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Electron transmission experiments under electron microscope conditions were done with
C-, Ge- and Pt-films to get information about the influence of electron energy and objective
aperture. One gets an exponential law of transmission for small mass thicknesses x of the objects
and can calculate the ‘“‘contrast thickness” axyx (in 7' = exp(— «/xx)). Using the Lenz theory,
two constants z, and 9y are determined, for each element and electron energy, from the measure-
ments of xy at four different objective apertures. z, is related to the total elastic scattering cross
section and ¥ is the half width of the atomic scattering amplitude f(#). The variation of z, and
BP0 with electron energy is not in agreement with the theory using the first Born approximation
and a simple screened atomic potential. But using these two experimentally determined constants
in a plural scattering theory of LENz, good agreement between calculated and experimental
deviations from the exponential law of transmission up to mass thicknesses of 300 ug - cm~2 is
obtained.

To get better theoretical values of i, the complex atomic scattering amplitudes were calculated
quantum theoretically with the WKB-method and Hartree potentials. The values agree with the
experimental results for Ge- and Pt-films. For carbon there is a large contribution by inelastic
scattering making a direct comparison with experimental results difficult.

The energy dependence of z, shows saturation for high voltages, as expected by theory. At
high voltages the difference in the zx-values for films with different atomic numbers is larger,
resulting in lower xy-values for platinum. But at very low voltages the xyx-values of carbon are
lower than those of platinum. Some measurements of a2y at 60 keV on targets of noble gases
confirm the absence of a large difference in contrast between atoms in the gaseous and condensed
amorphous state.

Bei amorphen und sehr feinkristallinen Objekten
ist die Kontrastentstehung im Elektronenmikroskop
auf folgende Weise zu verstehen: Die Elektronen
des mit sehr kleiner Apertur einfallenden Primér-
strahles erfahren durch elastische und unelastische
Streuprozesse an den Atomen des Objekts eine Rich-
tungsidnderung. Die Aperturblende in der bildseiti-
gen Brennebene des Objektivs halt alle Elektronen
zuriick, die um Streuwinkel & grofler als die Objek-
tivapertur « abgelenkt worden sind. Die auf diese
Weise aus dem Abbildungssystem entfernten Elek-
tronen konnen zur Stromdichte in dem zugehoérigen
Bildpunkt keinen Beitrag mehr leisten. Diesen Me-
chanismus der Kontrastentstehung bezeichnet man
als Streuabsorption.

Die Elektronenstromdichte im Bild einer nicht
zu dicken amorphen oder feinkristallinen Schicht
héngt exponentiell von ihrer Massendicke x =9 D
ab (o = Dichte, D = geometrische Dicke).

I = Ige %, (1)
xx bezeichnet man als Kontrastdicke. Der ,,Kon-

trast®
K=10g10(10/1)=0(d, U,Z)x (2)

1 W. LrppERT, Z. Naturforsch. 17h, 335 [1962].

ist proportional zur Massendicke z. xx und ¢ (xx =
(log e)/c) sind eine Funktion der Objektivapertur o,
der Beschleunigungsspannung U und der Ordnungs-
zahl Z sowie des Atomgewichtes 4 der Objekt-
atome. Die Messungen von xx beschrinken sich vor-
wiegend auf den in iiblichen Mikroskopen zur Ver-
fiugung stehenden Spannungsbereich zwischen 40
und 100 kV.

Durch die Entwicklung der Hochstspannungs-
mikroskope bis zu 1000 kV und auch fiir Probleme
der Niederspannungsmikroskopie besteht ein Be-
dirfnis, derartige Messungen iiber einen gréBeren
Spannungsbereich zu erstrecken. Dabei wurden von
uns auch groflere Massendicken bis zu 300 ug - cm—2
untersucht, um die Abweichungen von der Lineari-
tat zwischen K und x durch Mehrfachstreuung aus-
fihrlich zu erfassen. Bisher liegen hierzu nur fir
Kohlenstoff zuverlassige Werte von LipPERT! vor.

Der grofere vermessene Spannungsbereich erlaubt
ferner bessere Vergleiche mit theoretischen An-
sitzen. Die viel benutzte Theorie von LENz2 auf
der Basis der 1. Bornschen Néherung unter An-
nahme eines abgeschirmten Coulomb-Potentials

V(r) = — (Ze|r) exp (—7/R) 3)
2 F. LeEnz, Z. Naturforsch. 9a, 185 [1954].
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wurde schon in zahlreichen anderen Arbeiten als un-
zureichend erkannt, um sowohl differentielle Streu-
verteilungen 345 als auch den Streukontrast®7
quantitativ zu beschreiben. Durch den Einsatz elek-
tronischer Rechenmaschinen ist es moglich, bessere
quantenmechanische Néaherungen des Streupro-
blems, z.B. in Form der WKB-Methode, und ge-
nauere Atompotentiale (z. B. Hartree-Byatt-Poten-
tiale) zu benutzen. Trotzdem ist es in einigen Fillen
niitzlich, auf den Formalismus der Lenzschen Theo-
rie zuriickzugreifen, da durch die Bornsche Nihe-
rung die Aufstellung von Ahnlichkeitsgesetzen (z.B.
LippERT u. FRIESES) moglich ist.

Nach einem Vorschlag von RarTa? kann man in
einer einfachen Ndherung noch die Verdnderung des
Atompotentials beriicksichtigen, die durch den Ein-
bau des Einzelatoms in einen Festkorper verursacht
wird. Damit ist das Problem der Realstruktur der
Schichten allerdings noch nicht gelost. Nahordnungs-
erscheinungen, welche z. B. zu diffusen Beugungsrin-
gen fiihren, konnen nicht ohne weiteres beriicksich-
tigt werden, da man die Abstandsstatistik der Atome
in amorphen Objekten wiederum nur aus Streuversu-
chen erhalten kann. Es wurde in einer fritheren Ar-
beit 10 gezeigt, dall man jedoch mit guter Néherung
den Streukontrast amorpher und feinkristalliner Ob-
jekte — d.h. Kristallitgrole < Schichtdicke — so
beschreiben kann, als ob die Einzelatome unabhén-
gig voneinander streuen. Nahordnungseffekte beein-
flussen die differentielle Streuverteilung vornehm-
lich bei sehr kleinen Streuwinkeln. Mit wachsendem
Streuwinkel werden die Unterschiede in der Streu-
ung von amorphen und feinkristallinen Objekten
geringer. Aus diesem Grund wurden in unseren Ver-
suchen neben amorphen C- und Ge-Schichten auch
Pt-Schichten mit KristallitgroBen von 10—20 A
vermessen, um bei dem Vergleich mit theoretischen
Berechnungen ein leichtes, mittleres und schweres
Element vorliegen zu haben, welche die Voraus-
setzungen des reinen Streukontrastes erfiillen.

1. MeBmethodik

Von den genannten Elementen wurden Aufdampf-
schichten auf Glasobjekttrigern hergestellt, die wihrend

3 J. KESSLER, Z. Phys. 182, 137 [1964].

4 W. BRUNGER u. W. MENz, Z. Phys. 184, 271 [1965].

5 V. E. CossLErT u. R. N. THOMAS, Brit. J. Appl. Phys.
15, 235 [1964].

6 N. H. SARKAR, J. Appl. Phys. 37, 4389 [1966].

7 W. LippERT, Naturwiss. 49, 534 [1962].

8 W. LippERT u. W. FRIESE, V. Internat. Congr. Electron.
Microscopy Philadelphia, Vol. I, AA-1 [1962].
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der Bedampfung durch optische Transmission oder mittels
Schwingquarz kontrolliert wurden. Die eigentliche Massen-
dickenbestimmung erfolgte durch Wigung des Objekt-
triagers vor und nach der Bedampfung mit einer Genauig-
keit von + 0,2 ug-cm~2. Durch die unterschiedliche
Richtcharakteristik der Verdampfungsquelle variiert die
Schichtdicke auf dem Glasobjekttriger. Im Falle licht-
durchlidssiger Schichten wurden die Dickenvariationen
lings des Tréigers mittels der Lichtdurchlassigkeit ver-
messen und nur solche Stellen nach dem Abflotten der
Schicht auf Wasser priapariert, welche der mittleren Dicke
und damit dem durch Wigung erhaltenen Wert entspra-
chen. Es wurden jeweils ca. 15 Schichten bei C und Ge im
Dickenbereich 10 bis 145 ug - em=2 und bei Pt von 10 bis
95 ug - cm~2 hergestellt. Dickere Schichten platzten von
der Glasoberfliche ab oder rollten sich bei der Praparation
auf. Durch Ubereinanderlegen mehrerer Schichten auf dem
Objekttrigernetz konnten entsprechende Vielfache der
vermessenen Schichtdicke realisiert werden.

Die Transmissionsmessungen erfolgten bei Strahl-
spannungen von 41,5; 62,1; 81,8 und 102,2kV in einem
Siemens-Elmiskop I. Die genaueren Werte wurden durch
Kontrolle mittels Elektronenbeugung erhalten. Durch eine
Verinderung in der Hochspannungsversorgung konnten
mit diesem Gerdt auch 25,2 und 17,3 kV erreicht werden.
Am JEM 150 des Institutes fiir theoretische und ange-
wandte Physik der Technischen Hochschule Stuttgart
wurden Messungen bei 100 und 150 kV unternommen. Das
von Dupouy und Mitarbeitern11:12:13 entwickelte Hochst-
spannungsmikroskop des C.N.R.S. in Toulouse arbeitet
bei Strahlspannungen zwischen 250 und 1200 kV. Die
Messungen wurden bei 300, 750 und 1200 kV durchgefiihrt.

Bei der Bestrahlung wurde mit Kondensoraperturen im
Bereich zwischen 103 und 10—4 gearbeitet. In diesem Be-
reich ergibt sich kein EinfluB auf den Streukontrast. Die
Bestrahlungsapertur sollte sich erst dann auf den Streu-
kontrast auswirken, wenn diese von gleicher GroBenordnung
wie die Objektivapertur wird. Mit Objektiv und Projektiv
wurde ein 1000- bis 1500fach vergroBertes Bild des Ob-
jektes in der Leuchtschirmebene entworfen, und die Inten-
sitdt  mit Objekt und I, in einer freien Netzmasche mit
einem Faraday-Becher und Schwingkondensator-Elektro-
meter vermessen. Die schwachen VergréBerungen erlaubten
eine geringe Objektbelastung, so dal Kontaminations- und
Rekristallisationserscheinungen vermieden wurden. Trotz
dieser Vorsichtsmaflnahmen war es wegen der erhohten
Objekterwiarmung bei 17 kV nicht moglich, Germanium-
schichten im amorphen Zustand zu untersuchen, da diese
sich bei Bestrahlung in den kristallinen Zustand um-
wandelten.

Neben der Strahlspannung ist die Objektivapertur o ein
fir die GroBe des Kontrastes wichtiger Betriebsparameter
des Mikroskopes. Sie wurde durch Einbringen verschiedener

9 H. Rarth, Acta Cryst. A 24, 85 [1968].

10 .. REIMER, Z. Angew. Phys. 22, 287 [1967].

11 G. Dupouy u. F. PERRIER, C. R. Acad. Sci. Paris 253,
2435 [1961].

12 G. Dupouy u. F.PErrIER, Ann. Phys. Paris 8, 251
[1963].

13 G. Durouy, F.PEerRrIeEr u. A.SEcuErLa, C.R. Acad.
Sci. Paris 262, 341 [1966].
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Blenden (Durchmesser 20—300 x) in die untere Brenn-
ebene des Objektivs verdndert. Die Bestimmung der
Objektivapertur erfolgte mit einer Goldaufdampfschicht
als Eichpriaparat, Abbildung der Ebene des 1. Beugungs-
bildes im Boersch’schen Strahlengang (Feinbereichs-
beugung) und Doppelbelichtung des Beugungsdiagrammes
ohne und mit eingeschobener Aperturblende. Der Radius
des Blendenschattens kann dann direkt in Relation zu dem

Y4
Kohlenstoff /
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Ablenkungswinkel 26 eines Debye-Scherrer-Ringes ge-
setzt werden. Diese Moglichkeit bestand auch bei dem
Hochstspannungsmikroskop und ergibt genauere Werte
fir die Objektivapertur o als die Abschidtzungsformel
o = r/f (r = Blendenradius, f = Objektiv-Brennweite).

Esist f = 2,75 mm im Elmiskop I, f = 3,5 mm im JEM 150
und f=7,2mm im Hochstspannungsmikroskop des
C.N.R.S. ’
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Abb. 1. Abhingigkeit des Kontrastes von der Massendicke fiir Kohlenstoff-Schichten bei verschiedenen Objektivapertu-

ren « und Strahlspannungen von a) 25,2 kV, b) 102,2 kV und c) 1200 kV. Gestrichelte Geraden: Anfangssteigungen. Aus-

gezogene Kurven: Mehrfachstreutheorie nach LENz, berechnet nach (9) mit den angegebenen Werten von z, und ¢y aus
den experimentellen Anfangssteigungen.
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2. Experimentelle Ergebnisse und theoretische
Deutung

a) Ubersicht der Ergebnisse

Zur Auswertung der Messungen wurde fiir jedes
Element und jede Beschleunigungsspannung ein
Diagramm angelegt, in dem der Kontrast bei den
verschiedenen Objektivaperturen in Abhingigkeit
von der Massendicke aufgetragen wurde. Aus Platz-

Platin
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griinden kann nur ein Teil der Messungen an C- und
Pt-Schichten in den Abb. 1 bis 2 fiir Strahlspannun-
gen von 25, 100 und 1200 kV dargestellt werden.
Die vollstindigen Diagramme fiir alle 10 Strahl-
spannungen und die drei untersuchten Elemente
konnen auf Anforderung von den Verfassern zur
Verfiigung gestellt werden.

Bei jeder Apertur liegt der gleiche Sachverhalt
vor. Der Kontrast steigt zundchst linear mit der
Massendicke an. Oberhalb einer Linearitdtsgrenze,

e LN 7 " welche von dem Element, der Strahlspannung und
=25, 44:10° y : :
‘F %o526107ad /) // Sk der Apertur abhéngt, biegen die Kontrastkurven ab.
-2 . . . .
%en Blpgem= 7 o= 10010 rag Die ausgezogenen Kurven sind mit Hilfe der Lenz-
3+ /;;70::’—- schen Mehrfachstreutheorie (s.u.) berechnet. Die ge-
. =206 : : ) 2
X strichelt eingezeichneten Geraden geben an, wie der
7 a . :
ol i o B = Kontrast proportional zur Massendicke anwachsen
s wiirde, wenn man in der theoretischen Behandlung
7/, 2 .
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Abb. 2. Abhéingigkeit des Kontrastes von der Massendicke fiir Platin-Schichten (s. 0. Abb. 1).
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lenstoff-Schicht mit der Massendichte
x=163,6 ug-cm2 bei 172kV, a=4,4-10"3rad

einen Kontrast K =3,91, bei 100 kV (Abb. 1b)
K =1,10 und bei 1200 kV (Abb. 1c¢) und einer ver-
gleichbaren Apertur o = 3,6 -10-3rad nur noch
K = 0,32. Die Transmission dieser Kohlenstoff-
schicht dndert sich also um mehr als 3 Zehner-
potenzen.

2. Der Bereich, in dem der Kontrast linear von
der Massendicke abhingt, vergroBert sich. Dies wird
besonders deutlich, wenn man die Kontrastkurven
bei 25 und 1200 kV miteinander vergleicht.

Bei einem Vergleich von C und Pt fillt auf, dafl
der Kontrast bei 25 kV von gleicher Groenordnung
ist. Bei sehr hohen Elektronenenergien nimmt der
Kontrast von Pt jedoch nicht so stark ab wie der
von C. Bei 1200 kV und « = 3,6 - 10-3 rad besitzt
Pt ein um den Faktor 3 niedrigeres zx als C (s.u.
Diskussion der Abb. 7).

b) Vergleich mit der Einfachstreutheorie nach Lenz

Aus dem linearen Anfangsteil kann durch Aus-
gleichsrechnung der Anstieg der Geraden und daraus
die Kontrastdicke xx bestimmt werden. Nach der
Theorie von LENZ ist

Z—1

1 1 [Z—-1 1+ a2
xx  Zxa |1+ a2

A

+2In mit xp = a/dy,

(4)
der Aufhellungsdicke

au(l—p?)nd

NLZ2 R% 2 (5)

und dem charakteristischen Winkel
Po= /(27 R),

R = ,, Atomradius‘ aus (3).

xa und @y sollten nicht voneinander unabhingig
sein. Es ergibt sich jedoch, da die Theorie die
Experimente quantitativ nicht wiedergeben kann,
daB sich aber speziell bei Kohlenstoff aus (4) Gesetz-
maBigkeiten tber die Abhangigkeit der Kontrast-
dicke von der Objektivapertur und der Strahlspan-
nung gewinnen lassen, wenn 'man , und ¥ als un-
abhangige Parameter betrachtet und den experi-
mentellen Werten anpaf3t. Aus den xx-Werten einer
Strahlspannung bei verschiedenen Aperturwerten
wurde durch Ausgleichsrechnung das optimale Paar
23 und Yo ermittelt. In Abb. 3 sind die ausgezogenen
Kurven mit diesen Werten nach (4) berechnet. Man

(6)
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Abb. 3. Abhéngigkeit der Kontrastdicke i von der Objek-
tivapertur « fur Kohlenstoff bei verschiedenen Strahl-
spannungen. Die eingezeichneten Kurven wurden mit der

an die Experimente angepaBten Theorie von LENZ be-
rechnet (Werte von z, aus Abb.4 und & aus Abb. 5a).

ersieht, daB die Ubereinstimmung befriedigend ist.
Fir 100 kV wurden nur die mit dem Elmiskop ge-
messenen Werte herangezogen. Die Messungen bei
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Abb. 4. Vergleich der aus den Experimenten erhaltenen

Aufhellungsdicken @, als Funktion der Strahlspannung

U fiir Kohlenstoff, Germanium und Platin mit theoreti-
schen Werten nach LENz.

der gleichen Strahlspannung am JEM 150 liegen
systematisch hoher. Die genauen Ursachen fiir diese
Abweichung sind unbekannt. Der Ausdruck fir ax
ist also geeignet, die Kontrastdicken auch fiir andere
Aperturen zu berechnen. Nach den Ahnlichkeits-
relationen von LipPERT und FRIESE sollte dann
eine Umrechnung auch zu anderen Strahlspannun-
gen moglich sein, wenn x, und ¥y die nach der
Lenzschen Theorie zu erwartenden GesetzmaBig-
keiten zeigen. Fur ax, ist dies nach Abb. 4 bis auf
einen konstanten Faktor (Parallelverschiebung in
der doppeltlogarithmischen Darstellung) nur fiir
Kohlenstoff und Ge der Fall. Die Messungen zeigen
im iibrigen deutlich die theoretisch geforderte Ein-
miindung in die Sattigung. Auch der totale elasti-
sche Streuquerschnitt ge;, der tiber die Beziehung

xa:A/(NL'O'el) (7)

mit der Aufhellungsdicke zusammenhéingt, wird
demnach bei hohen Strahlspannungen konstant.
Nach (6) ist J proportional A zu erwarten. Dies ist
praktisch nur fir Kohlenstoff (Abb. 5a) mit be-
friedigender Néaherung erfullt. Die Messungen bei
17 und 25 kV fallen jedoch auch schon heraus. Das
Versagen der einfachen Bornschen Naherung, fur
die bei beliebigem Potentialansatz stets Ahnlich-

Abb. 5. Charakteristischer Winkel &, als Funktion der
Elektronenwellenlidnge 4 nach Experimenten und berechnet
nach LENZ fiir a) Kohlenstoff-, b) Germanium- und ¢) Platin-

Schichten. -
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keitsrelationen gelten sollten, kommt jedoch be-
sonders deutlich bei Ge (Abb. 5b) und Pt (Abb. 5¢)
zum Ausdruck. Es bestédtigt sich damit das schon
von LipPERT und FRrIESE gefundene Ergebnis, dall
mit Ahnlichkeitsrelationen nur bei Kohlenstoff et-
was anzufangen ist. Durch unsere Messungen konnte
der Anwendungsbereich der Ahnlichkeitsgesetze auf
einen wesentlich groeren Spannungsbereich aus-
gedehnt werden.

Weiter unten werden die Messungen an Ge- und
Pt-Schichten durch Rechnungen mit der WKB-
Methode auch im Absolutbetrag befriedigend wieder-
gegeben. Eine Anwendbarkeit dieser Methode auf
Kohlenstoff verbietet sich jedoch, da hiermit nur
der elastische Streuquerschnitt erfalt wird und bei
leichten Elementen der unelastische Streuquer-
schnitt und dessen Beitrag zur Kontrastdicke stark
ansteigt.

¢) Abhdngigkeit der Kontrastdicke
von der Ordnungszahl

Wiéhrend nach Abb. 4 #; und damit nach (7) auch
der totale elastische Streuquerschnitt einen Grenz-
wert bei hohen Strahlspannungen annehmen, ist
dies fiir zx nicht der Fall. xx steigt mit wachsender
Strahlspannung an, wie die doppeltlogarithmische
Darstellung in Abb. 6 zeigt, wenn auch der Anstieg
bei hoheren Strahlspannungen langsamer erfolgt als
bei niedrigen. Dies liegt an der wachsenden Zahl von
elastisch als auch unelastisch gestreuten Elektronen,
die bei fester Apertur die Blende noch passieren
konnen. Bei ca. 60 kV zeigen die Unterschiede in
den xx-Werten fir die 3 Elemente ein Minimum.
Dies bestatigt frithere Befunde14:15, dafl bei 60 kV
und einer Aperturblende von 20 yx im Elmiskop I
der Kontrast unabhingig von der Art des Elemen-
tes ist und nur von der Massendicke abhingt. In15
konnte nachgewiesen werden, dafl bei 40 kV sogar
der Kontrast von Pt-Schichten geringer ist als von
C-Schichten gleicher Massendicke. Die Kontrast-
dicken in Abb. 6 bei den niedrigsten hier vermes-
senen Strahlspannungen bestétigen diese ,,Kontrast-
umkehr*. Andererseits zeigt Abb. 6, daBl der Unter-
schied zwischen den Elementen bei den hohen
Strahlspannungen laufend zunimmt. Die friiheren
Untersuchungen haben gezeigt, dall die Annihe-
rung der Z-Abhingigkeit durch ein Potenzgesetz

K=bZex/A (8)

14 1, REIMER, Z. Naturforsch. 14b, 566 [1959].
15 L. REIMER, Z. Angew. Phys. 13, 432 [1961].
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Abb. 6. Experimentell gefundene Abhingigkeit der Kon-
trastdicke von der Strahlspannung bei den 3 untersuchten
Elementen: C, Ge, Pt. Objektivapertur « = 4,0 - 10-3.

um so groBere Exponenten a liefert, je groBer die
Strahlspannung und um so grofer die Apertur ist,
weil dann nur Elektronen aus dem Aperturkegel
herausgestreut werden, die immer niher am Kern
vorbeifliegen und damit geringere Abschirmung vor-
finden. Der Grenzfall der Rutherford-Streuung ohne
Abschirmung, welcher einen Kontrast proportional
Z2 erwarten lieBe, ist jedoch selbst bei 1200 kV und
der groBten fir C, Ge und Pt vermessenen Apertur
o« = 7,2-10-3 noch nicht erfillt (a = 1,6).

Im Zusammenhang mit einer fritheren Arbeit10
und der unten durchgefiihrten Beriicksichtigung des
Packungseffektes der Atome in einem Festkorper
durch ein korrigiertes Potential tauchte erneut die
Frage auf, inwieweit sich eine systematische Ab-
weichung im Kontrastverhalten von amorphen und
gasformigen Praparaten zeigt. Die bisherigen Mes-
sungen an Gasen liegen nur als differentielle Streu-
verteilung vorl6. Eine Aufintegration derartiger
Messungen zur Ermittlung von xy sto8t auf Schwie-
rigkeiten. Deshalb wurden von uns auch Kontrast-
messungen an Gasen unter vergleichbaren Bedin-
gungen durchgefiihrt. Dazu wurde eine Streukam-
mer mit einer Streulinge von 5 mm durch eine obere
Bohrung von 0,2 mm und eine untere von 0,5 mm
mit iiberspannter Kohle-Formvar-Doppelschicht ab-
geschlossen. Die Massendicke konnte durch den
Gasdruck reguliert werden. Die Folien hielten im
Durchschnitt einen Druck von 200 Torr aus. Die

16 M. FINK u. J. KESSLER, Z. Phys. 196, 1 [1966].
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Messungen von Iy bzw. I erfolgten nach Evakuie-
rung der Streukammer auf Hochvakuum bzw. Fiil-
lung der Kammer mit dem entsprechenden Gas.
Die Abschlufifolien waren hinsichtlich ihres Kon-
trastverhaltens noch so diinn, dafl man im Gebiet
des linearen Teils der Kontrastkurven arbeiten
konnte, wo sich die Kontrastbeitrage der Abschlul3-
folien und des Streugases additiv verhalten. Die
Messungen erfolgten nicht wie bei den Folien mit
eingeschaltetem Objektiv und Begrenzung der Ob-
jektivapertur durch eine Aperturblende, sondern
durch Offnung einer Irisblende in der Leuchtschirm-
ebene des Mikroskops bei ausgeschalteten Linsen
unterhalb der Streukammer. Unter der Irisblende
befand sich ein hinreichend groBer Faraday-Becher.
Kontrollversuche an Folien mit dieser MeBanord-
nung zeigten die gleichen Resultate. Ein Vorteil
dieses Verfahrens liegt in der Moglichkeit, die Trans-
mission als Funktion des Aperturwinkels kontinuier-
lich zu registrieren. Hiervon wurde bereits in einer
fritheren Arbeit10 Gebrauch gemacht, um den Ein-
fluB amorpher Beugungsmaxima auf die Apertur-
abhéngigkeit der Transmission zu zeigen. Tragt man
die bei 60 kV gemessenen Werte nach Multiplika-
tion mit dem Atomgewicht A doppeltlogarithmisch
gegen Z auf (Abb. 7), so wird das empirische Potenz-

1

[z
7
& + 1081073
i// o 206107
I/ * 4021073
-2 f
0 05 10 15 20

log Z

Abb. 7. Darstellung der Abhéngigkeit des Kontrastes K

von der Ordnungszahl Z durch ein Potenzgesetz (8) bei

einer Strahlspannung von U = 62,1 kV und verschiedene
Aperturen.

gesetz (8) gut bestitigt und die Messungen von
festem C, Ge und Pt liegen auch auf der entspre-
chenden Geraden. Da bei Wasserstoff Z/4 =1 er-
heblich von dem bei anderen Elementen bestehen-
den Verhéltnis Z/4 =0,5—0,4 abweicht, folgt, dafl
H; bei gleicher Massendicke einen etwa doppelt so
groflen Kontrast zeigt wie He, was die in Abb. 8a

L. REIMER UND K. H. SOMMER

und 8b aufgefiihrten Beispiele der Kontrastkurven
bestiatigen. Es ist damit auch die Frage gelost,
welcher Kontrastbeitrag fiir Wasserstoff in organi-
schen Objekten anzusetzen ist.
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Abb. 8. Abhéngigkeit des Kontrastes von der Massendicke
fiir a) Wasserstoff und b) Helium bei verschiedenen Objek-
tivaperturen o (Strahlspannung U = 62,1 kV).

d) Vergleich mit der Mehrfachstreutheorie nach Lenz

Die Abweichung von der Linearitit in den Kon-
trastkurven Abb. 1 und 2 wurde mit der Mehrfach-
streutheorie nach LENz? verglichen. Der Ansatz fiir
den elastischen und unelastischen Streuquerschnitt,
welcher auch der Berechnung der Kontrastdicke in
(4) zugrunde liegt, erlaubt, einen geschlossenen Aus-
druck fir die Transmission bei Mehrfachstreuung
anzugeben. Die Transmission betridgt danach
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mit J; als Bessel-Funktion 1. Ordnung; K,, K;
modifizierte Hankel-Funktionen, In y = 0,577216,
P = x|xa, xg = a/Fp und y als Integrationsvariable.
Die Auswertung des Integrals ist nur numerisch
moglich. Es wurden die aus den Anfangssteigungen
errechneten x; und ¢y benutzt. Die Integration
wurde in Fortran IV programmiert und auf der
IBM/360—50 des Rechenzentrums der Universitit
Miinster berechnet. Im Falle der schlechten Kon-
vergenz des Integrals bei kleinen p und grofen Z
wurde eine von LENz angegebene Umformung des
Integrals ausgenutzt, welche wesentlich rascher kon-
vergiert. Die in Abb. 1 und 2 ausgezogenen Kurven
sind auf diese Weise aus den in den Abb. vermerkten
Za- und Po-Werten erhalten. Es ist bemerkenswert,
daB nach dieser Anpassung auf die Anfangssteigun-
gen des linearen Teils auch die MeBwerte bei extrem
groflen Massendicken befriedigend beschrieben wer-
den.

Da die Ableitung der Formel (9) einige Naherun-
gen benutzt, wurden fir 60 kV und Kohlenstoff
Monte-Carlo-Rechnungen unter Beriicksichtigung
der elastischen und unelastischen Streuung durch-
gefiithrt. Es ergaben sich im Rahmen der Rechen-
genauigkeit keine Abweichungen gegeniiber (9).
Wihrend die Monte-Carlo-Rechnungen bei ver-
gleichbarer Rechengenauigkeit (20000 durchgerech-
nete Elektronenbahnen) 66 min fiir vier Kurven be-
notigte, braucht man bei der Berechnung nach (9)
nur 8 min.

Es wurde schon von LipPERT ! darauf hingewiesen,
daB eine mittels (9) berechnete Kontrastkurve fiir
grofle zp auch oberhalb der Anfangssteigung ver-
laufen kann. Bei kleinen Aperturen (xg < 1) fithrt in
den meisten Fillen bereits der erste Streuprozef zu
einer Entfernung des Elektrons aus dem durch-
gelassenen Winkelbereich. Aber erst wenn sich fast
alle Elektronen aufBlerhalb des Aperturkegels be-
finden, der Kontrast also bereits stark angewachsen
ist, kann sich die Mehrfachstreuung durch eine
Riickstreuung von Elektronen in den Aperturkegel
bemerkbar machen, da die Wahrscheinlichkeit, da
ein weiterer Streuprozef} gerade in den engen Win-
kelbereich der Blende fiihrt, gering ist. Die Mehr-
fachstreuung bewirkt hierbei eine Verringerung des
Kontrastes. Je kleiner der Aperturwinkel ist, um so

o (L= yKi() + Koly) + Iny +In 5 || - J1@op) zody
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9)

geringer ist der EinfluB der Mehrfachstreuung und
um so linger bleibt der lineare Zusammenhang zwi-
schen Kontrast und Massendicke erhalten. Bei
29>1 befinden sich zunichst keine Elektronen
auBerhalb des Aperturkegels. Die Mehrfachstreuung
bewirkt, daB Elektronen zuséatzlich aus dem von der
Blende festgelegten Winkelbereich entfernt werden,
der Kontrast also zunimmt. Erst bei groeren Mas-
sendicken, wenn die Zahl der Elektronen auB3erhalb
des Aperturkegels angewachsen ist, kann sich auch
hier eine Riickstreuung auswirken und der Kontrast
abnehmen. Nach Berechnungen fiir 750 kV bei Ger-
manium sind charakteristische Beispiele in Abb. 9

o

x,=013

AZ

\
N
N

Kontrast
()
(5]

X,=198

)

0 100 200

Massendicke

300 400 ugem 2

Abb. 9. Auswirkungen der Mehrfachstreuung auf den

Kontrast bei verschiedenen relativen Objektivaperturen .

Das Diagramm stellt die Verhéltnisse fiir Germanium

(Z = 32) und U = 750 kV dar (xa = 58,7 ug - cm?, &9 =
0,0115 rad).

zusammengestellt. Bei x9=1,32 wird eine grofere
Linearitdt des Kontrastes vorgetauscht, da die Ge-
nauigkeit der Messungen nicht ausreicht, um der-
artige kleine Abweichungen von der Anfangsstei-
gung zu erfassen. Bei xp=1,98 iberschreitet die
Mehrfachstreuung die Anfangssteigung stark. Da-
durch wird eine groflere Anfangssteigung (gestri-
chelte Linie) vorgetduscht, was zu einem niedrigeren
Wert fiir x fithrt. Gerade bei hohen Strahlspannun-
gen und den grofiten Aperturen o liegen die MeB-

500
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punkte systematisch tiefer (z. B. in Abb. 12 und 13),
was wir auf diesen Effekt zuriickfithren. Es emp-
fiehlt sich darum, diese Werte fiir die Berechnung
von x, und @y nicht zu beriicksichtigen.

S

— Pt
——Ge
o - C
0 05 10 15

Xo —_—

Abb. 10. Abhéngigkeit der Linearitdtsgrenze von der Ob-
jektivapertur in relativen Einheiten (Kurven gleicher
Differenz (— 10Y;) zwischen der exakten Kontrastkurve
und der Naherungsgeraden, bezogen auf die Naherung). Far
relative Schichtdicken z/xy < pr, sind die Abweichungen
geringer. Zum Vergleich: @ LipPERT (auf Grund seiner
Rechnungen fiir Z = 6), O L1pPERT (nach Rechnungen von
KEIL, ZEITLER und ZINN).

In Abb. 10 ist die relative Schichtdicke pr, = /x4,
bei der der Kontrast um 109, von der Anfangs-
steigung abweicht, gegen die reduzierte Apertur g
aufgetragen. Die Linearititsgrenzen lassen sich dar-
aus entnehmen, wenn man die bei der betreffenden
Strahlspannung vorliegenden x3- und ¢9-Werte be-
nutzt. Bei kleinen x liegen unsere Rechnungen an
Kohlenstoff etwas hoher als die von L1pPERT! be-
rechneten Werte (volle Kreise). Dies wird an der
hoheren Rechengenauigkeit liegen. Die eingezeich-
neten offenen Kreise nach Rechnungen von KerL,
ZEITLER und ZINN17 gelten fir hohe Ordnungs-
zahlen, beriicksichtigen aber nur die elastische
Streuung.

e) Berechnung der Kontrastdicke
nach der W K B-Methode

Im Abschnitt 2b wurde auf das Versagen der
1. Bornschen Niherung bei Ge und Pt hingewiesen,

17 E. Ke1w, E. Ze1rTLER u. W. ZIxN, Z. Naturforsch. 15a,
1031 [1960].
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was sich besonders in der Abweichung der angepaB-
ten xa- und ¥y-Werte von den theoretisch zu er-
wartenden Abhingigkeiten von U bzw. 4 dullert
(Abb. 5b u. 5c¢). Wir haben daher versucht, den
quantenmechanischen Ansatz nach der WKB-Me-
thode in der Naherung von Moliére durchzurechnen,
um zu prifen, wieweit eine bessere Naherung die
MeBergebnisse an Ge und Pt quantitativ erklaren
kann. Ein Vergleich bei Kohlenstoff-Schichten schei-
det wegen des hohen unelastischen Beitrages aus. Die
Moliere-Naherung ist unter zwei Voraussetzungen
anwendbar

a) k-R<1, b) V(n/U<LL, (10)

d.h. anschaulich, daf} a) die Elektronenwellenlédnge
klein gegen die Abmessung des Atoms und b) das
Potential V(r) so schwach ist, daf} nur kleine Streu-
winkel auftreten. Sind diese Bedingungen erfiillt,
so kann man innerhalb und in unmittelbarer Um-
gebung des Atoms strahlenoptisch rechnen. Der 6rt-
lich verénderliche elektronenoptische Brechungs-
index lautet in relativistischer Form
2E0+2eU —eV(r)

oy k() Vi(r)
nr) =3, —Vl_ U 2Eo+eU
(Eo = e Uy Ruheenergie des Elektrons)

(11)

Wegen U > V kann im Zéahler e V (r) gegeniiber 2¢ U
vernachldssigt werden. Eine Entwicklung der Wur-
zel liefert
Vo) Uo+U
U 20,+U"
n ist wegen (10b) also nur wenig von 1 verschieden.
Dies besagt, daBl die Wellenfliche der auf das Atom
treffenden ebenen Welle beim Durchqueren des Po-
tentials nur wenig deformiert wird. Die Elektronen-
bahnen konnen als gerade Linien angesehen werden.
Die durch die Streuung am Potential V(r) insge-
samt verursachte Phasenschiebung wird durch Auf-
integration lings der zum StoBparameter p gehoren-
den Bahn erhalten.

n(r)y=1—

(12)

+
ko Uo—f—Uj‘
(==

+ oo 0
Do) = ko [[n() — 11dz = — P 5 P [ V)

mit r =22 + g2. (13)
Diese Phasenschiebung fiihrt in einem Kirchhoff-

schen Beugungsintegral in Fraunhoferscher Néhe-
rung zu der Atomstreuamplitude

() = (ko/i) [ [exp (i@ (0)) — 11Jo (koo #) o de. (14)
0
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Ein Hauptproblem stellt die Wahl des Potential-
ansatzes dar. Man wird auch mit der WKB-Me-
thode nicht weiterkommen, wenn man den stark
vereinfachten Ansatz (3) benutzt. In der Mehrzahl
der neueren Arbeiten, so u.a. von Lix18 ZEITLER
und BAHR!? und ZEITLER und OLSEN 20:21 wurden
Hartree-Potentiale in der analytischen Fassung von
ByarT22 benutzt. BYATT approximierte die Hartree-
Funktionen durch Ausdriicke der Form

3
V)= — Zre Z aie " mit x=1,13Z13r/ay.
i=1
(15)

Bei der Berechnung fir Pt (Z="78) benutzten wir
die Koeffizienten fiir Hg (Z = 80).

Um Potentialverinderungen bei der Packung der
Einzelatome im Festkorper wenigstens in 1. Néhe-
rung zu beriicksichtigen, haben wir einen Vorschlag
von Rarrn? aufgegriffen. Durch die Periodizitit des
Potentials in Festkorpern verschwindet der lang-
same Potentialabfall, der fiir ein isoliertes Atom
charakteristisch ist. An seine Stelle tritt ein Poten-
tialminimum in der halben Entfernung zum néach-
sten Nachbaratom. Beriicksichtigt man bei der
Uberlappung nur die nichsten Nachbaratome im
Abstand 27y von einem willkiirlich herausgegriffe-
nen Atom und setzt man nidherungsweise Kugel-
symmetrie voraus, so kann man das korrigierte
Potential Viorr eines Festkorperatoms durch fol-
gende Funktion beschreiben:

Viorr(r =ro) =V (r) +V(2ro —1r) — 2V (r0),

Viorr(r > 19) =0. (16)
Hierbei ist der Wert des Festkorperpotentials 2 V(rg)
im Minimum bereits abgezogen. Denn er bewirkt
nur eine zusétzliche Phasenschiebung fiir alle Elek-
tronen und ist daher fir die Winkelverteilung der
gestreuten Elektronen ohne Bedeutung. Man kann
durch einfache Rechnung nachweisen, dafl dieser
Ansatz fur beliebige r¢ die Ladungserhaltung garan-
tiert, dal Vygorr also durch die Kernladung und
Z Elektronen hervorgerufen wird. Fiir Platin (kub.
flz. Gitter) wurde mit einer Gitterkonstanten
a=39Ar,=138A4A angesetzt. Im amorphen Ger-

18 S. R. Lin, Phys. Rev. 133, A 965 [1963].

19 E. ZErTLER u. G. F. Banr, III. Europ. Regional Conf.
Electron Microscopy Prag. Vol. A, 17 [1964].

20 E. ZeITLER u. H. OLSEN, Phys. Rev. 136, A 1546 [1964].
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manium bilden die Atome geordnete Bereiche, in
denen jedes Atom von 4 gleichen in der Form eines
Tetraeders umgeben ist. Der Ge-Ge-Abstand be-
tragt dabei 2,44 A also r9=1,22 A. Beim Kohlen-
stoff ist vom Graphitgitter her keine eindeutige
Festlegung von 79 moglich. Wir sind bei unseren
Rechnungen von r9=1,16 A ausgegangen. Diesen
Wert erhdlt man unter der Annahme dichtester
Kugelpackung, die bei amorphem Kohlenstoff sinn-
voller erscheint. Welchen EinfluBl die Wahl von r(
z.B. auf die Aufhellungsdicke x5 bzw. nach (7) den
totalen elastischen Streuquerschnitt besitzt, zeigt
Abb. 11.

60

pgem?

1200 kv
750 kv

40

A
avi

300 kv

o

/

150 kV
20

102,2 kv

| s kv |

— 627 kV |

415 kv
252kV

\
\
.\
\4
.\.

17,3 kv

0
08

L

2 164 20
-

Abb. 11. EinfluB der Potentialkorrektur durch den Radius
ro der Atome im Festkorper auf die Aufhellungsdicke x,
(Berechnungen fir Germanium).

Die WKB-Methode erlaubt nicht die Verwendung
von Ahnlichkeitsgesetzen. Es muB daher fiir jede
Strahlspannung eine getrennnte Berechung durch-
gefithrt werden. Die numerische Auswertung erfolgte
in 3 Integrationsschritten.

21 E. ZErrLer u. H. OLsen, Z. Naturforsch. 21a, 1321
[1966].
22 W. J. Byart, Phys. Rev. 104, 1298 [1956].
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1. Berechnung des Phasenintegrals (13) in der
mit (16) modifizierten Form

P (o) = — Zkéﬁ%’*i 5” Viorr (r = |22+ ¢2) dz
0

(17)

mit zo=)/r3 — o2 als obere Integrationsgrenze. Mit
dem korrigierten Hartree-Byatt-Potential (16) ent-
steht eine nur teilweise analytisch berechenbare
Summe von Integralen. Da das Integral iber das
Potential von U unabhingig ist, braucht es fiir
jeden p-Wert nur einmal berechnet und kann fiir
die weitere Rechnung gespeichert werden.

2. Berechnung der komplexen Atomstreuampli-
tude. Aus (14) erhidlt man fiir den Real- und Imagi-
nérteil von f(9):

Ref(ﬁ):jkosind’?(g)Jo(koQﬁ)ng, (18)
0

Im f(9) = [ ko(1 — cos D(0)) Jo(koo®) edo. (19)
0

Fir den Fall 4 =0 kann man aus (19) mittels des
optischen Theorems leicht den elastischen Gesamt-
streuquerschnitt und damit nach (7) x, berechnen:

1 Ny 4n

;:: = —AT 76707 Im f(O) .

3. Berechnung der Kontrastdicke. Mit der kom-
plexen Streuamplitude kann die Kontrastdicke
durch eine dritte numerische Integration gewonnen
werden :

(20)

k44

[ 17022 sin 9.

o

1 N

e A

(21)

Es ist allerdings fiir die Auswertung vorteilhafter,
die Integration iiber das Gebiet der GroB8winkel-
streuung zu umgehen. Hierzu wird die Berechnung
von x5 (20) uber das optische Theorem ausgenutzt
und man erhélt statt (21) eine Integration iiber den
Kleinwinkelbereich. (sind ~ ).

xlk }l: - HA&‘I [f@®)|29d9. (22

0

Bei dieser Ineinanderschachtelung von drei nume-
rischen Integrationen sind an die ersten Integra-
tionsstufen hohe Genauigkeitsanforderungen zu
stellen, um noch zu einem zuverlissigen Endergeb-
nis zu kommen. Hierzu wurde das Phasenintegral
und die Bessel-Funktion auf 7 Dezimalen genau be-
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rechnet. Im Unterprogramm fir die Bessel-Funk-
tion wurde mit doppelter Genauigkeit gearbeitet.
In der letzten Integrationsstufe wurde eine rela-
tive Genauigkeit von 10-6 gefordert, so dal} bei vor-
sichtiger Abschiatzung unter Beriicksichtigung der
Abrundungsfehler die xx-Werte noch auf minde-
stens vier Dezimalen genau sind. Alle Integrationen
wurden mit dem Romberg-Verfahren in Fortran IV
auf der IBM/360—50 durchgefiihrt. Die Rechenzeit
fiir zehn xx-Werte bei einer Strahlspannung betrug
ca. 3 min.

In Abb. 12 und 13 sind die aus den Anfangs-
steigungen des Kontrastes ermittelten ax-Werte ein-
gezeichnet. Die ausgezogenen Kurven stellen die Er-
gebnisse der WKB-Rechnungen dar. Es sei noch
einmal darauf hingewiesen, daf} keine Anpassung an
das Experiment erfolgte. Die quantitative Uberein-
stimmung zwischen Theorie und Experiment ist also
zufriedenstellend. Die stiarksten Abweichungen tre-
ten bei hohen Strahlspannungen und groBen Aper-
turen auf. Es wurde jedoch bei der Besprechung der
Mehrfachstreuung schon darauf hingewiesen, daf
diese den Wert fur xy erniedrigt.

Da die hier durchgefithrten Berechnungen das
Kontrastverhalten befriedigend beschreiben kon-
nen, besteht auch fiir das Problem des elektronen-
optischen Phasenkontrastes ein Interesse an den als
Zwischenergebnis anfallenden komplexen Atom-
streuamplituden. Fiir Ge und Pt werden diese Werte
an anderer Stelle veroffentlicht 23. Es sollen hier nur
an Hand von Abb. 14 am Beispiel des Germaniums
die unterschiedlichen Ergebnisse verschiedener Be-
rechnungen bei 41,5 kV gezeigt werden. Von den
eingezeichneten Rechnungen anderer Autoren sind
nur die Werte von IBERS und HoErN124 komplex
gerechnet. Es wurde aber das sehr ungeeignete
Thomas-Fermische Atommodell zugrunde gelegt.
Es ist vor allem bemerkenswert, dafl die Unter-
schiede ausschliellich bei kleinen Streuwinkeln lie-
gen. Oberhalb J=50-10-3 rad ergeben alle Rech-
nungen die gleichen Resultate.

Es liegen auch Approximationen von Hartree-
Potentialen durch eine Summe von 8 Exponential-
funktionen bis Z =54 in der Form (15) vor25. Rech-

23 L. Remer u. K. H. SommEer, IV. Europ. Regional
Conf. Electron Microscopy, Rom, Vol. I, 63 [1968]

24 J. A. IBERs u. J. A. HoErNT, Internat. Tables of X-Ray
Crystallography, Vol. III, p.222ff., Kynoch Press,
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angaben und eigenen WKB-Rechnungen unter Beriick-
sichtigung der Festkorperpackung.
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nungen mit diesen Potentialen ergeben nach Abb. 14
keine wesentlichen Unterschiede gegeniiber der von
uns vorwiegend benutzten Approximation nach
Byarr.
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