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Zum Geleit

Am 15. November 1984 vollendet Professor Dr. HEINZ BETHGE das
65. Lebensjahr,

In mehr als 30 Jahren haben er, seine Kollegen und Mitarbeiter am Buch
der Elektronenmikroskopie nachhaltiy mitgeschrieben. Jede tragfihige Arbeits-
richtung war und ist vertreten: Gerdteentwicklungen zur Elektronenbeugung,
zur konventionellen Elektronenmikroskopie oder zu diversen Varianten der
Photoemissions-Elektronenmikroskopie bis hin zum Einsatz unter Ultra-Hoch-
vakuumbedingungen waren stets originelle und anregende reife Leistungen des
Physikers und Konstrukteurs. Die variantenreiche Kultivierung der BASSETTschen
Oberflachen-Dekorationstechnik und deren Anwendung auf ¢ine Fiille grund-
legender Probleme der Versetzungs- und Bruchphysik, der Festkérperoberfliche
sowie des Kristallwachstums bis hin zu atomaren Dimensionen haben oft und
nachhaltig fiir erhebliche Diskussionen beim international interessierten Publi-
kum gesorgt. Hier zeigte sich der ideenreiche, versierte Experimentator auf der
Suche nach schliissigen Antworten auf wohliberlegte Fragen an die Natur.

In dem MaBe, wie sich das von Professor HEINZ BETHGE begriindete ,,Insti-
- tut fiir Festkorperphysik und Elektronenmikroskopie” (IFE) der Akademie der
Wissenschaften der DDR in Halle entwickelte, konnten faktisch alle Gerdtevarian-
ten und Methoden der Elektronenmikroskopie zunehmend auf das weite Feld
der Festkdrperphysik — angesiedelt etwa zwischen der Kristallplastizitat und der
Halbleiterphysik — und auch dariiber hinaus angewendet werden. Das Geschehen
an der Front der einschliigigen Physik gab dafiir stets die Orientierung.

Seit Jahren geben sich Wissenschaftler aus aller Welt im Hallenser Zentrum
der Akademien der sozialistischen Lander fiir Elektronenmikroskopie die Klinke
in die Hand, tragen ihre Erfahrungen dort ein und nehmen Anregungen fiir die
eigene Arbeit mit. Dieses Geben und Nehmen bereichert den Fundus des Insti-
tutes, wirkt ein auf die Gestaltung der unerl@Blichen personlich-menschlichen Be-
zieflungen und férdert die internationale Ausstrahlung dieser bemerkenswerten
Forschungsstiatte. Und es gibt kaum eine internationale Konferenz iiber Elektro-
nenmikroskopie, auf der Professor BETHGES Institut nicht mit beachteten Beitra-
gen vertreten wire. Seinem unermiidlichen Wirken hat die Elektronenmikroskopie
— die Gerdteentwicklung wie die weitgefacherte Anwendung dieses Instrumenta-
riums — bedeutende Fortschritte zu verdanken.

Dieser Band — gestaltet von Mitarbeitern des 1FE Halle — handelt von nume-
rischen und optischen Verfahren zur Interpretation elektronenmikroskopischer
Hochauflésungsabbildungen kristalliner Objekte. Auch hier ist das stindige Be-
streben zu verzeichnen, mit verfiigbaren Mitteln und Methoden tiefer in atomare
bzw. molekulare Dimensionen, also an die Grenzen des jeweils Erkennbaren vor-
zustoBen.



Das Arbeitsfeld der HochaufiGsungs-Elektronenmikroskopie ist seinem Wesen
nach komplex, umfangreich und diffizil. Die Fehlerquellen des Abbildungssystems
miissen minimal, mit anderen Worten die elektronenoptische Ubertragung der Ob-
jektinformation in das Bild muB optimal sein. Es werden also hohe Anforderun-
gen an das Abbildungssystem, dessen Fehlerkorrekturen und die Qualitat der Ju-
stierung sowie an das Untersuchungsobjekt und den Beobachter gestellt. Die
Hochauflésung (0,2 bis 0,3 nm) erfordert ferner die Computersimulation des er-
warteten Bildes, mithin die Optimierung der am Gerat einzustellenden Parameter,
wenn die Abbildungsqualitat hinreichend und die Interpretation sicher sein soll:
Die Resultate sind dann umfassende Aussagen zur Kristallstruktur, zur Atomistik
der Gitterbaufehler und zum Elementnachweis in Bereichen extrem geringer Aus-
dehnung. So erweist sich die Hochaufldsungs-Elektronenmikroskopie im Blick auf
ihre Gegebenheiten und Anforderungen als ein variantenreiches und informations-
trachtiges Unternehmen hoher Empfindlichkeit im atomaren Grenzbereich,

Angesichts der methodischen Vielfalt der Hochaufldsungs-Elektronenmikro-
skopie sowie der sich gegenseitig stitzenden Aussagen, deren ,potenzierter Ver-
laBlichkeit”, ist es gerechtfertigt, diese elektronenoptische Methode im Sinne an-
gewandter Forschungstechnologie in den ,,Beitragen zur Forschungstechnologie
ausfihrlicher zu behandeln. Auf alle Falle ordnet sich auch diese spezielle Ar-
beitsrichtung in das generelle Bestreben ein, den Forschungsbetrieb, die Labor-
praxis, das Geritetechnische Arsenal und die diversen methodischen Méglichkei-
ten insgesamt zu gesteigerter Effizienz zu fiihren. Die Wiederholbarkeit, also die
Routine bestimmter Arbeitsginge (etwa die Optimierung der Justage und der
Betriebsdaten des Mikroskopes oder die Bildauswertung), ist hier verkniipft mit
VorstoBen in unerforschte Gebiete. Letzteres erfordert stets Neuorientierungen,
die insoweit auf die Routine zuriickwirken, als sie gednderte Einstellungen der
Parameter erfordern, an der geldufigen Handhabung aber kaum etwas dndern.

In solchen Begriffen wie Methodenvielfalt, Wiederholbarkeit oder Effizienz der
Forschung duBert sich deutlich der auch hier gegebene forschungstechnologische
Bezug.

Die Herausgeber haben Professor Dr. J. HEYDENREICH, dem Initiator dieser
Arbeitsrichtung am IFE, fir die verstindnisvolle und einfiilhlsame Kooperation
und den Autoren dafiir, daB sie den harten Terminanforderungen aufopferungs-
voll gefolgt sind, sehr herzlich zu danken.

Die Herausgeber freuen sich, Professor BETHGE diesen Band zu seinem Ju-
bildum zueignen zu konnen. Der Tabaksqualm, gottlicher Odem des Pan, hol-
der Beschwinger der Triume, sei ihm weiterhin zu Diensten bei Meditationen
ilber die Elektronenmikroskopie in der Festkorperphysik.

Die Herausgeber

Vi



Vorwort

Nahezu alle Gebiete der naturwissenschaftlichen, technischen und medizini-
schen Forschung sind durch die Elektronenmikroskopie dadurch gefordert
worden, dall wesentliche Zusammenhange zwischen der submikroskopischen
Struktur und den Eigenschaften bzw. der Funktionsweise der untersuchten
anorganischen bzw. organischen Festkdrper aufgefunden werden konnten. Mit
dem durch Kenntnis dieser Zusammenhéange gegebenen tieferen Verstindnis
werden die Voraussetzungen fiir eine gezielte Beeinflussung sowohl physika-
lisch-technischer wie auch biologisch-medizinischer Objekte geschaffen. Inner-
halb der hierfiir eingesetzten elektronenmikroskopischen Verfahren gewinnt
die bis in atomare Bereiche von wenigen Zehntel Nanometer Ausdehnung
vordfingende Hochauflésungs-Elektronenmikroskopie eine besondere Bedeutung.
Bedingt durch die in der Mehrzahl der Falle unvermeidliche Strahlenschadi-
gung organischer Objekte und deren im allgemeinen relativ geringer Kontrast-
wirkung wird die Hochauflosungs-Elektronenmikroskopie vorzugsweise fiir die
Untersuchung anorganischer, insbesondere kristalliner Festkorper, eingesetzt.

Fiir die Interpretation der Hochaufldsungsabbildung ist der Einsatz nume-
rischer und optischer Auswerteverfahren unerlaBlich. Mit diesen anzuwenden--
den Methoden wird eine Aufbereitung des Bildinhaltes hinsichtlich Aufldsung,
Kontrast und Detailerkennbarkeit vorgenommen. In diesem Zusammenhang zu
sehende praktische Probleme sind z. B. die Entwirrung einander iiberiagerter
Details, die Abschwdchung unerwiinschter Untergrundstrukturen, aber auch die
Erfassung der dreidimensionalen Objektstruktur aus der im Bild vorhandenen
zweidimensionalen Projektion. Fiir den Fall, daB ein direkter RiickschluB vom
Bild auf das Objekt nicht moglich ist, ist das Verfahren der Bildmodellierung
durch Computersimulation des Abbildungsprozesses-anzuwenden, wo das von
einem angenommenen Objektdetail {(Modell) simulierte Bild auf seine Uberein-
stimmung mit der erhaltenen elektronenmikroskopischen Aufnahme iiberpriift
wird.

In der vorliegenden Abhandlung werden die Méglichkeiten und Grenzen
des Einsatzes numerischer und optischer Verfahren bei der Auswertung von
Hochauflosungsabbildungen kristalliner Objekte dargestelit. Auf vorhandene
automatisierte elektronische Systeme der Bildauswertung wird hingewiesen. Im
Rahmen des vorgegebenen beschrinkten Umfangs dieses Bandes konnten die
vor allem im biologisch-medizinischen Bereich wichtigen Fragen der dreidimen-
sionalen Bildrekonstruktion nicht behandelt werden. Das gleiche betrifft auch
die morphometrische Analyse, die bei der Auswertung statistischer Gesamt-
heiten, z. B. von statistisch verteilten ‘Partikeln oder Strukturen, angewandt
wird.

VI



Iin ihrer Darstellung beziehen sich die Autoren vorzugsweise auf ihre
eigenen im Institut fiir FestkOrperphysik und Elektronenmikroskopie der
Akademie der Wissenschaften der DDR erzielten Arbeitsergebnisse, die sie
in den Rahmen des internationalen Standes des Fachgebietes einordnen.
Sie sind dem Direktor des Instituts, Professor Dr. H. BETHGE, fiir die ste-
tige Forderung ihrer Arbeiten sehr dankbar. Es ist fiir sie eine besondere
Freude, daB dieser Band zum 65. Geburtstag ihres Institutsdirektors er-
scheinen kann. Wie auch alle anderen Mitarbeiter des Instituts gratulieren
sie Professor BETHGE herzlich zu seinem Jubildumsgeburtstag und hoffen,
daB sie in ihrer Arbeit noch viele Jahre auf die Ratschldge von Professor
BETHGE zdhlen kdnnen.

Halle (Saale), im November 1984

J. Heydenreich

Vil
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1. Einleitung

Der steigende Bedarf an Werkstoffen mit vorgegebenen physikalischen und che-
‘mischen Eigenschaften filhrte zu einer raschen Entwicklung und Anwendung
neuer festkorperphysikalischer und festkorperchemischer Analysen- und Unter-
suchungsmethoden. Innerhalb der physikalischen Analyseverfahren nehmen die
elektronenmikroskopischen Methoden infolge ihrer Moglichkeiten zur direkten
Abbildung von Struktur und Morphologie des Festkbrpers in submikroskopi-
schen Bereichen bei der Aufkliarung des Zusammenhanges zwischen Struktur
und Eigenschaften von Festkdrpern eine besondere Stellung ein [1]. Die Infor-
mation Uber die Ideal- und Realstruktur des Festkorpers kann dabei einerseits
direkt aus der elektronenmikroskopischen Abbildung bzw. aus dem Elektronen-
beugungsdiagramm gewonnen werden. Zum anderen besteht durch die Kombi-
nation von abbildenden und spektrometrischen Verfahren {analytische Elektro-
nenmikroskopie} die Médglichkeit einer quantitativen chemischen Analyse des
Festkorpers bei gleichzeitiger Beobachtung der interessierenden Objektbereiche.
Bei der analytischen Elektronenmikroskopie wird die Information iber das Ob-
jekt entweder aus der durch das Elektronenbiindel in der Probe angeregten
charakteristischen Rontgenstrahlung gewonnen oder andererseits durch spektro-
skopische Messung der beim Durchgang durch das Objekt erlittenen Energie-
veriuste der Primarelektronen erzielt.

Die Untersuchung des Zusammenhanges von Struktur-Eigenschafts-Beziehun-
gen von anorganischen Festkorpern bedeutet letztendlich die gezielte Aufkla-
rung der Defektstruktur der untersuchten Materialien mit diesen Verfahren, da
die Mehrzahl der Festkdrpereigenschaften in direkter Weise von der Defekt-
struktur abhangig ist. Mit der Hochaufldsungs-Elektronenmikroskopie (HREM —
high resolution electron microscopy) ist eine geeignete Methode zur Charakteri-
sierung und zum Nachweis von Struktur-Eigenschafts-Beziehungen auf atomarem
bzw. molekularem Niveau gegeben.

Die Entwicklung der elektronenmikroskopischen Geratetechnik hat derzeitig
einen Stand erreicht, so daB Hochauflésungs-Elektronenmikroskope (100 kV
und 200 kV Gerdte) mit einem Aufidsungsvermogen von 0,2 — 0,3 nm kom-
merziell verfiigbar sind. Neben diesen weit verbreiteten Geratetypen gibt es
einige wenige Hochstspannungs-Hochauflosungs-Elektronenmikroskope - durch-
weg spezielle Laborentwicklungen bzw. Unikalgerdte —, die im Bereich von
600 kV -- 1200 kV arbeiten [2—7]. Die mit diesen Geréten erzielbare Auflo-
sung liegt zwischen 0,1 nm und 0,2 nm. Um eine Auflosung dieser GrdBen-
ordnung zu erreichen, bedurfte es — im Vergleich zur 100 kV-Hochauflésungs-
mikroskopie — eines betrdchtlichen technischen Mehraufwandes, der alle funk-
tionellen Baugruppen eines Elektronenmikroskopes gleichermaBen betrifft



(s.z. B. [3, B]). Voraussichtlich werden jedoch auch zukiinftiy 300—400 kV
Elektronenmikroskope — welche bereits kommerziell verfiigbar sind — die
wohl aussichtsreichste gerdtetechnische Ldsung darstellen, da hier die Schwierig-
keiten bei der Konstruktion — wie beispielsweise die elektronische Stabilisie-
rung der Beschleunigungsspannung — noch nicht so hoch sind und mit einem
vertretbaren Kostenaufwand gelost werden konnen. Zum anderen ist zu beden-
ken, daB mit wachsender Beschleunigungsspannung zwar die Strahlenschiaden
durch lonisation abnehmen, jedoch die Strahlenschidigung durch Herauslésen
der atomaren Bausteine aus ihren urspriinglichen Platzen zunimmt. Dadurch
sind neben den gerdtetechnischen Schwierigkeiten auch beziiglich der Anwen-
dung einer Héchstspannungs-Hochaufldsungs-Elektronenmikroskopie in Bereichen
oberhalb 1000 kV prinzipiell Grenzen gesetzt.

Neben der auf konventionelle Weise im Durchstrahlungs-Betrieb durchgefiibr-
ten Hochaufldsungs-Elektronenmikroskopie (CTEM — conventional transmission
electron microscopy) im 100 kV — 1000 kV-Bereich findet in zunehmendem
MaRe die von CREWE und Mitarbeitern [9—11] entwickelte Raster-Durchstrah-
lungs-Elektronenmikroskopie (STEM — scanning transmission electron microscopy)
Anwendung, deren hauptsichlichster Einsatz im Hochauflosungsbereich bisher
die Abbildung von einzeinen Atomen bzw. Atom-Clustern auf einer amorphen
Unterlage war.

Die immer héaufiger zu findende geratetechnische Kopplung von spektro-
metrischen und abbildenden Verfahren — wie beispielsweise die Kombination
von Mikrobeugung und Mikroanalyse sowohl mit der Durchstrahlungs- als auch
besonders mit der Raster-Durchstrahlungs-Elektronenmikroskopie erdffnet zusitz-
liche Moglichkeiten einer quantitativen chemischen Analyse im atomaren Be-
reich.

Die verschiedenen Abbildungstechniken der HochaufiGsungs-Elektronenmikro-
skopie werden in zunehmendem MaBe zu Strukturuntersuchungen im atomaren
bzw. molekularen Bereich vorzugsweise in der Festkorperphysik und Werkstoff-
forschung (s. z. B. {12]) herangezogen. Im Gegensatz zu den Beugungsverfahren,
wo die Information iiber die Struktur durch Messung der Amplituden der ge-
streuten Wellen und eine nachfolgende Bestimmung der Streuphasen erzielt
wird (unter Verwendung von Fourierverfahren bzw. der direkten Methode der
Strukturanalyse, s.z. B. [13]), ermédglicht die Hochauflésungs-Elektronenmikro-
skopie eine direkte Beobachtung der atomaren Struktur des Festkdrpers und
seiner lokalen Gitterstdrungen. Wurden am Anfang der Entwicklung der Hoch-
auflosungs-Elektronenmikroskopie vorwiegend Metalle, Legierungen und Halb-
leiter untersucht, so reicht das gegenwartige Untersuchungsspektrum von Kera-
miken, Polymeren und Glédsern, Verbundwerkstoffen, Mineralien bis hin zu
Katalysatoren und kleinsten Teilchen (Metallpartikel, Stiube etc.). Die Vervoll-
kommnung der Geratetechnik einerseits und die Entwicklung und Anwendung
geeigneter Praparationstechniken andererseits filhrten dazu, daf der Anwendungs-



bereich der Hochaufldsungs-Elektronenmikroskopie stark vergréRert wurde. Dies
zeigt sich unter anderem darin, dal die Methode der Hochaufldsungs-Elektro-
nenmikroskopie nicht nur zur Untersuchung der atomaren Volumenstruktur des
Festkorpers, sondern in letzter Zeit auch erfolgreich zur direkten Oberflachen-
abbildung und damit zur Oberflaichenanalyse im atomaren Bereich angewandt
wurde [14—16]. :

Die Zahl der bisher in der Literatur beschriebenen Anwendungsgebiete der
Hochauflosungs-Elektronenmikroskopie zur Untersuchung zahlreicher physikali-
scher und chemischer Prozesse ist bereits so groR, daf ein umfassender Uber-
blick in diesem Rahmen nicht moglich ist. Die folgende Aufzdhlung von An-
wendungen soll die vielfiltigen Mdglichkeiten der Methode der Hochauflosungs-
Elektronenmikroskopie verdeutlichen:

— Strukturaufklarung kristalliner und amorpher Materialien

— Charakterisierung der Realstruktur, insbesondere von Gitterdefekten

— Untersuchungen der atomaren Struktur der Versetzungskerne

— Identifizierung von Ausscheidungen, Antiphasengrenzen, Zwillingen, Stapel-
fehlern, Korngrenzen und Versetzungen

— Analyse von Interface-Strukturen (direkte Abbildung der Atomanordnung
innerer Grenzflachen)

— Phasenanalyse (Aussagen zur lokalen chemischen Zusammensetzung)

— Nachweis von Uberstrukturen

— Untersuchung von Phaseniibergangen kristallin—amorph

— Strukturaufkldrung von Phasentransformationen

— Strukturanalyse von polymorphen und polytypen Modifikationen

-- Nachweis von Ordnungs/Unordnungsvorgangen

— Strukturuntersuchungen zur Nichtstéchiometrie

— Untersuchungen von Korrosions- und Oxidationsprozessen

— Strukturuntersuchungen von ionenimplantierten Substanzen

— Untersuchung von dynamischen Prozessen (in-situ Beobachtung von
Kristallwachstumsvorgéngen)

— Abbildungen von einzelnen Atomen und Atom-Clustern

— Nachweis von Punktdefekten und Punktdefektagglomeraten

— Oberflachenanalyse (direkter Nachweis der rekonstruierten Oberflachen-
strukturen, z. B. Bestdtigung des ,,missing-row’-Modells der (2x1) Struktur
einer {110)-Goldoberfliche; direkte Abbildung von monoatomaren Terrassen
auf der Oberflache)

Im Rahmen des vorliegenden Beitrages wird eine detaillierte Beschreibung
der numerischen und optischen Verfahren zur [Interpretation von HREM-Abbil-
dungen an ausgewdhiten Anwendungsbeispielen zur Realstrukturuntersuchung
von Metallen, Halbleitern und Legierungen gegeben. Die Interpretation der
HREM-Aufnahmen nimmt dabei einen besonders breiten Raum ein, weil im



