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1 Einleitung

DasJahr1931qilt alsdasGehurtsjahrdesElektronenmikroskps.EswarenErnstRuskaund

Max Knoll, denerdie KonstruktioneinerRéhregelangdie durchzweimagnetisch&lektro-

nenlinsenein Metallgitter vergréRerte.Damit wurdedemonstriertdassmanElektronenzur

vergroRerndel\bbildungbenutzerkonnte.Der Vergroierungstktor, dendasGeréaterreich-

te, war mit 17,4 (") allerdingsderartdirftig, dassRuskaund Knoll sich anfangsscheuten,
denTerminus‘Elektronenmikroskp” in ihnrenVorlesungerzu benutzerjl].

Ruskawarendie Arbeitenvon Louis de Broglie damalsnochnicht bekannt.Jenermattebe-

reits 1923die Existenzvon Materievellenvorausgesagind zwei Jahrespéaterdie beriihmte
Formel A = h/p hemeleitet[2]. Erst 1932 berechneteiRuskaund Knoll eine Abschét-
zung desAuflosungsermogenshres Mikroskops unter Berticksichtigungder De-Broglie-

Wellenlangeund der Beugungan der LinsenaperturSie erhielteneinenWertvon 2,2 A. Es

sollteallerdingsnoch40 weitereJahredauern pbis Mikroskopekonstruiertwurden,die diese
Auflésungerreichten.

Der Weg zur Abbildung einzelnerAtome war langeund muhevoll. Nur aufwendigelinsen-
systemamachtendie AuflésungeinzelnerAtome maoglich. Sie erzwingendie Verwendung
sehrhoherElektronenengjien, da die Linsen danngenauerarbeitenund die Begrenzung
durchdie Aperturgeringemwird. Aufnahmengdie Atomabstandauflosenwerdentypischer
weisemit Enegienvon mehrererhundertKilolelektronervolt gemacht.Dabeihéattenschon
Elektronenmit einerEnegie von 38 Elektronenolt eineWellenlangevon 2 A.

Es ist schonrechtfriih theoretischerkanntworden, dassdie spharischeAberrationender
Elektronenlinsemsichnichtgenigenctliminierenlassen DenisGaborschlugdaherl948ein
zweistufigesAbbildungs\erfahrenvor, dasspaterunterdemNamen“Holographie” bekannt
wurde[3] unddasohneObjektvlinsenarbeitet.

DasProjektions-Elektronenmikrosip,dasim RahmerdieserArbeit entwickelt wurde,nimmt
aufdemDetektorschirmn-line-HologrammeeinesnanoskpischenObjektesauf und arbei-
tetnachdemPrinzip Gabors.Durchdie Abwesenheijeglicher Elektronenlinserkannesmit
sehrniedrigenElektronenengien von wenigenElektronewrolt arbeiten. Esist in seinem
Aufbau sehreinfach, da es keine aufwendigeBeschleunigungsand Fokussierungstechnik
bendtigtund kanndaherim Vergleich zu korventionellenElektronenmikros@penmit ganz
andererBetriebsparameterarbeiten.n dieserArbeit soll erforschtwerden inwieweit diese
Technikdie korventionelleElektronenmikroskpieergdnzeroderersetzerkann.



1.1 Einfuhrende Darstellung des Experiments

Eine durchFeldionenmikros&pie und Feldverdampfungoraparierté=eldemitterquellevird
als Elektronenquelléenutzt,um einenkoharenterklektronenstrahtu erzeugenDie Elek-
tronenwerdenan einemstrangférmigerObjekt gestreutund bilden auf einemDetektorein
Streubild.In groberNaherungst die ElektronenquelleinePunktquelledie Elektronenwel-
len mit spharischemVellenfrontenemittiert. Ein kleiner AbstandzwischenElektronenquelle
und Objekt vergroRertdaherdasStreubild. Das Detektorbildwird mit einer CCD-Kamera
aufgenommenindin einemComputemgespeichertMit einerBildbearbeitungssoftarewer-
dendanndie Bilder ausgevertet.

Detektor

Objekthalter

Elektronenquelle

Abbildung1.1: Schematisch®arstellungdesExperiments.

Der AbstandzwischenElektronenquelleund Objekt ist typischerweisezwischen200 und
500nm. Der AbstandzumDetektor10cm. Dasgrof3eVerhaltnisbeiderGré3envon 200.000
bis 500.000erméglichtes, Objekteaufzulosendie einenDurchmessevon wenigenNano-
meternhaben.

DieseTechnikarbeitetohneelektronenoptischkeinsen.Die Abbildungsenegienliegenunter
50 eV. Die Enegie der Elektronenist nicht willkiirlich wahlbar Nach Uberschreitereiner
sogenanntepEinsatzspannungsteigtder Strom sehrstarkan, sodasgie Probebei héhe-
ren Emissionsspannungdreschadigiwird. Bleibt man unter der Einsatzspannungso ist
der Elektronenfluszu schwach,um auf demDetektorein Interferenzbildzu erzeugenDer
Bereich,uberdendie Emissionsspannurgnnvoll variiertwerdenkann,umfasstca. 10 V.

Die Darstellungder Theoriein Kapitel 2 wird zeigen,dassdasBild auf dem Detektorein
Inline-Hologrammdes Objektesenthalt. Dassdie Bilder tatsachlichdie theoretischvor-
helgesagtalreidimensionalénformationenthaltenwird im experimentelleriTeil der Arbeit
(Kapitel 8) demonstriertMan kannalsohier mit Rechtvon Elektronenholographigprechen.



1.2 Historisc he Entwic klung des Experiments

ErsteElektronen-Projektionsbildevurdenbereits1939von Morton undRambeg verofrent-
licht [4]. Beobachtetvurdendamalsaberlediglich geometrisch&chattenprojektioneaines
Kupfemitters. Die Elektronenquell&konntedamalsnochnicht so nahean ein Objektange-
nahertwerdendassmaninterferenzstreifetveobachtekonnte.DieseBilder demonstrierten
aberdenVergroRerungséékt, denElektronenstrahlehabendie auseinergenigendchar
fen Metallspitzeemittiertwerden.

Das theoretischePrinzip der In-line-Holographiewurde 1948 von D. Gaborin einer Ver-
offentlichungvorgestellt[3]. Gaborhatte damit die Vision, die durch elektronenoptische
LinsenbedingteAuflosungsbgrenzungzu umgehenDie damaldiblichenElektronenmikro-
skope konntentrotz der kleinen Wellenlangekeine einzelnenAtome auflésen. Wegen der
spharische\berrationderElektronenlinsemusstemanmit kleinenAperturenarbeitenso-
dassdie Aufldsungsbgrenzungdurch die Apertur genausagrof3 war wie der Einflussder
spharischem\berration[5]. Die theoretische\rbeitenvon O. Scherzel[6] bewiesen,dass
Elektronenobjektie nie so perfektioniertwerdenkénnen,wie diesbei optischenObjektiven
derFall ist. Der Grundliegtdarin,dass im GegensatzuroptischerMikroskopie- axialsym-
metrische divergenteElektronenlinsemicht konstruiertwerdenkdnnen. Daherist esnicht
maoglich durch eine KombinationbeiderLinsenarterdie spharischeAberrationweitgehend
zu eliminieren[7].

Mit ErfindungdesoptischenLaserskonnteHolographiemit Lichtwellen experimentellrea-
lisiert werden.In der Elektronenholographieerlief die Entwicklungwesentlichlangsamer
daeskeineQuellenmit gentigendeKoharenaind Intensitatgab Mit einerLinse,die einen
Elektronenstrahkurz vor einemObjekt fokussiert,konntenur eine unbefriedigenddoha-
renzerreichtwerden.Viel besserd&rgebnisseergabensichdadurchdassein Hologrammals
defokussierte8ild in einemTransmissions-Elektronenmikragraufgenommenvurde[8].

Mit dieserMethodekonntenExperimentemit einerAuflésungvon ~16 A bei einerEnegie
von1,25MeV durchgefuhriverden[9, 10].

Die Entwicklungder Rastertunnelmikrosipie brachtetechnischeNeuerungendie auchfir
das Projektions-Elektronenmikrosip einen gewaltigen Fortschritt bedeutete. Zum einen
wurdenLésungenentwickelt, mit denenman eine Metallspitzebis auf Tunneldistanzemn
ein Objekt bertihrungsfreheranfhrenkann. Zum anderenwvurdenPréparationsund Cha-
rakterisierungstechnénvon Metallspitzenweiterentwiclelt undverfeinert.

H.-W. Fink gelangesschliel3lich einegentugendcharfeMetallspitzeso nahean Objektean-
zunahermdassinterferenzmusteerkennbarwurden[11] und benutztedieseAnordnungzur
Aufnahmevon In-line-HologrammenBei diesergeringerDistanzzwischerElektronenquel-
le und Objekt von wenigerals einemMikrometer senktsich die ndtige Emissionsspannung
auf unter50 eV. Von H.-J. Kreuzerstammtein theoretischedlodell, daseinenstreutheo-
retischenAusdruckfir die Elektronenwellenfunktioindet und unteridealenBedingungen
eineAuflosungeinzelnerAtome vorhersag{12]. In der Folge erschienerzahlreicheVerof-
fentlichungen die sich mit dieserArt von Elektronenmikros&pie auseinandersetzterls
Objekte dientenvor allem Polymere[13], Kohlenstof-Nanotubeg14] und DNA-Strange
[15]. BislangkonntenjedochnochkeineBilder verdffentlicht werden,die Objektstrukturen
reproduzierbawiedegeben. Ebensaofehlt eine strikte Diskussionauflésungsbgrenzender
Faktoren.



1.3 Abgrenzung von andern Techniken der
Elektr onenmikr osk opie

In der klassischertlektronenmikroskpie wird die Auflésungmeistdurch die spharische
Aberrationder ElektronenlinserbeschranktUm die Aberrationerklein zu halten,wird die
Apertur der Linse beschrankt. Nur durch eine Erh6hungder Elektronenengyie kann die
Auflésungsbgrenzungdurch dieseBeugungsdhung kleiner gemachtwerden. Mit héhe-
rer Enegie steigtaberauchdie technischeAnforderungan dasBeschleunigungsdnd Lin-
sensystensowvie an denDetektor Letzteresaufgrundder geringerenWechselirkung der
Elektronenmit demObjektunddemDetektormaterial.

Ein Projektions-Elektronenmikrosip kommt hingegenmit einemrelatv einfachenAufbau
aus.Esist jedochim Vemleichzu einemTEM-Mikroskop empfindlichergegenibestérende
Vibrationen.VeranderrElektronenquelleind Objektihre Positionrelativ zueinandersover-
waclkelt dasInterferenzbild WegendeshohenVergréRerungstktorssinddie Anforderungen
andie IsolationdesMikroskopeszur Dampfungstérenderschwingungersehrhoch.

Von einemProjektions-Elektronenmikrosip erhoft mansich Abbildungsenegien, die un-

terhalbdesniederenggetischenBereichediegenin dem eine starle inelastischéNVechsel-
wirkung mit demObjektauftritt. Fur die meistenMaterialienliegt dieserBereichzwischen
10! und10? eV [16]. UnterhalbdiesesBereicheskénnenkorventionelleElektronenmikro-
skope nicht arbeiten. Wie bereitserwahnt,ist die Abbildungsenagie einesProjektions-
Elektronenmikros&psnicht frei wahlbar Sie emibt sich ausder Geometrieder Spitzeno-
berflachesowie demAbstandzwischerElektronenquelleind ObjekttragerDie Verwendung
von Elektronenengjien, die im Objektmaterialeine sehrgrofReinelastischefreie Weglan-

gehabenjst beim Projektions-Elektronenmikrosi um sowichtiger, dawegendeskleinen

AbstandegwischenObjektund Elektronenquell@ie Elektronendosisveitausgrolerist.

DasProjektions-Elektronenmikrosip unddasTEM arbeiterbeidein einer“Transmissions-
geometrie”. Es kannnachg&iesenwerden,dassbei schwachwechselirkendenObjekten
dasElektronen-Projektionsbildn Bereichkleiner Streuwinlel néherungsweiseinemdefo-
kussiertenTEM-BIld entsprich{17]. DieskannmanauchausdenGleichungerableiten die
die Propagatiorder ElektronenwellébeschreibeifAbschnitt2.2).

1.4 Zielstellung des Projektes

Zunachstsoll mit dieserArbeit untersuchtwverden,ob sich die Projektions-Elektronen\-mi-
kroskopie als zuverlassigeAnalysetechnikeignet, und welche Weiterentwicklungemoatig
sind,um siezu einerleistungsfahigeMethodezu machen.

Die Koharenzeigenschafteron feldemittiertenElektronensind experimentellbislang nur
unzureichendintersuchtvorden[18][17]. FUreinenexperimentelleNachweidehltediere-
produzierbaréuflosungvon Objektstrukturerbei Streuungan gentgendleinenObjekten.
Essoll daheruntersuchtverdenwelcheAussagersichiiberdie Koharenzlesfeldemittierten



Elektronenstrahleseffen lassen.KoharenteElektronenquellesind auchfir die klassische
Elektronenmikroskpievon Interesse.

KonkretsindfolgendeFrageninteressant:

1. WelcheAufldsungkannmanmit einemProjektions-Elektronenmikrosip erhalten?
2. WelcheFaktorenverminderndie AufldésungoderZuverlassigleit der Ergebnisse?

3. WelcheWeiterentwicklungersind nétig, um die Methodezu verbessern?

ZunachswurdeeineneueApparaturkonstruiertdie die Erfordernissaler Projektions-Elek-
tronenmikroskpie besonderdericksichtigt. Die erhaltenerStreubilderwurdenanalysiert
und auf auflésungsbgrenzendé-aktorenuntersucht.Schlie3lichwurdenmit einfachenOb-
jektmodellendie Streubildemumerischmodelliert,um darausRuckschlissauf denAbbil-
dungsprozessndEigenschaftewler Elektronenquelleu erhalten.
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2 Theorie

Mit der Quantenmechanikisstsich der Abbildungsprozesals StreuungeinesElektronen-
wellenpaletesam Potenzialdes Objektstrangedeschreiben.Der elastischeStreuprozess
wird durchdie Elektroneneigenzusténda PotenziadesObjektmolekilsausgedricktElek-
tronen,die inelastischgestreutwerden,gehenin einenneuenElektroneneigenzustarnitber
dernicht mehrdirekt von denAnfangsbedingungeter Elektronenquell@bhangund daher
seineKoharenaverliert[19].

Die gro3eAnzahlzu bertcksichtigendeBtreuparametenacherdie exakte Simulationeines
InterferenzbildedeigrollenObjektensehraufwendig.Daherwird in dieserArbeitin derRe-
gel mit Simulationengearbeitetdie dasStreubilduntervereinfichenderRandbedingungen
und Annahmerdarstellen.

Ziel soll essein, einenAlgorithmuszu finden, der dasStreubildin Informationeniberdas
Objektmolekulumsetzt. Ein solcherAlgorithmussoll in denfolgendenAbschnittenheige-
leitetwerden.Konkrethandeltessichdabeium einelntegraltransformationdie in &hnlicher
Form bereitsvon D. Gaborfir die Elektronenholographigerwendetwvurde,um die Trans-
missioneinesObjektesmit der TransmissioreinerentwickeltenphotographischeRlattein

Beziehungzu setzer{20].

Eswerdenzwei Modelle dagestellt,die beidezu einemé&quialentenRekonstruktionsalgo-
rithmusfiihren. Die PartialwellenmethodéeschreibdenkonkretenElektronenzustandn
PotenzialdesObjektesund kommtdamit zu einerAussagéaiberdie Auflosungsmaoglichkit
einzelnerAtome. DieserZuganghatjedochdenNachteil, dassvereinichendeAnnahmen
UberdenStreuprozesgemachtwerdenmissen DasMaslkenmodelbeschreibtediglich die
AusbreitungderElektronenwellem wechselvirkungsfreierRaumzwischenObjektundDe-
tektor. Sie zeigtdaher dassessinnvoll ist, auchohnekonkreteAnnahmeniberden Streu-
prozesszu rekonstruieren. AuRerdemlassensich mit dieserMethodein einfacherWeise
einflussbgrenzendé-aktorensimulierenund untersuchen.

2.1 Die Partialwellenmethode

Dies MethodeberechnetdasDetektorbildin Form einer BornscherReiheals Summevon
Einfach-und Mehrfachstreuprozessem den Pseudopotenzialetler einzelnenAtome. Da-
durchlasstsichdie ElektronenwellenfunktiodurchPartialwellendarstellen Eskonntetheo-
retischnachg&iesenwerden,dassim RahmendiesesModells die Streuzentrerausdem
Interferenzbildmit Hilfe einerIntegraltransformationangevandtauf dasDetektorbild,be-
rechnetwerdenkdnnen[12].
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AusgangspunktliesesModellsist die Lippmann-SchwingeGleichung,die denelastischen
StreuzustandesElektronsaufspaltein eineeinfallendeWellenfunktion,und einenzweiten
Anteil, derdie StérungandiesereinfallendenElektronenwelledurchdenStreuerbeschreibt:

Y >= |ty > +VG T|thin >

Oderin Operatorschreibweisait der UbeigangsmatrixZ:

T=V+VG,T.

Dabeiist V (r) eineSummeausinneremPotenzialund der Pseudopotenzialder Atome des
Objekts:

Vir)=Vo+ ) Vi
FurjedesAtom desObjektedasstsicheineentsprechend@&Matrix definieren:

T, = V; + V,G,T,. (2.1)
Die Matrix T lasstsichnunmit Hilfe derMatrizenT; ausdrickn[21]:

T = ) T,
+ Z TGy Z T;

i#]
+ Y TG TiGLY Ti+ ... (2.2)
i (] k#j

Die Greensfunktionz . schlief3thier nicht die Streuungam einzelnenAtompotenzialein,
wohl aberdasinnerePotenziadesMolekiils. Elektronendie nurin geringemWinkel aufdie
OberflachalerProbeauftrefen, erfahrenjedochdurchdasinnerePotenziaim wesentlichen
nur eine Reflektionan denPotenzialstufenDaherwird in der Greensfunktiorzunachstlas
innerePotenzialvernachlassigtinddie Elektronenengjie auf £ — V;, angepasstMan setzt
daherfir G in Gleichung2.2 die freie Greensfunktiorein :

m eik\r—'r’|
e

a2 e —r |

Gor (P, r, E) = (r'|Goy|r) = (2.3)

Die AufspaltungdesStreuprozesses die Anteile der einzelnenAtome unddie Benutzung
derfreien Greensfunktiorerlaubtesnun,einenexpliziten Ausdruckfir denStreuzustandu
finden.Die Wellenfunktionist nun:

P(r) = (rly)
= (rltin)
+ Z<T|GO+Ti|¢m>

7

+ Z<T‘GO+CFZZGO+CZ}‘¢Z”>
i J#i
+ ... (2.4)
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Die einzelnenfermekénnennunmit Hilfe von Partialellendagestelltwerden.Dabeigehen
die Streuphasennddie PositionerderAtomealsParameteein. Simulationerhabergezeigt,
dassdasStreubildim Falle molekularerObjektstrangem wesentlicherdurchdenTermder
Einfachstreuundpestimmitist [22, 23]. Dies erlaubtesdannin einfacherArt und Weisedie
Wellenfunktionam Ort desDetektorsdarzustellerund zu berechnen:

etkr etkri ezk|'r‘ i

_|_
T kri |r— 1

¥(r) =

Z (21 + 1) sin(6;) e P (ﬂ) (2.5)

|r — 7|1

Dabeibezeichnenlie Variablenr; die Ortswektorender einzelnenAtomzentren.Als einfal-
lendeWelle wurdeeineidealeKugelwelle angenommenm niederenagetischerEnegiebe-
reichnehmendie StreuphasehdhereDrehimpulsesehrschnellab[24]. Esist daherin der
Regel ausreichendjie erstendrei odervier Streuphasenu bertcksichtigen.

Ausgehendron der Darstellung2.4 in einer Partialwellenentwicklungwurde analytischdie
Gultigkeit folgenderRekonstruktions-Integralgleichurigpwiesen[12]:

K(r)= /I(r')eikr;_rdr'ldr;. (2.6)

S

Die IntegrationerstrecksichdabeiliberdenDetektorschirmS. Die Funktion(r) berechnet
sichausdemStreubildwie folgt:

17) = 21(r)? ~ [gin(r)].

Basierendauf dieserTheorie gibt es weiteretheoretischeModelle, die eine Verbesserung
derAuflésungdurchKombinationvon Bildern verschiedeneEnegie undbeiverschiedenen
Positionendes Detektorsvorhersagen25]. Dadurchlasstsich vor allem die mangelhafte
Auflésungentlangder optischenAchseverbesserriKapitel 4), dasim Rekonstruktionsbild

zu einemProjektionsbildaller Atomeflhrt.

2.2 Das Maskenmodell

Man kanndasProblemdie Schréodingegleichungzu lésen,dadurchumgehengdassmanvon
der Wellenfrontder Elektronenwelledirekt hinter demObjekt ausgehtund davon danndie
Intensitatauf demDetektorschirnberechnetMan mussdabeinur einenFormalismudinden,
derdie Ausbreitungder ElektronenwelledurchdasVakuumbeschreibt.

DasObjekthataufdie einfallendeWellenfunktiondie Wirkung einerMaske. Fur die gestreu-
te Wellenfunktiondirekt hinterdemObjektkannmanschreiben:

¢(7°) = ¢m(7‘) + wsc(r) = f(T)wm(T)
Mit einerkomplexwertigenFunktion f(r). Ziel ist esnun,einenAusdruckfir die Ausbrei-

tung der ElektronenwellezwischendieserEbeneund der Detektorebeneu finden. Diese
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“Objektebene” die nicht genaumit der PositiondesObjektestibereinstimmtsondernsich
unmittelbarhinter dem Wechselirkungsbereichbhefindet,ist in dennachfolgendemrmathe-
matischerFormelnmit 2 bezeichnet.

Dadie Objektebenegenausavie die Detektorebenesenkrechaufderoptischemchseliegt,

lasstsich eine Integraltransformatiorherleiten, die dem Fresnel-KirchhdschenTheorem
[26] verwandtist, sichaberdurcheineFouriertransformatioannahermésst.Grundlagedaftr
isteineKonstruktioneinerspeziellerGreensfunktiondie auf Arnold Sommerfeldzuriickgeht
[27, 28].

2.2.1 Die Greensfunktion fur die
Projektions-Elektr onenmikr osk opie

Wir nehmerzwei Wellenfunktioneny) und);, die mit inren erstenAbleitungenstetiginner
halb einesendlichenvVolumensy und auf der stiickweisestetigenOberflacheS sind. Uber
diessollenihre zweitenAbleitungenstetigaufderOberflacheS sein.Esgilt daherdie zweite
Greensch&ormel:

///v(wv%1 — 1 VP)do = //SWVI/& — 1 Vp)ndS.

SinddartbemhinausbeideWellenfunktioner.dsungdergleichenfreienSchrodingergleichung:

V3 +k*p = 0
Vi + kY = 0,

Sofolgt daraus:

/ /S YV — ¥ V))ndS = 0. 2.7)

DasZiel ist nun, die Wellenfunktionauf dem Detektorschirmdurchdie Werte der Wellen-
funktion auf der Ebenedirekt hinter demObjektstrangauszudriickn. Wir bezeichnerliese
Ebeneim folgendenmit 2. Die OberflacheS spaltenwir aufin drei Teile 2.1: Sy, S», und
S’. Siliegt auf der Ebenef2. S, bildet eine eine Kugelum denBeobachtungspunk® mit
genugendyrolRemRadius,S’ eineKugelmit sehrkleinemRadius.Eine geeignetéNahl der
Greensfunktiony, fuhrt nundazu,dassdasintegral Uberdie FlacheS; verschwindetund
dassderAusdruckV aufderFlacheS; nichtbekanntseinmuss.

Konkretstellt manandie Greensfunktioriolgendemathematisch&nforderungen:

1. Siemussin denPunkten®) # P desHalbraumg(2, P) eineLésungderfreien Schro-
dingegleichungsein,mit dergleicherkinetischerEnegie, wie die Funktionery, bzw

(I
1 V,G(P,Q) + K*G(P,Q) = 0.

2. Furdie Punkte) aufderEbene soll gelten:

G(P,Q) = 0.

14
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Abbildung2.1: Darstellungder Oberflachert ,S; und S’ zur Konstruktionder Greensfunk-
tion

3. Furs — 0 soll gelten:

G(s) - é

4. Furs — oo soll gelten:

|sG(s| < const., s[VoG(P,Q)n — ikG(P, Q)] — 0.

Die Bedingung(1) musserfullt sein,damitmandie Greensfunktionn dasGreensch& heo-
rem einsetzerkann. WegenBedingung(2) brauchtmandenGradienterder Elektronenwel-
lenfunktion V'« aufderFlachef2 nichtzukennen Die Singularitain Bedingung(3) fuhrt zu
einemintegraltheoremgasy (P) in Abhéngigleit von aufderFlacheS; U .S, darstellt.Die
letzteBedingungschlieRlichresultiertin einemverschwindende®berflachenintgral auf Ss.

Sommerfeldschliel3lichfanddie GreensfunktiomlurcheineSpiggelmethod€Abbildung?2.2).
FireinenbeliebigenPunktQ(x1, 41, 21), 21 > 0, kannmanfolgendenAnsatzverwenden:

exp(iks)  exp(iks')

G(P,Q) = ) (2.8)

Sl

wobei

2 = (z1—2)*+ (1 —y)* + (21 — 2)?
§? = (21— 2+ (1 —y)?+ (21 +2)?

Diesgilt nur, wennzwischerderEbene2 unddemDetektorkein Wechselvirkungspotenzial
mehrvorkommt, damit dieserGreensfunktiordie AusbreitungeinerWellenfunktionim Va-

kuum berechnetvird. Fir denFall, dassdasObjektpotenzialn diesemRaumhineinreicht,
mussmaneinenanderenmAnsatzverwendenGleichung5.7). Eslasstsich direkt nachrech-
nen,dassG (P, Q) die Bedingunger{l) bis (4) erfullt [28].
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Abbildung2.2: Die Konstruktionder Greensfunktioritr denHalbraum((2, P).

Nunwird dasGreensch&heoremaufdie Greensfunktiorunddie Elektronenwellenfunktion
angevandt. WegenBedingung(3) kannmandenRadiusvon S’ gegendenWert Null gehen
lassenMan erhaltdamitfolgendelntegralgleichung:

1
w(P) =1 [ [ H@VeG(P.Qmasa.
™ Q
Der GradientlasstsichausdemAusdruckfir die Greensfunktioberechnen:

1
VoG(P,Q) = [— = +ik] exp(iks)
1 .4 .
- [- ot ik] o exp(iks').
WennsichderPunkt@ aufderEbene2 befindet,geltendie folgendernBedingungen:

s=s, s'n=-sn.

Damitergibt sichder Ausdruck:
(V,G) ‘ _—2'1<:(1——1 )2 (iks)
Q n Q 7 iks 82’)’L€Xp 1IKS).

Der Detektorhat einengrof3enAbstandzur Probe. Es gilt daherl/(ks) < 1. Der zweite
Term in der Klammer verschwindetdaher Eingesetztin dasIntegraltheoremergibt sich
damit:

w(P) = _% / /Q V(@) expliks) 27 S (2.9)
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2.2.2 Herleitung der Rekonstruktions-Integralgleic hung aus
dem Maskenmodell

Naherung der Integralgleic hung

Wir beriicksichtigemun die GeometriedesExperimentsund verlagerndenKoordinatenur
sprungin die ElektronenpunktquelleDamit schreibtsichdie Gleichung2.9:

zk|r r\,r_,r.)n L
// ] dridrs.

Die Ebene&? hatnureinengeringenAbstandzumNullpunktim Vergleichzum Abstandzum
Detektor DasObjektist typischerweisgwischen200und 500 nmvon der Elektronenquelle
entfernt,wohingegender Abstandzum Detektor10 cm betragt. Au3erdemhat der Elektro-
nenstrahhur einengeringenHalbwerts-Ofnungswinkel von ~ 14° (sieheAbbildung 4.3).
Dahergilt fur die Werte,bei denender Integrandnicht verschwindety’ < r. Der Ausdruck
derPhasdasstsichdaherwie folgt néhern:

klr — | = kv/rZ — 20 + 72 & kr — ker!
r

undmanerhaltdadurch:

ik ek _Zr, "—rn
P(r) //7/) k _2| dridry.

27r7’

WegendeskleinenOffnungswinlelsist die Integrationsflachén der Objektebenesehrklein
im Vemrgleichzur GrélRedesDetektors.Man kanndaherweiternéhern:

r—r)n D
ﬁ = COS("', —n) ~ ?,

wobei D der AbstandzwischenElektronenquelleind Detektorschirmst. Damit ergibt sich

fur daslintegral:
D ikr o
ulr) = 52 [[ e artan,
Q

o 2

AulRerdenist die Ebene eineebend-lachebeifestemAbstandr; = d (dasist eineVoraus-
setzungzur Anwendungder Greensfunktior2.8). Man erhaltdannftir die Wellenfunktion
folgendenAusdruck:

W(r) = ik D / / D) e drt (2.10)

S or 2

_ zk De”c // W(r

DasIntegral hatdenCharaktereinerFouriertransformatiomn denVariablenr} undr,. Die
Ausbreitungder Elektronenwellekanndahernumerischbesonderffizient mit Hilfe einer
FastFourier Transformatiorberechnetverden.

) drdrs. (2.11)
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Berechnung der Intensitat auf dem Detektor schirm

DasBild auf demDetektorschirmberechnesichausderquantenmechanisch&wiellenfunk-
tion durchdie Wahrsdheinlichkeitsstomdidte[29]:

. h * *
§(r1) = 5= (0" (V) = (Vo).
SiegenugteinerderklassischerKontinuitatsgleichungnalogerBeziehung:
oy[”

ot

Experimentellerfasstwird der Teilchenflusgn die Schirmebenelst n ein Normalewektor
parallel zur optischenAchse, der von der Elektronenquellen RichtungDetektorzeigt, so
ergibt sichfur dasStreubild (r):

+V .-j(r,t)=0.

I(r)y=j n.
Ist+) in derGestaltjy|e’* parametrisiertdannlasstsichdie Stromdichtewie folgt darstellen:

h
j(r) = EW\ZVQ-

DieseRelationwendenwir nun auf de Gleichung2.11 an. Bei der Gradientenbildungler
Phaseist nur der Term ikr wichtig, da die anderenTermemit r, r, oderd skalieren,also
wesentlichkleinersind. Bekanntlichgilt Vr = = /r unddamitergibt sichfur I(r):

17) = " Dp ) = 2 iy (2.12)

Aufgliederung der Schirmintensitéat

Um nuneinenAusdruckfir die Wellenfunktionin derObjektebeneufinden,spalterwir die
Wellenfunktionauf in einenAnteil v;,,, der die Wellenfunktionder Elektronenquelleohne
Objektdarstellt,undeinenzweitenAnteil, derdie Stérungbeschreibtdie durchdie Streuung
amObjektentstehtzp,.
Tﬁ(r) = Tﬁm("‘) + wsc(r)-
Die Wellenfunktionder Elektronenquellsei
zkr

Wir erhaltensomitfiir dasDetektorbild:

I(r)= hkD ['A(ziff)‘z Quellterm
+ A*(0,0)¢ Zkr?/)sc( ) Hologrammterm
+  A(0,9)% et *.(r)  Twin — Image Term
+ |Pse(T)| ] Selbstinterferenzterm (2.13)

DerersteTermist derBeitrag,dervonderElektronenquell@lleinestammt.Er beschreibtas
Detektorbild,wenndie Elektronenan keinemObjektgestreutverden.Die restlichenTerme
kommenvon derWechselvirkung mit demObjekt.
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2.2.3 Der Hologrammterm
Rekonstruktionsgleic hung fir den Hologrammterm

Es soll nun versuchtwerden,durch Anwendungeiner TransformationJnformationentiber
se(r") In der Objektebenderauszufilterri= “Rekonstruktiorf). Dazusetzterwir im zwei-
tenTermvon 2.13denlIntegralausdruck.10ein underhaltendadurch

2 D 7 ryr] 2
In(r) = — tk"h De” 2,2 / / b, (r)e RO gt g (2.14)

orm 3

Der Vorfaktor kay ist bekannt,wenn mandie Rekonstruktionin einemangenom-
menenObjektabstand! vornehmenwill. Unbekannthingegenist der genaueVerlauf der
komplexwertigenFunktion A*(™%, 72). Er kannausder Messungnicht extrahiertwerden.
Um eineRelonstruktionvorzunehmenmusser geschatztverden.

Man kannaberdenVerlaufdesFunktionbetrages| A(™, ”2)| naherungsweis@urchHinter-
grundberechnungsmethodeserMessungler SpitzenemissionhneObjektbestimmer{sie-
he Abschnitt3.4). Uber die Phasdéasstsich keine Aussagetreffen. Die Distanzzwischen
Elektronenquellauind Objekt (~ 200 nm) ist im Vergleich zur Ausdehnungder Quelle (<

3,5nm) sehrklein (sieheAuswertungder DNA-Datenin Kapitel 8). Wir nehmendaherals
ersteNaherungeinespharisctsymmetrisché\Vellenfrontan:

AGT) =Gl

Nun kannmandenWertvon . durcheineFouriertransformatiomxtrahieren:

k: d ! !
2. 2 ) o
Vaelris2) = kQDh27r // (n "2) r r/ (2.15)

Integriertwird dabeitiberdie FlachedesDetektorschirmsDie Funktion A(r, /r, 7o /r) wird
dabeiin denBereichenjn denensiedenWert Null hat,auf einenverntnftigenkleinenWert
gesetzt.

Die Gleichung2.15wlrdebedeutendassmanersteinmaldie Emissionserteilungder Elek-
tronenquellextrahierermussum danndasDetektorbilddurchdieseFunktionzuteilen. Dies
wirdeaberfir die RekonstruktioneinesBildes einensehrhohenRechenauf@ndbedeuten
(sieheAbschnitt3.4).

WennmanjedochndherungsweisehnedieseOperatiorrekonstruiertyerschlechtersichdie
Fokusscharfeurunsignifikant.FouriertransformienmanohnedasTeilendurchdie Funktion
A, soerhéltmanalsErgebnisder RekonstruktionR(r'):

o) = [ (% 2) {0t
Diesergibt dannnachdemFaltungssatz:
Ty T2

R(r') = F! [Z(—, —)} * Pse(1).

r r
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Objekt

o Objektebene

Abbildung2.3:Ist die Stérung,die dasObjekt an der einfallendenWelle verursachtscharf
begrenzt,somussdie RekonstruktiondesHologrammtermsuf der Ebene
einenFokusergeben.

Nimmt mannunfur die FunktionA naherungsweiseine(nichtrotationssymmetrisch&aul3-
funktionan,die entlangderx- undy-Achseeinemexperimentelrealistischemalbwerts-Of-
nungswinlel von 5 = 14° hat, so kannmandie Breite der Funktionabschatzemit derdie
Funktion,.(r') gefaltetwird. Fir die Fouriertransformatioreiner Gauf3funktionf (¢) gilt
allgemein:

FIf ()] = Fle™" /"] = ov/2me 7"/,

Die Halbwertsbreiteder Funktion f(¢) ist « = 2v/21In20. |hre Fouriertransformatiorat
demnacidie Halbwertsbreitey'’ = 2v/2In2/0 = 81n2/a.

Dasbedeutetdassbei einemHalbwerts-Omungwinkel von 14° der Funktion A* A, die Fou-
riertransformiertesineHalbwertsbreitevon 21/21n 2/ (k sin(3/2)) = 6,8 A hat.

DieseAbschatzugstimmtnaherungsweisait denSimulationsrechnungan Abbildung4.2,

Abschnitt4.1ldberein.Dort wird die AuflosungsbgrenzungeinesPunktstreueraufgrundder

DetektogrofReund der EmissionserteilunguntersuchtMan siehtausder Graphik,dassdie

Auflésungsbgrenzungdie sich aufgrundder Emissionscharakteristiédler Elektronenwelle
ergibt, nur geringflgigverschlechterist gegeniberder Auflosungsbgrenzunggdie sichaus
der DetektogroRevon 75 mm emgibt. Daherkannmanin der Regel auf die Extraktionder

Funktion A verzichtenunddenRekonstruktionsalgorithmudirektanwenden.

DasObjektverursachandereinfallendenwelle eineStérung die durchdie Funktion,.(r)
beschriebemwird. GenaudieseFunktionist aberauchdasErgebnisder Anwendungdes
Relonstruktionsalgorithmuauf denHologrammterm.Sieist im Bereichzwischender Ob-
jektebeneaund demDetektorschirmeine Lésungder freien Schrédingegleichung,dasie die
Differenzvon v;, und ist, die ebenélls Lésungender freien Schrodingegleichung(mit
gleichemWert k) sind.

In der Objektebenanussder Wertebereichvon v,. ungefahrden Wechselirkungsbereich
mit demObjektwiedegeben(Abbildung 2.3). Die Ausbreitungder Welle im Vakuumfiihrt
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zu einerzunehmende®efokussierungon v, mit gréRererEntfernungvon der Detektore-
bene. Dahermusseine RekonstruktiondesHologrammtermsn diesemBereichauchein
zunehmendiefokussierte®8ild egeben. Auch eine RelonstruktionzwischenObjektebene
und Nullpunkt fihrt dazu,dassdasRekonstruktionsbildsenkrechizur Objektachsenit Ent-
fernungzur Objektebeneunehmendefokussier{Abschnitt3.2). Mankannalsosagendass
die Objektebenelie FokusebenelesHologrammtermsst.

DasFokus\erhaltenderjeweiligen Termewird in Kapitel 3 durchSimulationerveranschau-
licht.

2.2.4 Das Twin-Image

Der Integralausdruckir denzweitenTermlautet:

k‘ZhDZk d "‘7‘1 ’Tz
Li(r) = ! ¢ Tl TZ // Yr (") e T Vdr' drb.

2mm 13

Man kannjedochauchdafirschreiben

Z'k2hD67ik%(7d) T T9 * k(T 7"1) ra(= Tz)
r) = gt P a2 2 [[ et

Da dasIntegrationsgebiesymmetrischum die optischeAchse(r; = 0 undr, = 0) liegt,
kannmandasVorzeicherderIntegrationswariablenim Integrandenvechseln:

ik%h De‘ik%(_d) rL To
Iir) = 2mm A( )

/ / W (=1, —rh, d)e ™ H I g ' dr. (2.16)

Wendetmanalsoauf diesenTermdie FourierRUcktransformatiomn,so mussmandenFo-
kus bei nggativemObjektebenenabstarekommen. DasBild ist dannum den Nullpunkt
gespigelt. Bei positvem Objektebenenabstandkonstruiert,ergibt dieserTerm nur einen
defokussiertemBeitrag.

2.2.5 Der Quellterm

Der Integralausdruckir denQuelltermlautet:

ik2d etkr
I(r) = — ik*h De™"* - Tl 7'2 // Tl 7“2 k = k(=

o2rm 3

>dr1d7~2 (2.17)

Das Ergebnisder Rekonstruktionist somit die Wellenfunktionder Elektronenquelle.Die
Funktiond, (r') = A(%, )< """ liefertin der Objektebenewr defokussiertdeitrage.Der

Fokus lauft jedochwegen desWlnkelabhanglgerFaktorsA("—}, "—%) auf den Nullpunkt zu.
EineRekonstruktionbei Abstandd = 0 (aIsoamOrtderElektronenquelIepnussdaheranen
FokusbeitraglerQuellebeinhaltenywéhrendderHologrammternmundderTwin-Image-Erm

dortdefokussiersind.
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2.2.6 Die Selbstinterf erenz

Um denFokusder Selbstinterferenzu finden,untersuchemvir auchihrenintegralterm:

1 I "
// ”(Tl 1) r2(ra=ry) NN ]
// ,(psc wsc T )dT‘ldTQdTldTQ.

Li(r) = 27r7“2

Hier verschwindeter Vorfaktor e=#*7¢, der den Objektabstandnthalt. Das Integral be-
schreibteineVerteilungvon Elektronenquellenim denNullpunkt mit einerAusdehnungdlie
der ObjektgroReentspricht.DieseQuelleninterferierenkoharentmiteinander Eine Rekon-
struktionin der ObjektebenaenussalsodefokussiertdeitrageerzeugenAn denStellen,an
denenr| = r{ undri, = rf ist, nimmt der Phaserdktorim Integral denWert einsan. Dann
interferierenyy* (") undvy (') konstrukti, undmankanneinengrof3enfokusartigerBeitrag
erwarten. Diesist in der Relonstruktionabergeradeder Nullpunkt (alsowiederumder Ort
derElektronenquelle).

2.2.7 Die Anwendung der Rekonstruktionsgleic hung auf
Detektorbilder

Ein gemessenemterferenzbildenthdltzunéchstalle vier der in den vorhegehendemb-
schnittenaufgezahltenferme. Um Informationentber dasObjekt zu erhaltenist aberle-
diglich der Hologrammterrmotwendig. Bei einer Rekonstruktionim Objektebenenabstand
bilden die anderendrei Termeeinendefokussierterntergrund, der die Interpretationdes
Rekonstruktionsbildegrschweretkann.

Fuhrt man nun Relonstruktionendes Interferenzbildedei verschiedenemngenommenen
Objektabstandedurch,soist zu erwarten,dassbei Annédherungan denObjektabstandom
Detektorschirmher ein zunehmendeFokusin denRekonstruktionererscheint.Wie in den
vorhegehendembschnittenbeschrieberhabendie Termeder Quelleund Selbstinterferenz
ihre Fokussem Bereichum denNullpunkt. DasTwin-Imageerscheinfokussiertbei nega-
tivem ObjektabstandDa alsoauf demWeg von Objektebeneum Detektoralle Beitrégein
derRelonstruktionzunehmendiefokussiererist esplausibelanzunehmergassesin diesem
RaumkeinenweiterenFokus mehrauftritt. Dies kannmanauchin Simulationemachwll-
ziehen(SieheAbbildung 3.10). Bei der Analyse der ExperimentellerDatenist also der
wahrsdeinlichste Objektfokusderjenige, der den geringstenAbstandzum Detektoschirm
hat

Im Kapitel 8 wird gezeigt,dassdieserFokusabstandger dem Detektoram nachsteriegt,
auchdie besteReproduzierbamit der Rekonstruktionenwiedegibt und auchmit der Ab-
schatzunglesObjektabstandegberdie Schlitzbreiteder Siliziummembranibereinstimmt.

2.3 Zusammenfassung

In diesemKapitel wurdenzwei Zugangezum theoretischerVerstandnisdes Experiments
aufgezeigt.
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Die Partialwellenmethodeentwickelt den Eigenzustandies Elektronsin einer Bornschen
Reihe.Siesagtvoraus beiidealenexperimentellerVerhaltnisseminzelneAtomein derPro-
be auflosenzu kbnnen. Ein wesentlicheiGrund, der die Auflésungvon einzelnenAtomen
erschwert,st der begrenzteEmissionswinkl der heuteverfligharerElektronenquellen.in
Abbildung 3.3 (Kapitel 3) wird demonstriertdassein begrenzterEmissionswinkl der Elek-
tronenquelleeine Auflosungvon Einzelatomeminmaglichmacht.

DasMaskenmodellumgehtdie konkreteBeschreiling der Wellenfunktionim Potenzialdes
ObjektesjndemalsAusgangspunkdie WellenfrontdesElektronshinterdemObjektgewvahlt
wird. Man kanndiesesModell dazubenutzendie Interferenzbildewvon dickerenProben-
strangenin ersterNaherungdadurchzu simulieren,dassauf einer Breite desObjektduch-
messersler Wert der Wellenfunktionauf Null gesetzivird (Abschnitt3.2).

Die Beschreilnng desMaskenmodellswvurde hier auf der Grundlageder Sommerfeldschen
Greensfunktiordurchgefuhrt. DieserneueZugangerlaubteine direkte Zurtckfihrungdes
Relonstruktionsalgorithmugauf eine Fast-Fourier Transformationwasim Rahmendieser
Arbeit die EntwicklungeinerSoftwarebibliothekermoglichte die die Rekonstruktions-Inte-
graltransformatiomnnerhalbwenigerSekunderberechnetBisherpublizierteDarstellungen
konnteneinenschnellemAlgorithmusnuralsNaherungur kleine Streuwinlel herleiten[30].

Eslasstsich durcheine Koordinatentransformatiomachrechnengassdie Rekonstruktions-
algorithmenderbeidenModellein guterNaherungibereinstimmt.
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3 Simulationen von
Elektr onen-Pr ojektionsbildern

Die Entwicklung eines Rekonstruktions-Algorithmudur Elektronen-Projektionsbildeer
maoglichteinnerhalbdieseDoktorarbeidie Programmierunginerobjektorientiertersoftware-
Library, mit der die experimentellerDatenanalysiertund simuliert werdenkdénnen. Durch
die RuckfuhrungdesAlgorithmusauf eineFast-Fourier TransformatiorkdnnenRekonstruk-
tionsbilderinnerhalbwenigerSekunderberechnetverden.Genausaschnelllassersich De-
tektorbilderauseinemangenommenenderhaltender Elektronenwellenfunktiomuf der Ob-
jektebenderechnenkin schnellerAlgorithmuserlaubtaucheineAnpassungon Simulatio-
nenanexperimentelleBilder, wenndie Objektmodellevon mehrererParameterrabhangen.

Mit Simulationsrechnungétannveranschaulichiverdenwie die StreubilderundderenRe-
konstruktionenunter spezifischerexperimentellenBedingungernund den Voraussetzungen
desjeweiligen Modells aussehenDamit kannmandie Faktorenuntersuchenglie dasAuf-
l6sungsermaogenbeeintrachtigenDieseergebensich ndmlichnichtimmerausdenRekon-
struktionsbildernsonderrzeigensichin einemVermleichzwischerMessungund Simulation.
Die berechneted®etektorbildetkkdnnenaberauchdazudienen optimaleAbbildungsparame-
ter, wie ObjektabstandDetektogrol3e oderAbbildungsenegie herauszufinden.

3.1 Simulationen mit der Partial wellenmethode

Ausgehendion Gleichung2.5 kannmandie FunktionswertaelesElektroneneigenzustandes
am Ort desDetektorschirm$erechnenAls Parameteibendétigtmandazudie Atompositio-
nensawie die Streuphasederjeweiligen Atome bei dergewvahltenElektronenengie. Das
Detektorbild emibt sich schlief3lichanhandder Gleichung2.12 aus diesenFunktionswer
ten. Abbildung 3.1 zeigtein auf dieseWeisesimuliertesinterferenzbildeinesDNA-Doppel-
stranges.Hier wurdeder Idealfall einerspharischrsymmetrischerQuellen-Elektronenwelle
angenommerDie Abbildungsenagie betrug40 eV, der AbstandzwischenQuelleundProbe
war 1400A.

Abbildung 3.2 zeigtdasErgebnisder Rekonstruktion.Die KantedesBildes entsprichteiner
Langevon 700A. DasgevonneneBild lasstdie helikale StrukturdesDNA-Strangeserken-
nen. Aufgrund der wesentlichschlechtereruflésungentlangder z-Achse(Abschnitt4.2)
erhaltmanein Bild, dasderProjektionaller Atome auf eineEbeneentspricht.

DieseSimulationwurde berechnetinterder Annahmeeinersphariscrsymmetrischeiwel-
lenfunktion.In derRegelhaberdie praparierteolframspitzerjedocheinestarknachvorne
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Abbildung3.1: Ein simuliertesinterferenzbildvon einem DNA-Doppelstrang.Elektronen-
enepgie: 40 eV: AbstandzwischenSpitzeund Probe:1400A.

g v

Abbildung3.2: DasErgebnisder Rekonstruktion.Die LangedesBildesentsprichi700 A
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gerichteteEmissionscharakteristigdbschnitt4.1). Abbildung 3.3 zeigtdahereine Simula-
tion mit einerElektronenquelledie ein gaul3férmige€Emissionsprofihat. Man erkennt,in
derRelonstruktiondassdadurchdie Auflosungverschlechtentvird. Der Strangdurchmesser
undgrobeStruktureigenschaftesindaberdennocheu erkennen.Selbstimit starkgerichteten
ElektronenquellekénnendaherStrukturenm Nanometerbereichufgeldstwverden.

Ein groBesProblemist die Vielzahlan Parameterndie fir dieseSimulationsrechnungeamot-
wendigsind. NebendenOrtskoordinatereinegedenAtomswerdennochdie Streuphasehis
zur Drehimpulsquantenzahl= 3 bendtigt. StreuphasehdhereDrehimpuls-Quantenzahlen
kénnenim niederenggetischerBereichvernachlassigiverden[24]. Daherwird bei dicke-
renObjektstrangenieseSimulationsmethodsehrumstandlichzumaldannauchMehrfach-
streuprozesseericksichtigiverdenmuisserj25].

3.2 Simulationen mit dem Maskenmodell

Die DarstellungderWellenfunktionauf demDetektorschirmin Abhangigleit von denFunk-
tionswerteraufderEbene? direkt hinterdemObjekt(Gleichung2.11)gibt die Moglichkeit,
Interferenzbilderauf der Grundlageeiner angenommenekiVellenfront zu berechnen.Um
nun den Ausdruckfur die Wellenfunktion hinter dem Objekt zu bekommen, miissteman
die Schrodingegleichungfir dasElektronim ObjektbereicHésenund danndie Werte der
Wellenfunktionauf der Ebene2 extrahieren.

AusderOptik ist bekanntdassineelektromagnetisché/elle hintereinem(im Vergleichzur
Wellenlange)sehrdiinnenundurchléssigeKanteungefahmit der Langev/z) in dengeo-
metrischerSchattenrauneindringt[26]. DieseArgumentatioridsstsichauchaufdenquan-
tenmechanischdrall UbertragenMan kanndaherdavon ausgehergasseiundurchlassigen
Objektstrangenlie Elektronenwellenfunktiomn einererstengrobenNaherungdirekt hinter
demObjektdenWert Null hat. In diesemFall ist alsov,. = —;, und,. hataul3erhallules
“SchattenbereichesiesObjektsdenWert Null.

Der obereTeil in Abb. 3.4 zeigt den Realteil einer berechneteWellenfront der Elektro-
nenwellebei derauf einerStrangbreitezon 5 nm der Funktionswertauf Null gesetziwurde.
Das darausberechnetdetektorinterferenzbildist im unterenTeil von Abbildung 3.4 ge-
zeigt. Abbildung 3.5 zeigt die RekonstruktiondesDetektorbildesn der Objektebene Der
Objektfokusist deutlichzu erkennen.Er zeigtsichals Schattengerin einembreiten,hellen
Untegrundliegt, derausBeitragenderandereriTermegebildetwird.

Ausdendurchdie SimulationermitteltenFunktionswertemlerElektronenwellenfunktiofas-
sensich nun entsprechender Gleichung2.13 die vier einzelnenTermeberechnen.Jeder
dieserTermelasstsich einzelnrekonstruieren.Damit kannmanihren jeweiligen Beitragin
derRelonstruktionsichtbarmachen.
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Abbildung3.3: (a): SimulationeinesDNA-Strangesnit einergaul3formigerklektronenquel-
le. (b): die dazugehérig&kekonstruktion
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Abbildung 3.4: Der Realteilder Wellenfrontin der Objektebengoben)und die darausbe-
rechneteSchirmintensitafunten).Daneberjeweils ein horizontalerSchnitt.
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Abbildung 3.5: Die RekonstruktiondesSchirmbildesausAbbildung 3.4.

In Abbildung 3.6 sind die BetragedieserFunktionswertegezeigt. Der Vergleich zeigt, dass
der Hologrammtermim Gegensatzzu denanderenTermeneinenFokus aufweist. Deutli-
chersiehtmandies, wennman Schnittedurch die Relkonstruktionsbildemiteinanderver-
gleicht(Abbildung 3.7). Die RekonstruktiondesHologrammtermdatdie steilstenFlanken.
DiesentsprichtdenheigeleiteterFokuseigenschaftetereinzelnenfermein denAbschnitten
2.2.3bis2.2.6.

Die Relonstruktioneram Nullpunkt (alsoam Ort der Elektronenquelleyind in Abbildung
3.8gezeigt.Man erkenntdensehrkleinenFokuspunkdesQuellentermgBild b), der- wie in
Abbildung 3.9 zu erkennenist - denweitausgrof3tenBeitraghat. Wegender Symmetrievon
Gleichungen2.14 und 2.16 mussendie Rekonstruktionervon Hologrammtermund Twin-
Image Term am Nullpunkt identischsein. Das Intensitatsmusteist in denentsprechenden
Bildern entlangder Horizontalenstark ausgeveitet (Bild a und b). In vertikaler Richtung
ist dasRekonstruktionsbildedochwiederfokussiert,dader Objektstrangsichin der Objek-
tebenelberdasgesamteEmissionsprofider Elektronenquellesrstreckt. DasBild (d) zeigt
schlie3lichwiederdenfokussierterSelbstinterferenzanteil.

Abbildung 3.9 vergleichtschlie3lichdie horizontalenSchnittedurchdie Einzelbilderin Ab-
bildung 3.8, alsosenkrechizur ObjektachseSie verdeutlichtden Fokuscharaktevon Quell-
term und SelbstinterferenztermDie Breite desQuelltermsist durchdie gerichteteEmissi-
onscharakteristiklesElektronenstrahleedingt.

3.3 Die Fokuseig ensc haften der Rekonstruktion

Die Untersuchungeim RahmendesMaskenmodellshabengezeigt,dassein Rekonstrukti-
onsbildeine Uberlagerungler Rekonstruktionerder einzelnerTermeder Detektorintensitat
darstellt(Gleichung2.13). In der Objektebenainterscheidesich der Hologrammternvon
denandererdurchseineFokuseigenschafist die WechselvirkungszonezwischenElektron
und Objekt scharfgenugbegrenzt,so mussauchder Wertererlaufvon 1, und damitauch
die RelonstruktionsteileFlankenaufweisen.

30



100 nm

7 3
\ 4

(© (d)

Abbildung3.6: Die Normender Funktionswerteder einzelnenTermein der Objektebene.
(a): derHologrammterm(b): derQuellenterm(c): dasTwin-Image,(d): der
Selbstinterferenzterm.
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Abbildung 3.7: Schnittedurchdie Rekonstruktionerin der Objektebene.

Abbildung3.10zeigtSchnittedurchdie Rekonstruktionsbilderdie beiverschiedeneRekon-
struktionsabstandegemachtvurden. Die Schnittkunenliegensenkrechizur Objektstrang-
achse.Die Kurve bei einemAbstandvon 150 nm zeigtdie steilstenFlanken und gibt damit
denkorrektenObjektabstandvieder In denDetektorbildernist alsoeinedreidimensionale
Information enthalten. Man kann durch Analysevon Relkonstruktionerbei verschiedenen
AbstanderdenObjektfokusaufderoptischerAchselokalisierenunddadurchdenObjektab-
standherausfinden Dies ermdglichtes, anhandeinesexperimentellerBildes den Abstand
zwischerElektronenquelleind Objektherauszufinden.

Die Ermittlung deskorrektenFokusabstandeist bei der AuswertungexperimentelleDaten
wichtig, daeineRekonstruktionbei einemfalschenAbstandeineandereObjektstrukturnwie-
deibt. Die experimentellerBilder wurdendahermit Schnittenwie in Abbildung 3.10auf
eineauftretendd-okuseigenschatfiberpruft.

Genaugenommergilt dasFokusagumentnur fir Objekte,derenAusdehnungentlangder
z-Achseklein gegeniberder Wellenlangedes Elektronsist. Fir zylinderformigeObjekt-
strangemit einemDurchmessevonwenigenNanometerrrifft dasnichtmehrstrikt zu. Man
mussdaherin denRelonstruktionerexperimentellerBilder mit einerBeeintrachtigungler
Fokusschéarfeechnen(sieheAbschnitt4.9).

3.4 Der Hinter grundabzug

Bei der Auswertungder Detektorbilderstelltesichdie Frage inwieweit mandenHologram-
manteilvon denandererBeitragentrennenkann,um derenauflosungsermindernderkin-
flusszu eliminierenoderzu vermindern.
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Abbildung 3.8: Die Rekonstruktionenam Nullpunkt. (a): der Hologrammterm,(b): der
Quellterm,(c): dasTwin-Image,(d): der Selbstinterferenzterm

(d)
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Abbildung 3.9: Schnittedurchdie Rekonstruktioneram Nullpunkt. Die Y-Achseist aufdas
MaximumderQuelltermkure skaliert.
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Abbildung 3.10: SchnittedurchdasRekonstruktionsbildoeiverschiedene®bjektabstanden.
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Eine&hnlicheFragestellungrgabsich bei denSimulationerder DNA-Strange die in Kapi-
tel 8 gezeigtsind. Dort konnteeinewesentlichbesseré&bereinstimmungwischerRechnung
undMessungerreichtwerdenwennmanin der FokusebeneesObjektesdie Emissionser-
teilung der Elektronenquelleind den SchatterdesObjekttragersinrechnete Dazumusste
derBeitragdesQuelltermsund seineBegrenzungdurchdenObjekttragerausdenDetektor
bildernextrahiertwerden.

Der Ansatzzur LésungdiesesProblemegying von denverschiedenefokusebenenerein-
zelnenTermeaus.Nur derHologrammternhatin der Objekteben@inenFokus,die anderen
Termesind defokussiert.Eine Rekonstruktionbeim Abstandnull (alsoam Ort der Elektro-
nenquellezeigtum denKoordinatenursprungominanteBeitragevon der Elektronenquelle
unddemSelbstinterferenzbeitragi@hrendder Hologrammbeitragind der Twin-ImageBei-
trag in der Richtung senkrechtzur Objektachsdiber einengroRerenBereich defokussiert
sind (Abbildung 3.8). Der Anteil der Elektronenquellast dabeiin einemengererBereich
begrenzt,alsder Anteil desSelbstinterferenz-dmes.

Will mannunz. B. denBeitragder Elektronenquelldund den Schatterder Siliziummem-
bran) aus einem Detektorbild extrahieren,so kann manwie folgt vorgehen: zun&chste-
rechnetmandie Relonstruktionam Nullpunkt (alsoder Fokuseben&lesQuellterms).Dann
schneidemandenkleinenBereichdesQuellenbeitragem derdirektenUmgehungdesNull-

punktesausdiesemBild heraus.Dadurchwird nur ein geringerAnteil der anderenTerme
miterfasst,da der Quellterman dieserStelle dengro3tenBeitrag hat. Eine inverseRekon-
struktionsoperatioauf diesemBild berechnetlanndenAnteil desherausgeschnittendrei-
lesam Detektorbild.

Abbildung3.11zeigtaufderlinkenSeitedie Rekonstruktionam Nullpunkteinesexperimen-

tellenBildes. Der punktférmigeBeitragder Elektronenquellést in der Bildmitte erkennbar

Das vertikale strichférmige Muster kommt von den anderenBeitragen. Das Bild auf der

rechtenSeitezeigtdenAnteil desQuellentermsgerausdemRelkonstruktionsbilcherausge-
schnittenwurde. Die RucktransformatioomussdahernaherungsweisdasIntensitatsprofil
derElektronenquellemgeben.

Abbildung 3.12 stellt demurspriunglicherDetektorbild(links) denberechneteiQuellenbei-
trag gegenubel(rechts).Man erkenntdie gaul3formigeverteilungder Intensitatgenausavie
denSchatterder Siliziummembran.

Manwird jedochnie denexaktenQuellenanteibextrahiererkénnen,daimer nochkleine An-
teilederandererBeitragemit enthaltersind. Die Auswirkungdiese<£ffektesaufdasberech-
neteDetektorbildist in Abbildung 3.13zu sehen.Dort sind SchnittedurchdasSchirmbild
guer zur Objektachseaufgetragen.Je grol3erder Anteil der anderenTermeam berechne-
tenUntelgrundist, destogenauewerdendie durchdasObjektverursachtednderungeram
gaul3formigenntensitatsbilderElektronenquellerfasst.Dieskommtdaherdasseinimmer
groRererAnteil deranderenfermeim berechnetetuntergrundenthalterist.

Esistalsonicht moglich,dengenauernteil derQuellenfunktiorzu extrahierendasicham
Koordinatenursprundie Beitrdgeder Elektronenquellanit denandererBeitrageniberla-
gert. Man kanndasauchan Abbildung 3.12erkennen.Die Intensitatserteilungder Elektro-
nenquellescheintdort ein wenig an denunterenBildrand verschobenyveil die enthaltenen
Anteile derandereriTermedie Intensitatim oberenBildteil heruntersetzerBei denSimula-
tionsrechnungem dieserArbeit gentigteesjedoch,einenmit dieserMethodeangenéherten
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Rekonstruktion am Nullpunkt extrahierter Quellenanteil
desRekonstruktionsbildes

Abbildung3.11:Die RekonstruktioneramNullpunkt. Die KantenlangelerBilder entspricht
37.5nm.

Detektorbild extrahierter Quellenanteil

Abbildung 3.12:DasDetektorbildeinesDNA-Strangesund dasBild desextrahiertenQuel-
lenanteiles.
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Abbildung 3.13:Vemgleich zwischenexperimentellemDetektorbild und berechneterQuel-
lenanteilen.

BeitragderElektronenquelleu berechnen.

3.5 Zusammenfassung

Die Simulationvon Detektorbildernm RahmerdesPartialwellenmodellsoderdesMasken-
modellsermdglichtes,die Fokuseigenschaftedier Relonstruktionsbildebesserzu untersu-
chen,und denEinflussvon Selbstinterferenztermand Twin-Image-erm auf die Auflésung
derRelonstruktionzu analysieren.

Schnitte,die durchdie Rekonstruktionsbildeiquerdurch die Objektachsegenommernwur-
denhabengezeigt,dassdie Rekonstruktionerin Abhangigleit vom Abstandvom Nullpunkt
einetypischeFokusentwicklungzeigen,und dassder ObjektabstandiurchdasBild mit der
groRtenRelkonstruktionsscharfausdenBildern extrahiertwerdenkann.

DerAnteil derElektronenquell&annnéherungsweisausdenexperimentellerBildernextra-
hiertwerdenjndemmanzunachseineRekonstruktionamOrt derElektronenquell@usfihrt,
ausdiesemBild einenkleinenBereichum denNullpunkt herausschneideind diesenAnteil

auf die Detektorebeneurtickrechnet.
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4 Auflésungsbegrenz ende Faktoren

4.1 Die Detektor groRe und die
Emissionsc harakteristik der Elektr onenquelle

Wie in Abschnitt2.2.3bereitserwahntwurde, kannmandenBeitragder Streuwellein der
Objektebenadadurchberechnendassman eine zweidimensionalerrouriertransformation
aufdemHologrammterndesDetektorbildesanwendetDer Detektorkannjedochnur einen
bestimmterRaumwinlel desinterferenzbildegrfasserund begrenztdaherauchdasGebiet,
Uberdasdie Fourierintggrationdurchgefuhrwird. Daherhatdie FlachedesElektronende-
tektorseinenEinflussauf die erreichbareAuflosungdesMikroskopes.Die begrenzteDetek-
torflachehatdie Wirkung einerAperturauf die AuflésungdesrekonstruierterBildes,dadie
Relonstruktionnichtsanderesnacht,alsdenEigenzustanderElektronenwellevom Detek-
tor auf die Objektebeneurtickzuberechnen.

Hinzukommtnoch,dasgdie Elektronenemissioausdenprapariertericlektronenquelleden
DetektorschirnmichtganzausleuchtetSie erzeugerauf demDetektorschirmein Intensitats-
profil, dasin sehrguterNaherungeinerGaul3kure entspricht.Wie Abbildung4.3 zeigt, hat
derElektronenstrah¢inenHalbwerts-Ofnungswinlel von 14°.

In Abbildung 4.1 wird gezeigt,wie im (theoretischen}all einerspharischerklektronene-
missiondie AuflosungeinesS-Wellen-Streuerslurch die DetektogroRebeeinflussiwird.
Die KurvenzeigendasdeieinemDetektordurchmess&on 75 mmdie Rekonstruktioneine
Halbwertsbreiteron 4 A aufweist.

DenEinflussdesEmissionsprofilaufdie AufldosungeinesPunktstreuerstin Abbildung4.2

gezeigt.Die HalbwertsbreiterergroRertsichhierbeivon4 A auf5 A. Diesistin guterUber

einstimmungnit derin Abschnitt2.2.3abgeschatzteHalbwertsbreiteson 6,8 A. Mankann
alsodurch ExtraktiondesQuelltermsund Teilung desDetektorbildesdurch dieseFunktion
(wie in Gleichung2.15)keinesignifikanteAuslosungserbesserungrreichen Dahergenigt
esin derRgyel, denRelonstruktionsalgorithmudirekt auf dasDetektorbildanzuwenden.

Die berechneteriRelonstruktionskuren einesPunktstreuergiebenallerdingsnur ein Mal3

fur die Auflésungeiner komplexen Struktur Eine koharentbeleuchtetéProbekann durch
Interferenzdikte zwischenden einzelnenStreuzentrereine niedrigereAuflosungals ein

Punktstreuehaben[7]. KonkreteAussagerkonnennur durch Simulationder Streubilder
einerbestimmterProbegemachtverden.
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Abbildung4.1: Die AufldsungeinesPunktstreuer§S-Welle) beiverschiedenebetektogro-
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Abbildung4.2:Die Auflésung eines S-Streuers bei einem realistischen Halbwerts-
Offnungswinlel von 14°.
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Abbildung4.3: Vergleich zwischen dem Emissionsprofil einer praparierten Wolfram-
Feldemitterspitzenit demProfil eineridealenPunktquelle.

4.2 Aufldsung entlang der optisc hen Achse

EntlangderoptischerAchseist die Auflosungnichtsogutwie in derObjektebeneAbbildung
4.4 zeigt Relonstruktionswert@inesPunktstreuergntlangder optischenAchse. Man kann
ausdieserKurve ablesendassdie Halbwertsbreiteder Rekonstruktionskure 4 nm betragt.
Dasist eine Grolenordnungnehrals auf der Objektebene.Bildet mandaherObjektemit

einemDurchmessevonwenigenNanometerrab,soerhéaltmanlediglich ein Projektionsbild
desObjektes.Selbstbei idealenAbbildungs\erhéltnissenvird esdahernie zu einerdreidi-

mensionalerAuflosungeinzelnerAtome kommen. Dies wird auchdurchdie Simulationen
in Abschnitt3.1 demonstriertder DNA-Strangerscheinin der RekonstruktionalseinePro-

jektion aller Streuatome.

4.3 Die laterale Koharenzlang e

Aus dem IntensitatsprofilAbbildung 4.3) desDetektorschirm&annmandie lateraleAus-
dehnungder einzelnerElektronen-Véllenpaletein der Detektoreben@icht bestimmen.Es
lasstsichlediglichsagendassdie KoharenzlangeichtgréReralsdie Ausdehnunglesinten-
sitatsprofilsseinkann. Die lateraleKoharenzlangéegrenztdie Auflésungder Rekonstrukti-
on, daverschieden&lektronennicht miteinanderinterferierenund daherdasRekonstrukti-
onsbilddie Summeder RekonstruktionereinzelnerElektronenzusténdet.

Abbildung 4.5 zeigt auf der linken Seiteder Graphik verschieden&lektroneneigenzustan-
de mit der gleichenlateralenKoharenzlangewobei eine Halbwertsbreiteder Elektronen-
flussdichtevon 12 mm auf demDetektorschirmangenommemvurde. Dies entsprichteinem
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Abbildung4.4: Die AuflosungeinesPunktstreuersntlangderoptischenmAchse.

Halbwerts-Ofnungswinlel der Elektronenwellevon 5°. DassimulierteObjektdabeiwar ein
nichttransparenteBtrangmit einemDurchmessevon 5 nm auf einerDistanzvon 200 nm.
Die gezeigterSchnittesind senkrechizur ObjektachseDie blaueKurve zeigteine Wellen-
funktion, die geradenochdasObjekt streift. Bei ihr ist im Rekonstruktionsbilddie Strang-
geometriegeradenochzu erkennen.Die rote Kurve beschreibeineWellenfunktion,zu sehr
seitlich emittiertwird, um mit demObjekt eine Wechselirkung zu haben.lhre Funktions-
werteaufderDetektorebenenthaltkein Interferenzmuterolglich zeigtdie Rekonstruktion
auchkeineObjektmerkmale.

EinekleinerelateraleKoharenzlangeusssichin einerschnellereibnahmederinterferenz-
streifenandenRanderrdesStreubildesdhemerkbamachendennnur diejenigenElektronen
konnenzum Hologrammtermbeitragen derenWellenpalet dasObjekt streift. Dahermuss
die grofdtevorkommendeKoharenzlangeer Elektronenwellermindestensogrol3sein,wie
die ReichweitedesInterferenzmusterauf einemexperimentellerBild.

Abbildung 4.6 zeigt einen Vergleich zwischeneinem Detektorbild von Elektronenzustan-
denmit unendlicherKoh&renzlangeind einem Detektorbild, dasdurch die Uberlagerung
von Elektronenzustandemit der gleichenlateralenAusdehnungvie in Abbildung 4.5 ent-
steht. Man erkennt, dassdasInterferenzmustenicht weiter reicht, wie die Koharenzlange
dereinzelnerElektronenwellenzudembleibt dasinterferenzmustein der Mitte desDetek-
torschirmsannaherndleich.

4.4 Die Auflésung des Detektor systems

Elektronendetektound CCD-Kamerasind beidein ihrer Auflosungbegrenzt. Die Micro-
channelplatehat Kanalemit einemDurchmessewon 10 pum und einemAbstandzwischen
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denKanélenvon 12 yum. Der Chip der CCD-Kamerahat 1024x 1024 Pixel. Ein Pixel ent-
sprichteinemPunktvon 73 um GréReauf der Detektorplatte. Das optischeLinsensystem
kanneinenWolframdrahtvon 100 um Dicke, der auf demPhosphorschirnfiegt, gentigend
scharfabbilden.Esverschlechtertlaherdie AuflosungdesChipsnicht wesentlich.Die Di-
gitalkamerabestimmtalso die AuflésungsgrenzeesDetektorsystemsSimuliert manalso
ein Streubildmit 1024x 1024 Pixel, so hatmandamitbereitsdie Auflosungsbgrenzungles
Detektorsystemmit berticksichtigt.

Die Simulationenin Kapitel 3.1 demonstrierereine Auflésungvon 5 A durch Bilder mit
1024x1024Pixel. DiesesBildformatreichtalsoim Idealfall aus,umdie Struktureigenschaf-
teneinesDNA-Strangesichtbarmacherzu lassen.

4.5 Energieunsc harfe der Elektr onenquelle

EinetheoretischéBeschreilnng der EnegieverteilungfeldemittierterElektronenwurdevon

R. Youngentwickelt[31]. DieseVerteilungkonnteauchexperimentellnachg&iesenwerden
[32]. DieseUntersuchungerrgaben,dassfeldemittierteElektronenbei einer Spitzentem-
peraturvon 300 K eine Enegieverteilungmit einer Breite von 0.3 eV haben[33]. Diese
Verteilungist von der Strukturder Emitteroberflach@ahezwnabhangig34]. Da dieseVer-

breiterungein Effekt der Fermistatistikist, kannselbstbei einerKiihlungder Spitzeaufeine
TemperatumaheO K die Breite der Verteilungnur unsignifikantvermindertwerden. Die

Frageist nun,wie sichdiese0.3eV Enegieunscharfeler Elektronenquell@uf die Detektor

bilder undderenRekonstruktionerauswirkt.

Istn(E)dE die AnzahlderElektronemmit einerEneigie £ im Intervall dE, solasstsichder
HologrammterndesDetektorbildedarstellerals:

< Iy(r) >= /Ih(r,E)n(E)dE.

Man kannnun die Rekonstruktionenvon < I,(r) > von verschiedeneinegieverteilun-
genvemleichen,um zu sehenwie sich die Enegieunscharfaler Elektronenquelleauf die
Auflésungauswirkt.

In Abbildung 4.7 werdendie Relkonstruktionervon Punktstreuerwerglichen,die sichin ei-
nemAbstandvon200nmvonderQuellebefinden DabeiwurdederexperimentelleHalbwerts-
Offnungswinlel der Elektronenquelleron 14° mit eingerechnetDie Enegieverteilungwur-
dein einemfur dasMetall Wolfram sinnvollem Mal3eangené&heift35]. Man erkenntausden
Schnittendurch die Relkonstruktionsbilderdasseine Kurve mit einer Halbwertsbreitevon
1 eV die Breiteder Rekonstruktion die sichausder Emissionscharakteristitter Elektronen-
quelleergibt (Abschnitt4.1) nur unwesentlichbeeinflusst.Die Halbwertsbreitéindertsich
von 5 auf 5,7 A. Erst eine Enegieunschéarfamit einer Halbwertsbreitevon 2 eV fiihrt zu
einersignifikantenAusschmierunglesRekonstruktionspunkteand einerVergréRerungler
Halbwertsbreitauf 7 A.
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Abbildung4.7: Die Auswirkungder Enegieunscharfeler Elektronenquell€oben)auf das
RelonstruktionsbildeinesPunktstreuergunten).
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4.6 Raumlic he Inkoharenz

Das Interferenzbildauf dem Detektorwird von von einzelnenElektronenerzeugt,die zu
verschiedenedeitpunktenmit demObjektwechselirken. Die typischeBelichtungszeitm
Experimentbetragt100 ms. Bewegt sichdasObjektin diesemZeitraum,soist dasinterfe-
renzbildeineMittelung derInterferenzbildeverschiedene®bjekpositionen.

Bleibt dasObjektin Ruhepositiorund bewegt sichlediglich die Spitze,sowird dasObjekt
von der Spitzeausgesehenviederumin verschiedenefositionerbelichtet. Da die ortliche
VerschiebingderElektronenquellém Vergleichzur AuflosungdesDetektorsystem&r0pm)
nur sehrgeringist, zeigtsich dieserEffekt auf demDetektorgenausavie eineVerschiebing
desObjektes EinelateraleAuslenkungder Elektronenquell@eim die La&ngeAr; hataufdem
DetektorgenaudengleichenEffekt, wie eineAuslenkungdesObjektesum —Ar;.

Ein analogeEffekt kommtdavon, dassElektronerausunterschiedlicheBereicherder Spit-

zenoberflachemittiertwerden. Die im ExperimentverwendeteVolframspitzerhabenals

obersteAtomlageein Trimer (Abschnitt7.3). VernachlassiginandenEinflussderbeschleu-
nigenderelektrostatischefrelderander Spitzenoberflacheso ergdbesichausder Emission
ausdiesemTrimer einelateraleQuellgroRevon4,5A Durchmesser

DieseaufgezahlterEffekte werdenalle unterdemBegriff “raumlicheInkoharenz’zusam-
mengeésst.Da sie gleicheAuswirkungenauf dasDetektorbildhaben kénnensie durchdie
AnalyseeineseinzelnerBildesnicht differenziertwerden.Sieflhrenalle dazu,dassdasDe-
tektorbildein HologrammdesObjektesin verschiedeneRositionerenthalt.Folglich fihren
siezu einerentsprechendeviergroRerungekonstruierterObjektes.

4.7 Elektr ostatisc he Felder an der Objektoberflac he

Existierenin der Umgelung des Objekteselektrostatisché-elder so kann dies die Auflo-
sungsmaoglichkit desProjektions-Elektronenmikrosipesherabsetzemnyeil sichdurchihren
Einflussaufdie Elektronenwellenfunktiodie FokuseigenschaftemherRekonstruktionsbilder
andern Der ObjektfokuskanndabeiunscharfeundentlangderoptischenAchseverschoben
werden. Bei starken Feldernkannsogarder Objektfokusganzverschwinden Naherwurde
hieraufim Abschnitt3.5eingegangen.

Die ExistenzelektrostatischefFelderkannmanandenRelonstruktionemicht direkt erken-
nen. Nur ein Vergleich von Simulationenmit den ExperimentellerDetektorbildernergibt
einenHinweis auf ihren Einfluss. Die Auswirkungenauf dasDetektorbildund die Rekon-
struktionenist starkvon der Geometrieund Stérle der Felder sowie der Objektstrukturab-
hangig.Bei der AuswertungderexperimentellerBilder dieserArbeit wurdedaherversucht,
durchEinbeziehungon elektrostatischekeldernin die Simulationsrechnungeginebessere
Anpassun@ndie experimentellerBilder zu erreichen.

47



4.8 Beitrag e des Twin-Ima ges und des
Selbstinterf erenzterms

Die Beitragevon Selbstinterferenznd Twin-Imagekénnennicht vollstandigausdem De-
tektorbild extrahiertwerden(Abschnitt3.4). Daherwerdensie mitrekonstruiertund kénnen
die Aufldsungbeeintrachtigen.

Die Abschatzungliese<influssesst empfindlichvon derObjektgeometri@abhéngig Daher
ist zu seinerUntersuchungeine méglichstgenaueSimulationdesentsprechende@bjektes
notig. In Abschnitt8.6 wird bei der Analyseder experimentellerDatenanhandder rekon-

struiertenGeometrieder DNA-Strangeder Einflussvon Twin-Image-ermund Selbstinterfe-
renztermuntersucht.

DasErgebnisist, dasssich mit zunehmenden®bjektdurchmesseater Einflussder anderen
Termezunehmendtorendauswirkt. Ein Objektmit einemDurchmessevon 12 nm zeigtin
denRelkonstruktionerkeineneindeutigerFokusabstandheht

4.9 Begrenzung der Auflosung von
dreidimensionalen nic httransparenten Objekten

Mit demMaskenmodelliwurdenDetektorbildervon sehrdiinnen,undurchlassige®bjekten
berechnef{Abschnitt3.2). Man kannauchsagengswurdeein idealerFokussimuliert. Bei
einemdreidimensionale®bjektist jedochzu erwarten,dassdie WellenfunktionandenRan-
derndesObjektesausschmiertDadurchemibt sicheineAuflésungsbgrenzunggdie von der
Dicke desObjektesabhangt.

DasgenauéVerhaltender Elektronenwellan der Objektebenemibt sich nur ausder exak-
tenDarstellungdesElektronenzustandeban kannabemaherungsweiseie Verschmierung
der Elektronenwellehinter einemsimuliertenFokusberechnenyund die Ausschmierungls
ein MaR fur die Unscharfebei der Auflésungdesdreidimensionalestrangesannehmenin
Bild 4.8 sind Schnittedurchdie Wellenfronthintereinemundurchlassigergweidimensiona-
len Objektgezeigt.Aufgetragenvurdedie Betragsnornder Wellenfunktion.

Man erkennt, dassbei einer Rekonstruktionin der Objektebenedie Kantendes Schatten-
objektesbis auf ca. 0.5 nm genauwiedegegebenwerden. Diese Aufldsungsbeschrankung
kommtvon der GréRedesDetektors(sieheAbschnitt4.1). Mit zunehmendembstandvon
derObjektebensavird derObjektschattemunehmendnscharfn einemAbstandvon 2, bzw

4 nmnimmtdie Unscharfeder Kantenauf0,7,bzw. 1 nm zu.

DieseRechnungibt einenEindruck,in welcherGroélenordnungdie Elektronenwellenfunk-
tion an den Randerneinesnichttransparente@bjektesausschmiert.Eine genaueAussage
lasstsichjedochim RahmendieserSimulationnicht treffen. Man kannabschéatzergassein
5 nmdickesObjekteineAusschmierundpat,die etwa einerRekonstruktionin einemAbstand
vom halbenDurchmesseentspricht Daswéarendann0,7 nm.
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Abbildung4.8: Verschmierungler Wellenfunktion hinter dem Objekt. Abstandzwischen
Quelleund Objekt: 200 nm; Elektronenengjie: 40 eV, Objektdurchmesser:
Snm.

4.10 Magnetfelder

Auf der langenDistanz zwischenQuelle un Detektorschirmkénnendie Elektronendurch
statischeund wechselndeviagnetfelderabgelenktwerden. Fur kleine Ablenkungswinlel «
gilt [36]:

. LeB

muv

mit L demDetektorabstandnd B einemsenkrechtzur ElektronenbahistehendeMagnet-
feld. Die Geschwindigkit einesElektronenwellenpaitesmit einer Enegie von 40 eV ist
3,7 -10°% m/s. Ein Elektronbrauchtdaherfir die Strecle von derQuellezum Detektorschirm
nur 2,7 - 10~8 Sekunden.Fur die FlugbahneineseinzelnenElektronswirken daherdie in
einemLaborraumtypischerweisauftretendeechselfeldewie statischa-elder Die ubli-
chenMagnetfelderim Laborbereichbesteherauseinemstatischerfeld von ca. 0,6 G und
einemWechselfeldvon ca. 5 mG [37]. NachobigerFormelemibt dasErdmagnetfelcine
Ablenkungvon ca.1 cm auf demDetektorschirm.

Streubildey die ohnemagnetischébschirmungaufgenommenvurden,zeigentypischeAr-
tefakte [38][37]: manerkenntbereitsbei einemgroRenAbstandzwischenSpitzeund Ob-
jekttragerein verzerrtesProjektionsbilddesObjekttragers.StérendéNechselfeldewirden
die Elektronenin unterschiedlichdRichtungenablenlen und daherdasinterferenzbildver-
schmierenDieswurdezu einergréRererraumlicheninkohérenztihren.

DasProjektions-Elektronenmikrosk, dasim RahmendieserArbeit konstruiertwurde, hat
in der Messkammeeine Mumetallabschirmung@9]. MessungemlesstatischerMagnetfel-
desin der Kammerhabengezeigt,dassdiesesFeld unterder messbaretsrenzevon 1 mG
lag. Eine spurbareBeeinflussungler InterferenzbildedurchMagnetfeldelkkanndahemicht
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erwartetwerden,dasichausdieserMagnetfeldgro3ein Ablenkungswinlel o von 0,02 er-
gibt, alsoeineStrahlablenkungon 20 ;m auf demDetektorschirmDie Auflésungaufgrund
desPixelformatesder CCD-Kamerabetragtim Vergleichdazu70 pm.

4.11 Zusammenfassung

Es gibt aufladungsbgrenzendd-aktoren,die durchdie Eigenschaftemer Elektronenquelle
bedingtsind. Der Offnungswinlel der Elektronenemissionind die Enegieunscharferge-
benzusammereine Aussschmierunger RekonstruktioneinesPunktstreuerauf eine Halb-
wertsbreitevon 5,7 A. Zudemkann die Auflésungnoch durchdie lateraleKoh&renzlange
beeinflusstein.DieseGrolRekannmanausder Reichweitedesinterferenzmusterder expe-
rimentellenBilder abschatzen.

WeitereFaktorenentstehemurchdasObjektselbstwie elektrostatisch&elderander Ober
flachedesObjektesund die Ausschmierungler Elektronenwellenfunktiomnd den Objek-
trandern.

Die drtliche Inkoharenzwird von Elektronenquellaind Objektgemeinsanverursacht.Da-
herkannanhandeineseinzelnemBildes die physikalischéJrsachefur diesenEinflussnicht
ermitteltwerden.

Schlie3lichwirkt sichauchder Rekonstruktionsalgorithmuauflésungsbgrenzendaus. Der
Hologrammbeitragkannvon einemexperimentellerBild nicht vollstandigvon denanderen
Beitragengetrenntwerden(Abschnitt3.4). Eine AbschatzungliesesEinflusseamussdaher
durcheineSimulationderjeweiligen Objektgeometri@bgeschatawverden.
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5 Der Einfluss elektr ostatisc her
Felder an der Objektoberflac he

DasObjektkannwahrendderMessung/oneinemelektrostatischeReldumgebersein,wenn
eskeinenladungsneutraleBustanchat. Ist derObjekstrangiichtschorvonsichausgeladen,
konnenauchlonisationsprozess#eseinfallendenElektronenstrahlgu einerAufladungfih-

ren. In diesenFallenbildetsichaufgrundder ObjektladungeinePotenzialdiferenzzwischen
demObjektunddemgeerdeter©bjekttrageaus.

AndereEffektekdnnenbeileitfahigenProberauftreten Dort kannesaufgrundunterschiedli-
cherAustrittsarbeizwischenObjektund Probenhaltezu elektrostatischeReldernkommen.
DarlUberhinaukonnendie Feldlinien naheeiner leitfahigen Oberflacheverbogenwerden.
Beidesfuhrt dannzu Feldern,obwohl die Ferminveausvon Objektund Probenhaltegleich

sind. Naherwird daraufin Kapitel 9 eingeggangen.

Dieseelektrostatischefrelder bewirken, dassdie Elektronenwellenicht mehr eine scharf
begrenzteWechselirkungszonehat, die der Objektgeometrieentspricht(Abbildung 2.3).
Man erwartetdahereine Beeintrachtigungler Fokuseigenschaftetier Rekonstruktionen.

Um die Auswirkungeneineselektrostatischemreldesauf das Interferenzmustegenauzu
simulieren,misstemandie SchrédingegleichungdesElektronsin diesemweitreichenden
Potenziallésen. Naherungsweis&ann man jedochden Potenzialeinflusguchdurch eine
quasiklassischBlaherungoerechnendie in denfolgendenAbschnittendagelegt wird.

5.1 Die quasiklassisc he Naherung

FurdenFall, dasssichein Elektronmit hoherkinetischerEnegie in einemPotenziabewnegt
dassichim Vemgleichzu seineMWellenlangenur schwachéndertkannmandenPotenzialein-
flussim Rahmender quasiklassiskenNaherung(oderauchWKB-Naherung)darstellen Es
mussdabeifolgendeBedingungerfillt sein[40]:

p*(r) > hm,|VU(r)| (5.1)

Nehmenwir an, dassin der Umgehung einesaufgeladener®bjekts mit einerhomogenen
OberflachenladungaherungsweisdasPotenzialeinesZylinderkondensatorsit einemin-
nerenRadiusr; undeinemaul3ererfRadius, herrschtsoermibt sichfir denPotenzialerlauf:

V(r) = Vb% r, <r<r, (5.2)
V(ir)=0 Tg < T. (5.3)

51



Nun setztmanfir die Wellenfunktionan:
Y(r) = A(r) exp[ikS(r)]. (5.4)
DieserAnsatzwird nunin die zeitunabhangig&chroédingegleichungeingesetzt:

—h2

o V= (E = V().

Erfullt dasElektrondie Bedingungb.1,soergibt die LosungeinenAusdruckfir die Funktion
S(r,E):
1

S(r,E)=1- Yo lV(r)dl. (5.5)
Die Integrationwird dabeientlangder klassischerBahndesElektronsausgefiihr{dl muss
parallelzu Impulswektorp(r) stehen) WennV (r) = 0 ist, nimmt A(r) in Gleichungb.4den
Betragderfreien Wellenfunktion|«,(7)| an. Daheremibt sichfur Gleichung5.4 folgender
Ausdruck:

W(r) = [tho| exp {zk [z - % /lV(r)dz} } (5.6)

DurchdasPotenziakrfahrtalsodie Wellenfunktionin erstefNaherungeinePhasewerschie-
bung, oder“Verbiggung” der Wellenfront (die Flache,auf der v)(r) die gleiche Phasehat)
(Abbildung5.1). Die Form der Verbiegunghangtdavon ab, welchesVorzeichendie Felder
haben. Die Amplitude, und damit die Dichte der Aufenthaltsvahrscheinlichkit, bleibt im

RahmendieserNaherungkonstant.

5.2 Die Greensfunktion fur Objekte mit
elektr ostatisc hen Feldern

Man kanndie Greensfunktionn Gleichung2.8 auf denFall erweitern,dassdasObjektvon
elektrostatischefeldernumgeberist. Dadurcherhéaltmanein Integraltheoremgasdie De-
tektorintensitdauseinemFlachenintgral iberdie ObjektebenderechnetVerwendeiman
die Parametermnalogzu Abbildung2.2,sokannmanansetze28]:

G(P,Q) = %exp {iks [1 - % /01 V,(P+ st)dt] }
— éexp {z’ks’ [1 — % /1 V,(P' + s't)dt} } (5.7)
0

Die FunktionV, ist dabeiein speziellkonstruiertesgespigeltesPotenzial fur dasgilt:

Vo(z,y,2) = V(x,y,2) wenn z >0
Vo(z,y,2) = V(x,y,—2) wenn z < 0,
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EslasstsichbeweisendassdieseFunktiondie in Abschnitt2.2.1aufgefiihrterAnforderun-
genfiur eineGreensfunktiorerfillt [28]. Dadurchkommtmanzu folgenderintegraldarstel-
lung, die eineVerallgemeinerungler Gleichung2.9 fir denFall darstellt,dasselektrostati-
scheFelderin denBereichzwischenObjektebeneind Detektorhineinreichen:

Y(P) = —% //Qw(r) exp {iks[l - % /01 V(P + st)dt} }S .2ndSQ.

S

Damit lasstsich nun die Wellenfunktionauf dem Detektorschirnin Abhéngigleit deselek-
trostatischerPotenzialesind der Objektgeometriderechnen.

5.3 Simulation von Detektorbildern

Klassischwirde manerwarten,dassein Objekt, dasgegeniberdem Objekttragerein posi-

tivesPotenzialhat, diejenigenElektronen,die mit dem Objektwechselirken, in Richtung
Objektachsablenkt,wahrendObjekteauf negativem Potenzialdie Elektronenvon der Ob-

jektachseablenlen. Im Rahmender WKB-N&herungergibt sich eine Anderungder Phase
S(r) derWellenfunktionje nachVorzeicherdesPotenzials Die Wellenfrontender Wellen-

funktion werdendaherdurchdenPotenzialeinflusserbogenAbbildung5.1).

Positiv
ElelTltronen- N geladenes
quefle Objekt

Negativ
Elektronen- o gelgdenes
quelle Objekt

Abbildung5.1: Die Verzerrungder Wellenfrontender einfallendenWelle bei Wechselvir-
kungmit elektrostatischefeldern.

Undurchlassigebjektstrangesrzeugerauf dem Detektorschirmein typischeslnterferenz-
muster dasin der Mitte eine Abnahmeder Intensitataufweist(siehe Abschnitt 3.2). Im

Falle einesneggativen Objektpotenzialerwartet man eine Ausweitungdes Intensitatsmini-
mums,bei einempositiven eine AbnahmedesMinimums. Genaudaslasstsich auchdurch
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Abbildung5.2: Ein Vergleichvon Schirmbildernbei verschiedene®bjekten.



Simulationemachwllziehen. Abbildung 5.2 zeigt einenVermleich von simulierteninterfe-
renzmusterrvon Objektenauf verschiedenenfotenzial. Die SchnittewurdenausdenDe-
tektorbildernsenkrechzur ObjektachsggenommenDer Objektabstandbetrug200 nm, der
Durchmesseb nm. Die KurvenzeigendaserwarteteVerhaltenbei der Auspragunglesin-
tensitatsminimums Abhangigleit vom Objektpotenzial.

5.4 Einfluss auf die Objektrek onstruktion

Will manexperimentelleDetektorbildemuninterpretierensoist eswichtig zu wissen,wel-

chenEinflusslangreichweitigeslektrostatisché&elderauf die Rekonstruktionhaben.Da in

diesemFalle die Elektronenmit einemweit auslaufendemicht scharfbegrenztenPotenzi-
al wechselirken, erscheindieserWechselirkungsbereichn der Relkonstruktionnicht als
Fokus.

Ein weitererEffekt beschranktlie Aussagefahigéit der Rekonstruktion. Der Algorithmus
berechnetediglich die Wellenausbreitungmn Vakuum. Elektrostatischéelderbeeinflussen
jedochdie Elektronenwellenochin einemBereichhinterdemObjekt (Abbildung5.3). Dies

Um bis an das Objekt zu
rekonstruieren, mufd man
durch die Wechselwirkungs-
zone gehen.

Elektronenquelle

-
NS

Objekt elektrisches Bis zu diesem Punkt
Feld wird die Wellenfront

richtig rekonstruiert.

Abbildung5.3: Wird dasObjekt von einemelektrostatischefreld umgebenso kann nicht
mehrbis direkt hinterdemObjektrekonstruiertwerden.

fuhrt dazu,dassdie Rekonstruktionnicht mehrdiejenigenWerte ergibt, wie siein denRe-
konstruktionsgleichungen denAbschnitter?.2.2bis 2.2.6hegeleitetwurden.Daselektro-
statischd-eldverhindertalso,dassmanmit der Berechnungler Wellenfunktionim Vakuum
bis zur Objektebeneekonstruiererkann.

Abbildung5.4 zeigtdenVemgleich zwischendenRelonstruktionereinessimuliertenungela-
denenund einesnegativ geladenerStranges Man erkenntan denKurven, dassdie Rekon-
struktiondesgeladener®bjektesnicht mehrdie ursprunglichég~okuscharakteristilaufweist.
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Abbildung5.4: Simulierte Veranderungler Auflésungbei einemnichttransparente®bjekt
mit 2 nm Durchmesser

AulRerdemist die Auflésungbetrachtlichverschlechtert.Abbildung 5.5 vemleicht dasFo-
kuswerhaltenderzwei Simulationen Wahrendder Objektabstandlesungeladene®bjektes
sicheindeutigrekonstruiererasst,ist diesbeimgeladener©bjektnicht mehrderFall. Man
wurde eherden Fokusabstandbei 130 nm vermuten. DieseVerschieling der Fokusebene
l&sstsichdamiterklaren dassder Krimmungsradiusler Wellenfrontder einfallendenwelle
verkleinertwird (wie in Abbildung5.1untengezeigt).Dadurchwird die Wellenfrontderein-
fallendeElektronenwellemehr“ausgebeult”. Dies hat auf die Rekonstruktiondie Wirkung
einesgeringererObjektabstandes.

Esistdaherzur zuverlassigennterpretatiorderexperimentellerBilder erforderlich,denFall
einer elektrostatischeufladungdes Objekteserkennenzu kdnnen. Wenn man den Ob-
jektabstandinddenObjektdurchmesséennt,oderauseinererstenRekonstruktionabschat
zenkann,dannist esmaoglich, dasDetektorbildmit einerSimulationzu vergleichen.Findet
man deutlicheAbweichungerewischendenberechnetemnd denexperimentellerBildern,
kannmanversuchendurchdie ndherungsweisginbeziehungson elektrostatischeAufla-
dungmit denin denvorherigenAbschnittenbeschriebeneMethodereinebesserdJberein-
stimmungzufinden.Diesist derWeg derbeiderAnalysederDatendieserArbeit beschritten
wurde.
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Abbildung5.5: SimulierterVergleich desFokus\erhaltensinesungeladenefioben)und ei-
nesgeladenerstrangegunten).
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6 Konstruktion eines Projektions-
Elektr onenmikr osk opes

6.1 Leitprinzipien bei der Konstruktion

Um mit einerFeldemitterspitzels Elektronenquell@hnestérendeEntladungerarbeitenzu

kénnen,ist esndtig, dasExperimentbei niedrigemUmgelungsdruckauszufihrenDadurch
wird aucheine Kontaminationder Spitzenoberflacheerhindert,die zu unerwiinschted\n-

derungerder Emissionseigenschaftdiihrenkdnnen. Es musstedahereine Apparaturent-
wickelt werden die Messungenm Ultrahochwakuumdruckvon ~ 1071% mbar ermdglicht.

Die KonstruktiondesMikroskopssollte den Einflussder auflésungshgrenzenderraktoren
soweit wie moglichreduzierenBesonder&orkehrungemwurdendaherfir die Abschirmung
desMikroskopesvon denVibrationender Umgehung getrofen. Die Wolframspitzesollte

gekuhltundgeheiztwerdenkénnen,damiteinemoglichstgenauePraparatiorund Charakte-
risierungder ElektronenquellelurchFIM und Feldwerdampfungerreichtwerdenkann. Der

EinbaueinesgroRenElektronendetektomnit einemDurchmessevon 75 mm (Spezialanfer
tigung der Firma Burle Electronics)ermdglichtes, dasgesamteStreubildselbstbei einem
hohenVergréZerungsktoraufzunehmen.

Die entwickelte Apparatursoll esschlief3lichermoglichen systematisciverschiedendin-
flusstaktorenauf den Abbildungsprozesgu untersuchen. Es missenalso Messserienn
kurzer Zeit mit méglichstgeringenAnderungerandererapparatier Einflusshiktorenabge-
wickelt werdenkdnnen. Daherwurde die Apparaturmit einem Transfersystenausgestat-
tet, dasEin- und Ausschleusprozessen Emissionsspitzemind Probenermdglicht,ohne
die Vakuumkammebeluftenund erneutausheizerzu missen.In einerzusatzlicherlJHV-
Magazinkammekonnenbis zu finf Spitzen-oderProbentragegelagertwerden.

6.2 Die Konzeption der Vakuumtec hnik

Abb. 6.1 zeigtdie Gesamtansichder VakuumapparatuSie bestehtauszwei Kammerberei-
chen,die durchein Drehschieberentil voneinandegetrenntsind. Der BereichausSchleu-
senkammeund Transferkammewird im Einschleusprozedseliftet,um daszu schleusende
Modul in denUHV-Bereicheinzubringen. Das HauptkammersystenhestehendusMes-
skammemund MagazinkammebleibenstandigunterUltrahochwakuum. Eine kleine Turbo-
molekularpumpeanit einem Saugermoégenvon 20 (/s dient dazu, beim Einschleuserden
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Magazinkammer

Ventil

Schleusenkammer  Transferkammer

MelRRkammer

Titansublimationspumpe

Turbomolekularpumpen

\

\

lonenzerstauberpumpe

Betonplatte

Schwingungsdampfer

70m lang, die Kammerist

Abbildung6.1: Gesamtansictder Anlage. Die Betonplattest 1,
1,50m hoch.
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bellftetenKammerbereictschnellabzupumpenNacheinerDauervon 10 min erreichtman
dort bereitseinenDruck von 10~¢ mbar. DannkanndasVentil zwischenMagazinkammer
und Schleusenkammegedfnet werden,um mit der Transfermechaniklaszu schleusende
Modul von der Schleusenkammen die Magazinkammeroder direkt in die Messkammer
zu bringen. Es dauertnur etwa 3 min, bis nachdem SchlieRendesSchleusentilesin der
HauptkammewiederdernormaleBasisdruclkerreichtist.

Gepumptwird die Hauptkammewon einerlonenzerstauberpumpeit einemSaugermogen
von 270 /sec, savie einer Turbomolekularpumpenit einemSaugermogenvon 3401 /sec.
Die Turbomolekularpumpevird benétigt,um die hohenEdelgaspartialdriekwahrendder
Spitzenpraparationaltenundabpumperzu kénnen.lonenzerstauberpumpsmdzumPum-
penvon Edelgasemur aul3ersbeschrankeinsatzfahig.

Die RotationendesTurbomolekularpumpenrotoexzeugerVibrationen,die wahrendeiner
Messungricht mehrtolerierbamwaren.DeshalbwurdelberderPumpeein Drehschiebersn-
til angebrachtgasswéahrendder Messunggeschlossemwerdenkann. Die Pumpekanndann
ausgeschaltewerden. Die Saugleistungeron lonenzerstauberpumpend Titansublimati-
onspumpeeichenaus,um denHauptkammerdruckn Messprozesbei2 — 3 - 1071° mbar
zu halten.

6.2.1 Das Tragersystem

MikropositioniersystemgAbschnitt 6.4) wie Probenhaltersind auf gleichartigenTréagern
montiert,die dannbeidevon der Transfermechanikufgenommemindim Hauptkammerbe-
reichabgelgt werdenkdnnen.Die Verriggelungin denGaragenplatzeim derHauptkammer
findetdabeidurcheinenBajonettmechanismusatt,derdurcheineDrehbavegunggesteuert
wird. Der Transferarmmussdaherbei diesemSystemnur Linearschub-und Drehbave-
gungenibertragerkdnnen. Abbildung 6.2 zeigt ein Mikropositioniersystemgasauf einem
Tragersystengeschraubtindandie Transferstangangedockist.

Mikropositionierer
Transferstange

Vierkantstange

" * Tragersystem Zahnstange (verdeckté.
= 40 mni’ o

Bajonettverschluss

B

Abbildung6.2: Ein Mikropositioniersystemangedockandie Transferstange.
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Die Schleusanlagewurdesokonstruiert,dassdie gesamterMikropositioniereinheitenn die
Hauptkammetin-, bzw. ausgeschleusterdenkénnen. Ein Messwrgangmussalso bei
einemVersagerder Annédherungsmechanikicht durchein BellftendergesamterVakuum-
anlageunterbrochemwerden.Die Probenkdnnenim Hochvakuumgehalterwerden,bis der
Mikropositioniererrepariertoderausgetauschst.

6.2.2 Die Schleusenkammer

Die Schleusenkammerat einenDeclel, der nachBeliiften des Schleusenbereichage6f-
netwerdenkann. An der InnenseitedesDeclels ist ein Tragerbugemontiert, der daszu
schleusend&lodul aufnehmerkann. NachdemAnpumpenkannesvon der Mechanikder
TransferkammenusdieserPositionaufgenommermwerden. Die Module missenvor dem
Einbringenin die Hauptkammemindestengir 24 Stundenausgeheiztverden. Dazuwird
um den Declelflanschein Heizbandgelggt. Die Warmewird dannuber den Tragerbtigel
direktaufdaseinzuschleusenddodul geleitet.

6.2.3 Die Transf erkammer

DieseVakuumkammebeinhaltetdie Mechanik,die denTransportzwischendenKammern
ausfihrt.Die BajonettmechaniklesTragersystemsrfordertfur die Transferorgdngeeinen
Linear undRotationsmechanismuBie Linearbavegungwird von einerDrehdurchfiihrung
uberZahnraderuf eineZahnstangéibertragendie auf die Transferstangangeschraubist.
Auf der Transferstangest einerotierbargelagerteVierkantstangenontiert, die eine Rotati-
onsbevegungandenKopf der Transferstangébertragt.Ein Getriebeim Innerender Trans-
ferkammerubertragtdie Rotationsbe/egungvon einer Drehdurchfihrungiberzwei Kegel-
raderauf die VierkantstangeEin Transfernorgangdauertvom ZeitpunktdesErreichensles
Schleusevakuumsabnur ca. 30 sec.

6.2.4 Das Magazin fur Proben und Emissionsspitz en

In der Magazinkammebefindensich funf Gbereinandeangeordneté&aragenplatzen de-
nendie MikropositioniersystemandProbenhalteim UHV-Bereichgelageriverdenkdnnen.
EineMechanikerméglichtes,durcheineDrehdurchfihrungm Deckelflanschalle Garagen-
platzegleichzeitigin Vertikaler Richtungverschieberzu kénnen. JederGaragenplatkann
dadurchin eine Positiongeschobemwerden,sodasser durch die Transferstangangesteu-
ert werdenkann. Mussdie Transferstangéis zur Messkammedurchgeschobewerden,
sokonnendie Garagenplatzen ihrer Positionsaveit nachuntengebrachtwerden,dassdie
TransferstangehneBehinderunglurchdie Magazinkammedurchfahrenkann.

6.3 Aufbau der Messkammer

In diesemKammerbereicliindetdie Praparatiorder Emitterspitzerunddie Messungerstatt.
Fur Mikropositioniersystenund Probenhaltesstehtdaherjeweils ein Garagenplatbereit,
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dervon der Transferkammeangesteuemverdenkann. Im Kopfteil der Kammerist die Mi-

crochannelplateangebrach{Abbildung 6.3). Sie ist auf eine Tragerplattegeschraubtdie
wiederuman Gewindestangeraufgehangtst, um den AbstandzwischenProbeund Detek-
torplatte variierenzu kdnnen. Das Detektorbild kann dannvon einer an der Labordecle
montiertenKameradurcheinenFensterflanschufgenommenverden.

CCD Kamera

Fensterflansch

Microchannelplate

/ Probe
@
. Mikropositioniersystem

Plattenstapel

| 250 mm |

Abbildung6.3: Querschnitdurchdie Messkammer

6.3.1 Schwingungsdampfung des Systems

DasUHV-Kammersystemvird von denVibrationendesumgebendehaborraumsdadurch
isoliert,dasglie gesamté\pparaturaufeineBetonplattenontiertist, die wiederumaufpneu-
matischerSchwingungsdampfenruht. Die pneumatischeampferhabeneine Eigenreso-
nanzfrequenxon 1.5 Hz. Eine Betonplattehatim Vemleich zu einemStahlgerishdhere
EigenresonanzamdhoéhereDampfungshktoren.SieverhindertdaherdassdasgesamteSy-

stemwie eingroRerResonanzkorpewirkt, unddampftdie SchwingungemerUHV-Kammer
zusatzlichah
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Eine zweite Stufeder Schwingungsdampfungpll innerhalbder HauptkammedasMesssy-
stemausSpitzeundProbevor denVibrationenderUHV-Metallkammeitisolieren.Im Inneren
derHauptkammewurdedaherein StapelausneunEdelstahlplattereingebautdie gegensei-
tig durchVitonringeisoliert sind (Abbildung 6.4). Es gibt theoretischBerechnungendie

nachweisengdassein solcherStapelSchwingungermbeinemFrequenzbereiction ca. 80 Hz

abdampff41]. Furdie Spitzen-und Probentragermodulsteherauf der obersterEdelstahl-
plattejeweils ein Garagenplatbereit. Der Plattenstapeist so konstruiert,dasser von einer
Drehdurchfiihrungum seinevertikale Achserotiert werdenkann. Dadurchkannjederder
zwei Garagenplatzan eineStellunggebrachiverden,in derervonderTransferstangange-
steuertverdenkann.

Locker aufeinanderligendePlattenwéren jedoch bei einem Transferorgangvon Proben
oderSpitzensehrhinderlich,dabeim Einfahrenin die Garagenplatzdie darunterligenden
Plattenverrutscherkénnten. Der Stapelwurde daherin seineminnerenmit einer Klemm-

mechanikausgestattetn denjenigerPositionenijn denendie Spitzen-oderProbengaragm

Transferpositionst, wird der Stapelfestgeklemmtln dersogenanntefiviessposition”wird

dannderStapelonderPressfedeentkoppelt. DurchdasLdsenderKlemmunghebtsichder
Plattenstapedlurchdie RelaxationdesVitonsum eineHéhevon ca. 2 mm.

Garagenplatz fir

Probenhalter Garagenplatz fur

Mikropositionierer

Kuhlfinger

Plattenstapel ‘l

/ Getriebe

Abbildung6.4: Der StapelausMetallplattenim Innerender Messkammer

Im Innerendes Stapelsbefindetsich ein Kihlfinger, der durchden Mikropositioniererhin-
durchandenSpitzenhalteherangefihriverdenkann. Dadurchkanndie Spitzegekuhltwer-
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den,um wahrendder Praparatiorund Charakterisierungler Spitzedurch Feldionenmikro-
skopie und Feldwerdampfungein geniigendstabilesDetektorbildzu erhalten(Abschnitt7.3)
In Bild 6.4ist derKuhlfingerversenkim ZentrumdesStapelszu erkennen.

6.3.2 Der Mechanism us der Probeniber gabe

Nachdendie Spitzeim MikrospositionieredurchFeldwerdampfungind FIM in eineatomar
definierteStrukturgebrachtwurde, kanndie Probeauf den Mikropositioniereraufgebracht
werden.Dies geschiehgelkoppeltmit demEinfuhrendesProbenhaltertrageiia seinenGa-

ragenplatzDie Probewird dabeivom Probenhalteauf denMikropositionierergekippt.Den

VorgangveranschaulichAbbildung6.5.

: S Probe
Mikropositionierer

stapel

/ Probentrager
Platten- w

Abbildung6.5: Mechanismusier Probentibayabevom Probenhalteauf dasMikropositio-
niersystem.
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Wolframspitze
Saphirstab

Spitzenhalter
fur z-Bewegung

Scherpiezo

Rahmen fur Bewegung
in y-Richtung

|

CuBe-Feder Rahmen fiir Bewegung in x-Richtung

Probengitter

Probenhalter

40 mm

< B
¢ >

Abbildung6.6: Der Mikropositionierer Untenmit Titankappaem Messprozess.
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6.4 Das Mikropositionier system

6.4.1 Aufbau und Funktions weise

Zur Positionierungder Spitze nahean die Probemussteein UHV-kompatibles3-Achsen-
Mikropositioniersystenkonstruiertverden(Abbildung6.6). Ist die Spitzenochweit vonder
Probeentfernt,musssie mit Geschwindigkitenvon ca. 1mm/secbhewnegt werdenkdénnen,
um eine Annaherungnnerhalbkurzer Zeit zu ermdglichen. Ist die Elektronenquellesehr
naheam Objekt (wahrendeiner Messungca. 200 nm), so ist esnotig, die Spitzemit sehr
langsamerGeschwindigkitenvon wenigerals einemNanometeipro Sekundebis zu einer
gunstigerMesspositiorzu bewegen.Um stérendeschwingungerwischenSpitzeundProbe
Zu minimieren,mussteein Systementwickelt werden,desserEigenschwingungsfrequenzen
maglichsthochliegen. Dieswurdedadurchrealisiert,dassdie beweglichenTeile mdglichst
klein und damitleicht konstruiertwurden.Bei harmonischefedernist bekanntlichdie Re-
sonanzfrequenamgelehrt proportionalzur Wurzel der Masse:w = /D /m, wobei D die
Federlonstantast. Die Federlonstantdasstsich nicht beliebigleicht einstellen sie mussso
eingergelt werden,dassdasPositionierungssysteim Vakuumnicht steclenbleibt. Daher
musstealie Eigenfrequendadurcherhéhtwerden dassdie bewveglichenTeile mdglichstklein
undausTitan konstruiertwurden.

Der Bewegungsmec hanism us

Der Positioniererist nachals Inertial-SliderSystemgebaut{42]. Ein ahnlichkonstruiertes
Vorgangermodelivurdefir STM-Messungeran Luft entwickelt [43]. Als Laufflachender

GleitlagerdienenSaphirstabedie auf Scherpiezokristallgeklebtwurden. Wird eine Sage-
zahnspannungndie Scherpiezokristallangelgt, sobenvegensichdie Saphirstabevahrend
einesZyklusseszunachstangsamentlangihrer Achseund sodanrruckartigwiederzurick.

Bei dieserschnellenRuckwartsbevegungist die Tragheitskraftdesauf den Saphirflachen
gleitendenTitantstlickesgroRerals die Reibungskraftder KontaktoberflacheDie Saphirsta-
be rutschendurch. Durch Erh6hungder Frequenaund der angelgten Spannungmaximal

+/- 100V) kanndie Geschwindigkit geregelt werden.

Ein bedeutendeV¥orteil dieserKonstruktionist, dasssie keinenzuséatzlichenPiezokristall
bendétigt,um eine Feinannaherungn Nanometerbereicdurchzufluhren.st mansehrnahe
anderProbe,sokanndurchRegelungder Spannungan denScherpiezokristalledie Spitze
UbereinenWeg von+50 nmverfahrenwerden.Die Siliziummembranerdie alsObjekttrager
dienenhabenim Vemleich dazueine Schlitzbreitevon 100 nm (Abschnitt6.4.2). Man kann

alsodie Elektronenquelléiberdie gesamtaBreite desTragerschlitzegeinpositionierenDer

EinbaueineszusatzlicherScanpiezokristallebatte die KonstruktiongréRerund schwerer
gemachunddamitdie AnregungsfrequenzedesSystemgyesenkt.

Ein weitererVorteil dieserBauweisdiegt darin, dassmanden Spitzenhaltewon einemim
PlattenstapdbefindlichenKihlfinger kontaktiererkann. DieserKihlfingerist in Abbildung
6.4in derMitte desPlattenstapelsu sehenDurcheinevertikaleBewegungdesKihlfingers
durchdenMikropositioniererhindurchkannmaneinenKuhlkontaktzum Spitzenhalteher
stellen.Zusatzlichermoglichtder Kiihlfingerdurchseitlichangebracht&ontaktfederrauch

67



einenelektrischerKontakt. Uberihn kanndie SpitzedurchdenohmschenWiderstandder
Wolframdrahtschlaufauf Glihtemperaturegeheiztwerden.

Aufbau des Spitz enhalter s

Der Spitzenhalte(Abbildung6.7)ist im InnerendesMikropositionierersingebautindwird
von ihm vor dasObjektpositioniert. Die Wolframspitzeist mit einerSchlaufeausWolfram-
drahtdurcheine Punktschweilungertunden. Diese Schlaufebestehtaus0,1 mm dickem
Wolframdrahtund dientdazu,denSpitzendrahtlurchWiderstandsheizeauf Temperaturen
von 1500K bringenzu kénnen.Am Bodenist derHalterkugelformigausgefrastymvonder
SaphirkugebesKunhlfingerskontaktiertzu werden.

Spitze aus <1 11>-
/ orienfiertarm Woliram-
Draht

Wolframdrahtschleaife

Kontakistifte aus Edsl-
stahl

Keramikmantel

o ——mm—w— Titanmants| mit V-Nuten

Kupferhalftan, elektrisch von-
sinandar isolisrt
% / KugsHrasung fiir Kontakt dar

Saphirkugel des Kiihifingers
e Kontaktfl iche fir Kontakts
/” der Heizlgitungsn

Abbildung6.7: Eine QuerschnittzeichnundurchdenSpitzenhaltedesMikropositionierers

6.4.2 Metallisier te Siliziummembranen als Probensubstrat

In derklassischerklektronenmikros&pieist die Verwendungvon TragernetzcheausKup-
fer, Nickel oder Gold weit verbreitet. Diese Objekttragersind jedochfiir dasProjektions-
Elektronenmikros&p nicht gut geeignetdasie meistsehr‘grof3e” Lochbreitervon 1-10 um
aufweisenDie beimVerdampferdesLdsungsmittelauftretenderKapillarkraftewirdenbei
solchenLochgréfRendazufihren, dassdie diinnerenObjektstrangealle zerreil3enwtrden,
und nur noch sehrdicke Strangefur die Messungzur Verfugungstiinden. Uberdiesist zu
erwarten,dassein Objekt, daseinengroRenSpaltgespannist, aucheinegroRerednscharfe
aufgrundvon Objektbavegungererzeugt Esgibt Kohlenstoffolien, die LochgroRenm Sub-
mikrometerbereiclhaben44]. Siewurdenaufihre experimentelleEignunggetestet Eshat
sichjedochgezeigtdasdie Interferenzbildermmernochdeutlichvon Objektschwingungen
beeinflusssind.

Durch den Einsatzvon metallisiertenSiliziummembranerkonntenviele der aufgezahlten
Problemeverringertoderbeseitigiwerden.DieseMembranerwerdenin einemkombinierten
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Verfahererausreaktvemlonenatzerund hochauflosenddtlektronenstrahllithographieer
gestellt[45][46]. DieseMembranerstellenein relativ steifesProbenhaltermaterialar, das
in seinerSchwingungsstabilitddsishervon keinenandererProbentrageribertrofen werden
konnte. Ein weitererVorteil diesesProbentragermaterialgegt darin, dassdie Spaltbreite
relati klein ist (100nm). Die Dicke betragtebenélls ungefahrl0O0nm.

Abbildung6.8: REM-Aufnahmervon metallisierterSiliziummembranen.

Eine genaudefinierteSpaltbreitehat dengrof3enVorteil, dassder VergroRerungstktor und
damitder AbstandzwischenObjektund Elektronenquell@nhandeinesgemessenebetek-
torbildesabschéatzbaist. Dadurchkonntein denMessungendie in Kapitel 6.8 beschrieben
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sind, gezeigtwerden,dassder Rekonstruktionsfokusnit grol3erGenauigleit denObjektab-
standwiedemgibt.

Umdie VerzerrungderElektronenwellelurchAufladungerandenSiliziumgitternzu verhin-
dern,wurdederenOberflachemit einer Gold-PFalladium-Schichversehen DieseSchichten
habenden Vorteil, dassdie Kérnung wesentlichgeringerist, als bei reinenGoldschichten

[47].

Die REM-Aufnahmenvon denSiliziumgitternin Abbildung 6.8 zeigen,dassdie Breite der
Schlitzebis auf wenigeNanometegenaudefiniertist. Die Membranhateinegrol3eplanare
und metallisierteOberflachamit kleinenSchlitzen,und bildet damitgegeniberder Emitter

spitzeeinehomogeneéinode.
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[/ Techniken zur Praparation und
Charakterisierung von
Feldemitter spitz en

7.1 Elektr ochemisc hes Atzen

Die Praparatiorder Elektronenquelleteginnt damit,dassein einkristalliner [111]-orientie-
rter Wolframdraht,der eine Dicke von 100um hat, in wassrigeMNaOH-LAsungelektroche-
mischgeatztwird [48, 49]. DasResultatist einekonischeSpitzenformdie in einemSchatft
mit einemDurchmessevon ca. 100 nm auslauft(Abbildung7.1).

NachdemEntfernender SpitzeausderAtzlosungwird sieunterflieRendenAlk oholgespiilt,
um Resteder Atzlosungzu entfernen. SchlieBlichwird sie an die Wolframdrahtschlaufe
des Spitzenhalterglurch Punktschweil3efiixiert, in den Mikropositionierereingebautund
schlief3lichin die Vakuumkammeeingeschleust.

7.2 Ausheilen und Sputtern

Im Vakuumbereichvird die Spitzezunachstir 2-3 Sekunderauf Rotglut(ca. 1000-150K)

geheizt,um Adsorbatezu entfernen.Die hohe Spitzentemperaturei diesemProzesdihrt
dazu, dasssich diejenigenKristallebenenvergroRern,die eine grof3e Packungsdichteund
eine niedrige freie Oberflachenengre haben. Namentlichsind dies die (110), die (101)
unddie (011)-Ebend50]. Die (111)-Ebeneverkleinertsich dabeibis auf ein Trimer, und
die Spitzenoberflachbildet eine Pyramidenstruktuaus[51]. Durch dieseProzedurerhdht
sich wieder die Elektronen-Emissionsspannungg sich der Oberflachenradiugler Spitze
vemgrofiert.

Man kannnun diesen“globalenRadius”verkleinern,indemmandurch Sputternmit einem
Edelgasdie Spitzeweiter anscharff52]. Der lonenbeschusgut jedochdie Spitzenober
flachean und beschadigtlie kristalline Struktur Daherwird die Spitzenachdem Sputtern
noch einmalvorsichtigfur 1 bis 2 Sek. auf leichte Rotglut gebracht. Durch die Prapara-
tion und Charakterisierunger Spitzemit Feldverdampfungund Feldionenmikros&pie soll
schlieBBlicheineaufatomareSkalapraparierteaindcharakterisiert&pitzenoberflacherzeugt
werden,die einem halbkugelférmigenSpitzenendeentspricht,und bei der die Grol3eder
(111)-Ebeneufein Trimer reduziertist.
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Abbildung7.1: RasterelektronenmikroskischeAufnahmenreinerelektrochemisclgeatzten
Spitze.
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7.3 Feldverdampfung und Feldionenmikr oskopie

DurchFeldionenmikros&pie (FIM) undFelddesorptiokkénnendie obersterLagender Spit-
zenoberflach@rapariertund gleichzeitigcharakterisiertverden[49]. Zur Erreichungeiner
atomarerAuflésungist dabeidie Kiihlungder Spitzenotwendig.Mit demim Mikroskopein-
gebauterKuhlfingerkanndie Wolframspitzeauf ca. 140K gekuhltwerden.DieseTempera-
tur reichtaus,um mit Helium als Bildgasdie obersterAtome derWolframspitzeabzubilden.

Erhéhtmandie Abbildungsspannungochweiter, dannerreichtman schlief3lichdie Feld-
desorptions-Feldstéek/on Wolfram (10 V/A bei T=0K). DurchschrittweiseDesorptiorder
obersterAtomlagenkanndannversuchiverdendenobersterAtomclustersoweit zu verklei-
nern,bisschliel3lichnurnochdasTrimerder(111)-Ebendibrigbleibt[50]. An jedemeinzel-
nenAtom diesesTrimersbefindetsichwegender starkenlokalenKrimmungein besonders
groReselektrisched-eld. Daherhebensich bei denFeldionenmikroskpischenAufnahmen
einessolchenTrimersdieseAtome von denLeuchtrefleenandererAtome deutlichab (Ab-
bildung 7.2). Jekleiner eine Ebeneist, destomehrhebensich die FIM-Reflexe von denen
derandererSubstratatomab[53]. Man erwartetdaher dassauchwahrendder projektions-
elektronenmikrossipischerMessungein Grof3teilderElektronerausdiesemlrimeremittiert
wird.

Aus demVemgrolRerungstktor, der sich ausdem Verleich zwischenFIM-Detektorbildund
dertheoretischerimerausdehnungibt, kannmangrob denglobalenRadiusder Wolfram-
spitzeabschéatzenkur die VergroRerungV, gilt namlich[49]:

R
M = B

Dabeiist R der AbstandzwischenSpitzeund Detektorschirmy der globale Spitzenradius
und 3 ein Korrekturfaktor, der Werte zwischenl.5 und 1.8 hat [49]. Die Gitterkonstante
desWolframkristallsbetragt3,16 A. Darausermibt sich eine Kantenlangedes Trimerdrei-

ecksvon 4,47 A. Aus dem Vemleich zwischendiesemtheoretischetWert und der Lénge
desTrimerdreiecksauf demDetektorschirmkannmandanneinenVermgroZerungstktor von

M = 13- 10° berechnen.

Darausfolgt schliel3lichein globalerSpitzenradiugler verwendeterklektronenquellerwvon
r ~ 43A...50A. Die MessungemieserArbeit wurdenmit Elektronenquelleurchgefiihrt,
die derartigenTrimerkonfigurationerund Spitzenradiernatten.
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Abbildung7.2: Die PraparatioreinesTrimersdurchFelddesorptionln denBildern (c) und
(d) sinddie jeweiligen Atomkonfiguraionerder Spitzemit Holzkugelnnach-
gebildet.
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8 Elektr onen-Pr ojektionsbilder von
DNA-Strang en

8.1 Die Messung und ihre Rekonstruktion

Mit denerstenMessungengdie mit dem Mikroskop durchgefiihriwurden, solltendie Auf-
l6sungseigenschaftemntersuchtwerden. Hier bot sich das DNA als Objektmolektlan.
Die DNA-Strangesind lang genug,um denObjekttragerschlitzzon 100 nm Breite zu Giber
bricken. Sollte die AufnahmeeineseinzelnenStrangegelingen,so lageder Durchmesser
(20A) unddie PeriodizitatentlangdesStrange$34 A) im Bereicheinererwiinschtemuflo-
sung.

Die ObjektmolekiilewvarenKalbsthymus-DM-Strangé. Siewurdenin Natriumperchlorat-
l6sunggelostund anschlieRenderdinnt.Ein Tropfendieserverdinnteri.dsungwurdeauf
die Siliziummembraraufgebrachtnd die Gberschissig€lussigleit nachca. 1-2 Minuten
mit einemPapiertuchabgesaugt.

STM-Aufnahmervon DNA-Doppelstrangemnter UHV-Bedingungerwurdenschonpubli-
ziert [54]. Im Hochwakuumlassensich die typischenStruktureigenschaftedes Molekils
ohneDenaturierungbbilden55]. In denSpalterder Siliziummembrarkannesbeim Trock-
nungsprozesgdochzu Kapillarkraftenkommen.Dies kanndazufiihren,dasssichisolierte
Molekulle zu komplexenObjektstrangemusammendrangennddasssehrdinneStrangeun-
terdermechanischeBelastungeil3en.Daherkannnicht mit Sicherheitdavon ausggangen
werden,dassdie zu beobachtende®bjektstrangeaatsachlicheinzelneDNA-Doppelstrange
sind.

BeiderAnnaherundassersichObjekteerkennendie strangférmigdie Schlitzeliberspannen,
undanderedie sich iberdenSpaltengabeln(Abbildung8.1).

Abbildung 8.2 zeigtdie AufnahmeeinesDNA Objekts. Die ElektronenhatteneineEnegie
von40eV. Links undrechtsdesStrangesind die SchatterdesObjekttragerszu erkennen.

AusderBreitedesSchattenslesSiliziummembranspaltdésstsichausBild 8.2derAbstand
zwischenElektronenquellaund Objekt abschatzenAus dem Abfall der Intensitatan den
RéandernderdemeinesFresnelmustergleicht,kannmaneinegeometrisch&chattenbreite
von 47 mm auf dem SchirmabschatzenDa der Schirm 10 cm von der Spitzeentferntist,
unddie Spaltbreiteder Siliziummembrarl00nm betragtfolgt darausin Abstandzwischen
Spitzeund Probevon 210nm(410%).

LCalf thymusDeoxyribonucleicacid SodiumSalt,D1501,Sigma.
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Abbildung8.1: Ein DNA-Objekt, dassich ibereinemSpaltgabelt.

Abbildung8.2: Die Elektronen-ProjektionsaufnahneenesDNA Objekts. Elektronenener
gie:40eV
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Abstand: 140 nm Abstand 170 nm

150 nm

Abstand 200 nm

Abstand 230 nm Abstand 260 nm

Abbildung8.3: Relonstruktionerdesinterferenzbildes.2 bei verschiedene®bjektabstan-
den.
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Abbildung8.4: Schnittedurchdie RelonstruktionerdesDNA-Interferenzbildedeiverschie-
denenAbstéanden.
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Abbildung 8.3 vegleicht Rekonstruktionsbilderbei verschiedenembstanden. Dasjenige
Bild, dasdie Breite desObjekttragerschlitzeam besterwiedegibt, ist dasBild mit einem
Abstandvon 200nm.

Essoll nununtersuchtverdenpbdasgemessenBild eineFokuseigenschaétufweist,undob
dieserFokusim Bereichdesabgeschatzte@bjektabstanddgegt. DazuwurdenRekonstruk-
tionshilderbei verschiedenebstanderberechnetund der Schnittquer zur Molektlachse
extrahiert.In Abbildung8.4 sinddieseSchnittevon verschiedene@®bjektabstandealsKur-
venaufgetragenDie Relonstruktionenm Abstandvon 180bis 210nmweisenleichtsteilere
Flanken auf, als die andererKurven. Die Form der Kurve &hneltstarkder von simulierten
nichttransparente®@bjektstrangeigAbschnitt3.3, Abbildung 3.10).

Rekonstruktion [a.u.]
N
\
N
8
3

| |
0 20 40 60 80 100

Schnitt [nm]

Abbildung8.5: Relonstruktionerbeigrol3ererAbstanderzeigendie zunehmendduflosung
desFokus.

In Abschnitt2.2.7wurdetheoretisctbegriindet dassderwahrscheinlichst®©bjektfokusder
jenigeist, der zuerstauftritt, wennmanbei verschiedenembstandenvom Detektorschirm
zur Elektronenquellénin rekonstruiert. Abbildung 8.5 zeigt, dasszwischendem Fokusbei
200 nm und dem Detektorkein weiterer Fokus mehr entsteht. In Abbildung 8.6 sind die
Relonstruktionenbei kiirzerenAbstandenaufgezeigt. Bei 90 nm deutetsich ein weiterer
Fokusan. Ein Bild bei diesemAbstandgibt aberdie Spaltbreiteder Siliziummembrarviel
zuschmalwieder Daherist dieserObjektabstandinrealistischDiesist ein virtueller Fokus,
derausder UberlagerunglesHologrammtermsgesTwin-Image-ermsund desSelbstinter
ferenzterm&ommit.
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Abbildung8.6: Rekonstruktionerbei kirzerenAbstanderzeigendie Entwicklung zum Fo-
kushin.
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Abbildung8.7: Schnittedurchdie RekonstruktionemachHintergrundabzugdei verschiede-
nenObjektabstanden.
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Deutlichersichtbarwird der Objektfokus,wennmanmit denMethoden die in Kapitel 3.4
vorgestelliwurden,denBeitragausQuelltermundSelbstinterferenweitgehendntfernt.Die
Abbildungen8.7 zeigendie Schnittenachabgezogenerilintergrund. Man siehtwiederum
denFokusbereictbei 180bis 210nm Objektabstand.

Aus denSchnittkunenkannmandenDurchmessedesRelkonstruktionsobjektablesen.Er

variiertzwischens,5und8 nm. Essoll am SchlusglieseKapitelsdiskutiertwerden,inwie-

weit dieserRelonstruktionsdurchmesseimezuverlassigeAussageaiberdenwahrenObjekt-
durchmessedarstellt. Abbildung 8.8 zeigtdie RelonstruktiondesBildes nachlinvertierung
und AnwendungeinesHighpass-FiltersDer helle Bereichgibt dasObjektwiedet

Abbildung8.8: Die Rekonstruktiondes Bildes 8.2 nach Invertierungund Anwendungei-
nesHighpass-Filter die KantenlangelesBildes entsprichteinerLangevon
1000A.

8.2 Simulation des gemessenen DNA-Strang es

In diesemAbschnittsoll nun damgelegt werden,wie gut sichdasim Experimentaufgenom-
menelnterferenzbilddurcheinennichttransparentdsokusobjekisimulierenlasst.

Die schwarzeKurve in Abbildung 8.10 zeigt einenSchnittdurch dasexperimentellaufge-
nommeneDetektorbild8.2. In roter Farbedagestelltist die dazugehdrig&imulationeines
nichttransparente@bjektes,daseinen Durchmesseron 7 nm hat und sich in einemAb-
standvon 200 nm von der Elektronenquelldefindet. Der Vergleich dieserzweier Kurven
zeigt, dassdiese SimulationdasexperimentelleBild nur unzureichendviedegebenkann.
Insbesonderest die Absenkungder Intensitatin der Mitte desinterferenzmusterdeutlicher
ausgepraginddie InterferenzmaximaveisenanderePositionerauf.
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Daherwurdeuntersuchtpb durchEinbeziehunglektrostatischeFelderan die denObjekt-
strangumgeben eine bessereJbereinstimmungzwischenSimulationund Experimentzu
erreichenst. Wie in Kapitel 5 dagestellt,ergebensich bei der ModellierungdesPotenzials
einesZylinderkondensatorfolgendeParameterderinnereRadiusr;, derdul3ereRadiusr,,
sowie die PotenzialdiferenzAU. Durchsystematisch¥ariierungdieserdrei Parametewur-
denunversuchtginInterferenzbildzu simulieren dasmit demexperimentellerDetektorbild
eine besserdJbereinstimmundhat. Das ErgebnisdieserRechnungst die griineKurve in
Abbildung8.10.

In dieserSimulationwurdeein positiveselektrostatischeBotenziavon 0,2eV gegentibeder
geerdetersiliziummembrarverwendetDie Reichweiteébetrug35 nm. Schlief3lichwurdeein
Anteil inelastisclgestreuteElektronenvon 20%eingerechnet.

Mit diesenParameterrasstsichauchabschatzemb die AnnahmederquasiklassischeNa-
herungin diesemFalle guiltig ist. Setztmandie Wertefur die maximalePotenzialanderung
in Gleichung5.1 ein, soerhaltmanfolgendeWerte:

k 3 3
lime|VU| = 5,3-10—76273m
kg? - m?
3 —71
P= 36107 S

Die Bedingungp?® > hm.|VU| ist alsoerfullt. Daherist die quasiklassisch&&herung
anwendbar

Man siehtbei einemVegleich zwischendieserKurve und demVerlauf desDetektorbildes,
dassdie Einbeziehungeineselektrostatischerreldeszu einer bessererUbereinstimmung
fuhrt. Der Verlaufim Zentrumdesinterferenzmusterst annaherndyleich. Die Abnahme
derIntensitatist nicht soausgepragtyie bei der Kurve desungeladene®bjektes.Uberdies
stimmendie Positionerderersteninterferenzmaximanndherndiberein.

Um nun zu prifen, ob die in der SimulationverwendeterParameterphysikalischsinnvoll
sind, kannmandie LadungdesObjektstrangesbschatzenUber den GauRschesatzkann
mandie Potenzialiferenzum einenZylinder mit homogenefberflachenladungerleiten:

Ui = -2 1"t

C omley Ty,

[ bezeichnetlabeidie LangedesStranges() die Gesamtladungr; ist der RadiusdesZy-
linders,r, derRadiusder (zylinderformigen)GegenelektrodeEine Abschatzungnit diesem
Modell emibt eineLadungdesObjektstrangeson 3 Elementarladungerbadie metallisier
te Siliziummembrarnn ihrer Geometriestarkvon der einesZylindersabweicht,werdendie
Feldliniennurin derMitte desObjektstrangeandnaheder Objektoberflach@aherungswei-
seeineradialeSymmetrichaben Daherkanndiesesrgebnisnichtalszuverlassigoetrachtet
werden.Dennochstdie berechnetéadungin ihrer Grol3enordnungin physikalischsinnvol-
lesErgebnis,undzeigt,dasdie in denSimulationsrechnungererwandtePotenzialdiferenz
durchaugealistischist.

Leitfahigkeitsmessungean DNA-StrangerhaberergebendasseineDNA-Doppelhelixent-
langihrer AchsebeiniedrigenSpannungsdiérenzereinIsolatorist. An 40 nmlangenDNA-
Strangenwurden Spannungerbis zu 10 V angelgt, und dabeiWiderstandevon mehrals
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10 TQ2 gemesserf56]. Dies wirde eine Aufladungdes Objektesim Elektronenstrahter
Quelleerklarenkénnen.Esist allerdingsauchdenkbaydassder Strangbereitsin geladenem
ZustandaufderOberflacheadsorbiert Ein reinerDNA-Stranghatpro Basenpaazrweinega-
tiv geladend’hosphatgruppemieseMolekilladungkannallerdingsdurchAnlagerungvon
lonenausder Losungwiederumkompensieriverden. Soist UberdengenauerLadungszu-
standdesMolekillesnachder Adsorptionnichtsbekannt.

VerbleibendéJnterschiedewischenSimulationundMessungénnenauffolgendeEinfliisse
zurtckgefuhriverden:

e Dasin der SimulationsrechnungerwandterotationssymmetrischBotenzial,dasdie
elektrostatischefrelderbeschreibt.entsprichtnicht genauder wirklichen Potenzial-
geometrie. Die GeometriedesleitfahigenProbenhalterschlitzesird zu starlen Ab-
weichungernvon diesemPotenziafihren.Nur in derMitte desStrangesvird naheder
Objektoberflach@annahernein rotationssymmetrischd2otenziaherrschen.

e DasObjektist dreidimensionalsimuliert wurde abernur ein nichttransparenteger-
schwindendliinneObjekt (Abschnitt4.9).

e Die AufladungdesObjektstrangekannwahrendderBelichtungszeivvon 100 msfluk-
tuieren.

e Der Objektstrangweist nicht an allen Stellendie gleicheDicke auf. Diesist am Re-
konstruktionsbildB.8 zu erkennen.

Die Anzahl der verwendeterParametersowvie die Abweichungder realenGeometrievon
dersimulierten,lasstkeinequantitatve AussageiberdenLadungszustandesObjekteszu.
Man kannjedochmit diesenRechnungerzeigen,dasssich die experimentellerBilder nur
dannsimulierenlassenwennmaneineweitreichendeverzerrungder Wellenfrontin einem
Bereichvon 70 nm Durchmessein denRechnungeibertcksichtigt.

Man kénnteeinwendendasseine Phasewerschieling der Wellenfunktionauchdurchdas
beschleunigend€&eld der Elektronenquelleverursachtsein kann. Die dadurchverursach
te Stoérungander einfallendenElektronenwellevareaberdannnicht mehrsymmetrischeur
Objektachsesonderrrotationssymmetrischur optischerAchse.Mit Simulationendierota-
tionssymmetrisch®hasewerschielnngenbeinhalterkonntenjedochkeineverninftigeAn-
passun@ndie Messungerreichtwerden.

Nun stellt sichdie Frage inwieweit eine Objektladungdie Rekonstruktionsbildererfalscht.
Dazuwurdendie Simulationernvon geladenemund ungeladene®bjektenrekonstruiertund
miteinandewremlichen.Bild 8.11zeigteineGegenuberstellungon Schnittendurchdie Re-
konstruktionen.Es zeigt, dasssich der Fokusum 20 nm verschoberhat. Aul3erdemist der
RelonstruktionsfokuslesgeladenerObjektedeicht verschvommen.Der Objektdurchmes-
serwird jedochnicht merklichveranderter ist nur durchdie Verschmierungnicht mehrmit
gleicherPréazisiornzu bestimmen.

DieseRechnungezeigen dassbhei densimulatorischermitteltenParameterrdie Objektgeo-
metrienin denRekonstruktionemicht drastischverzerrtwerden. Dem entsprichtauchdie
Beobachtungdassdie Interferenzbildeisovie derenRelkonstruktionerkeine systematische
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(a) Simulation: geladener Strang

(b) gemessenes Interferenzbild

(c) Simulation: ungeladener Strang

Abbildung8.9: Vergleich desgemessenelmterferenzbildesnit denSimulationereinesOb-
jektstrangesauf Objekttrager bzw. einesStrangesder im Vergleich zum
Objekttragerauf positvemliegt.
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86



10 Coov o b e b ey
Mm
MMWW
8 — L
MM
m
6 — -
200nm
M%
4 — 1
180nm
M
2 — {
160nm

150nm

O \\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\
0 20 40 60 80 100

Schnitt [nm]

Rekonstruktion [a.u.]

@)

”‘ O I | ‘ I ‘ I | ‘ I ‘ I |

240nm

,MMMW
8 -
MM
MM
6 — L
200nm
M%
4 — L
180nm
M
2 - [
160nm
150nm

O \\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\
0 20 40 60 80 100

Schnitt [nm]

Rekonstruktion [a.u.]

(b)
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87



Anderungerin Abhangigleit von derlateralenQuellenpositioraufweisen Ein weitererHin-

weis auf einenschwachenEinflussder Felderauf dasRekonstruktionsbildergibt sich aus
dem Vemgleich von Bildern ausverschiedene\bstadndender Elektronenquell§ Abschnitt
8.4). EineElektronenquelledie eineProbeauseinerdoppeltsogrol3enEntfernungoestranhlt,
wirkt auf dasObjekt mit einemViertel der urspringlicherintensitatein. Dennochergeben
sichkeinesignifikantenUnterschiedén denObjektrelonstruktionen.

8.3 Reproduzierbarkeit des Messpr ozesses

Streubilder die zu verschiedeneZeitpunktenvom gleichenObjekt aufgenommenvurden,
solltenbeiidealenAbbildungs\erhaltnissemuchin der Rekonstruktiondie gleichenObjekt-
strukturenwiedegeben.Ein Vergleichvon Bildern solcherSerienist ein Mal3 fur die Zuver
l&ssigleit der Rekonstruktionen.

Tabelle8.1: Abbildungsparametater Interferenzbildein Abbildung8.12.

Bild Nr. | Bestrahlungsze[min.] | Enegie[eV] Eobrj]z;tjz?;i;]qnmj (ausRe-
1 0 40 200
2 2 41 190
3 6 38 180
4 8 42 170

Die Seriein Abbildung8.12zeigtverschieden&ufnahmernvom gleichenDNA-Strang.Den
Interferenzbilderrmit der Bezeichnunga) sind ihre entsprechendeRekonstruktionermit
der Bezeichnung(b) gegenlubegestellt. Zwischenden jeweiligen Aufnahmenwurde die
Elektronenquelledurch horizontaleBewegungin eine anderePositionbewvegt. Die Bilder
entstanderiibereinenZeitraumvon 8 Minuten. Die Elektronenquelldattebei jedemBild
eineanderePosition. Die Abbildungsenagien bliebennahezugleich. Sie lagenzwischen
40 und 42 eV. WahrenddesgesamterAufnahmezeitraumblieb die Spitzeauf Emissions-
spannungDasObjektwardaherdauerndeBestrahlungausgesetziDasRekonstruktionsbild
wurdeam AbstanddesschéarfsterFokusberechnetWie in Tabelle8.1 zu seherist, schwan-
ken die ausdenRekonstruktionsbilderrermitteltenAbstandeediglich um 30 nm. Die Se-
guenzin Abbildung 8.13 zeigt die gleichenRekonstruktionsbildernachdemdie niederfre-
guenterAnteile der ElektronenquellelurcheinenHochpasserausgefiltertvurden,und das
resultierenddild invertiertwurde.

Es gibt zwei deutliche Strukturmerkmalegdie in allen Bildern erkennbarsind. In der Se-
quenz8.13sindsiemit “K erbe”und“Wadlbung” markiert. Alle Bilder gebengemeinsantlie
Verbreiterungler Objektstrukturan beidenRanderrwieder Eine Uberlagerungier Objekt-
geometrieraller Bilder istin Abbildung8.14gezeigt.

DiesegemeinsameS8trukturmerkmaléretenaufobwohl die Elektronenquell®eijedemBild
eineanderePositionhatte. Die verschiedenefieile desObjektswurdendabeijeweils ver-
schiedenstark bestrahlt. Beim Bild Nr. 2 befand sich zum Beispiel die Elektronenquelle
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(1a) (1b)

(2a) (2b)

(3a) (3b)

(4a) (4b)

Abbildung8.12:Detektorbilder(a) und derenRelkonstruktionenb) von aufeinanderfolgen-
den AufnahmendesgleichenObjektes. Die Abbildungsparametesind in
Tabelle8.1aufgelistet.
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(1b) (2b)

Woalbung

(3b) (4b)
Abbildung8.13:Die Relonstruktionerausder Sequenzn Abbildung8.12,nachdenderdie

AnteilederElektronenquelle@nddesSelbstinterferenztermeeitgehenadx-
trahiertwurden.Die KantenlangesinesBildesentsprichtl50nm.
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ganzam rechtenRanddesMembranspaltesTrotz der verschiedeneositionender Elek-
tronenquellesindkeinesystematischeXerzerrungern deninterferenzbilderrundihrenRe-
konstruktionerzu erkennen. Beim Experimentieremrmussalso bei diesenAbstanderkeine
Rucksichtauf die genaugQuellenpositiorgenommernwerden.

Derrote Kurververlaufin Abbildung8.14zeigtdenFehlerbereichgdersichbeider Abschat-
zungderObjektgrenzeusder Relonstruktionergibt. Er kommtalsodaher dassauflésungs-
begrenzendd-aktorensich auf die Fokusschéarfeauswirken. DieserFehlerbereichumfasst
+0,7nm. Die AbweichungerdereinzelnerRekonstruktionsbilderoneinandeliegeninner
halb diesesFehlerbereichesDennochsind die Abweichungermeistsystematischg.h. be-
nachbartd®unkteschwanken nicht zufallig, sonderrbilden einegemeinsam&Valbung oder
Kerbe.Schliel3lichfallt auf, dassdie RekonstruktiondesBildesNummer4 einesystematisch
kleinereObjektausdehnungeigtwie die andererBilder.

Ursachefiir dieseAnderungder Rekonstruktionsbildeim Laufe der Belichtungkann zu-
nachstdas Objekt selbersein: es kann seinenLadungszustandndern;es kannaberauch
eineStrukturanderungurchdie Einwirkung desElektronenstrahlestattgefundemaben.In
diesenFallen erwartet man jedochehereine lokale, tiber die ObjektlangeungleichmaRige
Anderungder Objektgeometrieglie abhangigron derlokalenBestrahlungsintensitégt. Der
systematischend entlangdesObjektstrangegleichmaligkleinereObjektdurchmessates
BildesNr. 4 lasstsichdamitdeshalmicht erklaren.Plausiblerist in diesemFall die Annah-
me, dasssichdie raumlicheKoharenzyeanderhat.

8.4 Vergleic h von Bildern bei verschiedenen
Abstanden

Auch AufnahmenausgroRerenEntfernungerweisendie gleichenFokuseigenschafteauf
und gebendhnlicheObjektstrukturerwieder Abbildung8.15zeigteine Aufnahmedesglei-
chenDNA-Strangesauseinerdoppeltso grolenEntfernung.Die Abbildungsenagie betrug
50 eV. Die AbschatzunglesSpitzen-Objekt-Abstandesmusdem ProjektionsbilddesSilizi-
umschlitzesegibt 450 nm+15%. Der Fokusabstandetragt410 nm+5%. Daherstimmen
auchhier Fokusabstandind Abstandausder Abschatzungiberden SchatterdesSchlitzes
uberein.

Abbildung 8.16 vergleicht die ObjektumrissedieserAufnahmemit den Aufnahmenausei-
nemgeringerembstandvon 200nmim vorherigenAbschnitt. Esist darauserkennbaydass
grob die gleiche Objektgeometriaviedegegebenwerden. FeinereStrukturdetailswie sie
die Bilder bei ndheremAbstandwiedegeben,sind hier jedochweit wenigerzu erkennen.
AulBerdemist derermittelteObjektumrisssystematisclgrof3er

DasgeringereAuftretenkleinererStrukturdetaildésstauf eineverringerteAuflésungschlie-
Ren- im Gegensatzu einer Anderungder Objektstrukturinfolge von Elektroneneinstrah-
lung. Bei Aufnahmendie beigréRererAbstandergemachiverdenwird dasinterferenzbild
wenigervergroRert. Dahersind die Interferenzstreiferieiner. Dies kanndazufiihren,dass
die lateraleAuflosungdesDetektorsystemaicht mehrausreichtdie hochfrequententei-
le desSchirmbildesaufzulésen.Im Abschnitt4.4 wurde erlautert,dassdie Pixelbreiteder
CCD-Kameradie AuflésungsbgrenzungdesDetektorsystemslarstellt. Die feinstennoch
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Abbildung8.14:Die UmrissedesObjektstrangeausdenRekonstruktionerder verschiede-
nenBilder (oben)unddendarausermitteltenDurchmessefunten).

Detektorbild Rekonstruktion

Abbildung8.15:Ein Detektorbild des gleichen Objektesbei einem Abstandvon 410 nm
(links). Rechts:die Rekonstruktion.Die KantenlangesntsprichtL50 nm.
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Abbildung8.16:Die UmrissedesBildesausAbbildung8.15im Vergleichzudererder“Nah-
aufnahmen’ausAbschnitt8.3.

erkennbarennterferenzstreifenesBildes8.15habereineBreitevon 3 Bildpixel. Der Elek-
tronendetektounddie CCD-Kamerekdnnenalsodie feinstenlnterferenzstreifemicht mehr
auflosen.

8.5 Rickschlisse auf das Auflosungsvermog en des
Mikr osk opes

Aus denBildernvon DNA-StrangerwurdenRekonstruktionererhaltendie andendinnsten
Stelleneinen Durchmessewron 5,5 nm haben. Die Rechnungenn Abschnitt 8.2 zeigen,
dassdie AufladungdesObjektstrangesn der simulatorischermitteltenRekonstruktionnur

eineAusschmierunglerObjektgrenzewon 1 nm Breitebewirkt. Die experimentellerBilder

zeigeneineVerbreiterungler Objektgrenzervon. 1,4 nm (Abbildung8.14).

Unter der somitbegriindetemrAnnahme dassdie AufladungdesObjektesden Objektdurch-
messenichtmerkbarverandertkannmandie 6rtlichelnkoharenzlesMikroskopesabschéat-
zen. Da der Objektstrangmindestensden Durchmesseder DNA-Doppelhelix von 2 nm
habenmuss,kann mandarausschlielendassdie ortliche Inkoh&arenzwenigerals 3,5 nm
betragt.

Wie in Abschnitt4.3 beschriebenvurde,lédsstsich ausdem Detektorbildeine Abschatzung
der lateralenKoharenzlangeler Quellenelektronemachen.Die Kurve in Abbildung 8.10

zeigt, dassdasInterferenzmusteeine Ausdehnungvon ca. 30 mm hat. Darauslasstsich

abschatzenyie grofl3die KoharenzlangeerjenigerElektronenmit dermaximalenlateralen
KoharenzlangelesElektronenstrahlemindestenseinmuss. Sie betragtl5 mm auf dem

DetektorschirmDiesentsprichieinemOffnungswinlel von 8,6°.
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8.6 Abhangigkeit der Auflosung von der Objektgroi3e

Die linke Seiteder Abbildung8.17zeigt Aufnahmernvon Objektenverschiedenebicke. Sie
befandersichalle ungefahim gleichenAbstandzur ElektronenquelleAuf derrechtenSeite
sinddie entsprechendeimulationerdieserStrangezu sehenln diesenRechnungemvurde
in ersterNaherungkeine Aufladungbericksichtigt. Dennochgebendie Simulationendie
grundleendertigenschaftenerexperimentellerDetektorbildemwieder

Abbildung8.18zeigtdie dazugehdrigeRekonstruktionsschnittbeiverschiedene®bjektab-
standerguerzur ObjektachseDieseKurvendemonstrierergassmit zunehmender®bjekt-
durchmesseder Objektfokusimmer undeutlichemwird. Wahrendauf den erstenzwei Bil-
dernder Fokusbereichund der Rekonstruktionsdurchmessé&tar zu erkennensind, ist auf
demrechtenBild der Fokusabstandicht mehr eindeutigzu bestimmen. Die Simulation
in Abbildung 8.17 wurde dadurchberechnetdassder gleiche Objektabstandvie derjenige
der erstenzwei Bilder angenommenvurde, und der Objektdurchmesseausder Breite des
Relonstruktions-Intensitadtsminimunadgeschatavurde.

Zunéchstist zu erwarten,dassObjekte,die einengrol3ererDurchmessehaben,aucheine
groRereAusschmierungler Wellenfunktionan den Randerndes Objektesaufweisen(Ab-
schnitt4.9). Ein weitererGrundfiir dasVerschwinderdesFokussesst die Tatsachedass
mit zunehmender®bjektdurchmesseuchder Anteil desSelbstinterferenztermsd Twin-
Image-Ermsrelatv zum Hologrammtermzunimmt. Abbildung 8.19 demonstrierdiesen
Effekt. Mit zunehmender®bjektdurchmessererschwindetier FokuscharaktedesRekon-
struktionsbildegoberesBild), da Selbstinterferenzund Twin-Image-ErmkeinenFokusim
Objektbereicthaben.Objektekdnnenalsodurchihre Geometrienicht mehrrekonstruierbar
sein,wennderHologrammtermmichtmehreinendominanterBeitragin derObjektebendat.

8.7 Zusammenfassung

Die Experimentean denDNA-Objektenhabengezeigt,dassdie Rekonstruktionerder Pro-
jektionsbildereinenFokusaufweisen Dassessichhierbeium dentatséachlichet®bjektfokus
handeltzeigendie Vergleichevon Bildern mit verschiedeneRositionerder Elektronenquel-
le: stetsgibt eseine UbereinstimmungwischenAbschatzunglesObjektabstandeausder
BreitedesSchlitzesder SiliziummembrarunddemFokusabstandAulRerdenzeigenRekon-
struktionenderjeweiligen FokusebeneédhnlicheObjektstrukturen.

Erst durch diesenexperimentellenNachweiseines Objektfokussekann man die Elektro-

nenprojektions-Mikrosépieals eineholographischébbildungsmethodéezeichnenEsist

dadurchdemonstriertdassdie Detektorbildereine dreidimensionalénformation enthalten.
Dieselnformationkannnur ausdemHologrammanteitles Streubildeskommen(Abschnitt
2.2.3).

Es konnteweiterhingezeigtwerden,dasssich dasinterferenzbilddadurchsimulierenlasst,
dassman eine zusatzlichePhasewerschieling der Elektronenwelledurch elektrostatische
Felderin einemzylinderférmigenBereichvon 70 nm Durchmesseum das Objekt herum
mit einrechnet. Dies ist ein Indiz daflr, dassdasObjekt sich in einemelektrischgelade-
nen Zustandbefindet. Durch Rekonstruktionenvon simuliertenProjektionsbilderrkonnte
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Messung Simulation

Abbildung8.17:Vergleich von Aufnahmen von Objekten, die einen unterschiedlichen
Durchmessehaben.Objektabstand440 nm. Die Elektronenengjien be-
trugenzwischen76 und92 eV.
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Abbildung8.18:Die Relkonstruktionerder AufnahmenausAbbildung8.17.

gezeigtwerden,dassdie GrenzendesObjektfokusseslurch diesenEffekt lediglich ausge-
schmiertwerden. Eine systematisch&eranderungler Objektgeometriavar nicht nachzu-
weisen.Diesist ein Indiz dafur, dassdie gemessene®bjektgeometriemur unmerklichvon
Aufladungsefektenbeeinflusssind. Fur dieseTatsachesprichtauchdie starke Ahnlichkeit
von Rekonstruktionsbilderibei verschiedeneRositionerder Elektronenquelle.

Eskonntenreproduzierbafbjektstrukturenmekonstruiertwerden.Die kleinstenDurchmes-
serder RekonstruktionerhabeneinenDurchmessevon 5,5 nm. Daraudasstsichschliefl3en,
dasddie ortlicheInkoharenzleinerals 3,5 nm seinmuss.
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Abbildung8.19:Relonstruktionenvon simulierten StrangobjekterverschiedenerbDurch-
messersn einemAbstandvon 440nm.
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9 Elektr onen-Pr ojektionsbilder von
Fasern aus Kohlenstoff-Nanotubes

Im vorhegehenderKapitel hatsichgezeigtdasseseinebesserdlbereinstimmungwischen
Simulationund Messunggibt, wennmanin denRechnungemericksichtigtdassdie einfal-

lendeWelle mit elektrostatischefReldernwechsebirkt, die dasObjektin einemRadiusvon

ca. 35 nmumgebenDieswar ein Hinweisdarauf,dassdasObjektaufgelademwar.

Bei leitfahigenProbensind Aufladungsefekte wenigerzu erwarten. Trotzdemkoénnenelek-
trostatischd-elderauftretenwie weiter untenerlautertwird. A priori ist jedochiberderen
Starle nichtsbekannt. Es wurdendaherExperimentedurchgefiihrtum zu untersuchengb
die Relonstruktionvon leitfahigenObjektenzu sinnvollen Ergebnisserithrt.

Die Kohlenstof-Nanotubesvurdenauf TEM-ProbenhaltermaufgebrachtDie hoheStabilitat
der Nanotubefisernerlaubtes, sieim TEM ohneKryotechnikabzubilden[57, 58]. Diese
TEM-Aufnahmenhabeneine Ausschmierungler Objektgrenzervon 0,7 nm. Die Elektro-
nenenegie betrug300keV.

Um dasAbbildungs-und Relonstruktionserhaltendes Projektions-Elektronenmikrosips
zu untersuchenwurdendie Detektorbilderund ihre Rekonstruktionemmit entsprechenden
TEM-Aufnahmenvemlichen. In Abbildung 9.1 ist ein Elektronen-Projektionsbildhit dem
dazugehorigemEM-Bild zusehenVondenTEM-AufnahmenageineAnndherungssequenz
vor, die esermoglichte die ElektronenquellelesProjektions-Elektronenmikrosipsan die
gleicheStellezu positionieren.Die Elektronen-Projektionsaufnahnder Gabelerfolgtebei
einerEnegie von 48 eV. Eine Schnittkune senkrechzu denZweigenA und B desBildes
ist in Abbildung 9.2 wiedegegeben. Es fallt auf, dassdie Interferenzmustedie typische
Absenkungder Elektronenintensitgisiehez.B. Abbildung 3.4) nicht aufweisen.

DasStrukturdreieckildet markanteStellen,die sich auf beidenBildern lokalisierenlassen.
Aus der Langeder auf dem TEM-BIild in Abb. 9.1 anggebenStrecle lasstsich durchein

Vergleich mit seinemElektronen-Projektionsbildier VergroRerungstktor und den Spitze-
Probe-AbstantbestimmenAus dieserRechnungemibt sicheineVergré3erungron 147.000
unddamiteinenAbstandzwischenSpitzeund Elektronenquelleeon 950 nm.

Berechnetman Simulationenvon Objektstrangenn dieserEntfernungohnedie Einbezie-
hungelektrostatischeFelderan der Objektoberflacheso unterscheidewlie Ergebnissesich
deutlichvon denexperimentelleAufnahmen. In Abbildung 9.3 ist dasberechnetéetek-
torbild einessolchenObjektstrangegezeigt. Dabeiwurdeder Objektdurchmesseausdem
TEM-BIild ermittelt. Deutlichist hier der erwartetelntensitatsat#ll in der Mitte desDetek-
torbildeszu sehen.DieserUnterschiedzu denexperimentellerBildern ist aberein Hinweis
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TEM-Aufnahme

Aufnahme des Projektions-Elektronenmikroskops

Abbildung9.1: Eine GabelausKohlenstof-Nanotubes Aufgenommenm TEM (oben)und
im Projektions-Elektronenmikrosip.
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Abbildung9.2: SchnittdurchdasDetektorbildausAbbildung9.1.
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Abbildung9.3: Schnittdurchein simuliertesDetektorbild.
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darauf,dassdie Elektronenwellem Mikroskop mit langreichweitigerelektrostatischefel-
dernwechselirkt. DasProfil desDetektorbildesatdeutlicheAhnlichkeitenmit Biprismen-
Bildern einespositv geladenerGolddrahte$59][60].

Fur dasAuftreten elektrostatischeFeldergibt es nebender AufladungdesObjekteszwei
weitereErklarungen:

1. Bei einerleitfahigenOberflacheniisservom ObjektFeldlinienausgehendie sichwe-
genderenkleinenKrimmungdort verdichtermissenDasPotenziaféllt daherin der
NéahederObjektoberflachab (sieheAbbildung9.4).

2. Sind die AustrittsarbeiterzwischenObjekt und Objekttragerverschiedenso bilden
sich zwischenObjekt und Objekttragerlangreichweitigeelektrostatischd-elder aus
(sieheAbbildung9.5).

Objekttrager

eAd

Let1:'3

Spitze

Objekttrager Objekt

@, Austrittsarbeit Spitze
(DZ Austrittsarbeit Objekttrager

‘1’3 Austrittsarbeit Objekt

Abbildung9.5: UnterschiedlichéustrittsarbeiterzwischenObjektund Objekttragekdnnen
zu einemelektrostatischefeldin derUmgehungdesObjektesfuihren.

Der ersteEffekt hangtvon der Geometrievon Objektund Objekttragemh DerzweiteEffekt

ergibt sich ausder Differenzder Austrittsarbeiten.Die Messungn Abbildung 9.1 entstand
auf einerTEM-Kohlenstofmasle. Die AustrittsarbeiterewischenObjekt und Objekttrager
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unterscheidesichdahemur geringvoneinande(4,8 eV fur Multiwalled CarbonNanotubes
[61], bzw. 5 eV fur Graphit[62]) .

9.1 Die Rekonstruktion

Bereitsim Abschnitt5.4 wurdeerwéhnt,dassein starleselektrostatischeBeld denRelon-
struktionsfokusganz verschwindenassenkann. Dies liegt daran,dassdurch die Felder
die Elektronenwelleauchnochim Raumzwischender Objektebenaind dem Detektorei-
ne Wechselvirkung erfahrt. Deshalbkanndurcheine Rekonstruktionnicht die exakte Form
von . direkt hinterdemObjektberechnetverden(Abbildung5.3).

Abbildung9.6: Die RelkonstruktiondesProjektionsbildesusAbbildung 9.1 bei einemOb-
jektabstand/on 950 nm. Die Kantenl&ngealesBildesentsprich200nm.

In Bild 9.6 ist die Relkonstruktionder GabelausKohlenstoffaserngezeigt. DasBild lasst
keinerleiObjektschatterkennen.Lediglich ein verschvommenetUntergrundgibt die Ob-
jektform grobwieder RekonstruktioneribereinenweitenBereichum denberechnete®b-
jektabstandassenkeine Fokusebenerkennen. Dies ist in Abbildung 9.7 aufgezeigt. Der
Schnittwurdeanalogzum Schnittdurchdie zwei Zweigein Abbildung9.2 gelegt.

Aus dem TEM-BIld ermgebensich Objektdurchmesseron 9+0,5 nm und 7,5+0,5 nm flr
ZweigA, bzw. ZweigB. Die Schnittein Abbildung9.7lasseraberkein ObjektdieseDurch-
messererkennen(SiehezumVermleichdie DNA-Rekonstruktionenin Abbildung8.4).

Die Detektorbilderder Kohlenstof-Nanotube-Rsernzeigenalsoim Vermleichzu densimu-
liertenBilderneinesnichttransparente@bjektesunddenBildern derDNA-Strangeein deut-
lich abweichende¥erhalten. Die Rekonstruktionerergabenkeine holographischinterpre-
tierbarenBilder oderSchnitte.
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Abbildung9.7: Schnittedurch die Rekonstruktionenvon Abbildung 9.1 bei verschiedenen
Objektabstanden.
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9.2 Simulation von Nanotube-Objekten mit
langreic hweitig en Feldern

Um nunnachzuweisergassein langreichweitige$-eld ein Interferenzmustemwie in Abbil-
dung9.lerzeugtwurdenDetektorbildewvon Objektstrangesimuliert,die sichaufpositivem
Potenzialbefinden. Es wurde dabeidie quasiklassisch&léaherungbenutzt,wie sie in Ab-
schnitt5.1 beschriebenvurde. Die Objektdurchmessexvurdendabeiausden TEM-Bildern
extrahiert.

Die Kurvenin Abbildung 9.8 zeigen,dassdie Berechnungermlie experimentellenrAufnah-
menrechtgenawiedegeben.Eine Gegenuberstellungergemessenemit densimulierten
Parameterrzeigt Tabelle9.1. Die unsymmetrisché-orm der experimentelleninterferenz-
kurven kbnnendaherkommen,dassdie einzelnenStrangesich nicht nur im eigenenFeld,
sondernauchim Feld ihres Nachbarstrangelsefinden,und dasssich die Interferenzmuster
dereinzelnerStrangegegenseitigiberlagernDie in denRechnungererwandtenParameter
unterscheidersich nicht nur in ihren ObjektdurchmessernBeide Zweige habenzwar die
gleiche Potenzialreichweiteaberleicht unterschiedlichd?otenzialdiferenzen. Die Reich-
weite ist deutlich groRerals diejenige,die in den Messungeran DNA-Strangenermittelt
wurde (70 nm). Dies kannauf die unterschiedlicheliseometriedesProbentragergurtick-
gefuhrtwerden. Der TEM-Probenhaltehat groRe Offnungenim Mikrometerbereichdie
Siliziummembranemingegennur Schlitzbreitenvon 100nm.

| | Zweig A | Zweig B |
| Paramter | Messung| Simulation| Messung| Simulation|
HohedesZentralenPeakda.u.] 1+0,1 1 0,8+0,1 0,76
AbstanddesPeaksersterOrdnung[mm] 1.58 1.65 2.3 2.5
AbstanddesPeakszweiterOrdnung[mm] 3.2 3.28 4.3 4.6
DurchmessedesObjektes(r;) [nm] 9+1 9 7+1 7,5
PotenzialdesObjekteqV}) [eV] - 1,4 - 0,8
Potenzialreichweitér,) [nm] - 250 - 250

Tabelle9.1: GegenluberstellungergemesseneBarametemit der Simulation.

Man kannandenDatenin Tabelle9.1 aucherkennendassdie Feldermit demObjektdurch-
messetvariieren. Kleinere Objekte scheineneinengeringerenAbfall aufzuweisen.Es ist
daherdurchausndglich,dassbei einzelnensehrkleine Kohlenstofréhren,wie etwa Single-
walled CarbonNanotubesdie Felderderartgering werden,dasswieder ein Objektfokus
rekonstruierbawird.

9.3 Zusammenfassung

Die Experimentemit Kohlenstof-Nanotube-Rsernhabengezeigt,dassdieseleitfahige Ob-
jekte von elektrostatischerfreldernumgebensind, die eine Analyse der Projektionsbilder
durchAnwendungder Rekonstruktions-Intgraltransformatiomnmaoglichmacht. Durchdie
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Abbildung9.8: NumerischeSimulationerderbeidenZweigeausAbbildung9.2.
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Relonstruktionwird lediglich die AusbreitungdesElektronenzustandesy Vakuumzurtck-
gerechnet.Die starken langreichweitigerFelderverhinderndabeieine Rekonstruktionin
demBereichdirekt hinterdemObjekt. Die Relkonstruktionsbildebei diesemAbstandgeben
dahemicht mehrdenwahrenElektronenzustandieder

Die Interferenzbildeder Kohlenstof-Nanotubeskonntendurch Simulationenvon Objekten
mit langreichweitigerieldernin ihren Grundziigerberechnewverden.Diesdemonstriertlie
Anwendbarleit diesertheoretischeethode.

107



108



10 Zusammenfassung und Ausblick

Im RahmendieserArbeit wurdeerforscht,inwieweit sich die Projektions-Elektronenmikro-
skopie zur Aufldsungvon Objektstrukturenm Nanometerbereickignet.

Eswurdeeinetheoretisch&eschreibngentwickelt, die einenAlgorithmuszur Rekonstruk-
tion der ObjekteausdenDetektorbilderrergabh UmgelehrtkdnnendamitauchDetektorbil-
der auf der Grundlagevon einfachenObjektmodellersimuliertwerden. Durch die Anwen-
dungder Sommerfeldsche@reensfunktiorkonnteder Rekonstruktionsalgorithmuauf eine
Fouriertransformatiorzuriickgefuhrtwerden. Dies wiederumermaglichtedie Entwicklung
einer schnellenRekonstruktions-und Simulationssoftware, die ein Bild innerhalbweniger
Sekunderberechnerkann. Zur Analyseder spaterexperimentellaufgenommenematen
wurdeeineobjektorientierteéSoftwarelibraryprogrammiert.

Mit Hilfe diesertheoretischemndnumerischerGrundlagewurdenalle zu erwartenderiin-
flusseauf die AuflosungeinesProjektions-ElektronenmikrosipesuntersuchtDieseUnter
suchungerwarendie Ausgangsbasifiir die KonstruktioneinesneuenMikroskops, dasin
seinerAusfuhrungauf einebestmoglicheAuflosungoptimiertseinsollite.

DasProjektions-Elektronenmikrosipwurdeschlief3lichalsUltrahochwakuumsystergebaut.
Im RahmendiesesProjekteswurde ein UHV-tauglicher3-Achsen-Mikropositioniersystem
entwickelt, dasschleusbairst und durch einenKuhlfinger derartkontaktiertwerdenkann,
dassm HochwakuumeinePraparatiorund Charakterisierunger SpitzedurchFeldionenmi-
kroskopieundFeldwerdampfungndglichist.

Mit derfertiggestelltemApparaturkonntenMessungeran DNA-Strangernund Kohlenstof--
Nanotube-Bsernvorgenommerwerden,um die VoraussagedestheoretischemModells zu
verifizieren,dasAuflosungsermogendesMikroskopeszu untersuchemnd schliel3lichdie
Tauglichleit verschiedeneProbenzu prifen.

Die Analyseder DNA-Probenergab dentheoretischerwartetenRekonstruktionsfokusder
mit dendurchdasProjektionsbildderSiliziumschlitzeabschatzbare@bjektabstandiberein-
stimmt. DasAuftauchendiesesd~okussesind seineStruktureigenschaftelassensich durch
AufnahmenrausverschiedenelateralerundvertikalenElektronenquellenpositioneeprodu-
zieren.DadurchwurdederNachweisrbrachtgdasslie Detektorbilderinedreidimensionale
Informationenthaltendie vom HologrammanteitlesDetektorbildesherkommt. Diesist ein
NachweisderholographischeAbbildungsmethode.

RelonstruktionsbildevongleichenObjektenzeigengleicheObjektstrukturenln denRekon-
struktionenkonntenkeinesystematisch®¥erzerrungemler Objektgeometrién Abhangigleit
vonderPositionderElektronenquellerkanntwerden.Diesdemonstriertiie Zuverlassigleit
der Aufnahmetechnik.Die schmalsterabgebildeterObjektstrangéhattenan dendinnsten
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StelleneinenrekonstruierterDurchmessewron 5,5 nm. Darauskanngeschlossemverden,
dasddie ortlichenkoharenavenigerals 3,5 nm betragemmuss.

Ein Vemleich von DNA-Bildern mit Simulationenergab, dasssich einewesentlichbessere
UbereinstimmungwischenRechnungund Messungergibt, wennman beriicksichtigtdass
dasObjektinnerhalbeinesRadiusseson 35 nm von elektrostatischefeldernumgebenist.
Eine Rekonstruktionder Simulationerschlief3lichergab,dassder Objektdurchmessen der
Relonstruktiondurch FelderdieserStarke nur unwesentlichbeeinflusswird. Daherkon-
nendie AussageniberObjektgeometriaind drtliche Inkoharenzals zuverlassigangesehen
werden.

Die Projektionsbildervon Kohlenstof-Nanotube-Rserrergabenkeineinterpretierbareiire-
konstruktionen. Dies kann mit einem zu starken Einfluss elektrostatischeFelder erklart
werden,die von der Leitfahigkeit desObjektesund der unterschiedlicheustrittsarbeitm
Vergleichzum Objekttrageherrihrerkonnen.Die typischenvVeranderungerdie in denDe-
tektorbilderndieserObjekte erscheinenkonntenin Simulationsrechnungenachwllzogen
werden.

Die AnalysederexperimentellerDatenhatzusammemit denModellvorstellungerein kon-
sistentesBild emeben. Aus den DNA-DetektorbildernkonntenreproduzierbaiObjektin-
formationenextrahiertund auflésungshgrenzendeinflissenachwllzogenwerden. Damit
wurdeeine Grundlagegeschdken fur weitereExperimenteund Entwicklungendie zu einer
verbesserteAuflosungfihren.

Ausb lick

Durchdie Auswertungder Datenkonntendie kritischenEinflussbktorenbestimmtwerden,
die die Auflésungin ersterLinie begrenzen:esist die raumlichelnkoharenzund die Aufla-
dungdesObjekts.ZukunftigeWeiterentwicklungemler ApparatursolltendaherdieseFakto-
renweiterhinminimierenum die Aufldésungzu verbessern.

Um einegenauerdussagdiberdie raumlichelnkoharenzdesMikroskopestreffen zu kon-
nen, ware esvon Vorteil, Aufnahmenvon Objektenzu machen,derenStrukturena priori
bekanntsind. Dies soll in naherZukunft durch die Praparationvon periodischenDNA-
Nanostrukturermuf denSiliziummembranerreichtwerden[63, 64].

Experimentanit gepulsterkElektronenstrahlekdnneneinemaglicheAufladungdesObjektes
erforscher{65]. DazumusseinespeziellePulselektronikentwickelt werden,dadie Platten
derMicrochannelplatesynchronzum Elektronenpulsktiviert werdenmtissen.

KoharenteElektronenquellersind auchfir den Einsatzin konventionellenElektronenmi-
kroskopeninteressanf58]. Die entwickelte Apparatureignetsich dazu,die Eigenschaften
von feldemittiertenElektronenstrahleau studieren,da man hier Streuungan sehrkleinen
Objektendurchfiihrerkann,derenStrukturbekannist. Mit demMikroskop lassersichver-
schiedenespitzenpréaparationstecheik durchfiihrenund inre Emissionseigenschafterha-
rakterisieren.

Dadurchkannnachgepruftverden,ob die sogenanntefultrascharfenFeldemitter’tatsach-
lich eine besser&Koharenzaufweisen,oderob die Koharenzeigenschaftexiner Feldemit-
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terguelleim wesentlicherdurchdasbeschleunigendEeld, und damitvom globalenRadius
bestimmtwird [50, 66].

Die EigenschafterfieldemittierterElektronenstrahlesind bis heutenicht mit ausreichender

Genauigleit studiertworden.DieseApparaturbietetdie Moglichkeit, dieseLlicke zu schlie-
Ben.
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Liste der Abkilrzung en

FEM
FIM

REM
ST™M
TEM
UHV

Feldemissions-Mikroshpie

Feldionen-Mikroskpie

RastefElektronenmikroskpie
ScanninglfunnelingMicroscoypy (Rastertunnel-Mikrostpie)
Transmissions-Elektronenmikrogie

Ultrahochvakuum
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