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ABSTRACT : In performing in situ heating transmission electron
microscopy (TEM) for materials characterizations, arising concerns
such as specimen drifts and unintentional Cu contamination are
discussed. In particular, we analysed the thermal and mechanical
characteristics of in situ heating holders to estimate thermal drift
phenomena. From the experimental results, we suggest an empiri-
cal model to describe the thermal drift behavior so that we can
design an effective plan for in situ heating experiment. Practical
approaches to minimize several hindrances arisen from the experi-
ment are proposed. We believe that our experimental recommen-
dations will be useful for a microscopist fascinated with the power-
ful potential of in situ heating TEM. (김 민, 김진규, 김양수, 오
상호, 김윤중: 투과전자현미경 내 직접 가열 실험에서의 실험적
문제들)

Keywords : Cu contamination, In situ heating TEM, Specimen
drift

재료의 상태나 물리 화학적 거동에 향을 미치는 가장

중요한 환경 변수들 중 하나는 온도이다. 전자현미경의 직접

가열 실험 기술(in situ heating transmission electron micro-

scopy (TEM))은 온도 변화에 따른 물질의 상태 변화를 역동

적으로 이해할 수 있게 하는 강력한 분석 기법이다(Saka et

al., 2008). 최근 나노기술의 발전과 더불어 나노스케일에서

재료의 물성을 직접적으로 이해하려는 노력들이 집중되고

있으며 그것의 중요성과 필요성에는 이론의 여지가 없다. 최

신의 전자현미경들은 분해 성능이 이미 원자 수준에 이르

기 때문에 물질 변화에 한 근본적인 문제들을 다루는데

가장 이상적인 분석환경을 제공한다. 이러한 in situ heating

TEM 기술은 재료 상변화시 일어나는 계면에서의 원자거동

(Oh et al., 2005), 재료 내 결함 및 확산 거동(Legros et al.,

2008) 등과 같이 나노 스케일에서 일어나는 물리적 현상들

의 메카니즘을 규명하는데 탁월하게 활용되었다. 국내에서

도 in situ heating TEM 기술의 중요성이 인식되어 여러 기관

에서 in situ heating 홀더를 도입하고 있다. 그러나 전자현미

경 내에서 이루어지는 변온 실험은 여러 가지 실험적인 문

제들을 야기 한다. 그 예로서, 전자현미경 경통 손상이나 오

염, EDS와 같은 부착 detector 손상, 진공도 저하, 시료-시료

지지 간 용접, 온도 편차, 부적절한 시료 그리드 사용에 의

한 시료 오염 등이 있다. 부분의 이러한 문제들은 세심한

주의를 요하나 관찰자의 일반적 우려에 반하여 현미경 경통

진공도와 같은 경우는 오히려 개선되는 현상이 관찰되기도

한다. 이들 실험적 문제들에 한 실질적인 예방 요령들은

Kim et al. (2001)에 의해서 잘 설명되었다. 상기의 기술적 과

제들을 극복하고 Kim et al. (2003)은 일반 TEM (120 keV)을

활용한 재료의 고온 상전이 거동을 전자회절 기법을 활용하

여 효과적으로 분석할 수 있었다.

일반 전자현미경과는 달리 고분해능 전자현미경을 활용한

in situ heating 기술에는 보다 세심하게 고려해야 할 사항들

이 있는데 하나는 이미 언급한 시료 오염 문제로 나노 입자

형성 연구 시 자의적 해석을 유발시키는 오류 가능성이고

또 하나는 가장 중요한 장애 요인인 시료 유동 문제이다. In

situ heating 기술은 단적으로 말한다면 시료 유동과의 싸움

이다. 시료 유동은 전자현미경 분해능을 저하시키는 주요 요

인으로 변온 시 발생하는 열 팽창과 수축, 시료 홀더 및 고

니오미터의 불완전성, 냉각수 순환 장치 내 기포 유입 등에

의해 유발된다. 시료 유동을 최소화하는 방안은 변온 시 발

생하는 홀더와 시료 유동의 상관관계를 이해하여 이를 실험

일정에 반 하는 것이다. 능동적인 처 방법으로는 투사계

렌즈의 image shift coil을 시료 유동의 반 방향으로 조정

해 줄 수 있는 이른바 drift compensator를 설치하는 것이 있

다. 이는 독일 MPI 연구소(Max-Planck institute at Stuttgart)

에서 독자적으로 활용하는 방법으로 KBSI에서도 본 기술을

도입하여 관련 기술들을 보급할 예정이다. 본 연구에서는 고
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분해능 in situ heating TEM을 활용한 분석에서 분석자가 직

면하는 여러 실험적 문제들 중 시료 유동 현상과 시료 오염

문제에 해 고찰하고 이를 최소화할 수 있는 실험적 요령

들을 제안하고자 한다. 고분해능 in situ heating TEM 기술은

나노 재료의 물리화학적 기구 규명에 그 활용도가 크게 높

아질 전망이므로 본 연구 결과는 초심자가 겪게 되는 실험

적 문제들을 예방하는 데 도움이 될 것으로 믿는다.

In situ heating 홀더는 변온 조절을 해주는 controller와 연

결되며 입력 전류량에 따라 승온 온도가 결정된다. 부분

의 controller는 자동으로 승온 속도를 설정해 줄 수 있으며

수동으로도 전류 조정이 가능하다. Fig. 1은 20�C/min의 승

온 속도에서 Gatan single tilt heating (STH) 홀더(model 628)

의 입력 전류에 따른 승온 온도의 변화를 나타낸다. 승온

시작 후 약 200�C 범위까지는 정교한 조정이 되지 않으나

그 이후부터는 입력전류에 따라 온도가 선형적으로 상승하

다. 이는 홀더가 상 적으로 저온 측정 성능이 떨어지는

R-type 열전 (13%Rh/Pt-Pt, 사용온도: 0~1,600�C)를 사용

하기 때문에 나타나는 현상이다. 목적온도 850�C에서는 약

20분간 유지하 는데 이때의 온도 편차는 ±0.1�C 다. 시

료 유동은 온도 편차에 의해 발생하는 변온 유동과 일정 온

도에서 시료 및 기계적 장치들이 안정화 될 때까지 지속되

는 정온 유동으로 구분할 수 있다. 이외에도 후에 기술하겠

지만 시료 유동에는 냉각수 순환 장치의 기포 유입으로 인

한 반발 유동도 있다. 또한 시료의 charging 및 진동, 균열,

지지막의 파손 등에 의한 반응 유동 현상들이 있을 수 있는

데 본 논문에선 이러한 상호작용 효과들은 다루지 않을 것

이다. 변온 유동은 온도의 함수가 아니라 승온 속도의 함수

이기 때문에 승온 곡선이 선형성을 유지하면 변온 유동 속

도를 예측할 수 있고 이로부터 정온 유동이 최소화 되는 시

간을 가늠할 수 있다. 온도 편차±0.1�C의 정온 상태에서

일반적으로 시료 유동이 안정화 될 때까지 걸리는 시간은

최소 20분 이상이다. 이는 가열할 때나 냉각할 때 모두 유

사하며 시간에 따라 유동 속도가 지수 함수적으로 감소한

다(Saka et al., 2008; Kim et al., Unpublished data). 따라서

임의의 변온 속도 하에서 변온 유동 속도(So)를 알면 임의

시간 t에서 시료의 정온 유동 속도(S)를 다음과 같은 식(1)

에 의해 예측할 수 있다. 

S(t)==Soexp(-at) (1)
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Fig. 1. Thermal ramping characteristics of a single tilt heating holder
(model 628) manufactured by Gatan Inc. The ramping rate was set to
20�C/min in the controller.
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Fig. 2. (a) Thermal ramping characteristics of a double tilt heating holder (model 652) manufactered by Gatan Inc. and its corresponding speci-
men drift distance. (b) The difference of thermal ramping characteristics between the single tilt heating (STH) holder and the double tilt heating
(DTH) holder.
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여기서 a는 상수로서 홀더 종류 및 분석 환경에 의해 다

르게 결정된다. 실험적으로는 유지 온도 T에서 ΔS/Δt의 변

화를 추적하여 graph curve fitting 방법에 의해 a를 결정할

수 있다(Boas, 2006).

임의 온도 t에서 변온 유동 속도(So)를 구하는 예는 Fig.

2(a)에 나타내었다. 측정에 사용된 홀더는 Gatan double tilt

heating (DTH) 홀더(Model 652)이고 측정 시편으로는 car-

bon 지지막 위에 올려진 금 입자들을 사용하 다. 입력 전

류 값에 따른 승온 거동과 이때 발생하는 변온 유동 거리를

측정하면 Fig. 2(a)와 같은 곡선을 얻게 되는데 본 홀더 역

시 R-type 열전 를 활용하기 때문에 약 150�C까지는 비선

형 거동을 나타내지만 그 이후부터는 입력 전류값에 따라

선형적으로 온도가 증가한다. 온도의 선형 증가에 따라서도

시료의 유동 거리가 선형적으로 증가하므로 시료의 변온

유동 속도(So)를 평가할 수 있다. 본 실험의 경우 승온 속도

10�C/min에서 측정하 으며 이때의 변온 유동 속도(So)는

143 nm/min으로 계산되었다. 가열 홀더의 입력전류에 따른

승온 특성은 제조사와 홀더 종류에 따라서 편차가 있다. 이

에 한 예가 Fig. 2(b)에 나타내었다. Gatan STH 홀더가

DTH 홀더보다 입력 전류(I)에 따른 승온 속도(R=ΔT/ΔI)가

더 크게 나타나는데 STH 홀더의 DTH 홀더에 한 상 적

인 승온 속도 증가 비(RSTH/RDTH=ΔTSTH/ΔTDTH)는 약 1.13

으로 측정되었다. 두 가지 홀더 모두 동일한 controller와 분

석환경에서 사용되었기 때문에 본 수치를 이용하여 STH 홀

더를 사용할 경우의 변온 유동 속도(So)를 계산하면 약 161

nm/min이 된다. 비록 STH 홀더의 변온 유동 속도가 DTH

홀더의 변온 유동 속도보다 크지만 일반적으로 시료 지지

의 구조가 간단하고 안정하여 정온 유동 속도의 감소 경

Specimen
drift on detector

Specimen
drift on detector

(a) (b)

Thermal
expansion

Thermal
expansion

Fig. 3. Schematics to describe (a) the typical appearance of the specimen drift observed at the detector due to the thermal expansion and (b) the
intermittent backlash of the specimen drift caused by the impacts of air bubbles accidently flowing in water recirculation system.

(a) (b)

Fig. 4. An example of Cu contamination deposited on the carbon support film, which was attributed to the use of Cu grid for in situ heating ex-
periment above 600�C. (a) The bright field image of the contamination of Cu nanoparticles. (b) Elemental mapping of the Cu nanoparticles ac-
quired by electron energy loss spectroscopy (EELS) (inset: corresponding EELS spectrum for Cu L2,3 edge).



향이 STH 홀더가 더 크기 때문에 정상 상태에 이르는 시간

은 유사하게 관찰되었다. 실험적으로 이와 같은 홀더의 승

온 특성을 분석하면 시료 유동에 비하여 효율적인 heat-

ing 실험을 설계 할 수 있다. 식(1)에 나타낸 바와 같이 시

료 유동에 한 지수함수적 의존성은 시료의 변온 상태와

무관하게 실험적으로 관찰되는 일반적인 경향이다. 그리고

시료의 유동은 부분의 시료 홀더에서 약 20분 후에 안정

화가 이루어지며, 정온 유동 속도(S)는 약 0.5Å/sec 미만의

일정한 값을 나타내게 된다. 따라서 이 값을 가지고 홀더의

특성을 나타내는 파라메타 a의 값을 가늠해 보면, STH 홀더

의 경우 a(STH)==3.3×10-3이고 DTH 홀더의 경우는 a(DTH)==

3.2×10-3로 평가할 수 있다. 일단 이렇게 a값이 결정되면

임의의 시간 t에서의 정온 유동속도를 계산할 수 있으나 실

제의 실험 환경을 보다 정 하게 반 하기 위해선 변온 유

동 속도 So와 정온 유동 속도 S를 실험적으로 함께 평가하

여 a를 결정하는 것이 바람직하다.

일반적으로 고온 실험에서 나타나는 시료의 유동 현상은

시료 홀더의 열 팽창에 따라 나타나기 때문에 detector에서

관찰되는 시료의 유동 방향은 열 팽창 방향의 반 이다(Fig.

3(a)). 그러나 경우에 따라서 열 팽창에 의한 유동 방향과는

달리 반발 유동(backlash drift)이 나타날 경우가 있는데 이

는 고온에서 작동하는 냉각수 순환 라인에 공기 방울이 들

어갈 경우에 발생 한다(Fig. 3(b)). 냉각수 순환 장치는 원래

시료 유동 안정화에 기여한다. 따라서 시료의 유동 안정도

는 냉각수 순환 장치가 없는 Oxford사의 가열 홀더류 보다

Gatan사의 가열 홀더류가 더 우수하다(Kim et al., 2001). 그

러나 이러한 냉각수 순환라인에 미세 공기 방울들이 존재

하면 이들 공기 방울들이 가열 홀더 내부를 순환할 때 im-

pact를 주게 되어 미세 진동에 의한 반발 유동이 발생한다.

Gatan사의 가열 홀더류는 모두 냉각수 순환 장치를 가동하

므로 실험 전 이에 한 점검이 필요하다. 반발 유동을 배

제하기 위해서는 실험 전 냉각수 순환을 충분히 시켜 공기

방울들을 제거하고 유지 온도에서 관찰을 시작할 때 다시

한번 확인해 보는 것이 좋다. 이와 더불어 냉각수의 유속도

시료 유동 안정화에 향을 미치는데 Gatan사의 냉각수 순

환 장치엔 유속 regulator가 부착되어 있지 않다. 따라서 실

험자가 해당 장치 라인에 유속 regulator를 추가로 부착하

여 활용하는 것도 좋은 방안이 될 수 있다. 고분해능 in situ

heating 실험에서 냉각수를 활용하는 가장 이상적인 방법은

높이 차이를 이용한 natural drop 방식이다. 이러한 방식은

이를 준비하기 위한 실험자의 수고가 늘어나긴 하지만 고

분해능 상 결상에 장해가 되는 냉각수 순환 모터의 기계

적 진동을 배제할 수 있기 때문이다.

고온 실험에서 Cu 그리드를 사용하게 되면 원치 않는

artefact가 발생하게 된다. 바로 Cu 입자가 시료나 지지막 위

에 재 증착되어 나타나는 것이다. Fig. 4는 초고전압 투과전

자현미경(HVEM, ARM1300S, Jeol Ltd.)을 이용한 직접 가

열 실험에서 600�C 이상의 고온에서 발생하는 Cu 입자(입

자 크기 3.8±0.5 nm)의 지지막 오염 현상을 보여준다. 형성

된 Cu 입자는 승온 온도와 유지시간에 따라 성장한다. 또한

앞선 실험에서 Cu 그리드를 잘못 사용하여 일단 오염이 유

발되었을 경우 다음 실험에서 Mo 그리드를 사용하더라도

이러한 현상이 다시 발생할 수 있기 때문에 EDS나 EELS

등의 spectroscopy 기법으로 확인할 필요가 있다. 이러한 오

염 현상은 Kim et al. (2001)에 의해 자세히 다루어졌고 Liu

& Bando (2003)가 이러한 현상을 응용하여 815도까지 Cu

그리드를 가열함으로서 Cu 나노 입자 및 나노 로드를 전자

현미경 내에서 합성하는 공정 기술로 활용하 다. 이러한

문제를 다시 언급하는 것은 최근에 재료의 기지 조직에 전

자 빔이나 열을 가하여 나노 입자를 형성하는 연구가 많이

진행되고 있는데 Cu 그리드로부터 형성된 나노 입자를 공

정상 형성된 입자로 오인하는 오류가 발생할 수 있기 때문

이다. 이미 알려진 바와 같이 600�C 이상의 고온 실험에서

Cu 그리드를 활용하면 이러한 현상들이 나타나기 때문에

주의를 요하여야 한다. 고온용 그리드로 Ni과 Mo 그리드가

있는데 Ni 그리드는 자장 문제로 고분해능 상 결상에 장

애를 유발하므로 Mo 그리드를 활용하는 것이 좋다. 과거에

는 고온 실험용 Mo 그리드를 자체 제작하 으나 최근에는

상용으로 여러 종류들이 시판되고 있다.
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