RUTHERFORD-KOZELITES AZ ELEKTRONOK

SZORASANAK LEIRASARA

A Fizikai Szemle 2011/6 szamaban Bencze Gyula Ru-
therford tevékenységét méltatta abbol az alkalombol,
hogy Rutherford szaz évvel ezel6tt fedezte fel az atom-
magot. E kimagaslo tudos tevékenysége Szalay Sando-
ron keresztiil kozvetlentl és gyorsan hatott a magyar-
orszagi magfizikai kutatdsokra. Ennek részleteire és
Rutherford aktualitasara Berényi Dénes vilagitott ra a
Fizikai Szemle ugyanennek a szamaban k6zolt maso-
dik cikkben. Bar az els§ irdsban meglepSen sok Ru-
therford-tanitvany nevét olvashatjuk, a masodikban azt
irja Berényi Dénes Szalay Sandorrol: ,Nem talzunk,
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akkor, ha azt allitjuk, hogy munkatarsair6l, egytttmd-
kodd partnereirSl nem sokkal rovidebb névsort lehetne
osszeallitani, mint Rutherford esetében.”

A debreceni fizikusképzésrdl mar egyszer megemlé-
keztem a Fizikai Szemlében Berényi Dénes tevékeny-
sége kapcsan [1], de most Gjra megteszem, mert mély
nyomokat hagyott bennem és valamennyi évfolyamtar-
samban. Szalay Sandor radioaktivitast és atomfizikat ok-
tatott nekiink fizikushallgatoknak a Debreceni Egyetem
Kisérleti Fizikai Intézetében. Ezen tilmenden Raics Pé-
terrel tudomanyos diakkori munkat is végeztem nala.
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Az alabb ismertetendS elektronszordsi mérések
[2—4] szolgaljanak annak bizonyitékaul, hogy a debre-
ceni oktatds mennyire befolyasolta gondolkodasmo-
domat a késébbi, kils6 kortilmények ellenére is.

Az egyetem elvégzése utdn az MTA Muszaki Fizikai
Kutatointézetében kezdtem dolgozni. Ott a transz-
misszids elektronmikroszké6pot hasznalhattam volna
,rendeltetésszertien”, azaz képek el6Gallitasara, de
engem sokkal jobban érdekeltek azok az atomfizikai
folyamatok, amelyekhez elSképzettségemet Debre-
cenben szereztem meg. Igy keriilt litokorombe az
elektronszoras, elektronsugaras rontgen mikroanalizis
és elektronenergia veszteségi analizis a transzmisszios
elektronmikroszkopban, tovabba a mikro-rontgen
fluoreszcens analizis a pasztizo elektronmikroszkop-
ban. Bar vékony mintak lokalis tomegvastagsaganak
meghatdrozasarol fogok irni, de ennek hatterében az
elektronszoras rendszamfliggése, illetve a rendszam-
fuggés fesziltségfiggése all.

Lokalis tomegvastagsdg meghatirozds
a transzmisszios elektronmikroszkdpban

Azt a feladatot tlztem magam elé, hogy vikuumparo-
logtatott vékonyrétegek lokalis tomegvastagsigat (sd-
rlség és linearis vastagsag szorzata) hatirozzam meg a
transzmisszios elektronmikroszkopban (TEM) a besu-
garzo6 elektronnyaldb vékony mintdban felléps abszorp-
cidjanak mérésével. Az exponencialis sugirgyengtilésre
szamos példat lattam az atomfizikaban. De az irodalom-
ban talalt adatok alapjan [5] a kozponti nyaldb intenzita-
sanak kozvetlen mérése Faraday-kalickaval az elektron-
mikroszkop képernydjének sikjaban szamos kristalyos
rétegen (Sb, Ag, Au, Bi, Cu stb.) az exponencialistol
eltérs, anomalis sugargyengiilést mutatott. Az ok a min-
tak kristilyos szerkezete miatt felléps Bragg-reflexiok,
amelyek tobbszords szords révén erésen megvaltoztat-
tak a kozponti elektronnyalab intenzitasat.

Az elektronok szoroédasa nemcsak a minta vastagsa-
gatol figg, hanem a sz6r6 atomok rendszamatodl is. Ez
utobbirdl csak annyit lehetett tudni, hogy 60 kV-nal ki-
sebb gyorsitd fesziiltségeknél és kis szordsi szogtarto-
many (o < 4-107 rad) esetén linedrisan fiigg a rend-
szamtol (Lenz-kozelités [6]), majd magasabb gyorsito fe-
sziltségeknél a rendszam kitevje 4/3 (Moliere-kozeli-
tés [7D, végiil nagy gyorsito fesziiltségeknél és nagy szo-
rasiszog-tartomanyban a szor6 atomok rendszamanak
négyzetével aranyos Rutherford-kozelitéssel irhato le.

A kérdés az volt, hogy a rendelkezésemre all6 ma-
ximalis 100 kV-os gyorsito fesziltségen érvényes-e a
Rutherford-kozelités, vagy ha nem, akkor hogyan
hatarozzam meg a kitevs pontos értékét. A maximalis
gyorsitd fesziltség hasznalatat a kedvezd leképezési
lehetéségek tették sziikségessé.

Egy tudomanyosan érdektelen, de gyakorlatilag fon-
tos peremfeltétel az volt, hogy az elektronmikroszko-
pon csak olyan viltoztatisokat volt szabad végeznem,
amelyek rovid id6 alatt helyreallithatok voltak és a sok
felhasznalos mikroszkop mikodését nem korlatoztak.

A Columbo-filmekhez hasonl6an az elején ,lelovom
a poént”: az els 100 kV-os transzmisszios elektronmik-
roszk6ppal még nem, de a masodikkal, amelyen mar
200 kV-os gyorsito fesziltséget lehetett beallitani, elér-
tem azt a pontot, amikor a Rutherford-kozelitést alkal-
mazni lehetett. Ennél a pontndl az elektronoknak olyan
nagy a kinetikus energidjuk, hogy az atommagot arnyé-
kol6 elektronburok atlatszova valik szamukra, a mag
hatdsa teljesen érvényre jut és a négyzetes rendszam-
fuggés jo kozelitésnek bizonyul. Mint késébb latni fog-
juk, ennek gyakorlati jelentésége abban all, hogy a
tobb anyagon végzendd rendszam-kalibraciot el lehet
hagyni és a feladat egyetlen anyagon végzendd tomeg-
vastagsag-kalibraciora redukalodik.

A Bragg-reflexiok zavard hatdsinak elkertlésére
nem a kozponti nyalab mérését valasztottam, hanem
olyan nagy szogtartomanyban integraltam a transzmit-
talt elektronintenzitast (7,), amely mar a Bragg-refle-
xiokat is tartalmazta. Ez az integralt intenzitds mar ex-
ponencidlis gyengtilést mutatott a rétegvastagsig
fuggvényében. A fentiek osszefoglalhatok a kovetke-
76 egyenletben [8]:

1, = Ioexp[/ep ri) €

ahol 7, a mintan atmend, nagy szogtartomanyban in-
tegralt elektronnyalab intenzitasa; [, a mintat besugar-
z0 elektronnyalab intenzitdsa; & ardnyossagi tényezs;
p slrlség; ¢ linearis mintavastagsag; pf toOmegvastag-
sag; Zrendszam; A atomsuly; xa rendszam ismeretlen
kitevéie.

Kisérleti rész

A kalibral6 rétegeket vékony (10-20 nm) szénhartyara
vittem fel volfram szalrol vagy csénakbol vaikuumpa-
rologtatassal 5-10™° mbar nyomdson. A rétegek to-
megvastagsagat rezgSkvarcos vastagsigmérével mo-
nitoroztam. A vastagsigokat Noran gyartmanyu ener-
giadiszperziv rontgenspektrométerrel is ellendriztem
és csak azokat a rétegeket hasznidltam fel kontraszt-
mérésre, amelyekre a rontgenintenzitas linearis flig-
gést mutatott a vastagsaggal. Az elektronmikroszko-
piaban kontraszt alatt a

C = log,, b 2
]fr
kifejezést értik.

A kontrasztméréshez a nagy szorasszoget ugy biz-
tositottam, hogy az objektiv blendét visszahtztam a
sugarmenetbdl.

A mintdk tOmegvastagsiga és linedris vastagsiga
kozott a kovetkezd dsszeftiggés all fenn:

p t[cﬁi} - 10 p[ga}‘[nm]

cm
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1. dbra. Mérési elrendezés a transzmittalt elektronintenzitis méré-
sére Philips CM20 elektronmikroszkopban.

A rétegek kozil a Ti, Ag és Au polikristalyosak, a
Ge amorf volt. A 100 kV-os JEOL 100U transzmisszios
elektronmikroszkopon végzett méréseknél még Al
Fe, Sb és Bi is szerepelt a kalibrdlé6 mintak sordban,
de az ottani méréseredmények meggySztek arrol,
hogy a 200 kV-os mikroszképon végzett rendszam-
kalibraciohoz négy anyag is elegendd lesz.

A transzmittdlt elektronintenzitist nem lehetett
olyan muszerrel mérni, amelyet széles szogtartomany-
ban mozgatok az integralishoz, erre az elektronmik-
roszk6op nem ad lehetGséget. A JEOL 100U és a 200
kV-os Philips CM20 transzmisszids elektronmikrosz-
kopok nagyon kulonbozd megoldasokat kivantak
meg az elektronaram szog szerinti integralasara. Ezek
részletes ismertetése tilmegy e cikk keretein, viszont
az idézett cikkekben megtalalhato [2, 3]. Mind6ssze a
200 kV-os mikroszkopon alkalmazott megoldas séma-
jat mutatom az 1. abran.

Az abran S-sel jelzett kis ernyS eredetileg az auto-
matikus expozicid céljait szolgilta, kilonosen olyan
esetekben, amikor a V-vel jelzett nagy képerny6n az
intenzitaseloszlas nagyon inhomogén, példaul diffrak-
cios képek felvételekor. Az eredeti konstrukciot az
abrdn szaggatott vonal mutatja: a kis erny6rdl lefolyo
aram egy logaritmikus erdsitén keresztil a fénymérs
(E) irdnyaba folyt. Az eredeti csatlakozast elvagtuk,
BNC-csatlakozot szereltiink fel, és a kis erny6t egy
el6feszitG tapforrason keresztil Keithley 601C tipusa
elektrométerhez (A) kotottik. A tapforrds +63 V-o0s

2. dbra. Az elektronmikroszkopos kontraszt fliggése a minta vastagsagtol, illetve tdomegvastagsagtol Ti, Ge, Ag és Au rétegeken.
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fesziiltsége arra szolgdl, hogy a kis erny6bdl kiléps
szekunder elektronokat visszatartsa. A mérések befe-
jezésével a kis képerny6nek a logaritmikus erSsitével
és a fénymeérdvel valo eredeti kapcsolatat BNC-csatla-
kozo segitségével allitottuk helyre.

A kontraszt linearis vastagsagtol vagy a tomegvas-
tagsagtol vald mért fuggését a 2. dbra mutatja négy
elemre. Meghatarozva a 2. dbrdn lathat6 egyenesek S

meredekségét

1 0

0og

g “l, p 27 ®
i 57 2 4

ahol k, = klog,,e = 0,43429 k, a kovetkezs értékeket
kaptam:

§=3,9-10"" Ge-ra;
§=3,11-10"° Au-ra.

§=2,5-10"" Ti-ra;
§=1,24-107 Ag-re;

A (3) egyenlet logaritmalasaval kapjuk, hogy

I
Alog, | — (€))

log,, o “J| = xlog,,Z +log,, k

R

A (4) egyenlet bal oldalat a log,,Z fliggvényében ab-
razoltam (3. dabra), hogy a rendszam KkitevGjét meg-
kapjam.

A legkisebb négyzetek elve alapjan tortént illesztés-

bél a kovetkez6 numerikus értékekhez jutottam:
log,,(AtgS,) = 1,9599 log,, Z - 4,2024. 3)

A (4) és az (5) Osszehasonlitasabdl kovetkezik, hogy a
k, = 63107, igy k= 1,44-10"". Ezért az (1) egyenlet
a kovetkezd alakban irhato fel:

I 104 1,96
C - log,, TO _ 1,44 10AptZ ‘ ©6)

tr

Altalanositas tébbkomponens( rétegekre

A (0) egyenlet csak egykomponensi rétegek vastag-
saganak meghatdrozasat teszi lehetévé, amelynek
gyakorlati jelent&sége viszonylag kicsi. Tobbkompo-
nensl rétegek esetén a transzmittalt elektronintenzi-
tas fuggeni fog a vizsgalt terep kémiai 6sszetételétsl
is. Mint koradbban megmutattam, a ¢, koncentraciok

segitségével a kovetkezd atlagolas végezhetd el [2]:

Z‘X B n CIZlX
4] El A

A (7) formula segitségével az egykomponensi réte-
gekre nyert (6) formula 4ltalanosithaté tébbkompo-
nensU rétegekre is:

@)

10

L L &8

|
=
[=}
1

124 iranytangens = 1,96

144

‘ regresszios koefficiens = 0,9989
1,61

standard deviicio = 0,0261

logyo (Alog, (Z,/1,)/pt/ky)

-1,84

T T T T T T T
1,3 1,4 1,5 1,6 1,7 1,8 1,9
lognZ

3. dbra. A kontraszt rendszamfiiggésének meghatarozasiahoz.

tr . (8
o AR
1,44-10% Yy i

i=1 ‘

pr=

1

A (8) formula szerint egy minta pt tomegvastagsiga
meghatarozhat6 kontrasztmérés segitségével, ameny-
nyiben a vizsgalt pont kémiai 6sszetétele (¢,) ismert.
Az esetleg ismeretlen kémiai Osszetétel meghatiroz-
hat6 az elektronmikroszkophoz csatolt rontgen- vagy
elektron-spektrométer segitségével.

Tomegvastagsag-mérés
rendszam-kalibrdcio nélkdl

A (8) formuldban a rendszamnak 1,96-os kitevdje ki-
sérleti hiban belil megegyezik a Rutherford-kozelités
2-es exponensével. Ez lehetSséget ad arra, hogy egy-
szerGsitsiik a tomegvastagsig meghatarozasat a TEM-
ben azaltal, hogy a kitevét 2-nek valasztjuk a rend-
szamfiiggésre a (6) egyenletben és a rendszam-kalib-
raciot elhagyjuk. Egyetlen aranyossagi tényezét (k, a
(3) egyenletben) kell csak meghataroznunk 4-5 ismert
vastagsagu rétegen. Tételezziik fel, hogy az integralt
transzmittalt elektronintenzitast (,) germanium réte-
geken (vagy mas kozepes rendszamu elemen, példaul
Fe, Co, Ni, Cu, Zn) mérjitkk a 20-100 pg/cm’ tomeg-
vastagsag tartomanyban.

10

Alog | —

r - tr

plr= ,
klog,  (e) Z*

osszefliggés miatt k,-re a kovetkezSket kapjuk:

= 7,088-102 5, ,

ahol
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1
0
log,, T
tr

pt Ge

Igy a (6)-nak megfelels formula germdnium rétegek-
kel valo kalibracio esetén

I
Alog,, 1—0 ©)

ir

7,088-107 S, 7

pr=

alakot olt egykomponenst rétegekre.

Tobbkomponensu rétegekre a (9) formula a kovet-
kezSképpen dltalanosithato:

]0
Alog,, T
p t = tr , (10)
"o 72
7,088 -107 S E P!
e l - l A

1

ahol ¢, Z, és A, a tobbkomponensu réteg komponen-
seinek koncentricidja, rendszama, illetve atomsulya.

A (9) formula helyességét ellendriztem a 2. dbrdn
lathat6 Ti, Ag és Au rétegek adatain. A Z'° ((6) for-
mula) és a Z*tel szamolt tdmegvastagsagok ((9) for-
mula) kulonbsége Ti rétegekre 1,5%, Ag rétegekre
1,52% és Au rétegekre 3,5% volt.

Az rendszamflggés fesziiltségfiiggésének
magyarazata

A (6) formula szerint az elektronszoras rendszamfiig-
gésének KkitevGjére 200 kV-os gyorsitofesziltségen
kapott érték (1,96) nagyon kozel all a Rutherford-ko-
zelités altal adott 2 értékhez. Korabbi, 100 kV-os gyor-
sitofesziltségen végzett, mas tipusi mérésekben a
szoOrds rendszamfliiggésének kitevgijére 1,8-et kaptam
[2]. Ez késztetett annak elemzésére, hogy mivel ma-
gyarazhato a rendszam kitevGjének feszultségfiiggése.

Induljunk ki az (1) alapegyenletbdl és hasonlitsuk
ossze a (11) egyenlettel, amely a jelenség egy masik
oldalrél valé megkozelitésébdl adodik:

), §))

Nop! D
A

ZX
I ]Oexp[—/ep t 1

~
1

I exp(-Not) = Ioexp( ,
ahol Naz egységnyi térfogatban 1évs atomok szima,
N, az Avogadro-szam, G a teljes szo6rasi hataskereszt-
metszet.

Az (1) és (11) dsszehasonlitasabol lathato, hogy Z*
viselkedését a teljes szordsi hataskeresztmetszet, ©
hatarozza meg. A teljes szorasi hataskeresztmetszet a

rugalmas (o,) és rugalmatlan (o,) szordsi hataske-
resztmetszetek Osszegeként adodik:

G =0,+0,

Vizsgaljuk meg kiilon a rugalmas és a rugalmatlan
tagot! A rugalmas szords differencidlis hataskereszt-
metszete [9]:

do, vz
2 )
S A G
ahol v = 1/y1 - v*/c? relativisztikus korrekcio, a, a

Bohr-sugar, &, = 2rn/A a hulliamszamvektor, 0 a szorasi
820g,

0 = _ _ 1,226

.
° 2 VO<U\/1 +0,9788-10° U

arnyékolasi tényezd, r, az arnyékolasi sugar és U a
gyorsito fesziltség.

A rugalmas szorasi hataskeresztmetszet a 0, arnyé-
kolasi tényezén keresztiil fliigg a gyorsitod fesziiltség-
t6l. Ha 0, = 0, akkor elhanyagoljuk az elektronburok-
nak az atommagra gyakorolt arnyékolo hatasat és
(12)-bél a Rutherford-kozelitéshez jutunk el, amely-
ben a szordas Z*es fliggést mutat. A Rutherford-ko-
zelités nagy 0 szorasi szogekre jobban teljesil, mert
az arnyékolasért felelGs 6, (12)-ben elhanyagolhat6-
va valik.

Amikor a gyorsitofesziiltség nem olyan nagy, hogy
az arnyékolasi tényezS elhanyagolhatd lenne, akkor
az arnyékolasi sugar a Thomas—Fermi-modell szerint:

r,=a,Z " =0,0529Z7" nm,
és (12)-ben a rugalmas szordsi hataskeresztmetszet
Z¥3-0s rendszamfiiggést mutat (lasd a bevezetSben
emlitett Moliere-kozelitést). A k&, hullamszamvektor
fontos szerepet jatszik az arnyékolasban, ezért o, fligg
az elektronok A hullimhosszatol, kovetkezésképpen
a gyorsitofesziiltségtdl is.

A rugalmatlan szords fliggését a gyorsitofesziiltség-
t6l hasonloképpen mutathatjuk meg. A rugalmatlan
szoras differencialis hataskeresztmetszete [10]:

dc,’= 4'YZZ 1= 1
aQ gg(f'

a3

1+ (q roﬂ_

Itt vy =1/y1-0*/c¢* relativisztikus korrekcio, g a
szorasvektor, ¢ = k2 (8°+ 62).

A (13) egyenlet kozvetlentl is tartalmazza az 7,
arnyékolasi sugarat és implicite a &, hullamszamvek-
tort, ahogy a (12) egyenlet is. Igy semmi kétség nincs
afeldl, hogy a ¢, rugalmatlan sz6rdsi hatdskeresztmet-
szet is fligg a gyorsitd fesziltségtSl. A diszkussziot
azzal kezdtem, hogy a Z* viselkedését a ¢ hatarozza
meg, igy a ¢ feszultségfliggésének bizonyitasaval azt
bizonyitottam (amit kisérletileg is kaptam), hogy az

POZSGAI IMRE: RUTHERFORD-KOZELITES AZ ELEKTRONOK SZORASANAK LEIRASARA 11



elektronszoras rendszamfliggésének x kitevje fligg a
gyorsitofesziltségtdl.

Roviden és szemléletesen ugy Osszegezhetjik a
fenti magyarazatot, hogy egyre novekvs gyorsitofe-
sziltségnél egyre kevésbé arnyékoljak le az atomma-
gokat sajat elektronjaik.

A tOmegvastagsag ismeretének hasznositasa
az elektronsugaras rontgen mikroanalizisben

A vékonyrétegek elektronsugaras rontgen mikroanali-
zisében nagy jelentGsége van a tbmegvastgasag isme-
retének, ugyanis a vékony mintakban elektronbesu-
garzassal kivaltott rontgensugarzas intenzitasa (7,,,,)
linearisan fiigg a minta tOomegvastagsagitol. Egy
n-komponensd mintira:
I..=kcpDf,

"y i=1, ... n
ahol k, arinyosagi tényezd, amely ismert vastagsagq,
egykomponensu rétegek segitségével meghatarozha-
to, ¢; az i-edik elem koncentracioja, p a minta srisé-
ge, D a minta linedris vastagsiga, pD a minta tomeg-
vastagsaga, f; korrekcios tényezs, amely a rontgensu-
garzas mintaban val6 abszorpciéjat és fluoreszcencia-
jat veszi figyelembe, értéke vékony rétegekre 1.

Egy n-komponensensd mintankra 7 darab egyenle-
tink van, de az ismeretlenek szima n+1 (a minta
tomegvastagsiga pt az (n+1)-edik ismeretlen). Ha
nem ismerjik a tomegvastagsagot, akkor a koncentra-
ciok 100%-ra vald normalasiara kényszertlink, ami
sok pontatlansidgot okozhat kis koncentracioja kom-
ponenseknél a nem mért vagy pontatlanul mérhetd
konnyl elemek miatt. VégsG soron az egylttes ront-
genmérés és elektronintenzitis-mérés azt eredmé-
nyezi, hogy az ismeretlenek és a rendelkezésre allo

egyenletek szama megegyezik. A koncentraciok 6sz-
szegének 100%-t0l valo eltérése jol hasznalhato a mé-
rések pontossiaganak jellemzésére, tovabba felhivhat-
ja a figyelmet a vékonyréteg kritériumtol valo eltérés-
re (f;# 1) és sziikkség esetén a rontgensugarzas minta-
ban tortént abszorpcidjanak a korrekciojara.

Osszefoglalds

Osszefoglalva elmondhatjuk, hogy 200 kV-on vagy
ennél nagyobb gyorsitofesziltségeken az elektronok
szorasara teljesiil a Rutherford-kozelités, azaz a Z*-es
rendszamfiiggés. Ezt a tényt jOl lehet hasznositani a
transzmisszids elektronmikroszkopban végrehajtott
tomegvastagsig-mérésben és kvantitativ elektronsu-
garas mikroanalizisben.
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