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Zur absoluten Prizisionsbestimmung von Gitterkonstanten
mit Elektroneninterferenzen am Beispiel von Thallium-(I)-Chlorid
Von W. Wrirr

Institut fiir Angewandte Physik der Universitit Hamburg

(Z. Naturforschg. 19 a, 1363—1376 [1964] ; eingegangen am 23. Juli 1964)

A technique for the absolute determination of lattice parameters by electron diffraction is de-
scribed and extensively investigated. The accuracy of the measurement of the Bracc angle ¥ is
tested with Desvye—Scuerrer diffraction patterns. An improved technique of high-voltage measure-
ment is used in order to obtain very accurate values of the electron wavelength i. The discussion
shows that systematic errors of A¥/9=£2,5-10-3 and A4/A=%1,3-10"3 result. Thus an ac-
curacy of Aa/a=13:10—5 for the lattic constant a can be claimed. This precision is comparable

with that of absolute X-ray methods.

The reported technique is used for absolute measurements with TICI crystals prepared by vacu-
um evaporation, having lateral dimensions of about 1000 A. The lattice constant derived from
(100)-, (200)- and (310)-interplanar spacings is in full agreement with the value obtained by
X-ray diffraction. The remaining interplanar spacings which can be evaluated are impaired by
lattice distortions and thus yield anomalous values for the lattice constant.
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Einleitung

1. Zielsetzung

Gitterkonstantenbestimmungen mit Elektronen-
interferenzen werden in der Regel als Relativmes-
sung gegeniiber einem Eichpraparat ausgefiihrt. Da-

bei wird als Gitterkonstante der Vergleichssubstanz
der mit RonTcEN-Interferenzen am kompakten Mate-
rial gemessene Wert angenommen. Derartige Mes-
sungen lassen sich mit verhiltnismafig geringem
Aufwand durchfithren. Es liegen daher heute bereits
zahlreiche Untersuchungen an vielen Substanzen vor.

Als ein wesentliches Ergebnis dieser Messungen
hat sich gezeigt, dal die so an diinnen Schichten ge-
messenen Gitterkonstanten im allgemeinen nicht mit
den entsprechenden RonTGEN-Werten iibereinstim-
men. Die Ursache hierfiir liegt in der Schwierigkeit,
diinne Schichten mit einheitlicher und genau definier-
ter Gitterkonstanten herzustellen. Verunreinigungen
bei der Praparation der Schichten sowie schwer zu
vermeidende Gitterbaufehler fithren in der Regel zu
anomalen Werten der Gitterkonstanten. Bei sehr klei-
nen Kristallen muf} ferner der Einflul der Ober-
flachenspannung beriicksichtigt werden.

Diese durch Relativmessungen gewonnenen Er-
gebnisse fithren umgekehrt zu der prinzipiellen Un-
sicherheit, wie weit die Annahme der Rontcen-Git-
terkonstanten fir das Eichpréaparat, das ja auch als
diinne Schicht vorliegen mul}, gerechtfertigt ist. Die
erreichbare Mefigenauigkeit wird dadurch in einer
nur schwer abzuschitzenden Weise reduziert.

Es erscheint daher giinstiger, genaue Gitterkon-
stantenmessungen als Absolutmessung auszufiihren.
Die hierbei erreichbare hohere Sicherheit der MeS-
resultate erfordert allerdings einen erheblich grofle-
ren experimentellen Aufwand. Bisher liegen daher
nur wenige Absolutmessungen vor. Die einzigen
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Messungen hoher Genauigkeit sind von Rymer und
Wricnr ! an NaCl, KCI, CsJ, Al, Au und LiF und
von MeverHoFF 2 an TICl ausgefiihrt worden. Die
Genauigkeit bei der Bestimmung der Gitterkonstan-
ten a betrug bei beiden Messungen 4da/a= +1-107%
Mit Ausnahme von Au und LiF erhielten die Autoren
bei allen Substanzen Werte fiir die Gitterkonstante,
die sich um hochstens 1:107* von den entsprechen-
den RontceEs-Werten unterscheiden®. Bei Au und
LiF ergaben sich dagegen Abweichungen bis zu
5-107* vom RonrtceEx-Wert, verursacht durch Ober-
flachenspannungen und Versetzungen ! 4 5.

In der vorliegenden Arbeit werden erneut absolute
Prizisions-Gitterkonstantenmessungen  beschrieben.
Die Arbeit entstand im Zusammenhang mit Versu-
chen, durch geeignete Praparationsverfahren auch im
Bereich diinner Schichten perfekte Kristalle herzu-
stellen. Fiir den Vergleich der Gitterkonstanten mit
dem RoNTGEN-Wert erschien es dabei wiinschenswert,
das MeBverfahren so weit zu verbessern, da} die
bei absoluten Roxrtcex-Strahl-Gitterkonstantenmes-
sungen mogliche Genauigkeit von etwa =3-1075 er-
reicht wird.

Im folgenden wird daher zunichst das benutzte
MeB- und Auswerteverfahren eingehend beschrieben
und diskutiert. Die Untersuchungen beschrianken sich
dabei auf Gitterkonstantenmessungen an polykristal-
linen Préparaten. An Hand der Fehlerdiskussion
wird gezeigt, dal die geforderte Genauigkeit bei
Priparaten mit einer Kristallitgrofle bis hinab zu
einigen hundert A erreicht werden kann. Mit dem
beschriebenen Verfahren werden anschlieBend Ab-
solutmessungen an TICl-Aufdamp{schichten, die sich
bisher am besten als Eichnormal fiir Relativmessun-
gen bewahrt haben, ausgefiihrt.

2. Das MeBverfahren

Als Grundlage der Gitterkonstantenbestimmung

dient die Braccsche Gleichung
2 a sin 19/2””— =AVR2+ 2+, (1)

spezialisiert fiir kubische Kristalle. Darin ist a die

Gitterkonstante, 1,;; der Bracesche Winkel, Akl die

L T.B. Rymer u. K. H. R. Wricnr, Proc. Roy. Soc., Lond. A
215, 550 [1952].

2 K. Meyernorr, Acta Cryst. 12, 330 [1959].

3 Der von Mevernorr angegebene Wert der Gitterkonstanten
liegt um 4-10—* unter dem Ronteen-Wert. Im Verlauf der
vorliegenden Arbeit stellte sich jedoch bei der Kontrolle
des zur Auswertung der Interferenzringe benutzten Mikro-
photometers heraus, dafl die Spindel des Gerdts eine um
4,2-10—* kleinere Ganghohe besitzt als in 2 angenommen
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Indizes der reflektierenden Netzebenenschar und 2
die Wellenldnge der Elektronen, die mit Hilfe der
pE Brocrieschen Beziehung aus der angelegten Be-
schleunigungsspannung bestimmt werden muB.

Wegen der geringen Grofle der Braceschen Win-
kel wird das Streudiagramm auf einer ebenen Photo-
platte senkrecht zur Einstrahlrichtung registriert. Die
Winkelmessung wird dadurch auf zwei Langenmes-
sungen zuriickgefiihrt, die aulerhalb der Interferenz-
apparatur mit grofler Genauigkeit ausgefithrt wer-
den konnen: Die Bestimmung des Abstands L zwi-
schen Priparat und Photoplatte und die Bestimmung
der DeBYE—ScHERRER-Ringdurchmesser D. Zwischen
), L und D besteht der Zusammenhang
v 1 D .
Z=d & ¢

3 (D\2 31 (D\*
Pl 32([) +204S(E> -

sin

Die Gitterkonstante ergibt sich damit aus der Be-
ziehung

24L YR4EP+E (2)
Dun Phil

a=

3. Die Interferenzapparatur

Die Experimente zur vorliegenden Arbeit wurden
in der von Eniers ® beschriebenen und von MEYER-
HOFF 7 im Zusammenhang mit Prézisions-Gitterkon-
stantenmessungen gednderten Feinstrahlapparatur
ausgefiihrt (Abb. 1). Die Anderungen betreffen die
Priparat- und Photoplattenhalterung sowie die Ab-
schirmung von Magnetfeldern. Sie werden in den
Abschnitten 4 und 11 néher beschrieben.

/
\‘ 1\
K A B, L,

Abb. 1. Strahlengang der Interferenzapparatur. K=Kathode;
A=Anode; L; und L,=magnetische Linsen; B; und By,=
Aperturblenden; P=Priparat; Pl=Photoplatte.

L, B,P PI

wurde. Der korrigierte Wert der Gitterkonstanten von
TICl stimmt daher innerhalb der MeBgenauigkeit von
Aala= £1-10~* mit dem Rontces-Wert iiberein.
4 J.S. Harumay, T. B. Rymer u. K. H. R. Wricur, Proc. Roy.
Soc., Lond. A 225, 548 [1954].
T. B. RymEr, Proc. Roy. Soc., Lond. A 235, 274 [1956].
H. Envers, Z. Naturforschg. 11 a, 359 [1956].
K. Mevernorr, Dissertation, Hamburg 1959.
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Fir eine genaue Bestimmung der Braceschen
Winkel ist ein hohes Winkelauflosungsvermogen der
Interferenzapparatur erforderlich. Zur Priifung des
Auflésungsvermogens wurde der Elektronenstrahl
elektrisch abgelenkt und seine (spiralformige) Spur
auf der Photoplatte registriert. Aus der Halbwerts-
breite der Spur von etwa 3 um ergab sich unabhén-
gig vom Azimut fiir das Winkelauflosungsvermogen
der Apparatur einschliefllich der Photoplatte

0=1-10"" rad.

Bestimmung des Abstands L zwischen Praparat
und Photoplatte

4. Prdparat- und Photoplattenhalterung

Fiir genaue Abstandsmessungen ist es notwendig,
statt des {iiblichen justierbaren Prdparathalters eine
Halterung zu verwenden, die das Prédparat starr mit
der Photoplatte verbindet. Abb. 2 zeigt schematisch den
fiir Prazisionsmessungen verwendeten Priparat- und
Plattenhalter. Zwei Flansche A und B aus Messing sind
tiber vier, in einem Arbeitsgang auf gleiche Lange zu-

332mm——

Abb. 2. Préparat- und Photoplattenhalter.

geschnittene Messingstdbe S fest miteinander ver-
schraubt. Die Photoplatte (Format 6 x 6 cm?) wird ge-
gen die plangeschliffene Fliche P des einen Flansches
geprefit. Der zweite Flansch trdgt zentriert den Pripa-
ratteller T aus eisenfreiem Messing mit einer Bohrung
von 1,6 mm @ und plangeschliffener Oberfliche F. Mit
einer (in der Abbildung nicht eingezeichneten) Klemm-
vorrichtung kann der Priparattriger, eine Platin-Iri-
dium-Blende mit 70 um Lochdurchmesser, zur Bohrung
zentriert und gegen die Flache F gedriickt werden. Der
Praparat- und Plattenhalter wird in der Interferenz-
apparatur als Ganzes zum Elektronenstrahl justiert.

Zur Bestimmung von L sind zwei Lidngen zu messen:
Der Abstand des Priparats von der Bezugsfliche F des
Préparattellers und der Abstand zwischen der Bezugs-
fliche und der Photoplatte.
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5. Messung des Abstands Bezugsfliche — Praparat

Die Messung geschieht unter einem Miskroskop
(Ortholux, Fa. L eitz) mit einem Hohentrieb mit 1 um-
Teilung, indem nacheinander auf Prdparat und Bezugs-
fliche F fokussiert wird. Die Einstellgenauigkeit ist
durch die Schirfentiefe des Objektivs gegeben und be-
trigt £2 um. Da das Priparat bei der Montage bereits
bis auf wenige um in die Ebene der Bezugsfliche ge-
bracht wird, kann der Fehler des Hohentriebs vernach-
lassigt werden. Eine Unsicherheit auf Grund der Pri-
paratwelligkeit braucht ebenfalls nicht beriicksichtigt
zu werden. Das gleiche gilt fiir die Unsicherheit auf
Grund der geringfiigigen Neigung des Préparattrigers
zur Bezugsfldche.

6. Messung des Abstands Bezugsfliche — Photoplatte

Die Messung wird mit einem Innenmikrometer mit
Kugelendkappen ausgefiihrt. Da die Photoplatte nicht
vollig parallel zur Bezugsflache liegt, wird der Abstand
zur Photoplatte in zwei zum Prédparat symmetrisch lie-
genden Punkten der Bezugsfliche bestimmt und die
MeBwerte gemittelt. (Bei der Messung unter dem Mi-
kroskop wird auf dieselben Punkte fokussiert.) Der
Fehler des Mikrometers betrdgt laut Eichschein der
Physikalisch-Technischen Bundesanstalt 3 um. Die
Unsicherheit bei der Einstellung des Mikrometers ist
héchstens 1 um.

Die Messung mit dem Innenmikrometer braucht nicht
an der fiir die Interferenzaufnahme bestimmten Photo-
platte ausgefiihrt zu werden. Es geniigt, den Abstand
im Anschlufl an die Aufnahmen an anderen Platten zu
bestimmen, da eine Melireihe an hundert Photoplatten
zeigte, dall bei achtzig Platten der Abstand zur Bezugs-
fliche innerhalb *3 um um den Mittelwert lag. Die
groBite Abweichung betrug 5 gm. Diese Streuung ist im
wesentlichen dadurch bedingt, dal die Oberfliche der
photographischen Schicht nicht véllig plan ist.

7. Korrektur der systematischen Fehler

7.1 Dejustierung des Prdparat- und Plattenhalters:
Trifft der ungebeugte Elektronenstrahl nicht genau
senkrecht auf die Photoplatte, so werden die Inter-
ferenzringe zu Ellipsen ausgezogen und der Abstand
Priparat — Primiarfleck gegeniiber der gemessenen
Linge L etwas vergroflert. Bei einer Dejustierung des
Halters gegeniiber dem Elektronenstrahl um den Win-
kel a <1 betrigt die Lingeninderung AL/L= + % a®
und die maximale Anderung der Ringdurchmesser
AD/D= +% a2. Durch lichtoptische Autokollimation
konnte der Halter in der Interferenzapparatur bis auf
2=3-10"3 rad ausgerichtet werden. Dem entspricht
AL/L=AD/D=5-10"8%. Bei L=332 mm betriigt dann
die Korrektur AL=(1%*1) um.

7.2 EinfluB der Temperatur: Weicht die Temperatur
wihrend der Messung nur wenig von 20 °C ab, so kann
der Temperatureinflu mit einem Fehler von *1 um
bestimmt werden, da die thermischen Ausdehnungs-
koeffizienten des Halters (Messing) und des Innen-
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mikrometers (Eisen) gut bekannt sind. Die Tempera-
tur des Halters wird wahrend der Interferenzaufnahme
durch ein Kupfer-Konstantan-Thermoelement auf 0,1 °C
genau gemessen. Bei der Innenmikrometermessung wird
das Temperaturgleichgewicht des Halters mit der Um-
gebung abgewartet. Dabei ist durch MeBreihen sicher-
gestellt, dall die Korperwdrme des Beobachters die
Mel3werte um hochstens 2 pm verschiebt. Die hierdurch
bedingte Korrektur betridgt also AL=(1%1) um.

7.3 Ausdehnung des Halters im Vakuum: Die Lange
des Halters im Vakuum unterscheidet sich von der
Linge unter Atmosphirendruck um AL/L= % ». Darin
ist x=1-10"%/Atm die Kompressibilitit von Messing.
Die Lingeninderung betrigt damit AL/L=3-10"7.

7.4 Einflul des Vakuums auf die photographische
Schicht: Im Vakuum wird der photographischen Schicht
in dem zur Belichtung offen liegenden Bereich Wasser
entzogen. Hierdurch wird ihre Schichtdicke verringert,
so dal der Abstand L im Vakuum etwas grofler wird.
Mikrometermessungen an jeweils derselben Platte vor
und nach der Interferenzaufnahme ergaben als Langen-
zunahme (5%1) um.

7.5 Lage des Schwirzungsmaximums: Die Liangen-
messungen erfassen den Abstand zwischen Préparat
und Oberfliche der photographischen Schicht. Nach Un-
tersuchungen von Kowarski® liegt aber bei 50 keV
Elektronen das Schwérzungsmaximum des Interferenz-
bildes etwa 6 um unter der Oberfliche. Kontrollmes-
sungen unter dem Hohenmikroskop an den verwende-
ten Perutz-Diapositiv-Platten ergaben (7%3) um.

8. Gesamtfehler bei der Bestimmung der Linge L

Tab. 1 zeigt die Fehler, die bei der Abstandsmes-
sung beriicksichtigt wurden. Als systematischer Feh-

. Fehler-
Fehler quadrat
Fehlerquelle sy- Z0- sy- 2u-
stem. fillig stem. fillig
(pm)  (pm)  (um)? (um)?
Abstand Bezugsfliche-
Priparat = 42 — 4
Abstand Bezugsfliche-
Photoplatte
Innenmikrometermess. +3 41 9 1
Plattenstreuung — +3 - 9
Korrekturen infolge
Dejustierung des
Halters +1 — 1 =
Temperatureinflufl +1  +1 1 1
Vakuumeinflul +1 - 1 —
Lage des Schwiirzungs- ‘
maximums I +3 — 9 —
Summe der Fehler-
quadrate: 21 ‘ 15
Tab. 1.

8 H. Kowawuskr, Diplomarbeit, Rheinisch-Westfilisches Insti-
tut fiir Ubermikroskopie, Diisseldorf 1957.
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ler wird hier und im folgenden derjenige Fehler-
anteil bezeichnet, der durch eine Wiederholung der
Messung nicht reduziert werden kann. Der daneben
aufgefiithrte zufillige Fehler bezeichnet die Streuung
der Einzelmessung.

Bezogen auf die Linge L=332 mm ergibt sich
daher als systematischer Fehler der Abstandsmes-
sung AL/L = +1,4-1075. Der zufilligce Fehler der
Einzelmessung betrdagt AL/L= *1,2-1075,

Bestimmung der Ringdurchmesser D

Zur Auswertung des Interferenzdiagramms wird
der Verlauf der Streuintensitét in radialer Richtung
mit einem Mikrophotometer registriert und daraus
die Lage der Ringmaxima bestimmt (Abschnitt 9).
Die daraus gewonnenen Ringdurchmesser konnen
jedoch nicht unmittelbar in die Bracesche Gleichung
(2) eingesetzt werden, da die Ringmaxima prinzi-
piell verschoben sind durch die gegeniiber dem Git-
terfaktor langsam verédnderlichen Intensitéitsfaktoren
sowie durch die Neigung des kontinuierlichen Streu-
untergrunds. Eine weitere Verschiebung der Maxima
entsteht durch die endliche Ausdehnung des Photo-
meterspalts. Die hierdurch notwendigen Korrekturen
werden in Abschnitt 10 behandelt. Ferner wird der
Einflull des Magnetfelds (Abschnitt 11) sowie eine
Reihe weiterer systematischer Fehler (Abschnitt 12)
berticksichtigt.

9. Die Mikrophotometermessung

9.1 Beschreibung des Photometers: Verwendet wurde
ein von der Fa. Kipp und Zonen, Holland, herge-
stelltes registrierendes Mikrophotometer nach MoLr.
Zur Registrierung befindet sich die Photoplatte auf
einem Schlitten, der durch eine Spindel senkrecht zur
optischen Achse des Gerits bewegt werden kann. Die
Spindelachse treibt gleichzeitig iiber ein Getriebe eine
Trommel mit photographischem Registrierpapier. Um
den Schwirzungsverlauf auf der Photoplatte abzutasten,
wird die Platte in einem kleinen, durch das optisch
verkleinerte Bild eines scharfen Spalts begrenzten Be-
reich beleuchtet. Die durchgelassene Intensitit fallt auf
ein Thermoelement, dessen Thermospannung mit Hilfe
eines Lichtzeiger-Galvanometers auf dem Registrier-
papier aufgezeichnet wird. Die Zuordnung von Schlit-
tenvorschub und Registrierpapiervorschub wird durch
Eichmarken hergestellt, die im Abstand von einer
Zehntel-Spindelumdrehung, entsprechend 0,1 mm Schlit-
tenvorschub, aufbelichtet werden.

9.2 Bestimmung der Ringmaxima auf den Photo-
meterstreifen: Abb. 3 zeigt einen Registrierstreifen, der
im Photometer von einem Interferenzdiagramm einer
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Abb. 3. Photometer-Registrierstreifen einer TICl-Interferenzaufnahme.

TICl-Aufdampfschicht (KristallitgroBe etwa 750 A) er-
halten wurde. Der Abstand zwischen den 0,1 mm Eich-
marken betrdgt 5 mm, alle Lingen auf dem Streifen
sind also gegeniiber den entsprechenden Lingen auf
der Photoplatte fiinfzigfach gedehnt.

Die Auswertung der Registrierstreifen geschieht mit
einem Koinzidenzmallstab nach HorrroceE ?, indem der
Abstand der Ringmaxima von der benachbarten Eich-
marke bestimmt wird. Der Fehler des MaBstabs liegt
unter 10,005 mm, solange nur Strecken von wenigen
Millimeter Lange ausgemessen werden. Auf die Photo-
platte bezogen entsteht dadurch ein Fehler von 10,1
um. Die Einstellgenauigkeit eines Teilstrichs auf eine
Eichmarke ist ebenfalls 0,005 mm (0,1 um). Die
Einstellgenauigkeit auf das Ringmaximum betrigt bei
Ringen, wie sie Abb. 3 zeigt, £ 0,01 mm (£0,2 um).

9.3 Fehler durch den mechanischen Teil des Photo-
meters: Die Genauigkeit bei der Ubertragung des
Schlittenvorschubs auf das Registrierpapier ist begrenzt
durch mangelnde Reproduzierbarkeit, durch den peri-
odischen Fehler der Spindel, den Ganghdhenfehler der
Spindel und durch den Fehler des Getriebes zwischen
Spindel und Registriertrommel.

Die Reproduzierbarkeit wurde durch wiederholtes
Photometrieren eines Glasmallstabs bestimmt. Als
Streuung der Einzelmessung ergab sich einschlieBlich
der Streuung durch den KoinzidenzmaBstab +0,3 um.
Ein Fehler durch Schrumpfen des Registrierpapiers
konnte bei dem verwendeten wasserfesten Umkehr-
papier der Fa. Gevaert nicht festgestellt werden.

Der periodische Spindelfehler wurde bei sechs ver-
schiedenen Schlittenstellungen durch Photometrieren
eines beziiglich seiner relativen Genauigkeit gepriiften
GlasmaBstabs mit 0,01 mm-Teilung bestimmt. Auf
Grund dieser Messungen konnte eine Korrekturtabelle
mit einem Fehler von *0,2 um angefertigt werden.

Der Ganghohenfehler der Spindel einschlieBlich des
Getriebefehlers wurde durch Photometrieren eines in
der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt geeichten
100 mm-GlasmaBstabs (L eitz) bestimmt. Die Priifung
ergab, dal die mit dem Photometer bestimmten Lén-

9 C.Horrrocee u. H.WEevERER, Z. Angew. Phys. 6,419 [1954].
10 H. Frieser u. E. Kiein, Z. Angew. Phys, 10, 337 [1958].

genwerte um 4,2-107% ihres Werts reduziert werden
miissen (s. auch Anm.3). Der systematische Fehler der
Priifung betrigt *0,4 um (Genauigkeit des MaB-
stabs), der zufillige 0,2 um.

9.4 Fehler durch den optischen Teil des Photometers:
Um die Rauschamplitude der Photometerkurve zu re-
duzieren, muf} die Linge des Photometerspalts verhilt-
nisméBig grofl gewidhlt werden. Der dadurch bei der
Bestimmung der Ringdurchmesser entstehende Fehler
kann in einfacher Weise nur berechnet werden (Ab-
schnitt 10.1), wenn der Spalt iiber seine gesamte Linge
gleichméfig zur Registrierung beitrdgt. Diese Forde-
rung war bei dem benutzten Geridt nicht erfiillt, da das
Thermoelement wegen seiner sehr kleinen Abmessun-
gen nicht die gesamte durchgelassene Intensitdt emp-
fangen konnte. Das Thermoelement wurde daher durch
ein grofiflichiges Selen-Photoelement ersetzt. Ferner
wurde die Optik so gedndert, daf} jedes von der Photo-
platte durchgelassene Strahlenbiindel dasselbe Gebiet
auf dem Photoelement ausleuchtet. Auf diese Weise
wurde eine nahezu rechteckférmige Spaltcharakteristik
erreicht, so daf} die effektive Lange [ des Spaltbildes
mit einem Fehler 4/= %5 um bestimmt werden kann.
Bei /=0,5 mm entspricht dies Al/l=*1-1072,

9.5 Fehler bei der Bestimmung der Ring- und Un-
tergrundintensitdt: Fir die Schwidrzung S einer mit
Elektronen bestrahlten photographischen Schicht gilt 10

S=Smax* (1—e—¢1). (3)

Darin ist Smax die maximal erreichbare Schwirzung,
¢ eine Konstante und I die Zahl der pro Flacheneinheit
eingeschossenen Elektronen. Andererseits ist der Gal-
vanometerausschlag 4 proportional zur Lichtmenge, die
auf das Photoelement fdllt und damit proportional zur
Transparenz T=10"5 der Photoplatte. Fiir S < Spax
ergibt sich daher mit C als Konstante

A=, (4)

Da das Reziprozititsgesetz fiir Elektronenbestrah-
lung gut erfiillt ist *!, wurde Gl. (4) durch schrittweise
Steigerung der Belichtungszeit gepriift. Bei den verwen-

11 B.v. Borries, Phys. Z. 43, 190 [1942].
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deten Photoplatten ergab sich, dall Gl. (4) bis zur
Schwirzung S =1,3 benutzt werden darf, wenn ein Feh-
ler AI/I = =3-10"2 zugelassen wird. Dieser Fehler er-
hoht sich aber bei intensitdtsschwachen Ringen wegen
des Rauschens der Photometerkurve sowie wegen der
Unsicherheit im Verlauf des Streuuntergrunds unter-
halb der Interferenzringe.

9.6 Streuung der Ringdurchmesser: Der zufillige
Fehler bei der Messung der Ringdurchmesser ist in
der Regel betrichtlich grofler als die mit Hilfe des
GlasmaBstabs bestimmte Streuung von +0,3 um (Ab-
schnitt 9.3). Die Ursache ist im wesentlichen das Rau-
schen der Photometerkurve auf Grund der Photoplat-
ten-Kornigkeit und der statistischen Verteilung der
registrierten Elektronen. Ferner fiihrt das Magnetfeld
innerhalb der Interferenzapparatur zu azimutalen
Schwankungen der Ringdurchmesser. Eine zusitzliche
Streuung tritt bei Ringen auf, die in einzelne Reflexe
aufgelost sind.

Abb. 4 zeigt die typische Streuung der Durchmesser
am Beispiel von drei T1Cl-Interferenzringen. Die Ringe
wurden in jeweils acht Richtungen mit einem 0,03 mm
breiten und 0,5 mm langen Spalt photometriert. Die

]
+1 (10)
§—? Lon 1.301')o
bt
2
L2+
SOF o ° ()
| S
2
> o
S+2t
'1§+6» L ° (321)
Saqr. e o

S — 1 R .

0° 45° 90° 135° 180°

AZimut—s—

Abb. 4. Streuung der Ringdurchmesser, ermittelt durch Photo-
metrieren der Ringe in verschiedenen Richtungen.

Intensititsverhiltnisse des (110)- und des (111)-Rings
konnen aus Abb. 3 entnommen werden. Der (321)-Ring
besal die Hilfte der Intensitit des (111)-Rings und
zeigte deutlich Reflexstruktur. Als Streuung der Einzel-
messung entnimmt man der Abb. 4 fiir die drei Ringe
+0,4; £1,0 und 1,7 um. Die mittleren Fehler der
entsprechenden Mittelwerte sind +0,2; 0,4 und
+0,6 um.

10. EinfluB der langsam verdnderlichen Intensitits-
faktoren und EinfluBl des Photometerspalts

10.1 Berechnung der Korrekturen: Nach der kine-
matischen Gitterinterferenztheorie ist das Intensitits-

12 Sjehe z. B. M. v. Lave, Materiewellen und ihre Interferen-
zen, Akademische Verlagsgesellschaft, Leipzig 1944.
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profil eines

durch 12

I(H) Desye-Scuerrir-Rings  gegeben

I(H)y=H"*F*(H)- [ ¢2dQ. (5)
Darin ist H=|b|=2sin (3 #/1), G* der Gitterfaktor und
F2(H) =H™* D (Z—fro)n-exp {2 @il 1,) ) e 2MH)

n

der temperaturkorrigierte Strukturfaktor (e 2M(H) —
Desye-WaLLer-Faktor fiir unkorrelierte Warmeschwin-
gungen, Z = Kernladung, frs = Atomformfaktor fiir
Ro~xtcex-Strahlen und 1, = Radiusvektor des n-ten
Basisatoms). Gegeniiber dem Integral in Gl. (5) sind
die iibrigen Intensitdtsfaktoren langsam veridnderliche
Funktionen von H. Das Integral bestimmt daher im
wesentlichen das Ringprofil, das in der Nidhe des Ma-
ximums H=H, in guter Ndherung durch ein Gauss-
Profil

exp{— (H—Hy)2%2kw?} mit k=1/(8log2)=0,18
und w als Halbwertsbreite beschrieben werden kann 13.
Mit H — Hy=h ist dann

I(H) =H 2-F2(H) -exp { —h?/2 kw?} . (6)
Beschrinkt man sich auf die Umgebung | k| < w um

das Ringmaximum und entwickelt die Faktoren nach
Potenzen von h, so ergibt sich als Intensitdtsverlauf

h h?
1) =1y - (12 o= ,EL). @
Darin ist zur Abkiirzung

. (AFIAH
afy =2-2H, (YRH) (@)
gesetzt.

Der Intensititsverlauf 7(R) auf der Photoplatte er-
gibt sich wegen H=2sin (% #/4)~ R/(% L) durch den
Ubergang

R, r W

HO——)/'.L; h— A w— A I(Hy)—In .
Damit wird aus (7)
¢ r r?
B =In(l-a ¢ — 5 1) ©)

Hierzu muBl noch der als linear angenommene Verlauf
I,(R) des kontinuierlichen Streuuntergrunds hinzuge-
fligt werden. Wird der Zuwachs der Untergrundintensi-
tat, gemessen iiber die Halbwertsbreite des Rings, mit
0l bezeichnet, so ist

I.(R) =I,(Ry) =01/ (r W).
Der Verlauf der Gesamtintensitit auf der Photoplatte
ist damit
ol a r2
Iges(R) =Iu (RO) +Im [1 - (Im W + Ro> Te= z’k W;l .
(11)

(10)

13 C. C. Murpock, Phys. Rev. 35, 8 [1930].
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Im Photometer wird Iges(R) mit einem ausgedehnten
Spalt abgetastet. Das Maximum der Registrierkurve
wird dadurch gegeniiber dem von Iges (R) etwas verscho-
ben. Der Einflul des Photometerspalts auf ein Ring-
profil

ol r?

I=1- = Suwm

(12)
ist von Rymer und Butrer '* fiir einen sehr schmalen
Spalt der Linge [ berechnet worden. Sie erhielten fiir
die Verschiebung des Ringmaximums

ol 1
Wendet man dieselbe Rechnung auf Gl. (11) an, so

ergibt sich statt G1. (13)

oy kG 1 B
Rmax—Ro':— —k 11;1 W = Ro’ W —24 R; . (14)
wie der Vergleich der Gl. (11) und Gl. (13) unmittel-

bar zeigt.

Damit miissen an den aus der Photometerkurve be-
stimmten Ringdurchmessern die folgenden Korrekturen
angebracht werden:

Ky=+0,36(/In) W (15)
wegen der Neigung des Untergrunds,
Ky=+4B2/D (16)

wegen der endlichen Linge des Photometerspalts und
Ky= 40,72 a W2/D (17)

wegen der langsam verdnderlichen Intensitdtsfaktoren
in der Streuformel. Diese Korrektur schlieft eine von
Rymer und BurrLer * angegebene Korrektur, die die
Kriimmung der Interferenzringe beriicksichtigt, mit
ein 15,

10.2 Fehler in der Korrektur Ky: Bei dem in Abb. 3
gezeigten, fiir TICl-Aufdampfschichten typischen Inten-
sitdtsverlauf betrdgt K; etwa 0,3 um. Der Fehler der
Korrektur kann in diesem Fall vernachldssigt werden.
Mit zunehmender Halbwertsbreite steigt der Fehler
aber annihernd mit W2

10.3 Fehler in der Korrektur Ky: Gl. (11) gilt nur
fir r < W, da zur Berechnung der Korrekturen die
rasch verdnderliche Gauss-Funktion entwickelt werden
muflte. Desgleichen ist der Einflul des Photometer-
spalts nur fiir geringe Spaltbreiten b < W beriicksich-
tigt. Zur Kontrolle wurde daher die Korrektur K, fir
ein genaues Gauss-Profil und fiir den speziellen Fall
W =40 yum, b=30um, /=0,6 mm und D=10mm
elektronisch berechnet 6. Gegeniiber dem aus Gl. (16)
berechneten Wert von +6,0 um ergibt die Rechnung

14 T, B. Rymer u. C. C. ButLer, Phil. Mag. 36, 515 [1945].

15 Jch danke Herrn Dr. J. Uncerexk fiir die Anregung, die
Korrektur K, in der angegebenen Weise durchzufiihren.

16 Jch danke Herrn H. Kienxov fiir die Programmierung und
Durchfithrung der Rechnung.

17 M. Brackmayn, Proc. Roy. Soc., Lond. A 173, 68 [1939].
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eine Abweichung von —0,3 um. Wird dieses Ergebnis
bei der Bestimmung von K, beriicksichtigt, so ist die
Unsicherheit in der Korrektur hichstens 0,1 um. Der
Fehler auf Grund der Unsicherheit in der Spaltlinge
(Abschnitt 9.4) betrigt ebenfalls hochstens 0,1 um.

10.4 Fehler in der Korrektur Ky: Fiir die Berech-
nung von K; wurde die Giiltigkeit der kinematischen
Theorie vorausgesetzt. Bei den untersuchten TICIl-Auf-
dampfschichten miissen aber wegen der groBen Kristal-
litausdehnungen dynamische Extinktionseffekte beriick-
sichtigt werden. Um ihren Einflu abzuschétzen, wird
die Korrektur fiir den Zweistrahlfall der dynamischen
Theorie berechnet: Nach Brackman 17 ist in diesem Fall
der Strukturfaktor F? in Gl. (5) durch F zu ersetzen.
Damit erhélt man statt Gl. (8)

dF/dH
aam=2—Ho (1), _,, (18)
und statt GL. (17)
Ky3¥0 = 10,72 agyn W2/D . (19)

Bei den auswertbaren Ringen eines T1Cl-Interferenz-
diagramms ergeben sich fiir den Ausdruck

vdF/dF!)
H“( F Ju-ne

Werte zwischen —0,6 und —1,8. Dabei ist zur Berech-
nung des Temperaturfaktors als Desye-Temperatur
Or1ic1=174° angenommen worden 8. Die Atomform-
faktoren wurden den Tabellen von Isers und Vaix-
suTEIN 19 fiir T1 und Dawson2? fiir Cl entnommen.
Nimmt man zum Vergleich den Wert —1,2, so erhilt
man bei einer Halbwertsbreite # =50 um und bei
einem mittleren Ringdurchmesser D=20 mm im kine-
matischen Fall Kgki"= 40,40 um und im dynamischen
Fall K9 = 40,29 yum. Die Unsicherheit in der Kor-
rektur betrigt damit weniger als +0,1 um. Mit zu-
nehmender Ringbreite wéchst aber der Fehler wie bei
K, mit W2

11. EinfluB des Magnetfeldes

Magnetische Gleich- und Wechselfelder zwischen
Priparat und Photoplatte konnen das Interferenzdia-
gramm merklich stéren. In der Interferenzapparatur
ist daher der Kameraraum durch zwei zum Elektronen-
strahl koaxial angeordnete Rohre aus Mu-Metall ma-
gnetisch abgeschirmt. Storungen durch Wechselfelder
konnten auf diese Weise vollig ausgeschaltet werden.
Dagegen ergab eine Messung mit einem Forsterschen
Oerstedmeter, dal} das zeitlich konstante Magnetfeld
innerhalb der Abschirmung nur bis auf etwa 1 mOe
reduziert ist. Das Restfeld wird hauptsdchlich durch
die starken Streufelder der magnetischen Linsen ver-

18 Gmerins Handbuch der anorganischen Chemie, Syst. Nr. 38,
S. 264, Verlag Chemie, Berlin 1940.

19 J. A. Isers u. B. K. Vainsureiy, Soviet Phys.-Cryst. 4, 601
[1959].

20 B. Dawsox, Acta Cryst. 14, 1120 [1961].
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ursacht und verldauft nahezu parallel zum Elektronen-
strahl. Trotz seiner Grofle ist daher nur ein geringer
Einflul} auf das Streudiagramm zu erwarten.

Um den Betrag der Storung abzuschidtzen. wird das
Magnetfeld §) in einem Zylinder-Koordinatensystem
mit der Apparaturachse als z-Achse beschrieben. Der
9-Vektor erhilt damit die drei Komponenten

H.=$)3,=axiale Komponente,
H,=$)"1,=radiale Komponente,
H,=$)"s,=azimutale Komponente

mit 8y = [3¢, Lo]. Durch H, ist eine Anderung der Ring-
durchmesser nicht moglich. Es geniigt daher, den Ein-
flull von H: und H, zu untersuchen.

11.1 Einflul der axialen Komponente: Wirkt iiber
die gesamte Kameraldnge das Feld H., so durchlauft
jedes Elektron eine Schraubenbahn mit dem Bahnkreis-
radius

muv

— sin 9 =3,37 44 sin? [em].
H:

0 =
= eH:

(20)
Darin ist m die Masse der Elektronen, v ihre Geschwin-
digkeit, e die Elementarladung, ¢ der Bracesche Win-
kel und U die Beschleunigungsspannung. Da H. weder
den Betrag der Elektronengeschwindigkeit noch ihre
Komponente v, in z-Richtung andert, braucht nur die
Projektion der Elektronenbahnen auf die Ebene der
Photoplatte betrachtet zu werden. Nach Abb. 5 ist der
Radius Ry eines DeBve—Scuerrer-Rings bei einem
Magnetfeld H. = 0

Ry=20sintd0=p0— 5003 +....

Abb. 5. Zum Einfluf} der axialen Magnetfeldkomponente. Pro-
jektion der Elektronenbahnen in die Ebene der Photoplatte:
a=Bahnprojektion bei H,=0, b=Bahnprojektion bei H,==0.

Fiir H.=0 ergibt sich als Ringradius
Ry=Ltg =090,
da beide Bahnprojektionen dieselbe Lidnge haben

(L =Abstand Priaparat —Photoplatte). Die Radiusénde-
rung betrdgt damit

AR Ry—Rpy 6 1 _7Lgtg2i _ 1 L*H?
R R, 24 24 0? 273 Ucos* ¥
(21)

Bei einer Feldstirke H.=1 mOe und fiir L =332 mm,
U=50kV und # <1 ergibt sich daraus A4R/R ==
1-1071, Der Einflu von H. ist daher vollig zu ver-
nachléssigen.

W. WITT

11.2 EinfluB der azimutalen Komponente: Wirkt zwi-
schen Prédparat und Photoplatte das Feld H,, so be-
schreiben die Elektronen Kreisbahnen senkrecht zur
Richtung von H, mit einem Radius

_omu g VU
0= e, = 3,37 H [em].

[

Am Ort der Photoplatte betrdgt dann die Abweichung
AR von der geraden Bahn in guter Ndherung AR =
L?/2 0. Leitet sich H, aus einem homogenen Magnet-
feld ab, so fiihrt diese Abweichung nur zu einem sehr
geringen Fehler, da in diesem Fall das gesamte Streu-
diagramm um nahezu denselben Betrag verschoben
wird. Ein inhomogenes Magnetfeld verschiebt dagegen
die einzelnen Bereiche des Streudiagramms um unter-
schiedliche Betrdge, so dal im ungiinstigsten Fall die
relativen Anderungen der Ringdurchmesser

AD/D=AR/R=L/ (2 otg ®) (22)

betragen. LiBt man einen Fehler AD/D=1-10"5 zu,
so mull H, bei L =332 mm ¢ =0,03 rad und U =50 kV
kleiner als 1-1075 Oe sein, damit die Storung durch
das Magnetfeld unberiicksichtigt bleiben kann.

Da diese Forderung bisher nicht erfiillt werden
konnte, mullite der Einflul des Magnetfelds durch wie-
derholtes Photometrieren der Interferenzdiagramme un-
ter verschiedenen Azimuten reduziert werden. Dies ist
moglich, da nach Abschnitt 11.1 der Einflul} der axialen
Komponente vernachldssigt werden darf. In radialer
Richtung wirkt daher auf die Elektronen die Kraft

K-19=—e[v, ug Hy 5] to= —ev po Hy [0y, 5] Tg

=ev g Hycos . (23)

Mittelt man K-1, iiber alle Azimute, so ergibt sich

KRerg= 917 @R-rocw ~ zl_lcbsjsodq

1 [ =
= D ;é‘\)dg:oy

da der Integrationsweg auller dem Elektronenstrahl
keine Strome umschlieft und der Strom des Elektronen-
strahl hierbei vernachldssigt werden kann. Der mittlere
Ringdurchmesser wird daher durch das Magnetfeld
nicht gedndert, kann also durch wiederholtes Photo-
metrieren unter verschiedenen Azimuten genau bestimmt
werden.

(24)

Abb. 6 zeigt die azimutalen Durchmesserschwankun-
gen, die beim Photometrieren von (200)- und (211)-
TICl-Interferenzringen erhalten wurden. Die Kreise
stellen jeweils den Mittelwert aus fiinf Messungen an
verschiedenen Aufnahmen dar, so daf} die Streuung der
MeBpunkte durch andere Einfliisse stark verringert ist.
Zur Kontrolle dieser Messungen wurde das Magnetfeld
tiber den gesamten Kameraraum genau ausgemessen
und sein EinfluB auf den Ringdurchmesser auf der
Basis der Gl. (22) berechnet. Das Ergebnis ist in
Abb. 6 als durchgezeichnete Kurve eingetragen. Aus
der guten Ubereinstimmung darf geschlossen werden,
dal die beobachteten Durchmesserschwankungen tat-
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sachlich durch das Magnetfeld verursacht werden und
daher in der angegebenen Weise behandelt werden
diirfen.

| N I |

0° 45° 90° 135° 180°

Azimut ——e=—
Abb. 6. Azimutale Schwankungen /4D des Ringdurchmessers.
MeBpunkte: Erhalten durch Photometrieren von (200)- und
(211) -T1Cl-Interferenzringen. Die Durchmesser der Ringe be-
tragen 18,6 und 22,8 mm. Kurve: Berechnet aus der Magnet
feldmessung fiir einen Ringdurchmesser D =20 mm.

12. Weitere systematische Fehler

12.1 EinfluB der Vorzugsorientierung: Von ArcHaRD >
ist darauf hingewiesen worden, daf} bei polykristallinen
Préparaten eine Vorzugsorientierung zu einem Fehler
bei der Bestimmung der Braceschen Winkel aus den
Ringmaxima fiithren kann. Eine genauere Abschitzung
zeigt jedoch, dall dieser Fehler bei Pridparaten mit
einer KristallitgroBe iiber 100 A und bei nicht extrem
ausgepriagter Faserstruktur unter 1-107% des Melwerts
liegt und daher vernachldssigt werden kann.

12.2 Dejustierung der Photoplatte im Photometer:
Wird die photographische Schicht durch den Schlitten-
vorschub nicht genau in ihrer Ebene verschoben, so er-
scheinen auf dem Registrierstreifen alle Durchmesser D
um AD =a2/2 D verkiirzt, wenn 3 7 —a der Winkel zwi-
sen Vorschubrichtung und Plattennormale ist. Ein wei-
terer Fehler AD = —2 ¢2/D entsteht durch die Unsicher-
heit ¢ in der Lage des Primirflecks auf der Photo-
platte, da dessen Umgebung in der Regel stark iiber-
strahlt ist. Beide Fehler konnten stets vernachldssigbar
klein gehalten werden.

12.3 Aufladung der Photoplatte: Eine hohe Intensi-
tat des Primérstrahls fiihrt zu Aufladungen der Photo-
platte, die mit einer annihernd zu 1/D proportionalen
Ringaufweitung verbunden sind. Die Aufladungen kon-
nen vermieden werden, wenn die Photoplatte eine grofle
Emulsionsschichtdicke besitzt und die Emulsion im
Hochvakuum der Apparatur nicht ausgetrocknet wird.
Bei den verwendeten Diapositiv-Platten, die nur zwan-
zig Minuten im Vakuum gehalten wurden, konnte bei
einem Strom von 107'® A im Primaérstrahl ein Fehler
durch Aufladungen nicht festgestellt werden.

12.4 Schrumpfen der photographischen Schicht: Zur
Priifung dieses Effekts wurde ein photographisch her-
gestelltes Negativ des 100 mm-Glasmafstabs (Abschnitt
9.3) auf eine Photoplatte lichtoptisch umkopiert. An-

21 G, D. Arcuarp, Brit. J. Appl. Phys. 7, 367 [1956].
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schlieBend wurde die Platte mit dem latenten Mal-
stabsbild in der Interferenzapparatur gleichmifig mit
Elektronen belichtet und in der iiblichen Weise ent-
wickelt und getrocknet. Der Vergleich der beiden Mal-
stabskopien im Photometer ergab, dal alle Abstinde
auf der zweiten, mit Elektronen bestrahlten Platte etwa
2-1075 zu kleine Werte hatten. Die Ringdurchmesser
sind daher um den Betrag 4D = +2-107%-D zu kor-
rigieren.

12.5 EinfluB benachbarter Ringe: Liegt das Maxi-
mum eines Interferenzrings auf der Flanke eines zwei-
ten Ringes, so ist eine gegenseitige Verschiebung der
Ringmaxima zu erwarten. Aullerdem kann die Lage der
Maxima durch Entwicklereffekte, insbesondere durch
Esernarp-Effekt gedndert werden. Beide Fehler kon-
nen bei TICl-Interferenzdiagrammen wegen der durch-
weg groflen Ringabstinde (Abb. 3) vernachldssigt wer-
den.

12.6 EinfluB der Temperatur: Die Temperatur des
Priaparat- und Photoplattenhalters wird wihrend der
Interferenzaufnahme bis auf 0,1 °C genau gemessen.
Die Photoplatte besitzt einen guten Wirmeiibergang
zum Halter, so daBl sich Temperaturdifferenzen nach
dem Einlegen der Platte rasch ausgleichen konnen. Die
Temperaturerhhung des Préaparats durch den Elektro-
nenstrahl liegt nach WinkeLmany 22 bei einer Strahl-
stromdichte von 1-107® A/cm?® unter 0,001 °C. Bei
nicht zu groBer Abweichung der Temperatur des Hal-
ters von 20 °C kann daher der Temperatureinflul aus
den thermischen Ausdehnungskoeffizienten mit zu ver-
nachldssigendem Fehler korrigiert werden. Das gleiche
gilt fir den Temperatureinflul bei der Photometer-
messung.

12.7 Ausdehnung im Vakuum: Die Kompressibilitdt
% von TICI betrigt 4,8-107/Atm, die der Photoplatte
etwa 2-1076/Atm. Die relativen Anderungen der Git-
terkonstanten und der Ringdurchmeser betragen % x,
konnen also vernachlassigt werden.

13. Gesamtfehler bei der Bestimmung der
Ringdurchmesser

Tab. 2 zeigt die Fehler, die bei der Durchmesser-
bestimmung beriicksichtigt wurden. Die zufélligen
Fehler durch den KoinzidenzmaRstab, durch man-
gelnde Reproduzierbarkeit des Photometers und
durch den Einflul des Magnetfelds sind in dem
Wert fiir die Streuung der Ringdurchmesser ent-
halten.

Bei einem mittleren Durchmesser der Interferenz-
ringe von D =20 mm, entsprechend einem Bracc-
schen Winkel ¢ =0,03 rad, ergibt sich daraus fiir
den systematischen Fehler AD/D = +2.2-1075, Der
zufillige Fehler der Einzelmessung betrigt

AD/D = +£2,5-1075,

22 A. WinkeLmany, Z. Angew. Phys. 8, 218 [1956].
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Fehler-
Fehler quadrat
Fehlerquelle sy- o sy- 2=
| stem. fillig | stem. fillig
| (pm) | (pm)  (pum)2 (pm)?
Photometer
Ganghohenfehler +04 +0,2 016 0,04
periodischer Fehler - -+0,2 — 0,04
Koinzidenzma@stab +0,1 — 0,01 —
Ringkorrektur K» +0,1 -+0,01 0,01 0,01
Ringkorrektur K3 +0,1 — 0,01 -
Streuung der iiber acht
Azimute gemittelten
Ringdurchmesser -  +04 — 0,16
Summe der Fehler- _
quadrate: 0,19 0,25

Tab. 2.

Bestimmung der Elektronenwellenlange A

Die Grundlage fiir die Bestimmung der Elektro-
nenwellenldnge / bildet die pE BrocLiesche Bezie-
hung

9 h 1 -

~= Ve m, . Ai/(2+e Ulmg c*) U]; ’ (29)
Darin ist A das Wirkungsquantum, m, die Ruhe-
masse der Elektronen, e die Elementarladung in elek-
trostatischen Einheiten, U die Beschleunigungsspan-
nung in elektromagnetischen Einheiten und ¢ die
Lichtgeschwindigkeit.

Die Werte der Konstanten h, e, my, ¢ sind von
Conex und DuMonp 2*:24 aus allen Prazisionsmessun-
gen, die diese Konstanten enthalten, nach der Me-
thode der kleinsten Quadrate berechnet worden. Aus
ihren Werten ergibt sich

¢ =1(299793,0+0,3)-10° cmsec™ 1,
V:‘m — (1,001 66 % 0,000 01) -10~8 erg sec g~**
0
- (esE) 7.

Die Elektronenwellenldange ist daher auf Grund der
Unsicherheit in der Kenntnis der Naturkonstanten
mit einem Fehler 42/2= £ 1-10° behaftet.

14. Potentialschema der Interferenzapparatur

Abb. 7 zeigt schematisch die Potentiale, die von den
Elektronen innerhalb der Interferenzapparatur durch-
laufen werden. Kathode, Priaparat und Photoplatte sind
durch Kastenpotentiale beschrieben, deren Form will-

23 E. R. Couex u. J. W. M. DuMo~xpo, Handbuch der Physik
XXXV, Verlag Springer, Berlin 1957.
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kiirlich angedeutet ist. Da Prdparat und Photoplatte
leitend mit der Kamerawand verbunden sind, liegt das
Fermi-Niveau des Kristalls und das der Photoplatte auf
gleicher Hohe. Demgegeniiber ist das Fermi-Niveau der
Kathode um den Betrag der angelegten Hochspannung
angehoben.

Kathode

Kameraraum
Kristall Photo -
Platte

A I\

]
R —

Abb. 7. Potentialschema der Interferenzapparatur. U= Aus-
gangsspannung der Hochspannungsanlage, Uj=Spannungs-
abfall zwischen dem Ausgang der Hochspannungsanlage und
der Kathoden-Heizfadenspitze, @)% = Austrittspotential des
Kathoden-Heizfadens, Ur=Hohe des Potentialbergs durch
Raumladung vor der Kathode, @) = Austrittspotential der
Kamerawand, Up=Fgrmi-Potential des Kristalls.

In der Braceschen Gleichung (2) bedeutet 4 die
Elektronenwellenlinge im Inneren des Kristalls. In
Gl. (25) ist daher als Beschleunigungsspannung einzu-
setzen

U=U,—Ui+Dx+U;+Ur (26)

(Bezeichnungen wie in Abb. 7). Hierin kann die Hoch-
spannung U, unmittelbar gemessen werden (Abschnitt
15). Die tibrigen Potentialdifferenzen sind dagegen nur
mit grofem Aufwand zu bestimmen. Diese Schwierig-
keit kann umgangen werden, wenn auf Grund der
Form der Kristalle der Einflul der Wellenldngenénde-
rung beim Eintritt in den Kristall gerade durch den
Brechungseffekt kompensiert wird (Abschnitt 17). In
diesem Fall ist in Gl. (2) die Elektronenwellenldnge
auflerhalb des Kristalls einzusetzen. Diese ergibt sich
aus der Beschleunigungsspannung

U=Us+ Px—Pu+U:-U, (27)

wobei die Summe der Potentialdifferenzen @i — @y
+U,—U=U:; als Differenz zweier Fermi-Niveaus jetzt
in einfacher Weise mit einer Gegenfeldanordnung ge-
messen werden kann (Abschnitt 16).

15. Messung der Hochspannung U,

Die von auflen an die Interferenzapparatur angelegte
Hochspannung U, wird von einer elektronisch stabili-
sierten Hochspannungsanlage mit einer Langzeitkon-
stanz OU/U = £1-107% erzeugt?>. Fiir die Absolut-

24 E. R. Couex u. J. W. M. DuMoxp, Phys. Rev. Letters 1, 291
[1958].
2 W. Wirr, Z. Angew. Phys. 17, 369 [1964].
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messung der Ausgangsspannung der Anlage wurde ein
Verfahren entwickelt, mit dem Gleichspannungen von
50 kV mit einer Genauigkeit AU/U = %£1-107% gemes-
sen werden konnen. Das Verfahren ist bereits an ande-
rer Stelle beschrieben worden 2%. Gegeniiber dem Feh-
ler der Hochspannungsmessung konnen die Schwankun-
gen der Hochspannungsanlage vernachldssigt werden.
Der Gesamtfehler betrigt damit AU,/U,= *1-1075.

16. Messung von U, mit einer Gegenfeldanordnung

Durch geeigneten Aufbau des Kathoden-Heizkreises
kann der Einflul des Heizstroms auf den Spannungs-
abfall U} nahezu ausgeschaltet werden (Abb. 8). Trotz-
dem hingt der Wert von U, stark von den Betriebs-
bedingungen der Kathode ab: Da das Austrittspotential
der Wolfram-Kathode durch Fremdstoffbedeckung stark
gedndert wird 27, ist @k unter anderem eine Funktion
der Kathodentemperatur und des Drucks im Rezipien-
ten. Ferner hingt U, von der Potentialverteilung vor
der Kathode ab. Der Priaparat- und Photoplattenhalter
wurde daher durch einen Farapay-Kifig aus demselben
Material (Messing) ersetzt und die Gegenfeldmessung
innerhalb der Interferenzapparatur und unter denselben
Bedingungen ausgefiihrt, die fiir die Interferenzaufnah-
men gewéhlt wurden.

Ausgang der
Hochspannungsanlage

Abb. 8. Zum Spannungsabfall
U): Der Spannungsabfall durch
den Heizstrom Iy, wird durch den
Spannungsabfall iiber R; und R,
|  kompensiert. R;=R,=100 Q.

Heizfadenspilze

Abb. 9 zeigt das Ergebnis der Gegenfeldmessung,
das auch bei wiederholten Kontrollmessungen reprodu-
zierbar erhalten wurde. Aufgetragen ist der Kafigstrom
I, normiert auf seinen Maximalwert I;™2%, als Funk-
tion der Gegenspannung Ug und der Betriebsdauer des

Abb. 9. Ergebnis der Gegenfeldmessung. Kifigstrom in Ab-
hingigkeit von der Gegenspannung. Der Parameter ist die
Betriebszeit des Kathoden-Heizfadens in Stunden.

26 W. Wirr, Z. Angew. Phys. 17, 364 [1964].
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Kathodenheizfadens. Der Wert der Gegenspannung bei
Ix/Ixm*x =50% ist gleich der Potentialdifferenz U, .

Die Abbildung zeigt einen deutlichen Gang der Kur-
ven zu groBeren Gegenspannungen, so daf} fiir U, nur
ein mittlerer Wert angegeben werden kann. Bei fiinf-
stiindiger Betriebszeit der Kathode entnimmt man der
Abbildung (—2,0%0,3) V. Der MeBfehler durch Se-
kundarelektronen und durch mangelhafte Justierung
des Gegenfelds wird mit (+0,5%0,5) V abgeschitzt.
Damit ergibt sich U.=(—2,5%0,6) V. Der relative
Fehler bei der Gegenfeldmessung betrdgt also bei
U=50kV: AU,/U=*%1,2-1075,

17. Brechung und Wellenlingendnderung im Kristall

Ist das Potential im Kristall um den Betrag U; ge-
geniiber dem des umgebenden Vakuums abgesenkt (in
Abb. 7 ist U;j=Ur +®Py), so besitzt der Kristall fiir
Elektronen der Energie e U den Brechungsindex

n= /‘v\'akuum/lKristall ~1+ Ui/2 U

Die Wellenldngendnderung beim Eintritt in den Kristall
ist dann 41/A= — (n—1), so daB eine Anderung der
Braceschen Winkel 49/ = — (n —1) resultiert.

Hat das Priparat die Form einer planparallelen
Platte, so ist bekannt, dal der Einflul der Wellenlin-
genidnderung bei senkrechter Einstrahlung und bei klei-
nem Streuwinkel ¥ gerade durch den Einflul der Bre-
chung an der Austrittsfliche kompensiert wird. Dasselbe
gilt aber auch weitgehend fiir polykristalline Priparate,
denn da der Wert von (n—1) in der Regel nur 1-107%
betrigt, brauchen an die Geometrie der Kristallite
keine strengen Forderungen gestellt zu werden. Liegen
insbesondere halbkugelformige Kristallite vor, wie sie
bei TICl-Aufdampfschichten erhalten werden, so ist
allein notwendig, dall die Austrittsfliche von den
ebenen, auf der Unterlage ruhenden Kristallitflachen
gebildet wird und dall die Folie senkrecht zum Elek-
tronenstrahl steht. Durch die Brechung beim Eintritt
in den Kristallit wird nur die Apertur, nicht aber die
mittlere Richtung des Elektronenstrahlenbiindels ge-
dndert. Im Interferenzbild entsteht daher lediglich eine
symmetrische Reflexverbreiterung. Dasselbe gilt fiir
regellos auftretende Abweichungen von der Halbkugel-
gestalt sowie fiir den EinfluB der Interferenz-Doppel-
brechung. Die Brechung beim Durchgang der Elektro-
nen durch die als planparallel zu betrachtende Unter-
lage fiihrt ebenfalls zu keiner zusitzlichen Winkeldnde-
rung.

Die obige Forderung — Austrittsfliche senkrecht
zum Elektronenstrahl — braucht nicht sehr genau er-
fullt zu sein. Eine Rechnung zeigt, dal ein Neigungs-
winkel von 0,1 rad nur zu einer zusitzlichen Winkel-
dnderung A2 9/2 9 =A4AD/D=1-107" fiihrt.

18. EinfluB der Energieverluste im Kristall

Beim Durchgang durch den Kristall erleidet ein Teil
der Elektronen durch unelastischen Stof} einen fiir das

27 A. Eseruacey, Fortschr. Phys. 8, 245 [1960].
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streuende Material charakteristischen Energieverlust.
Erfolgt der Stol vor dem elastischen Streuprozef}, so
fiihrt die Wellenldingendnderung auf Grund des Ener-
gieverlusts zu einer Vergréferung der Braceschen Win-
kel. Erfolgt der Stof} dagegen erst nach dem elastischen
Prozel3, so braucht die Wellenlangendnderung nicht be-
riicksichtigt zu werden. Die Winkelverteilung der un-
elastisch gestreuten Elektronen ist ferner gegeniiber
der Verteilung der rein elastisch gestreuten Elektronen
verbreitert.

Unter der Annahme, dal} elastische und unelastische
StoBe voneinander sowie vom Ort im Streukorper un-
abhidngig sind, ist es gleich wahrscheinlich, dal} der
elastische Stof} vor einem unelastischen oder umgekehrt
stattfindet. Der Intensitdtsverlauf ! des Interferenz-
rings ergibt sich daher durch Uberlagerung der elasti-
schen Verteilung . mit zwei gleichen, ihr gegeniiber
verbreiterten unelastischen Verteilungen % I,, von de-
nen eine durch den Energieverlust gegeniiber I. ver-
schoben ist. Liegt der Schwerpunkt des Energieverlusts
bei AE=A(eU), so betriagt die Verschiebung gegen-
tiber dem genauen Braceschen Winkel ¥,

A40/9y= — AE|2 Ey= —0,

wenn E, die Energie der elastisch gestreuten Elektro-
nen ist. Die Ringintensitit, aufgetragen iiber z = 49/¥,,
ist daher

1(z) =Ie(2) + 3 Iu(z) + 3 Iu(z—9). (28)

Um die Verteilung I.(z) zu erhalten, ist der elasti-
sche Teil des differentiellen Energiespektrums d/™2/dE,
aufgenommen im Ringmaximum und aufgefalt als
Funktion von z. zu falten mit der Winkelverteilung Q.
der elastisch gestreuten Elektronen. Entsprechend ent-
steht I, aus der Faltung des unelastischen Teils des
Spektrums mit der Winkelverteilung Q, der unelastisch
gestreuten Elektronen. Sind die beiden Verteilungen
sowie das Energiespektrum bekannt, so kann I(z) und
damit die Verschiebung des Ringmaximums gegeniiber
dem Maximum von /.(z) genau bestimmt werden.

Abb. 10 zeigt das Energiespektrum einer etwa 500 A
dicken TICI-Schicht, aufgedampft auf Kohle als Trager-
folie. Das Spektrum ist im Maximum des (110)-Rings
mit einer von Lourr 2® beschriebenen MefBanordnung
mit einem Winkelauflgsungsvermégen von 1,810~ 4 rad

<300

dImax

dE

t - SR SN SN, F— |
60 50 40 30 20 10

80 70 0 eV

Abb. 10. Energiespektrum einer 500 A dicken T1Cl-Aufdampf-

schicht, aufgenommen im Maximum des (110)-Rings. Elek-

tronenenergie E, = 50 keV; Energieauflosungsvermogen =
0.7 eV; Winkelauflosungsvermogen = 1,8-10—* rad.

28 J. Lonrr, Z. Phys. 171, 442 [1963].
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aufgenommen. Die Kohleunterlage (Schichtdicke etwa
50 A) hat auf das Spektrum keinen EinfluB, da eine
Kontrollmessung an einer unbedampften Kohlefolie er-
gab, dall bei demselben Winkelauflésungsvermdgen das
Verhiltnis der Amplituden des unelastischen und elasti-
schen Teils des Kohlespektrums héchstens 1 : 105 be-
tragt.

Mit derselben Melanordnung konnten auch die Win-
kelverteilungen Q. und Q, aufgenommen werden. Die
Messungen zeigten, daf} die Verteilung der Elektronen
mit einem Energieverlust A4E =20V gegeniiber der
Verteilung der elastisch gestreuten Elektronen dreifach
verbreitert ist.

Die Auswertung des TICl-Spektrums zusammen
mit den aufgenommenen Winkelverteilungen Q. und
Qu ergab, dal das Ringmaximum gegeniiber dem
Maximum der elastischen Intensitdtsverteilung um
A9/9 = +1,5-10"% verschoben ist. Der Fehler durch
Energieverluste kann daher bei TICl vernachldssigt
werden.

19. Aufladungen des Priparats

Im Elektronenstrahl kann sich der Kristall gegen-
iber seiner Umgebung aufladen. Je nach Vorzeichen
der Aufladung wird dadurch das Potential im Kristall
angehoben oder abgesenkt. Die hierdurch bedingte
Wellenldngeninderung wird ebenfalls durch den Bre-
chungseffekt kompensiert (Abschnitt 17), da der Betrag
von U; fiir die Kompensation nur von untergeordneter
Bedeutung ist. Demgegeniiber kann aber das durch den
Priparatteller verzerrte elektrostatische Feld der La-
dung durch seine Linsenwirkung zu einer Strahlablen-
kung fithren. Alle Interferenzaufnahmen wurden daher
bei der sehr geringen Strahlstromdichte von 1-1078 A
pro cm® am Ort des Prédparats gemacht. Eine Kontroll-
aufnahme, die bei dreifacher Strahlstromdichte aufge-
nommen wurde, zeigte noch keine Anderung der Brace-
schen Winkel. Der Fehler durch Aufladungen wird da-
her vernachldssigt.

20. Gesamtfehler bei der Bestimmung der
Elektronenwellenldnge

Tab. 3 zeigt die Fehler, die bei der Wellenlidngen-

messung beruicksichtigt wurden.

Fehlerquelle =108 L -

] ¥Vert§ (Qr Natur-

konstanten — + 1,0 1,00
Hochspannung U, + 1,0 +0,5 0,25
Potentialdifferenz U, + 1,2 -+ 0,6 0.36

7Sur;1me der Fehler-

quadrate: 1,61

Tab. 3.

Der gesamte systematische Fehler bei der Bestim-
mung der Elektronenwellenlinge betrdgt damit
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Ai[i= 11,3105, Die zufilligen Fehler in der
Messung von U, und U, sind wegen ihres geringen
Betrags nicht einzeln aufgefiihrt, sondern in den
systematischen Fehlern mitenthalten.

Ergebnis

21. Gesamtfehler bei der Bestimmung der Gitter-
konstanten

Auf Grund der in den vorangehenden Abschnitten
durchgefithrten Fehlerdiskussionen ist der Absolut-
wert der Gitterkonstanten ¢ mit den in Tab. 4 auf-
gefithrten Unsicherheiten behaftet.

Aala Aaja
Fehlerquelle systemat. zufilliger
Anteil Anteil
Abstand Praparat —
Photoplatte  +14-1075 +1,2-10°5
Durchmesser der Inter-
ferenzringe (Fehler
bei ¢ = 0,03 rad) +2,2-1075  +2,5-1073
Elektronenwellenlinge +1,3-10-3 —

Tab. 4.

Insgesamt ergibt sich damit als systematischer
Fehler der Gitterkonstantenmessung

(Aa/a) syst. = +3-1075
und als zufalliger Fehler der Einzelmessung

(da/a) s = £3-1075

22. Ergebnis der Absolutmessung der Gitter-
konstanten von TICl

22.1 Herstellung der Praparate: Als Tragerfolien
dienten etwa 50 A dicke Kohleschichten, die nach
dem von Braprey 29 angegebenen Verfahren herge-
stellt und auf Platin-Iridium-Einlochblenden mit
70 um Lochdurchmesser aufgefangen wurden. Das
Verdampfen des spektralreinen TICl (Johnson,
Matthey u. Co., London) geschah von vorher
ausgeglithten Wolfram-Spiralen. Zwei der insgesamt
fiinf untersuchten Préparate wurden in einer Ultra-
hochvakuum-Aufdampfanlage bei einem Druck von
weniger als 1-1078 Torr hergestellt. Die ubrigen
Schichten wurden in einer Interferenzapparatur in
unmittelbarer Nidhe des Elektronenstrahls bei einem
Druck von etwa 31072 Torr aufgedampft.

29 D. E. Brapiey, Brit. J. Appl. Phys. 5, 65, 96 [1954].
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22.2 Form der Kristallite: Die Ausdehnung ¢ der
Kristallite senkrecht zum Elektronenstrahl wurde aus
elektronenmikroskopischen Hell- und Dunkelfeld-
aufnahmen bestimmt, die von den Préparaten im
Anschluf} an die Interferenzaufnahmen angefertigt
wurden. Bei den beiden im Ultrahochvakuum her-
gestellten Priiparaten ergab sich im Mittel ¢ =750 A,
bei den drei anderen Préparaten ¢ =750 A, 1000 A
und 1500 A. Die Streuung der Kristallitdurchmes-
ser um den Mittelwert betrug bei allen Praparaten
etwa 50% des Mittelwerts. Eine Aufnahme von einem
schriagbeschatteten Praparat ergab ferner, daf} die
Kristallite eine anndhernd halbkugelférmige Gestalt
besitzen. Die mittlere Kristallitausdehnung in Strahl-
richtung betrigt daher etwa 500 A.

Im Gegensatz zum elektronenmikroskopischen Be-
fund ergibt sich aber aus der Halbwertsbreite der
Interferenzringe bei allen untersuchten Préaparaten
der Wert =300 A. Diese Diskrepanz wird in der
vorliegenden Arbeit nicht diskutiert.

22.3 Die MeBergebnisse: Die Auswertung der
Messungen an den verschiedenen Priparaten ergab,
daB} eine Abhangigkeit der Gitterkonstanten von der
Art der Praparation oder von der Kristallitgrofe in
dem untersuchten Bereich nicht besteht. Jedoch er-
gaben sich bei allen Praparaten ibereinstimmend
verschiedene Werte a;;; fiir die Gitterkonstante, je
nachdem, aus welchem Ring der Wert ermittelt
wurde. Abb. 11 zeigt die Absolutwerte der az;;, ge-
mittelt tber alle finf Prédparate. Auflerdem ist in
der Abbildung der von Smakura und Karwass3®
rontgenographisch bestimmte Absolutwert der Gitter-
konstanten von TICl, umgerechnet auf 20 °C, einge-
tragen. Als thermischer Ausdehnungskoeffizient von
TICI wurde der Wert 54-1076/°C benutzt. Der Feh-
ler von +0,00015 A, mit dem der Roxrcex-Wert
behaftet ist, wird durch die gestrichelten horizonta-
len Linien gekennzeichnet. In der Abbildung bedeu-
ten ferner die durchgezeichneten Fehlerbalken den
systematischen Fehleranteil der a;;;. Dieser wurde
gemdl} der in der vorliegenden Arbeit gegebenen
Fehlerdiskussion berechnet und fiihrt vom (210)-
Ring an zu dem im Abschnitt 21 angegebenen Wert
Aala= £3-1075. [Der (222)-Ring ist wegen sei-
ner geringen Intensitidt mit einem groferen Fehler
behaftet.] Daneben ist als unterbrochen gezeichneter
Fehlerbalken die Streuung der fiinf einzelnen, den
ay; zugrunde liegenden MeBwerten angegeben.

30 A. Smakura u. J. Karyass, Phys. Rev. 99, 1737 [1955].
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Abb. 11. Gitterkonstante ;%7 von TICl-Aufdampfschichten

bei 20 °C, berechnet aus verschiedenen Netzebenenabstinden
dyrr. Jeder Wert a7 ist der Mittelwert aus fiinf Messungen
an verschiedenen Préparaten. Die durchgezeichneten Fehler-
balken geben den systematischen Fehler der Messung an, die
unterbrochen gezeichneten die Streuung der den ;%7 zugrunde
liegenden Einzelmessungen. Die horizontale durchgezeichnete
Linie bezeichnet den Wert der Réntcen-Gitterkonstanten
(Smakura und Kawxass 3%), die beiden unterbrochen gezeich-
neten geben die Fehlergrenzen der Roxtcex-Strahlmessung an.

Man entnimmt der Abb. 11, dal die aus den
(100)-, (200)- und (310)-Ringen ermittelten ay-
Werte innerhalb der Mefigenauigkeit mit der Ronr-
GEN-Gitterkonstanten tibereinstimmen. Die aus den
tibrigen Netzebenenabstinden berechneten Werte
weichen jedoch bis zu —3-107* der Gitterkonstan-
ten vom RonTGEN-Wert ab. Die Abweichungen sind
um so groller, je kleiner der Winkel zwischen
Ebenennormale und [111]-Richtung ist. Dabei ist
gleichzeitig eine zunehmende Streuung der Mef3-
werte von Préaparat zu Préparat zu beobachten, er-
kenntlich aus der verschiedenen Grofle der gestrichel-
ten und durchgezeichneten Fehlerbalken, die nach Ab-
schnitt 21 bei den vorliegenden experimentellen Be-
dingungen denselben Wert haben sollten.
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Diese Abweichungen konnen wegen ihrer Syste-
matik und ihres groflen Betrags keinesfalls auf MeB-
oder Auswertefehler zuriickgefithrt werden. Es muf3
daher geschlossen werden, daf} ihre Ursache in elasti-
schen Spannungen des Gitters oder in fiir TICI
typischen Gitterbaufehlern begriindet ist.

Die vorliegenden Untersuchungen an TICI fiihren
damit zu folgendem Ergebnis: TICl-Aufdampfschich-
ten diirfen auf Grund der gefundenen Gitterfehler
nicht vorbehaltlos als Eichnormal verwendet werden.
Insbesondere besitzt der aus allen auswertbaren Netz-
ebenenabstanden berechnete Mittelwert der Gitter-
konstanten keine physikalische Bedeutung. Gleich-
zeitig konnte aber gezeigt werden, da} die (100)-,
(200)- und (310)-Netzebenenabstinde des TICI-
Gitters innerhalb der Mef3genauigkeit reproduzier-
bar mit den aus RonTGEN-Strahlmessungen zu er-
wartenden Werten {ibereinstimmen. Diese Netz-
ebenenabstinde konnen daher als Normal fiir sehr
genaue Relativmessungen mit Elektroneninterferen-
zen verwendet werden. Die aus ihnen berechnete
Gitterkonstante betriigt bei 20 °C

articl = 3.841 45 A .

Dieser Wert ist mit einem systematischen Fehler von
+0.000 12 A, entsprechend Aa/a= +3-10753, be-
haftet. Der zufillige Fehler betrigt + 0,000 05 A.

Diese Arbeit wurde im Institut fiir Angewandte Phy-
sik der Universitit Hamburg ausgefiithrt. Dem Leiter
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Virusforschung: Dr. Perers) und Herrn Dipl.-Phys. M.
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