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ROZPTYL ELEKTRONU V TENKYCH FOLIICH POLY-
METYLMETAKRYLATU

LUDVIK HODULAK
( PiedloZeno 3. 7. 1968)

Uvod

Prichod elektront pevnou latkou lze kvantitativné vystihnout dosti nesnadno,
nebot pfi ném dochazi k celé fadé jevi, zejména ke zméné pocateCni energie
elektront (pfipadné i k pohlcovani elektrontt), k rozptylu elektronovych svazkd
a k jejich interferenci. Teoretické zvlddnuti této’ problematiky ma vSak znacny
vyznam pro vyhodnocovédni intenzit v elektronovych difraktogramech a ve
snimcich z elektronového mikroskopu. Pro uvedené aplikace je moZné se omezit
na elektrony stfednich energii (desitky keV) a na vzorky malych tloustek, ve
kterych dochdzi jen k nepatrnému pohlcovani elektront. ProtoZe pracujeme vzdy
s latkami, u kterych jsou stavebni Castice do jisté miry usporadany, jde pfi pru-
chodu svazku elektronti pevnou litkou o difrakci. Mame-li vSak feSit difrakci,
tedy zabyvat se interferenci elektronovych svazkt rozptylenych v pevné latce,
je tfeba znat, jak se elektrony v pevnych latkiach rozptyluji, tj. zabyvat se roz-
ptylem.

Pokud jde o rozptyl elektronti v pevné latce, je tfeba po teoretické strance stu-
dovat nejdfive rozptyl elektroni na atomu, tedy rozptyl elektront v coulombov-
ském poli jadra a rozptyl v elektronovém obalu atomu. Pevna latka se pak pova-
Zuje za soustavu nahodile usporfddanych rozptylovych center, na né€z se aplikuji
vysledky ziskané pro izolovana centra, pfiCemZ se bere v uvahu, Ze vysledna
odchylka je obecné vysledkem nékolika po sobé jdoucich odchylek. Pro expe-
riment4lni ovéfeni je tfeba méfit rozptyl elektront v tenkych amorfnich vrstvach
latky znamych tlousték. O dosavadnich vysledcich 1ze souhrnné fici, Ze shoda
experimentu s teorii neni dostateCné dobra. Proto se v teorii Casto vyuZiva
i poloempirickych konstant a funkci, které vedou k lepSimu souhlasu s experi-
mentem.

V pevnych latkach se realizuje pruzny i nepruZny rozptyl elektronit. K pruz-
nému rozptylu vede interakce dopadajicich elektront s jadry atomi, k nepruz-
nému rozptylu interakce s elektronovymi obaly atomti. NepruZny rozptyl vede
prevazné k odchylkdm o velmi malé thly a pfevlada v oblasti dostate¢né malych
Ghld nad pruznym rozptylem. Naopak od urcité hranice (10~* rad pro stfedné
rychlé elektrony a lehké prvky) smérem k vétSim thlim odchylky mtuZeme rozptyl
povazovat pouze za pruzny. Pro studium rozptylu ma podstatny vyznam i klasi-
fikace podle toho, kolikrat je elektron na své draze v latce rozptylen. Jednodu-
chym rozptylem nazyvame pfipad kdy elektrony pfi prichodu nejsou odchy-
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leny v praméru vice nez jedenkrat. Pro oblast, v niZ je pramérny pocet rozptylo-
vych krokd dostatecné velky, takZe lze vyuzit statistickych rozdéleni, pouZijeme
nazev mnohonasobny rozptyl. Pfechodnou oblast mezi dvéma uvedenymi typy
budeme oznacovat jako vicendsobny rozptyl.

Uhlové rozdéleni elektront rozptylenych na atomu charakterizujeme obvykle

diferencialnim rozptylovym prufezem do resp. —:;Q . Veli¢ina do (9) odpovida

pravdépodobnosti, s kterou je elektron rozptylen do nékterého ze sméra vyme-
zenych uhly odchylky od pivodniho sméru ¢ a & 4 d#, tj. do prostorového thlu
d@2 = 2z sin ¢ d¥. Rozptylovy priafez o(#) pak odpovidd pravdépodobnosti,
s kterou je elektron rozptylen do uhlu vétSiho neZ ¥. Rozptyl v latce charakte-

rizujeme bud rozdélovaci funkci f(¥) normovanou podminkou f f(PI9do =1
nebo hmotovym rozptylovym prifezem S svazanym s veliéigou o vztahem
S=o 3[4 , kde N je Avogadrovo ¢islo a 4 je hmotové Cislo.

Vychozim bodem pro feSeni rozptylu v pevné latce je pokud moZno piesné

a matematicky jednoduché vyjadreni diferencidlniho rozptylového prifezu.
Mott [11] uvadi diferencialni prifez pro pruZny rozptyl) ve tvaru

4
doy = 5 g (Z — fde (1)
an q
a Wentzel ve tvaru
2
dow— o2 A | )
ay;  (¢# + 1/R?)
kde gy = T8 o509 &
e’m,
_Am 0
? A 2
f= f o(r) 4ar® ST gy
0 qr

o(r) je rozdéleni hustoty elektront v elektroncvém obalu atomu a R je parametr
oznacovany jako ,,polomér atomu‘‘. Burg a Smith [7] aproximovali ¢iselné hod-
noty rozptylového prifezu fadou. Diferencidlni rozptylovy priifez pro nepruzny
rozptyl vyjadfime

do = 4 S de

2
amg q"

kde S je funkce charakterizujici nepruZny rozptyl a ¢ méa podle Koppa tvar

o (&)
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li§ici se od proménné ¢ pro pruzny rozptyl ¢lenem obsahujicim ionizalni energii
¥ a urychlovaci napéti U.
Formalni fefeni vicenasobného rozptylu je ddno Botheovymi rovnicemi

o

f9) = [ exp. 2x Ny 1y () o (z ) dz

3

oo

p(2) = g% [Folx @) — 1] 9 dd

kde do/dQ je diferencidlni rozptylovy prufez, N je polet atomi v objemové
jednotce, [ je tloustka vrstvy a J, je Besselova funkce. Lenz [3] integroval druhou
rovnici s pouZitim doy a redukoval prvni rovnici do formy umoZitujici numeric-
kou integraci. Kromé Lenze integrovali Botheovy rovnice také Burg a Smith [8]
ktefi pouZili do vyjadiené fadou.

Rozptyl elektronti o energii 60 keV na foliich chromu mé&fili Biberman aj.
(1949). Vysledky pro relativni tloustku folie p = 0,38 a interval uhla 3.10% <
~ 9 < 3.10°2 rad dobfe souhlasi s teoretickymi hodnotami podle Lenze.
Dobrou shodu s touto teorii ziskal i Haefer [6] pro uhlikové vrstvy (obr. 1).
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Obr. 1 Uhlové rozdéleni proudové hustoty i(x) teoreticky a experimentdlné pro rizné relativni
tlou$tky vrstvy p u uhliku. (x = 9/d)

1) —ex
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Pozd¢jsi méfeni, kterd provedli na kovovych foliich Cosslet a Thomas [4] nebo
Hilgner a Kessler [10] ukazuji mensi shodu s Lenzovou teorii. Cosselet a Thomas
méfili ahlové rozdéleni elektroni o energii 20 keV po prichodu vrstvami hliniku,
médi a zlata v rozmezi relativnich tlousték 3 << p < 20 a pro uhly 7.107% < ¢ <
< 5.107%, Tvar kfivek souhlasi dobfe s Lenzovymi teoretickymi hodnotami, ale
absolutni hodnoty souhlasi jen u tencich vzorkt. U tlustSich vzorki jsou v inter-
valu 1072 < ¢ < 107! asi o 409, vétSi. Pfi srovnédni svych vysledkd s teorii
Smithe a Burga zjistili mnohem niZ§i experimentalni hodnoty veli¢iny S a kon-
trastu. Hilgner a Kessler méfili vicendsobny rozptyl elektront o energii 100 keV
na vrstvach niklu, germania, stfibra a zlata do uhlu 3.1073 < ¢ < 3.107%. Dosli
k zavéru, Ze teoretické krivky ziskané z rozptylovych prufezt jak podle Lenze,
tak podle Iberse a Vain$tejna (odkud odvozovali teoretické kfivky Burg a Smith)
se shoduji s experimentem zcela neuspokojivé (obr. 2).

feH
10°}

70

2 . .
3:107 1p2 10" rad »

Obr. 2 Rozptyl elektroni ve vrstvé germania

(256 ug cm~%), srovndni teorie s experimentem.

(oooo experimentilné, ——— Lenz — R =

= 0,115 A, —.—.—. Lenz — R = 0,279 A,
— — — — Ibers.)

Vowse

Cilem této prace bylo rozsifit experimentalni Udaje na latku s nizkym pofa-
dovym dCislem Z. Byl vybran polymetylmetakrylat, jehoZ primérné poradové
Cislo je Z = 3,6. Vysledky jsou srovnany s Lenzovou teorii, kterd zatim nejlépe
vystihovala experimentalni vysledky jinych autort.

Experimentalni hodnoty rozdélovani funkce

Folie polymetylmetakrylatu byly pfipravovany smacenim sklicek v jeho chlo-
roformovém roztoku. Tlou$tka folii byla ovliviiovina koncentraci roztoku
a Caste¢né i podminkami pro odpafovani rozpous$tédla. Na pfibliznou tloustku
vrstev a na jeji mistni zmény bylo moZno usuzovat z interferen¢niho zbarveni.
K pfesnému méfeni tloustky slouZila Tolanského metoda.
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Pro méfeni rozptylu byl pouzit difrakCni systém stolniho elektronového
mikroskopu Tesla BS 242 a fotografické registrace. Na tyZ film byly naexpono-
vany rozptylové obrazce, Cockami rozsifeny primarni svazek a $kala pro charak-
teristickou kfivku fotomateridlu. Z¢ernani vyvolaného filmu bylo vyhodnoceno
Zeissovym fotometrem a pomoci charakteristické kfivky byly vypocteny relativni
hodnoty rozdélovaci funkce. Ke stanoveni absolutnich hodnot slouZilo zméfeni
expozi¢nich dob a zcernani zptisobené¢ho primarnim svazkem.

Pfed méfenim bylo provedeno cejchovani jmenovitého urychlovaciho napéti
60 keV a efektivni vzdélenosti vzorku od roviny filmu, oboji z difrakce na mfiZce
zlata. Rozptyl byl exponovan pfi malé proudové hustoté jednak proto, abychom
omezili zmény vzorku béhem meéfeni, jednak pro presnéj$i méfeni expozicni
doby. Odolnost folii proti jejich poSkozeni byla kontrolovana rozptylovymi
obrazci ziskanymi pfed, béhem a po dlouhodobém ozafeni.

Meéfeni bylo provedeno pro pét vzorkt s tloustkami od 0,309 um do 1,53 um.
Chyby méfeni tloustky nepresahuji 3%,. Rozptyl byl zméfen v thlovém rozmezi
od 2 do 40 mrad. Rozptylové obrazce byly fotometrovany ve dvou smérech na
sebe kolmych, takZe pro kazdy zvoleny tihel odchylky byly ziskany ctyfi hodnoty
z¢erndni D. Odvozené hodnoty rozdélovaci funkce jsou v tabulce 1 a na obr. 3.
Pravdépodobnd chyba relativnich hodnot rozdélovaci funkce je kolem 59,
s vyjimkou hodnot pro ¢ < 4 mrad. Absolutné byla rozdélovaci funkce stanovena
s men$i presnosti. :
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Obr. 3 Experimentilni hodnoty rozdélovaci funkce pro vzorky 1-5.(1 — A, 2 — x,3 — @,
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Tabulka 1

Experimentélni hodnoty rozdélovaci funkce

Teoretické hodnoty rozdélovaci funkce

& vz. 1 vz.2 vz.3 vz. 4 vz. 5 !
mrad 0,309 um 0,527 um 0,754 pm 1,06 um 1,53 um |
1,1 60,4 27,7 9,92 1
| 2,2 71,5 40,0 20,6 9,23 5,00
[ 33 44,7 24,7 17,3 9,03 i
4,4 34,7 20,8 15,6 8,77 4,80 Z
6,6 26,5 17,4 13,4 8,58 !
8,8 22,9 16,0 12,3 7,58 4,62
13,1 17,0 12,6 10,1 7,13
17,5 13,8 10,1 8,95 6,30 4,47
21,9 10,7 8,48 7,88 5,62 i
26,2 8,50 7,13 7,17 5,45 4,16 ‘
32,8 - 5,72 5,63 6,11 4,75 3,88
39,4 4,48 3,38
43,7 3,20 3,30

Integrace Botheovych rovnic podle Lenze vede k vyrazu pro rozdélovaci
funkci f(9)

oo

2 (Z+1 IRE

Rf(D) = f exp [éi {_‘2_..“,, OK()—1)+2 L(y)}] Jo(xy)ydy (4)
0

v proménnych x = 9/9, ¥y = x¥, , kde p je relativni tloustka vrstvy, Z pofadové

¢islo, K; modifikovand Hankelova funkce K; = — —g H® (1y) a
1 1
L) = =, YKi) ~Ki3) ~In (v + ) =l 2y = 0,5772.

Parametr &, je definovdn vztahem 9, = 4/2zR, kde 1 je vilnova délka a R je
parametr z Wentzelova modelu atomu. Veli¢inu R jsme vypocetli z obou uZiva-
nych zavislosti na Z

R(L) = agyg Z>1/3
R® = |/3ay Z12
a ze zéavislosti R® = 1,23 a5 Z713,
ktera vedla k dobrému souhlasu teorie s experimentem u uhliku [6]. Pramérny

pocet rozptylovych krokii zavisi linedrné na tloustce ¢ vzorku

Z%
= yt = 1,05 -~ R%*;
4 Y 5 EA

kde ¢ je hustota latky, 4 jeji hmotové Cislo a E je energie elektront v eV. Ze tfi
zvolenych zavislosti pro R byly ziskany hodnoty p, které jsou uvedeny v tabulce 2.
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Tabulka 2 Tloustky vzorki ¢ a jejich relativni tloustky p

vzorek t um plil pl2l 28]
‘ —
0,309 1,54 3,03 2,34
2 0,527 2,65 5,16 3,98
3 0,754 3,77 7,39 5,70
4 1,06 5,30 10,4 . 8,02
5 1,53 7,65 15,0 11,6

Vypocet funkce f(#) podle vztahu (4) pro zadané hodnoty parametr 9, p
a argumentu ¢ provedlo Vypocetni stfedisko university Palackého na pocitadi
Odra. Komplikovanost integrélu a mnoZstvi po¢itanych funkénich hodnot vedly
k tomu, Ze vypocet byl zdlouhavy, takZe se ukdzalo vzhledem k pomalé konver-
genci integrandu neredlnym normovéni. Vypoctené relativni hodnoty rozdélovaci
funkce jsou znizornény na obr. 4.
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3 5 10 30 50 mrad
Obr. 4a
Obr. 4a, b, c. Teoretické hodnoty rozdé€lovaci funkce pro vzorky 1—5. (1 — A, 2 — 0,3 — x
a) R =ay Z7'° b) R = V3ay z-1 ¢ R=123ayZ'F
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Srovinani teoretickych a experimentalnich hodnot

Teoretické a experimentdlni hodnoty mohly byt srovniny jen relativné. Pro
ndzorné grafické srovnani, byly teoretické hodnoty nisobeny takovou konstantou,
aby souhlasily s experimentdlnimi pro argument ¢ ~ 35 mrad. Z obr. 5--9 je

f(h
Obr. 59 Srovnani teoretickych a experimentédlnich hodnot
500t pro vzorky 1—5° (0000 experimentilné,
= R=ayZP, ———— R=a, 32",
\ — == R=123ay ZF
200
100 t
0
7 \\\ Obr. 5 '
- P
2 5 0 20 50 m raa
Fih
200 ‘
100
Obr. 6
S0t
Fth
200 ' o
¢ . 2 5 10 20 50 m rad
100
50
2

Obr. 7
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Obr. 9

vidét, Ze teoretické hodnoty se nejvice bliZi experimentdlnim pro 9, = 0,0224
rad, uréené ze zivislosti R = ay Z71/3, Pfitom nachazime velmi dobry souhlas
u vzorku 1, u ostatnich vzorku je pribéh experimentélnich hodnot strméjsi neZ
pribéh hodnot teoretickych. Posledné uvedend skuteCnost souhlasi s tdaji
Cosseleta a Thomase [4], ktefi na médénych, st¥ibrnych a zlatych foliich ziskali
u tlustSich vzorkt v oblasti malych ihld experimentdlni hodnoty znacné vyssi
neZ teoretické, a také s méfenim, které provedl Haefer [6] na uhlikovych foliich.
Jak je vidét z obr. 1, velmi dobry souhlas teorie s experimentem nachizime jen
pro mald p. UZ pro p = 2 maji pro ¥/, < 0,7 experimentilni hodnoty strmé&;si
prubéh. Pro p = 4 a p = 8 je tato tendence znatelngjsi.

Lenzovu zpusobu integrace Botheovych rovnic je vytykano [10] pouZiti
jednoho konkrétniho (Wentzelova) modelu rozdéleni hustoty elektroni v ato-
movém obalu s volbou parametru R, ktery je tfeba volit empiricky, nebot pouZzi-
vané zdvislosti R na poradovém Cisle Z Casto neposkytuji nejlepsi hodnoty.
V daném pfipadé se ukizala jako vhodné volba R = ay Z71/3. VaZné&j§im nedostat-
kem teorie je vSak to, Ze i pfi peClivé volbé€ R je souhlas s experimentalnimi
hodnotami pro silnéj$i vzorky nedostateény, jak to zjistila fada autort. Vysledky
ziskané na polymetylmetakrylitu s timto zdvérem souhlasi, i kdyZ hodnoty mohly
byt srovnany jen relativné.
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ZUSAMMENFASSUNG

DIE STREUUNG VON ELEKTRONEN IN POLYMETHYLMETA-
KRYLATSCHICHTEN

LUDVIK HODULAK

Die Geltung der nach Lenz integrierten Botheschen Gleichungen fiir die
Mehrfachstreuung von Elektronen in Festkoérpern, wurde experimentell auf
Metallen und Kohlenstoff untersucht [4, 6, 10]. Dieser Artikel bringt die
Resultate fiir Polymethylmetakrylat, d. i. fiir eine Verbindung mit der niedrigen
mittleren Atomzahl. Die experimentellen Werte sind mit theoretischen Werten
fiir drei verschiedene Werte des Parameters R verglichen. Der Vergleich zeigt,
dass der Wert R, der aus R = ayz Z7'/® gewonnen wurde, zur besten Approxi-
mation fiihrt. In dlesem Falle ist die Ubereinstimmung der theoretischen Kurven
mit den experimentellen Kurven den Feststellungen anderer Autoren dhnlich.

SUMMARY

THE SCATTERING OF ELECTRONS IN THE POLYMETHYLMETA-
CRYLATE FOILS

LUDVIK HODULAK

Bothe’s equations for plural scattering of electrons in solids integrated by
Lenz were experimentally verified by some authors on metals and carbon
[4, 6, 10]. The present paper gives this verification on compound with low
average atomic number, on polymethylmetacrylate. The experimental results
are compared with theoretical (relative values only) for three different values
of parameter R. The comparison prefers the value given by R = ay Z713, In
this case the agreement of theoretical and experimental curves is similar to that
obtained by other authors.
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