen. Die
Ubertragungseigenschaften des Mikroskops lassen sich imhiien der Naherung fir
schwache Objekte durch eine einzige Funktion charaktemsen: die Kontrastiber-
tragungsfunktion (contrast transfer function, CTF). Die koharente Kontrastibertra-
gungsfunktion, welche den Kontrast bei der Hellfeldabbilthg beschreibt, ist gegeben
durch:

CTF (k)=2(sin (k) Acos (k) (2.2)
Dabei ist

(|<):2—W(;k):E Cs k*+2 fk 2 (2.3)

die Phasenschiebung durch die Lins®y die Wellenaberrationsfunktion f der De-
fokus, k der Absolutbetrag des Wellenvektors (Raumfrequenz) un@s der spharische
Aberrationskoe zient. Der Parameter A gibt das Verhaltnis von phasenschiebendem
und absorbierendem Potential wieder. Da fur schwache Phasdjekte A 1 ist,
wird die fehlerbehaftete Abbildung im TEM durch eine sinugirmige, ortsfrequenz-
abhangige Kontrastubertragung beschrieben. Dadurch gehbei dem Scherzerschen
Verfahren niedrige Ortsfrequenzen (<1/5 nmt), die Information tber den Umriss
des Objekts beinhalten, grundsatzlich verloren. Zwar lass sich durch Defokusserien,
bei denen eine Probenstelle mit unterschiedlichen Defolaisstellungen abgebildet
wird, die Nachteile der oszillierenden Kontrastiibertragng umgehen[[Pen97]. Aber
gerade bei biologischen Proben ist die durch die Strahlschgung gegebene Ober-
grenze der Elektronendosis sehr niedrig, sodass das SignalRauschverhaltnis im
Einzelbild sehr klein ist und damit die Rekonstruktion ersawert wird. Die Mog-
lichkeit, auf die spharische Aberration der Objektivlinsemittels einesCs-Korrektors
Ein uss nehmen zu kdnnen, ist in erster Linie flr die Hochalwbsungsmikroskopie
relevant [Len04], bei der es um Raumfrequenzen oberhalb 1hrgeht. Erst durch
den Einsatz einer Phasenplatte, die in der hinteren Brennebe der Objektivlinse
platziert wird, kdbnnen die gestreuten und ungestreuten Ektronen um einen kon-
stanten Wert von ' pp = =2 relativ zueinander in der Phase geschoben werden.
Die daraus resultierende kosinusférmige Ubertragungsktion fiihrt dazu, dass sich
auch niedrige Ortsfrequenzen Ubertragen lassen und der nmaale Phasenkontrast in
einer einzigen Aufnahme ermdéglicht wird. Die Kontrasttibeéragungsfunktion lautet
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dann:
CTF(k)=2[ cos (k) Asin (k)] (2.4)

Der Ubergang zur Kosinusfunktion ermdglicht wegegos (0) = 1 maximalen Kon-
trast auch bei niedrigsten Raumfrequenzen und, im Gegengatum Verfahren nach
Scherzer, eine gleichbleibend hohe Kontrastibertragungich bei hohen Raumfre-
guenzen ohne Einbriche oder Kontrastumkehr.

Eine der ersten Publikationen, in denen elektronenoptisehPhasenplatten be-
schrieben werden, stammt von Boersch aus dem Jahr 1947 [Bdle&s werden zwei
grundlegende Verfahren genannt, mit denen sich eine Phaseniebung zwischen ge-
streuten und ungestreuten Elektronen erreichen lasst. Dierste Methode besteht
darin, eine diinne, amorphe Folie mit gleichmé&yiger Dicke dnzentrischer Bohrung
in die hintere Brennebene der Objektivlinse einzubringerAufgrund ihrer Analo-
gie zur Lichtmikroskopie wird diese Variante alZernike-Phasenplattebezeichnet.
Durch das positive innere Coulomb-Potential des verwendst Materials, welches
in der Groyenordnung von 10 bis 20 Volt liegt, kommt es zu einalickeabhangi-
gen Phasenschiebung des gestreuten Wellenanteils relativm ungestreuten Anteil,
der das Loch passiert. Der zweite Ansatz zur Generierung emPhasenschiebung
basiert auf einer schwachen elektrostatischen (Einzelijise, die im Zentrum einer
Blende angebracht ist. Hier wird der ungebeugte Zentralsthl relativ zu den gebeug-
ten Elektronen uber ein elektrostatisches Feld geschobebiese Variante wird als
Boersch-Phasenplattdezeichnet.

Seit 1960 gab es mehrere Versuche, durch elektronenopteséthasenplatten Ein-
uss auf die Wellenaberration zu nehmen. Hoppe und Langdr {61, Lan66] ent-
wickelten Zonenplatten, mit denen fur einen bestimmten Dekuswert nur Wellen-
anteile zugelassen werden, die zur konstruktiven Interfemz fihren. Experimentel-
le Schwierigkeiten ergaben sich durch Bildung von Kontamationsschichten und
der Notwendigkeit, den Defokus exakt an die Zonenplatte anpassen. Von Unwin
und Krakow wurde 1971 vorgeschlagen, die elektrostatiscRéasenschiebung unter
Anwendung eines dunnen, goldbeschichteten Drahtes voraimmen, der Uber eine
Blende gespannt wird [[Unw71| Kra75]. Durch das Feld wird digVellenaberration
bei kleinen Winkeln modi ziert und so die Kontrasttransfefunktion bei niedrigen
Raumfrequenzen optimiert. Der Umgang damit gestaltete $icjedoch so schwierig,
dass an eine praktische Nutzung nicht zu denken war. Dinn Iphasenplatten vom
Zernike-Typ wurden ebenfalls eingesetzt. Durch die Bildgnvon Kontaminations-
schichten, die zu Au adungen und anisotroper Phasenschighg fihren, eignet sich
die Zernike-Phasenplatte nicht fur einen dauerhaften Eiasz.

Im Gegensatz dazu haben sich die Boersch-Phasenplatten asniger anféllig
gegeniber der Belegung mit Kontamination erwiesen. Ein gereller Vorteil besteht
auch darin, dass die Phasenschiebung durch ein elektrissteeld generiert wird. Ei-
ne unerwinschte Streuung der Elektronen in der Phasenplatt ndet nicht statt.
Dadurch eignet sich die elektrostatische Phasenplatte audlr die Hochau 6sung
und es kann durch Anderung der angelegten Spannung die réat Phasenschie-
bung verandert werden. Es ist insbesondere auch méglich, Betrieb zwischen der
Hellfeldabbildung und dem Phasenkontrastmodus zu wechsellrotz der prinzipiel-
len Vorteile der Boersch-Phasenplatte wurden lange Zeit ike Experimente damit
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unternommen, da es unmoglich war, Strukturen in der Groyendnung des Beu-
gungsbildes herzustellen. Da eine Vergroyerung der zeména Elektrode zu einer Ab-
schattung der niedrigen und mittleren Raumfrequenzen fuhrwurde vorgeschlagen,
mit einer schwachen Objektivlinse zu arbeiten, deren grofgs Beugungsbild mit den
realisierbaren Elektrodenabmessungen korrespondiert §6]. Die hierfir notwen-
dige Vergroyerung des Polschuhabstands und damit der Bremeite der Linse zieht
aber unweigerlich eine Erhéhung des O nungsfehlerkoe zigen C nach sich, was
die erzielbare Gerateau 6sung reduziert. Die Fortschrit in der Beherrschung von
Mikrostrukturierungsprozessen haben die RealisierungdBoersch-Phasenplatte zu-
nehmend in den Fokus der aktuellen Forschung geriickt. Zusamn mit den kom-
merziell verfugbarenCs-Korrektoren ero net sich die Moglichkeit fur eine neue Ge-
rateklasse: korrigierte TEMs mit einer Phasenplatte nach &rsch, die die hochauf-
l6sende, aberrationsfreie Abbildung von biologischen Ryen mit optimalem Kon-
trast fur alle Raumfrequenzen ohne Defokussierung ermdaen. Die von Majorovits
und Schrdder[[Maj0Y] vorgeschlagene und von Schulth€eiy i8€] gefertigte Boersch-
Phasenplatte hat gezeigt, dass das Konzept der schwachemZsgllinse funktioniert
und eine Phasenschiebung der nullten Beugungsordnung telazu den gebeugten
Elektronen um 90° mdglich ist. Durch den Einsatz der Phaselgite &ndert die
Kontrastubertragungsfunktion ihre Charakteristik von snus- in kosinusférmig, was
die Ubertragung niedriger Raumfrequenzen ermdglicht. Zuohen Raumfrequenzen
hin wird durch den Cs-Korrektor die starke Oszillation und die damit verbundene
Kontrastumkehr vermieden und damit die Punktau 6sungsgreze bis an das Infor-
mationslimit herangebracht.



Kapitel 3

Grundlagen

3.1 Aufbau und Strahlengang im TEM

Der Aufbau und Abbildungsstrahlengang beim TEM ist in Abbidung[31 schema-
tisch dargestellt. Er entspricht im Wesentlichen dem des thtmikroskops. Die Elek-
tronenquelle bildet den Ausgangspunkt und stellt die fur d Beleuchtung der Probe
bendtigten Elektronen zur Verfiigung. Als Quellen wurden @prtnglich thermische
Emitter, wie Wolfram-Haarnadel und Lanthanhexaborid-(Ld8¢)Kathode verwendet.
Heutzutage werden Uberwiegend Feldemissionsquelleeld emission gun FEG) we-
gen ihres hoheren Richtstrahlwertes eingesetzt, der die Karenzeigenschaften des
Elektronenstrahls deutlich verbessert. Die aus der Quelleeigesetzten Elektronen
werden durch eine Hochspannung beschleunigt. Die Wahl desc¢hispannungswertes
richtet sich dabei nach der jeweiligen Anwendung. Fir biotpsche Proben liegt der
Wert im Bereich von 80 bis 120kV, fur materialwissenschaithe Untersuchungen
bei 200 bis 300 kV. Die Linsengruppe oberhalb der Probe bd#taus zwei oder drei
magnetischen Rundlinsen und wird al&ondensor bezeichnet. Er bildet zusammen
mit der Elektronenquelle dasBeleuchtungssystenmDie erste Linse (C1) erzeugt ein
verkleinertes Abbild des gun Cross-over und bestimmt die mimale Spotgrdye. Die
zweite, schwacher erregte Linse (C2) projiziert den Crosser in die Objektebe-
ne und beein usst zusammen mit der Kondensorblende (CA) desusgeleuchteten
Bereich auf der Probe. Es wird zwischen zwei Beleuchtungsdiainterschieden: 1)
paralleler Beleuchtungsstrahlengang fur die Erzeugungnes Schattenbildes (TEM)
2) fokussierter Strahl zur punktweisen Abbildung der Prob¢STEM).

Der Nachteil der in Abb.[3 dargestellten konventionelleBeleuchtung ist ei-
nerseits die Abhangigkeit zwischen Beleuchtungswinkel drBeleuchtungsfeld und
andererseits die mangelnde Homogenitat der Beleuchtungiebd lasst sich durch die
aus der Lichtoptik bekannte Kohler-Beleuchtungverbessern. Hierbei wird das Ka-
thodenbild in die vordere Brennebene der letzten Kondensimise (objective pre eld
lens) abgebildet und die Kondensorblende in die Praparateben®adurch lassen
sich Inhomogenitaten der Beleuchtung, die durch lokale Ssankungen des Emissi-
onsprozesses auf der Emitterober ache entstehen, wirkusygll unterdricken.

Beim Durchlaufen der Probe (S) erfahren die Elektronen elésche und inelas-
tische Wechselwirkungen und werden in Abh&ngigkeit der Ondingszahl und Dicke

13
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Abbildung 3.1: Schematischer Strahlengang im TEM. Dargestellt sind die dr flr die
Abbildung wesentlichen Komponenten: Beleuchtung, Objéktund Projektiv.

des Materials abgelenkt. In der hinteren Brennebene des @kjivs be ndet die
Kontrastblende (OA), mit der je nach Positionierung der fur Hellfeld- oder min-
kelfeldabbildung genutzte Teil der Beugungswelle des Olgje ausgewahlt werden
kann.

In der Bildebene (SA) des Objektivs entsteht ein reelles, c&0fach vergroyertes
Zwischenbild. Die Objektivlinse wird heute als Einfeld-Kadensor-Objektivlinse aus-
gefuhrt, bei der der Linsenpolschuh symmetrisch aufgebaist. In der Mitte be ndet
sich die Probe. Das Feld oberhalb der Probe wirkt dabei als Kdensor pre eld),
das unterhalb be ndliche Feld als Objekti@. Auf diese Weise lassen sich Brennwei-
ten und O nungsfehlerkoe zienten von <1 mm realisieren. Die Dicke des Praparates
ist dabei so gering, dass Absorption nur eine untergeordmeRolle spielt.

Das durch das Objektiv vergroyerte, reelle Zwischenbild vd Gber ein Projek-
tivsystem weiter vergroyert in die Endbildebene lbertrage Dort kann es mittels
CCD-Kamera detektiert oder direkt auf einem Leuchtschirm EC) betrachtet wer-
den. Durch Anderung der Erregung der Zwischenlinse (P1) kargewéahlt werden, ob
die Zwischenbildebene (SA) oder die hintere Brennebene débjektivs abgebildet

! Dies erfordert unmagnetische Probenhalter und Proben, darit es nicht zu einer Feldverzerrung
kommt. Fir die Abbildung von magnetischen Proben besteht de Moglichkeit mit sog. Lorentzlinsen
zu arbeiten, bei denen sich das Objekt im feldfreien Raum bendet.
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wird, in der das Beugungsbild des Praparates vorliegt (Beuggsmodus). Mittels ei-
ner in der Zwischenbildebene be ndlichen Gesichtsfeldlvide (selected area aperture
konnen im Zwischenbild Objektbereiche ausgewahlt werdeam sie im Beugungs-
strahlengang zu untersuchenHeinbereichsbeugung

3.2 Linsenfehler

Die im TEM verwendeten elektromagnetischen Linsen weiseneashr Pendant aus
der Lichtoptik Fehler auf, die bei der Abbildung zu einer Veidlschung der Phasen
der gestreuten Wellen fiihren. Die daraus resultierende Aeding der Wellenfunkti-
on durch eine Phasenmodulation wird im Rahmen der Wellenagtdurch die Aber-
rationen beschrieben. Diese lassen sich in zwei Kategorien einteilaxiale und au-
yeraxiale Aberrationen. Axiale Aberrationen hangen nur vo Aperturwinkel ab und
betre en gleichermayen axiale und auyeraxiale BildpunkteAuyeraxiale Aberratio-
nen wirken sich hingegen nur auf auyeraxiale Bildpunkte ausir die hochau 6sende
Abbildung sind primér die axialen Aberrationen relevant. h der Bildebene lassen
sich die Aberrationen durch dieAberrationskoe zienten beschreiben. Sie geben Auf-
schluss Uber die Phasenschiebung und werden in Kapitél 5 gafihrt. Hinsichtlich
der Abbildung im TEM ist die Objektivliinse der limitierende Faktor in Bezug auf
das erreichbare Au 6sungsvermégen. Da im Objektiv die aulttenden Aperturwin-
kel am groyten sind, ist sie die wichtigste Linse. Ihre Abeationen bestimmen may-
geblich die Au 6sung des Mikroskops. In den nachfolgendenrdjektivliinsen wird
die Apertur immer kleiner, jedoch nimmt der Abstand von der &hse zu, sodass hier
die Verzeichnung dominiert.

Bei einer rotationssymmetrischen Objektivlinse sind dispharische Aberration
Cs bzw. C;3 (O nungsfehler dritter Ordnung) und chromatische AberrationC, (Farb-
fehler erster Ordnung und ersten Grades) die dominierend&idfehler. Obwohl sich
diese beiden fundamentalen Aberrationen im Rahmen des veslbptischen Formalis-
mus im Fourierraum behandeln lassen, wird wegen der bessefmnschaulichkeit in
den folgenden Abschnitten die Beschreibung durch die geamsche Optik gewahlt.

3.2.1 Spharische Aberration und Defokus

Die spharische Aberration beschreibt den E ekt, dass die Bnnweite einer Linse flr
auyeraxiale Strahlen unterschiedlich zu der fir paraxial8trahlen ist. Alle magneti-
schen Linsen besitzen einen positiven Aberrationskoe ziten Cg, d. h. je groyer der
Startwinkel der Elektronen am ObjektpunktO gewahlt wird (s. Abb.[3:2), desto na-
her liegt der Brennpunkt bei der Linse. Dadurch schneiden ese Elektronenbahnen
die Gauysche Bildebend®, welche als Ebene flr paraxiale Abbildungsbedingungen
de niert ist, mit einem lateralen Versatz rq:

r« = Cs M (3.1)

Dabei ist Cs der Koe zient der spharischen Aberration, M =b/ g die Vergréyerung,
b die Bildweite und g die Gegenstandsweite. Der Objektpunk© wird demzufolge
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Linse

Abbildung 3.2:  Strahlengang einer Linse mit positiver spharischer Aberigon, die zu

einer starkeren Fokussierung der auyeraxialen Strahlen Fit. In der Ebene der kleinsten
Verwirrung (disk of least confusion) ist der Durchmesser de Fehlerscheibchens minimal.
Die Gauysche Bildebene B ist gegeben durch den Schnittpurddr paraxialen Strahlen.

in der Gauyschen Bildebene bei einem O nungswinkel als Scheibchen mit dem
Durchmesser

ds =2MCs 3 (3.2)

abgebildet. Das Bundel aller durch die Linse laufenden Stiken nimmt dabei in der
Ebene kleinster Verwirrung(disk of least confusioh einen minimalen Durchmesser
von

1
s;min = EMCS 3 (3.3)
an. Der Koe zient der sphéarischen Aberration liegt fir magretische Objektivlinsen
ublicherweise in der Groyenordnung von 0,5-4 mm. Bezogenfalie Objektebene

ergibt sich fur das Fehlerscheibchen ein Durchmesser von

1
d= =C, 3 (3.4)
2
Zwischen den Wellenfronten der realen Linse und der idealesiberrationsfreien
Linse besteht ein Gangunterschied s. Die daraus resultierende Phasenverschiebung
ist im Falle der spharischen Aberration gegeben durch:
2 4

(=2 sO)=2cy (3.5)

Durch Anderung des Linsenstroms kann die Lage der GauyschBitdebene der
magnetischen Linse verdndert werden. Die Defokussierunighft in der Beobach-
tungsebene zu einer Verschmierung des Bildpunktes und wadalog zur spharischen
Aberration tUber ein Fehlerscheibchen beschrieben. Die ader Defokussierung f
resultierende Phasenschiebung ist gegeben durch:

(3.6)

2 2
o(; f)= — fE
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Die Kombination aus3.5 und 3.6 fuihrt zur gesamten Phasensebung, die sich durch
Defokus und spharische Aberration ergibt:

2 4 2
;o f)= — Co—+ f— 3.7
(i 1) st s (3.7)
Das Vorzeichen fur den Defokus in Gleichuig=3.7 kann sowolusitiv als auch negativ
de niert werden. Beide Vorzeichenkonventionen sind in ddriteratur zu nden. Bei
der hier verwendeten De nition ist4 f > 0 gleichbedeutend mit einemUJberfokus
4 f < 0 entspricht einemUnterfokus. Der Halbwinkel in der Objektivlinse ist Uber
die Elektronenwellenl&dnge mit der Raumfrequenzk in der Bildebene verknupft:

S (3.8)

Die De nition von k ist dabei so gewahlt, dass der Kehrwert X/ direkt dem Abstand
d zweier Probendetails entspricht. Die Phasenschiebungaus GI.[3T I&asst sich damit
umformen als Funktion der Raumfrequenk:

= 2_ }Cs 4k4+1'

2 S 1A (3.9)

(k)
(k) = > Cs k*+2 fk 2 (3.10)

3.2.2 Chromatische Aberration

Die Brennweite einer Elektronenlinse hangt von der ElektreenenergieEq ab. Die
Lage der Gauyschen Bildebene variiert mit der relativen Emngieabweichung =

E=E, (s. Abb.[33). Analog zu der gewollten Defokussierungyf kommt es durch
die axiale chromatische Aberration zu einer zusatzlichemnerwinschten Defokus-
sierung4 f, welche sich schreiben lasst als:

4f.,=C. = CCE (3.11)
Eo

Der Vorfaktor C. ist der Koe zient der chromatischen Aberration. Da die Ener
gieabweichung E der Strahlelektronen durch den Emissionsprozess in der K-
nenquelle bestimmt wird, ist sie unabhangig von der kinetthen EnergieEy. Damit
nimmt der chromatische Fehler mit abnehmender Strahlenelgzu. Fur den Durch-
messer des Fehlerscheibchens in der Ebene der kleinstenasweung erhalt man mit
der vollen Halbwertsbreite E der Energieverteilung:

E
dc;min = CCE— (3.12)
0

Die chromatische Aberration fiihrt der O nungsfehler zu eier Phasenschiebung in
der hinteren Brennebene, die gegeben ist durch:

= fok? (3.13)
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Abbildung 3.3: Durch die Abhangigkeit der Brennweite der magnetischen Lge von der
mittleren Energie E der Elektronen, kommt es zu einer energieabhéangigen Defalsierung.
Der Durchmesser des Fehlerscheibchens in der Ebene der k#en Verwirrung ist gegeben
durch dc min -

Die axiale chromatische Aberration gehort zur Kategorie denkoharenten Bild-
fehler und reduziert, wie in Abschnitt[4.3.8 gezeigt wird, @s Informationslimit des
Gerates.

3.3 Kontrastmechanismen

3.3.1 De nition Kontrast

Die Untersuchung einer Probe im TEM setzt das Vorhandensewahrnehmbarer
Intensitatsdi erenzen voraus. Die zwischen zwei benachiian Bereichen mit der
Intensitat |, und I, bestehende relative Intensitatsvariation | wird als Kontrast
bezeichnet und ist de niert durch [Wil96]:

L |
c=-L 2-__ (3.14)
B B

Kontrastwerte <5% sind mit dem Auge nicht zu unterscheidenEs wird grundséatz-
lich zwischen Amplituden- und Phasenkontrast unterschiesh. Ein reines Amplitu-
denobjekt andert ausschlieylich den Amplitudenfaktor dwh Streuung oder Absorp-
tion und beein usst damit direkt die Intensitat. Dadurch sind Amplitudenobjekte
in der mikroskopischen Abbildung mit einfachen Hilfsmayrfanen (Kontrastblen-
de) beobachtbar. Zu dieser Kontrastart zahlen deMassendickenkontrastund der
Beugungskontrast Diese beiden Kontrastarten werden unter der dem Begri der
konventionellen Transmissionselektronenmikroskopiecqnventional TEM, CTEM)
zusammengefasst, wahrend der Phasenkontrast ein Integagph&nomen zwischen
ungestreuten und gestreuten Elektronen darstellt und derdcthau 6senden Mikro-
skopie (igh-resolution TEM, HRTEM) zugeordnet wird.
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3.3.2 Limitierung durch Schrotrauschen

Da bei biologischen Proben durch die Strahlschédigt@lgiie maximale Elektronen-
dosis bei etwale/A 2 liegt, ist das Signal zu Rauschverhaltnissignal-to-noise ratiq
SNR) in einer Aufnahme gering und erschwert bei einer Defogserie die notwendi-
ge Bildbearbeitung nachhaltig. Gerade bei der hochau 6sdan Abbildung von Pro-
bendetails kommt es zu starken statistischen Schwankungder Zahl der pro Pixel
registrierten Elektronen. Das Problem der visuellen Erkenung einfacher Strukturen
bei schlechter Statistik wurde von Rose [R0s48] in Verbindg mit der Entwicklung
von Fernsehréhren untersucht. Er entwickelte ein nach ihmdmanntes psychophy-
sisches Gesetz, welches besagt, dass der Kontrast einesekieg mindestens funf
Mal gréyer sein muss als die durch das Schrotrauschen veaaiste Fluktuation der
Intensitat, um das Objekt als solches erkennen zu kénnen.

Wennn, die mittlere Zahl der Elektronen ist, die auf eine Flacha tre en, so lasst
sich unter der Voraussetzung, dass die statistische Schwang der Elektronenzahl
der Poisson-Statistik gehorcht, das SNR de nieren als:

a ne a Ne
SNRi= p—— = p— 3.15
Pavarn, | an, (3.15)
und der Kontrast C als
n
C:=— (3.16)
Ne

was zu der folgenden Abh&ngigkeit zwischen der minimalen §)8q und der Au 0-
sungd fihrt ( Rose-Beziehunp

r

SNR? = aC?n, = (Cd)’N.) SNR(C:;qg) = Cd (3.17)

ol

Ein groyerer Kontrast C verbessert also das SNR starker, als eine Erh6hung der
Dosis es zu leisten vermag. Mit deRose-BedingundRos48], die fiir ein signi kantes
Signal ein SNR>3-5 voraussetzt, ergibt sich folgende Reian:

(Cd?n. 25 (3.18)

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

3.3.3 Streukontrast

Tre en Primarelektronen mit der Energie Eo, auf eine dinne Probe, kann es zu
unterschiedlichen Wechselwirkungen kommen. Die wichtigs Wechselwirkungspro-

2Strahlschadigung wird primér durch inelastische Wechsehirkung der Elektronen mit der Probe
hervorgerufen. Sie fuhrt zur Anregung einzelner Molekile nd Kollektivanregung sowie zur lonisa-
tion und damit zur Bildung vom freien Radikalen und lonen. Die Probe verliert ca. 10-30% ihrer
Masse wahrend einer Bestrahlung mit 10-100-¢A 2. Proteinkristalle werden durch eine Bestrah-
lung im Bereich von 0,5-5 e/A 2 bei 0°C zerstort, weshalb die Dosis von 5#A 2 auch als zulassiger
Hochstwert fur biologische Préparate anzusehen ist.
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Abbildung 3.4: Grundlegende Wechselwirkungen zwischen Elektronen undoBe. Wah-
rend die ruckgestreuten Elektronen (BSE) und Sekundarelegknen (SE) in erster Linie bei

der Bildentstehung im Rasterelektronenmikroskop (SEM) gritzt werden, sind bei der Kon-
trastentstehung im TEM die elastische und inelastische Stuung die wichtigsten Prozesse.

zesse, die zur Kontrastentstehung beitragen, sind in Abdiing[3.4 dargestellt. Beim
Durchgang durch die Probe interagieren die beschleunigté&itektronen mit den Ato-

men durch die Coulomb-Wechselwirkung, welche zu ein- odeehrfacher elastischer
und inelastischer Streuung fuhrt.

Bei der elastischen Streuuncdommt es zu einer Ablenkung der Strahlelektronen
durch das elektrische Feld des Kerns. Es handelt sich um ei@eoywinkelstreuung,
bei der auch Ruckstreuung statt ndet (backscattered electronBSE). Die Streupro-
zesse kdnnen mit Hilfe dedi erentiellen Wirkungsquerschnittsd ¢=d quantitativ
beschrieben werden. Er gibt die Wahrscheinlichkeit an, mitler ein Elektron aus
einem Bundel vom Querschnitt d unter einem Winkel in ein Raumwinkelelement
d =2 sin()d gestreut wird. FUr die Beschreibung der elastischen Streng ist
die der Rutherford-Streuquerschnitteine gute Naherung. Er ist gegeben durch:

de Z2¢
d (4" o)’ mavsin® (=2)

(3.19)

Hierbei ist e die Elementarladung,Z die Ordnungszahl,”, die Dielektrizitdtskonstan-
te des Vakuumsm die Elektronenmasse und die Elektronengeschwindigkeit. Durch
die quadratische Z-Abhangigkeit nimmt der Streuwinkel mitder Ordnungszahl zu.
Uber die Kontrastblende in der hinteren Brennebene der Oljtvlinse kénnen die
gestreuten Primarelektronen ausgeblendet werden und marhalt den Beugungs-
kontrast. Uber die Auswertung von Beugungsbildern kénnemformationen liber die
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kristallographische Struktur des untersuchten Materialgewonnen werdentansmis-
sion electron di raction, TED). Der Energielibertrag vom Elektron auf das Atom
liegt bei der elastischen Streuung aufgrund des niedrigetektronen/Kern Massever-
haltnisses unterhalb von 1eV. Eine Ausnahme stellt die Sweng bei sehr kleinem
Stoyparameter dar. Bei diesem annahernd zentralen Stoy kadas Atom bei hohen
Beschleunigungsspannungen aus seiner Bindung geschlagerden knock-on e ect
[Sch70]). Meist jedoch laufen die Elektronen in gréyerer Earnung am Kern vorbei
und unterliegen dann nur einem durch die Elektronen partielabgeschirmten Feld
des Kerns. Die quadratische Abhangigkeit von der Kernladgszahl besteht dann
nicht mehr. Solche Elektronen werden vorwartsgestreut. Biauftretenden Streuwin-
kel sind klein (typischerweise 10-100 mrad b&, = 100 keV).

Inelastische Streuungliegt vor, wenn es zu einer Wechselwirkung mit den Hul-
lelektronen der Probe kommt. Im Gegensatz zur elastischenr&iung erfahren die
Strahlelektronen hier einen elementspezi schen Energenust, der der Bindungs-
energie des freigesetzten Probenelektrons entspricht. l&n sich sowohl um die An-
regung einzelner Elektronen handeln, als auch um eine Kdtranregung (Plasmo-
nenanregung. Der unbesetzte Zustand im Probenatom wird durch ein andes Elek-
tron aus einem hoheren Energieniveau aufgefillt. Die Ubelgissige Energie kann
in Form eines Rontgenquants freigesetzt oder an ein andemgsbundenes Elektron
transferiert werden, welches in manchen Féllen genigendeé&tische Energie erhalt,
um die Probe zu verlassenAuger-Elektron). Da die entstehende Rontgenstrahlung
charakteristisch fur das jeweilige Element ist, konnen Ulbdie energiedispersive Ront-
genspektroskopidenergy dispersive X-ray spectroscop¥EDX oder EDS) Aussagen
Uber die Zusammensetzung der Probe gemacht werden. Der Naels der freigesetz-
ten Elektronen Uber dieAugerelektronen-Spektroskopi€Auger electron spectroscopy,
AES) liefert Informationen tber die elementare Zusammenzeng von Festkorpero-
ber &chen mit einer Informationstiefe von bis zu 10 nm.

Die bei der inelastischen Streuung auftretenden Ablenkwkel liegen in der Gro-
yenordnung von 10 mrad und damit deutlich niedriger als bei der elastischestreu-
ung. Dadurch werden inelastisch gestreute Elektronen nictlurch die Kontrastblen-
de ausgeblendet und tragen nur geringfligig zum Streukongtabei. Sie fihren zu
einem niederfrequenten Rauschen und verschlechtern so 8&gnal zu Rauschverhalt-
nis im Bild. Bei TEMs mit einem Energie lter kdnnen Utber ein@ Selektionsschlitz in
der energiedispersiven Ebene die inelastisch gestreutelekEonen entfernt werden,
was zu einer deutlichen Verbesserung des SNR fuhrt. Alterina kann man Elek-
tronen mit Energieverlust und einer de nierten energetidten Bandbreite zulassen
(electron energy-loss spectroscopiELS). Hiermit erhalt man einen elementspezi -
schen Kontrast und kann so Elementverteilungsbilder erdten.

Die Wechselwirkung mit einzelnen Elektronen der auyeren lsden (Valenzelek-
tronen oder Elektronen im Leitungsband) flihren zu Intra- odr Interbandtbergan-
gen. Bei einer solchen Anregung kommt es zu Energieverlust@n wenigen eV und
kleinen Streuwinkeln. Als Folge der auf den Festkorper Ubieagenen Energie kann
es zur Emission von elektromagnetischer Strahlung kommenas alsKathodolumi-
neszenz CathodoluminescenceCL) bezeichnet wird. Ubersteigt die von den Primér-
elektronen Ubertragene Energie die Austrittsarbeit, so kinen Sekundarelektronen
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(secondary electronsSE) aus der Probe emittiert werden. Die Kollektivanregungler
auyeren Elektronen mehrerer Atome der Probe fuhrt zu einemnErgieverlust von
5-30eV [Rae80]. Dieser Prozess ist fur die sehr kleine neteé freie Weglange der
Strahlelektronen in den meisten Materialien verantwortth. Daher muss die Proben-
dicke im TEM auch sehr klein gewahlt werden.

Der Energieeintrag des Primérelektronenstrahls in die Pb@ wird nur zu einem
kleinen Telil in die Emission von Rontgenquanten und Auger{Ektronen umgesetzt.
Der weitaus groyere Teil fuhrt zu einer Erwarmung und ist geide bei organischen
Materialien die Ursache fir die strahlinduzierte Schadigwg der Probe durch perma-
nente Zerstérung von chemischen Bindungen.

3.3.4 Phasenkontrast

Bei der Betrachtung der Streuung wurde bisher nur die Andeng der Energie und
des Streuwinkels der Elektronen bertcksichtigt, nicht aleeine auftretende Pha-
senschiebung. Gerade fur dinne organische Proben, die viegend aus leichten
Elementen bestehen, ist dies der dominierende E ekt. Sieedlen praktisch reine
schwache Phasenobjekte dar, die durch die Verteilung dergdschirmten elektrosta-
tischen Felder der Atomkerne einen ortlich variierenden Bchungsindex erzeugen.
Der Amplitudenkontrast betragt dagegen weniger als 10% [A97]. Fur die folgen-
den Betrachtungen sei vorausgesetzt, dass das Objekt vonesi punktférmigen und
monochromatischen Quelle beleuchtet wird. Mit dem Wellemktor K = (ky; ky; k;)
l&sst sich die in z-Richtung einfallende ebene Elektronealle schreiben als:

o(¥) =exp[2 ik ,Zz] (3.20)

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

e()= o a(r)expl (¥) (3.21)

wobei der Amplitudenfaktor a(+) die Absorption innerhalb der Probe beschreibt
und der Phasenfaktorexp [ (¥)] die durch das innere Potential des Praparates her-
vorgerufene Phasenschiebung enthélt. Setzt man reine Peasbjekte voraus phase
object approximation POA), die keinerlei Absorption bewirken, kann der Amplitu
denfaktor vernachlassigt werden und es ergibt sich:

e(F)= oexpl (¥)] (3.22)

Unter der Voraussetzung eines schwachen Phasenobjektesdk-phase object appro-
ximation, WPOA) ist die Phasenschiebung 1 und die Exponentialfunktion kann
in einer Taylor-Reihe entwickelt werden:

e() o 1+ (9 ;+::: = o+ (3.23)
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a) kein Phasenkontrast b) positiver Phasenkontrast c) negativer Phasenkontrast

Abbildung 3.5: Beim Durchgang der Elektronenwelle durch ein schwaches Fiemobjekt
ist die gestreute Welle s in erster Bornscher Naherung um /2 in der Phase geschoben.
(a) Da sich die transmittierte Welle ¢+ s und die urspringliche Welle o betragsmayig
kaum unterscheiden, ist der Kontrast sehr gering. (b,c) Dwh Einfiihren einer zuséatzli-
chen Phasenschiebung von +2 oder - /2 durch die abbildende Optik unterscheidet sich
der resultierende Vektor (strichpunktiert) deutlich von cr einfallenden Welle. Die Pha-
senschiebung kann teilweise durch Defokussierung erzeuwgirden oder durch Verwendung
einer Phasenplatte.

Die Wellenfunktion nach dem Durchgang durch das schwache &enobjekt lasst
sich somit als Summe von ungestreutery und gestreuter Welle ¢ schreiben. Der
gestreute Anteil ist dabei in erster Naherung um/2 in der Phase geschoben, was
durch den Faktori zum Ausdruck kommt. Da sich die einfallende Welle und die
austretende Objektwelle betragsmayig nur wenig voneinaed unterscheiden, fuhrt
die Abbildung eines solchen Objektes im Gauyfokus zu keinegrwertbaren Intensi-
tatsmodulation (s. Abb.[3.3):

LB =] o®+i sMP*] o] (3.24)

Die registrierte Intensitat ist somit an jedem Punkt in der Bldebene gleich, da
durch die Bildung des Betragsquadrats die lokal variieremdPhasenschiebung, die
die Probe hervorruft, unbertcksichtigt bleibt. Bei der hobau 6senden Abbildung
von Phasenobjekten wird daher durch Ausnutzung der phasermebenden Wirkung
der sphérischen Aberration und des Defokuswertes eine zizdighe Phasenschiebung
von /2 generiert, die zu einer im Bild sichtbaren Intensitdtsmdulationen fuhrt:

LA =] o s®I*<j oM}’ (3.25)

Dies wird alspositiver Phasenkontrasbezeichnet. Betragt die Phasenschiebung /2
oder /2, so ergibt sich fur die Intensitéat:

L(B=] oD+ s(AI*>] oM}’ (3.26)

was alsnegativer Phasenkontrasbezeichnet wird. Der Ein uss der spharischen Ab-
erration und des Defokus auf die Phasenschiebung bei der Aldbng wird wellenop-
tisch durch die Aberrationsfunktion beschrieben. Ihre Analyse fur unterschiedliche
Defokuswerte im nachsten Abschnitt zeigt, dass eine konsta Phasenschiebung von
= 2 nicht gleichzeitig fur alle Raumfrequenzen erreicht werdekann.
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3.4 Defokus-Phasenkontrast

In seiner Ver6 entlichung von 1949 beschrieb Scherzer dienwendung des Phasen-
kontrastverfahrens, das Zernike zuvor in der Lichtoptik eigefihrt hatte, zur Ab-
bildung von dinnen Proben in der Elektronenmikroskopie [849]. Er leitete einen
optimalen Wert fir den Defokus ab, derScherzerfokusum zusammen mit der fest
vorgegebenen und groyen spharischen Aberration des Miktops die Wirkung eines

/4-Pléattchens zu erzielen. Unter diesen Abbildungsbedinongen ergibt der Defokus
zusammen mit der spharischen Aberration der Objektivliinseine raumfrequenzab-
hangige Phasenschiebung zwischen dem gestreuten und utrgegen Anteil der Ob-
jektwellenfunktion, der zu einer kontrastreichen Abbildmg im Hellfeld fihrt. Der so
erzeugte Phasenkontrast hangt bei gegebenem Defokus- unaiidgsfehlerkoe zi-
enten jedoch von der Strukturgréye bzw. der zugehdrigen Rafrequenz ab und wird
durch die Phasenkontrasttransferfunktion(phase contrast transfer functionPCTF)
beschrieben:

h i
PCTF(k) =2sin (k) = 2sin > Cs k*+2 fk 2 (3.27)

Sie gibt den Kontrastwert der Phaseninformation in Abhangjkeit der Raumfrequenz
an. Da es sich bei der PCTF um eine Sinusfunktion handelt, geh Komponenten
mit niedrigen Raumfrequenzen, die gerade bei biologisch&trukturen von groyem
Interesse sind, prinzipiell verloren bzw. werden stark gadpft (s. Abbildung [3.8).
Zwischen den Ubertragungsliicken in der Umgebung der Nukdten werden die Ob-
jektdetails abwechselnd mit positivem und negativem Konast tUbertragen (Kon-
trastumkehr), was zu Artefakten fuhrt. Der groytmogliche Bereich der Informati-
onsubertragung ist der Bereich vor der ersten Nullstelle, eicher alsScherzerband
bezeichnet wird. Da der Verlauf der PCTF durch Anderung der Bfokussierung
beein usst werden kann, wird der Defokuswert in Abhangigkedes abzubildenden
Objektes und der Zielsetzung der Beobachtung gewahlt. Begidie Probe charak-
teristische Strukturen oder Periodizitdten wird der Defoks so gewahlt, dass die zu-
gehorigen Raumfrequenzen im Zentrum des ersten Ubertragsiandes liegen. Im
HRTEM wahlt man den Scherzerfokusum ein moglichst breites Ubertragungsband
zu erhalten, dessen obere Grenzfrequenz mdglichst hoclgtlidDieser lasst sich aus
Gleichung[3.Z¥ herleiten. Das Minimum der Funktion (k) liegt dort, wo die erste
Ableitung als Funktion von k verschwindet:

r

f+Cs%ki=0) ko= e (3.28)
Die Phasenschiebung im Minimum betragt:
fz 2 f2 f?2
(ko) = 3 C. c. = 3T (3.29)

Die gewinschte Phasenschiebung von/2, bei der die PCTF bei -2 (sin = 1)
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Abbildung 3.6: Phasenschiebung (k) (links) und Phasenkontrasttransferfunktion
sin( (k)) (rechts) berechnet nach Gleichung—327 fur &2,2mm, E=200kV und unter-
schiedliche Defokuswerte f. Fiir den wichtigen Fall des Scherzerfokus verlauft die Ube
tragungsfunktion der Phase in einem breiten Raumfrequeneieich, dem Scherzerband, op-
timal (rechtes Bild, Pfeil). Die Anwesenheit von Nullstelen in der PCTF fiihrt zu Licken
im Ubertragenen Spektrum. Raumfrequenzen, die sich auyexb des ersten Scherzerbandes
be nden, werden zum Teil mit umgekehrtem Vorzeichen Ubergen (Kontrastumkehr).

verlauft, ergibt sich also fur folgenden Defokuswert, der@cherzerfoku@

p
f Scherzer = Cs (3-30)

Dieser Wert wird als 1 Scherzer bezeichnet. Aus Abbildun@.8 ist ersichtlich,
dass im Gauyfokus (f = 0) bei niedrigen und hohen Raumfrequenzen nur wenig
Phasenkontrast Ubertragen wird. Der Gauyfokus lasst sicratier durch Minimierung
des sichtbaren Kontrastes einer diinnen amorphen Folie nde

Durch einen noch gréyeren Unterfokusektended Scherzer defoculisst sich das
Ubertragungsband erweitern. Bereits 1949 wurde von ScherZSch49] und spater

auch von Cowley [[Cow75] unter Annahme eines idealen Punkistiers bei axialer
Beleuchtung der folgende Wert vorgeschlagen:

r

4 p
fsm= 3Cs L2 G (3.31)

Bei diesem Wert kommt es allerdings innerhalb des Scherzarues zu einem loka-
len Minimum, das bei der De nition nach[3.3D nicht auftritt. Die im Bereich des
Minimums liegenden Frequenzen werden noch mit 70% iiberteay Das breite Uber-
tragungsband weist bis zu einer Raumfrequenz von

k,=1;51C = 3 (3.32)

keine Nullstellen auf. Dieser Wert wurde allgemein als Optium anerkannt [Spe88].
Der Reziprokwert der ersten Nullstellek, der PCTF de niert die Punktau 6sung

3Es wurde vorgeschlagen, die De nition nacH3.30 und“3:33 algeneralisierte Koorngnaten mit

den EirH1eiten Scherzer (Sch) und Glaser (Gl) zu verwenden [&n80]. Dabei ist1Sch= "~ Cs und

1Gl=*
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d,=0;66 C; 3 (3.33)
und wird im Abschnitt besprochen. Die Punktau 6sung etspricht dem maxi-
mal interpretierbaren Bereich der Gibertragenen Raumfregmzen. Fir Raumfrequen-
zen groyer alk, oszilliert die PCTF stark, was zu einer partiellen Kontrasumkehr
fuhrt.

Als Folge der spharischen Aberration ist die Bildintensitg die von einem Ob-
jektpunkt ausgeht, Uber einen Bereich verteilt, dessen Rag abhangig ist vom
Gradienten der Aberrationsfunktion im Bereich der Raumfrequenzen bis zum In-
formationslimit ki, (Kontrastdelokalisierung :

r=max | %IJ » [0; Kinfo ] (3.34)

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

fL=2C. %,
Im Gegensatz zum Scherzerfokus, der optimale Kontrastiliergung bis zur Punk-
tau 6sung k, ermdglicht, erlaubt der Lichte-Defokus eine minimale Delalisation
bis zum Informationslimit K., . In der Nahe der Nullstellen be ndliche Raumfrequen-
zen werden nicht Ubertragen. Fur die hoheren Raumfrequemzkassen sich Defokus-
serien anfertigen, gefolgt von einer numerischen Rekongttion der Objektphase
[Coe92,Kir84]. Hierzu wird eine Serie von Bildern von deiben Probenstelle bei
unterschiedlichen Defokuswerten aufgenommen. Dadurcledien die Ubertragenen
Frequenzbéander bei jeder Aufnahme in einem anderen Bereidbie Strahlenbelas-
tung der Probe und die Anforderungen an die Langzeitstahiit des Mikroskops
hinsichtlich Probenposition und Abbildungsbedingungenisd dadurch hoher als bei
der normalen Hellfeldabbildung.

Der Scherzerfokus ist fur die Abbildung biologischer Objsék keine ideale L6sung,
da durch die sinusférmige Kontrastibertragung niedrige Remfrequenzen nicht oder
nur in geringem Maye zum Bild beitragen. Eine noch starkereddokussierung fihrt
zwar zu einer Verschiebung des Ubertragenen Bandes zu nigdren Raumfrequen-
zen, bedingt jedoch auch eine Verringerung der Bandbreitend eine Verschiebung
der ersten Nullstelle der PCTF. Ein weiterer gravierender Achteil dieses Konzep-
tes, der sich insbesondere fur die Hochau 6sungsmikroskepheute als relevant er-
weist, ist die schlechte Punktau 6sung im Vergleich zum erlbaren Informations-
limit. Dieser Umstand kann durch Korrektur des O nungsfehérs der Objektivlinse
verbessert werden, da hiermit die Punktau 6sungsgrenze atas Informationslimit
herangebracht wird. Dem Informationsverlust bei niedrige Raumfrequenzen kann
damit jedoch nicht entgegenwirkt werden. Erst durch den zddzlichen Einsatz ei-
ner Phasenplatte, die zu einer kosinusférmigen PCTF fuhrtéasst sich eine optimale
Kontrastibertragung sowohl von niedrigen als auch hohen Rmfrequenzen ermag-
lichen.

(3.35)



Kapitel 4

Bildentstehung im HRTEM

Zum weiteren Verstandnis der Problematik bei der Abbildungschwacher Phasen-
objekte ist eine detaillierte Beschreibung des Abbildungsozesses im HRTEM er-
forderlich. Die Bildentstehung im TEM kann nur durch die Beficksichtigung der
Wellennatur des Elektrons hinreichend beschrieben werdeBlektronen interagieren
mit dem Objekt durch elektrostatische Potentiale, was zur Bnsequenz hat, dass
die Wechselwirkung von der Primarenergie der einfallenddflektronen, der chemi-
schen Zusammensetzung der Probe, ihrer Dicke und der Oriemting zum Strahl
abhéangt. Die Elektronenwelle wird dabei in Amplitude und Plase moduliert. Die
Wechselwirkung der bildgebenden Elektronen muss mit Hillguantenmechanischer
Formalismen beschrieben werden. Die durch die Linsen ergéen makroskopischen
Felder variieren nur unmerklich im Bereich der durch die Betleunigungsspannung
gegebenen Elektronenwellenl&nge. Die Beschreibung deekEfonenbewegung durch
die Saule kann daher im Rahmen der geometrischen Optik edeh.

Im Gegensatz dazu ist die Beschreibung der Anderung der Fetdoeim Durch-
laufen der Probe deutlich komplexer. Die Berlicksichtigungon Beugungsphdnome-
nen und damit der Wellennatur geschieht im Rahmen der semédsischen Wentzel-
Kramers-Brioullin-Naherung (WKB-N&herung). Dabei gilt es, zwischen elastischer
und inelastischer Streuung zu unterscheiden. Bei der elessthen Streuung bleibt der
quantenmechanische Zustand des Objekts unverandert. Diee®&hreibung der Pro-
be kann folglich durch ein statisches Streupotential erfgén, ohne Berticksichtigung
von inneren Freiheitsgraden. Im Gegensatz dazu andert sitfei der inelastischen
Wechselwirkung der Zustand des Objekts, was verbunden istitneinem Energie-
transfer zwischen gestreuten Elektronen und der Probe. Dlateraktion zwischen
den Strahlelektronen und der Materie ist in der Regel starkhervorgerufen durch
die Coulomb-Wechselwirkung. Dies fuhrt dazu, dass die etisdrten Naherungen, wie
erste Bornsche Naherung oder POApfpase object approximatio)y in den meisten
Fallen der elektronenoptischen Abbildung nicht mehr zutrend sind. Die Abbil-
dung im TEM wird dann dominiert durch Elektronen, die der Mehfachstreuung
unterliegen. Die Ausnahme hiervon sind diinne amorphe Faliebestehend aus leich-
ten Elementen, wie sie die Mehrzahl biologischer Proben dgellt. Sie verandern
lediglich die Phase der Elektronenwelle, nicht jedoch dereAmplitude. Daher kann
im Rahmen der Naherung fir schwache Phasenobjekte (WPOA)edWirkung der

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

4.1 Lineare Ubertragungstheorie

Die Abbildung im TEM lasst sich unter gewissen Voraussetzgen im Rahmen der
Ubertragungstheorie linearer Systeme beschreiben. Dieséillen dasSuperpositions-
prinzip, d.h. die Reaktion des Systems auf eine Linearkombinatiorow Eingangs-
signalen entspricht stets der entsprechenden Linearkomiaition der einzelnen Aus-
gangssignale. Weiterhin sind diese Systent@nslationsinvariant. Die Veranderung
des Eingangssignals um einen Wert fiihrt zu einer Anderung des Ausgangssignals
um denselben Wert. Die Anwendung der linearen Ubertragunieorie auf elektro-
nenoptische Systeme geht auf Hawke's [Haw73] und HansZendH# zuriick. Das
Mikroskop wird in dieser Betrachtung als Ubertragungssystn fir die zwei Infor-
mationstrager (Kanale) Objektamplitude aund Objektphase der Objektaustritts-
welle beschrieben. Idealerweise wird bei der Abbildung d@bjektamplitude in die
Bildamplitude und die Objektphase in die Bildphase Ubertrgen, sodass durch Aus-
wertung der Bildwelle die Objektwelle bestimmt werden kannDurch den Ein uss
der Abbildungsfehler kommt es jedoch zu einem Ubersprechemischen diesen Kana-
len, sodass Amplituden- und Phaseninformation nicht getrat Ubertragen werden,
sondern vermischt sind, was die Interpretation der Bildirdrmation erschwert. Da
die Objektivlinse mit ihren Aberrationen das Ubertragungeerhalten wesentlich be-
stimmt, werden die nachfolgenden Zwischen- und Projektinisen vernachlassigt und
das Mikroskop auf eine Linse reduziert.

4.1.1 Abbildung ohne Linsenfehler

Fur die folgende Betrachtung sei angenommen, dass die Prabtels einer punktfor-
migen und monochromatischen Elektronenquelle beleuchteird, welche sich quan-
tenmechanisch durch eine zeitunabhangige ebene Welle lesiben lasst:

o(f) = € (4.1)

Dabei ist + der Ortsraumvektor mit den Komponenten(x;y) und K der Vektor des
reziproken Raumes mit den Komponente(ky; ky). Die Annahme einer ebenen Welle
gestattet die Reduzierung auf zwei Dimensionen. Die Beseftvung der Abbildung
durch das Linsensystem des TEMs folgt dann der Abbeschen & des Lichtmi-
kroskops und gliedert sich in vier Schritte[[Ber04]:

1. Beugung der Elektronen am Objekt: Beim Durchgang durch eiProbe wird
Elektronenwelle in Amplitude und Phase moduliert. Fur die @jektwellenfunk-
tion (¥) unmittelbar an der Austritts &che der Probe (exit wave function
EWF) lasst sich schreiben:

(H=a®e ® (4.2)
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wobeia(¥) die Amplitude und ' (¥) die Phasenschiebung ist. Die Objektwel-
lenfunktion beinhaltet somit alle Information tGber die Prde.

2. Propagation der Welle durch die Objektivliinse und Fokusgsrung in der hinte-
ren Brennebene: Fir eine ideale diunne Linse erscheint in d@nteren Bren-
nebene das Fraunhofersche Beugungsbild (Objektspektrur8) K , das sich

aus der Fourier-TransformationF der Objektwellenfunktion ergibt.
y/
So KR =F[ o(P]= o () €K (4.3)
1

Die Komponenten des zweidimensionalen Vektoks im reziproken Raumky
und ky lassen sich Uber die halben Streuwinkel und v in X- und y-Richtung
sowie die Wellenl&nge ausdricken:

ke =(2sinu)=; ky =(2sinv) = (4.4)

Fur die im TEM verwendeten hochenergetischen Elektronentiss ausreichend,
sich auf Kleinwinkelstreuung zu beschranken, also nur patiale Strahlen zu

betrachten, deren Streuwinkel selted0 *rad iibersteigt. Uber die Koordinaten

in der hinteren Brennebene erhalt man eine Relation fur died@mfrequenz:

K= o ky = (4.5)
f obj f obj

Mit der Brennweite der Objektivlinse f oy .

3. Modulation des Fourier-Spektrums: Die Berucksichtigun der Ein Usse von
Aberrationen auf die Bildibertragung kann durch Aufmultidizieren einer ent-
sprechenden Funktion, der Kontrasttransferfunktion (vgl Abschnitt .1.2), be-
ricksichtigt werden. Voraussetzung hierflr ist didsoplanasieder Abbildung,
d.h. die Ubertragungseigenschaften des Systems sind unabbig von der la-
teralen Position. Die Wirkung einer Objektivblende oder @er Phasenplatte
zur Kontraststeigerung geschieht auf &hnliche Weise.

4. Interferenz der modi zierten Beugungswellen: Durch irerse Fourier-Transfor-
mation erhalt man die BHdweIIIe:

p()=F* S K =F'F[ (A= of t+=M) (4.6)

Es werden in der Regel stets die objektbezogenen Koordinatengegeben, d. h. der
in 4.8 enthaltene Ortsvektor bezieht sich auf ein gegenubeéer Objektebene ver-
drehtes Koordinatensystem, dessen Langenmaystab um dendféyerungsfaktorM
der Abbildung groyer ist. Die registrierte Intensitat ist gggeben durch das Betrags-
quadrat der Wellenfunktion:

| (1) =] s(Mi* = ja(pj® (4.7)
Bei der Abbildung durch eine ideale Linse haben AnderungeredPhase im Objekt

keine Auswirkungen auf die Intensitatsverteilung. Die in dr Objektwelle enthaltene
Phaseninformation geht vollstandig verloren.
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einfallende ebene Elektronen-
Welle strahl

Yy

Objektebene Probe Real-
exit wave function raum
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Y
Brenn- Beugungs- reziproker
ebene bild Raum
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Abbildung 4.1:  Bildentstehung im HRTEM in der Betrachtungsweise der lineaen Uber-
tragungstheorie. (a) Der einfallende parallele und koharge Elektronenstrahl wird durch die
Netzebene der kristallinen Probe in der Objektebene der @kjivlinse gebeugt (Beugungs-
winkel ). In der hinteren Brennebene werden die einzelnen Beugungsinungen Uberlagert
und fuhren zu einem Beugungsbild. (b) Die Beschreibung deeilder Abbildung auftreten-
den Fehler erfolgt im reziproken Raum durch die Kontrasttrasferfunktion CTF, die sich
aus dem Produkt der AperturfunktionA (k), der Aberrationsfunktion B (k) und der Damp-
fungsfunktion E (k) ergibt. Der Ubergang von der hinteren Brennebene in die Bikbene
wird beschrieben durch die inverse Fourier-Transformatia. Da die Beleuchtung als koha-
rent angenommen wurde, ist der Bildpunkt A' das Ergebnis deinterferenz der vom Objekt
A ausgehenden Kugelwellen.
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Ortsraum:
) Point spread function )
Objekt: Bild:
Faltung
» | PSF >
FT FT FT
Objektspektrum: Bildspektrum:
Multiplikation
» | CTF P

) Contrast transfer function
Fourier-Raum:

Abbildung 4.2: Beziehung zwischen der point spread function (PSF) und derontrast
transfer function (CTF). Im Ortsraum erhalt man die Bildwel le  durch Faltung der
Objektwelle o mit der PSF, im Fourierraum ist das Objektspektrum S, mit der CTF zu
multiplizieren. Die CTF erhalt man durch Fourier-Transfor mation aus der PSF.

4.1.2 Bericksichtigung von Linsenaberrationen

Die Berlcksichtigung der Aberrationen der Objektivliinseri der Abbildung lasst
sich im Rahmen der linearen Systemtheorie Uber eine einzigenktion charakteri-
sieren, die im Fourierraum alKontrasttransferfunktion (contrast transfer function,
CTF) bezeichnet wird, im Ortsraum als Punktverwaschungsfunktior{point spread
function, PSF). Die Bildwellenfunktion (+) ergibt sich aus der inversen Fourier-

Transformierten des Produkts aus Objektspektrung, K und CTF:

h |
b(H=F1 S, K CTF K (4.8)

Die Transferfunktion beschreibt die Ubertragung des Obj¢kontrastes in den Bild-
kontrast als Funktion der Raumfrequenz. Unter Benutzung de Faltungstheorems
kann das einfache Abbildungsmodell im Ortsraum auch als Fahg mit der PSF
beschrieben werden:
h [
b(H=F*T F[ o(®] CTF R = (¥ PSF>® (4.9)

Nach Spence|[Spe88] wird die Punktverwaschungsfunktionsdmpulsantwort be-
zeichnet. Die PSF des betrachteten optischen Systems enispt dabei der Intensi-
tatsverteilung in der Bildebene, die man bei der Abbildungiees isolierten Punktes
in der Objektebene erhalt. Das Symbol steht fur die Faltung. Ist die Abbildung

isoplanatisch d. h. invariant gegentiber einer Verschiebung, hangt die FSur von

der Di erenz der Objektkoordinaten ab:

PSF(+*+) = PSF(+ 9 (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 monochratischer Strahl (zeitli-
che Koharenz) vorausgesetzt, und eine Beleuchtung mit elmmWellen angenommen
(punktformige Quelle, raumliche Kohérenz). Die Abbildungder Objektwelle unter
diesen Bedingungen wird als koharente Abbildung bezeiclindie wirksamen Abbil-
dungsfehler des Objektivs als koharente Aberrationen. Dmunktférmige, monochro-
matische Quelle stellt eine Idealisierung dar, denen seltb®ldemissionsquellen nicht
entsprechen. Die Emission erfolgt stets aus einem rdumlielusgedehnten Bereich.
Um ausreichend Intensitat fur kurze Belichtungszeiten zurlalten (Probendrift)
wird auyerdem eine ausreichend groye Beleuchtungsapertuenétigt. Beides fuhrt
zu einer limitierten raumlichen Kohéarenz.

Der Elektronenstrahl besitzt aufgrund des thermischen odehermisch unter-
stlitzten Emissionsprozesses eine endliche Energiebrede durch die elektrostati-
sche Wechselwirkung der Elektronen untereinandeBfersch-E ekt) zusatzlich ver-
groyert werden kann. Zusammen mit den Instabilitaten der Bshleunigungsspan-
nung und des Objektivliinsenstroms fuhrt dies zu einer Fokéasderung und einer
begrenzten zeitlichen Koharenz.

Die Kontrasttransferfunktion unter Bertcksichtigung dieser E ekte gliedert sich
in drei Terme:

CTF R =A K B kK E K (4.11)

Der Ein uss der Kontrastblende in der hinteren Brennebene @& Objektivlinse be-
schreibt die Aperturfunktion:

8

S 1 fur R r=f g

AR = (4.12)
0 fur R >r=f gy

Dabei ist r der Radius der Blende und o, die Brennweite der Objektivlinse. Die
Aperturfunktion ist Ubertragungstechnisch gesehen ein &fpass und fuhrt im Ge-
gensatz zur Aberrationsfunktion zu einem echten Informainsverlust. Aufgrund der
Aperturfunktion geht ein Teil der Objektinformation bei der Abbildung unwieder-
bringlich verloren.

Der Ein uss von statischen Linsenfehlern (spharische Abeation, Defokus, Astig-
matismus und axiale Koma) fuhrt zu derkoharenten Aberrationen Die Bertcksich-
tigung der koharenten Bildfehler in der CTF erfolgt durch da Aufmultiplizieren
einer zusatzlichen Phasenschiebung in der Beugungsebeates, Aberrationsfunktion
(aberration function):

h [
B K =expi K =cos K +isin K (4.13)

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

R = 2—W(u;v ) (4.14)

beinhaltet die Wellenaberrationsfunktion W (wave aberration functior). Die in der
Aberrationsfunktion W zusammengefassten Linsenfehler verzerren die Wellenfron
im Fourierraum und limitieren so die Au 6sung im Ortsraum, dine dabei Objekt-
information zu zerstéren. Die Wellenaberration wirkt dabewie eine komplizierte
Phasenplatte. Naheres hierzu ndet sich in Kapitel15.

Inkoharente Abbildungsfehler, die durchzeitabhangige Stérungewerursacht wer-
den (Instabilitat der Hochspannung und Objektivstromqude sowie Probendrift)
dampfen den Transfer hoher Raumfrequenzen und kénnen nactafk [Fra73] im
Fourierraum durch Multiplikation mit einer Einhullenden beschrieben werden. Da-
bei lasst sich jeder Storgroye eine eigene Dampfungsfuktizuordnen. Die resultie-
rende Dampfungsfunktion setzt sich aus folgenden Beitrdgeusammen:

E R =E (KEs(KEg K E, R Ep K (4.15)

Diese werden in den folgenden Abschnitten vorgestellt.

4.2.2 Zeitliche Kohéarenz und chromatische Enveloppe

Die Brennweite magnetischer Rundlinsen hangt neben der Egung auch von der
Energie der Elektronen ab. Die Energiebreite der Elektroneist durch das Zusam-
menwirken mehrere Faktoren begrindet: die intrinsische Engiebreite der Elektro-
nenquelle, Schwankungen in der Beschleunigungsspannungl wles Linsenstromes
sowie dem Energieverlust, der sich aus der WechselwirkungrdElektronen mit der

Probe ergibt. Die registrierte Intensitat erhalt man durchdie gewichtete Integration

Uber alle moglichen Defokuswerté [Rei89]:

Z1
| (¥) = | (£, D,+ f)jc( f)d( f) (4.16)
1
Die Groye D, entspricht dem Mittelwert der Defokussierung, f der Variation der

Defokuswerte umD, und j.( f) der Gewichtung der Variation von f. Dabei ist
die Defokusvariation f eine Gauyfunktion

n #
2

jc( )= —Zpﬁexp In2 Q (4.17)

die mit der Halbwertsbreite (defocus spreajl
s

2 2

2
U | o]
Yo "L, oo

E
= C f o=

(4.18)
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gewichtet wird [Kee08].C. ist der Koe zient der chromatischen Aberration der
Objektivlinse, Uy ist die Instabilitat der HochspannungU, und | op; ist die Insta-
bilitdt des des Objektivlinsenstromesl op;. Die Groyen Up=W, und [=l werden
als E ektivwerte (root mean squarerms) angegeben f, der relativistische Korrek-
turfaktor:

= f;e—ioz‘ZEEOO; mit E o = 511 keV (4.19)
Der Korrekturfaktor betragt 1,16 fur 200KkV und 1,23 fur 300¥. Die chromatische
Aberration C. skaliert direkt mit der Brennweite der Objektivlinse und i¢ etwas
groyer alsCs. Die Groye E ist die intrinsische Energiebreite der Elektronenquelle,
angegeben als E ektivwert, welcher sich wie folgt aus der gessenen Halbwertsbrei-
te (full width at half maximum FWHM) ergibt [V6I99]:

p——
E = Erwnm = 8In2 Erwnm =2; 35 (420)

Wie man aud4.1B ersehen kann, ist der Ein uss der Schwankwmder Objektivquel-
le viermal so groy wie der der Hochspannung. Ausgehend davésst sich fir ein
FEG-TEM folgende Abschéatzung vornehmen: Bei einer Hochspaungs- und Strom-
stabilitat von 1 10 ®(rms) und einer Energiebreite von Erywyw = 0;5€V bei 200kV,
welche einem E ektivwert von 1;06 10 © entspricht, ergibt sich = C.2;87 10 ©.
Die Verbesserung der Stabilitat der Hochspannung a0f5 10 ° fihrt zu einem Wert
von = C.2;69 10 6 was einer Anderung von lediglich 6,3% entspricht. Wird st
dessen die Stabilitat der Objektivquelle auf;5 10 é(rms) verbessert, wahrend die
Stabilitat der Hochspannung beil 10 8(rms) bleibt, ergibt sich = C.2;05 10 ¢,
was einer deutlichen Verbesserung von 28,6% entspricht. & kann festgehalten
werden, dass die Verwendung einer hochstabilen Objektivgjle bei einem FEG-
TEM einen weitaus gréyeren Gewinn bei der Au 6sung bringt al eine weitere Ver-
besserung der Stabilitdt der Hochspannung.

Nach Fejes|[Fej7[7] lasst sich bei einer gauyformigen Vehteig der Fokusvariation
die chromatische Enveloppe der zeitlichen Koharenz schren als [Jon93| Kee92]:

E (k) =exp %( ) 2k* (4.21)

4.2.3 Raumliche Koharenz und Enveloppe der Quelle

Quellen mit endlicher Ausdehnung lassen sich als Anordnungehrerer unabhangiger
Punktquellen au assen. Aufgrund der endlichen Ausdehnunder Elektronenquelle
wird das Objekt somit durch ebene Wellen beleuchtet (Welleektor K), die einen
Winkel . mit der optischen Achse einschlieyen. Fur die Gesamtheitlet Einstrahl-

1Die Angabe des Objektivlinsenstroms ist zulassig, solangdie Linse auyerhalb der Sattigung
betrieben wird, d. h. die erzeugte magnetische InduktionB oy proportional ist zum erzeugenden
Strom | op; . Bei Betrieb nahe der Sattigung muss daher strenggenommenas Verhéltnis 2DB/B
eingesetzt werden.
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richtungen wird nach [Rei89] eine Gauyverteilung angesétz
2 | 3

2In 2 R
js K = exp4 In2 — 5 (4.22)

2
[ ¢

Typische Werte von . sind 0,7 mrad fur LaB-Emitter und 0,1 mrad fir eine FEG

[Jon93]. Analog zu den Betrachtungen bei der zeitlichen Kéhenz lasst sich der

Ein uss der endlichen Beleuchtungsapertur durch eine Eni@pe darstellen[Jon93]:
" #

2 @ (k) ° 2
_@gk) —exp  — Gy AW+  fk

2

E (k) =exp — (4.23)

Im Gegensatz zur chromatischen Dampfun& ist die Enveloppe der QuelleE
abhangig vom Defokus. Fir negative Fokuswerte (Unterfokusvird der erste Term
mit Cs teilweise durch den zweiten Term, der vom Fokus abhéngt, kgransiert. Der
Fokus kann so gewahlt werden, dass der zweite Klammerausckwerschwindet, um
so das groytmaogliche tbertragbare Band zu erreichen. Die\&toppeE stellt damit
kein absolutes Limit fur die Informationstibertragung darDie Kombination ausE
und E kann wie die Wirkung zweier virtueller Blenden verstanden &rden, wovon
eine konstant ist, die andere sich mit dem Defokuswert ander

4.2.4 Enveloppe der Probendrift

Das in der Endbildebene registrierte Bild ist in seiner Intesitat abhéngig von der
Beobachtungszeitte,,. Wahrend dieser Integrationszeit bewegt sich die Probe bei
einer als linear angenommenen Drif¢ um die Strecke S= wt,. Es gilt dann fur
die Enveloppe der Probendrift[[Jon93]:

2
Eq K =sinc K 5 exp Eli R s (4.24)
Fir kleine Werte der Probendrift kann die sinc-Funktion duch eine Gauyfunktion

angenahert werden.

4.2.5 Enveloppe der Probenvibration

Neben einer lateralen Probendrift ist noch eine vertikale i®®@benvibration zu bertck-

sichtigen, deren Frequenz groy gegenuber der inversen Blalingszeit angenommen
wird (typischerweise >1 Hz). Mit der Amplitude lasst sich die Enveloppe der Pro-
benvibration schreiben als:

2
E,w R =Jy 2 R~ exp R~ (4.25)

Hierbei ist Jo (x) die Besselfunktion der nullten Ordnung, die bei kleinen Vitati-
onsamplituden durch eine Gauyfunktion angenahert werderahkn.
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4.2.6 Enveloppe des Detektors

Die Bildaufnahme im TEM erfolgt mittels Film oder heute vorwegend Uber einen
CCD-Detektor, dessen Ubertragungseigenschaften durcmeieigene PSF charakteri-
siert ist. Da dem Sensor ein Szintillator (YAG oder Phosphgnorgeschaltet ist, der
die Umwandlung von Elektron in Photonen tbernimmt, wird dieVerwaschungsfunk-
tion wesentlich durch die Streuung im Szintillator beein wsst. Die Detektorenveloppe
Eq (k) spielt insbesondere bei den heute zur Speicherung von Bildererwendeten
CCD-Sensoren, die typischerweise mit Pixelarrays von Ok bis 4kO4k arbeiten,
eine nicht zu vernachlassigende Rolle. Die sich ergebendev@&oppe wird bestimmt
durch die Delokalisation der Information beim Abbildungspozess und die endliche
Pixelgroye.

Der durch den Sensor erfasste Bildbereich sei de niert durdolgendes zirkuléare
Fenster mit RadiusRy,:

(

$ R = L fur R Ry (4.26)

0 sonst
Das ubertragene Raumfrequenzband ist dann durch die Fordeg gegeben:

@ K
@

= Cs *k®*+ f K Ry =aCs k3, (4.27)

Dabei variiert die Groye a von 0,25 beim optimalen Fokus bis zum Wert 1 im
Gauyfokus. Die Groye des Detektors ist durch die ZaiN und die Groéye der Pixel

D bestimmt: R, = 1=2ND . Unter der Annahme, dass der verwendete Szintillator zu
einer gauyformigen Aufweitung des Elektronenstrahls fuhrlasst sich das Sampling
in der hinteren Brennebene durch folgende Enveloppe beseiren [Jon93]:

2#
2 2 (aCS 3k4)

1
Epb K =exp > 2k’D? =exp B

(4.28)

4.3 Au 0sung

Das gebrauchlichste Au 6ésungskriterium in der Optik geht af Rayleigh [Ray96] zu-
rick und wurde erstmals von Scherzer auf elektronenoptiselsysteme angewendet.
Es spezi ziert den minimalen Abstandd, den zwei selbstleuchtende Punktquellen
von gleicher Helligkeit haben kdnnen, um bei der Abbildunguich ein beugungsbe-
grenztes optisches System noch als getrennt wahrgenommenwerden Punktauf-
lI6sung). Die Beugung fuhrt dazu, dass ein Punktobjekt als Scheibeh abgebildet
wird. Die Intensitatsverteilung lasst sich durch dieAiry-Funktion beschreiben:

2
2. (%) s mitx =2r; — (4.29)

w(r;) =
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r=17pm r=17pm r=17pm

® ® ®

Airy Airy Airy
Patterns Patterns Patterns
D=13.7pm D=17pm D=0i|5um

Sparrow Limit Rayleigh Criterion
Reached Reached
Radial Intensity Radial Intensity Radial Intensity
Distribution Distribution Distribution
A A A

Abbildung 4.3:  Anschauliche Darstellung der Abbildung von zwei Lichtpumén durch ein
fehlerfreies Linsensystem fir = 440nm und NA = 0;15 [Oly10]. Links: Der Abstand
ist groy. Die zwei Punkte werden gut aufgelost. Das Rayleigfriterium ist erfillt. Mit-
te: Grenzwert nach Rayleigh-Kriterium ist erreicht. Beide Maxima sind noch durch eine
Einsattelung, in der die Intensitat auf 73,5 Prozent zurlicgeht, getrennt. Rechts: Rayleigh-
Kriterium ist nicht mehr erfillt. Beide Punkte sind miteina nder verschmolzen.

mit der Besselfunktion erster OrdnungJ; (x) und dem Beleuchtungshalbwinkel ;.
Das Rayleigh-Kriterium [Ray96] besagt, dass die zwei Punkte sich noch voneinan-
der unterscheiden lassen, wenn das Maximum der Helligkessteilung des ersten
Punktes mit dem ersten Minimum der Helligkeitsverteilung ds zweiten Punktes
zusammenfallt. In diesem Fall betragt die Einsattelung zwchen den beiden Inten-
sitatsverteilungen 73,5% der maximalen Intensitat und deAbstand entspricht dem
Radius des Beugungsscheibchens (s. Abbilduingl4.3):

d=0;61

4,
nsin (4.30)

Dabei ist die Wellenlange des verwendeten Lichts, der Brechungsindex des Me-
diums zwischen Objekt und Objektiv und der halbe Aperturwinkel des Objektivs.
Je groyer also diemumerische AperturNA = nsin ist, desto besser wird das Au 6-
sungsvermdgen 1d. Trotz der beim TEM verwendeten hohen Beschleunigungsspan
nungen von 100 400kV liegt die Au 6sung solcher Gerate etwawei Gréyenord-
nungen uber der zugeordneten relativistischen Wellenldag von 3,7 1,6 pm. Die
Ursache sind die im vorangegangenen Abschnitt vorgestelit Linsenfehler, die sich
im Rahmen der linearen Ubertragungstheorie als Dampfung débertragungsfunkti-
on beschreiben lassen. Fur die Betrachtung der Abbildungrsgacher Phasenobjekte
lassen sich insgesamt drei Au 6sungskriterien angeben [g@2], welche in den folgen-
den Abschnitten behandelt werden.

4.3.1 Linienau 6sung

Die Linienau 6sung (fringe resolution, lattice-plane resolutior) ergibt sich aus der
hochsten erkennbaren Raumfrequenz, die in den Beugungs®en im Di rakto-
gramm nachweisbar sind. Bei Anwesenheit dicker Kristallest diese Angabe im
Vergleich zu den beiden anderen De nitionen zu optimistiéc da die im Di rak-
togramm sichtbaren Re exe nichtlinearen Ursprungs sein kinen, die bei der dop-
pelten Raumfrequenz des urspringlichen Re exes liegen. Bilwung [4.4 zeigt die
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Abbildung 4.4: lllustration der Entstehung des Bildspektrums aus dem Objespektrum.
Wahrend durch die Interferenz der Beugungsordnungen =1 und2 mit dem Nullstrahl
(linke Seite) Re exe entstehen, die real vorhandenen Gitrabstédnde entsprechen (lineare
Terme), ergeben sich durch die Interferenzen der Beugungsimungen ungleich Null un-
tereinander (rechte Seite) zusétzliche Re exe, die u. U. dudie doppelte Raumfrequenz
schlieyen lassen. Im vorliegenden Beispiel durch Interfenz der Ordnung +2 mit -2.

Entstehung des Bildspektrums aus dem Objektspektrum durcimterferenz der Ter-
me bis zur Ordnungt 2. Die im Bildspektrum auftretenden Interferenzterme lagn
sich nach der Art ihrer Entstehung in zwei Klassen untertegin. Die linearen Terme
entstehen durch Interferenzen der Beugungsordnungerl und 2 mit dem Null-
strahl, wahrend die nichtlinearen Terme durch Interfererem zustande kommen, bei
denenkeiner der interferierenden Strahlen der Nullstrahl ist. In der Farier-Ebene
l&sst sich dies wie folgt ausdrticken:

X
| K ¢} K, (4.31)
k1;kz
4 (0) R + K (0) lineare Terme
X
+ ¢} K> nichtlineare Terme (4.32)
k160 ;k260

Die nichtlinearen Terme flhren zu Re exen im Bildspektrumderen Raumfrequenz
doppelt so groy ist, wie die hochste im Objektspektrum aufétende Frequenz, d. h.
zusatzliche Re exe, die auf die halben Gitterabstande sabyen lassenltfalf-spacing3.

4.3.2 Punktau 6sung

Die interpretierbare Bildau 6sung, die alsStrukturau 6sung, Punktau dsung oder
Scherzerau 6sungd, (point resolution, structure image resolutior) bezeichnet wird,
ist nur im Scherzerfokus

4
fsen = §Cs (4.33)
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de niert, wenn die PCTF das groytmdogliche Raumfrequenzbahohne Kontrastum-
kehr umschlieyt. Sie entspricht der inversen Raumfrequenkis zu der Details ohne
Kontrastumkehr linear Ubertragen werden und ist gegeben @éb die erste Nullstelle
der PCTF: S

S
r— P — —p—
K = 2 f _ 2 4=3Cs _ 2 4=3 4.34
PTG 2 Cs 2 Ce 1?2 3= (4.34)
Der Kehrwert von k, ergibt die Punktau 6sung:
d, =0;66C;™" 3 (4.35)

Alle im Objekt auftretenden Raumfrequenzen bis zu diesem \Wewverden ohne Kon-
trastumkehr durch das Mikroskop in das Bild Ubertragen.

4.3.3 Informationslimit

Analog zur Lichtoptik und dem Konzept der Modulationstrangerfunktion (MTF)
kann die Au 6sung in einem elektronenoptischen System Ubafie hochste Uber-
tragbare Raumfrequenz de niert werden. Die eingeschranktKohérenz bei der Ab-
bildung, hervorgerufen durch Instabilitdten (limitieren die zeitliche Koharenz) und
Strahlkonvergenz (limitiert die raumliche Koharenz), fult zu einer Dampfung des
Kontrasttransfers, die beschrieben wird durch die Dampfigsenveloppen der PCTF.
Durch die Dampfung geht der im Bild enthaltene Kontrast bei bhen Raumfrequen-
zen ins Rauschen uber. Daher lasst sich zwar durch Bildvebaitung Information
jenseits der Punktau 6sung extrahieren, aber nicht Uber daLimit hinaus, dass
durch die Dampfungsenveloppen de niert wird. Die lineare Blau 6sung oder das
Informationslimit (information resolution limit) gibt die héchste Raumfrequenz an,
die linear vom Amplitudenspektrum in das Intensitatsspekium Ubertragen wird.
Das Informationslimit diys, flr eine einzelne Aufnahme ist de niert durch die Raum-
frequenzkins, , bei der die dominante Dampfungsenveloppe im Scherzerfekau einem
Kontrast von 1=¢? fuihrt [Hum81], Jon93,[Kee9P] und das Signal somit nicht mehr
vom Rauschgrund unterschieden werden kann:

1
E adv;D (kinfo) = ? 13; 5% (4-36)

Setzt man diesen Wert in GILZ21 und GIZ4.23 ein, so ergibtchi als Informations-
limit aufgrund der chromatischen Enveloppe folgender Ausdck [Jon93]:

r

d :jk} = - (4.37)

und als Informationslimit der Enveloppe der Quelle [Jon93]

1=3
d= 9% ¢ (4.38)

Dabei istIns = 2, wenn als Rauschgrenze 1feangesetzt wird, und der Parameter
variiert von 0,25 flr den Scherzerfokus bis zum Wert 1 fur de@auyfokus. Fir das
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durch den Detektor verursachte Infolimit erhalt man[[Jon9B

!
“Pgid4
N Ins ”

1=4

do = (4.39)

Somit limitiert der Detektor die Au 6sung durch seine begrazte Zahl von Bild-
punkten. Das Informationslimit ist wie bei der Quelle mit de Punktau 6sung d,
verknupft. Beim Vergleich der Ein tisse der Dampfungsfunkonen auf das Informa-
tionslimit (vgl. Abbildung 4.5) zeigt sich, dass bei Gerate mit FEG ( = 0,1 mrad)
der chromatische Anteil dominiert, also keine Raumfrequenjenseits des in 4.37 an-
gegebenen Limits Ubertragen wird. Die lineare Informati@iibertragung wird aus-
schlieylich durch die chromatische Enveloppe limitiert uth deshalb bei der Angabe
des Infolimits als alleiniges Kriterium verwendet. Als Beipiel fur die eingeflhrten
Au 6sungsbegri e wurde dasOne-Angstrom Microscopg OAM) des National Center
for Electron Microscopy (NECEM, Berkeley) gewahlt. Mit denMikroskopparame-
tern [Kee04,ZieOP]:

Up = 300kV E =0;85eV(rms)

Cs =0;60mm c=0;1mrad

Cc=1;45mm =U=0;25ppm
=1;97 10 ¥m I=1 =0;3ppm(rms)

kann mithilfe des ProgrammsctfExplorer  [Sid02] die Ubertragungsfunktion er-
stellt werden. Dieses Programm enthélt fir die geldau gsteEMs alle relevanten
Werte wie Hochspannungsstabilitat, Energiebreite und Shalitdt des Objektivlin-
senstroms und lasst zusatzlich die manuelle Eingabe der zinen Parameter zu.
Setzt man die Werte fiir das OAM ein, so erhalt man fiir die errehbare Punktau 6-
sung (extended Scherzer) einen Wert von 1,7 A, fiir das Infoationslimit (unter der
Voraussetzung der dominierenden chromatischen Envelopmenen Wert von 0,78 A.
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<Phase Contrast Transfer Function>
U =300kV; G =0;60mm; C.=1;45mm; f = 42nm
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Abbildung 4.5: Die PCTF fir den Scherzerfokus bei f = 42nm. Die oben angegebe-

nen Daten beziehen sich auf das One-Angstrom Microscope (® am National Center for

Electron Microscopy (NCEM, Berkeley), einem Philips CM300FEG/UT mit Feldemitter

(FEG) und ultra-twin (UT) Objektivlinse. Die horizontale A chse gibt die Raumfrequenz k

in nm 1 (untere Achse) und die Strukturgréye d in nm an. Die mitk, bezeichnete erste

Nullstelle liegt bei 1,7 A. Der Schnittpunkt der Enveloppe ihden horizontalen Linien bei
1=€? de niert das Informationslimit und liegt bei 0,78 A.
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Kapitel 5

Wellenaberrationen im HRTEM

Mit den heute erreichbaren Au 6sungen im Subangstrém-Beieh ist die Beschrei-
bung der Objektivlinse Uber die spharische und chromatiselAberration nicht mehr
ausreichend. lhr Ein uss auf die Abbildung kann durch die Vidlgbarkeit von Cs-
Korrektoren und Monochromatoren minimiert werden und es duinieren dann Feh-
ler héherer Ordnung. Um die Abbildung vollstéandig zu charakerisieren und Kriteri-
en flr das Au 6sungsvermégen abzuleiten, muss eine Reihenvausatzlichen Aber-
rationen bertcksichtigt werden. Der Kontrasttransfer wid dabei Uber einen wellen-
optischen Formalismus beschrieben, die aberrationsbete& Abbildung durch eine
verallgemeinerte Wellentibertragungsfunktion.

5.1 Beschreibung von Wellenaberrationen

Bei der Abbildung eines Punktobjektes an der Stelléx; y) in der Objektebene durch
eine ideale Linse entsteht in der Beugungsebene eine spbére Wellenfront, die sich
in der konjugierten Bildebene zu einem Bildpunkt zusammereht. Damit wird jeder
Punkt in der Objektebene in einen Punkt in der Bildebene Gb#éagen. Die Aber-
rationen von realen Linsen deformieren jedoch die Welleofit, sodass es zu einer
Verwaschung des Bildes des Punktobjektes kommt. Diese istudlich ausgepragter,
als die durch Beugung hervorgerufenen Ein Gsse. Diwellenaberrationsfunktion(wa-
ve aberration function) W (x;y; u;Vv;) gibt dabei die Abweichung (axialen Abstand)
der realen Wellenfront vom idealen sphéarischen Verlauf ined Beugungsebene an (s.
Abb. B.7) und kann in Exponenten von der Positiorfx; y) des Objektes und den Beu-
gungswinkeln(u;v), d.h. der Position in der Beugungsebenéxy;yq), ausgedrickt
werden. Die Beugungswinkel sind gegeben durah= x4=f und v = y4=f. Bei hohen
Vergréyerungen ist der untersuchte Probenbereich so kleidass jede Anderung von
W als Funktion von Termen mit (x;y) vernachlassigt werden kannigoplanatische
Naherung. Dadurch verbleiben nur noch die axialen Aberrationen unds ergibt sich
fur die Taylor-Entwicklung der Funktion W bis zur vierten Ordnung in der Notation
nach Typke und Dierksen|[Typ95] der folgende Ausdruck:

W (X;y) = ax+ oy

43
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Bildebene

ideale Linse fehlerbehaftete Linse

Abbildung 5.1:  Darstellung der Wellenfrontaberration (aus [Ber04]). Bei einem idea-
len elektronenoptischen System wird die vom Objektpuni®y ausgehende Kugelwelle zu
einer im Bildpunkt P; zusammenlaufenden Kugelwelle verandert (links). Das Vaegen
von Linsenfehlern fuhrt dazu, dass diese auslaufende Welfeont asphérisch ist. Die Wel-
lenaberrationsfunktion misst die axiale Abweichung vom @&hlen Verlauf der Kugelwelle in
Abhangigkeit der Koordinaten (x, y) des Punktes? in der Objektebene.

+CaX? + Caxy + Csy?
+Cx® + CrX%y + Coxy” + Coy®
+Cox? + Xy + Cox?y? + Ciaxy® + cuy? (5.1)

Fir die weitere Betrachtung ist die Einfuhrung eines kompieen Beugungswinkels
I = u+ iv, komplexer Koe zienten Ag, A1, A, Az, B,, B3 und reeller Koe zienten
C; und C; sinnvoll, da sich die Terme so besser zusammenfassen lasEsnergibt
sich:

W() = Re A + 1Al 2+ 1C! 1 + 1A 3+ 1By 2
+IA30 4+ 1Bg! %1+ IC A1 P (5.2)

Terme mit geradzahligen Potenzen in werden alssymmetrischeAberrationen be-
zeichnet, solche mit ungeradzahligen Potenzen astisymmetrische Aberrationen.

Der Ausdruck fur W lasst sich in kartesischen Koordinaten ausdriicken, wobei
Ap = Ag + 1A USW. ist:

W (xy) = Agu+ Agv
+IA; U* VP o+ IAj2uv+ 1C, UP+ VP
+3IAx UuP 3uv? + fAy 3utv VP
+1By WP+ uv® + 1By uiv+ VP

3
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+IA5 Ut vt oBUAV + 2A54 UV owyd

2

+1By u* v+ IBy2 v+ uv® + 1C uP+ VP (5.3)
Durch Einfuhrung von Polarkoordinaten wird die azimutale $mmetrie der einzelnen
Terme ersichtlich. Es gilt:! = re' ; Ag= jA¢j€ ; A; = jAjj & 2;

A2 = jAzJ e3' 33 Bz = Jszel 81 A3 = jAg] e4| 4 Bg = ngJ QZI 42

Damit ergibt sich:

W(r; ) = jAojrcos( 11)
+2jA1jr?cos2( 22) + 3Cyr?
+%jAzjr30053( 33) + %szjr3cos( 31)
+1jAsjr*cos4( 44) + 3iBsjr*cos2( )+ 3Car* (5.4)

Der erste Term mit Ag beschreibt eine lineare Phasenschiebung in der Fourier-&fie
und bestimmt somit der Bildposition. BeiC,; handelt es sich um derDefokus(Uber-
fokus positiv). Die Multiplikation mit 2 / fuhrt von der Abstandsfunktion W zur
bekannten Phasenschiebung(C,= ) 2. Csist die spharische Aberration dritter Ord-
nung, welche tblicherweise auch mits bezeichnet wird. Der mitA; verkntpfte Term
ist der axiale oderzweizahlige AstigmatismusA, der dreizéhlige AstigmatismusDer
Term mit B, beschreibt dieaxiale Koma Az denvierzahligen Astigmatismusund B3
den axialen Sternfehler Da der Term mit B, lediglich ein vom Azimut abhangiges
Maximum besitzt, ist es moglich, durch geeignete Wahl der @ipchen Achse (d. h.
Ursprung vonu und v) diesen zum Verschwinden zu bringen (vgl. Kapité[ '5.2.1).
In Tabelle[5.1 sind die dreidimensionalen Plots volV als Funktion von u und
v fur jede Aberration wiedergegeben. Zusatzlich sind die Wehaberrationen in der
rechten Spalte als Phasenplatte dargestellt. Die Phaseapte visualisiert die Pha-
senschiebung der Wellenfunktion als Funktion der Raumfrequenz. Als Besteu-
nigungsspannung wurde 200 kV angenommen und &3 von 1,2 mm. Damit ergibt
sich ein Scherzerfokus von 54,9 nm und fur die Achsenskalieg GI/Sch=6,76 mrad.
Ideale Linsen weisen lediglich Terme mi€,; und C; auf. Die anderen Terme tre-
ten erst bei Abweichungen von der Rotationssymmetrie odecldechter Justierung
des Mikroskops auf. Die Bedeutung der Aberrationen nimmt rnzunehmender Ord-
nung ab. Erst fur die Hochau 6sungsmikroskopie missen aud¢tohere Ordnungen
korrigiert werden. Bis in die spaten 70er Jahre hinein wurdelediglich der Defokus
(Cy), der zweizahliger Astigmatismus A1) und die spharische Aberration C3) als
relevant fur die Bildentstehung im Elektronenmikroskop eachtet. Erst 1978 konnte
Zemlin zeigen, dass vorwiegend die axiale KomB) fur Anomalien in den Di rak-
togrammen von stigmatisierten und fokussierten TEMs verawortlich ist.
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5.2 Messung von Aberrationen

Die Analyse der Di raktogramme von dinnen, amorphen Probebildet die Grund-
lage verschiedener Verfahren zur Bestimmung der Aberratien eines TEMs. Eine
friihe Variante geht auf Thon [Tho66] zuriick und beschreibtid Messung des Defo-
kuswertes aus der Lage der Ringe im Di raktogramm. Dieses Mahren wurde spater
von Krivanek [Kri76] um die Méglichkeit der Bestimmung vonCg erweitert. Durch
Aufnahme eine Fokusserie und Auswertung der berechneten @@ktogramme bei
axialer Beleuchtung konnte die Genauigkeit de€s-Bestimmung verbessert werden
[Coe91]. Erst die Aufnahme von Di raktogrammen bei unterdtedlichen Kippwin-
keln nach Zemlin [Zem78] erlaubt die Messung der Aberratien héherer Ordnung
und bietet Zugri auf die antisymmetrischen AberrationenB, und A,. Die automa-
tisierte Aufnahme und Auswertung dieser Di raktogramm-Taleaus stellt bei den
kommerziell verfigbarenCs-Korrektoren den technischen Stand dar und erlaubt die
Messung und Korrektur der Aberrationen.

Die im vorangegangenen Kapitel vorgestellten Aberratiomelassen sich in zwei
Kategorien einteilen. Zum einen die Aberrationen, die geda Potenzen von den
Koordinaten u und v enthalten (Defokus, zweizahliger Astigmatismus, sphadke
Aberration), und solche mit ungeraden Potenzen (dreizélgler Astigmatismus, axiale
Koma). Die Phasenschiebung, die durch gerade Aberrationbervorgerufen wird, ist
invariant beztiglich einer Vorzeichenadnderung des Wellegktors k. Es gilt also flr
den symmetrischen Anteil der Aberrationsfunktion:

1h [
SR:E (k) + K = s K (5.5)
Alle Aberration mit ungeraden Potenzen vonu und v fihren zu einer antisymme-
trischen Phasenschiebung, die beschrieben wird durch dengeraden Anteil der
Aberrationsfunktion:

. h i
=5 K R = A K (5.6)

Die Darstellung der Aberrationen als Phasenplatte (s. Taltle [5.1) verdeutlicht
die Symmetrieeigenschaften. Um den Ein uss der Aberrati@m auf die Thonschen
Ringe im Diraktogramm einer amorphen Folie nachvollziehe zu kénnen, muss

man sich den Abbildungsprozess nochmals verdeutlichen.eDntensitat ist bei der
Abbildung schwacher Phasenobjekte gegeben durch:

LM =jl+ «MIP=1+ A+ O+] s (5.7)

A K

Dabeiist ¢ () die gestreute Welle in der Bildebene. Der quadratische Terkann bei
der Fourier-Transformation vernachlassigt werden, wenrsesich um einen schwachen
Streuer handelt. Ebenso lasst sich die Konstante vernackkigen, da sie nur zu einem
hellen Punkt (Delta-Funktion) im Zentrum fuhrt. Als Fourie r-Transformierte erhalt
man dann:

F I (]

I
-
~t
1
n
~
+
%)
~

= oKRKep i K + , Kexpi ¢ (5.8)
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Tabelle 5.1: Axiale Bildfehler guren und deren simulierte Phasenplaten.
imutal
Name Symbol :;:nl:z:e W (x;y) [pm] Phasenplatte
twofold astigmatism
g ~—
Zweizahliger . 08 v
. . Al s
Astigmatis- (1 Sch) 2 0. ‘
mus 2 0.5 A
L —
1 0.5 0 0.5 1
defocus
Defokus
. ' Cl' f
Uberfokus ' 1
. (1 Sch)
positiv
Dreizahliger
. : A,
Astigmatis- (1 m) 3
mus H
Axiale B, 1
Koma (2um)
Vierzéahliger
Astigmatis- As
(L mm)
mus
Axialer Bs
Sternfehler | (1 mm)
spherical aberration
0.5
Sphérische | Cg; Cs 1 ) .
Aberration | (1,2mm) | e
1
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Separiert man die Wellenaberration in ihren symmetrischen Anteil s und anti-
symmetrischen Anteil A, so erhalt man bei der Abbildung eines schwachen Phase-
nobjektes, d. h. unter der Voraussetzung defriedelsymmetrie

den folgenden Ausdruck: _
h in o]
R = o Rexp iaK 2isin 5 K (5.9)

Das Betragsquadrat der Fourier-Transformierten der Bilditensitat wird als Di rak-
togramnﬂ bezeichnet:

2 2
lg K R = o K 4si? g K (5.10)

Die sichtbaren Thonschen Ringe im Diraktogramm werden moualiert durch den
ersten Term (Objektstrukturfaktor) und hdngen ausschlieljch vom geradenAnteil

s der Wellenaberrationsfunktion ab. Der antisymmetrische Ateil A, der die Ko-
e zienten Ao, A, und B, enthdlt, ist in einem einzelnen Di raktogramm nicht sicht-
bar, fihrt aber zu Bildverschiebungen und Anderung der Veeichnungen, wenn
der Beleuchtungswinkel variiert. Es ergeben sich hieraus zwei Ansatze zur Mes-
sung der Aberrationen. Der erste besteht in der Messung deild/erschiebungA,
[Ber80,Kos87/ Ros73] und damit des linearen Anteils von,. Der zweite Ansatz
nutzt die Formanderungen der Ringe im Di raktogramm aus undmisst damit s.
Beide Methoden erfordern die Aufnahme mehrerer Bilder benterschiedlichen azi-
mutalen Kippwinkeln der Beleuchtung. Wéhrend die erste Métode die entstehende
Bildverschiebung flr einen bestimmten Kippwinkel Gber Krazkorrelationsprozesse
bestimmt und damit emp ndlich auf Probendrift reagiert, erfolgt bei der zweiten,
von Zemlin vorgeschlagenen Variante die Auswertung der Aacling der Ringstruk-
tur. Durch Messung der Anderung des Defoku€; und des AstigmatismusA; im
Di raktogramm einer diinnen, amorphen Probe kdnnen aller Ke zienten hoherer
Ordnung bestimmt werden. Die Vorteile des Verfahrens nachemlin liegen in der
Unemp ndlichkeit gegenluber Probendrift und der Umwandlug der hheren Aber-
rationen in Aberrationen erster Ordnung. Es werden die relaen Anderungen des
zweizahligen Astigmatismus und Defokus in Abhéngigkeit deStrahlkippung regis-
triert und die Di raktogramme der aufgenommenen Bilder ensprechend dem Azimu-
talwinkel und der Strahlkippung in einem Tableau angeordrneDie Di raktogramme
bei gekippter Beleuchtung zeigen einen Astigmatismus undelibkus, der sich vom
zentralen Diraktogramm aufgrund der Kippung unterscheiagt. Das Tableau als
Ganzes sollte idealerweise zentralsymmetrisch sein. Tathklich zeigt es aber eine
einzahlige Symmetrie, welche ein Indiz fir das Vorhandemsenicht rotationssym-
metrischer (ungerader) Aberrationen ist. Es liegt dann e axiale Koma und/oder
ein dreizdhliger Astigmatismus vor. Da das von Zemlin vorgeellte Verfahren der
Auswertung von Kipptableaus als Grundlage fur die automagierte Bestimmung der
Aberrationskoe zienten des Cs-Korrektors dient, soll im folgenden Kapitel noch et-
was ausfuhrlicher auf die Grundlagen dieser Messmethodegggangen werden.

IStatt Di raktogramm wird hau g auch der Begri Thonsches Di agramm verwendet, nach F.
Thon
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5.2.1 Kippung der Beleuchtung

Die Wellenaberrationsfunktion in der in[5.2 angegebenen fo beschreibt die Ab-
weichung von der idealen Wellenfront beim Durchgang des BRrérstrahls durch den
Ursprung der Beugungsebene. Alle Aberrationskoe zientetmangen jedoch von der
Richtung des Primérstrahls ab. Fiur die Bestimmung der Abeationskoe zienten
ist es hilfreich, die Anderung in Abhangigkeit des gewahlteUrsprungs zu untersu-
chen, d. h. festzustellen, wie sich die Wellenaberration dert, wenn der Strahl die
Beugungsebene unter einem Winkel = t, + ity passiert.

W( +!) = Re Ag+A; +Cy +A, ?+1B, 2+ 2B,
+A3 3+%Bg 2 +%B3 3+ C3 2 ]'
+1 A1+2A, + 2B, +3A; 2+3B; +C3% ! 2

+1 C;+2B, +3B; ?+2C; ! !

+1 Ay+3A; +3B; 13
+1 B,+3B; +3C; ! 2
+2Asl Y+ 1Bjl %1+ IG5 21 %g (5.11)

Durch einen Vergleich mit Gleichund5J2 lasst sich der neuerdprung als Funktion
neuer Koe zienten beschreiben:

Ag = Ag+A; +Cp +A, ?+1iB, *+ 2B,
+A3 3+%B3 2 +%B33+C3 2

Al = Ai+2A, + 2B, +3A; %2+ 3B; +Cj?

C, = Ci+Re 2B, +3B; 2 +2C;

0

A, = A +3A; + 3Bj
BZ = Bz+%B3 +3C3

Bs = Bs
Cs = Cs (5.12)

Unter Vernachlassigung vorm; und B3 lasst sich der Ausdruck weiter vereinfachen:

Ay = Ag+A; +Cp +A, ?+1B, *+2B, +C; °
Al = A;+2A, + 2B, +Cj?2

C, = Ci+Re 2B, +2Cg

A, = A,

82 = Bz+3C3
C: = Cs (5.13)
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Abbildung 5.2:  (a) Beispiel fur ein Zemlin-Tableau. Die Anordnung der Di r aktogramme
im Tableau entspricht der Groye des Kipp- und Azimutalwinkks. Die Reihenfolge, in der
die Bilder aufgenommen wurden, ist durch die Nummern gekemrichnet. Der maximale
Kippwinkel tritt bei den Di raktogrammen 2-13 auf. Die weiter innen liegenden Di rakto-
gramme (14-17) entsprechen dem halben maximalen Winkel. ®erste bzw. letzte Aufnah-
me bildet das zentrale Di raktogramm und wird bei ungekippr Beleuchtung aufgenommen.
(b) Die aus dem Tableau berechnete Phasenplatte. Der Kreis ider Phasenplatte gibt den
aberrationsfreien Bereich wieder (aus[[UhI98]).

Aus der ersten Zeile ist ersichtlich, dass die Verschiebury, A, zwischen zwei
Bildern, die unter unterschiedlichen Winkeln aufgenommen wurden, von allen an-
deren Aberrationskoe zienten abhangt. Folglich ist es molich, diese Koe zienten
durch eine geeignete Anzahl von Kippwinkeln zu messen. Waihin I&sst sich aus
ableiten, dass eine Anderung vonsowohl den Wert vonC; als auchA; beein-
usst, und zwar in Abhangigkeit von der Groéye vonA,, B, und C3. Damit kbnnen
Uber die Auswertung der in den Di raktogrammen enthaltenenFehler 1. Ordnung
(Defokus und zweizahliger Astigmatismus) die Fehler héher Ordnung bestimmt
werden. Dies entspricht der Methode von Zemlin. In Abbildug5.2 ist das Zemlin-
Tableau, wie man es bei einer amorphen Kohlefolie erhalt, gestellt. Das Ergebnis
der Aberrationsbestimmung wird tber eine Phasenplatte dgestellt. Sie zeigt die
Werte der Aberrationsfunktion fur einen kreisférmigen Begich im Fourierraum um
den Ursprungk = 0. Eine Anderung im Grauwert bedeutet eine Anderung des
Wertes der Aberrationsfunktion um ein ganzzahliges Vielthes von =2. In Ab-
hangigkeit vom Korrekturzustand (d. h. welche Aberratione dominieren) betragt
der auyere Kippwinkel zwischen 6 und 30 mrad. Aus 5]13 kannfglgert werden,
dass der Kippwinkel

c = 82:3C3 (514)
die axiale Koma zum Verschwinden bringt. Die so de nierte Atse wird daher auch
als komafreie Achsebezeichnet.
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Tabelle 5.2: Wellenaberrationskoe zienten und die flr 200 kV berechnet Obergrenze fur
ein Infolimit von 0,25 nm und 0,14 nm nach [UhI98] und zusatith fir 0,20 nm. Die beson-
ders kritischen Werte zum Erreichen der jeweiligen Au 6suig sind fett hervorgehoben.

Koe zient (Symbol) 4 limit

/4 limit fir 200 KV bei einem Infolimit von

kinfo =4=nm

Kinfo =5=nm

kinfo =7=nm

Defokus (C1;  f ) 3 k2 6,2 nm 4,0 nm -2,0 nm
Zweizéahliger Astigmatismus ( A1) % k izmo 6,2 nm 4,0 nm 2,0 nm
Dreizahliger Astigmatismus ( Az) 3 2k, 0,93 pm 0,48 pm 0,17 pm
Axiale Koma ( B2) LS 0,31 um 0,16 um 58 nm
Sphérische Aberration ( C3;Cs) 3kt 0,12 mm 51 pm 13 um
Vierzahliger Astigmatismus ( Az) 2 ki 0,12 mm 51 pm 13 um
Sternfehler ( S3) 5 ki 31 um 13 pm 3,3 um
Funfzahliger Astigmatismus ( Ag4) g K20 15 mm 5 mm 0,94 mm
Axiale Koma ( B4) T4k 3,1 mm 1 mm 0,19 mm
Axialer Dreilappfehler ( D4) kP 3,1 mm 1 mm 0,19 mm
Sphérische Aberration ( Cs) 3 5k, 1,8m 0,48 m 64 mm
Sechszahliger Astigmatismus ( As) 3 Skby 1,8m 0,48 m 64 mm

5.2.2 Au6sung in Abhangigkeit der Einzelfehler

Die in Abschnitt B.2Z.1 eingefiihrte Phasenschiebung bertcksichtigt in der angege-
benen Form lediglich Defokus und sphéarische Aberration aghasenschiebende Ab-
bildungsfehler. Der Einsatz von Abbildungskorrektoren meht den Ein uss von Cg
jedoch vernachlassigbar und erfordert bei der Abschéatzurder erreichbaren Au 6-
sung die Berucksichtigung aller relevanten Abbildungsfédr. In der Lichtoptik wurde
von Rayleigh [Ray79] gezeigt, dass bei der Abbildung durcline Linse mit sphéatri-
scher Aberration im Gauyschen Fokus der Intensitatsverlugleiner als 20% ist, wenn
die Wellenfront in der Austrittspupille vom idealen spharschen Verlauf um weniger
als /4 abweicht. Ein Intensitatsverlust, der in den meisten Fdken tolerierbar ist.
Andere Autoren zeigten, dass sich dieses Kriterium auch adie restlichen Aberra-
tionen anwenden lasst. Ausgehend vom lichtoptischen Raigb-Kriterium, welches
einer Phasenschiebung von/2 entspricht, erlaubt das am h&au gsten angewandte
Kriterium fir die Au dsung im HRTEM eine Phasenschiebung va /4 fir jede
einzelne Aberration beim Informationslimitkis, [Thu96,[UhI98]. In Tabelle[5.2 sind
die nach diesem Kriterium abgeleiteten zuldssigen Obergeen fir Aberrationen bis
zur funften Ordnung wiedergegeben.
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Kapitel 6

Phasenkontrast-TEM

Bereits seit Uber 40 Jahren wird angestrebt, die in der Lichtikroskopie etablierten
Techniken des Phasenkontrastverfahrens nach Zernike uneDi erential-Interferenz-
kontrasts (Di erential Interference Contrast, DIC) nach Nomarski in die Elektro-
nenmikroskopie einzufiihren. Das gréyte Hindernis spezibki der Betrachtung von
biologischen Materialien ist dabei einerseits die gering&obendicke, die zur Verrin-
gerung des inelastisch gestreuten Anteils notwendig istum anderen die niedrige
Kernladungszahl der auftretenden Atome (C, H, N, P, S). Sideallen damit schwache
Phasenobjekte weak-phase objecWPO) dar, die im Wesentlichen die Phase der
Elektronenwelle, nicht aber deren Amplitude verandern. Dnehlauft die Elektronen-
welle eine solche Probe, so wird ihre Phase nach dem Durctieaudes Objektpoten-
tials raumliche Variationen aufweisen. In der konventiorien Elektronenmikrosko-
pie werden diese Strukturen durch chemische Kontrastfarhg (staining) sichtbar
gemacht. Dabei kommen Salze von Schwermetallen (UrannityaBleicitrat, Kad-
miumjodid) zum Einsatz. Diese fiihren zu einem starken Strabsorptionskontrast
und verringern gleichzeitig die Emp ndlichkeit gegenlibe6trahlenschadigung. Man
spricht von Positivkontrastierung (positive staining), wenn eine Struktur das Kon-
trastierungsmittel absorbiert hat oder wenn es von ihm eiredagert wird. Dem steht
die Negativkontrastierung(negative staining gegenuber, bei dem sich die Metallio-
nen (Phosphorwolframséure, Uranylacetat, Uranylformiat. a.) um die eigentlichen
Strukturen herum anlagern. Im Elektronenmikroskop ist demach nicht die Struk-
tur selbst, sondern die Umgebung durch hohen Kontrast gekezreichnet. Negative
staining wird in der Regel zur Sichtbarmachung von Makromekilen und Mole-
kulkomplexen (Ribosomen, Viren u.a.) eingesetzt. Das Vdiltinis von Amplituden-
zu Phasenkontrast ist dabei kleiner als 20% [Ang00]. BeimriSatz von Kontrastie-
rungsmitteln kommt es jedoch zu Artefakten durch selektivéAnlagerung und die
Au 6sung wird letztlich durch die Korngréye des Kontrastmitels begrenzt. Groyes
Interesse besteht daher in der Kontrastverbesserung durden Einsatz einer Phasen-
platte, die analog zur Lichtmikroskopie in der hinteren Branebene der Objektivlinse
platziert wird. Im Gegensatz zum Defokus-Kontrast nach Serzer fuhrt sie zu einer

konstanten, d. h. raumfrequenzunabhangigen Phasenschiely ' pp:
(k) = 5 Cs 3k*+2 fk?2 + 'pp (6.1)
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\
Apertureblande Aperturehlende Apertureblende
Folie ‘ - 4 AU + 4 AU
(a) (b) (c)

Abbildung 6.1: Die Originalskizze aus der Vero entlichung von Boersch|[Be47]. Neben
der Mdoglichkeit, eine dinne Folie als Phasenplatte zu berngn (a), was experimentelle
Probleme aufgrund von Kontamination und damit verbundeneAu adung mit sich bringt,
wurde auch die Phasenschiebung durch elektrostatische de&xl erwogen. Dabei kann ent-
weder der ungebeugte Zentralstrahl (b) oder aber der Randstl (c) durch Anlegen einer
Spannung in seiner Phasenlage beein usst werden.

Fir ' pp = =2gehtdie PCTF in eine Kosinusfunktion tiber, sodass niedrigéaum-
frequenzen mit h6chstmdglichem Kontrast Gbertragen werde Bereits 1947 schrieb
Boersch[Boe47] in einem Artikel iber Moglichkeiten, das maZernike [Zer35] in der
Lichtmikroskopie eingefuihrte Phasenkontrastverfahremidie Elektronenmikroskopie
zu ubertragen. In Abbildung[6.1 sind die in dem Artikel vorgstellten Varianten dar-
gestellt. Die erste Methode besteht in der Verwendung eindiinnen, amorphen Folie
gleichmé&yiger Dicke mit einem zentrischen Loch, die in deirfteren Brennebene der
Objektivlinse eingebracht wird. Die gebeugten Elektronennterliegen beim Durch-
laufen der Folie einer Phasenschiebung. Die Grdye dieseraBanschiebung wird
durch das positive innere Potential des Folienmaterials BBmmt, welches in der Gro-
yenordnung von 10 bis 20 Volt liegt (vgl. Abbl_6]1a). Dieserkasenplattentyp wird in
Anlehnung an das lichtoptische Analogon alZernike-Phasenplattebezeichnet. Die
ersten Versuche zur Realisierung einer solchen Phasenf@am TEM wurden 1958
von Kanaya, Faget und Tochigi unternommeri [Kan58, Bad70, bd3,/Dan01[Kan70].
Die zweite Methode besteht in der Phasenschiebung der Elekten durch das An-
legen von elektrischen Feldern. Dabei kann entweder der weizpugte Zentralstrahl
(Abb. B.1Ib) oder der Randstrahl beein usst werden (Abb[Z6ld). Diese alsBoersch-
Phasenplattebezeichnete Variante bietet entscheidende Vorteile, daalElektronen-
welle ohne Wechselwirkung mit Materie in der Phase geschob&ird. Dadurch
kommt es nicht zu inelastischer Streuung der Elektronen immnhalb der Phasenplatte
und die Bildung von Au adungen wird vermieden. Zusatzlich st die Phasenschie-
bung variabel, sodass sowohl Phasenkontrast- als auch ketbilder aufgenommen
werden kdnnen, ohne die Phasenplatte aus dem Strahlengamgfernen zu mussen.
Eine dritte Variante, die in dem Artikel von Boersch unerwéht bleibt und sich an
das lichtoptische Verfahren von Nomarski anlehnt, ist di¢ilbert-Phasenplatteftr
den di erentiellen Interferenzkontrast (di erential phase contrast DPC). Sie besteht
ebenfalls aus einem Kohlensto Im, der jedoch eine halbkisformige Form aufweist
und eine Phasenschiebung von in einer Halbebene der hinteren Brennebene zur
Folge hat. Nach einer theoretischen Studie von Lentzen [L@4] ist es moglich, mit
einem Cs-Korrektor die Wirkung einer Zernike-Phasenplatte nahenmigsweise nach-
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zubilden, sodass eine konstante Phasenschiebung fir eirites Raumfrequenzband
erzeugt werden kann. Dies gelingt jedoch nur fur kleine Phagschiebungen bei klei-
nen Werten vonCs und hohen Raumfrequenzen. Der Phasenkontrast fur groye und
mittlere Objektstrukturen ist dagegen gering. Derzeit komentrieren sich die Un-
tersuchungen auf das Phasenplattenprinzip nach Zernike drdie elektrostatische
Minilinse nach Boersch.

In den folgenden Abschnitten werden nun insgesamt sieben kaepte zur Rea-
lisierung von elektronenoptischen Phasenplatten anhandkkreter Patentschriften
vorgestellt, sowie deren spezi sche Vor- und Nachteile distiert. Die Patenthummer
und der Anmelder sind dabei jeweils am Anfang des Textes veenkt. Am Ende des
Kapitels sind die Konzepte nochmals in einer Tabelle gegdrgrgestellt.

6.1 Zernike-Phasenplatte

Die Beobachtung von Phasenobjekten im Lichtmikroskop wued1935 durch die Ein-
fihrung der Zernike-Phasenplatte ermdglicht [Zer35]. Olotl es in den Jahren um
1970 verschiedene Ansatze zu Ubertragung dieses Konzeptslie Elektronenmikro-
skopie gegeben hat, ist ihnen ein routinemayiger Einsatz fguund der auftretenden
technischen Probleme bisher verwehrt geblieben. In Abbidg [6.3a ist der Strah-
lengang beim Zernike-Phasenkontrast-TEM Zernike Phase ContrastTEM, ZPC-
TEM) dargestellt. Der Unterschied zur konventionellen Abbdung besteht in der
Phasenplatte, die in der hinteren Brennebene der Objektivise platziert wird. Die
Zernike-Phasenplatte besteht aus einer dinnen, amorpheplie (z. B. aus Kohlen-
sto ) mit gleichmayiger Dicke und einer zentrischen Bohrug von ca. lum Durch-
messer. Sie wird in der hinteren Brennebene der Objektivia positioniert und ist
relativ zur optischen Achse zentriert. Der zentrale, ungedugte Strahl kann die Fo-
lie ungehindert passieren. Die gestreuten Elektronen dimMaufen dagegen die Folie
und erfahren durch das innere Potential (Coulomb-Potentia eine dickeabhangige
Phasenschiebung.

Die Bedingung fur maximalen positiven Phasenkontrast ein®©bjektivlinse, die mit
einer Phasenplatte ausgestattet ist, lautet [Wil75]:

obj + pp=(4mM 1)5; m Z (6.2)

Hierbeiist ' op; die fokusabhangige Phasenschiebung des Objektivs und pp die
durch die Phasenplatte verursachte Phasenschiebung. Ause@hung[3.T lasst sich
damit die gesamte Phasendnderung fir einen bestimmten Difiswert berechnen:

"pp ()= > Cs *+2 f 2 +(4m 1)5 (6.3)

Die Phasenschiebung ' pp des Elektronenstrahls beim Durchgang durch Materie
hangt von der DickeD der Phasenplatte ab und berechnet sich nach der folgenden
relativistischen Formel:

Mi(@+2Uy)
Ua (1+ UO)

pp = D(r); mt =0;9788 10 v * (6.4)
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(a) conventional (b) 300 KV, 7.=0.001968 nm, C¢=3 mm
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Abbildung 6.2:  Die vier Grundprinzipien zur Erzeugung von Phasenkontrastim TEM
(aus [Dan0§6)): (a) Defokus-Phasenkontrast nach Scherzelc) Zernike-Phasenplatte. Die
gestreuten Elektronen werden um /2 in der Phase gegentber dem Nullstrahl geschoben.
(e) Di erenzieller Phasenkontrast mit einer halbkreisformigen Phasenplatte, die in einer
Halbebene zu einer Phasenschiebung von fiihrt. Der Nullstrahl bleibt unverandert. (g)
Boersch-Phasenplatte. Der Nullstrahl wird Uber eine Rindektrode in der Phase geschoben.
(b,d,f) zeigen den Verlauf der zugeordneten PCTF bei 300 k\Gs=3 mm, (h) den Verlauf
fur 200kV bei Einsatz einesCs-Korrektors (Cs=34 pum).

isign(k Jeos((K)
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Tabelle 6.1: Inneres Potential V; einiger ausgesuchter Elemente [Rei89] und berechnete
Dicke D fur eine Phasenschiebung von £2 bei Beschleunigungsspannungen von 100 und
300kV [Dan01].

- /2 Dicke [nm]
Element Vi VI 100KV 300KV
.Be 78 04 21,79 30,86
6C 78 06 21,79 30,86
Al 119 07 14,04 19,89
1S 115 1478 20,93
2oCU 201 1,0 845 11,97
2Ge 156 0,8 10,89 1543
27Ag 207 2,0 821 11,63
AW 234 726 10,29
ZoAU 211 2,0 805 11,41

wobei die Wellenlange der Elektronen istU, die Beschleunigungsspannung und
V; das innere Potential des Materials der Phasenplatte. Die Rsenschiebung ist bei
gegebener Beschleunigungsspannung und damit fester Walege direkt propor-

tional zur Foliendicke. Geht man von einer homogenen Dickeed Folie aus, die so
gewahlt ist, dass ' pp = =2 qilt, lasst sich die CTF durch folgenden Ausdruck
beschreiben:

sin (k) furk<kp

cos (k) firk ki (6.5)

CTFzpc (K) =
Dabei ist k der Betrag des Raumfrequenzvektorss, entspricht dem Abstand der
Lochkante in der Phasenplatte vom Zentrum der hinteren Brerebene. Das mit einer
Zernike-Phasenplatte im Gauyfokus gewonnene Bild zeigtailn den kosinusférmigen
Verlauf maximalen Phasenkontrast bei allen relevanten Raufrequenzen (s. Abb.
[6.2d).

Das innere Potential der Folie ist eine spezi sche Groye desrwendeten Mate-
rials, solange dieses elektrisch neutral ist.

In Tabelle 61 sind einige chemische Elemente samt dem zugegen inneren
Potential aufgefiihrt und die notwendige Dicke fur eine Phasverzdgerung von /2
nach [6.4 berechnet. Fir die leichteren Elemente (Z<20) Ubesregt die elastische
Streuung gegeniiber der inelastischen. Der Ubergang zur kéén Beschleunigungs-
spannung fuhrt zu einer Abnahme der Gesamtzahl der gestrem Elektronen. Die
leichten Elemente (Be, Al und Si) zeigen die geringste to®lStreuung, sodass sie
fur den Einsatz als Phasenplatten besonders geeignet silde Verwendung von Be-
ryllium ist aufgrund der hohen Stabilitat zwar erwogen wordn [Bad70], emp ehlt
sich aber wegen der Toxizitat und Kanzerogenitat dieses Mals nichfl. Kohlensto
hat trotz der gegentber Al und Si um 10% gréyeren Streuquelsttts den Vortell
der einfachen Herstellung und Handhabung.

!Kategorie 1 der krebserzeugenden Sto e
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Abbildung 6.3:  Zernike-Phasenplatte aus amorpher Kohlefolie nach Danewd Nagaya-
ma (2001). (a) Die zentrale Bohrung hat einen Durchmesser vol um. (b) TEM-Aufnahme
der Phasenplatte, nachdem sie in mehreren Experimenten @jasetzt wurde. Neben den
punktférmigen Kontaminations ecken, die vom fokussierte Elektronenstrahl bei der Jus-
tage verursacht wurden, ist noch eine gleichmayige, kre@@imige Belegung zu erkennen.
Diese wurde durch den defokussierten Stahl verursacht (a{i®an01]).

Zernike-Phasenplatten haben einige prinzipbedingte Naefile. Die prazise Kon-
trolle der Phasenschiebung bei den Folien wird durch die Mation der Foliendicke,
Au adungen und unerwinschter Streuung durch die Folie sedlh, erschwert. Der An-
teil der Elektronen, die vom Objekt koharent elastisch gestut werden und somit
zum Phasenkontrast beitragen kénnen, ist gering [Bad70]ugatzlich fuhrt die inelas-
tische Streuung in der Phasenplatte zu einem Kohéarenzveslubei den gestreuten
Elektronen, der den erzielbaren Kontrast deutlich reduzie[Par72]. Die Verwendung
eines Energie Iters erlaubt es jedoch, diesen Anteil audzienden, ohne Ein uss auf
die Abbildung der Elektronen ohne Energieverlust zu haberzéro-loss Filterung).
Der Kontrast der ZPC-Abbildung lasst sich damit deutlich vebessern.

Da der Lochdurchmesser in der Gréyenordnung vonuin liegt, sind die Pra-
zision bei der Herstellung und die genaue Positionierung iflektronenstrahl von
entscheidender Bedeutung. Die Phasenplatte muss mit ei@enauigkeit von 100 nm
auf die optische Achse justiert werden, um zu verhindern, da der Nullstrahl auf
die Folie tri t und somit beschnitten wird. Die Groye des zetralen Beugungspunk-
tes ist abhangig von den Beleuchtungsbedingungen im Miktagp. Geht man von
typischen Semiaperturwinkeln von 2-30 “4rad aus, so ergibt sich bei einer Objektiv-
Brennweite von 3mm ein Durchmesser von 1,2p8n.

Wahrend des Betriebs im TEM kommt es zur Bildung von Kontamiationsschich-
ten auf der Folie. Die Belegung mit Kohlenwassersto en, diselbst bei amorphen
Gold- und Beryllium Imen beobachtet wurde, fihrt im Betrieb zu lokalen Au adun-
gen und zu einer zusatzlichen anisotropen PhasenschiebybPan02a]. Da bei hohen
Elektronenenergien vorwiegend kleine Streuwinkel auften, konzentriert sich die
Kontamination auf den Bereich um das zentrale Loch (s. Abliung [6.3b). Damit
wird die Abbildung niedriger Raumfrequenzen, die fur die 8htbarkeit biologischer
Strukturen von groyer Bedeutung ist, verschlechtert. Die Kntamination fihrt zu
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Abbildung 6.4: Aufnahme eines vitri zierten In uenza-Virus bei 300kV (aus [Nag08]).
(a) konventionelle Abbildung, (b) mit Zernike-Phasenplat.

einer eingeschrankten Nutzungsdauer der Dunn Imphasergite [Wil73], die sich
nur durch weitere Maynahmen, wie z.B. einem beheizbaren Bienhalter, verbes-
sern lassen [Dan04]. In Verbindung mit der Kihlung der Probmittels Sticksto
oder Helium ergeben sich aber daraus sofort weitere ProblenWahrend die Probe
bei Temperaturen von etwa -20% untersucht werden soll, muss die Phasenplat-
te Uber einen beheizbaren Blendenhalter auf ca. 3@ gehalten werden, um die
strahlinduzierte Kontamination zu minimieren. Damit themrmisch bedingte Driften
klein gehalten werden kdnnen, ist eine raumliche Trennungr Phasenplatte und
Probe unumganglich. Dies lasst sich durch Verwendung einegsatzlichen Transfer-
dubletts realisieren [Hos03%] welches das Bild von der hinteren Brennebene in eine
weiter entfernte Phasenplattenebene abbildet, in der siater spezielle Phasenplatten-
halter be ndet. Diese Trennung wird auch mit dem in Abschnit 7.3.4 beschrieben
Transfersystem erreicht, dass zuséatzlich die hintere Breabene vergroyert.

Angewendet wird dieses Phasenplattenprinzip u.a. von derirfha JEOL, die
basierend auf den Ergebnissen von Nagayama und Danev ein édtangemeldet
hat [Nag01]. Das JEM-2200FS ist das erste kommerziell vegtiare TEM, das mit
Zernike-Phasenplatte angeboten wird. In Abbildung 6.4 islie Kontrastverbesserung
durch den Einsatz der Phasenplatte am Beispiel eines In uea-Virus dargestellt.

Fur den Einsatz in der Hochau 6sungsmikroskopie sind von Tdn, Willasch und
Muller auch Versuche mit Phasenplatten unternommen wordeuwlie spezielle Dicken-
pro le zur Korrektur des O nungsfehlers aufwiesen [Ml76,Tho70, Wil75]. Diese
haben neben den hohen Anforderungen an die Positionierunglativ zum Strahl
noch das Problem des Koharenzverlustes der gestreuten Hteken. Dies tritt ge-
rade bei den pro lierten Phasenplatten verstarkt auf, da deVerlust der Koharenz
nicht nur frequenzabhangig ist, sondern auch mit der Dickeunimmt. Weiterhin stell-
te die Herstellung der Phasenplatte ein Problem dar, da dieittels Atzverfahren
hergestellten Pro le eine Genauigkeit von wenigen Nanomen aufweisen missen.

2\on der Firma JEOL zum Patent angemeldet
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6.2 Hilbert-Phasenplatte

Eine weitere Mdglichkeit zur Ausnutzung der aus dem innereRotential einer Fo-
lie resultierenden Phasenschiebung ist die von Danev [D&#) Dan02b] vorgestell-
te Hilbert-Phasenplatte. Sie erzeugt einen topographiseh Kontrast und ist da-
mit das Analogon zum lichtoptischen di erentiellen Intererenzkontrast (DIC) nach
Nomarski [Nom55]. Das Verfahren ist Uber ein Patent der Firemn JEOL geschitzt
[Nag03] und wird als Hilbert Phasenkontrast lilbert Phase Contrast HPC) bezeich-
net, da es sich um eine optische Hilbert-Transformation haelt. In Abbildung 6.5
ist die Phasenplatte und ihre Lage in der Di raktionsebene & sehen. Der Brenn-
punkt (Beugungspunkt nullter Ordnung) der einfallenden Whe bildet den Ursprung
dieses Koordinatensystems. Die Lage der Phasenplatte istieei so gewahlt, dass die-
ser Punkt gerade nicht durch die halbkreisformige Phasergtte verdeckt wird und
nur die Halbebene auf der Seit&, < 0 beein usst. ky und ky sind dabei die Kom-
ponenten des zweidimensionalen FrequenzvekidsDie Phase der transmittierten
Elektronen wird in der Halbebene mitk, > 0 um - geéandert, d. h. die Wellenfunk-
tion wird mit der Signum-Funktion

_ 1 firky<O
sO)= 1 firk, o0 (6.6)

moduliert. Die Wirkungsweise der Phasenplatte lasst sichathit wie folgt beschrei-
ben:

, _exp(') furky<O
wee (K) = 1 firke O

wobei die Phasenschiebung in Abhéngigkeit der Phasenplattenéle beschreibt
(vgl. Kapitel 6.1). Hiermit ergibt sich als Modi kation fur die bereits eingefiihrte
Amplituden- und Phasenkontrasttransferfunktion:

Amplituden-CTF:

(6.7)

CTFAm. =2cos[ (k) + '= 2]exp( isgn(ky)'= 2) (6.8)
Phasen-CTF:
CTFES. = 2sin[ (k) + '= 2]exp( isgn(ky)'= 2) (6.9)
Fir den hier betrachteten Spezialfall = ergibt sich:
exp (isgn(ky) =2) = isgn(ky) (6.10)

Hiermit vereinfachen sich 6.8 und 6.9 wie folgt:

CTFib: = 2isgn(ky)sin (k) (6.11)

CTFLS. =2isgn(ke)cos (K) (6.12)
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Abbildung 6.5: Prinzip des Hilbert-Phasenkontrasts nach Danev et al. (2&). a) Sche-

matischer Strahlengang mit halbkreisférmiger -Phasenplatte in der hinteren Brennebene
des Objektivs. b) Lage der Phasenplatte in der Di raktionskene. Der Nullstrahl bildet das
Zentrum des Koordinatensystems und wird durch die Phasergite nicht verdeckt. c) Die

-Phasenplatte bewirkt eine Modulation der Wellenfunktiormit der Signum-Funktion, die

im Bereich der Phasenplattenebene den Wert 1 und in der o een Halbebene den Wert
+1 annimmt. d) Verlauf der Amplituden-CTF fur 300 kV ohne Defokussierung. e) Verlauf
der Phasen-CTF fur 300 kV ohne Defokussierung (aus [Dan02b]

Bis auf die Signum-Funktion, die zu einem Sprung der Kontréigbertragung am Ur-
sprung fahrt (s. 6.5d und e), ist der Verlauf der ACTF und der ETF identisch zu
dem der Zernike-Phasenplatte, d. h. niedrige Raumfrequestz konnen kontrastreich
ubertragen werden. Die zusétzliche Modulation mit der Sigmm-Funktion ergibt ei-
ne antisymmetrische CTF, welche zu einem pseudotopograptihen Kontrast flhrt.
Wie bei dem aus der Lichtoptik bekannten Verfahren nach Nomski erscheinen
dinne Phasenobjekte in einer 3-dimensionalen Struktur, ngdeichbar einer seitli-
chen Beleuchtung mit Licht (s. Abb. 6.6). Ein so modi ziertes Mikroskop wird von
den Autoren alsDi erence-Contrast Electron Microscope (DTEM) bezeichnet. Die
wahrgenommene Hbéhe entspricht dabei jedoch nicht der Vatian der Probendicke,
sondern der Phasenverzdgerung der Elektronenwelle. Dadurerscheinen Gebiete
mit groyerer Dichte (schwere Elemente) hoher zu liegen alsedUmgebung. Da die-
ser E ekt nicht direkt mit dem projizierten Potential der Pr obe korrespondiert, ist
eine quantitative Auswertung der Bilder nicht ohne Weitere mdglich.

Da auch bei der Hilbert-Phasenplatte der Elektronenstrahkine diinne Folie
durchlauft, bringt sie bezlglich Dickevariation, Kontamnation und Koharenzverlust
durch inelastische Streuung &hnliche Probleme mit sich wilte Zernike-Phasenplatte.
Fir eine Phasenschiebung von muss die Foliendicke bei 300kv 60 nm betragen.
Sie ist damit doppelt so dick, wie eine Zernike-Phasenplattbei gleicher Beschleuni-
gungsspannung. Die Transmissivitat sinkt dadurch deutlit ab. Fir eine Kohlefolie
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Abbildung 6.6: Vergleich zweier Aufnahmen einer Epithelzelle aus einer R&nniere bei
konventioneller Abbildung und im Hilbert-Modus. Auch ohneKontrastfarbung mittels U
oder Pb sind mit Phasenplatte die feinen Strukturen der Zallganellen sichtbar. Der in
den Bildern angegebene Kalibrierungsbalken entsprichtZQum (aus [Dan02b]).

mit 64 nm 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, bedler die Phasenschiebung
beim Durchlaufen einer Folie zustande kommt, erzeugt man beiner elektrostati-

schen Phasenplatte nach Boersch die Phasenschiebung dueahe Mikrolinse und

vermeidet damit unerwinschte Streuung. Das schwache eledgtatische Feld der

Linse wirkt dabei auf den Nullstrahl. Die Realisierung diess Konzepts scheiterte
lange Zeit an den fur die Herstellung erforderlichen Mikrdukturierungsprozessen.
Die erste Umsetzung des Konzeptes stammt von Matsumoto uneéidomura [Mat96]

und wurde 1997 von der Firma Hitachi zum Patent angemeldet [8497]. Die Ring-

elektrode, deren Innendurchmesser capin betragt, wird tber zwei Haltestege in
zentraler Lage positioniert (s. Abbildung 6.7). Durch zugiliche geerdete Auyen-
elektroden, an denen die Feldlinien enden, wird ein Ubersmhen des Feldes auf
Bereiche auyerhalb des Rings vermieden.

Den E ekt der Phasenschiebung kann man folgendermayen heten: Bei der ge-
wahlten axialen Symmetrie erfullt das skalare elektrisch®otential innerhalb des

Rings die Laplace-Gleichung:

le @z B @ | _
‘o e a2 (r;z)=0 (6.13)

Entwickelt man das Potential der Ringelektrode entlang dez-Achse um den Mittel-
punkt des Rings, so erhalt man:
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Abbildung 6.7: Aufbau der elektrostatischen Phasenplatte nach Matsumotend Tono-

mura (1996). Die Struktur besteht insgesamt aus flunf Ubereander liegenden Schichten.
Kernstlick ist eine ringférmige Elektrode (303), die umgebe ist von Isolatoren (202,402).

Zur Abschirmung des erzeugten Feldes nach auyen hin sind atdiche geerdete Leiter-
schichten (1,5) notwendig (aus [Mat96]).

2
(r2)= 0@ 5 s@+O0r (6.14)

Die Phasenschiebung der Elektronen innerhalb der Zentréd&trode ergibt sich bei
vernachlassigbarer Linsenwirkungweak lens approximatioit

Z1
() = % (r:2) dz (6.15)

mit der Elektronenlandung e, der Wellenlange und der ElektronenenergieE. Aus
6.14 ergibt sich damit:

e 221 r? = °
' (r) = ?4 0(dz o(2)dz+ 115
1 1
_ , e r2 0 1
= 0O =7 @ 1
, e r?
= 0) £ 7fEo(+1) Eo(l )g+:u:

= (0 (6.16)
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Unter den gemachten Voraussetzungen (kleiner Radius desBs, niedrige angelegte
Spannung und damit vernachlassigbare Linsenwirkung) isielPhasenschiebung der
Elektronen innerhalb des Rings somit konstant, d.h. der Nlgtrahl erfahrt eine

konstante Phasenschiebung. Die sich aus dieser Bauweisgebenden Vorteile sind:

" Die Elektronen unterliegen bei der Phasenschiebung nichedWechselwirkung
mit Materie. Es ergeben sich daher keine daraus resultiessn Signal- oder
Au 6sungsverluste.

Die Phasenschiebung innerhalb der Ringelektrode ist komstt.

Die Phasenschiebung ist direkt proportional zur Gréye desudcchlaufenen Po-
tentials und kann durch Veranderung der angelegten Spanngiverandert wer-
den. Dadurch ist es moglich, zwischen konventioneller Hielldabbildung und
Phasenkontrastmodus zu wechseln, ohne die Phasenplattesalem Strahlen-
gang entfernen zu mussen.

Die zentralsymmetrischen Haltestrukturen fihren zu eineAusblendung von Beu-
gungsinformation. Aus Stabilitdtsgrinden mussen die Trag eine Breite im Bereich
von pm besitzen, was zu einem Informationsverlust fuhrt, da dieon den Tragern
abgeschatteten Teilstrahlen nicht mehr zur Interferenz rhidem Nullstrahl beitragen
kénnen. Im Bild fehlen die Strukturen senkrecht zur Stegacle. Neben den Schwie-
rigkeiten in der Herstellung (fiin agiger Aufbau) und Handrabung, die sich aus der
freitragenden Konstruktion ergeben, bereitet die notwengde Isolation der Mittel-
elektrode, die sich in unmittelbarer Nahe zum Strahl be ndg Probleme.

Die Boersch-Phasenplatte bietet weniger Angri s &che fldie Bildung von Kon-
tamination. Wie bei den Lochfolien kann es aber auch hier zuner Belegung mit
Kohlenwassersto en im Bereich der Elektrode kommen, die zdu adungen fuhren.
Da dieses Konzept in der Praxis noch nicht getestet wurde,dsen sich beziglich
Handhabung und Nutzungsdauer keine Aussagen machen.

6.3.2 Boersch-Phasenplatte ohne Zentralsymmetrie

Eine Weiterentwicklung der von Matsumoto entwickelten Vaiante stellt das von
Schréder und Majorovits patentierte Prinzip der Boersch-Rasenplatte dar [Maj02,
Sch03]. Hier wird die Ringelektrode Uber drei Haltestege der hinteren Brennebene
xiert (s. Abb. 6.8a), die in einem Winkel von jeweils 120 zueinander orientiert sind.
Da Elektronen bei der Streuung an der Objektstruktur mit glecher Wahrschein-
lichkeit um den Winkel und ausgelenkt werden, ist der Informationsgehalt
des Beugungsbildes in der hinteren Brennebene bei der Ravmguenz +k und k
identisch (Friedelsymmetrie). Wird demnach eine ungerad&énzahl von Haltestegen
(hier: dreizahlig) verwendet, sodass sich kein Pendant ader gegentuberliegenden
Seite be ndet, kbnnen die Informationsverluste aufgrund & Abschattung Gber Re-
konstruktion minimiert werden.

Durch die einseitige Abschattung durch einen Haltesteg beler Raumfrequenz
k tragt nur noch der Anteil bei k zur Interferenz mit den ungestreuten Elektro-
nen bei @ingle sideband Abbildung Der Kontrast fur die betro ene Ortsfrequenz
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Abbildung 6.8: Boersch-Phasenplatte mit dreizahliger Symmetrie nach Majovits et al.
(2002). (a) Ubersichtsaufnahme im SEM bei 2.200facher Vergyerung. (b) Die in der hin-
teren Brennebene gemessene radiale Intensitatsverteilgroei 200 kV zeigt den Mittelwert
der Intensitat | ( ) gemessen auf einem Haltesteg und einem Streifen gleichereBe zwi-
schen zwei Haltestegen, d.h. ( +30°). In dem Bereich zwischenk; und ks kommt es
aufgrund der Abschattung durch die zentrale Elektrode zureim Informationsverlust. Die
Modulation der CTF sinkt auf Rauschniveau ab (aus [Bar05])(c,d) Der Querschnitt zeigt
den Aufbau der Phasenplatte aus flinf Schichten. Die zenteaSchicht bildet die spannungs-
fuhrende Elektrode und ist Uber eine Isolatorschicht vom Aienleiter getrennt. Die auyere
Leiterschicht sorgt fur die Abschirmung des Potentials undrerhindert gleichzeitig Au a-
dungen (aus [Sch10, Maj07]).
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ist also im Bild um den Faktor zwei reduziert. In Abbildung 68b) ist die in der
hinteren Brennebene gemessene radiale Intensitatsvelideg bei 200 kV dargestellt.
Sie zeigt den Mittelwert der Intensitat|l ( ) gemessen auf einem Haltesteg und ei-
nem Streifen gleicher Breite zwischen zwei Haltestegenhd.l ( + 30°). Als Probe
wurde Wolfram auf Kohlefolie verwendet. Die Friedelsymmeie fuhrt dazu, dass im
Spektrum sechs Stege, statt der drei tatsachlich vorhanden, zu sehen sind. Fir die
Korrektur der mit dieser Phasenplattenvariante erhaltene Bilder missen folgende
Schritte durchgeftihrt werden [Bar05]:

" Ermittlung der von den Stegen verdeckten Ortsfrequenzen

" Berechnung der Fourier-Transformierten des Bildes. Alleon der Abschattung
durch die Stege betro enen Grauwertd (k) werden mit zwei multipliziert.

~ Bildung der Rucktransformation.

Hierbei sind Ein Gsse, wie Signalrauschen, Detektorrausen und Elektronentrans-
mission durch die Stege zu berlcksichtigen. Die CTF weistnein raumfrequenz-
abhangigen Untergrund auf. Um die CTF zu rekonstruieren, nas das Signal im
Bildspektrum mit dem Faktor vier multipliziert werden. Die Anwendung der Frie-
delkorrektur fuhrt fir niedrige Raumfrequenzen zu einer Vderherstellung der In-
formation, wahrend bei hohen Raumfrequenzek>0,1 A-* nach der Korrektur kaum
Signal zu erkennen ist. Als Ursache fir das schlechte Sigrml Rauschverhéltnis
wurden in [Bar05] folgende Griinde diskutiert:

" Ein signalabhéngiger Beitrag zum Rauschen der verwendet&@CD-Kamera
bei hohen Raumfrequenzen.

" Die endliche Energiebreite der vom Energie-Filter durchtgssenen Elektronen
(10eV), die zu einem inelastischen Anteil fuhren. Von der Bbe inelastisch
gestreute Elektronen werden hauptséachlich unter kleinen Mkeln gestreut und
tragen so vor allem bei niedrigen Raumfrequenzen zum Rausohbei.

" Elektronen, die durch die Goldfolie transmittieren. Da esish zum Groyteil um
elastische, inkoharente Mehrfachstreuung handelt, ist ddeitrag fur kleine
Streuwinkel (kleinesk) besonders groy.

Aufgrund der Ausdehnung der Zentralelektrode kommt es zu Alshattungen und
damit zu einem unvermeidbaren Informationsverlust bei ndrigen Raumfrequenzen
im Bereich zwischerk; und k,. Zu hohen Frequenzen hin setzt der Auyendurchmes-
ser der Blende ein Limit. Eine kreisformige Blende mit eineruyeren Radiusr, in
der Beugungsebene der Objektivlinse mit der Brennweitie,y,; Itert alle Raumfre-
guenzen, die kleiner sind als:

fa (6.17)

Keut on = f
Obj

Bei einem Auyendurchmesser der Innenelektrode von gy, einer Elektronenener-
gie von 200keV ( = 2;508pm) und der Brennweite des Objektivs vorfopj =
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Abbildung 6.9: Prototyp der elektrostatischen Driftrdhre nach Jin und Glaser (2007).
(a) Die Ubersichtsaufnahme zeigt die Objektivblende (Dunmesser 300 um) mit der Elek-
trodenanordnung. (b) Detailaufnahme des zentralen Berelis. Fir den Betrieb bei 100 kV
wurde ein Auyendurchmesser von 8 um gewahlt, der zusammentndier Brennweite des
Obijektivs von 5mm zu einer Ubertragung bis zur Raumfrequetkg = 1=4; 6nm fiihrt. Die
O nung der inneren Elektrode liegt bei 2 pm, um den fokussi¢en Strahl der ungestreuten
Elektronen (Durchmesser ca. 1 um) ohne Beschnitt passiereru lassen (aus [CamQ7]).

2; 7mm (Zeiss EM 922 ) fuhrt dies zu einem Verlust der Raumfrequenzen kleiner
alskeut on=1/2,1 nm. Die ersten experimentellen Ergebnisse mit dies@hasenplatte
zeigen, dass sich Strukturen im Bereich 0,4-2 nm Ubertrag&ssen. Die Anordnung
kann mit Spannungen bis zu 3V Uberschlagsfrei betrieben wien, wobei eine Span-
nung von ca. 400 mV fur eine Phasenschiebung voi2 bei 200 kV notwendig ist
[Bar08]. Die bei den Experimenten verwendeten Phasenplatt zeigten wahrend des
Betriebs praktisch keine Kontamination und daraus resulérende Au adungen. Es
wird vermutet, dass dies einerseits darauf zurtckzufuhrest, dass vom Herstellungs-
prozess keine Verunreinigung vorhanden war. Andererseitdrd die Phasenplatte
durch den standigen Elektronenbeschuss auf erhdhter Tenmptir gehalten, was ei-
ne Belegung mit Kohlenwassersto en dauerhaft verhindertMajo7].

Bei neueren Prototypen wurde der Innendurchmesser der Relgktrode auf 0,5um
verkleinert, der Auyendurchmesser betragt noch 1Bn [Sch10]. Dies bedingt einen
Verlust von Strukturabstanden gréyer als 4,5 nm. Im Hinblik auf die Abbildung von
Makromolekulen und Proteinkomplexen mit einer Gréye von cd.0 nm fuhrt dies zu
Informationsverlusten und Einschrankungen in der Sichtli&eit. Da der Auyendurch-
messer von 1,pm bei dem verwendeten Herstellungsprozess das technischchizare
darstellt, bleibt nur die die Vergréyerung des Beugungsliés, um die Verluste durch
Abschattung weiter zu minimieren. Bei der Konzeption des RBEMs wurde daher
ein Transfersystem entwickelt, das fur eine Vergroyerunged hinteren Brennebene
sorgt. Gleichzeitig erlaubt es die vollstandige Trennungwaschen Objektraum sowie
Phasenplattenebene.
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6.3.3 Elektrostatische Driftrohre

Die von Jin und Glaeser entwickelte und zum Patent [Jin10] ayemeldete Driftréhre
nutzt wie die Phasenplatte nach 6.3.2 eine miniaturisiert&inzellinse, die die nullte
Beugungsordnung in der hinteren Brennebene der Objektiabe selektiv um 90in
der Phase schiebt. Die zentrale Elektrode ist dabei jedoclsaZylinder ausgefihrt,
welche durch eine zweite, konzentrisch platzierte Elektde abgeschirmt wird (s. Abb.
6.9). Im Unterschied zu der von Boersch vorgeschlagenen ndaen Variante sind
keine zusatzlichen Isolatoren nétig, um die auf Potentiaidgende innere Elektrode
von der geerdeten duyeren Elektrode zu separieren. Dadutabsen sich Au adungen
im Strahl vermeiden und der Aufwand bei der Herstellung wirdleutlich reduziert.

Elektrostatische Simulationen haben gezeigt, dass die a@tr Randfelder hervor-
gerufene Phasenschiebung der gestreuten Elektronen veamassigbar ist, wenn das
Aspektverhaltnis der Elektroden (Verhéltnis von Lange deZylinderelektrode zu de-
ren Breite) groyer als 5:1 ist [CamO7]. Durch die Lange der &ktrode wachst die
Phasenschiebung ' , die sich als Integral Gber das elektrostatische Potenti&rgibt,
im Vergleich zu einer planaren Elektrode deutlich an. Bei DkV Beschleunigungs-
spannung muss fur eine 10m dicke Innenelektrode eine Spannung von lediglich
11 mV angelegt werden, um eine Phasenschiebung va@ zu erzielen. Dieser Wert
steht in guter Ubereinstimmung mit den numerischen Bereclumgen, die zu 13,7 mV
fuhren. Dadurch kann mit deutlich geringeren Betriebsspaiungen gearbeitet wer-
den als bei der planaren Ausfihrung, was die Gefahr eines Blkdks durch einen
Uberschlag herabsetzt.

Fur den Prototyp wurde fur die duyere Elektrode ein Auyenrads vonr,=4 um
gewahlt. Zusammen mit der Brennweite der Objektivlinse voga. 5mm und einer
Beschleunigungsspannung von 100kV (= 0;0037nm) ergibt sich damit eine Ab-
schneidefrequenz vork.: on=1/(4,62 nm). Die Groye des fokussierten Nullstrahls
liegt bei ca. Ium. Um die Phasenplatte ungehindert passieren zu kénnen, vader
daher die O nung der Innenelektrode auf 2im festgelegt.

6.3.4 Ringelektrode mit Hohlkegelbeleuchtung

Fasst man die Ergebnisse der bisherigen Phasenplattenkepte zusammen, so kon-
nen folgende Ergebnisse festgehalten werden: Zernike-Bégplatten sind durch Kon-
tamination und Au adung problematisch im Betrieb und erlauben keinen dauerhaf-
ten Einsatz im Mikroskop. Zur Vermeidung von anisotroper Pasenschiebung durch
Kontamination sollten die gebeugten Elektronen unbeein sst bleiben und stattdes-
sen der Nullstrahl in der Phase geschoben werden. Diesesdwawar mit Boersch-
Phasenplatten erreicht, jedoch verursachen ihre Haltestkturen und die zentrale
Elektrode Abschattungen, die zum Teil zu einem irreversibh Informationsverlust
fuhren. Um beiden Problemen zu begegnen, wurde von Bennee{®3a] ein Prinzip
vorgestellt, bei dem der Nullstrahl Gber eine ringférmigediie oder eine Ringelektro-
de in der Phase geschoben wird (s. Abb. 6.10). Dazu ist einekigppte Beleuchtung
notig, die in der hinteren Brennebene zu einer Verschiebumtgs Nullstrahls relativ
zum Blendenrand fuhrt. Der Nullstrahl unterliegt dann dem nneren Potential der
Folie oder dem elektrischen Feld der Ringelektrode und ehid dadurch eine kon-
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Abbildung 6.10: Phasenplattenkonzepte nach Benner (2003). (a) Zernike-Risenplatte.
Die phasenschiebende Folie ist an einer ringférmigen Halteng befestigt, die sowohl zur
mechanischen Stabilisierung als auch zur Ableitung von Aadungen beitragt. b) Boersch-
Phasenplatte. Die zwischen der Mittelelektrode (23) und debeiden auyeren Elektroden
(20,21) angelegte Spannung bestimmt die gewiinschte Phassgtiebung. Die zentrale O -
nung (24) hat einen Innendurchmesser von ca. 50 um (aus [Be84)).

stante Phasenverschiebung. Wie in Abbildung 6.11 zu sehest,ikommt es jedoch
durch diese einseitige Auslenkung zu einem Beschnitt in dgbertragung senkrecht
zur Verschieberichtung. Um diesen zu vermeiden, missen mezle Aufnahmen bei
unterschiedlichen Azimutalwinkeln' 2 [0; 2 ] aufgenommen werden. Dies lasst sich
am einfachsten Uber eine Hohlkegelbeleuchtung bewerkbtgn. Daher erzeugt das
Beleuchtungssystem bei diesem Konzept eine ringférmigel®gchtung, sodass das
Objekt analog zur lichtmikroskopischen Variante nach Zeike mit einem hohlkegel-
formigen Strahl (hollow-cone illumination) beleuchtet wird. Durch die Uberlagerung
der Bilder bei unterschiedlichen Azimutalwinkeln wird dieUbertragung wieder iso-
trop.

Alternativ kann die Phasenschiebung statt Uber ein elektsches Feld auch tber
eine ringférmige Folie erfolgen. Beim Durchgang durch dieoke wird nicht nur die
Phase des Nullstrahls geandert, sondern es kann gleichmpauch Gber Absorption
die Intensitat verringert werden. Durch die Angleichung delntensitat zwischen dem
Nullstrahl und den héheren Beugungsordnungen lasst sichneiweitere Kontrastver-
besserung erzielen. Da im Gegensatz zur Zernike-Phasetiplanmer nur die nullte
Beugungsordnung die Folie durchlauft, welche keinerleifiormation Gber das Objekt
tragt, mitteln sich Variationen der Phasenschiebung aufgind lokaler Dichte uktua-
tionen statistisch aus. Inwieweit diese Variante resistéigegenuber der Belegung mit
Kontaminationsschichten ist, muss noch experimentell Ulperiift werden.

Ein Vorteil, der sich bei beiden Ausfiihrungsformen dieseshBsenplattenprin-
zips ergibt, ist die mit der Kippung der Beleuchtung einherghende Verbesserung
der Au 6sung. Die hochste Ubertragene Ortsfrequenz ist dpelt so hoch, wie bei
koharenter axialer Beleuchtung mit der gleichen Objektiyaertur. Dies lasst sich
wie folgt erklaren (s. Abb. 6.11): Durch Kippung der Beleudong wird der Null-
strahl zum Blendenrand verschoben. Dadurch wird in der Verkieberichtung ein
Seitenband des Beugungsbildes ausgeblendet (Einseitemthidbertragung). Bei dem
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Abbildung 6.11: Verbesserung der Ubertragung durch Verwendung einer Hoktielbe-
leuchtung. Die obere Reihe zeigt die Situation in der hinten Brennebene, die untere Reihe
die Auswirkung auf das Di raktogramm. (a) Fur die axiale Beleuchtung liegt der Nullstrahl

im Zentrum der Blende. Die Ubertragung ist isotrop und wird dirch die Gréye der Kontrast-

blende oder die Punktau 6sung limitiert. (b) Durch Verkippung der Beleuchtung wird der
Nullstrahl in Richtung Blendenrand verschoben. Dadurch kinen einseitig Beugungsre e-
xe mit doppelter Raumfrequenz die Blende passieren. Senttné zur Verschiebungsrichtung
kommt es jedoch zu einem Beschnitt. (c) Durch Rotation des ggpten Strahls kann der
Beschnitt beseitigt werden. Die Ubertragung ist isotrop.

verbliebenen Band kdnnen daftir gegenuber der ungekippteelBuchtung Beugungs-
re exe die Blende passieren, deren zugeordnete Raumfreqoen doppelt so hoch
sind. Die zusatzliche Rotation des gekippten Strahls fuhdazu, dass der erweiterte
Ubertragungsbereich fir alle Richtungen erreicht werdenakn. Mit dieser Beleuch-
tung kdnnen somit Ubertragungsfunktionen ohne Frequenztken erzielt werden.

6.3.5 Anamorphotische Phasenplatte

Ein Problem der in 6.3.1 und 6.3.2 vorgestellten Phasenptah besteht im Informa-
tionsverlust in der Beugungsebene aufgrund von Abschattgen, welche eine Folge
der Trager sind und der Ringelektrode, die fir die Ausbildun des rédumlich be-
grenzten elektrischen Feldes bendtigt wird. Um diese Absafungen zu vermeiden,
wurde eine neuartige Phasenplatte von Schridder et al. vosgphlagen und patentiert
[Sch07, Sch08]. Sie arbeitet mit einer stark anisotropenl8gerteilung und setzt ein
anamorphotisch verzerrtes Beugungsbild voraus, welchesterschiedliche Vergréye-
rung in x- und y-Richtung aufweist.

Die grundlegende Funktion l&sst sich anhand Abbildung 6.1&rstehen. Es han-
delt sich bei dieser Variante um drei unabhangige Elektrode die in der Ebene
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Abbildung 6.12:  Schematische Darstellung der anamorphotischen Phasenipéa nach
Schroder et al. (2007). (A) Elektrodenanordnung und Lage deBeugungsbildes. Das ver-
zerrte Beugungsbild wird durch drei unabhangige Elektrodeeingeschlossen, die mit drei
separaten SpannungemJ;, U, und Uz versorgt werden. (B) Potentialverteilung entlang der
Achse bei Betrieb im Zernike-Mode mit einer Phasenschiebgrvon /4 in jedem Abschnitt.
(C) Fur den Hilbert-Mode werden nur zwei Elektroden mit unteschiedlichem Potential
bendtigt, um die Phase in einer Halbebene um zu schieben (aus [Sch10]).

des anamorphotischen Bildes der Beugungsebene positioneerden und auf unter-
schiedlichen PotentialenU;, U, und Uz liegen. Wie in Abschnitt 6.3.1 gezeigt, ist
die Phasenschiebung der Elektronenwelle innerhalb jedeesghlossenen Elektrode
konstant, sodass eine konstante Phasendi erenz zwischeandgebeugten und nicht
gebeugten Elektronen erzeugt werden kann. Je nach angetagiSpannungen kann
zwischen Zernike-ModelW; = U; 6 U,) und Hilbert-Mode (U, = U, 6 Us) gewahlt
werden. Wie aus Abbildung 6.12 ersichtlich ist, bleiben Ramfrequenzen im Bereich
der Schlitze beiky <u  (d=2+ s)=(f ) aufgrund der endlichen Flankensteilheit
des Potentialverlaufs weitgehend unbeein usst. Durch eihohes Aspektverhaltnis
des Schlitzes (1:30) kann die unerwtnschte Phasenschiefpun Richtung ky klein
gehalten werden. Idealerweise sollte jedoch die Ausdehgudes Beugungsbildes in
dieser Richtung gegen Null gehen, wahrend siekp Richtung die volle Ausdehnung
besitzt. Der Aufbau des Prototyps einer solchen Phasenptatist in Abbildung 6.13
dargestellt und entspricht dem der Boersch Einzellinse ausbschnitt 6.3.1. Auch
hier wurde zur Minimierung von Randfeldern ein mehrschiciger Aufbau gewanhlt.
Um Abschattungen zu vermeiden, sind die Elektroden zum Zemtm hin ge6 net.
Aus Stabilitatsgriinden ist die Ausrichtung der Phasenpldae auf den Betrieb im
Hilbert-Mode von Vorteil. Hier werden nur zwei voneinandeunabhangige Elektro-
den bendtigt, d. h. die zentrale Elektrode (PotentialJ,) mit einem Durchmesser von
lediglich 1um kann entfallen. Die Voraussetzung fur den Einsatz einer Ishen Pha-
senplatte ist das Vorliegen eines anamorphotisch verzesrn Beugungsbildes, welches
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Abbildung 6.13: (A) Schematische Darstellung des Aufbaus der anamorphotisen Pha-
senplatte aus funf Schichten. Die mittlere Schicht bestelaius einem leitenden Material und
ist lateral in drei Bereiche unterteilt, die auf unterschiadlichen PotentialenU;, U, und Us
liegen. Die resultierende inhomogene Feldverteilung fihzu einer relativen Phasenschie-
bung der Elektronen im linken Bereich, der mitU; beaufschlagt wird, relativ zu den Elek-
tronen, die die mit Uz beaufschlagte rechte Elektrode durchlaufen. (B) SEM-Auehme des
in Karlsruhe hergestellten Prototypen. Die drei bendtigte VersorgungsspannungeriJy.o-3
werden Uber Leiterbahnen zugefuhrt (aus [Bar08]).

in einer Richtung die volle Ausdehnung besitzt, in der dazueskrechten Richtung
stark gestaucht wird. Um die Phasenschiebung in zwei Raurohtungen zu ermégli-
chen, werden zwei senkrecht zueinander orientierte Phapéatten und anamorpho-
tische Beugungsbilder benétigt. Die hierzu notwendige Ot mit 16 magnetischen
Quadrupolen &hnelt der im von Rose und Haider vorgeschlaganCg/ C.-Korrektor
[Hai08a]. Dieser wird derzeit im Rahmen des TEAM-Projekteg§Transmission Elec-
tron Aberration-corrected Microscopg getestet. Die Zielsetzung des Projektes ist die
Entwicklung eines TEMs, welches bei Beschleunigungsspangen zwischen 100 kV
und 300KV eine Ortsau 6sung von 0,5 A erreicht. Erst mit der ¥rfligbarkeit dieses
kombinierten Korrektors kann eine anamorphotische Phasplatte eingesetzt werden
und ihre Vorteile gegenuber den anderen Phasenplattenkamten ausspielen.

6.4 Zusammenfassung

Gegenuber der Abbildung im CTEM bietet der Einsatz einer Phsenplatte eine

deutliche Verbesserung der Kontrastiibertragung gerade ieedrigen Raumfrequen-
zen. Da die gesamte bendétigte Information in einem Bild engtiten ist, kann auf

Defokusserien verzichtet werden, was die Elektronendosis der Probe reduziert.
Auch die bei der Kontrastfarbung auftretenden Artefakte weden vermieden. Be-
dingt durch das Zusammenspiel von Lochgréye und Nullstradrchmesser ist die
Zernike-Phasenplatte fur die Abbildung von Strukturen bisetwa 100 nm geeignet.
Fur groye Objekte wie Zellen und Organelle ist die Hilbert-Rasenplatte die bessere
Wahl, da der Nullstrahl (einseitig) sehr nah an die Phasenattenkante herangebracht
werden kann und so der Bereich der beein ussbaren Raumfremzen bis annéhernd
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null reicht. Dadurch kdnnen auch Objektstrukturen gréyer & 100 nm Uber ihren
Phasenkontrast erfasst werden. Insgesamt lasst sich fealten, dass Dinnschicht-
Phasenplatten nach Zernike durch Bildung von Kontaminatinsschichten und Auf-
ladungen problematisch im Umgang sind und keinen dauerhaft Einsatz im Mi-
kroskop zulassen. Da sie in der hinteren Brennebene des Qutijes positioniert wer-
den mussen, bedingt der Wechsel jeweils eine Bellftung debjéktivraums. Eine
maogliche Verbesserung besteht im Einsatz eines Heizhateder aufgrund der be-
engten Platzverhaltnisse und der zwingend notwendigen Klilng der Probe jedoch
zu Driften fuhren wirde. Abhilfe lasst sich durch eine Sep@rung zwischen Ob-
jektraum und Phasenplattenebene mittels einer zusatzlieim Transferoptik scha en.
Um Au adungen und Kontrastverluste durch Streuung in der Plasenplatte zu ver-
meiden, sollte moglichst kein Korper den Strahlengang dkebeein ussen, sondern
die phasenschiebende Wirkung tber elektrostatische Potiate bewirkt werden. Dies
ermoglichen die Phasenplatten nach Boersch. Sie erlaubameh Anderung der ange-
legten Spannung eine gezielte Phasenschiebung, welche mterschiedliche Beschleu-
nigungsspannungen angepasst werden kann. Dabei hat die \Benner vorgeschlage-
ne Losung, die nicht den Nullstrahl schiebt, sondern die héhen Beugungsordnun-
gen, den prinzipiellen Vorteil, dass keine Haltestruktume notwendig sind. Dadurch
kommt es nicht zu Abschattungen und somit zu keinem Verluston Beugungsin-
formation. Da dieses Konzept bisher noch nicht auf seine Faionstichtigkeit hin
Uberpruft werden konnte, stellt die Boersch-Phasenplatteach Majorovits den bis-
lang guinstigsten Kompromiss hinsichtlich der der Ubertragngseigenschaften und
Lebensdauer dar. Ein Konzept flr zukinftige Bio-TEMs stetldie anamorphotische
Phasenplatte dar, die ebenfalls auf Haltestrukturen veranten kann, jedoch wegen
der speziellen Abbildungsbedingungen ihre Vorteile ersh iZusammenhang mit ei-
nem C¢/ C.-Korrektor ausspielen kann.



Anmelder
Patent-Nr. DE 101 14 949 A1 DE 102 40 859 Al EP 0 782 170 A2 DE 102 06 703 Al US 7737412 B2 DE 102 00 645 Al DE102007007923A1
Funktions- ) ) Boersch-/Zernike- Anamorphotische
o Zernike-Phasenplatte Hilbert-Phasenplatte Boersch-Phasenplatte Boersch-Phasenplatte Boersch-Phasenplatte
Prinzip Phasenplatte Phasenplatte
Halbkreisférmige ) ) ) ) ) ) Phasenplatte mit
Dinn Imphasenplatte Ringelektrode mit zwei Elektrostatische Ringelektrode/-Folie,
Dinn Imphasenplatte Ringelektrode, die schlitzformiger
aus amorphem gegenuberliegenden Driftréhre, deren die den Nullstrahl .
aus amorphem Uber 3 Trager mit dem O nung, die im
Ausfihrung Kohlensto . Tragern. Potential uber eine beein usst. Erfordert
Kohlensto . auyeren Rand Zernike- oder
Phasenschiebung von ) Mehrschichtiger ) Auyenelektrode hohlkegelférmige ) ]
Phasenschiebung von verbunden ist. ) ) Hilbertmode betrieben
2. Aufbau. abgeschirmt wird. Beleuchtung. )
wird.
Potential i @ mg‘:,‘:k""
Isolator Isolato P Apertyrblende Aperturblende
Phasenplatte .26
120°
Aufbau \
Leiter. - 65 46
Isolator  Ringelekirode 2,0 phasenschiebendes Element
Leiter auf g
Potential i
+ keine + keine
+ einfache Herstellung + variable
) Wechselwirkung mit Wechselwirkung mit + variable )
Vorteile + keine Tréager ) ) ) Phasenschiebung )
) Materie Materie Phasenschiebung ) + keine Tréager
) + topographischer ) ) ) + keine Tréager ) ) )
+ einfache Herstellung + variable + variable + einfache Herstellung ) + zwei Betriebsmodi
) Kontrast ) ) ) ) + wenig )
+ keine Trager Phasenschiebung Phasenschiebung + kein Isolator im - erfordert zwei
+ hoher Kontrast bei Kontamination
- Koharenzverlust ) - technologisch + Signal im Bereich Strahl ) Phasenplatten
Nachteile ) kleinen ) o + Steigerung der
- Granularitat aufwendig der Stege + niedrige Spannung - erfordert
o Raumfrequenzen ) Au 0sung )
- Kontamination ) ) - Abschattung durch rekonstruierbar + hohes ) anarmorphotische
- fragile Konstruktion ) ) - spezielle Beleuchtung )
) Haltestege - fragile Struktur Aspektverhaltnis ) ) ) Beugungsbilder
- Granularitét ] o - Funktionalitat bisher
- Isolator in - Verlust niedriger + robuster Aufbau
- Kontamination nicht gezeigt
Strahlndhe Raumfrequenzen

v

NIL-LSYVHINOMNIASVYHA "9 13LIdVM



Kapitel 7
PACEM

7.1 Beschreibung

Wie in Kapitel 6 beschrieben stellt die Boersch-Phasenplat in der von Schroder
et. al. vorgestellten Form einen vielversprechenden Angabei der Abbildung von
schwachen Phasenobjekten dar. Trotz der Detailverbessagen und der weiter vor-
angetriebenen Miniaturisierung sind Abschattungen durcllie zentrale Ringelektro-
de und die Haltestege weiterhin unvermeidlich. Fir den Eia$z dieser Phasenplatte
bei strukturbiologischen Untersuchungen ist die Ubertragng von niedrigen Raumfre-
guenzen von entscheidender Bedeutung, da die Abmessungen Wakromolekilen
und Proteinkomplexen im Bereich von 10nm liegen. Ein Absclkiden bei Raum-
frequenzen kleiner als 0,53 nty der einen Verlust der Information bei Abstanden
groyer als 2nm zur Folge hat fuhrt somit zu einer deutlich eingeschrankten Sicht-
barkeit der Strukturen. Durch Einflhrung einer zusatzlicken elektronenoptischen
Komponente zur Nachvergréyerung der hinteren BrennebenerdObjektivlinse kann
dieses Problem deutlich abgeschwéacht werden. Allerdingsdingt dies eine Erhéhung
der Abbildungsfehler. Der aus der hoheren e ektiven Brenrmsite resultierende gro-
yere O nungsfehler lasst sich durch den Einsatz eine3s-Korrektors kompensieren.
Dem Anwachsen der chromatischen Aberration kann durch Veelsserung der elek-
trischen Stabilitdten der Hochspannung, der Linsenversgung und der Reduzierung
der Energiebreite durch Einsatz eines Monochromators emtgenwirkt werden. In Zu-
sammenarbeit zwischen der Carl Zeiss NTS GmbH (Oberkochedem Max-Planck-
Institut fur Biophysik (Frankfurt a. Main) und der Firma CEO S (Heidelberg) wur-
de das Projekt PACEM (Phase Contrast Aberration Corrected Electron Microscope
realisiert. Ziel des Projektes ist es, durch den Einsatz &n elektrostatischen Pha-
senplatte in einemCg-korrigierten TEM biologische Objekte ohne Defokussiergn
sichtbar zu machen. Das PACEM-Projekt ist in insgesamt drelProjektabschnitte
unterteilt, die folgende Schritte beinhalten:

1. Optimierung der Polschuhgeometrie des Objektivs, der @Qdktraumkthlung
und des Vakuumsystems fur Kryo- und Tomographieanwendunge Design,
Konstruktion und Bau einer Vergréyerungseinheit fir die Begungsebene. Die-

!Durchmesser der Ringelektrode 7,2 um, Objektivbrennweite2,7 mm, Wellenlange 2,5 pm
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se muss ausreichend Platz bieten, um die Boersch-Phasettplaind einen Pie-
zomanipulator aufnehmen zu kénnen. Anpassung des Korreksohinsichtlich
Software und Hardware an die neuen Bedingungen und Erprobginmit der
Vergréyerungseinheit im PACEM.

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

3. Integration einesCs/ C.-Korrektors, um auch im Niederspannungsbereich hohe
Au 6sungen realisieren zu kdénnen.

Durch Einsatz eines Monochromators un€s-Korrektors soll das Gerat in der Lage
sein, ein Informationslimit von 0,2nm bei 200kV ohne Kontrstdelokalisierung zu
erreichen. Die hierflr notwendigen Modi kationen an einenbestehenden Prototyp,
der bereits mit einer Monochromator-FEG und einem Korrektoder Firma CEOS
ausgerdustet ist, wird in diesem Kapiteln eingehend beschben und im darau olgen-
den Kapitel 8 das elektronenoptische Design vorgestellt.

7.2 Ubersicht

Als Ausgangsbasis fir das Projekt wurde ein bestehender Ratyp eines abbildungs-
korrigierten TEMs (Sub AngstromTEM, SATEM) [Ben03b] ausgewhlt, welcher mit
seiner FEG und dem bereits integrierterCs-Korrektor der Firma CEOS die idealen
Voraussetzungen fur die weiteren Modi kationen bot. Die weentlichen Merkmale
des Gerates sind neben der FEG mit Schottky-Emitter und intgriertem Monochro-
mator (MC) ein im Strahlengang integriertes Energie Iter uind ein neuartiges Unter-
gestell [Ess02] mit hangender 300 mm-Saule, welche direkterhalb des Objektivs
aufgehangt ist. In Abbildung 7.1 ist der umgebaute Prototyru sehen, der mit der
zuséatzlichen Vergroyerungseinheitd{ raction magni cation unit , DMU) zur Nach-
vergroyerung der Beugungsebene ausgestattet wurde.

7.3 Komponenten

7.3.1 FEG mit Monochromator

Die Anspriuche an das Au dsungsvermogen von TEMs sind bei Usitsuchungen von
materialwissenschaftlichen Proben und Fragestellungered Strukturbiologie sehr
hoch und alleine durch Linsenoptimierungen nicht mehr zu ezichen. Die Verwen-
dung eines leistungsfahigen Elektronenstrahlerzeugest daher unabdingbar. Die
wichtigsten Kenngréyen zur Beurteilung sind:

1. Der Richtstrahlwert: Der axiale Richtstrahlwert(brightnesg einer Elektro-
nenquelle ist de niert als [Haw96, Tug85]:

dl
= dAd (7.1)



7.3. KOMPONENTEN 77

Abbildung 7.1: Das von der Carl Zeiss NTS entwickelteCs-korrigierte Phasenkontrast-
TEM weist folgende Komponenten auf: 1) Schottky-FEG mit Moochromator, 2) dreilin-
siger Kondensor, 3) Objektiv mit 15 mm Polschuhspalt, 4)Cs-Korrektor, 5) Di raction
Magni cation Unit (DMU) zur Nachvergroyerung der Beugungsebene und Aufnahme der
Phasenplatte, 6,8) zweistu ges Projektivsystem, 7) korgiertes in-column -Filter mit Fil-
terspaltblende fur EFTEM-Anwendungen.
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Er gibt an, wieviel Strom dl von einem FlachenelemendA in das Raum-
winkelelementd emittiert wird. Der Richtstrahlwert ist im Gegensatz zum
Strahlstrom, der beim Durchlaufen der zahlreichen Blendeentlang der Saule
abnimmt, eine Erhaltungsgroye. Unter Vernachlassigung woLinsenaberratio-
nen und sofern keine Beschleunigung der Elektronen entladgr Achse erfolgt,
ist diese Groye bei Messungen in konjugierten Bildebenennsb stets gleich-
groy. Da es in der Praxis h&u g schwierig ist, den in 7.1 angelgen (absoluten)
Richtstrahlwert zu messen, wird stattdessen dee ektive Richtstrahlwert .
angegeben, der nur von direkt messbaren Groyen abhangt. 8ge ist gegeben
durch [V6I99]:

4,

T (d, o)

Dabei ist1, der Sondenstrom auf der Probed, der Durchmesser der fokussier-
ten Sonde (typischerweise als volle Halbwertsbreite FWHMhgegeben) und ,
der halbe Konvergenzwinkel der Sonde, der durch den Durchsser der Kon-
densorblende de niert wird. Der e ektive Richtstrahlwert . ist stets kleiner
als

(7.2)

e

2. Der Kohéarenzgrad: Dieser setzt sich aus zwei Komponentensammen. Die
erste ist die Langenkohérenzwelche gegeben ist durch die Energieunschérfe
= E=E. Die zweite ist die Winkelkoharenz die sich aus dem maximalen
bildrelevanten Winkel und der Quellgréye ergibt.

In Tabelle 7.1 sind die Eigenschaften der verschiedenen Elenenemitter zusam-
mengefasst. Wolfram-Haarnadelkathoden waren vor der Eiitirung der LaBs-Quellen
die am h&u gsten eingesetzten Emitter. Letztere haben sicufgrund der niedrigeren
Arbeitstemperatur und der damit verbundenen geringeren Eargiebreite durchge-
setzt. Der Richtstrahlwert liegt um den Faktor 10 hoher als bi Wolfram-Spitzen. Ei-
ne Alternative zur Freisetzung von Elektronen mittels themischer Emission stellt die
Feldemission dar. Durch das Anlegen von hohen Feldstarkeb(-10° VV/cm) an einer
kleinen Spitze mit 10-50 nm Radius kdnnen Elektronen aus dehermi-Niveau E ¢
die Potentialbarriere Gber den Tunnele ekt durchdringen.Im Unterschied zum ther-
mischen Strahlerzeuger entsteht kein reeller Cross-ovegndern eine kleine virtuelle
Quelle, die vom Beschleunigungssystem abgebildet wird. IDéorteil der kalten Fel-
demissionsquelledold eld emission gun CFEG) ist die geringe virtuelle Quellgréye
in der Gréyenordnung von nm, die zu einem Richtstrahlwert tirt, der drei Groyen-
ordnungen uber der eines thermischen Emitters liegt. Die Engie-Halbwertsbreite
betragt dabei lediglich 0,2-0,5eV. Die Anforderungen an @liBetriebsbedingungen
eines kalten Feldemitters sind hoch. Der Betrieb erfordettltrahochvakuum (UHV),
das es sonst zu einer Zerstérung der Spitze durch lonenbomdEment aus dem Rest-
gas kommt. Um die Ober &chen des Emitters sauber zu halten,uss regelmayig ein
ashing erfolgen, d. h. ein kurzeitiges Aufheizen, damit durch Adsption angelagerte
Restgasmolekiile entfernt werden und das Spitzenpro | gégtet wird (Vermeidung
von Uberschlagen). Hohe Anforderungen werden auch an dieaBilitat der Hoch-
spannungsversorgung gestellt. Der groyte Nachteil, demei weite Verbreitung des
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Feldemitters verhindert hat, ist die mangelnde Emissiontabilitdt. Es kommt einer-
seits zu relativ groyen Kurzzeitschwankungen von bis zu 5%ndererseits zu einer
Langzeitdrift. Einige Nachteile der kalten Feldemissionassen sich durch moderates
Heizen umgehen. Die thermisch unterstitzte Feldemissiohdated eld emission gun
HFEG) arbeitet mit Temperaturen von 1000-1500 K, wodurch sh die Energiebreite
der emittierten Elektronen auf 0,3-0,5 eV erhoht. Durch dastandige Heizen kommt
es zu einer geringeren Adsorption von Restgasmolekilen,swdie Strahlstrom uk-
tuationen im Vergleich zu kalten Feldemittern deutlich rediziert. Ein ashing ist
daher nicht notwendig.

Die Nachteile der reinen Feldemission lassen sich bei deh&itky-Emission um-
gehen. Der Schottky-Emitter vom ZrO/W(100)-Typ besteht ats einer einkristallinen
Wolframspitze, welche in (100)-Orientierung auf einem Wivm-Draht aufgepunktet
wird. Durch Atzen erhalt man typische Spitzenradien von 08 um. Das Aufdamp-
fen von ZrO auf die Spitze fuhrt zu einer Absenkung der Austtsarbeit von 4,6 eV
auf 2,8eV. Dies erlaubt es den Elektronen, die Potentialbaere bei einer Tempera-
tur von 1800K zu tberwinden. Die an der Spitze entstehendereldstarken reichen
nicht fur einen merklichen Beitrag durch den Tunnele ekt as. Dennoch wird in
der Literatur der Schottky-Emitter den Feldemissionsqué¢n zugeordnet. Das Hei-
zen fihrt zu einer Verdopplung der Energiebreite und einerevschlechterung der
zeitlichen Koharenz verglichen mit kalten Feldemittern. [@r Schottky-Emitter hat
sich dennoch aufgrund der einfacheren Handhabung und dealsteren Emissions-
verhaltens gegeniber der kalten Emission durchgesetzt. Besitzt gegeniber den
thermischen Emittern eine deutlich kleinere natirliche Eergiebreite. Geht man von
einer gauyfoérmigen Energieverteilung aus, dann fallt detr®mverlust bei der Reduk-
tion der Energiebreite in einem Monochromator bei thermi$en Quellen deutlich
hoher aus als beim Schottky-Emitter. Zusammen mit der seingehr kleinen virtuel-
len Quelle ist der Schottky-Emitter daher fur den Einsatz ireinem Monochromator
pradestiniert, da er eine geringe Energiebreite bei glem#itig hohen Strahlstromen
ermaoglicht.

Um die durch die chromatische Aberration bedingte Dampfunder PCTF weiter
zu verringern, ist in der FEG ein Monochromator verbaut. Diser elektrostatische
-Monochromator wurde von Kahl und Rose [Kah0O0] vorgeschlag und in Zusam-
menarbeit zwischen der Firma CEOS und der Carl Zeiss NTS Gmbghtwickelt und
zur Serienreife gefiuihrt [MatO7]. Er besteht aus vier eleldstatischen Sektorelemen-
ten und einem Schlitz in der energiedispersiven Ebene (s. &Ab7.2b). Er ist in der
UHV-Kammer der FEG unterhalb des Emitters und oberhalb des &schleunigers
angebracht und liegt auf Extraktor-Potential. In diesem Beeich ist die Elektronen-
energie noch gering und die Dispersion in der Schlitzebendoedert nur schwache
Felder. Mittels Variation der Gunlensspannung kann der S&hl in der energiedi-
spersiven Ebene fokussiert werden und Uber ein piezobebemes Blendenarray die
Selektion der Energiebreite erfolgen. Durch Anwahl einered 10 unterschiedlichen
Schlitze von 0,5um bis 5um kann die Energiebreite der Quelle von typischerweise
0,7 eV auf Werte unter 0,2eV reduziert werden. Die Dispersiodes Monochroma-
tors hangt dabei linear vom Extraktorpotential ab und betragt 12um/eV bei 4 kV
Extraktorspannung. Da das Au dsungsvermogen eingSs-korrigierten TEMs durch
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Tabelle 7.1: Vergleich der wichtigen Kenngréyen unterschiedlicher Elkdronenquellen
[Gra03, Rei93]. Die Abkirzungen CFEG und HFEG stehen fur Cal FEG und Heated
FEG. Die Angabe der Energiebreite erfolgt als volle Halbwesbreite (FWHM). (*=virtuel-
le Quellgroye)

| Quelle | Thermische Emission | Feldemission

Typ | Wolfram LaBsg 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
E . Quellgréye [nm] 20-5010° | 5.10° 10-15 * 3-5* 100 *
Stromdichte [A/cm ?] 3 20-50 500 210 5.10°
Emissionsstrom [uA] 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] | 0,3-210° 5.100 5.1012 10'3 10t
Strahlstromstabilitat <1 % <1% <1% >5% -
Langzeitstabilitat hoch hoch <1%/h >10%/h | -
Vakuum [Pa] 102-10°3 103-10° 107-108 108-10° | 108-10°
Lebensdauer [h] 25-100 500-1000 | >1000 >1000 >1000

———eo

Abbildung 7.2: (a) Der in der FEG verwendete Monochromator. (b) Der schemasche
Strahlengang. Die zwei Sektorelement®; und D, erzeugen die Energiedispersion in der
Symmetrieebenezs, wo Uber ein Blendenarray die gewiinschte Energiebreite sktiert wer-
den kann. Mit den ElementenD3 und D4 wird die Aufspaltung nach unterschiedlichen
Energien riickgangig gemacht. Die Anordnung wirkt so als albdtbendes Energie lter (aus
[Kah00]).
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Abbildung 7.3: (a) CAD-Modell des neuen Antikontaminators fur das PACEM. (b)
Dewar-Gefay fur den ussigen Sticksto . Die thermische Kogplung zwischen Dewar und
Antikontaminator erfolgt Uber Kupferlitzen.

die temporale Koharenz limitiert ist, welche sich aus dem Bdukt C. E=E ergibt,
kann durch Reduzierung der relativen Energiebreite E=E die chromatische Enve-
loppe zu héheren Raumfrequenzen verschoben werden. Mit dbisher verwendeten
HR-Objektiv mit 5mm Polschuhspalt wurde zusammen mit dem MQund dem Cs-
Korrektor ein Informationslimit von besser 0,8 A bei 200 kVBen04] demonstriert.

Das symmetrische Design des Monochromators fuhrt dazu, dasach der Selek-
tionsblende auf die Elektronen die gleichen Krafte wie vored Blende wirken, nur
entgegengesetzt gerichtet. Damit wird die zuvor eingefiitar Dispersion des Strahls
wieder aufgehoben und der Strahl am Ausgang des Monochromat fokussiert. Fer-
ner bietet der Strahlengang in -Form den Vorteil, dass Eingangs- und Ausgangs-
ablenkelemente mit einer Bohrung versehen werden kénners Bt so mdglich, den
Strahl bei ausgeschalteter Spannungsversorgung geradjidurch den Monochroma-
tor zu fuhren. Dies ist gerade bei Hochstromanwendungen WX winschenswert,
bei denen die Energiebreite des Elektronenstrahls keine IRospielt. Im Gegensatz
hierzu besitzen die kommerziell verfigbaren Monochromaen auf Basis eines ein-
zelnen Wien-Filters [Bat00, M0099, Tie99], wie sie z. B. inésaten der TITAN-Serie
von FEI eingesetzt werden, weder Symmetrien zur Vermeidurties O nungsfehlers
zweiter Ordnung, noch sind diese in Bildpunkten dispersiafrei. Um eine Beein-
trachtigung der Au dsung durch einen zu schlechten Richtsahlwert oder eine Re-
genbogenbeleuchtung zu vermeiden, wird nur mit geringer igung gearbeitet. Die
daraus resultierende sehr kleine Dispersion erfordert dierwendung 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 Zammenhang mit der
Untersuchung biologischer Proben noch weitere Anfordergan erfillen. Dazu z&h-



82 KAPITEL 7. PACEM

len insbesondere ein ausreichend groyer Polschuhabstameh, die fur die Elektronen-
Tomographie notwendigen Probenkippwinkel von mehr als 7@u ermdglichen, und
eine wirksame Objektraumkihlung Antikontaminator). Letztere ist erforderlich,
um biologische Proben in ihrem nativen, voll hydrierten Zusand untersuchen zu
konnen. Hierzu werden diese zunéchst in Ussigem Ethan bed B schockgefroren
(vitri ziert ) und im Mikroskop durch Ussigen Sticksto auf einer Tempeatur von

ca. -178C gehalten. Das schnelle Einfrieren verhindert die Entsteing von kristal-
linem Eis, welches die Zellstrukturen zerstoren wirde. Da#/asser nimmt einen
amorphen, hochviskosen Zustand an, der die Fixierung der dlre ermoglicht, ohne
die Zellstrukturen zu verandern.

Im Objektiv verhindert der Antikontaminator eine Erwarmung der Probe durch
Warmeeinstrahlung und bindet gleichzeitig die Restfeucht die sich andernfalls auf
der Probe als Eisschicht niederschlagen wirde. Er wirkt dabals Kryopumpe, die
durch Adsorption, Kryotrapping und Kryosorption Gase an da gekihlten Flachen
bindet. FiUr die Realisierung einer voll achigen Kihlung wude ein neuer Antikonta-
minator konstruiert, der in Abbildung 7.3a) dargestellt is. Dieser weist an der Ober-
und Unterseite Strahlréhrchen auf, die in die Polschuhe d&3bjektivs hineinragen,
um Wassermolekiile, die von der Kondensorseite bzw. aus Rishg des Korrektors
kommen, abzufangen. Er wurde mit einer Hohe von 13 mm so dinsoniert, dass
er mit einem noch zu entwickelnden Kryo-Piezogoniometer gjpwinkel bis zu 90°
zulasst. Die Ankopplung an das Dewar-Gefay erfolgt Uber einKkombination aus
massiven Kupferrohren und Kupferlitzen. Letztere vermeih weitgehend die Uber-
tragung von Vibrationen, wie sie durch das Sieden des Usgg Sticksto s beim
Befillen entstehen.

Die HOohe des Antikontaminators macht eine Erweiterung desdbschuhabstands
des ursprunglichen HR-Objektivs von 5 mm auf 15 mm erfordéh. Die Auswirkun-
gen dieser Veranderung auf die Abbildungsfehler werden imraRmen der elektronen-
optischen Simulation des Objektivs in Kapitel 8.3 besproem.

7.3.3 Cs-Korrektor

Der 1990 von Rose [R0s90] vorgeschlagene Korrektor bestaig einem symmetrisch
aufgebauten System aus zwei Rundlinsen-Dubletts und zwdeldromagnetischen
Hexapolen. Die praktische Umsetzung des Konzeptes gelarfP& der Gruppe um
Haider [Hai98] im Rahmen des SATEM-Projektes (Sub-Angstm-TEM) am Euro-
paischen Mikrobiologischen Institut in Heidelberg. Damitkonnte erstmalig durch
Korrektur der spharischen Aberration in Verbindung mit eirem 200kV TEM eine
Verbesserung der Punktau ésung von 2,6 A auf 1,2 A gezeigt wien. Nach Scherzer
ist die erreichbare Punktau 6sung beim Phasenkontrast dah den O nungsfehler
der Objektivlinse bestimmt. Bei Verwendung eine&£s-Korrektors lasst sich dieser
variieren. Es limitiert daher nur noch die Dampfung des Komtastes bei hohen Raum-
frequenzen, welche durch die endliche zeitliche KoharenerElektronenquelle (Ener-
giebreite) und Instabilitdten der Objektivquelle und Hoclspannung verursacht wird.
Der Korrektor von Haider et al. nutzt die computergestitzteAuswertung von
Di raktogramm-Tableaus, wie sie von Zemlin eingefuhrt wude [Zem78]. Damit lasst
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sich eine prazise Messung und Korrektur der Aberrationensizur dritten Ordnung
realisieren.

Die durch die Kippung der Beleuchtung induzierten Fehler ster Ordnung (Defo-
kus und zweizéhliger Astigmatismus) werden gemessen une diaraus abgeleiteten
Korrekturen Uber eine E ekt-Tabelle in entsprechende Stnméanderungen Ubersetzt,
die auf die Ablenker und Hexapole geleitet werden. Die Steuag erfolgt dabei
Uber ein graphisches Interface (GUI), das auf einem sepagat PC lauft, der tGber
Netzwerk Zugri auf die Kamera und das Beleuchtungssystemesd TEMs hat.

Der TEM-Korrektor von CEOS (CETCOR) zeigt die folgenden Chaakteristika?
(s. Abb. 7.4):

" Das erste Transferlinsen-Dublett (TL11, TL12) bildet die kmafreie Ebene
des Objektivs (OL) in den ersten Hexapol (HP1) ab. Diese bedet sich in der
Nahe der hinteren Brennebene des Objektivs.

" Ein zweites Transferdublett (TL21, TL22) bildet den erstenHexapol HP1 sei-
tenverkehrt (Vergroyerung M=-1) in das Zentrum des zweiterHexapols HP2
ab. Dadurch kann der vom ersten Hexapol eingefiihrte dreizége Astigma-
tismus durch den zweiten Hexapol kompensiert werden (s. Abl@.4 unten).
Die verbleibende sphéarische Aberration ist rotationssymetrisch [Bec79]. Da
sie das entgegengesetzte Vorzeichen der sphéarischen Adteon des Objektivs
besitzt und vom Quadrat der Hexapolerregung abhangt, kanniel spharische
Aberration des Gesamtsystems durch entsprechende Erreguder Hexapole
korrigiert werden [Hai95].

Eine zusatzliche Adaptionslinse (ADL) fokussiert den tekkopischen Strahlver-
lauf in die Zwischenbildebene (SA-Ebene).

Durch zusatzliche Ablenkelemente im Korrektor kdnnen dieptischen Achsen der
einzelnen Elemente zu Deckung gebracht werden kdnnen. Dirafisferlinsen des Kor-
rektors vergréyern den Farbfehler der Objektivliinse um 185% [HaiO8b]. Durch die
Korrektur des O nungsfehlers wird der Ein uss der lateral® Koharenz, der von der
e ektiven Groye der Elektronenquelle abhangt, auf das eri@ghbare Informationslimit
minimiert. Es dominiert die temporale Kohérenz.

7.3.4 Diraction Magni cation Unit (DMU)

Wie in der Zusammenfassung in Kapitel 6 festgehalten wurdest der vielverspre-
chende Ansatz der Phasenschiebung durch Einsatz einer Bsar-Phasenplatte im
Wesentlichen durch den Verlust niedriger Raumfrequenzeiniitiert, der aus der
Abschattung durch die zentrale Elektrode resultiert. Troz der Verbesserung der
Mikrostrukturierungsprozesse gibt es aus Stabilitatsgrniden bei Reduzierung der
Abmessungen der zentralen Elektrode und der notwendigen Isstrukturen eine

2lm Gegensatz zu der von Rose vorgeschlagenen symmetrischiéarrektorkon guration (Patent
EP 0 451 370) sind bei CEOS die Brennweiten der beiden Linsered ersten Dubletts nicht identisch
(f11 6 f12) und unterscheiden sich zusatzlich von der Brennweite desweeiten Transferdubletts
(f11 6 f21,f12 6 f51). Damit kann eine exible Anpassung an verschiedene Objekivlinsen erfolgen.
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Abbildung 7.4: (a) Anordnung der optischen Elemente und Verlauf der paraslen

Fundamentalbahnen im CEOS TEM Cs-Korrektor (CETCOR). Dieser besteht aus zwei
Rundlinsen-Dubletts (TL11/TL12 und TL21/TL22) und zwei el ektromagnetischen Hexa-
polen (HP1 und HP2). Die Nullstellen der axialen Bahnu, geben die Position der Zwi-
schenbilder wieder, wahrend die Feldbahn die Position der Beugungsbilder beschreibt.
(b) Das zweite Transferdublett bildet in paraxialer Naherng den ersten Hexapol HP1 sei-
tenverkehrt in Hexapol HP2 ab. Dadurch wird der durch den etsn Hexapol eingeflhrte

dreizahlige Astigmatismus aufgehoben. Es verbleibt einnder, divergenter Strahlkegel (aus
[Har06]).
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untere Grenze. Es muss daher zu anderen Maynahmen gegri earden, um den In-
formationsverlust so klein wie moglich zu halten. Die nahelgende Losung besteht in
der Erh6éhung des Polschuhabstands und damit der Brennweltier Objektivlinse, die
eine Vergroyerung des Beugungsbildes in der hinteren Braene zur Folge hat. Da-
durch werden bei gleicher Strukturgréye der Phasenplatteemiger Raumfrequenzen
ausgeblendet. Die Platzierung der Phasenplatte in einemw@&hnlichen Blendenhal-
ter fur die Kontrastblende in der hinteren Brennebene der Qbktivliinse hat aber
einige praxisrelevante Nachteile. Die Ubertragungseigashaften der Phasenplatte
reagieren sehr emp ndlich auf die laterale Positionierungind Veranderungen der
Kippung. Der ungebeugte Zentralstrahl besitzt einen Durahesser, der vergleichbar
mit dem Lochdurchmesser der Ringelektrode ist. Ein Beschindes Nullstrahls und
damit zusatzlicher Au 6sungsverlust kann nur vermieden welen, wenn die Phasen-
platte prazise zum Strahl ausgerichtet werden kann. Die Poieniergenauigkeit tber
einen normalen Blendentrieb ist hierfur nicht ausreichendnd bietet keine Moglich-
keit zur Kippung. Der Einsatz eines Piezomanipulators mit ki Translationsachsen
und einer Rotationsachse ist unumgéanglich. Dieser wirde ebim Objektiv keinen
Platz mehr nden, da der zur Verfigung stehende Raum zwischeden Polschuhen
gerade ausreicht, um die Probenraumkihlung (Antikontamiator) unterzubringen.
Auyerdem wird die Wirkung des Antikontaminators durch das Ebringen eines Blen-
denhalters vermindert, da sich direkt unterhalb der Probeire ungekihlte Flache
be ndet. Auyerdem bedingt jeder Wechsel der Phasenplattaree Bellftung des Ob-
jektivraums. Wurde mit einem gekihlten Antikontaminator gearbeitet, muss dieser
zunachst aufgetaut werden, was zusétzlich Zeit beanspruch

Zur Losung dieser Probleme wurde fur das PACEM ein Transferstem konzipiert
(s. Abb. 7.5), das die hintere Brennebene des Objektivs vedgert und eine vollstan-
dige Trennung von Objektraum und Phasenplattenebene ermiight. Das Praparat
be ndet sich weiterhin im Objektiv, wahrend die Phasenplaie im Vergréyerungs-
system Platz ndet. Durch die Trennung kann eine ausreichehdimensionierte Pro-
benraumkuihlung realisiert werden und der zusétzliche Raum der Vergréyerungs-
einheit erlaubt den Einsatz eines Piezomanipulators zur @gzisen Ausrichtung der
Phasenplatte. Zuséatzlich kann durch eine zusatzliche Heiader Kihlvorrichtung die
Nutzungsdauer der Phasenplatte erhdht werden.

An die sog.Diraction Magni cation Unit (DMU) 2 wurden folgende Anforde-
rungen gestellt:

1. Vergroyerung des Beugungsbildes um den Faktbtp > 5.

2. Keine signi kante Erhéhung vonCs und C..

3. Anordnung der Phasenplatte in der Hauptebene der zweitddeugungslinse.
4. Ausreichender Polschuhabstand zur Unterbringung ein€sezomanipulators.

Der Strahlengang in Abbildung 7.5 zeigt die prinzipielle Wkungsweise der Ver-
groyerungseinheit. Dabei stellen die durchgezogenen lanidie Strahlverlaufe fir
Elektronen dar, die parallel zur optischen Achse aus der Odljtebene austreten

3Zum Patent angemeldet, Verd entlichungsnummer DE 10 2006 Q1 615 Al



86

KAPITEL 7. PACEM

3mnr

Objektiv

36mm

30 mnr

150 mm

150mm

1. Beugungsbild

[ S Iy

1. Beugungslinse (DML1)

1. Zwischenbild

Ablenksysenr

\ 2. Beugungsbild

r 2. Beugungslinse (DML2

Elektrostatische
Phasenplatte

2. Zwischenbild

P1 Linse

Abbildung 7.5:

Strahlengang in der DMU mit realistischen Abstandswerteniir die beiden

Beugungslinsen. Die Objektivlinse erzeugt zusammen mit rderste Beugungslinse DML1
ein ca. 10fach vergréyertes Bild der Probe (1. ZwischenbildGleichzeitig wird die hintere

Brennebene des Objektivs (Beugungsebene) ca. flin ach véigert in die Hauptebene der
zweiten Beugungslinse DML2 abgebildet. Dort be nden sichedPhasenplatte und der Pie-
zomanipulator. Durch das Ablenksystem zwischen erster urmiveiter Beugungslinse kann
die laterale Lage des Beugungsbildes relativ zur Phaserpdaverandert werden.
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(Beleuchtungs- oder Pupillenstrahlengang). Die gestrielten Strahlverlaufe stehen
fur Elektronen, die unter einem Winkel zur optischen Achseus der Objektebe-
ne austreten (axialer Strahl, Abbildungsstrahlengang). bmittelbar unterhalb des
Objektivs mit der Brennweite fop; Sitzt eine erste Beugungslinse DML mit der
Brennweite f oy 1. Die Abbildung der Objektebene auf die erste Zwischenbildene
erfolgt telezentrisch, d.h. die axiale Bahn zwischen Objgik und DML1 verlauft
achsenparallel. Bei diesem Strahlengang kann man die Vagerung der Anordnung
wie folgt angeben:

Mg = fomL 1 (7.3)

fObj

Mit den Werten aus Abb. 7.5 ergibt sich also ein ca. 10fach \gbyertes Bild des Pra-
parates. Gleichzeitig wird die hintere Brennebene (Beuggsebene) des Objektivs
ca. 5fach vergroyert in die Hauptebene der zweiten Beugufigse DML2 abgebildet.
In dieser be ndet sich die Phasenplatte. Durch die Vergréyang, die die DML1 be-
wirkt, kann der Durchmesser der Phasenplatte gegeniiber emAnordnung direkt
im Objektiv vergroyert werden. Da insbesondere die Breiteed Ringelektrode unver-
andert bleibt, kann dadurch der Beschnitt bei niedrigen Ramfrequenzen reduziert
werden. Durch das Ablenksystem, das sich zwischen erstedwweiter Beugungslinse
be ndet, lasst sich das Beugungsbild des Objektivs relatizu Phasenplatte verschie-
ben. Da die zweite Beugungslinse so angeordnet ist, dassilitauptebene mit der
Beugungs-Zwischenbildebene zusammenfallt oder zumindesder Nahe liegt, hat
sie keinen wesentlichen Ein uss auf die weitere Abbildunged Beugungsbildes. Sie
fuhrt in erster Linie zu einer Abbildung des Zwischenbildeder Objektebene in die
Eingangsbildebene des Projektivsystems. Eine Anderungrdérregung fiihrt ledig-
lich zu einer Drehung des Beugungsbildes. Die zweite Beugshnse bildet das erste
Zwischenbild der Objektebene im Verhaltnis 1:1 in die Eingegsbildebene des Pro-
jektivs (SA-Ebene) ab. Alle anderen Linsen behalten ihre Fktion bei und wirken
in den unterschiedlichen Abbildungsmodi wie in einem kona&onellen TEM.

Soll die Vergroyerungseinheit wie im vorliegenden Fall inire Gerat mit Cs-
Korrektor eingebaut werden, bestehen fur die Integratiomider elektronenoptischen
Saule zwei Mdglichkeiten. Zum einen kann die DMU zwischen (@ftiv und Korrek-
tor angebracht werden, oder man behalt die Paarung von Objek und Korrektor
bei und fugt die DMU unterhalb des Korrektors an. Die Anordnag der DMU ober-
halb des Korrektors erfordert einen hohen konstruktiven Awand, da die DMLL1 in
den unteren Linsentopf der Objektivlinse eingepasst wemdanuss. Im Linsentopf
ist nur wenig Platz vorhanden und es besteht die Gefahr, Gbelie Linsenkihlung
Vibrationen einzukoppeln, die das Au 6sungsvermogen veslechtern. Ferner sollte
die Storkontur der Unterseite der DMU identisch zu der vom Ojektiv sein, um An-
derungen am Korrektor zu vermeiden. Dies lasst sich dadurckalisieren, dass die
DMU in einem modi zierten (zweiten) Objektiv untergebracht wird. Durch einen
der acht seitlichen Ports kann eine zusatzliche Kuhlfallsider Phasenplattenebene
eingebracht werden.

Die Anordnung der DMU nach dem Korrektor reduziert die notwedigen Mo-
di kationen auf ein Minimum, da die Kopplung zwischen Objekiv und Korrektor

4DML steht fiir Di raction Magni cation Lens
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unangetastet bleibt. Die Adaptionslinse ADL des Korrektos kann als erste Linse der
Transfereinheit genutzt werden. Es ist nur noch eine weiterLinse samt Stromquelle
erforderlich, um die DMU zu realisieren. Eine zeitaufwende Anderung am Korrek-
tor entfallt. Damit ist diese Kon guration sowohl vom konstruktiven Aufwand als
auch vom Umfang der Modi kationen der ersten Variante vorzaiehen. Eine Gegen-
Uberstellung der Vor- und Nachteile dieser zwei Kon guratinen ist in Tabelle 7.2
zusammengefasst.

Tabelle 7.2: Gegenuberstellung der zwei Moglichkeiten zur Integratiosier DMU bei einem
Cs-korrigierten TEM.

Integration DMU oberhalb CETCOR DMU unterhalb CETCOR
Strahlen- /UH WH
gang O SRR
DML1 muss fir 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 Einfaches Design fiir DML2.
Objektivgehause untergebracht.
Maynahmen fir den
Optimierung fir Objektivraum und  Objektivbereich sind leicht
Phasenplatte moglich. Durch die umsetzbar. Fur die Phasenplatte
Kryo Verwendung zweier Objektive muss ein ausreichender
stehen ausreichend Ports zur Polschuhspalt der DML2 gewahlt
Verfligung. werden. Es sind zusétzliche Ports
vorzusehen.
Alignment  Anpassung erforderlich Anpassung erforderlich
Hoch, da eine Adaption an Niedrig, da die Kopplung zwischen
Aufwand Kor.rek'.[or- un_d . Objektiv u_nd Korre_ktor bestehen
Objektivschnittstelle erforderlich bleibt. Es ist nur eine neue Linse
ist. erforderlich.

Vorteile/ Hoher konstruktiver Aufwand Geringer konstruktiver Aufwand

. Einfache Realisierung von i
Nachteile . g Schnellste Lésung
Kryo-Maynahmen




Kapitel 8

Simulation geeigneter Geometrien

8.1 Elektronenoptisches Design

Das Design magnetischer Linsen umfasst das elektronengptie Design und das
Design des Eisenkreises und der darin enthaltenen Spulerie eute geldu ge Be-
rechnung der elektronenoptischen Eigenschaften von Maginesen geht auf Munro

zurlick, der 1973 numerische Verfahren einfihrte. Vor digsgeit wurden Berechnun-
gen primar analytisch anhand von Modellen der axialen Feldvteilung vorgenom-
men. Die einzelnen Schritte bei der numerischen Berechnusigd:

A

FEM Berechnung der magnetischen Flussdichte.

Berechnung der axialen magnetischen Feldverteilung ausrdeagnetischen
Flussdichterverteilung.

" Berechnung der paraxialen Strahlen durch Anwendung des RgerKutta-Verfah-
rens aus der axialen magnetischen Feldverteilung.

Berechnung der Fehlerintegrale aus der axialen magnetisch Feldverteilung
und den paraxialen Strahlen.

8.2 Software

Die bei der Berechnung elektronenoptischer Systeme verweten Programme las-
sen sich zunachst hinsichtlich der Berechnungsmethode @ytisch oder numerisch)
unterscheiden. Da sich nur bei einfachen Geometrien anagghe Lésungen nden
lassen, ist die Verwendung von numerischen Verfahren unuémglich. Sie dienen zur
rdumlichen Diskretisierung der partiellen Di erentialglkeichungen.

Die numerischen Verfahren lassen sich in drei Klassen eif¢a. Zum einen die
Methode der Finiten Dierenzen (nite di erence method, FDM), mit der sich
Di erentialgleichungen mit Rand- und Anfangswerten numeisch berechnen lassen.
Grundlage ist die Diskretisierung des Modells durch ein Uioherweise, aber nicht
notwendigerweise rechteckiges Gitter mit einer endlichelinzahl von Gitterpunkten.
Die Ableitungen an den Gitterpunkten werden durch Di erenen approximiert. Die

89
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partiellen Di erentialgleichungen (z.B. Laplace-Gleicking) wird in ein System von
Di erenzengleichungen tberfihrt und mittels expliziter @er impliziter Verfahren
geldst. Die Finite-Elemente-Methode( nite element method FEM) ist eine Alter-
native zum Finiten Di erenzverfahren und bietet durch die exible Diskretisierung
eine groyere Flexibilitat insbesondere bei mehrdimensiaien Problemen.

Eine dritte Moglichkeit stellt die Integralgleichungsmehode dar, zu der z. B. die
Randelementmethodg¢boundary element methqdBEM) gehdort. Die BEM hat sich
bei der Losung elektrostatischer Probleme mit metallischeElektroden und dielektri-
schen Materialien als nitzlich erwiesen. MagnetostatiselSysteme mit Linsenspulen
und Eisenkreis lassen sich ebenfalls behandeln, sofern iebtrezur Sattigung im Ma-
terial kommt und somit keine Nichtlinearitaten auftreten. Bei der Berechnung von
gesattigten magnetischen Materialien wird auf die volldiseten Methoden FDM und
FEM zurtickgegri en.

8.2.1 SPOC

Um die Eigenschaften von Magnetfeldlinsen hinsichtlich deBildfehler und der auf-
tretenden Sattigungse ekte beim Design erkennen zu kdnngist es notwendig, das
Magnetfeld im gesamten Eisenkreis und den Erzeugerspulen kennen. Dies ist
besonders bei der Objektivliinse von Bedeutung, die hdu g ha der Sattigung be-
trieben wird. Das ProgrammpaketSPOE[Len86] besteht aus mehreren Anwendun-
gen, mit denen ein Groyteil der Probleme, die bei der Entwitkng von elektronen-
optischen Systemen auftreten, geldst werden kdnnen. Alléfrogrammen gemein-
sam ist, dass sie sich bei der Berechnung der zweidimensienaFeldverteilung auf
die Finite-Elemente-Methode erster Ordnung (st-order nite element method, FO-
FEM) [Len99] zuriickgreifen.

Bei der Simulation von Magnetlinsen im Programnmagnetic lens properties
wird der meridionale Schnitt der Linse in Vierecke untertd, deren Lage mit der des
Eisenkreises und der Spulenwicklungen tbereinstimmen &se mesh). Es kbnnen
maximal 40040 Gitterlinien zu Festlegung der Linsengeometrie verweatiwerden.
Dieses Gitter wird durch ein weiteres feines Gitter aus Viecken unterteilt ( ne
mesh), dessen Eckpunkte fir die Evaluierung des Potentiadéenen. Jedes der Qua-
drate wird in zwei Dreiecke unterteilt, die niten Elemente Nach erfolgter Eingabe
der Geometriedaten und der Erregungen fur die Spulen im Pn@gnm magnetic
lens design kann anschlieyend die Potentialverteilung an allen Gittggunkten be-
stimmt werden. Da der zu untersuchende Bereich Spulenwigkigen enthalt, muss
vom magnetischen Vektorpotential A ausgegangen werden. iD¥erlauf der paraxia-
len Strahlen erhalt man aus der paraxialen Bewegungsgleiciy [Orl97]:

e

% 7) +
u O(Z) 8mu

B2(2)u(2)=0 (8.1)

Diese Gleichung kann numerisch mittels des Runge-Kutta \iahrens geldst werden.
Nach Berechnung vorB (z) und der axialen AbleitungB°(z) erhalt man die Aber-

!Software for Particle Optics Computations
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rationskoe zienten Cg und C.; bezogen auf die Bildebene an der Stelk [Orl97]:

e 1 3e
- BZ 2+ B(Z 2 BZ @ 2 2
Cs 12amU U% (2) 0 u°+8B*u- 8B“u” u-dz (8.2)
Z0
e 1 Z
Ce= —— B2u?d 8.3
° 8mU u®(z) wz (8.3)

Z0
Dabei ist u (z) die paraxiale Bahn, die von der optischen Achse in der ObjeXtiene
bei z, startet und die Achse ein zweites Mal in der Bildebene an detedle z; schnei-
det. Ahnliche Ausdriicke lassen sich auch fiir die anderen Abationen angeben.

8.2.2 ELSA

Die wichtigsten Eigenschaften elektronenoptischer Syste sind die Abbildungsei-
genschaften, wie Vergroyerung, Bildlage und Aberrationeiiese ergeben sich aus
dem Verlauf der Fundamentalbahnenwelche linear unabhangige Losungen der pa-
raxialen Bewegungsgleichung 8.1 sind. Jede L6sung diesemlagenen Di erential-
gleichung zweiter Ordnung lasst sich als Linearkombinativaus den Fundamental-
bahnen ausdriucken:

u=u + u (8.4)

Die Fundamentalbahnen werden in der Objektebene bej durch folgende Anfangs-
bedingungen de niert (s. Abb. 8.1):

u (z)=0; u(z)=1
u(z)=1; u (z)=0

Die axiale Bahnu startet in der Objektebene an der Stelley. Die Nullstellen dieser
Bahn geben die Positionen der Zwischenbilder wieder. Dieldbahnu durchlauft
das Zentrum der komafreien Ebene an der Stelle= z.. Diese Ebene liegt im Feld
der Objektivlinse vor der hinteren Brennebene. Die Nullsten dieser Bahn geben die
Position der Beugungsbilder wieder. Die zwei Losungen inrdBildebene bestimmen
die grundlegenden optischen Parameter: die bildseitige &mweitef;, die laterale
VergroyerungM und die AngularvergroyerungM 5 [Orl97]:

(8.5)

fi = u"iiz.) M=u (z); Ma=U (z) (8.6)
Zur Berechnung der Bildfehler des gesamten elektronenagthen Systems beste-
hend aus Objektiv, Cs-Korrektor und DMU wurde das ProgrammELSAverwendet.
Hiermit lassen sich zylindersymmetrische elektrostatise und magnetische Anord-
nungen mit gerader Achse berechnen, die Fundamentalbahndarstellen und die
Bildfehler bis zur finften Ordnung ausgeben. Es wurde urspnglich fur die Simula-
tionen im Spektromikroskop SMART entwickelt [Pre00] und nutzt die Methode der

2SMART steht fir Spectro-Microscope with Aberration correction for many Relevant Techni-
ques
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Objekt- Beugungse  Zwischen- Bild der Beu- Endbild-
eben bene bild gungsebene eben

Feldbahr

Objektiv- Projektiv- u
linse linse
Abbildung 8.1: lllustration zur Nomenklatur der Fundamentalbahnen und irer Bedeu-

tung fur die Lage der Beugungs- und Bildebenen. Die Nullsteh der axialen Bahnu
geben die Position der Zwischenbilder wieder, wahrend diecl@bahnu die Position der
Beugungsbilder beschreibt. Jede mdgliche Bahn ist eine kearkombination dieser beiden
Fundamentalbahnen.

Randelemente zur Berechnung der elektromagnetischen FeldDie Berandung wird
durch diskrete Ringladungen/-strome modelliert, welchecsentlang der Elektroden
platziert werden, dass das Feld im interessierenden Raunhggt durch Superpositi-
on Uber die einzelnen Felder nachgebildet wird. Es berlcksiigt im Gegensatz zu
SPOC keinerlei Sattigungse ekte im Eisenkreis.

8.3 Simulation des Objektivs

8.3.1 Polschuhgeometrie

Die neue Polschuhgeometrie wurde ausgehend von dem Desiginein Seriengerat
vom Typ Zeiss LIBRA 20G so gedndert, dass sich ein Polschuhabstani,, von
15mm bei einem Bohrungsradius,ee Von 3,75 mm ergibt. Die Ubrigen Abmessun-
gen der Linsentdpfe und des Objektiv-Achtkants wurden voned Serie ibernommen.
In Abbildung 8.2 ist das mit dem Programmmagnetic lens design aus dem Pro-
grammpaket SPO@rstellte Geometrie le zu sehen, welches neben dem kompdet
Eisenkreis auch die Erregerspulen beinhaltet.

8.3.2 Abbildungseigenschaften

Mit dem erstellten Geometrie le und der Randbedingung eirreteleskopischen Ab-
bildung wurde mit magnetic lens properties die spharische und chromatische

3http://lwww.zeiss.com/nts
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Polschuhgeometrie PACEM
150

100 |- 1

50 |

50 b

-100 |- -
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Abbildung 8.2:  Querschnittsmodell des PACEM-Objektivs. Die optische Ade verlauft

horizontal bei y=0. Dieses mit dem Programm magnetic lens aégn erstellte Modell dient

als Vorgabe fur die FOFEM-Simulation und die Bestimmung deAbbildungseigenschaften.
Die Polschuheinsatze wurden gegentber dem Serienobjeldiv modi ziert, dass sich ein

Abstand von 15mm bei einem Bohrungsdurchmesser von 7,5 mngiat. Die Linsenspulen

sind als Quadrate eingezeichnet.

Aberration bestimmt. Die Ergebnisse der Berechnung sind iabelle 8.1 wiederge-
geben. Die Brennweite der Objektivliinse &ndert sich durchiel Vergréyerung des
Polschuhabstands auf 15mm von 3mm auf 4,7 mm. Da der Koe ziérer sphéri-
schen und chromatischen Aberration mit der Brennweite skart, kommt es auch
hier zu Veranderungen:Cg vergréyert sich von 1,2 mm auf 3,7 mmgC, von 1,2 mm
auf 3,5mm. FUr die weiteren Betrachtungen ist zu beachtenads SPOC den nicht-
relativistischen Farbfehler ausgibt, d. h. es gilt bei 200k

C.=1;16 C.=4;06mm (8.7)

Da jede Spule aus zwei separaten Wickeln mit je 1228 Windumgbesteht, ergibt
sich fur die gesamte Spule ein Nennstrom von 9920 At/2456 t832 mA.
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Tabelle 8.1: Ergebnis der Simulation mit SPOC fur das neue Objektiv. In deersten

Zeile sind die vorgegebenen Parameter Polschuhbohrungye, Polschuhabstanddyap, Win-

dungszahl N und die relativistisch korrigierte BeschleugungsspannundJy angegeben. Die
zweite Zeile enthalt die berechneten Fehlerkoe zienten, i¢ Objektivbrennweitef op; Sowie
die Erregung NI.

‘ Ibore ‘ dgap ‘ N ‘ Uo ‘
3,75mm | 15 mm 2456 239,13 kV
cob cobl f on; 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 festgelegterssign des Objek-
tivs wurde zusammen mit den Konstruktionsdaten des im Geréintegrierten Cs-

Korrektors ein elektronenoptisches Modell der PACEM-Lirenkon guration in ELSA
erstellt. Dieses diente zur Berechnung vo@s und C. bei unterschiedlichen DMU-
Kon gurationen. Da es sich hierbei um ein vereinfachtes Madll des Korrektors

handelt, welches lediglich die Linsen der beiden Transferden-Dubletts sowie der
Adaptionslinse ADL berlcksichtigt, nicht jedoch Ein Usseder Ablenker, kdnnen kei-
ne Aussagen Uber Fehler hoherer Ordnung getro en werden. &ifiso bleibt die korri-
gierende Wirkung der beiden Hexapole unberticksichtigt. Bden durchgerechneten
Designvarianten mussten folgende Punkte bericksichtigtenden:

A

Der Polschuhabstanddy,, der DML2 muss ausreichend Platz fiir den Piezo-
manipulator und das Blendengehause bieten. Ausgehend voendCAD-Daten
wurde als untere Grenze ein Wert von 25 mm ermittelt.

Die Vergréyerung der hinteren Brennebene des Objektivs M p; > 5 betra-
gen. Die Angabe der Groye des Beugungsbildes in der zweiteeuBungslinse
DML2 lasst sich durch die e ektive Brennweitef = fgpp in der Phasenplat-
tenebene beiz = zgpp charakterisierert. Der Durchmesser einer Blende mit
dem Halbwinkel bezogen auf die Objektebene id = 2 f gpp in der Pha-
senplattenebene. Bezogen auf das bisher zum Test der BoetBbasenplatte
verwendete Mikroskop vom Typ LEO EM 922 mit einer Objektivbrennwei-
te von fgp, = 2; 7mm bedeutet dies, dass man eine e ektive Brennweite von
fe =15 mm bendtigt. Die erforderliche Verlangerung der Saule elwisich aus
der gewtinschten Vergroyerung des Beugungsbildes in der Béaplattenebene
und der Zwischenbildvergréyerung in der SA-Ebene.

Die Vergroéyerung vonC,, die aus der Erweiterung des Polschuhabstands des
Objektivs und den Beitragen von Korrektor und DMU resultieen, darf zu-
sammen mit den elektrischen Stabilitditen der Linsenversgung, der Hoch-

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

8.4.2 \Vergleich der Simulationsergebnisse flr das Objekti v

Im ersten Schritt soll zunachst ein Vergleich zwischen dennfulationsergebnissen
des detaillierten FOFEM Objektiv-Modells aus dem ProgramnSPOQ@nd dem ver-
einfachten Modell aus der Berechnung mELSAgezogen werden. Dies ist erforderlich,
da das Objektiv im Vergleich zur DMU eine kompliziertere Geuoetrie besitzt und
mit einer hoheren Erregung betrieben wird. Letzteres kanruzSattigungserscheinun-
gen im Polschuh fuhren, die vofELSAicht bertcksichtigt werden. Im zweiten Schritt
werden insgesamt funf verschiedene Varianten vorgesteliie die in Abschnitt 8.4.1
aufgefuhrten Kriterien erfillen. Die Letzte wurde von CEOSorgeschlagen und dient
als Referenz, um die Berechnungen des ki SAentwickelten Modells zu tberprifen.

Bei den in Tabelle 8.2 angegeben Werten ist zu beachten, d&ROC den nicht-
relativistischen Farbfehler ausgibt, d. h. es gilt bei 200\k

C. =1;16C,=4;06mm

Weiterhin ist fur den Vergleich zu bertcksichtigen, dass diBewegungsgleichun-
gen in ELSA sich auf die relative Energieabweichung= E=E, = E=e bezie-
hen [Pre95]. Damit muss fur den chromatischen Fehlerkoe enten aus der SPOC-
Simulation zusatzlich der Faktor = = 1;19 berlcksichtigt werden. Insgesamt
fuhrt dies zu einemC. von 4,83 mm, was sehr gut mit dem Ergebnis der ELSA-
Simulation von 4,78 mm Ubereinstimmt.

Die Berechnung vorCs in ELSAiefert einen Wert von 3,52 mm, was gut mit dem
von SPOE@rmittelten Wert von 3,66 mm Ubereinstimmt. Es treten alsonsgesamt bei
den Fehlern keine relevanten Abweichungen auf, sodass dedaxhere ELSA-Modell
fur die Simulation des Gesamtsystems herangezogen werdanrk

Tabelle 8.2: Vergleich der Simulationsergebnisse des vereinfachten @ktiv-Modells aus
ELSA und dem detaillierten FOFEM-Modell aus SPOC. Der jewds linke Wert ergibt sich
aus der Simulation mit ELSA, der rechte Wert aus der Berechnng mit SPOC. Bei der
Angabe vonC; ist zu beachten, dass SPOC den nichtrelativistischen Fehlausgibt, der
Wert bei 200kV also noch mit dem Faktor 1,16 multipliziert waden muss. Ferner ergibt
sich aus der Normierung der Bewegungsgleichungen in ELSAnezusatzlicher Faktor von
1,19. Beide Faktoren fuhren zu dem in der Klammer angegebené&\Vert.

Simulations- oBJ

parameter I bore/ dgap

Wert 3,75mm/15mm

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

Die erste Kon guration wurde unter der Pramisse erstellt, @ Abstande der Elemen-
te moglichst klein zu halten. Fir den Polschuhspaltly,, der zweiten Beugungslinse
DML2 wurde daher ein Wert von 25 mm angesetzt, der zwar die Uetbringung des
Piezomanipulators erlaubt, aber flr eine zusatzliche Kiwbrrichtung in der Pha-
senplattenebene zu knapp bemessen ist. Da die DMU im vorlgglen Fall nur aus
einer zusatzlichen Linse besteht, wird die DML2 im Folgendenur noch als DML be-
zeichnet. Ausgehend von geometrisch-optischen Betrachgen wurde ein Abstand
von 425mm zwischen der Oberseite der DML (Beginn des Eiseeiges) und Ob-
jektebene (OBE) gewahlt. Der Abstand zur Phasenplattenelne (PPE) ergibt sich,
indem man den halben Polschuhspalt der DMby.,=2 und die Dicke des Eisenkreises
(5mm) hinzuaddiert. Fur die vorliegende Kon guration ergbt sich somit ein Wert
von 4425 mm. Fur den Abstand zwischen SA-Ebene (SAE) und QGditebene (OBE)
wurde ein Wert von 500 mm gewabhlt. In Tabelle 8.3 sind die Abldungseigenschaf-
ten dieser Kon guration und die hierzu erforderlichen Linenerregungen, wie sie sich
aus der Simulation mit ELSA ergeben, zusammengefasst. Dagr¥eichen der einzel-
nen Linsenerregung ist dabei so gewahlt, dass die Larmordueg des Linsensystems
minimiert wird. Sowohl Farb- als auch O nungsfehler der Gemmtanordnung fallen
mit 18,5 mm und 9,4 mm sehr hoch aus. Als problematisch erwesch die mit der
Anordnung realisierbare Zwischenbildvergroyerunils,. Sie liegt mit einem Faktor
von 4 zu niedrig fur den Einsatz eine£s-Korrektors. Geht man von einer maxi-
malen Nachvergréyerung durch das Projektiv | von cavip; = 125 aus und beim
Projektiv Il von Mp; = 100 220 , so wiurde dies selbst im gunstigsten Fall zu
einer Gesamtvergréyerung vorM g = 111:000 fuhren. Dies ist im Hinblick auf
die Auswertung der Zemlin-Tableaus bei der Korrektorjustge unzureichend. Auch
fur die beim PACEM angestrebte Au dsung von 0,2 nm ergebendi Probleme. Da
die Vergroyerung so gewahlt werden muss, dass die Au dsuggsnze auf mindes-
tens zwei Pixel der Kamera verteilt werden kann (Nyquist-Genze), ergibt sich bei
der verwendeten GATAN UltraScan 1000 mit 14um Pixelgréye eine Limitierung der
Au 6sung auf 2d,ixei=Mges = 0; 25nm.

Tabelle 8.3: Ergebnis der elektronenoptischen Simulation mit ELSA fir ¥riante 1. In

dem oberen Zeilenblock sind die Simulationsparameter eiegagen. In dem mittleren Block
sind die Simulationsergebnisse wiedergegeben. Der untéteilenblock enthélt die Werte fur
die Linsenerregungen.

Simulations- OoBJ DML Abstand Abstand
parameter I bore/ dgap I bore/ dgap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3,75mm/15mm | 12,5mm/25mm | 425[|442,5mm 500 mm
Ergebnisse d. Msa Cs [mm] C. [mm] Larmordrehung
Simulation 4,36 9,39 18,56 0,29 rad
Erregung [At] 0OBJ 9781.3 TL11 -1499.3 TL21 -1757 ADL -2693.1
TL12 1644.6 TL22 1628 DML -2980.0
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In Abbildung 8.3 ist die Anordnung der insgesamt sieben Lies des Abbildungs-
systems dargestellt, die aus Objektivlinse (OBJ), den Lims des ersten Transferdu-
bletts (TL11, TL12), des zweiten Transferdubletts (TL21, T.22) sowie der DMU
(ADL, DML) besteht. Zur besseren Veranschaulichung sind diLinsen als Ellipsen
eingezeichnet, die Hexapole des Korrektors als Rechtecker mit ELSA simulierte
Verlauf der beiden Fundamentalbahneru und u und des axialen B-Feldes sind
ebenfalls zu sehen.

Wie aus dem Verlauf der Feldbahru ersichtlich ist, liegen die Beugungsbilder
jeweils im Zentrum der beiden Hexapole und in der Hauptebemer zweiten DMU-
Linse (DML), die gleichzeitig die Phasenplattenebene isDie Lage der Zwischenbil-
der ergeben sich durch die Nullstellen der axialen Bahn . Das erste Zwischenbild
be ndet sich zwischen der ersten und zweiten Transferlinsgdes Korrektors (TL11,
TL12), das zweite Zwischenbild zwischen den Linsen des zigai Transferdubletts
(TL21, TL22) und das dritte Zwischenbild unmittelbar hinter der Adaptionslinse
(ADL). Es ist ersichtlich, dass die Brennweite in der Phasetattenebene beizgpp
innerhalb der DML bei 15,6 mm liegt. Gegenuber dem Objektives LEO EM 922

, das fur die ersten Tests der Phasenplatte verwendet wurdergibt sich damit als
Vergréyerungszunahme durch die DMU:

Mpi = fgpp=fez, = 15;6mm=2;7mm=5;8 (8.8)

Die Variante 1 erfullt damit die spezi zierte Nachvergroyeung der hinteren Brenne-
bene.

Um die vorgestellte Kon guration hinsichtlich des erreicbaren Infolimits zu un-
tersuchen, wurde der Verlauf der PCTF mit dem ProgramnctfExplorer in Ab-
hangigkeit der elektrischen Stabilitaten und der Energiakite der Quelle bestimmt.
Da die FEG mit einem Monochromator ausgestattet ist, wurdelir die Berechnung
neben der nativen Energiebreite von 0,7 eV des Schottky-Eters auch der Fall mit
0,3 eV untersucht, der einen guten Kompromiss zwischen Sttatrom und Filterung
darstellt. FUr alle Kon gurationen, die in den folgenden Alschnitten vorgestellt
werden, ist daher immer ein Plot der PCTF fur Erwuym = 0;7€eV (oben) und

Erwnm = 0;3eV (unten) wiedergegeben und in der darunter be ndlichen Taelle
das zu diesen Energiebereiten gehdrende Informationskmi

Fir die Linsenversorgungen des PACEM stand einerseits diema Prototyp SA-
TEM verwendete Elektronik ( alte Elektronik) zur Verfliigung als auch eine ver-
besserte Variante ( neue Elektronik ), die durch verandée Bauteileauswahl und
Beschaltung deutlich héhere Stabilitaten ermdglicht. Im Ahang A sind die elektri-
schen Stabilitaten der Hochspannungsanlage, der Objektiund DMU-Versorgung
angegeben sowie die Berechnung des chromatischen Inforovalimits. Da das an-
gestrebte Informationslimit von 0,2 nm nur mit der stabileen Elektronik zu errei-
chen ist, wurde auf Diagramme mit der alteren Prototyp-Elekonik verzichtet. Fur
die Berechnung der PTCF wurde als sphérische Aberration déesamtsystems ein
Wert von Cg = 10 um angesetzt. Dies entspricht dem kleinsten gemessenen Weldr
mit der endgultigen Kon guration nach Durchlaufen der Korrektur erreicht werden
konnte.

Aus den Graphen in Abb. 8.4 ist ersichtlich, dass durch die Keektur des O -
nungsfehlers die Enveloppe der Quelle im betrachteten Raumfrequenzbereich bis
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Abbildung 8.3: Der mit ELSA simulierte Verlauf der Fundamentalbahnenu undu so-
wie der axialen InduktionB ; von der Objektebene bis zur SA-Ebene fir Variante 1. Der Ab-
stand von der Phasenplattenebene (Hauptebene der DML) zubf{@ktebene betragt 425 mm,
der Abstand zwischen SA-Ebene und Objektebene 500 mm. Derdebuhspalt der DML be-
tragt 25mm. Zur besseren Veranschaulichung wurden die Liea und Hexapole zusétzlich
eingezeichnet. Die Brennweite in der Phasenplattenebeneilzzpp betragt 15,6 mm.

6 nm? (1,67 nm) keinerlei Ein uss auf das erreichbare Informatiaslimit hat. Sie wird
erst bei Raumfrequenzen gréyer 10 nfrwieder relevant, also bei Au 6sungen im Be-
reich von 1A. Nur die chromatische Enveloppe begrenzt das Asungsvermdgen.
Durch den groyen chromatischen Fehler von 18,6 mm wirkt sichie Energie lterung
im Monochromator entscheidend auf das Ubertragungsveriah aus. Erst durch
Reduzierung der Energiebreite auf 0,3 eV lasst sich ein Ififoit von 0,22 nm errei-
chen. Dies liegt noch etwas Uber dem spezi zierten Wert, kanaber durch weitere
Reduzierung der Energiebreite auf Werte <2 eV erreicht wessh.

Insgesamt erfillt die Variante 1 die Anforderungen bezugh der Vergréyerung
der Beugungsebene und bei entsprechender Filterung im MCduwdes Informations-
limits, muss aber hinsichtlich der Bildvergréyerung verkssert werden. Dies geschieht
durch Erhdéhung des Abstands zwischen SA-Ebene und Objektete und wird im
folgenden Abschnitt vorgestellt.
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Abbildung 8.4: PCTF fur Variante 1. Cs =0;01mm; C, =18;6mm; f = 19%4mm

Voltage: 200 kv Wavelength: Cs: 001 mm Cc: 18,6 mm (rellativ.)
0,00251 nm (korrigiert) Cc: 16,0 mm (nichtrel.)
Energy spread: 0,7 eV HT ripple: Obj instabilities: Info limit: 0,33 nm
Energy spread: 0,3 eV 0;17 10 ®rms 0;07 10 ®rms Info limit: 0,22 nm
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8.6 Variante 2

Fur die zweite Kon guration wurde gegenluber der ersten Vaante der Abstand
zwischen SA-Ebene und Objektebene von 500 mm auf 600 mm efhdim eine ho-
here Zwischenbildvergroyerung zu erreichen. Diese betrdagin Msa, = 10, was zu
einer Gesamtvergroyerung vom gs = 275:000 flihrt. Alle anderen Abstande und
Linsenparameter wurden beibehalten. Eine Limitierung deAu 6sung in Verbin-
dung mit der CCD-Kamera ist nicht zu befirchten, da die Nyqust-Grenze jetzt bei
205ixe1 =Mges = 0;10nm liegt.

Wie den Werten fur die Linsenerregungen in Tabelle 8.4 entmonen werde kann,
ist fUr diese Variante lediglich eine Anpassung der Erreggrder DML vorzunehmen.
Der berechnete Farb- und O nungsfehler fallt mit 16 mm und 8 m etwas geringer
aus, als in der Variante 1.

In Abbildung 8.5 ist der Verlauf der beiden Fundamentalbahenu undu sowie
das axiale B-Feld fur die zweite Kon guration dargestelltDurch Erhéhung des Ab-
stands zwischen der SA-Ebene und der Objektebene kann die Divhit geringerer
Erregung betrieben werden. Dadurch ist die Bahnhohe der -Bahn in der Phasen-
plattenebene bezgpp Noch hoher und die Brennweite liegt jetzt bei 16,1 mm. Damit
ergibt sich fur die Vergroyerung der hinteren Brennebene geniber dem bisherigen
Objektiv des LEO EM 922 folgender Wert:

Mpi = fepp=fez, = 16;1mm=2;7mm=6;0 (8.9)

Der in Abb. 8.6 wiedergegeben Verlauf der PCTF zeigt, dass i den kleineren
Farbfehler das angestrebte Informationslimit von 0,2 nm beiner Energiebreite von
E =0; 3eV exakt erreicht werden kann. Somit sind alle Anforderungehinsichtlich

der Abbildungsbedingungen erflillt.

Tabelle 8.4: Ergebnis der elektronenoptischen Simulation mit ELSA fur Hriante 2. Durch
Vergroyerung des Abstands zwischen SA-Ebene und Objekiabedetragt die Zwischenbild-
vergroyerung Msa = 10, was einer erzielbaren Gesamtvergroyerung VoNl ges = 275:000
entspricht.

Simulations- OoBJ DML Abstand Abstand
parameter I bore/ dgap I bore/ dgap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3,75mm/15mm | 12,5mm/25mm | 425[|442,5mm 600 mm
Ergebnisse d. Msa Cs [mm] C. [mm] Larmordrehung
Simulation 10,11 8,07 16,13 -1,79 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 Fundamentalbahnenu undu und
der axialen Induktion B, fur Variante 2. Der Abstand der Phasenplattenebene (Haupbene
der DML) zur Objektebene betragt 425 mm und der Abstand der SBbene zur Objektebene
600 mm. Der Polschuhspalt der DML liegt bei 25 mm. Die e ektie Brennweite des Systems
gemessen in der Phasenplattenebene bgpz betragt 16,1 mm.

8.7 Variante 3

Fir die dritte Variante wurden die Abstande zwischen Phasgiattenebene und
Objektebene sowie SA-Ebene und Objektebene von Variante Bainommen. Der
Polschuhspalt der DML wurde dagegen verdoppelt, da die bishangesetzten 25 mm
gerade ausreichend fur den Piezomanipulator sind, jedochikerlei Raum fir weite-
re Optimierungen (z. B. Phasenplattenktihlung) bieten. Wieler Tabelle 8.5 entnom-
men werden kann, betragt die erreichbare Gesamtvergroyeg weiterhin Mges =
275000 , die spharische und chromatische Aberration ist im Verglehn zu Variante
2 noch etwas niedriger.

Aus Abbildung 8.7 ist zu sehen, dass die Brennweite in der Psenplattenebene
bei zgpp bei 15,1 mm liegt. Die Vergréyerung der Beugungsebene gdgser dem
bisherigen Objektiv des LEO EM 922 betragt somit:

Mpi = fepp=fep, = 15;1mm=2;7mm=5;6 (8.10)
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Abbildung 8.6: PCTF fur Variante 2. Cs =0;01mm; C, =16;1mm; f = 19%4mm

Wavelength: Cs: 0,01 mm Cc: 16,2 mm (relativ.)
Voltage: 200 kv . )
0,00251 nm (korrigiert) Cc: 13,9 mm (nichtrel.)
Energy spread: 0,7 eV HT ripple: Obj instabilities: Info limit: 0,31 nm
Energy spread: 0,3 eV 0;17 10 Srms 0;07 10 ®rms Info limit: 0,20 nm
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Tabelle 8.5: Ergebnis der elektronenoptischen Simulation mit ELSA fir Hriante 3.

Simulations- OBJ DML Abstand Abstand
parameter I bore/ dgap I bore/ dgap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3, 75mm/15mm | 25mm/50 mm 425|455 mm 600 mm
Ergebnisse d. M sa 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. 8.8 wiedergegeben Verlauf der PCTF zeigt, dass i den kleineren
Farbfehler im Vergleich zur ersten Variante das angestredtinfolimit von 0,2 nm bei
einer Energiebreite von 0,3 eV exakt erreicht werden kann.ait erfullt auch diese
Variante die zu Anfang festgelegten Anforderungen.

|fm

Abbildung 8.7: Der mit ELSA simulierte Verlauf der Fundamentalbahnenu und u
sowie der axialen InduktionB , fur Variante 3. Der Abstand der Phasenplattenebene zum
Objektiv betragt 425 mm und der Abstand von der SA-Ebene zunbj@ktiv 600 mm. Der Pol-

schuhspalt der DML wurde auf 50 mm erweitert. Die Brennweitén der Phasenplattenebene
bei zpp betragt 15,1 mm.
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Abbildung 8.8: PCTF fur Variante 3. Cs =0;01mm; C, =15;4mm; f = 19%4mm

Wavelength: Cs: 1 1154 lativ.
Voltage: 200 kv aveleng S 00 mm Cc: 15,4mm (r§ ativ.)
0,00251 nm (korrigiert) Cc: 13,3 mm (nichtrel.)
Energy spread: 0,7 eV HT ripple: Obj instabilities: Info limit: 0,30 nm
Energy spread: 0,3 eV 0;17 10 ®rms 0;07 10 ®rms Info limit: 0,20 nm
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8.8 Variante 4

Mit dieser Variante sollte abgeklart werden, wie hoch die ektive Brennweite des
Systems und damit die Vergréyerung des Beugungsbildes s&ann, bevor es auf-
grund der chromatischen Aberration zu einer Au 6sungsbelinkung kommt. Es

wurde wiederum eine DML mit einem Spalt von 50 mm angesetzt.dd Abstand von

DML-Hauptebene zur Objektebene ist auf 450 mm erweitert wden, der von SA-
Ebene zur Objektebene auf 700 mm. Wie der Tabelle 8.6 entnoramwerden kann,
steigt der Wert fur die Zwischenbildvergréyerung auf 11 ardie daraus resultierende
Gesamtvergréyerung betrag ges = 310:00Q

Wie in Abbildung 8.9 zu sehen ist, betragt die Brennweite in & Phasenplat-
tenebene beizgpp 20,0 mm. Die Vergréyerung der hinteren Brennebene gegeniibe
dem bisherigen Objektiv des LEO EM 922 betragt:

MDi = prp :f922 = 20, Omm=2, 7mm = 7,4 (811)

Damit erflllt auch diese Variante die zu Anfang festgelegteAnforderungen.

Der in Abb. 8.10 wiedergegeben Verlauf der PCTF zeigt, dassumeh die Ver-
groyerung der Brennweite und dem damit verbundenen Anstietes Farbfehlers das
Informationslimit bei einer Energiebreite von 0,3 eV bei @1 nm liegt. Eine weitere
Vergroyerung der e ektiven Brennweite Uber einen Wert von@mm hinaus ware im
Hinblick auf die geringere Abschattung durch die Ringelekbde der Phasenplatte
zwar winschenswert. Es ist aber zu beachten, dass der Bejfrder DML zu C, mit
f 2op ansteigt, der Beitrag zuCs mit f 3op [Ce007]. Damit sind der Vergréyerung der
hinteren Brennebene durch die DMU insbesondere durch den #eg von Cs enge
Grenzen gesetzt. Auyerdem muss die Blendend nung der Phapéatte mit zuneh-
mender Brennweite vergréyert werden, um Verluste bei hohddaumfrequenzen zu
vermeiden. Die daraus resultierende Verlangerung der Hedttege fuhrt aber zu me-
chanischen Instabilitaten, der man durch breitere Struktten entgegenwirken muss.
Dadurch nehmen aber die Abschattungen durch die Haltestege. Eine Erh6hung
der Brennweite auf Werte Uber 20 mm fuhrt somit eher zu einereévschlechterung
der Abbildungseigenschaften und Einschrankungen bei deuAsung.

Tabelle 8.6: Ergebnis der elektronenoptischen Simulation mit ELSA flr Hriante 4.

Simulations- OoBJ DML Abstand Abstand
parameter I bore/ dgap I bore/ dgap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3,75mm/15mm | 25mm/50 mm 450|480 mm 700 mm
Ergebnisse d. M sa 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




106 KAPITEL 8. SIMULATION GEEIGNETER GEOMETRIEN
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Abbildung 8.9: Der mit ELSA simulierte Verlauf der Fundamentalbahnenu und u
sowie der axialen InduktionB, flr Variante 4. Der Abstand der Phasenplattenebene zur
Objektebene betragt 425 mm. Der Abstand von der SA-Ebene z0bjektebene wurde auf
700mm erweitert, um die Zwischenbildvergréyerung zu steign. Der Polschuhspalt der
DML betragt 50 mm. Die Brennweite in der Phasenplattenebenbei zpp betragt 20 mm.
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Abbildung 8.10: PCTF fur Variante 4. Cs =0;01lmm; C, =17;1mm; f = 19%4mm

Wavelength: Cs: 1 $17,1 lativ.
Voltage: 200 kv aveleng S 00 mm Cc: 17,21 mm (r§ ativ.)
0,00251 nm (korrigiert) Cc: 14,8 mm (nichtrel.)
Energy spread: 0,7 eV HT ripple: Obj instabilities: Info limit: 0,32 nm
Energy spread: 0,3 eV 0;17 10 ®rms 0;07 10 ®rms Info limit: 0,21 nm
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8.9 Variante 5

Alle bisherigen Varianten setzen eine sehr kurze Brennweitder ADL von etwa
20mm voraus. Da die Linse fur den Betrieb ohne DMU bereits @&n Strom von
1,8 A bendtigt und die zur Verfigung stehende Stromquelle d&orrektorelektro-
nik maximal 2 A liefern kann, wirde die Umsetzung der Variamn 2-4 einen neuen
Einschub erfordern. Daher wurde als letzte Variante in Zusamenarbeit mit CEOS
die Frage angegangen, wie eine Kon guration bescha en semuss, um moglichst
wenige Modi kationen am Korrektor durchfihren zu mussen. Bs Ergebnis ist eine
Kon guration, die im Vergleich zu den bisherigen Variantennochmals erhéhte Ab-
stédnde zwischen DML und Objektebene bzw. SA-Ebene und Objekene aufweist.
Dadurch kann die Adaptionslinse ADL des Korrektors mit hoheer Brennweite (nied-
riger Erregung) betrieben werden. Die hardwareseitigen Mokationen beschranken
sich auf eine Anpassung der Wicklungszahl. Andererseitsebt diese Losung den
schlechtesten Kompromiss in Bezug auf die Saulenlange d&ie Saulenverlange-
rung durch den Korrektor und die DMU liegt bei insgesamt 620 m.

In Tabelle 8.7 sind die Ergebnisse der CEOS-Studie zusammgefasst. Um eine
Aussage uber die Genauigkeit des in ELSA entwickelten Motkeku erhalten, wurde
mit den aufgefihrten Simulationsparametern zusatzlich e Rechnung mit ELSA
durchgefihrt. Vergleicht man die Werte, so ergibt sich beier Zwischenbildvergro-
yerung Msa und dem O nungsfehler eine gute Ubereinstimmung zur CEOStSlie.
Die Abweichung bei der chromatischen Aberration lasst sichuf die in ELSA ver-
wendete Normierung der Bewegungsgleichung zurickfihrefie die Multiplikation
mit dem Faktor = =1;19 erforderlich macht. Damit erhalt man ausgehend von
dem von CEOS ermittelten Wert von 8 mm einC. von 9,52 mm, was exakt dem
Ergebnis der ELSA-Simulation entspricht. Das ELSA-Modelliefert also bei allen
untersuchten Parametern verlassliche Aussagen bezugladr Abbildungseigenschaf-
ten.

Die aus den Simulationsparametern resultierenden Fundamtalbahnen sind in
Abbildung 8.11 dargestellt. Die e ektive Brennweite in derPhasenplattenebene bei
Zgpp betragt 15,0 mm. Dies entspricht exakt dem Ergebnis der CEGStudie. Die

Tabelle 8.7: Vergleich der Ergebnisse der elektronenoptischen Simuieh mit ELSA und

den CEOS-Daten flur Variante 5. Der jeweils linke Eintrag enspricht den Werten aus
ELSA, der rechte Eintrag stammt aus der CEOS-Studie. Wegenedl besonderen Normierung
der Bewegungsgleichungen in ELSA muss beim Vergleich derramatischen Aberration

beim Wert von CEOS ein zusatzlicher Faktor von 1,19 berickgitigt werden.

Simulations- OoBJ DML Abstand Abstand
parameter I bore/ dgap I bore/ dgap DML|PPE/OBE SAE/OBE
Wert 3,75mm/15mm| 15mm/30mm | 485,2|505,2 mm 7441 mm
Simulationserg, Msa Cs [mm] C. [mm] Larmordrehung
ELSA/CEOS 15,6/15,0 4,5/4,4 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 Fundamentalbahnenu und u
sowie der axialen InduktionB, fUr Variante 5. Der Abstand der Phasenplattenebene zur
Objektebene betragt 485 mm und der Abstand der SA-Ebene zubjéktebene 744 mm. Der

Polschuhspalt der DML liegt bei 30 mm. Die Brennweite in der Rasenplattenebene beigp
betragt 15 mm.

Vergroyerung der hinteren Brennebene gegeniber dem bisgen Objektiv des LEO
EM 922 ist damit:

Mpi = fgpp=fg2 =15;:0mm=2,7mm=>5;6 (8.12)

Der in Abb. 8.12 wiedergegeben Verlauf der PCTF zeigt, dasamth den kleineren
Farbfehler im Vergleich zur ersten Variante das angestredtinfolimit von 0,2 nm bei
einer Energiebreite von 0,3 eV exakt erreicht werden kann.
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Abbildung 8.12: PCTF fur Variante 5. Cs =0;01lmm; C, =9;5mm; f = 19%4mm

Voltage: 200 kv Wavelength: Cs: 001 mm Cc: 9,5mm (rglativ.)
0,00251 nm (korrigiert) Cc: 8,2mm (nichtrel.)
Energy spread: 0,7 eV HT ripple: Obj instabilities: Info limit: 0,23 nm
Energy spread: 0,3 eV 0;17 10 ®rms 0;07 10 ®rms Info limit: 0,16 nm
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8.10 Festlegung des endgtiltigen Designs

In Tabelle 8.8 sind die Ergebnisse der elektronenoptisch&mulationen mit ELSA
und deren Auswertung fir den Verlauf der PCTF nochmals zusamengefasst. Sie
zeigen, dass durch Einsatz eines Monochromators und der Rerung der Ener-
giebreite auf 0,3eV mit allen vorgestellten Kon guratione das angestrebte Infor-
mationslimit von 0,2 nm erreicht werden kann. Dies ergibt sh auch aus der aus-
fuhrlichen Betrachtung des chromatischen Informationstits in Anhang A. Voraus-
setzung ist eine stabile Elektronik. Erst mit der neuen Eldkonik, die Stabilitdten
von I & = 0;22ppm bei der Objektivversorgung und gy, = 42 ppm bei der DMU
aufweist, kann fur alle vorgestellten Kon gurationen ein hformationslimit von 0,2
nm erreicht werden. Die Einhaltung der Vorgabe der Vergréyeng der Beugungsebe-
ne M p; >5fach ist jeweils gegeben. Dabei zeigen die ersten vier \arten bedingt
durch die hohere chromatische Aberration einen starkerenbfall der zugeordneten
Enveloppe. Sie ermdglichen aber eine kompakte Saule dur@riggere Abstande der
Elemente, was jedoch auch eine geringere Zwischenbildvéggerung in der SA-Ebene
mit sich bringt. Diese fallt insbesondere bei der vorgestn Variante 1 mit einem
Wert von 4fach sehr niedrig aus (siehe Tabelleneintragsa). In Bezug auf die mit
den beiden Projektivsystemen erzielbare Nachvergroyemimihrt das zu Einschran-
kungen, da die erzielbare Gesamtvergroyerung v 4es = 111:000 unzureichend
im Hinblick auf die Genauigkeit bei der Korrektorjustage is Diese Variante scheidet
daher aus. Die Variante 2 und 3 erméglichen durch einen grage Abstand zwischen
Objektebene und SA-Ebene eine Gesamtvergréyerung MWdnes = 275:000 . Die Va-
riante 4 stellt mit einer e ektiven Brennweite von 20 mm das Mwimum hinsichtlich
der erreichbaren Beugungsbildvergroyerung dar. Da der Beig der DML zu C,
und Cs proportional zu f 2., bzw. f 3o ansteigt, ist eine noch héhere Brennweite
nicht erstrebenswert. Auyerdem muss beachtet werden, das# jeder Vergréyerung
des Beugungsbilds auch die Blende, in der die Phasenplati&ts vergroyert werden
muss, um einen Beschnitt bei hohen Raumfrequenzen zu verdex. Die daraus resul-
tierende Verlangerung der drei Haltestege fihrt aber letizth zu einer verminderten
Stabilitat, die durch Verbreiterung der Strukturen ausgetichen werden misste. Da-
durch nehmen die Abschattungen durch die Haltestege zu. bpssamt stellt daher
eine e ektive Brennweite im Bereich von 15-20 mm den bestenokhpromiss zwi-
schen erreichbarer Au 6sung und Minimierung der Abschattng durch Haltestege
und Ringelektrode dar.

Bei der letzten, von CEOS vorgeschlagenen Variante ist dasrichen der Au 6-
sungsspezi kation durch einen sehr niedrigen Fehler vad, < 10mm gewabhrleistet,
die Saulenlange jedoch betrachtlich groyer. Der Vorteil dser Kon guration liegt
zum einen in der hohen Vergréyerung in der SA-Ebene viis, = 15 (entspricht
einer erreichbaren Gesamtvergréyerung vav ges = 412:000 ), zum anderen in der
niedrigen Erregung der ADL. Letzteres macht eine Anpassurtier Linsenversorgung
in der Korrektorelektronik, wie sie die Varianten 2-4 aufgid der sehr kurzen Brenn-
weite erfordern wirden, Uber Ussig. Lediglich eine Anpassg der Wicklungszahl ist
vonnoten. Im Bezug auf die erforderliche Verlangerung dei&6le ist diese Variante
am ungunstigsten. Sie stellt jedoch mit ihrem geringen Aufand an Hardwaremo-
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Tabelle 8.8: Zusammenfassung der Ergebnisse der elektronenoptischem@ation. In

den ersten drei Zeilen sind die Simulationsparameter festhalten. Bei der Angabe der
sphérischen Aberration des Gesamtsysten®d®® ist zusatzlich der Zuwachs gegeniiber dem

O nungsfehler der Objektiviinse CO” vermerkt.

| Variante | 1 | 2 |3 | 4 |5
DML rpore/ 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
Msa | 4,3 10,1 10,0 11,3 15,6
Mges: MsaMp Mpy 118kx 277kx 275kx 309kx 429kx
fe = fgpp [MmM] | 15,6 16,1 15,1 20 15,0
MDi = fe :f922 5,8 6,0 5,6 7,4 5,6
cd” [mm] | 3,7 3,7 3,7 3,7 3,7
cdes [mm] | 9,4 (154%) | 8,1 (119%) | 5,5 (49%) | 6,3 (70%) | 4,5 (22%)
C. [mm] | 18,6 16,1 154 17,1 9,5
Infolimit (0,7eV) | 0,33 0,31 0,30 0,32 0,23
Infolimit (0,3eV) | 0,22 0,20 0,20 0,21 0,16

di kationen das Optimum dar und wurde daher bei der praktisben Umsetzung

herangezogen.




Kapitel 9

Realisierung des Systems

9.1 DMU

Um eine moglichst gute Anpassung an die bereits vorhandeneptischen Komponen-
ten zu ermoglichen, wurde beim Design der DMU ein zweisclgdr Aufbau gewahlt
(s. Abb. 9.1). Dabei dient das Auyenrohr lediglich der meclméschen Ankopplung
an den Cs-Korrektor und das Projektivsystem, wahrend an einem zuséichen ver-
schiebbaren Innenrohr die zweite Beugungslinse (DML) beteagt ist. Da Linsentopf
und Linsendeckel Uber einen von auyen zuganglichen JustagEhanismus gegen-
einander verschoben werden konnen, lasst sich die Linseati®l zum Strahl sowohl
verschieben als auch verkippen. Um das Blendengehause ctve$ den Piezomanipu-
lator mit der Phasenplatte aufnimmt, mdglichst e ektiv pumpen zu kénnen, wurde
am DMU-Flansch eine lonengetterpumpe (IGP) vorgesehen,edzuséatzlich Gber eine
Bypass-Leitung mit dem Blendengeh&duse verbunden ist. Sieméglicht Driicke von
ca.2 10 "mbar. Im oberen Teil des Flansches ist ein einfaches Ablegksem unterge-
bracht, dass zusammen mit dem bereits vorhandenen Ablenkdirekt unterhalb der
ADL ein Doppelablenksystem bildet und von der Korrektoreleronik versorgt wird.
Ein zweites Doppelablenksystem, das am unteren Ende der DMiitzt und von der
TEM-Elektronik angesteuert wird, ermdglicht die Korrektur der Einstrahlrichtung
ins Projektivsystem. Die zweifache Schirmung mijt-Metall zwischen Auyenrohr und
Innenrohr sowie um das Strahlrohr verhindert die Einkopplag von externen magne-
tischen Streufeldern. Eine Bleiabschirmung im Bereich désiyenrohrs sorgt fir den
Rontgenschutz.

Die im Eisenkreis be ndliche Linsenspule verfiigt Uber zweajetrennte Wicklun-
gen. Bei der Versorgung tber zwei separsbte_StromqueIIen kaglamit gegentber einer
einzelnen Linsenversorgung ein Faktd; 5 2 beim Rauschen gewonnen werden. Da
der Beitrag der DMU zum gesamten chromatischen Fehler etwan@n betragt und
somit nicht unerheblich ist, wurde die Option einer doppe#n Linsenquelle in Be-
tracht gezogen. Wie die ausfuhrliche Darstellung im Anhang zeigt, ist auch bei
der Versorgung der beiden Linsenwicklungen mit nur einer @lie das angestrebte
Informationslimit erreichbar.
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\.
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Abbildung 9.1:  Querschnittsmodell der DMU. Durch Trennung in Innen- und Auyen-
rohr kann die DML gegentber dem Blendengehause verschobesrden. Da Linsentopf und
deckel gegeneinander verschiebbar sind, kann auyerdemnei Kippung realisiert werden.
Zusatzlich zu den mechanischen Verschiebemaoglichkeitetetst oberhalb und unterhalb der
DMU jeweils ein Doppelablenksystem zur Verfligung. Durch eliAbkopplung der Ubrigen
Saule Uber ein Trennventil im DMU-Flansch, kann die Phasenptte ohne Bellftung des
Objektivbereichs bzwCg-Korrektors entnommen werden.

9.2 Piezomanipulator

Wie in Abschnitt 7.1 festgehalten wurde, erfordert die Posbnierung der Boersch-
Phasenplatte in der DMU eine prazise Verschiebemimik. Dieifyelektrode mit ei-
nem typischen Durchmesser von Im muss relativ zur optischen Achse mit einer
Genauigkeit von wenigen 10 nm ausgerichtet werden konnenaiB8]. Eine Drift der

Phasenplatte wahrend der Bildaufnahme gilt es zu vermeidemn Abbildung 9.2

ist der Prototyp des vom Max-Planck-Institut gebauten Pieemanipulators darge-
stellt, der Uber einen modi zierten Flansch am Blendengeh#&e der DMU angebracht
werden kann. Die Translationsbewegung in alle drei Raumhtungen erfolgt Uber

die Ansteuerung dreier Piezos, die nach dem stick-slip Pzip arbeiten und somit

nach erfolgter Positionierung spannungsfrei sind. Der \Viahiebebereich in y- und
z-Richtung betragt ca. 5mm, in x-Richtung ca. 20 mm. Dies elbt es, die Phasen-
platte vollstdndig aus dem Strahl zu nehmen. Es kbnnen zwehBsenplatten in der
Halterung aufgenommen werden.
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Abbildung 9.2:  Piezomanipulator mit drei Translationsachsen (x,y,z) zurPositionierung
der Phasenplatte in der DMU (aus [Bar08]). (A) Seitenansicth des CAD-Modells. Es kon-
nen zwei Boersch-Phasenplatten in der Halterung aufgenonam und zum Strahl (senkrech-
ter Pfeil) ausgerichtet werden. (B) Der flr PACEM realisierte Prototyp. Die erforderlichen
Spannungen zum Betrieb der nach dem stick-slip Prinzip arlbenden Piezos werden lber
dunne Kupferlitzen zugefihrt. (C) Vakuum ansch in der Frontansicht ohne Piezos. Die
Vakuumdurchfiihrung fir die Piezoansteuerung ist zu erkemm. (D) Rickansicht des Flan-
sches.

9.3 Bestimmung der e ektiven Brennweite

Die Bestimmung der e ektiven Brennweitef, = fgpp in der Phasenplattenebe-
ne (Hauptebene der zweiten DMU-Linse) wurde wie folgt durgefihrt: Als Objekt
wurde eine mit Platin bedampfte Kohlefolie verwendet. Naclkinrichtung und Ab-
gleich desCs-Korrektors konnte das Beugungsbild in der Ebene der Phagdatte
aufgenommen werden. In Abbildung 9.3 ist diese Aufnahme dgastellt. Der innere
Ring entsteht durch Beugung der Elektronen an den Netzebemeales Platins. Zu-
satzlich wurde Uber einen Blendentrieb in der DMU eine 4Q@0n-Blende eingefahren
und relativ zum Nullstrahl zentriert. Zwischen dem Radiusr der Blende und der
zugehorigen Raumfrequenk besteht folgende Beziehung:

r=fok (9.1)

Mit der verwendeten Kamera (Gatan UltraScan 1000, 20482048 Pixel, 14um Pixel-
groye) liey sich der Durchmesser der Blende und des Re exgmbestimmen. Der des
Pt-Rings lag bei 692 Pixeln, der Blendendurchmesser bei 88&keln. Der Re exring
liegt bei 1/2,27 A. Damit ergibt sich:

kB| = kptDB|:Dpt =1=1; 9)8\ (92)
Mit der relativistischen Wellenlange von = 0;00251nm bei 200 kV lasst sich hieraus
die e ektive Brennweite in der DMU berechnen:
fe = prp =15;1mm (93)

Die daraus resultierende Abschneidefrequenz betrakg,; on = 1=23,7nm 1.
Die Vergroyerung der hinteren Brennebene im PACEM gemessan der Brenn-
weite des Objektivs eines LEO EM 922 gegeben durch:
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Abbildung 9.3:  Beugungsbild von Pt auf Kohle Im mit eingefahrener und zenmierter
400 um Blende in der DMU. Der Durchmesser des Rings der Beuggsre exe auf der Ka-
mera betragt 692 Pixel, der Blendendurchmesser 832 Pixel.

Mpi = fe =fg22=5;6 (9.4)

und entspricht der Spezi kation.

9.4 Bestimmung des Informationslimits

Die Verwendung von Feldemissionsquellen flhrt gegeniibeef@ten mit LaBg-Emittern
zu einer hoheren raumlichen Kohérenz und damit zu einer déigh verbesserten In-
formationsubertragung tber die Punktau 6sung hinaus. Warend die Punktau 6-
sung nur von der spharischen Aberration der Objektivliinsedem Defokus und der
Wellenlange bzw. der Hochspannung bestimmt wird und durchiel erste Nullstel-
le der PCTF eindeutig de niert ist, bereitet die De nition d es Informationslimits
Probleme und das Messverfahren ist hau g Gegenstand konuerser Diskussionen.
Geht man von einer linearen Informationstibertragung im TEMaus, so gestal-
tet sich die Bestimmung des Informationslimits sehr einfiic Von einer amorphen
Folie (C, W, Ta) wird ein Bild im Scherzerfokus aufgenommennd die Fourier-
Transformierte gebildet. Anschlieyend wird die Raumfregenz bestimmt, bis zu der
ein Signal zu erkennen ist. Der Kehrwert ergibt das gesuchbeformationslimit. Mit
einer in nitesimalen dinnen Probe, die absolut gleichmé&gistreut, bereitet die Be-
stimmung des Informationslimits keine Probleme. Es exigit jedoch kein Material,
welches als idealer Streuer wirkt. Stattdessen besitzt je@morphe Folie eine endliche
Dicke und streut bei bestimmten Raumfrequenzen stéarker, Wwei die Intensitaten
zu hohen Streuwinkeln stark abnehmen. Die Folge der endlaxh Dicke der Probe ist
eine Verschmierung der Thonschen Ringe. Selbst bei sehr dén Folien ergibt sich,
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bedingt durch Kontamination, nach kurzer Zeit ein Kohlensd Im, der durch seine
Dicke das Ergebnis mehr beein usst, als die Ubertragunggeinschaften des Mikro-
skops. Angesichts dieser Probleme musste ein anderes Mlara gefunden werden,
das probenunabhangige Ergebnisse liefert und im folgendabschnitt beschrieben
wird.

9.4.1 Youngsche Interferenzstreifen

Da nur eine sehr diunne Probe wirklich gleichférmig streutst bei realen Probendi-
cken der Abfall des Kontrastes kein May fir das Informatiorisnit. Daher hat sich
bei der Bestimmung des Infolimits das Verfahren der Youndgsen Interferenzstreifen
(Young's fringes methodl durchgesetzt, welches von Frank [Fra75, Fra76] eingefiihr
wurde. Bei diesem Verfahren werden zwei Bilder unter gleieh Abbildungsbedin-
gungen direkt nacheinander aufgenommen, wobei beim zweitBild das Objekt im
Ortsraum lateral um r verschoben wurde. Die Addition der beiden Bilder und
anschlieyende Fourier-Transformation ergibt ein Di rakbgramm, das zusatzlich ein
Streifenmuster enthalt. Die Richtung und der Abstand der Seifen sind abhangig
von der Richtung und Groye der lateralen Verschiebung. Veemdet man eine mit
Gold oder Platin bedampfte Kohlefolie, so liefert der amoipe Kohlensto die In-
formation fur die Interferenzstreifen, wahrend die Netzednen der Kristalle zu Beu-
gungsre exen fiihren, mit denen eine Kalibrierung vorgenomen werden kann. Die
Fourier-Transformierte der Bildwellenfunktion ist gegekn durch:

4 2
FIo(®=" R = b (F) €' Fds (9.5)
1 1
Aus dem Verschiebungssatz ergibt sich:
2 2
FI[o(r ®)]= o (1) TR Pige= ) g g2l KRR (9.6)
1 1

Fur die Fourier-Transformierte zweier Bilder, die in x-Ribtung gegeneinander ver-
schoben wurden, erhéalt man hieraus:

A A
FIlo(®+ b ®)] = b(1°)e2ik‘°+ b(_r_)GZik(f- 5 de
1 1
A A
= b(_r,)eZiRF 1+eZik1tx d¢ (9.7)
1 1

AN

b R 1 +e 21 Reyx
Die Intensitatsverteilung im Di raktogramm ist gegeben duch:

I R = Fle®+ b ®)°
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AN

b R 1+e2iR1‘X
— /\b R 2 1+e2ik1=x
, h [
= ", R 2 1+cos 2i R (9.8)

Aus Gleichung 9.8 ist ersichtlich, dass die Intensitat progrtional zum Quadrat der
Fourier-Transformierten des Einzelbildes ist. Diese istusatzlich mit einem Streifen-
muster, den Youngschen Interferenzstreifen, moduliert. Mzunehmendem lateralen
Versatz +, im Ortsraum werden die Abstande der Interferenzstreifen inbi rakto-
gramm kleiner, da mit groyerem Argument der Kosinus schnell oszilliert. Durch
einen Linescan senkrecht zu den Streifen wird der Abfall dé&®ontrastes bestimmt.
Die maximale Raumfrequenz,ax, bis zu der eine Modulation feststellbar ist, be-
stimmt das Informationslimit Kins .

9.4.2 Messung am Gerat

Fur die Messung des Informationslimits am PACEM mittels deMethode der Young
fringes wurde eine mit Platin bedampfte Kohlefolie verweret. Die Beschleunigungs-
spannung betrug 200KV, die Energiebreite wurde durch Eingades Monochroma-
tors auf Erwnm = 0;2€V begrenzt. Der aus der Auswertung der Zemlin-Tableaus
errechnete O nungsfehler lag bei 1Am. Die Re exringe des Platins sind in Abbil-
dung 9.4b) zu sehen und liegen bei einer Raumfrequenz vonl4mn (0,23 nm) und
5,10/nm (0,20 nm). Sie dienen zur Kalibrierung der Young frige Bilder, die bei einer
nominellen Vergréyerung von 315.0@D (9.4c) bzw. 480.000 (9.4e) aufgenommen
wurden. Fir die Aufnahme bei 480.00D wurde durch Verringerung der Verschie-
bung der Einzelbilder gegeneinander der Streifenabstanah izugeordneten Di rak-
togramm vergréyert. Dadurch kann bei héheren Raumfrequeez besser zwischen
den Maxima und dem Rauschuntergrund unterschieden werdedur Auswertung
der beiden Diraktogramme wurde ein Linescan senkrecht zueth Interferenzstrei-
fen gelegt. Die Mittelung (Breite des Linescans) erfolgteyveils tber 300 Pixel. Der
Linescan ist symmetrisch zum Ursprung ausgerichtet, die bge betragt insgesamt
10/nm. Wie man aus dem Histogramm der Young fringe Aufnahmedb 315.000
entnehmen kann, reicht die Modulation der Intensitat nichtbis an die Grenze von
5/nm heran (9.4d). Erst in der Aufnahme bei 480.000 sind auch an den Enden
der eingezeichneten Box noch Peaks vorhanden, was einer Asung von 0,2 nm
entspricht (9.4f). Damit wurde zwar der Vorgabewert erreiat, liegt aber gegentuber
der in Abschnitt 8.9 ermittelten Au 6sung von 0,16 nm bei Eryym = 0;3€eV zu
niedrig. Eine mogliche Ursache kdnnte die chromatische Afpation sein, die beim
fertigen Gerat hoher ausféllt, als in der Simulation bestimt und damit zu einem
friheren Abfall der chromatischen Enveloppe fihrt. Weitdrin hat sich bei der Instal-
lation des Geréates gezeigt, dass die Ubertragung hoher Raueguenzen emp ndlich
auf Erdschleifen reagiert. Durch eine konsequente sterni@ige Erdung aller exter-
nen Komponenten (Korrektorelektronik, Kamera-Controlle, PCs) sollte sich das
Ubertragungsverhalten also weiter verbessern lassen.
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Abbildung 9.4: (a) Aufnahme einer Pt-Folie bei einer Vergroyerung von 480000 und
die daraus berechnete FFT, die zur Kalibrierung herangezegen wurde. (b) Die Ringe mar-
kieren den Re exring bei 4,4 nm® und 5,1 nni. (c,e) Die mit dieser Probe aufgenommenen
Young fringes bei einer Vergréyerung von 315.000 bzw. 480.00®, E=0,2eV. (d,f) Das
aus dem Linescan gewonnene Histogramm. In (f) reicht die Imnsitatsmodulation in beide
Richtungen bis an die Kanten der eingezeichneten Box (L=1@/m, B=300 Pixel) heran.
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9.5 Messung der Eiskontaminationsrate

Durch die Entstehung kristalliner Eisschichten auf der Prbe kommt es zu einer Zu-
nahme der Praparatdicke. Wird die inelastische freie Weglge Uberschritten, sinkt
das Signal zu Rauschverhaltnis ab, da die inelastisch gesiten Elektronen einen ho-
hen Rauschbeitrag liefern. Fir das PACEM als kryotauglicteeGerat wurde diesem
Punkt durch Verbesserung der Objektraumkihlung (s. Abschtt 7.3.2) besondere
Aufmerksamkeit geschenkt. Die Aufwachsrate sollte im Beagh von 0,2-0,6 nm/h
liegen.

Die Verwendung eines Energie Iters erlaubt eine einfacheeBtimmung der Eis-
dicke. Geht man davon aus, dass die inelastische Streuungperentiell mit der
Probendicke zunimmt, so ergibt sich [Ege95]:

d= inel — In II—ZOI ) |z| = |0( d= inel) (99)

Dabei istd die Praparatdicke, i die inelastische mittlere freie Weglange der Elek-
tronen im betrachteten Medium, |, die (unge lterte) Gesamtintensitat und |, die
Intensitat im zero-loss peak. Fur die Bestimmung der Eisdie auf einer Kohlefo-
lie muss diese Formel angepasst werden. Unter der vereimfi@n Annahme, dass
die Eisschicht sich nicht auf der Ober- und Unterseite der Fe bildet, sondern nur
einseitig auf dem Substrat aufwachst (s. Abb. 9.5), kann fudie Schwachung der
Intensitat folgender Ansatz gemacht werden:

()= lo(t)exp dee(t)= & exp  dc(t)= G (9.10)
INn(l4(t)=lg(t)) = dice(t)= :ggl dc (1) = ﬁel (9.11)
e ()= 1= In 15°(t)=I5°(t) + do(t)= e (9.12)

Da die Dicke der Kohlefolie wahrend der Messung konstant ¢ gilt: dc (t) =
const.= dc (0) und somit lasst sich Gl. 9.12 weiter umformen:

dee ()= 58 = In IX°()=IF(t) In 15(0)=I§ (0) (9.13)

Eine wesentliche Fehlerquelle bei der Bestimmung der Eiske stellt der Wert fur die
mittlere freie Weglange dar. Je nach Messmethode ergebechdiir ¢, bei einer Be-
schleunigungsspannung von 120 kV Werte von 84,8 nm [Ang9&]du106 nm [Din95]
aber auch deutlich héhere Werte von 203 nm [Gri96] und mehriiFdie Auswertung
wurden die Werte von Angert et. al und Dinges et. al auf 200 Kvx¢érapoliert, was
zu 119,2 nm und 148,9 nm fuhrt und der Mittelwert gebildet. Hirmit ergibt sich ftr

die mittlere inelastische freie Weglange der Wert ¢, = 134 nm.

inel —
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Abbildung 9.5: Veranschaulichung der Eiskontamination. Bei der Berechnug der Eis-
kontamination wurde als Vereinfachung angenommen, dass eiEisschicht nicht an der
Ober- und Unterseite entsteht (a), sondern nur einseitig afwachst (b).

Tabelle 9.1: Daten aus der Kontaminationsmessung und die daraus bereatte Eisdicke.

‘ t [min] ‘ l5° ‘ e ‘ In 15%=15*® ‘ dice= ire) ‘ dice [NM] ‘
0 152.039| 139.058 -0,089 0,0 0,0
60 151.255| 138.041 -0,091 0,00217| 0,29
120 | 150.679| 137.511 -0,091 0,00220| 0,30
180 | 150.383| 136.707 -0,095 0,00609| 0,82

n
1
2
3
4
5 240 | 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 unge lterte und zero-loss getérte Abbildung der Koh-
lefolie, die die Groyenl § (0) und 15 (O)liefert. Da zum Zeitpunkt t = O keine Eis-
schicht vorhanden ist, gilt fir die Bildintensitat I(‘,fzel 0) = I&Z, (0). In Abstanden von
jeweils 60 min werden zwei Bilder aufgenommen, ein unge ites Bild zur Bestim-
mung von| ¢ (t) und ein zero-loss ge ltertes Bild fiirl ¢ (t). Am Ende der Messung
(t =500 min) wurde die entstandene Eisschicht durch intensive Bestraiig partiell

weggebrannt und erneut die Intensitat bestimmt. Diese betig 1, (500) = 134; 67,

was in guter Ubereinstimmung zu dem Anfangswert voh, (0) = 139; 85 steht.

Die Messung wurde mit einem Gatan-Kryohalter durchgefuhytder eine Stunde
zuvor auf -178C heruntergekihlt wurde. Zur Aufzeichnung der Bilder dierg eine
Gatan UltraScan 1000 mit 2048x2048 Pixeln, die ohne Binnirgetrieben wurde. Die
Belichtungszeit je Aufnahme betrug 1s, die Kondensorbleadhatte eine Groye von
200um, die Objektivblende 10Qum. Die Breite des Filterschlitzes bei der Aufnah-
me der zero-loss Bilder entsprach 5eV. Die Gesamtdosis lagj B-6 Elektronen/A?
wahrend einer Messzeit von 6 h .

In Tabelle 9.1 sind die aus den neun Messungen errechnetenri@éir die Dicke
der Eisschichtd.e aufgefuhrt. Sieht man von der letzten Messung ab, ist die zu-e
wartende kontinuierliche Zunahme der Eisdicke als Funktroder Zeit zu erkennen.
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Die ersten acht Werte sind zusammen mit der in Tabelle 9.2 kéamten Regressi-
onsgeraden in Abbildung 9.6 dargestellt. Aus der Steigunged Regressionsgeraden
byx ergibt sich die gesuchte Kontaminationsrate. Diese liegh 0,24 nm/h und damit
nur etwas Uber dem als untere Grenze spezi zierten Wert von2Dnm/h.

Tabelle 9.2: Bestimmung der Koe zienten by, und ayx der Regressionsgeraden nach der
Methode der kleinsten Quadrate.

Inx=t]y=de|[x x|y y]x X @ V|x N[ 9|
1] 0 ] 000 [-350] -0,85 2,98 12,25 | 0,72
2] 1 | 029 | -250] -0,56 1,40 6,25 0,31
3] 2 | 030 | -150] -0,56 0,83 2,25 0,31
41 3 | 082 [ -050]-0,03 0,02 0,25 0,00
5] 4 [ 103 [ 050 | 0,18 0,09 0,25 0,03
6 5 | 129 | 1,50 | 0,44 0,66 2,25 0,20
7] 6 | 138 | 250 | 0,53 1,33 6,25 0,28
S| 7 1,70 | 3,50 | 0,85 2,96 1225 | 071
28 | 68 [ 00 | 00 10,27 42,0 2,57

x=2=35y=%=0:85sy = 5 =1;28s2=¢%=5,25s = 2=

0;32 1y = % =099 By = ry =0;24 ax =y by x=0;85 0,24 35

Sx S

0;005 ¢ = 0244>( 0; 005

Abbildung 9.6: Gemessene Zunahme der Eisdickd... Die Steigung der Regressionsge-
raden entspricht der Kontaminationsrate und betragt 0,24 m/h.
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9.6 Applikative Resultate

9.6.1 Zernike-Phasenplatte

Da fir die ersten Tests kein Exemplar einer Boersch-Phasdatte zur Verfigung
stand, wurde stattdessen eine Kohlefolie als Zernike-Pleagplatte verwendet. Die
Foliendicke betrug 23 nm, der Lochdurchmessenn. In Abbildung 9.9 ist die Kon-
trastverbesserung bei einer 200 nm dicken Probe mit in Plalsteingebetteten Zellen
zu sehen, die sich durch zero-loss Filterung und Wechsel ZRinasenkontrastabbil-
dung ergeben. Es handelt sich bei der Probe um sogenannte R&Zellen, welche
als Modellsystem zur Untersuchung neuronaler Di erenziang und Entwicklung die-
nen. Der Ubergang von der Hellfeldaufnahme a) zum Hellfelditzeroloss-Filterung
b) zeigt eine Verbesserung des Kontrasts, jedoch wegen deiterhin bestehenden
Defokussierung keinen Scharfegewinn. Erst durch die Phapéatte und das Arbei-
ten ohne Defokussierung c) ergibt sich eine Verbesserunge Membrane treten als
scharfe Linien deutlich hervor. Das in dem vergroyerten Agshnittsfenster sichtbare
endoplasmatische Retikulum zeigt mehr Granularitat.

In Abbildung 9.9 sind auyerdem Katalasekristalle bei normaler Hellfeldabbil-
dung d) und mit Zernike-Phasenplatte €) zu sehen. Die zugeigen Di raktogram-
me zeigen, dass die inneren Re exe bei der Phasenkontragteahme g) durch die
kosinusformige CTF deutlicher hervortreten, als bei der kwentionellen Hellfeldab-
bildung f). Der eingezeichnete Kreis in der FFT der Phasenhktrastaufnahme ent-
spricht der Phasenplatten6 nung von 3um.

9.6.2 Boersch-Phasenplatte

Fur die Experimente mit der Boersch-Phasenplatte wurden siTestobjekte Tabak-
mosaikviren (TMV) verwendet. In Abbildung 9.7 ist der Aufbau dieses Virus dar-
gestellt. TMV ist ein ca. 300 nm langes und 18 nm dickes réhri@&mmiges Virus, das
aus einstrangiger RNA von ca. 6.400 Basen und aus ca. 2.108niischen Hullpro-
teinen besteht. Die Periodizitat der Helix liegt bei 2,3 nmEs in ziert ausschlieylich
P anzen, unter anderem Tabak, aber nicht Tiere oder Mikrogganismen.
Abbildung 9.10 zeigt Aufnahmen der Viren bei einer Vergréyeng von 52.000
und die zugehérige Fourier-Transformierte bei geringer Bokussierung [ f] <
100nm). Bei der normalen Hellfeldabbildung a) ist lediglich d&@ Auyenkontur zu se-
hen. Das zugeordnete Di raktogramm b) zeigt keine Re exe. \vd die Phasenplatte
eingefahren und relativ zum Nullstrahl zentriert c) ergibtsich selbst mit geerdeter
Elektrode eine Kontrastverbesserung. Dies lasst sich aufedBildung von Konta-
minationsschichten im Bereich der Ringelektrode zurtckfiien, die sich im Strahl
au aden und dann zu unerwtnschter Phasenschiebung fuhrdm dazugehdorigen Dif-
fraktogramm d) sind die Abschattungen durch die Haltestegeu sehen. Durch die
Friedelsymmetrie erhalt man sechs statt drei Schattenbitt. Erst bei Anlegen einer

!Das Enzym Katalase kommt in fast allen tierischen und p anzlichen Zellen vor. Es katalysiert
der Zerfall von Wassersto peroxid H,O, in die Komponenten Wassersto und Sauersto . Zusam-
men mit dem Enzym Superoxiddismutase, welches freie Saueesradikale zum weniger reaktiven
Wassersto peroxid reduziert, wirkt die Katalase als Zellschutz.
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Spannung von 500 mV an die Ringelektrode e), die zu einer Plaschiebung von= 2
fahrt, wird in der Fourier-Transformierten f) das Re expaa bei 1/2,3nm sichtbar.

Als zweites Testobjekt wurde Fettsaure-
Synthetase verwendet. Es handelt sich
um einen Multienzym-Komplex, der den
Aufbau von Fettsauren im Cytoplasma
der Zellen von Saugetieren katalisiert. In
Abbildung 9.8 ist sowohl die Hellfeldab-
bildung a) mit Defokussierung als auch
die Phasenkontrastabbildung b) darge-

) stellt. Die Auyenkontur der Fettséure-
Abbildung 9.7:

:  Schematisches Modell vongynihetase, die in der Gréyenordnung
TMV (aus [Wik05]). In der Ausschnittsver-

. : ) von 10nm liegt, kann auch bei einge-
groyerung ist der innere Aufbau d_es Virus aus fahrener Phasenplatte erkannt werden.
RNA (1), Protomer (2) und Proteinhulle (3) Durch die finache Veraréveruna des
zu sehen. Die Periodizitat der Helix betragt . .g y 9
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 mzunehmender Be-
triebsdauer ein Anstieg des Leckstroms zwischen den Elekiien festzustellen. Durch
diesen E ekt wird die Phasenplatte nach mehreren Tagen unauchbar. Die Versu-
che mit einer Heizung haben zu einer Reduzierung der Kontamaition gefthrt und
zeigen, dass nicht nur Zernike-Phasenplatten von dieser ffeahme pro tieren. Flr
zukunftige Gerate sollte daher generell eine Heizvorriantg vorgesehen werden, um
die Nutzungsdauer der Phasenplatte zu verlangern.

Abbildung 9.8:  Abbildung von Fettsdure-Synthetase im PACEM (aus [Barl0])a) Auf-

nahme im Unterfokus ohne Phasenplatte. b) Aufnahme mit zemgrter Phasenplatte nahe
dem Gauyfokus.
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f) FT Hellfeldaufnahme g) FT Phasenkontrastaufnahme

Abbildung 9.9: Die Abbildungen zeigen die Kontrastverbesserung bei der Meendung ei-
ner Zernike-Phasenplatte (Foliendicke 23 nm, Lochdurchnsser 3 um). (a,b,c) 200 nm dicke
Schnitte von in Plastik eingebetteten PC12-Zellen (Vergierung 16.00®). (d,e) Hellfeld-

aufnahmen von Katalase-Kristallen (Vergréyerung 125.000) und die zugeordneten Dif-
fraktogramme (f,g). Durch die Verwendung der Phasenplattergibt sich eine Intensitatszu-
nahme der inneren Re exe g) gegentber der Situation ohne Psanplatte f).
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Abbildung 9.10:  Abbildung von TMV bei einer Vergréyerung von 52.000 mit der zuge-
ordneten Fourier-Transformierten. (a,b) Ohne Phasenplate ist keinerlei Struktur sichtbar.
c) Wird die Boersch-Phasenplatte eingefahren und relativumm Nullstrahl zentriert, ergibt
sich trotz geerdeter Elektrode eine Kontrastverbesserund) Im Di raktogramm sind wegen
der Friedelsymmetrie insgesamt sechs statt drei Haltestegzu sehen. (e,f) Durch Anlegen
einer Spannung von +500 mV werden Re exe bei 1/2,3 nm sichtba



Kapitel 10

Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Dissertation war die Konzeption eines neuartg Kkorrigierten TEMSs,
das durch eine Vergroyerung der hinteren Brennebene und déerwendung eines
Cs-Korrektors die hochau 6sende, moglichst verlustfreie Aildung von Phasenob-
jekten mittels elektrostatischer Boersch-Phasenplattermdglichen soll. Der Einsatz
einer solchen Phasenplatte fuhrt wegen der unvermeidlichélaltestege und der zen-
tralen Ringelektrode zu Abschattungen im Beugungsbild. Beler von Schroder et.
al. vorgestellten Variante mit einer ungeradzahligen Zahton Tragern lasst sich
zwar durch Ausnutzung der Friedelsymmetrie die Informatio im Bereich der Stege
rekonstruieren. Der Informationsverlust durch die Ringektrode ist aber weiterhin
vorhanden. Als Losung fur dieses Problem wurde ein Trans$gstem prasentiert,
das eine Nachvergréyerung des Beugungsbildes ermdglicht wlurch entsprechende
Auslegung die angestrebte Au 6sung von 0,2 nm bei einer Béssunigungsspannung
von 200KV nicht limitiert. Unter Ausnutzung der Komponenten eines bestehenden
Prototypen und der Anordnung der Vergréyerungseinheit uetrhalb des Korrektors
konnte das System mit einem Minimum an hardwaretechnischéviodi kationen rea-
lisiert werden. Zudem erlaubt die Vergroyerungseinheit ¢ vollstandige Trennung
zwischen Objektraum und Phasenplattenebene, sodass eingti@®ierung sowohl der
Probenraumkihlung als auch der Positionierung der Phaselatte mittels Piezoan-
trieb ermdglicht wird. Die Phasenplatte kann durch ein Trenventil in der DMU
ohne BellUften des Objektivbereiches ausgetauscht werden.

Im ersten Teil der Arbeit wurden Simulationen durchgefuhrt die die Optimie-
rung des Gesamtsystems bestehend aus Objektiv, Korrektondi DMU umfassen.
Es konnten mehrere Kon gurationen erarbeitet werden, diewsreichend Raum flr
den Piezomanipulator der Phasenplatte bieten. Sie sind tsichtlich der spharischen
und chromatischen Aberrationen so ausgelegt, dass zusanmmait den elektrischen
Stabilitdten der Linsenversorgung und Hochspannung die gestrebte Au 6sung von
0,2nm im Rahmen der Ubertragungstheorie realisierbar ist'on den insgesamt funf
vorgestellten Varianten haben sich zwei als akzeptabler Kgpromiss zwischen Bild-
vergroyerung, Nachvergréyerung der Beugungsebene undedterlicher Saulenlange
herausgestellt. Eine dritte, in Zusammenarbeit mit CEOS dwickelte Variante, er-
fordert nur minimale Modi kationen am Korrektor und wurde daher als nale L6-
sung umgesetzt. Durch das Konzept der hdngenden Saule stdie bei dieser Kon-
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guration erforderliche Erweiterung von insgesamt 620 mmein Problem dar. Fir
zukunftige Geréate, die mit einem konventionellen Untergéall und stehender Séaule
ausgestattet sind, ist aber die Umsetzung einer Variante mkleineren Abstanden
von Vortell.

Der Vergleich der Ergebnisse des mit ELSA erarbeiteten Sitationsmodells mit
den Daten der von CEOS vorgeschlagenen Anordnung zeigt eimate Ubereinstim-
mung, sodass dieses fur zuklnftige Berechnungen herangerowerden kann.

Im zweiten Teil der Arbeit, der im Rahmen der Kundenabnahme wurchgefihrt
wurde, ging es um die experimentelle Uberpriifung der aus dgimulation gewonne-
nen Daten. Die geforderte Nachvergréyerung der hinteren &inebene vorMy >
5 konnte gezeigt werden. Ebenso liey sich das spezi ziertefdnmationslimit von
0,2nm mit der Methode der Young fringes nachweisen. Die Lesn der DMU kann
durch die mechanische Justagevorrichtung ausreichend pige verschoben werden.
Damit ist die Funktionsttchtigkeit des Konzeptes der Vergiyerungseinheit gezeigt.
Der neu entwickelte Antikontaminator im Objektiv sorgt fur eine Verringerung der
Eiskontamination und lieferte bei der durchgefiihrten Messg eine Kontaminations-
rate von 0,24 nm/h.

Die Versuche mit den Phasenplatten zeigen, dass auch bei a@éektrostatischen
Variante die Belegung mit Kontaminationsschichten von Beeltung ist. Eine zuséatz-
liche Heizvorrichtung oder Kiihlfalle in der DMU kann daher & Nutzungsdauer
verlangern und ist fur die Umsetzung bei weiteren Geraten ddPACEM-Typs vor-
gesehen.

Eine Verbesserung der Ubertragungseigenschaften bei migdn Raufrequenzen
ohne zusatzliche Vergroyerungseinheit bietet das Konzepier anamorphotischen
Phasenplatte. Durch die besonderen geometrischen Verhidise werden Verluste
durch Abschattungen prinzipiell vermieden. Das hierfiir éorderliche verzerrte Beu-
gungsbild steht in einemCs/ C.-Korrektor zur Verfigung. Die Kombination einer
anamorphotischen Phasenplatte mit diesem Korrektor ist inklinblick auf den Trend
zu immer kleineren Beschleunigungsspannungen bei weit@rihoher Au dsung von
Vorteil, da die chromatische Aberration gerade hier domietrt.



Anhang A

Berechnung des chromatischen
Infolimits

Wie in Kapitel 4.3.3 beschrieben, dominiert bei TEMs mit FEGdie chromatische
EnveloppeE den Verlauf der Dampfung der PCTF. Durch die Vergréyerung de
Polschuhspalts der Objektivlinse auf 15 mm verscharft sictlieses Problem im vor-
liegenden Fall noch erheblich. Das aus der chromatischen etoppe resultierende
Infolimit berechnet sich wie folgt [Kee08]:

E (u) exp 122 2ut =exp[ 2]

2
1— 2 2 2,4 _
ut = 2 (A.1)
2 S
r—— 2 2 E 2
1 . UO IObj
d = —= ;mit = C — +t4 — + —
ju j 2 ¢ Uo XYy Uoe
Stabilitaten

Wie bei allen Versorgungen tritt auch bei der Hochspannungrees TEMs und den
Linsenquellen Rauschen auf, welches annahernd eine Gauggiking des Messwerts
um den nominellen Wert zeigt. Die Addition solcher Rauschaglien ist abhangig
davon, ob die einzelnen Beitrdge zueinander korreliert siroder nicht. Bei unkorre-
lierten Teilsignalen ergibt sich der E ektivwert der Rausbausgangsspannung durch
die geometrische Addition der E ektivwerte der Einzelspanungen. Bei korrelier-
ten Beitragen, wie sie im vorliegenden Fall bei der Objektixersorgung auftreten,
kommt es zu einer teilweisen Kompensation der Rauschbeigg. Es lasst sich allge-
mein schreiben:
8
q <
Uges= UZ+ UZ+2KU Uy; mit

= 1 vollstandig antikorreliert
=0  unkorreliert (A.2)
K =1 vollstandig korreliert

In die Berechnung der chromatischen Enveloppe nach Gl. 4.2&yen die E ek-
tivwerte der Hochspannungs- und Stromschwankungen ein. ©imrechnung von

K
K
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gemessenen E ektivwerten in Spitzenwerte ist abhangig dam, wie hau g pro Zeit-
einheit der peak-to-peak-Wert (pp) Uber dem E ektivwert (rms) liegen darf. Der in
der Praxis am hau gsten angewendete Umrechnungsfaktor ¢iebei Uy, =6;6 U,
[Jun04, Wup94]. In diesem Fall Uberschreitet der Spitzenwedes Rauschens in 0,1%
der Zeit den nominellen Wert. Da im vorliegenden Fall der pé&aWert gemessen und
daraus der E ektivwert bestimmt wurde, ist fir die Umrechnung eine konservativere
Abschatzung gewahlt worden. Bei den Stromquellen wurde m@nem Faktor von
1/6 gerechnet:

1
IObj = 6 ISE)] (A3)
Bei der Umrechnung des gemessenen Spitzenwertes des Rartder Hochspan-
nung hat sich ein Faktor von 1/3 als sinnvoll erwiesen:

1
U() = § ng (A4)

Stabilitat Hochspannung: USP[0;16Hz 1MHz] = 100 meV

Uopp 100meV Uéms 1
= = . - = i — .17 A.
U~ 200ky _ 2ioPPM) —5—= 3 0:5ppm=0;17ppm(rms)  (A.5)

Stabilitdt ObjektivquelleHier werden zwei Linsen von zwei unabhéngigen Stromquel-
len gespeist, die gemeinsam zur Ablenkung beitragen. Die gmetische Kopplung
Uber den Eisenkreis des Achtkants wird dabei vernachlassifK =0), beide Quel-
len tragen aber je zur Halfte zum Rauschen/Ablenkung bei, dass sich insgesamt
ergibt:

p_
lges= 112 0;5 2 (A.6)

Alte Elektronik:  18p,,[0;1 10HZ] = 10 pA

| Pp 10 | PP _
Obj12 _ HA =2:3ppm) Obj _ 0;5p 2 2;3ppm=1;64ppm (A7)
| Obj1;2 4:; 3A I Obj
(A | P
I Obj _ : 0;5 2 2:3ppm=0;27ppm(rms) (A.8)
Obj

Neue Elektronik: 18p,,[0;1 10HZ] =1 pA

| Obj.2 1pA | Ob p_
= = =0;22ppm) ——=0;5 2 0;22ppm=0;16ppm (A.9)
IObj 1.2 4:5A |
| rms 1 _
I obj - 5 0; 5p 2 0:22ppm = 0;03ppm(rms) (A.10)
Obj

Stabilitat Objektivquelle und DMUDie besondere Kon guration beim PACEM macht
die Berucksichtigung der Stabilitdt der DMU-Versorgung dorderlich. Da es sich bel
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DMU- und Objektivversorgung um zwei unabhangige Quellen ole Kopplung tber
einen gemeinsamen magnetischen Eisenkreis handelt, gesthdies durch die qua-
dratische Addition der einzelnen Rauschbeitrage.

DMU-Quelle: 15%,,[0;1 10HZ] = 2;5pA

| pp 2
owy - % 9HA =0;42ppm (A.11)
I omu 6A
Alte Elektronik:
| PP
—_ObDMY_ — (1: 64ppm)? + (0; 42ppm)? = 1;69ppm (A.12)
| obj+DMmU
P 1
_ODFOMU__ 2 - 69ppm = 0; 28ppm (rms) (A13)
| obj+omMU 6
Neue Elektronik:
| pp_+
—_ObDMY_ (0 16ppm)? + (0 : 42ppm)? = 0 45ppm (A.14)
| obj+DMmU
| s, 1
—OBDMU_ _ = - 45ppm = 0; 07ppm (rms) (A.15)
| obj+DMmU 6

Energiebreite der QuelleDie Umrechnung der vollen Halbwertsbreite (FWHM) in
den gesuchten rms-Wert ergibt sich nach [V6I99]:

Erwnm =0;7eV, = =1;48ppm(rms)

P——
Erwiv = 8In2 E) Erwiv =0;3eV, = =0;63ppm(rms)

(A.16)

Informationslimit

Variante 1:
alte Ele&tronik/ Erwviv =0;7eV bzw. Erpynw =0;3eV

ch (0;17 10 6)>+4(0;28 10 )%+ (1;48 10 6)*=29;6nm) d =0;34nm

= C. (0;17 10 6)*+4(0;28 10 6)*+(0;63 10 6)°=16;0nm) d =0;25nm
neue E&ktronlk/ Ecvuv =0:;7eV bzw. Erwum =0;3eV
= ch (0;17 10 6)>+4(0;07 10 ©)*+(1;48 10 6)*>=27;8nm) d =0;33nm

C. (0;17 10 8)2+4(0;07 10 6)*+(0;63 10 6)°=12;4nm) d =0;22nm

[

Variante 2:
alte Ele&tronik/ Erwiv =0;7eV bzw. Erpynw =0;3eV

ch (0;17 10 6)?+4(0;28 10 6)*+(1;48 10 6)>=25:6nm) d =0;32nm
C. (0;17 10 6)*+4(0;28 10 6)*+(0;63 10 6)*=13;8nm) d =0;23nm
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neue Ek?ktronik/ Erwam =0:;7€V bzw. Epwum =0;3eV
ch (0;17 10 6)?+4(0;07 10 6)*+(1;48 10 6)>=24;1nm) d =0;31nm

C. (0;17 10 6)*+4(0;07 10 6)*+(0;63 10 6)*=10;7nm) d =0;20nm

Variante 3:
alte Ele&tronik/ Erwviv =0;7eV bzw. Erpynw =0;3eV
ch (0;17 10 6)>+4(0;28 10 ©)®+(1;48 10 6)=24;5nm) d =0;31nm

C

. (0;17 10 6)*+4(0;28 10 6%+ (0;63 10 6)*=13;2nm) d =0;23nm

neue E[fktronik/ Erwuv =0;7eV bzw. Erpynw =0;3eV

= ch (0;17 10 6)>+4(0;07 10 ©)*+(1;48 10 6)=23;0nm) d =0;30nm
= C. (0;17 10 6)*+4(0;07 10 6)*+(0;63 10 6)*>=10;3nm) d =0;20nm
Variante 4.

alte Ele&tronik/ Erwam =0:7eV bzw. Epwam =0:;3eV

= ch (0;17 10 6)>+4(0;28 10 ©)*+(1;48 10 6)=27;3nm) d =0;33nm
= C. (0;17 10 6)*+4(0;28 10 6)*+(0;63 10 6)*=14;7nm) d =0;24nm

neue El:?ktronlk/ Ecvuv =0:;7eV bzw. Erwum =0:;3eV
ch (0;17 10 ) +4(0;07 10 6)*+(1;48 10 6)>=25:6nm) d =0;32nm
C

(0;17 10 6)2+4(0;07 10 6)*+(0;63 10 6)>=11;4nm) d =0;21nm

[

Variante 5 (CEOS):
alte Ele&tronik/ Erwum =0:;7€V bzw. Erwum =0:3eV

ch (0;17 10 ) +4(0;28 10 6)*+(1;48 10 6)>=15;1nm) d =0;24nm
C

(0;17 10 ) +4(0;28 10 6)*+(0;63 10 6)>=8;2nm) d =0;18nm

[

neue E[fktronik/ Erwam =0:;7€eV bzw. Epwum =0;3eV
ch (0;17 10 6)?>+4(0;07 10 ©)*+(1;48 10 6)*=14;2nm) d =0;23nm
C. (0;17 10 6)2+4(0;07 10 ©)%+(0;63 10 8)>=6:3nm) d =0;16nm

C
Fazit

" Mit allen vorgestellten Kon gurationen lasst sich unter Vewendung des Mo-
nochromators der FEG und der neuen Elektronik das angestrebinformati-
onslimit erreichen.

" Bis auf die letzte Variante ist die stabilere Elektronik furdas Erreichen des
spezi zierten Infolimits unbedingt erforderlich.
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" Durch die groye chromatische Aberration ist die Energiebite der Quelle ent-

scheidend flr die erreichbare Au 6sung.
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Anhang B

Die relativistische
Elektronenwellenlange

TEMs arbeiten bei Beschleunigungsspannungen von etwa 80D kV, was die Be-
ricksichtigung von relativistischen E ekten bei der Berelosnung der de Broglie-Wellen-
lange erforderlich macht. Die Gesamtenergie des relatittschen Elektrons ist gege-
ben durch Ruheenergie und kinetische Energie:

Ei=mc®?= me@+ T (B.1)

wobeimg die Ruhemasse des Elektrons unddie Lichtgeschwindigkeit ist. Wird das
Elektron durch ein elektrisches FeldE beschleunigt, erhalt es die potentielle Energie
eU, die vollstandig in kinetische Energie umgewandelt wird, @n es das elektrische
Feld verlasst:

eU=(m my)c (B.2)

Die Massenzunahme mit wachsender Geschwindigkeit ergilitts wie folgt:

Mo
m= Mmqo= B.3
0= Pr—rs (B.3)
Zusammen mit B.2 erhélt man:
eU
=1+ =1+ B.4
—re (B.4)
Aus der De nition von lasst sich die Geschwindigkeit des Elektrons herleiten:
r q — ——
_ 1 _c 2
v=c 1 =T T @a+1" 1 (B.5)
Fur den Impuls folgt daraus:
S
D= mv=me(+1)v=me 2 F12= 2meeU 1+ 0 (B.6)
2m0C2
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was mit der de Broglie-Beziehung zur Wellenlange fuhrt:

h h
p:~:_) = r A

1
eU
2meeU 1+ T

(B.7)

Es erweist sich als gunstig, ein relativistisches korrigtes Beschleunigungspotential
™ einzufiihren, da sich dadurch bei der Beschreibung der Beweg der Elektronen
die nichtrelativistischen Bewegungsgleichungen verwes lassen:

e
2mgc?
Dabei ist" = 0;97845 10 ¢V *. In Tabelle B.1 sind fiir die wichtigsten Beschleuni-

gungsspannungen, die zugehorigen Wellenlangen, die Wetlghl und das relativis-
tisch korrigierte Beschleunigungspotential angegeben.

"u o1+ U =U+"U? (B.8)

Tabelle B.1: Relativistisches Beschleunigungspotential, Wellenlange , WellenzahlK o,
Massenverhaltnis und Wechselwirkungskonstante flr verschiedene Beschleunigungs-
spannungenUo.

U1 | TVl | [pml|Kolnm Y| =m=mg| =v=c| [V 'nm 1]
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




Abklrzungs- und Symbolverzeichnis

Liste der verwendeten Abklrzungen

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 Mcroscopy

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

DIC................ Di erential Interference Contrast

DML............... Di raction Magni cation Lens

DMU .............. Di raction Magni cation Unit

DPC............... Di erential Phase Contrast

DTEM............. Di erence-Contrast Electron Microscqe

EFTEM............ Energy-Filtered Transmission Electran Microscopy

EWF .............. Exit Wave Function

FDM............... Finite Di erence 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 ElectronMicroscopy

IGP....... . lonengetterpumpe

NA ... numerische Apertur

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

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

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

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

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

0] 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........l Sekundarelektronen

TEAM............. Transmission Electron Aberration-corected 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........cont Yttrium Aluminium Granat

Liste der verwendeten Symbole

.................. Beleuchtungshalbwinkel

B e ektiver Richtstrahlwert
.................. axialer Richtstrahlwert
E.....o volle Halbwertsbreite der Startenergieerteilung
E ... Energieabweichung des Elektronenstnés
focheeeviiiinnnnn. Scherzer-Fokus
fLooi Lichte-Fokus
lobj v ovveeieennnn Instabilitdt des Objektivlinsenstroms
Ug oo Instabilitdt der Hochspannung
.................. defocus spread
PP e Phasenschiebung durch eine Phasenplatte
N . relativistisch korrigiertes Beschlenigungspotential
................... Wellenléange
. inelastische mittlere freie Weglénge
Foo Fourier-Transformation
o(r) et einfallende Welle/ungestreuter Wellenaeil der Austritts-
welle
b(F) e Bildwellenfunktion
e(r) e, Austrittswellenfunktion
(0 Objektwellenfunktion
s(r) v, gestreuter Anteil der Elektronen
................... Aperturhalbwinkel des Objektivs
4f o Defokussierung
R chromatische Defokussierung
D e et Dielektrizitatskonstante des Vakuurs
B (0 I Phase der Wellenfunktion
Rt Wellenvektor

P Ortsraumvektor
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AK)ooooro Aperturfunktion

a(r) ............... Amplitude der Wellenfunktion

Ag v lineare Phasenschiebung

) zweizéhliger Astigmatismus

Ag i dreizahliger Astigmatismus
Az vierzahliger Astigmatismus
b Bildweite

B(K).ooovovvooint Aberrationsfunktion
By axiale Koma

Bs.oooiiiiii axialer Sternfehler

Co Kontrast

Gt Lichtgeschwindigkeit
Clovvin Defokus

Caovniiin O nungsfehler dritter Ordnung
Cerviiieieean Farbfehler erster Ordnung und ersten Grdes
d ... Raumwinkelelement

Ogap o ovveveanns, Polschuhspalt

Gicer v v, Dicke der Eisschicht

info e vvvvrnnnnnnnnn. Informationslimit

Ao Punktau 6sung, Scherzerau dsung

dA ...l Flachenelement

B Elementarladung des Elektrons

EK eovrvvieeiit Dampfungsfunktion
Eooovvvviin Kinetische Energie der Elektronen

E (K).............. Enveloppe der Quelle, rdumliche Kohérenz
E (K)..ooviinit. chromatische Enveloppe, zeitliche Kohéren
Eq(K).oovvveinnt. Detektorenveloppe

Eqa(K)..ovvvvvinit. Enveloppe der Probendrift
Ev(K)..oovvviiint. Enveloppe der Probenvibration

FOML L veerennnennnn Brennweite der ersten Beugungslinse
fe i, e ektive Brennweite

fopj cvvviiet, Brennweite des Objektivs

fron relativistischer Korrekturfaktor

o Gegenstandsweite

L(r) oot Bildintensitat

Lo unge lterte Gesamtintensitat

lobj v o Objektivlinsenstrom
g Intensitat im zero-loss peak

Jo(X) vt Besselfunktion nullter Ordnung

Ji(X) oo Besselfunktion erster Ordnung
Koo Raumfrequenz, Absolutbetrag des Weinvektors
Keut on eevveeeennnns Abschneidefrequenz
M. Lateralvergréyerung

Mpi it Vergréyerung der hinteren Brennebene

Mges o vviernnnnnns Gesamtvergroyerung
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Mpll oo Vergroyerung durch das zweite Projektiv
Mpi oo Vergréyerung durch das erste Projektiv
Msa o Zwischenbildvergroyerung in der SA-Eben
Ma oo Angularvergréyerung

MOttt eeiieeeenn Ruhemasse des Elektrons
N Brechungsindex

O kanonischer Impuls

FDOrE « v v v vvvvnnnnnns Bohrungsradius des Polschuhs

T innerer/auyerer Radius der Ringelektrod
So(K) ool Objektspektrum, Fourier-Transformierteder Objektwelle
L Belichtungszeit

Ug oo oo Beschleunigungsspannung

U i Axiale Fundamentalbahn

U oo Feldbahn

Vi mittleres inneres Potential

W .. Wave Aberration Function

Z o Ordnungszahl

Z0 i z-Koordinate des Gegenstands

ZBPP « v e Phasenplattenebene

Zi z-Koordinate des Bildes
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