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Abstract

For interstitials the scattering cross section between the

Bragg reflections is very sensitive to the position of the de-
fect atom and the displacements of the neighbouring lattice
atoms. In contrast to this the scattering near the Bragg re-
flections (Huang-scattering) is mainly governed by the dis-
placement field at large distances from the defect and gives
information about defect symmetry and strength. For determining
structures of point defects a measurement of scattering far from
reciprocal lattice points is therefore the best suited and most

direct method.

This is demonstrated by numerical cross section calculations
for some possible interstitial configurations which are based
on Kanzaki-force defect models in a lattice statics approach.

X-ray measurements of point defect scattering in this region
far from reciprocal lattice points have not been done before:
With conventional X-ray set-ups it was not possible to sepa-
rate the defect scattering from the thermal diffuse and Comp-
ton background scattering which is up to 2 orders in magnitude
larger in case of typical defect concentrations of some 10_4.
Such measurements, however, become possible if large samples

and X-=ray sources of high luminous density are used in connection

with multidetector arrangements.

Therefore a special éxperimental arrangement was developed which
consists of a 100 kW X-ray tube with rotating anode, a focusing
mirror and a multidetector system, consisting of 100 Si(Li)-
detectors. With this set-up the configuration of intrinsic
interstitials in irradiated aluminum was determined as the
100-split configuration. The measurement was done in samples
which contained an atomic density of Frenkel defects up to

5.10"4.
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1., Einleitung

Aufgrund ihrer groBen technischen Bedeutung werden seit vielen
Jahren Strahlenschaden in Metallen untersucht. In allen Fdllen
werden Zwischengitteratome als primdre Defekte erzeugt. Zur Be-
stimmung ihrer Struktur, d.h. ihrerLage im Gitter und der durch
sie erzeugten Gitterverschiebunaen, sind schon viele Anstrengun-
gen unternommen worden,

Von der Vielzahl der bisher zu diesem Zweck durchgefiihrten Expe-
rimente haben Rontgen-Streuexperimente /10,30,31/ die direktesten
Informationen geliefert. In diesen Experimenten konnte das lang-
reichweitige Verschiebungsfeld von Zwischengitteratomen in Alu-
minium und Kupfer ausgemessen werden. Seine Symmetrie wurde in
beiden Fallen zu kubisch oder schwach tetragonal bestimmt. Zwi-
schengitteratomlagen mit anderer Fernfeldsymmetrie (Crowdionlage,
Hantellagen in 110- oder 111-Richtung) konnten auf diese Weise
als mogliche Lagen ausgeschlossen werden.

Die Streuexperimente wurden aus Intensitdtsgriinden in der Nahe
der Braggreflexe durchgefiihrt (Huangstreuung). In diesem Gebiet
ist die Streuung sehr unempfindiich auf die Verschiebungsfeld-
struktur in der Nahzone des Zwischengitteratoms. Daher konnte
aufgrund dieser Experimente keine weitere eindeutige Entschei-
dung zwischen den iibrigen moglichen Zwischengitteratomlagen (Ok-
taeder-, Tetraeder- und 100-Hantellage) getroffen werden.

Das Ziel der vorliegenden Arbeit war es, das Verschiebungsfeld
auch in der unmittelbaren Umgebung des Zwischengitteratoms auszu-
messen. Auf diese Weise sollte eine eindeutige Lagebestimmung des
Iwischengitteratoms auch in solchen Fdllen ermoglicht werden, wo
mehrere Lagen mit gleicher Symmetrie des langreichweitigen Ver-
schiebungsfeldes mdglich sind.

Die Verschiebungen in der Nahzone des Zwischengitteratoms konnen
ebenfalls in einem Streuexperiment gemessen werden. Wie in Kapi-
tel 2 gezeigt wird, ist es zu diesem Zweck allerdings erforder-
lich, die Streuintensitdaten zwischen den Braggreflexen zu messen;
denn in diesem Zwischenreflexgebiet ist die Defektstreuung vor-




wiegend durch die Nahfeldstreuung des Verschiebungsfeldes aege-
ben. '

Rontgenstreuexperimente an Zwischengitteratomen wurden im Zwi-
schenreflexgebiet bisher nicht durchgefiihrt. Mit konventionel-
len Rontgenanlagen war es nicht moglich, die Defektstreuung von
der Compton- und thermisch-diffusen Streuung abzutrennen. In
Aluminium ist diese Untergrundstreuung etwa zwei Grdfenordnungen
stdrker als der Streubeitrag von Zwischengitteratomen in typi-
schen Konzentrationen von einigen 10=4.

In Kapitel 3 wird gezeigt, daB es moglich ist, die Defektstreu-
ung als Differenz der Zdhlraten von defekthaltiger und ausge-
temperter, defektfreier Probe zu bestimmen, wenn diese Zdahlraten
mit der notigen Genauigkeit gemessen werden konnen. Innerhalb
von realisierbaren MeBzeiten ist dies nur in Anlagen der Fall,
die hinsichtlich kurzer MeBzeiten optimiert werden.

Eine auf diese Weise optimierte MeBanlage ist in Kapitel 4 be-
schrieben. Mit dieser Anlage wurde die Zwischenreflexstreuung
von Zwischengitteratomen in Aluminium gemessen, Diese wurden

in einer Konzentration von etwa 5-10-4 durch Tieftemperaturbe-
strahlung mit 3 MeV-Elektronen erzeugt. Die MeBergebnisse fir
Einzel- und Doppelzwischengitteratome werden in Kapitel 5 mit
Streuwirkungsquerschnitten verglichen, die fiir verschiedene
Lagen des Zwischengitteratoms numerisch berechnet wurden. Es
wird gezeigt, daR es durch solche Vergleiche moglich ist, ein-
deutige Lagebestimmungen des Zwischengitteratoms durchzufiihren,




2. Wirkungsquerschnitt fiir diffuse Rontgenstreuung an einem
Kristall mit Punktdefekten,

2.1. Defektinduzierte Streuung.

Fiir einen ungestorten Kristall ergibt die phasenrichtige Addi-
tion der Streubeitrdge aller Gitteratome, daB elastische Streu-
ung nur in den Braggreflexen erfolgt. Der Einbau von Punktde-
fekten fiihrt jedoch auch zwischen den Reflexen zum Auftreten
einer elastisch gestreuten Strahlung.

Diese diffuse Streuung setzt sich aus zwei Anteilen zusammen:
der Eigenstreuung der Defekte (Laue-Streuung) und der Unord-
nungsstreuung des durch Defekteinbau gestorten Kristallgitters.

Die Intensitdt der Streuung ist bei statistisch verteilten
Punktdefekten kleiner Konzentration in Einzeldefektndherung ge-
geben durch /1/:

(T4 ey &
g%(i)z (ﬁn ﬁ)-ﬂ»{( 15¢( 4—5”?__%6&* ){ 0

%g% = Streuwirkungsquerschnitt

¢ = Konzentration der Defekte
e M . Debye-Waller-Faktor
fD=f = Laue-Streuung des Defektes
f = Streuamplitude des Wirtsgitters
fD = Streuamplitude des Defektes
3“ = Gittervektor im neuen, durch die Gitterverzerrungen ent-
standenen, mittleren Gitter, d.h. in einem Gitter, wel-
ches durch alle anderen Defekte homogen verformt ist.
-Jh _sn e )
¥ =r" =R
— 'y D
RD = Lagevektor des Defektes
W - statische Verschiebung des Atoms n durch den Defekt,be—
5 zogen auf das m1tt]ere Gitter
X = k (%) s1n5/2 = Streuvektor, Differenz der Wel-

1envektoren von einfallendem und gestreutem Strahl,

Der Wirkungsquerschnitt kann umgeschrieben werden zu /2/:



o ) o (”N) Shf ’l« n, 2-
&-‘Lg(i‘%)gc-em (b §)+ il 29" hf{Z( ~4-ix$ ) ¥
;"(5;3':’;@23 (2)

Bei kleinen Versch1ebunqen2e8“ &« 1 wird der Streube1traq der
Wirtsgitter-Atome durch die Projektion des Streuvektorsﬁgauf
die Fouriertransformierte‘§G§) des Verschiebungsfeldes gegeben.

Iwischengitteratome sind Defekte, welche groBe Verschiebungen
in ihrer Nachbarschaft hervorrufen. In diesem Fall trdgt auch
der dritte Term zur Streuung bei. In diesen gehen wesentlich

nur die Verschiebungen der nachsten Nachbarn ein.

?Cﬁh wird fiir kleine %-Werte durch das Verschiebungsfeld ?(@ﬁ

in groBem Abstand vom Defekt bestimmt. Dies qilt auch fiir ®-Wer-
te in der Umgebung der Braggreflexe, da g(ﬁb die Periodizitat
des reziproken Gitters aufweist (q =52—%==Abstand vom Bragg-
reflex):

-%) = S (3) (3)

Im Zwischenreflexgebiet wird ?Cﬁ) iberwiegend durch die Gitter-
verschiebungen in der Nahzone des Defektes gebildet. Entspre-
chend lTiefern Messungen des Wirkungsquerschnittes in verschie-
denen;§~8ereichen auch verschiedenartige Aussagen liber die De-
fektstruktur.

Gebiet ¥ ->o0:
Fliir -0 wird der dritte Term in Glg. (2) Null. Aus Gla. (2)
folgt dann:

) -2M PP N
%(ﬁwo}: c-e Iﬁgv]ﬁ +LFMS(%~=*70){ (4)
Die Fouriertransformierte'E(Szevo) trdgt nur durch diejenige
Vektorkomponente zur Streuung bei, die in der Richtung des
Streuvektorsﬁi]iegt. Dabei streut bei kleinen Streuvektoren
2~+>0 nur der Fernfeldanteil des Verschiebungsfeldes.




Bei Isotropie (isotrope Defekte in isotroper Matrix) kann der
Verschiebungsfeldanteil in Glg. (4) durch die durch den Defekt-
einbau hervorgerufene Anderung des Gitterparameters é% bzw.
durch die entsprechende Volumenanderung %% ausgedriickt werden
zu /4/ (LL= Atomvolumen):

em}v 3 \/
AQ 41 A
1 S(ftv0)=-2 o4 AL 5
TR TR R o)
Hierbei beschreibt die Eshelby-Konstante K~den EinfluB der Ober-
fldachenkrdfte auf die Volumendnderung: (AVg, = Volumendnderung
im unendlich ausgedehnten Medium, 4~ = Poissonzahl)

X‘g ,e_\_[ - i;t (6)
AY A4V

Je nach Stdrke und Vorzeichen von Verschiebungsfeld- und Laue-
Streuung hat die Streuamplitude von Einzeldefekten bei 9¢<»o
Werte zwischen 0 und wenigen Atomformfaktoren f. Beispielsweise
streuen Leerstellen vorzugsweise durch ihren Laue-Anteil, da
ihr Einbau ins Gitter nur eine kleine Gitterrelaxation hervor-
ruft. Flir %-»0 liegt der Streuwirkungsquerschnitt einer Leer-
stelle daher bei fz, Anders ist es bei Eigenzwischengitterato-
men, wo Laue- und Verschiebungsfeldanteile etwa gleich stark,
aber mit verschiedenem Vorzeichen streuen. Die Gesamtstreuampli-
tude kann in diesem Fall sehr klein oder sogar Null werden.
Letzteres tritt im isotropen Fall bei Volumenaufweitungen von
§¥L= 1 auf, wo sich die Amplitude der Laue-Streuung

AL = fD=f = ; und die des Verschiebungsfeldes AV = -{ gegen-
seitig genau kompensieren,

b @)

Huang-Gebiet q =9-T ~»0:

- D
Die Streuung in der Umgebung der Braggreflexe (a =®W-T =>0)
zeichnet sich dadurch aus, daB dort der Streuwirkungsquerschnitt



sehr stark ansteigt. Ursache ist die mit abnehmendem Abstand
vom Reflex schnell zunehmende Streuung durch den Fernfeldan-
teil des Verschiebungsfeldes. Beispielsweise haben Defekte mit
Verschiebungsfeldern, die in der Fernzone isotrop mit l/r2 ab-

fallen, einen Verschiebungsfeldbeitrag /1/:
= ed

W XE-T) A Tg
Yo [%-T> 7y ¢t
t)z

Der Wirkungsquerschnitt steigt in Richtungen’ﬁﬂ%% mit (a
und ist bei 1sotropen Defekten proport1ona1 zumyVolumendnderung
pro Defekt. Fiir q -Vektoren senkrecht zu t’verschw1ndet in die-
sem Fall des isotropen Defektes die Verschiebungsfeldstreuung.
Die Isointensitdtsfldchen in der Umgebung der Braggreflexe sind
daher fiir isotrope Defekte je-
weils zwei "Huang"-Kugeln, die
sich im Braggreflex beriihren.

1% 5(%-T)= - (7)

an

Im allgemeinen Fall beliebiger
Defekte kOonnen in der Ndahe ge-
eigneter Braggreflexe neben den
) verschiedenen longitudinalen zu-
0" sdtzlich auch transversale Kom-
ponenten von g(ﬁ) gemessen wer-
den, Hieraus kann die Symmetrie
des Verschiebungsfeldes in gros-

ser Entfernung vom Defekt ermittelt werden. Es ist daher durch
eine solche Messung moglich, eine Entscheidung zwischen ver-
schiedenen Defektlagen zu treffen, falls diese sich durch die
Symmetrie ihrer langreichweitigen Verschiebungsfelder unter-
scheiden /3,10/.

Zwischenreflexgebiet:

Messungen im Zwischenreflexgebiet sind zur Bestimmung der ato-
mistischen Struktur von Punktdefekten am geeignetsten. Der Wir-
kungsquerschnitt hdngt hier nur vom Formfaktor des Defektes

und den Gitterverschiebungen in seiner unmittelbaren Umgebung
ab. Deshalb kann im Zwischenreflexgebiet die Nahfeldstruk-




tur ausgemessen werden, Das bedeutet, dal auch Entscheidungen
zwischen solchen Defektlagen getroffen werden kdnnen, die sich
nicht in ihrer Fernfeldsymmetrie unterscheiden. Beispielsweise
kann zwischen Oktaeder- und Tetraederlagen von Zwischengitter-
atomen in fcc- und bcc-Gittern unterschieden werden, da sich
die Verschiebungsfelder beider Lagen - trotz gemeinsamer kubi-
scher Fernfeldsymmetrie = in ihrer Nahzone unterscheiden.

2.2. Untergrundstreuung.

Rontgenstrahlen werden in einem gestdorten Kristall nicht nur
elastisch gestreut. Die Eigenschwingungen des Kristallgitters
verursachen kollektive Lageverschmierungen der einzelnen Atome.
Sie flhren zum Auftreten einer inelastischen diffusen Streuung
zwischen den Reflexen (Thermisch-diffuse Streuung = TDS), de-
ren Intensitat mit steigender Temperatur zunimmt /5/:

6 2 M q (e+2)*
da ) ? Z -k Qﬂ' ?’{ w%i (8)
14

Hierbei ist:

m = Atommasse
ea i = Polarisationsvektor des Phonons (a, i)
W= : = Frequenz des Phonons (T, i)
9.1 S KT -1, 1
ng, i * (e W - 1) " + 5 = Besetzungszahl fir das

Phonon (g, i).

Die Energieverschiebung der TDS liegt bei etwa 0.025 eV, Ver-
glichen mit der Energie der ROntgenstrahlen im keV-Bereich ist
sie sehr klein., Die TDS kann daher meBtechnisch vom elastischen
Streuanteil nicht abgetrennt werden und wird als Untergrund-
streuung mitgemessen,

Ein Rontgenquant kann auch Impuls auf ein einzelnes Elektron
ibertragen und von diesem inelastisch gestreut werden (Compton-
Streuung). Der Compton-Wirkungsquerschnitt ist Null bei %<0
und wachst mit wachsendem Impulsiibertrag 2¢ stark an. Er nimmt
Tinear mit wachsender Elektronenzahl zu und ist daher propor-
tional zur Kernladungszahl Z der Kristallatome /5/. Im Gegen-




satz dazu nimmt die Streuung durch Gitter-Defekte und Phononen
. 2
mit Z
Messungen an leichten Atomen im Zwischenreflexgebiet stellt
die Compton-Streuung daher ein groBes Untergrundproblem dar,
wenn sie nicht mit groBem Aufwand meBtechnisch vom elastischen

Streuanteil abgetrennt wird.

Z\U,

da dort alle Atomelektronen kohdrent streuen,

Fiir

Abbildung 1 zeigt fir Aluminium die GroBenordnung von defekt-
induzierter Streuung von Frenkeldefekten mit einer atomaren

Dichte ¢

5.10"% und Untergrund fiir eine

reziproken Gitter,

100 -Richtung im

Die Defektstreuung von Leerstel-
len und Zwischengitteratomen mit

Rl rea1jztischer Konzentration von

| f2 5.10 ist nur im Huang-Gebiet

B wesentlich stidrker als TDS und
‘5_ Compton-Streuung. Dagegen ist

i im fiir die Defektstruktur aussa-

i ; —~me@nﬁquw g?kréfFigsten ZwischénrefTexge-
o ,j{ff__gzmﬁ?ﬁﬁv“ biet d1e“Unt?rgrunds1tuat1on

- S sehr ungilinstig: Das Untergrund/

e Effekt-Verhdltnis hat dort trotz

L ,/ / ; <%&§$me c=510" | der relativ groBen Frenkelde-

/ / Leerstelle fektkonzentration den sehr ho-

-4

10

Aluminium

L.

—_—

| |

4 6

&-Y

hen Wert von etwa 30:1, Eine
Messung der Defektstreuung mit
ausreichender Genauigkeit erfor-
dert daher sehr lange MefBzeiten,
Um diese in praktisch realisier-
baren Grenzen zu halten, muB
eine Optimierung der MeBanord-
nung hinsichtlich kurzer MefB-

zeiten durchgefiihrt werden,

Abb. 1: GroBenverhdltnisse
fliir Untergrund- und Defekt-
streuung.




3. Optimierung von Anordnungen zur Messung der diffusen Ront-

genstreuung im Zwischenreflexgebiet,

3.1. MeBverfahren,

Falls der MeBeffekt (= WirkungsquerschnittéTé) von einem Unter-
grund (= wirkungsquerschnitté?b) Uberdeckt ist, muB der erstere
aus einer Differenzmessung (Probe mit BL+5E gegen Probe mit 6;)
bestimmt werden. Sind Ng und Nu die Zahlungen im Detektor in-
folge Effekt und Untergrund, so erhdlt man NE aus den zwei Mes-
sungen

NSE(N@“’”NU) - 'Vu (9)

Fiir den relativen mittlieren statistischen Fehler gilt in der
Niherung 364& 6}

AVe  AGe | \(Ny+Ne + Ny 32;@
Ne

o

Ne G Ne

Setzt man:

(10)

= t.w.dl (11)

‘VE
N = t-w. ol (12)
v
mit
w = Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors,
w.dI = Detektorzdahlrate,

und nimmt fir die Messung mit und ohne MeReffekt gleiche Z&hl-
zeiten t an, so erhdlt man fiir die gesamte erforderliche Zdhl-
zeit:

e g% 1 1

: e w0l (4%'%5)1 (13)
Die MeBzeit wdchst quadratisch mit kleiner werdendem statisti-
schen Fehler des gesuchten MeBeffekteg und nimmt linear mit dem
Verhaltnis Untergrund/Effekt zu.

Flir minimale MeBzeit bei vorgegebener Genauigkeit'em£ des ge-
E
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suchten Wirkungsquerschnitts muB die gestreute Intensitdt dIE
maximal gemacht werden,

3.2. Gestreute Intensitdt.

Von dem Volumenelement dF. dx der Probe wird die Rontgenquelle
der Fldche Fo unter dem Raumwinkelelement d1% gesehen, Die FluB-
dichte an Rontgenquanten durch die Probe wird somit

d,=I6) o\ R, (14)

wobei I (A) die spektrale Leuchtdichte der Rontgenquelle dar-
stellt.

v
rd
F s
yd

| -

d, - )
| £
S
7 dx - dF
L)) k.
— D 4—

Die unter dem Streuwinkel & in das Raumwinkelelement df2 gestreu-
te Gesamtintensitat dI erhdlt man durch Integration der Streu-
beitrdge der einzelnen Volumenelemente dx.dF (ﬂ«A) = Absorp-
t1onskoeff1zient n = Zahl der Atome pro cm3):

ﬁ())(IMcZ
[((I[))AMUZ dFe/m)X df('x)e wse ok (15)

K=0F=R _
Hierbei beschreibt der Faktor e ﬂ‘ X die Schwachung der einfal-

lenden Strah]uQﬁ auf dem Weg bis zum Volumenelement dx.dF. Durch
den Faktor e®' < wird die Absorption der gestreuten Strah-
lung beriicksichtigt.
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Integration liber die Dicke D der Probe ergibt (fir kleine
Streuwinkel (cosée o« 1)):

dr-Sf oy dFn 8> A, ded) oo
¥ A

Durch die endliche Divergenz dﬂb des einfallenden Strahles und
die begrenzte Winkelauflosung dfl der gestreuten Strahlung
Ljegt er jedes Fldchenelement dF eine Verteilung der Vektoren
F(O und K und damit auch des Streuvektors % vor:

~ TS "
'3{’*“"’%‘[5\'9"”%)(%) (17)

Gestalt und GroBe des aufzulosenden Phasenraumelements dBQ&

legen neben der Energieaufldsung entsprechende Winkelauflosun-
gen de,dy der axialen und radialen Streuwinkel & und Yy fest.

Fiir ein Fldchenelement der Probe betrdgt die Unscharfe im Betrag
des Streuvektors 3% fiir elastische Streuung (%% = 0) und kleine

Streuwinkel
o~ AT ‘
O{,x ~-7>:-0'(«8 (18)

Zur Streuwinkelunschdarfe durch die endliche Grofe der beiden
Raumwinkel zur ROontgenquelle und zum Detektor kommt bei endli-
chen Probenfldchen F noch ein zusdtzlicher Beitrag hinzus denn
bei ausgedehnten Proben hat der Primdrstrahl verschiedene Ein-
fallsrichtungen und wird in den Fdllen, wo keine Fokussierungs-
geometrie vorliegt, in den verschiedenen Probengebieten unter
verschiedenen Winkeln gestreut.



= 1lla -

Fiur den im folgenden angenommenen Fall de = d¢ gilt dann allgemein
flir Proben endlicher Ausdehnung:

ol52, - o2 = fé (L%{:)[fa(btlf (19)

Der Faktor fG hdnat von der genauen Geometirie der MeBanordnuna ab
ed

und leat die Aufteilunqg der zuldssigen Unscharfe in 2¢ auf die

Raumwinkelelemente d&%, dS? und Streuung aus verschiedenen Proben-

gebieten fest.
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Somit erhdlt man flr die in das Detektorelement gestreute In-
tensitat:

=D fX{'; y
T=\E@ o) Fn df{d‘é e«lM { “"“’@-0{9’@ (20
Eine Optimierung der MeBanordnung muB durchgefliihrt werden hin-
sichtlich der Probendicke D, der Wellenldnge der ROntgenstrah-

lung A und der Streugeometrie, d.h. hinsichtlich fo

3.2.1, Optimale Probendicke.

Die gestreute Intensitat I ~ D~e—/1AD hat bezliglich der Proben-
dicke D Extremaleigenschaften:

—pD 4

}A'D'e

4

0,31

0,21

Fiir Transmission ergibt sich daher:

D, =4 (21)

opt fn

Das Intensitatsmaximum bei Dopt verlauft flach. Daher braucht

die optimale Probendicke nicht sehr genau eingehalten zu werden,

um maximale Streuintensitat zu erreichen.

3.2.2. Optimale Wellenldnge,

Bei Ausmessung einer Probe optimaler Dicke hdngt die Streuinten-

sitdt von der Wellenldnge in folgender Weise ab:

3’(‘
oL ~ l;())/,—;(-;)*' (22)
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Zwischen den Absorptionskanten ist H()y~)3, In diesem Gebiet
muB eine optimale Wellenldange das Produkt ?olo()) maximal
machen,

Mit hohen Leuchtdichten werden in Rontgenrohren nur charakteri-
stische Kys L“,... Strahlungen erzeugt. Die jeweiligen Wellen-
1dngen werden durch das Anodenmaterial der ROhre bestimmt, Von
diesem hdngt die erreichbare Leuchtdichte iiber folgende Eigen-
schaften ab:

Elektrische Belastbarkeit

Elektrische Leistung
Brennfleckflache

Quantenausbeute

ElTektron
Absorption der erzeugten Strahlung in der Anode.

[Erzeugte Rﬁntgenquanteﬁ]

Die Verwendung von CuK,-Strahlung erweist sich in solchen F&l-
len als optimal, wo mit dieser Wellenldnge kein hoher Fluores-
zenzuntergrund angeregt wird;, denn die meisten Ky-Quanten pro
Fldcheneinheit werden mit einer Kupferanode erzeugt /6/.

Die maximale elektrische Belastung betrdgt etwa 2 KW/mm2 bei

den besten Normalfokus-ROhren und 25 Kw/mm2 bei Drehanoden-R0oh-
ren /7/. Diese Werte sind bezogen auf die scheinbare Brennfleck-
fldche bei Betrachtung unter einem Winkel von 6°.

Mit Drenanodenrdhren, die mit Kupferanoden arbeiten, kidnnen da-
her die hdchsten Leuchtdichten erreicht werden. Sie betragen bei

At = Ay = 4 @

im Dauerbetrieb maximal
¥ FQX1 2=Quanten
/ =10 2 (24)
Igﬁ = cms s.sterad
0

Durch Verwendung dieser optimalen Wellenldnge konnen auch fol-
gende Forderungen erfiillt werden:




1 4
Der in Transmission qut zugangliche Streuwinkelbereich § & 60°
iberdeckt den gesamten auszumessenden J-Bereich [%|&5 Rl

Die optimalen Probendicken sind durch elektrochemische Abdiinn-
verfahren auch bei Einkristallen herstellbar /8/.

Dopt (A1) = 76 pm
Dopt (Cu) = 21 pm
Dopt (Nb) = 8 Um

Proben dieser Dicke konnen mit hoher Strahlstromdichte am 3 MeV-
Elektronenbeschleuniger bei 5 K Bestrahlungstemperatur bestrahlt
werden. Innerhalb kurzer Bestrahlungszeit sind Frenkeldefektkon-
zentrationen von einigen 10'4 zu erreichen,

3.2.3. Optimale Streugeometrie.

Die Streuintensitat nimmt proportional mit der Probenfldche zu,
Eine MeBanordnung ist daher auch hinsichtlich der MeBzeit opti-
mal ausgelegt, wenn sie bei vorgegebener Streuwinkelaufldsung
die Ausleuchtung moglichst groBer Proben gestattet.

Fiir ein kleines Fldchenelement der Probe zeigt eine genauere
Rechnung filir den betrachteten Fall dé& = dg, daB maximale Streu-
intensitdt im Detektor nur dann auftritt, falls die Winkelun-
scharfen deo und deD in den beiden Raumwinkeln dﬁ% und df2 zur
Quelle und zum Detektor gleich groB sind. Die Winkelauflosung
ergibt sich dann fiir das Flachenelement zu:

de,

Hieraus ergibt sich fiir den Streugeometriefaktor fG:

]g = 4 (26)
Gopt

Bei endlichen Probenfldchen verschlechtert die zusdtzliche
Streuwinkelunschdrfe infolge der Streuung aus verschiedenen
Probengebieten die durch die beiden Raumwinkel nach Glg. (19)
gegebene Auflosung.

Um mit einer groBen Probe die gleiche Aufldsung wie fiir ein
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kleines Fldchenelement zu erzielen, missen daher die Raumwinkel
zur Quelle und zum Detektor kleiner gemacht werden, was einen
Intensitatsverlust mit sich bringt. Dieskommt in Glg. (20) da-
durch zum Ausdruck, daB fG-é 1 wird,

GroBe Proben sollten daher zum Erreichen einer moglichst hohen
Streuintensitdt so ausgeleuchtet werden, daB fG o~ 1 wird, Dies
bedeutet, daR die Streuwinkelunschdrfe infolge Streuung aus ver-
schiedenen Probengebieten keinen groBen Beitrag zur Auflosung
geben darf. Letztere sollte vorwiegend durch die Winkelunschdr-
fe in den beiden Raumwinkeln zur Quelle und zum Detektor verur-
sacht werden,

Diese Forderung nach anndhernder Unabhdngigkeit des Streuwin-
kels von der Lage der streuenden Teilchen in groBen Proben kann
bei einfachen Blendenanordnungen durch grofe Abstdnde Quelle-
Probe und Probe-Detektor erreicht werden, was im optimalen

Fall sehr groRe Réntgenquellen erfordert oder die Beniitzung

von Fokussierungsgeometrien, “

Im letzten Fall trifft bei groRen Proben der Primdrstrahl zwar
unter verschiedenen Einfallswinkeln auf die Probe, wird aber

im Idealfall auf der gesamten Probenflache unabhdngig vom Ort
des streuenden Teilchens in der Probe unter gleichem Winkel ge-
streut. Die verschiedenen Einfallswinkel der Primdrstrahlung
wirken bezliglich der Aufldsung wie eine Probendrehung, d.h. wie
ein Mosaikspread in der Probe. Daher werden fokussierende Geo-
metrien vorwiegend bei der Untersuchung von polykristallinen
Proben angewendet, wo der Uffnungswinkel das Aufldsungsvermogen
nicht verschlechtert. Bei einkristallinen Proben geht der Uff-
nungswinkel einer fokussierenden Anordnung in die Auflosung ein
und kann daher nicht beliebig groB gemacht werden.

Bei der Ausmessung der diffusen Streuung groBer Einkristallpro-
ben erfordern kleine Uffnungswinke1/3 bzw. groBe Abstédnde Pro-
be-Réntgenrdhre auch groRe Brennfleckfldchen, Eine optimale
Geometrie setzt daher in diesem Fall den Einsatz von Drehano-
denrohren sehr hoher Leistung in auch raumlich sehr grofen
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Streugeometrien voraus.

Zur Verdeutlichung sind in der folaenden Abbildung zwei Streu-
geometrien geageniibergestellt, in denen verschieden arofe kreis-
formige Proben ausgeleuchtet werden,

‘Detektor

Abb, 2: Intensitdtsgewinn durch Ausleuchtung groBerer
Proben bei unverdnderter Auflosung.

Beide Anlaaen unterscheiden sich auflosungsmdfig nicht, da die
Offnungswinkel ﬁ (= Streuwinkelunschdrfe infolge Streuung aus

verschiedenen Probenqgebieten) und die Streuwinkelunschdrfen in
den gleich agrofen Raumwinkeln zur Quelle und zum Detektor fir

beide Geometrien gleich aroB sind.
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Da jedoch die auf den Detektor fallende Streuintensitdt propor-
tional mit der Probenfldche zunimmt und letztere sich in beiden
Anlagen um den Faktor 16 unterscheidet, sind in der groBeren
Anlage Messungen in einer um den Faktor 16 kiirzeren Zeit mog-
lTich. Voraussetzung ist allerdings, daB auch eine 16mal groBere
Quelle mit unverdnderter Leuchtdichte zur Verfiigung steht.

3.3. Minimale MeBzeit,.

Durch Einsetzen der maximal im Detektor erreichbaren Streuinten-
sitdt in die MeBzeitformel Glg., (12) erhdlt man fir Lochblenden-
anordnungen und flr punktfokussierende Geometrien die zur Be-
stimmung von g% (5')(',) mindestens erforderliche MeBzeit:

(Transmissione ~» 0; dé = -%r-rdu; 43t < (doe) %)

n 5_244,,,’,.1;. o, A e m)

i O ()" W, ¥ Goew) X dut
Diese Gleichung ist unabhdngig von der Art der zur Messung von
%%(i) verwendeten Strahlung.

Daher konnen nach Glg. (27) fiir Réntgen- und auch Neutronenstreu-
2xperimente die fiir Messungen im Zwischenreflexqgebiet erforder-

lTichen MeBzeiten groBenordnungsmdBig abgeschdtzt und miteinander
verglichen werden, Fiir diesen Verqleich wird Glg. (27) zweckmds-

sig umgeschrieben zu: (c= DefektKonzenhration)

{ % ~ia. GBNr'. _jﬂ . %¥ ~a;Lﬂw-.g:L-.;i_ (28)

wn € e O S I, A F
Hierbei 1st:610h in beiden Fdllen der kohdrent elastische Streu-
wirkungsquerschnitt pro Atom. GVVNrist bei Neutronen der inko-
hdrent elastische Anteil infolge Isotropen- und Spin-Unordnung.
Bei Rontgenstreuexperimenten kann die inelastische thermisch dif-
fuse Streuung nicht wie bei der Messung mit Neutronen vom Hef3-
effekt abgetrennt werden, Daher setzt sich G;MT.in diesem Fall
aus dem Wirkungsquerschnitt fiir thermisch diffuse Streuung und
aus dem Wirkungsquerschnitt der nur mit grofem Aufwand abtrenn-
baren inelastischen Compton-Streuung zusammen.,

(27)
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Fliir die Leuchtdichte I0 kann fiir die Rbntgenmethbde als typi-
scher Wert die CuKy-Leuchtdichte der in der spdter beschriebe-
nen Anlage verwendeten DrehanodenrOhre beniitzt werden., Die sich
durch den Abstand der Ky, und Ky,-Linie ergebende Energieunschar-
fe Aa”“&A ~ 1073 ist fir Messungen im Zwischenreflexgebiet

um mehr als eine GroBenordnung besser als notwendigq.

Flir das Neutronenstreuexperiment kann ein HochfluBreaktor mit
1015[——2———71 als Quelle vorausae-

sec.cm

einem thermischen FluB ¢%h
setzt werden,

Die glinstigste Wellenldnge (I~ 24!) der Neutronen lieaqt fir
Messungen im Zwischenreflexgebiet bei etwa 4 R. Die entsprechen-
den ?O-Vektoren sind dann gerade lang genug, um dieses Gebiet
mit den moglichen Streuvektoren ¢ £ 2 Ko ausmessen zu konnen.
Zur Erhohung der Leuchtdichte kann das Energiespektrum der Reak-
torneutronen in einer "kalten Quelle" verschoben werden.

Die Leuchtdichte betrdgt dann, auf ein Energieintervall

AN - 0,1 bezogen, etwa 3-1012[ n Y /23/.

ra sec-cmz.sterad

Wahrend mit der groBfldchigen Neutronenquelle noch etwa 10 cm2
groBe Proben mit der erforderlichen Auflosung AN 2 10"1 R“l aus-
geleuchtet werden kdnnen, ist die vergleichbar auszuleuchtende
Probenflache im Rontgenexperiment auch bei Verwendung von Hoch-
lTeistungsrdhren mit 100 kW Leistung auf wesentlich kleinere
Werte von etwa 0,4 cm2 begrenzt,

Die MeBRzeit ist bei beiden Methoden von den Wirkungsquerschnit-
ten und dem Absorptionsvermogen der untersuchten Elemente abhdn-
gig. Die mit Neutronen erforderlichen MeRzeiten unterscheiden
sich von Element zu Element sehr stark, entsprechend den ver-
schiedenen groflen inkohdrenten Wirkungsquerschnitten. In Silber
und Gold beispielsweise ist sowohl der inkohdrente Wirkungsquer-
schnitt als auch das Absorptionsvermogen so grof3, daB Punktde-
fekte in diesen beiden Elementen im Zwischenreflexgebiet mit Neu-
tronen nicht ausgemessen werden kbnnén.

Im Rontgenexperiment hdngt die MeBzeit in systematischer Weise
von der Kernladungszahl des untersuchten Elements ab. Die MeB-

zeit ist ndherungsweise proportional zu ﬁzg&l, da die GroBe
Coh
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LA

%“GQh bei den verschiedenen Elementen anndhernd konstant ist,

Fir A =7\CUKK ergibt sich bei 9¢= 2,5 ﬁ’l beispielsweise:

Element éﬁb-
o f

Al 16,5
Cu 752
Nb 14,1
Aa 17,7
Au 10

Im Zwischenref]exgebiet ist die Untergrundstreuung mit Ausnahme
der schweren Elemente vorwiegend durch die Compton-Streuung ge-
geben. Sie ist proportional zur Kernladungszahl Z und nimmt mit
wachsender Kernladungszahl langsamer zu als die elastische
Streuung fzfv Zz. Die MeBzeit nimmt daher im ROntgenexperiment
entsprechend dem gilinstiger werdenden Untergrund/Effekt-Verhdltnis:
%Nwmimi (29)
A (t' 2 (2
mit steigender Kernladungszahl ab. Bei den schweren Elementen
wird das Verhé]tnis-%@ﬂf unabhingig von Z, da die Compton-Streu-
ung dort kleiner als d%% thermisch-diffuse Streuung wird, die

wie die elastische Streuung eine ZZ=Abhéngiqkeit hat.

In der folgenden Tabelle 1 sind fiir die drei Elemente Aluminium,
Niob und Blei die Zahlenwerte fiir die mefzeitbestimmenden Para-
meter in Glg. (28) sowohl fir ein Neutronen- als auch ein Ront-
genstreuexperiment gegeniibergestellt (Messung im Zwischenreflex-
gebiet 2 2,5 R°1; Mt 0,1 R7L):




Neutrons X - rays
Element Al Nb Pb Al Nb Pb
o, [barnl 15 6 11 80 1000 4500
Ocoh 150 1000 3000 20 80 220
Oinc -3 -4 -4
1, lem] 8 A 16 810 8:10 410
F [cm?] 10 0.4
quants ] 31027 (x=4A) 410"
° |sec cstr
Miwa " 46 (x=4A) | 1
Product of all factord 25-10'®  3.10'°  7310%°| 210"  1.10®  63-10"®
Measuring-timelers.uits]] 0,4 003 0,002 5 1 0,16

Tabelle 1: Vergleich von MeBzeiten bei Neutronen- und Réntgen-
streuexperimenten

Diese grobe Abschatzung zeigt fiir die betrachteten Elemente,
da} die im Zwischenreflexgebiet zur Punktdefektstruktur-Unter-
suchung erforderlichen MeBzeiten bei Neutronen- und Réntgen-
streuexperimenten in der gleichen GroBenordnung liegen. Beide
Methoden erfordern den gleichen meRBtechnischen Aufwand (Viel-
fachzdhlersysteme, Datenverarbeitung), jedoch liegen Installa-
tions- und Betriebskosten einer Hochfeistungsrﬁntgenrﬁhre vie-
sentlich niedriger als die eines Reaktors,

Die MeBzeiten an der im folgenden beschriebenen Rontgenanlage
betragen flir Aluminium etwa 10 Stunden bei 0,05% Zwischengit-
teratomen, einer Wirkungsquerschnittgenauigkeit von einigen
Prozenten und einer Auflosung A von etwa 0,15 R~1. Messungen
an Atomen mit hdherer Kernladungszahl sind wegen des giinstige-
ren Untergrund/Effekt-Verhdltnisses in kiirzeren Zeiten moglich.
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4. Beschreibung der MeBanlage.

4.1, Prinzipielle Gesichtspunkte,

Im Zwischenreflexgebiet ertaubt die langsame Anderung der diffu-
sen Streuung mit dem Streuwinkel eine intensitdtsmdaBig giinstige
Messung mit grober Winkel- und Energieauflosung. Infolge des
schlechten Untergrund/Effekt-Verhdltnisses kommt die MeBRzeit
trotzdem erst in eine praktisch realisierbare Grofenordnung,
wenn grofBe Proben von etwa 1 c.m2 optimal ausgeleuchtet werden,

was die Anwendung groBer Rontgenquellen hoher Leuchtdichte vor-

aussetzt.

Die kurzwellige Rontgenbremsstrahlung soll in den Proben keinen
hohen Fluoreszenzuntergrund anregen. Dies kann durch einen Mono-
chromator zwischen ROhre und Probe verhindert werden, der dann
eine Fokussierungsgeometrie nahelegt.

Eine Optimierung aller freien Parameter flihrt dann immer noch zu
MeBzeiten von einigen Stunden fiir 1 Wert I(ﬁb. Eindeutige Aussa-
gen Uber Defektlage und Nahfeldstruktur erfordern einige hundert
Werte I(3). Wenn die GesamtmeBzeit eine Woche nicht iiberschrei-
ten soll, muBR detektorseitig ein Vielfach-Zahlersystem verwen-
det werden, mit dem sich fiir verschiedene 3¢-Werte viele Werte
1(52) gleichzeitig messen lassen.

Sehr hohe Anforderungen an die Langzeitkonstanz der Zdhlernach-
weiswahrscheinlichkeiten sind nur dadurch zu vermeiden, dafl sehr
oft jeweils filir kurze Zeiten die Probe gegen eine konstant blei-
bende Vergleichsprobe ausgemessen wird. Liegen diese Zeiten bei
einigen Minuten und werden 100 Detektoren verwendet, so miissen
wdhrend einer Woche Mefzeit 200.000 mal die Zahlraten von diesen
100 Detektoren aufsummiert und die Ergebnisse fiir die weitere
Verarbeitung gespeichert werden,

Zur Datenverarbeitung ist deshalb zumindest der on-line Anschlul
eines Kleinrechners mit Magnetbandspeicher an das Detektorsystem
notig. Die weitere Datenreduzierung der 200.000 Einzelmessungen
auf den gesuchten Wirkungsquerschnitt der defektinduzierten




Streuung ist nur in groBeren Rechnern moglich. Daher liegt eine
on=1line Verbindung Kleinrechner/GroBrechner nahe.

4,2. Ausfiihrung.

Abbildung 3 zeigt schematisch den experimentellen Aufbau:

Kryostat —

I Monitorziihlerj
9 l — e ggritt.:rk'en 5| Kopplungs-| |[Klein- | [Gross -
— — —— T o to'rs &T{SS' elektronik Flrechnerf<jrechner
Detektoren (PDP8) {1BMm)
100 KW-Drehanoden Eluptischer Ag-Spiegel  Probe Vielfachzdhlersystem
Réntgenrdhre {Totalrefi. fir A > A ) Vergleichsprobe mit 100 Detektoren
CuK,  Eich -Standard

D 5m

Abb., 3: Anordnung zur Messung der diffusen Rontgenstreuung
im Zwischenreflexgebiet.

Die zur Messung beniitzte Kupfer-Ky-Strahlung wird nach Verlassen
einer 100 kW-Drehanodenrdhre durch einen rotationselliptischen
Spiegel in einen 5 m entfernten Brennpunkt fokussiert. In den
aus Absorptionsgriinden vollstadndig im Vakuum verlaufenden Strah-
lengang konnen Probe, Vergleichsprobe oder ein Eichstandard ge-
bracht werden, Mit Hilfe eines Kryostaten kann die Probentempe-
ratur auf einen Wert im Bereich von 5 bis 500 K eingeregelt wer-
den,

Auf der Fokussierungskugel wird die gestreute Strahlung mit 100
Einzeldetektoren ausgemessen. Die Detektorsignale laufen dabei
iber eine Zwischenelektronik direkt in den Kernspeicher eines
PDP8-Rechners und werden im angeschlossenen GroBrechner on-1line
bis zum gesuchten Wirkungsquerschnitt verarbeitet. Fotografien
der Anlage sind in den Abb. 4 bis 6 zu sehen.

Abb. 4 zeigt den MeBraum mit der gesamten elektronischen Aus-
ristung. Es schlieBft sich von links nach rechts an: ein Schrank
mit 100 Hauptverstarkern und Einkanal-Diskriminatoren, der Klein-
rechner mit 2 Magnetbandeinheiten und einem X-Y-Schreiber, ein
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Schrank fiir das Vakuumkontrollsystem sowie ein Steuerschrank
fiir die 100 kW-Stromversorgunsanlage.

Die Abb. 5 und 6 zeigen die eigentliche MeBapparatur. Im Vorder-
grund der Abb., 5 ist die MeBkammer mit den aufgesteckten Vorver-
stdrkern und den Signalleitungen zu sehen, welche in den MeR-
raum flihren, Abb, 6 zeigt eine Seitenansicht der Anlage. Von
Tinks nach rechts folgend ist zuerst die 100 kW-Drehanodenrdhre
(Blick auf die Kathode) zu sehen. In dem sich anschlieBenden
Kasten ist der Spiegel untergebracht. Rechts schlieBt sich dann
die MeBkammer an. Im Vorderqgrund ist in der Mitte ein 500 1 Tank
fiir flissigen Stickstoff zur Detektorkiihlung zu sehen, wédhrend
rechts das Pumpensystem filir die MeBkammer ins Auge fdllt.

Im folgenden wird etwas ndher auf die experimentellen Einzelhei-
ten eingegangen,

4.3. Experimentelle Einzelheiten.
4,3.1, 100 kW-Hochleistungs-Drehanodenrontgenrdhre.

Bei Baubeginn der Anlage wurden auf dem Markt nur Drehanodenroh-
ren mit Leistungen bis zu 10 kW angeboten. Der Wunsch nach einer
um eine GroBenordnung starkeren Quelle bedeutete daher die Ent-
wicklung einer 100 kW-Rohre. Aufbau und Einzelheiten sind in
/7,9/ beschrieben,

Die Messungen wurden mit einem 3 x 30 mm Brennfleck gemacht, der
unter 6% Strahlaustrittswinkel eine auflosungsmaBiq wirksame
GroBe von 3 x 3 mm hatte,

4.3.2. Spiegel.

Aufgrund seines hohen Reflexionsvermogens von etwa 70 % fur Kup-
fer-Kg-Strahlung wird ein Silber-Spiegel dazu benutzt, den RGh-
renbrennfleck auf die Detektoren abzubilden. Er hat dazu die
Form eines langgestreckten Rotationsellipsoids, bei dem von
einem Brennfleck ausgehend die Rontgenstrahlen in den zweiten
Brennfleck fokussiert werden.
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Die Rontgenstrahlen treffen auf der gesamten Spiegeloberfldche
mit etwa gleichem Einfallswinkel auf. Durch geeignete Wahl des
Achsenverhdltnisses wurde er so grof3 wie der Grenzwinkel der To-
talreflexion fir die Kupfer-Ky-Strahlung gemacht (eb (1,5 R) =
22'). Da der Grenzwinkel proportional mit der Rontgenwellenlan-
ge abnimmt, wird die kiirzer wellige Bremsstrahlung nicht auf

die Probe reflektiert und kann die Messung nicht durch Fluores-
zenz- und Braggreflex-Untergrund storen,

Der Krimmungskreis der Ellipse hat einen Radius von 400 m, d.h.
der Durchmesserunterschied zwischen Mitte und Rand des 80 cm
langen Spiegels betrdgt nur etwa 400/Lm.

Diese hohen Anforderungen an die MaBhaltigkeit konnten durch ein
Positiv/Negativ-Herstellungsverfahren erflillt werden:

Der Spiegel ist langsgeteilt und besteht aus zwei, mit einer
dinnen Silberschicht bedampften Epoxyharzabglissen eines Metall-
positivs, in das maschinell die gewlinschte Form eingeschliffen
wurde. Nach Vermessen mit optischen Methoden konnten aufgetre-
tene Formabweichungen durch gezielten Materialbetrag beseitigt
werden., Das Positiv wurde anschlieBend elektrolytisch vernickelt,
um eine hohe Oberflachengiite zu erreichen.

4.3.3. Kryostat,

Einen Querschnitt durch einen Kryostaten zeigt die Abbildung 7.
In einem Vakuummantel sind ilibereinander zwei toroidférmige Be-
halter angebracht, von denen der obere mit fllissigem Stickstoff
zur Kihlung eines Warmeschildes gefiil1t werden kann., Das zweite
Reservoir dient zur Aufnahme von fliissigem Helium fiir die Proben-

kiihlung.

Die Probe hdangt an einem Rohr im Kryostatenvakuum und kann indi-
rekt iiber einen Wdrmetauscher im Probenhalter gekiihlt werden. Da-
zu wird Helium Uber eine Wellschlauchspirale aus dem Behdlter

in den Probenhalter und von dort durch das Rohr nach auPen abge-
pumpt. Ein von der Probentemperatur gesteuertes elektrisches Ab-
gas-Regelventil gestattet in Verbindung mit einer Heizung im
Probenhalter die Einstellung der gewlinschten Temperatur.




2 7

1 Vakuummantel

2 Toriodfdrmiger Behdlter
(N2 Reservoir)

3 Warmeschild
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4 Toriodfdormiger Behdlter
(He Reservoir)

5 Probe mit Probenhalter
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Abb. 7: Kryostat

Der Kryostat wird fiir den Probentransport vom Beschleuniger zur
MeBapparatur, die Bestrahlung und fiir die Messung gebraucht., Er
wird zu diesem Zweck allein betrieben oder auf den Bestrahlungs-
kryostaten bzw. die MeBkammer aufgesetzt.

Die Bestrahlungsanordnung ist in Abbildung 8 gezeigt.

Bei Bestrahlungsbeginn wird die Probe durch Absenken des Kryo-
staten-Zentralrohres in die gezeichnete Bestrahlungsposition ae-
bracht. Nachdem durch eine Spezialdichtung der Kryostat vakuum-
miRig abgesperrt worden ist, wird die Bestrahlungskammer mit
flissigem Helium geflutet. Die Probe wird wdhrend der Bestrah-
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Abb, 8: Bestrahlungsanordnung,
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MeBkryostat
Bestrahlungskryostat
Zentralrohr

Spezialdichtung
(aufblasbar)

Bestrahlungskammer

Kihlkreislauf
direkte Probenkiihlung

Kihlschlange

Kihlkreislauf
indirekte Probenkithlung

Bodenventil

Elektronenstrahl

Blende
Faraday-Kdfig

Tung durch vorbeistromendes Helium direkt gekiihlt,

Bei Bestrahlungsende wird auf indirekte Probenkiihlung durch den
Kryostaten iibergegangen und die Bestrahlungskammer auf Hochva-
kuum gebracht. Nach Losen der Dichtung zwischen Kryostat und Be-
strahlungskammer wird die Probe in den Kryostaten gezogen. Nach
SchlieBen des Bodenventils wird der Kryostat abgenoben und zur
MeBapparatur transportiert. Dort wird er zur Messung auf die
MeBkammer gesetzt wie dies in Abb. 9 gezeigt ist. Nachdem der
Raum zwischen den zwei Verbindungsventilen evakuiert worden ist,
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werden diese gedffnet und die Probe wird aus dem Kryostaten in
die MeBposition abgesenkt,

4,3.4. MeBkammer.

Der Aufbau der MeBkammer geht aus Abbildung 9 hervor, die einen
Querschnitt durch die MeBkammer mit aufgesetztem Kryostaten
zeigt.

Kryostat

Schieberventile
Vakuum-Trennfolie

Monitorzdhler

N, Strahiungsschild

He Kryo Pumpe

Antrieb fir Eichstandard
Anndherungsschalter {induktiv]
Probenblende

10 Probe + Vergleichsprobe

11 Detektorkugel

12 Eichdetektor

13 Fokussierungskreis

14 Lagerung | Drehantrieb

15 \Vorverstdrker

16 Vielfachzdhler aus 100 Einzeldetektoren
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Abb. 9: MeBkammer mit aufgesetztem Kryostaten.




Das zylindrische AuBengehduse der MeBkammer wird fast vollstdn-
dig durch zwei Behdlter filir flissigen Stickstoff ausgefullt,
Diese bilden zusammen eine Hohlkugel. Sie wirkt als Strahlungs-
Schild fiir die Probe, die sich im Innenraum befindet.

Ein Teil der Kugel weist eine Uffnung auf, durch welche der Pri-
mdrstrahl in den Innenraum gelangen und dort von der Probe ge-
streut werden kann. Dieser Kugelteil ist so ausgebildet, daB es
zwei Si(Li)-Detektoren tragen und zum Betrieb bei hoher Ener-
gieauflosung kiihlen kann. Sie messen als Monitorzdhler die Streu-
strahlung, die der Primdrstrahl in einer Trennfolie erzeugt.
Diese ist zur Abdichtung des Streukammerhochvakuums gegen das
Vorvakuum um Spiegel und Blendensystem erforderlich.

Der Ubrige Teil der Kugel kann im Endflansch der MeBkammer rech-
nergesteuert gedreht werden. Er ist innen mit dem Vielfachzdh-
lersystem zur Ausmessung der diffus gestreuten Strahlung be-
stiickt (siehe Abb. 10). Dieses Detektorsystem besteht aus
Si(Li)~Einzeldetektoren (siehe Abb. 11), die auf Trdgern be-
liebig angeordnet werden konnen. Die Trdger sind in der mit
fliissigem Stickstoff gekiihiten Kugel befestigt, so daB ein ge-
kiihl1ter Detektor-Betrieb mit einer Energieauflosung von etwa

1,2 keV moglich ist.

Ein Detektor kann auf der gekiihlten Innenfldche der Kugel be-
wegt werden, Dies erfolgt durch einen rechnergesteuerten Antrieb
auf einer Bahn, die in Abb. 9 angedeutet ist. Ein Trieb sorgt
dafir, daB die Detektorzahlfdache bei allen Streuwinkeln auf die
Probe gerichtet ist. Da dieser Detektor filir Eichzwecke bendtigt
wird, wird flir ihn im folgenden die Bezeichnung "Eichdetektor"
verwendet.

Die Primdrstrahlung muB auf ihrem Weg durch Strahlungsschild
und Detektorkugel nicht durch Fenster hindurchtreten, da die
Probe im Vakuum ausgemessen werden kann. Der Streuuntergrund
ohne Probe wird daher nur durch Streuung an der Probenblende
erzeugt. Sie liegt im Zwischenreflexgebiet mehr als zwei Gros-
senordnungen unter der Streuung einer Aluminiumprobe und stort
daher die Messungen nicht.,
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Abb, 10: Vielfachzdhlersystem

Dieser geringe Untergrund wurde
u.a. dadurch erreicht, daB Teile
der Probenblende aus einem Alu-
minium-Einkristall bestehen. Sie
kann im Gegensatz zu einer poly-
kristallinen Blende so orientiert
werden, daB der Streusaum des Pri-
marstrahls keine Untergrunderho-
hung durch Braagreflexionen her-
vorruft,

In den Strahl kann durch einen hy-
draulischen Hubmechanismus ein
Eichstandard gebracht werden. Bei
den vorliegenden Messungen war
Abb. 11: Si(Li)-Detektor dies ein genau ausgemessener Al-




32

Einkristall, dessen Temperatur durch den Wasserkreislauf des Hy-
draulikantriebes thermostatisch wurde.

Die Positionierung von Probe und Vergleichsprobe erfolgt rech-
nergesteuert durch einen spielfreien Spindelantrieb auf dem obe-
ren Kryostatenflansch. Durch diesen kdnnen die Proben in der
Hohe bis auf IOﬁLm reproduzierbar positioniert werden. Durch
Temperaturschwankungen verursachte Langendnderungen in der

1.20 m langen Rohrverbindung zwischen Probe und Antrieb sollten
keinen Einfluf auf die Probenhthe haben, Die Positionierung er-
folgt daher in der Weise, daB die Probe vor jedem der drei Mi-
nuten Tangen ifeBzyklen einen Fixpunkt anfdhrt und die Positio-
nierung jedesmal von dort aus erfolgt. Dieser Fixpunkt ist der
Schaltpunkt eines induktiven Anndherungsschalters. Er lieqt eini-
ge mm lUber dem Schalter und wird durch Thermostatisierung bis
auf einige ﬁmwstabi]isiert.

Dieser Aufwand ist erforderlich, wenn auch mit nicht qganz
gleichmdfBRig dicken Proben die Streuwirkungsquerschnitte aqenau

gemessen werden sollen,

Die Probentemperatur liegt bei der Untersuchung von Frenkelde-
fekten bei etwa 8 K. Die Probe wirkt daher als Kryopumpe. Da die
angeschlossene Turbomolekularpumpe in der Streukammer nur ein
Endvakuum von etwa 10=6 Torr erzeugt, kondensierten bei der er-
sten Messung (A1 1) wdhrend der MeBzeit erhebliche Mengen von
Restgasen auf der Probe. Sie waren Ursache filir eine mit der
Zeit zunehmende zusdtzliche diffuse Streuung. Diese war nach
einem Tag schon grofer als die Defektstreuung und verursachte

bei der Auswertung der Messung groBere Fehler.

Um dies zu vermeiden, wurde vor der zweiten Messung (Al 2) in

die MeBkammer eine zusdtzliche Kryopumpe eingebaut, die ein Va-
kuum<<10=8 Torr erzeugqgt. Sie besteht aus einem kreisformigen

Schild mit aufgeloteten Kihlschlangen, die durch temperaturge-
regeltes Abpumpen aus einer Kanne mit fllissigem Helium qgekiihlt
werden. Eine Zunahme der diffusen Streuung mit wachsender Mef-
zeit tritt jetzt in dieser gednderten Anordnung nicht mehr auf.



4,3.5, Elektronik.

Aus Kostengriinden wurde die gesamte Zdahlelektronik in der KFA
entwickelt. Die Pulse der 100 Detektoren laufen iiber zugehorige
Vor- und Hauptverstdrker in 100 unabhdngige Einkanaldiskrimina-
toren, deren Fenster auf die 8 keV-Linie eingestellt sind.

Die ersten Stufen der Vorverstdrker sind auf den Detektortridgern
montiert. Dadurch konnen die Vorverstdrker hinsichtlich Eingangs-~
kapazitdten und Arbeitstemperaturen mit optimaler Energieauflo-
sung betrieben werden, Die zweiten Stufen befinden sich in rohr-
chenformigen Gehausen, die auf die AuBenseite des MeBkammerflan-
sches aufgesteckt sind.

Die verstdrkten Signale laufen anschliefend liber 15 m lTange BNC-
Kabel in den MeBraum zu den Hauptverstdarkern und Diskriminatoren,
Zum Einlesen der Ausgangssignale in den Rechner ist eine Zwi-
schenelektronik ("Interface") notwendig, Sie muB den DatenfluB

in den 100 Zahlkandlen auf einen einzigen Datenkanal reduzieren,
der dann als Transferkanal in die PDP8 dient.

Die Interface ist eine Eigenentwicklung, Sie ist aus Moduls der
Firma DEC aufgebaut und besteht im wesentlichen aus 3 Teilen:

1) Einem Codierungssystem (Diodenmatrix), durch das jeder Kanal
eine zugeordnete Adresse in ein 12 Bit Flip-Flop-Register
setzen kann., Dieses dient als Adressen-Register filir einen
Increment-Data-Break der PDP-8, Jeder der 100 Detektoren kann
auf diese Weise die 8 keV-Quanten innerhalb von 1,5£Ms unter
einer zugeordneten Adresse im Kernspeicher aufsummieren.

2) Einer Steuereinheit zur Bildung der notigen Transfersignale
und zur Verarbeitung von Adressen-Uberldufen,

3) Einem elektronischen Verriegelungssystem, das unter Vermei-
dung von Prioritdten einzelner Kandle jeweils einen Kanal zur
Verarbeitung durchschaltet.

Da die Wortlange der PDP-8 nur 12 Bit betrdgt, erfolgt ein Ober-
lauf der Detektoradressen nach jeweils 4096 Zihlungen. Das Uber-
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laufsignal wird dazu benlitzt, die ersten 4 Bits der Detektor-
adresse auszutauschen und in einem zweiten Break-Zyklus den In-
halt einer zugeordneten Oberlaufadresse aufzuaddieren. Diese
hardwaremdBige Doppelwortbildung hat gegeniiber der Oberlaufver-
arbeitung durch ein Hintergrundprogramm den Vorteil wesentlich
grofBerer Schnelligkeit: Es kdonnen auf diese Weise Ulber die In-
terface pro Sekunde etwa 600.000 Ky-Quanten in den Rechner ein-
gelesen werden, Dies ist besonders fiir die Untersuchung von Ele-
menten mit hoher Elektronenzahl vorteilhaft, wo hohe Zdhlraten
auftreten,

Uber die Interface werden ferner die Motore fiir Proben- und De-
tektorbewegung angesteuert. Uber einen Digital-Analog-Konverter
erfolgt der Betrieb eines X-Y-Schreibers und eines Displays.
AuBerdem ist es moglich, den Rechner filir Energieanalysen der
Streustrahlung als Vielkanal-Pulshdhenanalysator zu betreiben.

Die Datenkandle der PDP-8 konnen durch einen Multiplexer auch
mit zwei Magnetbandeinheiten (DEC-Tape) oder iliber eine On-line-

Verbindung mit den IBM-GroBrechnern der KFA verbunden werden.

Ein weiterer Zugkiff zu den GroBrechnern ist iliber ein TSS-Ter-
minal moglich,

4.4, Priifung der Anlage,

Vor der ersten Messung wurde die gesamte Anlage auf ihre Lei-
stungsfahigkeit hin untersucht.

Zuerst wurde nachgepriift, ob der Spiegel tatsdchlich die auf die
elliptische Spiegeloberfldche fallende CuKy-Strahlung aus dem
Rohrenbrennfleck in einen 5 m entfernten Fokus reflektiert. Des-
sen berechnete GroBe ist mit etwa 4 x 4 mm etwas groBer als der
3 x 3 mm groBe Rohrenfokus, da bei der Reflexion der Strahlen
aus dieser nicht punktformigen Quelle Abbildungsfehler auftre-
ten. Die tatsdchlich auftretende Verbreiterung geht aus Abb. 12
hervor, die Fotos des Strahlquerschnitts sowie den berechneten
Strahlengang zeigt. Dieser ist im oberen Teil in starker Ver-
groferung der Querdimensionen dargestellt, wahrend die Fotos im
unteren Teil der Abbildung die vorliegende Intensitdtsverteilung
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im Strahl am Ort der Vorblende, nach der Probenblende und im
Fokus zeigen, Die erreichte Fokussierung in einem Brennfleck
mit einem Durchmesser von etwa 5 mm entspricht qut dem flr die
ideale El1lipse erwarteten Strahlverlauf, falls die in der Spie-
geloberfldche vorhandenen Abweichungen von dieser Sollform
(Schleifriefen in der Positivform, Achsverlauf) beriicksichtigt
werden,

- 500 ¢m —
Spiegel Probe

Rontgen- 4

rohre

/

Abb., 12: Fokussierung durch den Spiegel

Die Rontgenrdhre emittiert bei 100 kW Leistung etwa 3,8°1O15

KMI 2~Quanten
2 . Hieraus ergibt sich rechnersich die Zahl der

sterad « sec
auf die Probe fallenden Ky; ,-Quanten zu 1,4~1011 QE%%%SE, da

der volie Raumwinkel durch den Spiegel nur zu einem Faktor
%;%~= 8,7»10_5 mit einer Reflektivitdt von 70 % ausgeniitzt und
zusdatzlich noch durch die Absorption in zwei je 0,5 mm dicken
Beryllium-Fenstern, in einer Hostaphan-Trennfolie und in einem
Sﬁ“ dicken Nickelfilter zur Unterdriickung der CuKﬁ=Linie ge -
schwacht wird,




Der mit Hilfe eines Eichstreuers aus Polystyrene mit bekanntem
Wirkungsquerschnitt /13/ gemessene Wert betrdgt bei 100 kW Roh-

&Ml Z-Quanten

renleistung 5,1010[
Faktor 3 kleiner als der berechnete Wert. Dies ist vermutlich

auf die Abbildungsfehler des Spiegels zurlickzufiihren, da stark
defokussierte Strahlen im Blendensystem abgefangen werden und

daher nicht auf die Probe fallen,

sec

]. Dieser Wert ist um einen

Das Energiespektrum der reflektierten Strahlung wurde ebenfalls

ausgemessen,
Aluminium geschwdacht, welcher im interessierenden Energiebe-

Dazu wurde die Strahlung mit einem Absorber aus

reich keine zusdtzliche Fluoreszenzstrahlung erzeugt. Der Ab-
sorber diente zur Unterdriickung der 8 KeV K ,-Linie und relativ
dazu zur Anhebung des intensitdatsschwachen kurzwelligen Brems -

berg Anteils,

der so ohne UObersteuerung des Zahlers durch die

Ky-Linie ausgemessen werden konnte. Hierzu wurde eine Pulsho-

henanalyse der mit dem Eichdetektor gemessenen Primarstrahlung

durchgefiihrt.
auf die Energieabhdngigkeit des Absorptionsvermogens des Alu-

Das erhaltene Energiespektrum wurde anschlielRend

minijumabsorbers korrigiert. Man erhdlt dann das in Abbildung 13
dargestellte Energiespektrum der auf die Probe fallenden Pri-

marstrahlung.
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Abb., 13: Enerqgiespektrum der
zur Messung verwendeten Ront-
genstrahlung (ohne Ni-Filter),

Die 8 KeV-Linie hebt sich ge-
nigend vom Untergrund ab, um
ohne Entfaltungsaufwand die
Messung der diffusen Defekt-
streuung im Zwischenreflexge-
biet zu erméglichen. Schwierig-
keiten treten durch diesen Un-
tergrund nur in unmittelbarer
Ndhe der reziproken Gitterpunk-
te auf, wo der Anstieqg des
Streuunteragrundes durch Braag-
reflexionen aus dem nicht voll-
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standig unterdrickten Bremsberg eine sinnvolle Messung unmoglich
macht.

Im zweiten Schritt wurde die Zuverldssigkeit der Kopplungselek-
tronik getestet. Dies geschah dadurch, daf durch ein in der
PDP-8 laufendes Testprogramm Zahlsignale parallel zu den Dis-
kriminatorausgdangen des Vielfachzahlersystems in die Kopplungs-
elektronik eingespeist und anschlieBend auf ihre richtige Ver-
arbeitung hin kontrolliert wurden. Hierbei wurden alle im tat-
sdchlichen Betrieb vorkommenden Situationen (Paralleleinlesun-
gen, aufeinander folgendes Auftreten von Uberldufen der Detek-
toradressen, usw.) simuliert und die Solleinlesungen mit den
tatsdchlich im Rechner registrierten Einlesungen verglichen,
Nach 108 simulierten Einlesungen pro Detektorkanal wurde der
Test mit dem Ergebnis abgebrochen, daf alle 108»Signa1e fehler-
frei verarbeitet worden waren. Die Zuverldssigkeit der Kopp-
lungselektronik ist daher mit Sicherheit grof genug, um die ein-
zelnen Detektorzdhlraten mit den erforderlichen Genauigkeiten
von einigen 10"4 im Rechner aufzahlen zu kdnnen.

Die MeBzeitabschdtzung nach Gla. (27) war unter der Vorausset-
zung abgeleitet worden, daB die erreichbare Genauigkeit nur
durch den statistischen Fehler der Zahlratenmessung gegeben ist
und nicht durch zusdtzliche Fehler im Detektorsystem verschlech-
tert wird. Ob diese Annahme auch tatsdchlich zutrifft, wurde in
einem letzten Schritt Uberpriift.

Dazu wurde nach dem unter 4.5. angegebenen Verfahren eine Alu-
miniumprobe der gleichen Art ausgemessen, wie sie auch spater
fiir die Bestrahlung verwendet wurde. Mit der gleichen Probe
wurden zwei Messungen mit jeweils 5 Stunden MeBzeit gemacht.
Sie wurden nach Gl1g. (32) unter der Annahme ausgewertet, daB
die Probe widhrend der ersten Messung streuende Defekte enthdlt,
wdhrend die zweite Messung als Nullmessung der Probe angesehen
wurde. Durch statistische und eventuell aufgetretene systemati-
sche Fehler ergibt sich eine Differenz der beiden Messungen und
hieraus auch im Fall identischer gleicher Proben eine scheinba-
re Defektstreuung AZ. Diese ist relativ zur gemessenen Zdhlrate
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Z in Abb. 14 in Abhdngigkeit vom Streuwinkel aufgetragen.

az

Z
! mittlerer stat. Fehler
von L Messungen der

3 | Probe
5-10

mittlerer stat. Fehler
von & Messungen der

Monitorzdhlrate

—wj Streuwinkel €

-5.907 |-

Zwischenreflex-
gebiet

S

—

Abb,., 14: MeBfehler der aus einer Differenzmessung
bestimmten Defektstreurate.

Das Verhdltnis A% mufte aus den spdter ausgefiihrten Griinden im
wesentlichen aus 8 verschiedenen Zdhlraten berechnet werden.

Es waren dies die beiden Zdhlraten fir die Probe sowie zusatz-
lich zwei Zdahlraten flir eine Vergleichsprobe. -
Hinzu kam noch fiir jede Probe eine Zdhlrate des Monitorzahlers,
auf welche die jeweilige Probenmessung normiert wurde.

Da der relative mittlere statistische Fehler der Monitorzahl-
raten etwa 4-10'4 betrug, rufen die 4 verwendeten Zdhlraten im
Ergebnis é% einen relativen mittleren statistischen Fehler von
8-10“4 hervor. Dieser Fehler wirkt sich auf alle Detektorzahl-
raten in gleicher Weise aus. Er hat daher bei allen Zdhlern das
Auftreten eines gleich groBen relativen MeBeffektes zur Folge.
Dies ist in Abb. 14 gut zu erkennen, wo der Monitorfehler offen-
sichtlich den mittleren Wert von &7 = - 8.10"% hat; denn der
Mittelwert aller MeBpunkte ist umzﬁiesen Betrag zu negativen
Werten verschoben, Um diesen Mittelwert streuen die einzelnen
MeRpunkte mit dem relativen mittleren statistischen Fehler der
jeweiligen Detektorstreuraten. Dieser mittlere Fehler ist in




Abb. 14 eingezeichnet und setzt sich aus den relativen mittleren
statistischen Fehlern der zur Berechnung von é% verwendeten 4
Einzelmessungen zusammen, Er ist doppelt so groR wie der Fehler
einer Einzelmessung.

Bis auf wenige Ausnahmen liegen alle MeRBpunkte innerhalb des be-
rechneten mittleren Fehlerbereichs flir statistische Fehler. Bei
der Ausmessung der Streuung von Frenkeldefekten im Gebiet 2¢~0 und im
Zwischenreflexgebiet mit MeRzeiten von etwa 5 Stunden pro Mes-
sung sind daher statistische Fehler von etwa 10 % zu erwarten,
falls die Konzentration bei etwa 4°10'4 liegt. Dies geht aus
einem Vergleich mit Abbildung 4% hervor, die das in diesem

Fall gemessene Untergrund/Effektverhdltnis zeigt.

Die Vermeidung systematischer Fehler setzt allerdings ein geeig-
netes Mef3- und Auswerteverfahren voraus, auf das im folgenden

naher eingegangen wird,

4.5. MeB- und Auswertungsverfahren.

Die gesuchte Defektstreuung wurde filir jeden Detektor aus der
Zahlratendifferenz einer Messung mit defekthaltiger (= PZDEF)
und ausgetemperter defektfreier Probe (= PZNULL) bestimmt. Die
gemessenen Zahlraten der beiden zeitlich bis zu einigen Taaen
auseinander liegenden Messungen konnten wegen der wahrend die-
ser Zeit auftretenden Driften in den Zdhlernachweiswahrschein-
lichkeiten nicht ohne weiteres voneinander abgezogen werden, um
die Defektstreuung zu erhalten. Sie muBten fiir diesen Zweck auf
die jeweils mitgemessenen Zdhlraten PlDEF und P1NULL einer Ver-
gleichsprobe Pl bezogen werden,

Als Vergleichsprobe wurde bei den vorliegenden Messungen ein de-
fektfrei gelassener Teil der gleichen Probe beniitzt., Dies hatte
den Vorteil, daB die gemessenen Vergleichsprobenzahlraten ein
MaB dafiir waren, ob die Untergrundstreuung auch der defekthal-
tigen Probe zwischen den beiden Messungen konstant geblieben war
oder ob sie sich beispielsweise durch Kondensation von Gasen auf
der Probe verdndert hatte; denn diesbezliglich verhielten sich
die beiden Probengebiete identisch. Um diese Kontrolle unabhdn-
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gig von den Nachweiswahrscheinlichkeiten der Detektoren durch-
flihren zu konnen, war noch die Ausmessung einer dritten Probe
notwendig, deren Streuvermdogen mit Sicherheit zeitlich konstant
blieb. Hierfiir wurde der unter 4.3.4, beschriebene Eichstandard
beniitzt.

Fiir die Auswertung war es notwendig, daB in beiden Messungen die
Zahlratenverhdltnisse (;%) und (EggH) unabhdngig von Driften in
der Primdrstrahlintensitdt und in der Zdhlernachweiswahrschein-
lichkeit sind. Ersteres wurde durch Normierung aller Zahlraten
auf die jeweils mitgemessene Monitorzahlrate erreicht. Die im
Detektorsystem vorhandenen Langzeitdriften konnten die Ergeb-
nisse ebenfalls nicht beeinflussen, da die drei Proben nicht
zeitlich nacheinander ausgemessen wurden, sondern abwechselnd

fir nur jeweils kurze Zeiten (3 Minuten), in denen die Driften

klein genug waren,
Die Zdhlratenverhdltnisse (%%) wurden in der Regel nach etwa
8 Stunden MeBzeit durch eine Mittelwertbildung bestimmt. Aus

etwa 50 (%%)—Kurzzeitverhé1tnissen konnte auf diese Weise der

P2 -Wert und aus etwa 25 EICH)-Messungen der gemittelte
PT Pl

(Eé%ﬂ)=Wert mit einer nur durch die Statistik der Zd@hlratenmes-

sung gegebenen Genauigkeit bestimmt werden.

Zur Verdeutlichung des MeRablaufes zeigt Abbildung 15 eine ty-
pische Aufzeichnung der auf die Monitorzdhlrate normierten Mel-
werte eines Detektors wdhrend des MeBzeitraumes von etwa 8 Stun-
den. Es wurde in der Reichenfolge P2, P1, P2, P1l, Untergrund
ohne Probe, EICH, P2, P1l, .... gemessen., Aus dem Intensitdtsver-
lauf der MeBpunkte flir den Eichstandard geht hervor, daB die
Zéhlerdrift in 8 Stunden etwa + 5 % betrug,

Mit diesem MeBprogramm wurden mit defekthaltiger Probe die Ver-
hdltnisse (%%)DEF und (E%%H)DEF gemessen. Entsprechend wurden in
einer Nullmessung mit defektfreier, ausgetemperter Probe die Ver-
~hdltnisse (g%)NULL und (E%gﬂ)NULL bestimmt,
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Abb. 15: Zeitlicher Ablauf einer Messung.

Bei konstant bleibender Untergrundstreuung der defekthaltigen
Probe PZ ergibt sich die Defektstreuuna DEF sofort zu:

= (o). (B
P/z Ps ber 7] NULL (30)
Eine eventuell auftretende Anderung der Untergrundstreuung kann
aus den Eichstandardmessungen (Eé%ﬂ) bestimmt werden:
AP/ o P”wuj‘ P/’D@F p”NULL EICh
-—137 = o = W - =l=— ) 1 (31)
/2= DeF beF WLL

Unter der Annahme, daB AP2 = AP1 ist, kann dann auch in einem
solchen Fall verdnderlicher Untergrundstreuung die Defektstreu-
ung nach Glg. (30) mit einem zusdtzlich auftretenden Korrektur-

term berechnet werden: kﬂRRFMTUR??ﬁEﬂ
QEEg(PQ) (PQ) [(Pz) ][( Ly/acrz j (32)
P\ G ML

In G1g. (32) ist die Defektstreuung auf die Streuung der Ver-
gleichsprobe bezogen, Letztere kann mit dem Vielfachzdhlersy-
stem nicht ohne weiteres ausgemessen werden, da sich die nicht
bekannten Nachweiswahrscheinlichkeiten der einzelnen Zdhler je
nach Einstellung der Diskriminatoren bis zu 30 % voneinander un-

terscheiden,
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Die Defektstreuung wurde daher in einem ersten Schritt durch
Multiplikation mit dem gemessenen Verhdltnis (Eg%w) auf das Eich-
normal bezogen., Dieses wurde mit dem Eichdetektor fiir alle
Streuwinkel ausgemessen, wobei das Ergebnis auf die Monitor-
zdhlrate bezogen und in e.u. umgerechnet wurde. Das Verhdltnis
Eichdetektor zu Monitorzdhlrate wurde zu diesem Zweck durch die
Ausmessung der diffusen Streuung einer Probe aus Polystyrol mit
bekanntem Wirkungsquerschnitt /13/ in absoluten Einheiten ge-
eicht.

Durch weitere Multiplikation mit dieser Eichdetektormessung
EICH, RN fe.u.l konnte die Defektstreuung dann fiir jeden Detek-
tor in absoluten Einheiten bestimmt werden zu:

F 1
DEF = Jer ] (,..E_. - EICH [e,u.] (33)

P4 E1Ch MoRM
Um den berechneten Wirkungsquerschnitt nach Glg. (1) mit dem
gemessenen nach Glg. (33) vergleichen zu konnen, miissen noch
folgende 3 Korrekturen durchgefiihrt werden:

1. Absorptionskorrektur

In Glg. (15) war die Absorptionskorrektur filir den einfachsten

Fall angegeben, daB der Primdrstrahl senkrecht auf die Proben-
oberfldche trifft. Im allgemeinen Fall des unter einem Winkel

einfallenden Primdrstrahls erhdlt man fiir die Streuintensitdat

bei Transmission ({6H+€f~< 900) flir ein Volumenelement dFed1:

X )-x)
=" s - +€
ALnz, oF 50 Ao ITERS i (38)



Fiir die gesamte ausgeleuchtete Probe folgt dann (F = Querschnitts-
fldche des Pr1marstrah1s

fw-j};&I'g.i; §4ws 6m2§ d%“jY}Rp(jmx(¢4%§\ = YiAbee)) %%%@ﬁ:
Ledh AL Lotton- ]

=4 (4= PVrprie) )

- a # _
- LF fy S ey L1 o s Y]

gI;F%_ of (35)

Die effektive Probendicke deff ergibt sich hierbei zu:

MP(@”/"‘D/COSW%)) i‘
= = (=D (Veoed = Y, 1o.eN( 36
0(@% (4 — 05V oiiee)) 1= exref e /é)( +€)))

Wenn Proben in Reflexion ausgemessen werden, erhdlt man in ent-
sprechender Weise ('$%+«£(<: 900) fiir ein Volumenelement

dFedl:

k‘,,\%, “

")

AN 1

X e D
di =35 " 1

o{wa‘ WY’( M/osﬁ’)dfz W}’J(W%os(e»«ﬁ)) ofF (37)

Flir die gesamte ausgeleuchtete Probe folgt dann (F = Quer-
schnittsfldche des Primdrstrahls):
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Die effektive Dicke deff ergibt sich in diesem Fall zu:

A1
g = gy [ (o = S o

2. Polarisationskorrektur
Fiir die Polarisationskorrektur P wurde der Ausdruck filr unpola-
risierte Strahlung beniitzt (rotationssymetrischer Monochromator!):

S
=LF 1o

P=05+ 0,5 cos’e (40)

3. Atomformfaktor

Die Atomformfaktoren fiir das Zwischenreflexgebiet sind Hartree-
Fock Rechnungen /21/ entnommen. Nach der Beriicksichtigung der
Honl-Korrektur (4f! = 0,19) wichen die verwendeten Werte von den
am 111 und 200-Reflex experimentell bestimmten Werten /14/ nicht

mehr als 1 % ab.

4., Thermischer DebyesWaller-Faktor

Die Korrektur durch den thermischen Debye-Waller-Faktor ist bei
4 K MeBtemperatur fir kleine Streuwinkel vernachldssigbar und
liefert erst fiir groBere Streuwinkel einen Beitrag, der bei 6tf
etwa 5 % betrdgt. Der nach Beriicksichtiqung von Honl-Korrektur
und Debye-Waller-Faktor erhaltene f -Wert ist in

Abb. 15 in Abhangigkeit von _S_}\ﬂf aufgetragen(9=§),~
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5. Zwischenreflexstreuung von Aluminium nach Bestrahlung mit
3 MeV Elektronen bei 4.7 K.

Mit der beschriebenen Anordnung wurden Frenkeldefekte in Alu-
minium nach Tieftemperatur-Elektronenbestrahlung untersucht.

Es sollte gekldart werden, auf welchen Pldtzen die bei 4.7 K er-
zeugten Zwischengitteratome sitzen.

5.1. Messung.

Die zu den Messungen verwendeten Proben bestanden aus 37x24 mm
groBen Einkristallplattchen von etwa 0,6 mm Dicke, die aus einem
Aluminium Einkristall (Reinheit 99.999, Restwiderstandsverhdlt-
nis 1000) durch Funkenerosion herausgeschnitten und planerodiert
wurden. Sie waren in einem 34 x 19 mm groflen Gebiet auf 90/&m
Dicke durch ein elektrochemisches Verfahren /8/ abgediinnt. Die
Probe wurde zusammen mit einer Widerstandsprobe gleichen Materi-
als auf den Probentrdger geldtet. Eine Fotografie ist in Abb. 16

Zu sehen.

In zwei Bestrahiungsldufen wurde jeweils eine Hdlfte der Einkri-
stallprobe sowie die Widerstandsprobe gleichzeitig mit Strahl-
stromdichten zwischen 30 bis 40[PA/cm2]an der Tieftemperaturbe-
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Abb. 16:

Probenhalter mit Rdontgen- und
Widerstandsprobe.

strahlungsanlage der KFA-Jilich /12/ mit 3 MeV Elektronen bei
4.7 K bestrahit. Es wurden Frenkeldefekt-Konzentrationen von
einigen 10'=4 erzeugt, Die Restwiderstandsdanderungen betrugen
fiir die erste bzw. zweite Bestrahlung:

194 nQcm
143 nflcm

it

Al 1: AQ o
Al 2: AQO

i

Die Elektronenbestrahlung der Einkristallprobe erfolgte nur in
einem Teilbereich von 15 x 15 mm, da der nicht bestrahlte Teil
bei der spdteren Messung als Vergleichsprobe diente.

Nach Bestrahlungsende wurde die Probe nach dem unter 4.3.3, be~
schriebenen Verfahren bei etwa 8 K aus dem Bestrahlungskryosta-
ten in den Transportkryostaten geschleust und anschlieBend zur
MeBanordnung gebracht., In dieser wurde sie dann,wie unter 4.5,
beschrieben, in einer GesamtmeBzeit von etwa 7 Tagen ausgemes-

sen.,

Die Messung wurde so durchgefiihrt, daf abwechselnd der bestrahl-
te und als Vergleichsprobe der unbestrahlte Probenteil flir je-
weils 3 Minuten ausgemessen wurde. Jedes sechste Mal erfolgte

eine Eichstandardmessung.

Bei beiden Bestrahlungen war die Probennormale ebenso wie die
Drehachse der Probe eine 110-Achse. Die Detektoren waren in
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einer zur Drehachse senkrechten Ebene angeordnet. Die Streuin-
tensitdt konnte daher durch Drehen der Probe auf verschiedenen
Ewaldkreisen in der 110-Ebene des reziproken Gitters ausgemes-
sen werden. Die Lage der Ewaldkreise in dieser reziproken Git-
terebene ist in den spdter folgenden Abbildungen jeweils in
einem Einsatzbild angegeben.

Fiir die verschiedenen Stellungen der Probe gegen den Primdr-
strahl wurde jeweils nach etwa 8 Stunden MeBzeit filir jeden Zdah-
ler die Defektstreuung nach dem unter 4.5, angegebenen Verfah-
ren ermittelt, Es trat nach beiden Bestrahlungen ein MefReffekt
der erwarteten GroBe auf.

Nach der zweiten Bestrahlung mit ungefahr 4«10“1 Frenkeldefek-
ten pro Atom ergaben sich bei nicht zwischengetemperter Probe
die in Abb., 17 in Abhdngigkeit von der Lange des Streuvektors
gezeigten Untergrund/Effekt-Verhdltnisse.

4
100} 022 222
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o }
o 80f ””
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= | )
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< ) f
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i 1 P
2 4 (A~
Streuvektor w
4

Abb. 17: Untergrund/Effekt-Verhdltnis bei 4+10° " Frenkel-

defekten pro Aluminiumatom.

Das gemessene Untergrund/Effekt-Verhdltnis andert sich stark mit
der Linge des Streuvektors. Es hdngt neben der Lange noch von
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der Richtung des Streuvektors im reziproken Gitter ab, Fiir die
im Einsatzbild angedeuteten Lagen des Streuvektors in der 110-
Ebene zwischen dem 200- und 111-Reflex liegen die gemessenen
Untergrund/Effekt-Verhdltnisse im schraffiert eingezeichneten
Bereich. |

Ausgehend von niedrigen Werten bei kleinen %2-Werten steigt das
Verhdaltnis schnell auf Werte von etwa 30 an. Im Zwischenreflex-
gebiet nimmt das Verhdltnis infolge des Anstieges der defekt-
induzierten Streuung wieder giinstigere Werte von etwa 15 an.
Anschliefend nimmt die Defektstreuung stark ab. Die Messung lie-
fert daher flr groflere Streuvektoren sehr ungiinstige Untergrund/
Effekt-Verhdltnisse, deren Spitzenwerte bei etwa 140 liegen.

Die Untergrund/Effekt-Verhdltnisse nach der ersten Bestrahlung
waren entsprechend der kleineren Defektkonzentration ungefihr
25 % grofer. Das gute Untergrund/Effekt-Verhdaltnis bei kleinen
¥ -Werten wurde nach der ersten Bestrahlung nicht erreicht, da
die wdhrend der ersten Messung auf der Probe kondensierten Gase
bei kleinen Winkeln stark streuten und den Untergrund dort er-
heblich erhohten. Der beobachtete Minimalwert des Untergrund/
Effekt-Verhdltnisses lag daher in diesem Fall bei etwa 10.

Fiir den MeBeffekt erhdlt man nach Durchfiihrung aller unter 4.5,
angegebenen Korrekturen die in den folgenden Abbildungen gezeig-
ten Ergebnisse. Der Wirkungsquerschnitt der Defektstreuung ist
dort fiir verschiedene Stellungen der Probe gegen den Primdr-
strahl, d.h. filir verschiedene Lagen des Ewaldkreises in der 110-
Ebene des reziproken Gitters, in Abhdngigkeit vom jeweiligen
Streuwinkel aufgetragen. Die Lage der zu den verschiedenen MeB-
kurven gehdrigen Ewaldkreise ist jeweils im oberen linken Teil
der Abbildungen angegeben,

Wahrend der ersten Bestrahlung kondensierten, wie schon erwdhnt,
Gase auf die Probe, Diese ersten Messungen weisen daher infolge
des nicht konstant bleibenden Streuuntergrundes grofBere MeBfeh-
ler auf. Sie sollten daher nur als grobe Ubersichtsmessung be-
trachtet werden, Abb. 18 zeigt in logarithmischer Darstellung
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die Untergrund- und Defektstreuung nach der ersten Bestrahlung

(A%()= 143 ndlcm).
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Abb. 18: Untergrund- und Defekt-
streuung (Ago = 143 ndecm).
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Die Defektstreuung wird von
den Defekten verursacht, die
nach Zwischentemperungen auf
98 % bzw. 56 % der Anfangs-
konzentration noch nicht aus-
geheilt waren, Die nach der
Temperung auf 98 % noch vor-
handene Defektstreuung ist

in einem groBeren Gebiet des
reziproken Gitters in Abb. 19
gezeigt. Hier, wie auch spd-
ter nach der zweiten Bestrah-
lung, zeigen die MeBkurven (i)
bis <z> die Defektstreuung in
linearem MaBstab flir folgen-
de Winkel o) der 110-Proben-
normale zum Primdrstrahl kO:

= 1% Vg = -1,5%
0 0
30 ;$® = 459,

Die Defektstreuung ist bei allen 7 MeBkurven anfangs praktisch
streuwinkelunabhangig, steigt jedoch im Zwischenreflexgebiet um

mehr als eine Zehnerpotenz an.

Die mit hOherer Genauigkeit gemessene Defektstreuung nach der
zweiten Bestrahlung (8@, = 194 nflcm) ist in den Abbildungen
20-22 gezeigt. Sie zeigen die Defektstreuung fiir die aleichen
Lagen der Ewaldkreise im reziproken Gitter wie bei der ersten
Bestrahlung. Die Defektstreuung wurde sowohl mit ungetemperter
Probe gemessen als auch nach Temperungen auf 96 % und 47 % des
Widerstandes der ungetemperten Probe. Dies bedeutet, daB nach
der ersten Temperung diejenigen Defekte, die sich im Erholungs-
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Defektstreuung
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Abb, 21:

Defektstreuung
(Ago = 194 nf2cm;

A% - 0,96)
A%o
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Abb. 22:

Defektstreuung
(R, = 194 nLecm;
A3/0Q o = 0,47)
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gebiet der Stufe IB des elektrischen Widerstandes erholen, nicht
mehr mitgemessen wurden. Nach der zweiten Temperung wurden die-
jenigen Defekte ausgemessen, die nach Stufe IE noch in der Probe

waren.

Um die bei verschiedenen Defektkonzentrationen qemesﬁenen Streu-
wirkungsquerschnitte miteinander vergleichen zu kdnnen, wurden
sie nach Umrechnung in die absoluten Einheiten [e.u.] auf die
jeweilige Defektkonzentration normiert. Als MaB fiir die Konzen-
tration wurde der mitgemessene Restwiderstand AQ verwendet,

Die Erholungskurve des Restwiderstandes ist in der Abb. 23 zu-
sammen mit diesen normierten Wirkungsquerschnitten ‘gggg; ein-
. . . : . -5fe.u. o
gezeichnet. Letztere sind in den Einheiten 10 [WZZEEY fir meh-
rere Probenstellungen in Abhdngigkeit vom Streuwinkel aufgetra-
gen. Die Wirkungsquerschnitte wurden bei folgenden als MeBpunkte

in die Erholungskurve eingetragenen A?/AQO-Verhéltnissen gemacht:

ARy, B8 g6, AR . og56; 22 . g4y,

A%, AQo Ao AQ o

Fiir die MeBpunkte dieser vier verschiedenen Messungen wurden in
den Zusammenstellungen die vier Symbole verwendet, die am zuge-
horigen AQ/oqo—wert in die Erholungskurve eingezeichnet sind.

Die nach der ersten Bestrahlung bei einem N@QQCVWert von 0,98
gemessenen Wirkungsquerschnitte sind nicht mit eingezeichnet,

da sie fir ungefdhr den gleichen A% /AQO-Wert nach der zweiten
Bestrahlung wesentlich genauer gemessen werden konnten., Von den
Messungen nach der ersten Bestrahlung wurden nur die Werte fir
Ag/AQO = 0,56 aus Abb., 18 fiir die Probenstellung mit ein-
gezeichnet, da fiir dieses A?/AQO-Verhaltnis keine andere Messung

gemacht wurde,

Das Streuverhalten der Defekte dndert sich bis

zu einem A{/A O-Verhéltnis von etwa 0,6 nicht, Erst nach der
Temperung auf einen A?/Ago-wert von 0,47 verdndert sich das
Streuprofil, was auf die Bildung eines anderen Defekttyps hin-
deutet.
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Vor der weiteren Ausweitung der MeBdaten miissen Annahmen iiber
die Verteilung der Defekte gemacht werden. Im folgenden wird
davon ausgegangen, daB nach der Bestrahlung Einzel-Zwischengit-
teratome in statistischer Verteilung im Gitter vorliegen, Auf-
grund des Erzeugungsmechanismus bei der Tieftemperatur-Elektro-
nenbestrahlung ist diese Annahme flir die untersuchten Defekt-
konzentrationen naheliegend.

Aus Erholungsmessungen des elektrischen Widerstands ist bekannt
/26,27/, daB die Zwischengitteratome teilweise an ihre Leerstelle
gebunden sind und sich diese eng benachbarten Paare in den Un-
terstufen IB und IC erholen., Bei den vorliegenden Bestrahlungs-
dosen betragt der Anteil der IB-= und IC-Defekte jeweils nur etwa
5 %. Die MeBgenauigkeit ist nicht grof? genug, um einen eventuell
moglichen EinfluB der eng benachbarten Leerstelle auf das Streu-
verhalten dieser wenigen Zwischengitteratome in den MeBkurven

zu sehen: Die in Abb. 23 gezeigten Wirkungsquerschnitte mit und
ohne Stufe IB unterscheiden sich innerhalb der Fehlerarenzen von
etwa 10 % nicht,

Alle anderen Zwischengitteratome, so auch der etwa 40 % betra-
gende Anteil von Zwischengitteratomen, die in Stufe ID aushei-
Ten, liegen in groBerer Entfernung von ihrer Leerstelle. Von
Simpson und Chaplin /16/ wurde die Abstandsverteilung der in
dieser Stufe ausheilenden Zwischengitteratome aus Erholungsmes-
sungen bestimmt. Danach ist nicht zu erwarten, daB benachbarte
Leerstellen einen meBbaren EinfluB auf die Streuung des Zwi-
schengitteratoms haben: Der kleinste Abstand zwischen Leerstel-
le und Zwischengitteratom erweist sich erstens mit etwa 3,5 Git-
terkonstanten als sehr groB und zweitens liegt eine sehr breite
Abstandsverteilung vor, die bis zu 10 Gitterkonstanten weit

reicht.

Die nach der Erholungsstufe IB gemessenen Wirkungsquerschnitte
konnen daher im folgenden unter der Voraussetzung statistisch
verteilter Einzelzwischengitteratome ausgewertet werden, deren
Streuwirkungsquerschnitt nicht von der Lage der Leerstellen in
ihrer Umgebung abhdngt.
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Die Messung bei A?/Ago = 0,47 wird spdter unter der auch ex-
perimentell bestdtigten Annahme ausgewertet, daB sich hier die
Einzelzwischengitteratome zu Doppelzwischengitteratomen zusammen-
gelagert haben /10/.

Aus den MeBergebnissen kann nicht ohne weiteres auf die Lage der
Zwischengitteratome geschlossen werden. Daher wurde die Laceent-
scheiduna in der Weise getroffen, daB fiir die zur Diskussion
stehenden Zwischengitteratomlagen die entsprechenden Streuwir-
kungsquerschnitte berechnet und anschlieBend die tatsdchliche
Lage durch Vergleich mit dem gemessenen Wirkungsquerschnitt be-
stimmt wurde.
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5.2. Berechnung der Zwischenreflexstreuung flir verschiedene

Iwischengitteratomlagen,

Symmetrietiberlegungen /11/ ergeben fir mogliche Lagen von Zwi-
schengitteratomen in kubisch-fldchenzentrierten Gittern die in
Abb. 24 gezeigten 6 Lagen:

Oktaederlage Tetraederlage Crowdion-Lage

Abb. 24: Mdgliche
Laagen von Zwischengit-
teratomen in kubisch-
fldchenzentrierten
Gittern.

Durch Messungen /10/ der diffusen Streuung im Huang=Gebiet
konnten von diesen moglichen Zwischengitteratomlagen alle bis
auf die Oktaeder-, die Tetraeder- und die 100-Hantellage aus-
geschlossen werden. Die Messungen im Zwischenreflexgebiet soll-
ten eine Entscheidung auch zwischen diesen drei Lagen ermog-
lichen.

Die Berechnung des Streuwirkungsquerschnittes fiir das ausgemes-
sene Zwischenreflexgebiet erfolgte daher flir Zwischengitterato-
me in der zur Diskussion stehenden Oktaeder-, Tetraeder- und
100-Hantellage, sowie filr die in gleicher Anzahl vorhandenen
Leerstellen. Zu diesem Zweck wurde ein Rechnerprogramm erstellt,
mit dem die Berechnung nach Glg. (2) durchgefiihrt wurde,.

Der Koordinatensprung ist jeweils im Zentrum des Defektes ange-
nommen, so daB sich die Streuamplitude der Laue-Streuung (f0=f)




57

sofort fiir Zwischengitteratome in Oktaeder- und Tetraederlage
zu (f), fur solche in Hantellage (Hantelabstand 1) zu
(2focos(3%;) -f) und fir Leerstellen zu (-f) ergibt.

Lur Berechnung der Verschiebungsfeldstreuung ist die Kenntnis
des Verschiebungsfeldes um Leerstelle und Zwischengitteratom not-
wendig, Dieses wurde in harmonischer Ndherung gittertheoretisch
aus sogenannten "Kanzaki-Krdften" /15/ berechnet. Dies sind
schnell mit dem Abstand vom Defekt abfallende fiktive Zusatz-
krdafte, welche an den Atomen in der Umgebung des Defektes an-
greifen. Sie sollen im ungestorten Gitter in harmonischer Nd-
herung das gleiche Verschiebungsfeld erzeugen wie der Defekt.
Zur Berechnung des Verschiebungsfeldes um die Leerstelle und
das Zwischengitteratom wird daher im folgenden ein Modell aus
diesen Kanzaki-Krdaften beniitzt.

Dieses Kraftmodell stimmt allerdings nur dann mit den tatsach-
Tichen vom Defekt auf das Gitter ausgelibten Krdaften iliberein,
wenn erstens durch den Einbau des Defektes die Kopplungsparame-
ter des Kristalls nicht gedndert werden und zweitens die Gitter-
verschiebungen so klein sind, daB anharmonische Effekte vernach-
ldssigt werden konnen.

Trotzdem ist es sinnvoll, die Streuwirkungsquerschnitte des Zwi-
schengitteratoms mit einfachen Kraftmodellen aus Kanzaki-Krdften
zu berechnen; denn schon die einfachsten Zentralkraftmodelle nur
zu den ndchsten Nachbarn beschreiben das Verschiebungsfeld eines
Zwischengitteratoms recht qut. Das geht aus einem Vergleich der
flir Kupfer mit einem Zentralkraftmodell nur zu ndchsten Nachbarn
berechneten Gitterverschiebungen mit Werten von Seeger und Mann
/11/ hervor, die aus Atompotentialen ebenfalls fir Zwischengit—.
teratome in Kupfer berechnet wurden. In der Tabelle 2 sind die

sich jeweils ergebenden Verschiebungen der Nachbaratome aegen-

ibergestellt:.




5 8

100-Hantel Oktaederlage Tetraederlage
Nachbar {Modell Potential [ Modell Potential [Modell Potential
9 1 [ R |8 (]
1. 0,27 0,29 0,3 0,4 0,59 0,59
2. -0,09 -0,02 0,03 0,03 0,01 0,04
3. -0,04 0 0,06 0,08 0,14 0,23
4, 0,03 0,02
(+0,02) (+0,02) (+0,02)

Tabelle 2: Gitterverschiebungen um ein Zwischengitteratom in
Kupfer.,

Das erste Moment der Zusatzkrdfte ist durch die Komponenten des

Doppelkrafttensors gegeben /1/:

M
'Ptl :Z m‘n Uf.
(3 "~ R 9
Fir eine naherungsweise Berechnung des Verschiebungsfeldes ge-
niigt es, die Wirkung der Zusatzkrdafte durch Zentralkrdfte am

ndchsten Nachbarn zu beschreiben. Diese kdnnen fir alle Defekt-
lagen aus der Spur des Doppelkrafttensors berechnet werden:

$ P=Z A

(40)

(41)

welche bei bekannter Volumenanderung pro Defekt aus diesef be-
stimmt werden kann(nioh#ausgen'dhle_ Defektte in kubiceher, Gi#wu) :

S P
(c, +2 Cn:) Q

Al _ ¢

[

A\
o 3

42
o (42)

win




59

Flir Frenkeldefekte in Aluminium wurde die Spur des Zwischengit-
teratoms durch Kombination einer Gitterparametermessung mit Mes-
sungen der diffusen Streuung im Huangagebiet bei Vernachldssigung
der Leerstellenstreuung zu 47 eV bestimmt /10/:

Sp P = &3V (43)

Die GroRe der Zentralkrafte zum ersten Nachbarn eragibt sich dann
fiir die verschiedenen Defektlagen wie folgt:

a) Oktaederlage:

afl 0 0
P - 0 af, 0 (44)
0 0 af,
SpP = 3af1 (45)
eV
f, o= 3,8[-§} (46)
af
1
—L 0 o0
T=
P = o 21 o (47)
Tz
o o0 0
13
SpP = {ngl (48)
_ eV
£, = 6,6[—;(] (49)

c) 100-Hantellage:

Hier wurde angenommen, daf das obere Hantelatom nur auf die
obere und das untere nur auf die untere Halbebene wirkt:




(2-%)_ (52)
Pt faay “fr
Fiir einen realistischen Hantelab-

stand 1 = 0,6 a /11/ folgt bei-
spielsweise:

f = 2,2 [:E%] (53)

Der Doppelkrafttensor der bei Bestrahlungsexperimenten in qlei-

cher Anzahl wie die Zwischengitteratome erzeugten Leerstelle
ergibt sich zu:

4af1
0 0
Tz
4af1
P = P 0 (54)
Tz
4af1
0 0 —
Tz
afl
SpP = 12 === (55)
Tz

Aus geeigneten Zusatzkraftmodellen kann der Streuwirkunasquer-
schnitt fiir jeden Defekt nach dem in Abb

. 25 gezeigten Schema
wd
fiir alle %-Werte berechnet werden.
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Abb, 25: Berechnung des Streuwirkungsquerschnittes aus
Zusatzkraftmodellen.

-
Aus den Zusatzkraften f™ bzw. ihrer Fouriertransformierten

Fu.
flsb konnen die Gitterverschiebungen ™ in der Umgebung des De-
fektes und die Fouriertransformierte g(wo wie folgt berechnet

werden /1/:

" (M) : Mm~ M,
SL l % (¢ )t‘) f’) (56)
Si'(ié)"z Cb{:(s){)f{i) ()Jc) (57)
9

Hierbei sind 4&}(5@ die Elemente der inversen dynamischen Matrix

des Kristalls und (4>’1)?g die Matrix-Elemente der Green'schen
Funktion,
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Die dynamische Matrix @ Q' bestimmt sich aus den Kopplungs-

parametern <§W§ durch Four1ertransformat10n zu:
(uiv)

d()..(we) =2 ¢ e s (58)

Fiir die Kopplungsparameter des Aluminiums wurden die von G, Gi~-
lat und R.M. Nicklow /17/ angegebenen Werte genommen, Sie wur-
den von den Autoren durch einen Born-von-Karman-Fit aus Dis-
persionskurven bestimmt, die von Stedman und Nilsson /18/ mit
Hilfe inelastischer Neutronenstreuung bei 80 K in Symmetrierich-
tungen gemessen wurden. Die aus diesen Kopplungsparametern fir
einige Zwischenreflexgebiete berechnete dynamische Matrix wich
nicht stdrker als maximal 10 % von den dort erhaltenen MeBwer-
ten ab /19/.

Zur Berechnung der Green'schen Funktion wurde ein Programm von
Zentek /20/ verwendet, das durch Inversion und Rlicktransforma-
tion der dynamischen Matrix die Green'schen Matrizen berechnet:

_awmn AN(Fv™)
B2 fgoe T e e
) Va )
B2

Die Integration erfolgt liber die erste Brillouin-Zone
(VBZ = Volumen der Brillouin-Zone). Einige der so erhaltenen
Werte fir ((b -1 mq sind in Tabelle 3 aufgefiihrt,

Die hier angewendete Methode der Verschiebungsfeldberechnung er-
fordert bei bekannten Green'schen Matrixelementen keinen sehr
groBen Rechenaufwand, da nach Glg. (56) nur Summationen ilber
wenige Nachbarn auszufiihren sind., Die rechenzeitintensive Inte-
gration Uber die Brillouin-Zone nach Glg. (59) zur Berechnung
dieser Green'schen Matrizen braucht fiir alle Zusatzkraftmodel-
le nur einmal durchgefiihrt werden. Dies ist der Vorteil gegen-
iber einer ebenfalls moglichen gn-Berechnung aus g(ib durch
Riicktransformation; denn in diesem Fall miiBte die Transforma-
tions-Integration iliber die Brillouin-Zone filir jedes Defektmodell
von neuem durchgefiihrt werden.




Das Programm wurde in TSS=Fortran erstellt. Es gestattet die Be-
rechnung der defektinduzierten diffusen Streuung nach dem in

Abb. 25 qgezeigten Schema in allen Gebieten des reziproken Git-
ters aus Zusatzkraftmodellen (Krdfte bis max., 10 Nachbarn) fiir
Zwischengitter- und Substitutionsatome sowie fiir Leerstellen. Die
naherungsweise Berechnung des Zusatzkraftfeldes von Defektaagglo-
meraten (Doppelzwischengitteratome) erfolgte durch Addition der
vorher bestimmten Zusatzkrafte der das Agglomerat bildenden Ein-
zeldefekte.
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Die mit diesen Programmen berechneten Wirkungsquerschnitte fiir
Iwischengitteratome in 100-Hantel-, Oktaeder- und Tetraederlage
sind in den Abbildungen 26 bis 27 gezeigt. Der Wirkungsquer-
schnitt flr die Hantellage ergibt sich durch Mittelung der Er-
gebnisse flr die drei moglichen 100-Lagen.

Abbildung 26 zeigt fiir Streuvektoren entlang 100-, 110~ und
111-Richtungen im reziproken Gitter die Streuwirkungsquerschnit-
te in logarithmischer Darstellung. Sie sind in Abhdngigkeit von
der Lange des Streuvektors aufgetragen, wobei alle Wirkungsquer-
schnitte auf die Streuung eines Atoms (Atomformfaktor fz) nor-
miert sind. Das Streuverhalten der Zwischengitteratome in allen
drei Lagen dandert sich in charakteristischer Weise mit der GroBe
des Streuvektors

Bei kleinen28-Werten streut das Zwischengitteratom wesentlich
weniger als es ohne Wechselwirkung mit dem Gitter streuen wiirde.
Seine Streuamplitude f wird namlich zu einem groBen Teil durch
die des Verschiebungsfeldes weginterferiert. Dessen Streuampli-
tude wird in der ganzen ersten Brillouinzone nur aus dem longi-
tudinalen Anteil gebildet und ergibt sich fir 2= 0 entspre-
chend der Gitterparameterdnderung 43 poj Vernachldssigung der
Anisotropie zu if&g(‘ﬁ) ~ - 3f-§_—§ m-f%:: - 1,3 f. Die Volumen-
dnderung Q% = 1,3 im unendlichen Gitter ergibt sich aus dem
Wert von 47 eV fir die Spur des Doppelkrafttensors, der den
Rechnungen zugrunde liegt. Die Anisotropie des Aluminiumgitters
flihrt zu einer Abhangigkeit des Wirkungsquerschnitts von der
Symmetrierichtung. Dieser AnisotropieeinfluBl ist bei ¢ 0 in-
folge der Interferenz der beiden etwa gleich grofen Streuampli-

tuden sehr groB.

Die Verschiebungsfelder von Zwischengitteratomen in Oktaeder-

und Tetraederlage haben kubische Symmetrie flir grofen Abstand

vom Defekt. Die Streuwirkungsquerschnitte fiur Zwischengitteratome
in diesen beiden Lagen sollten daher bei 2¢=0 den gleichen Wert
haben, wdhrend der Wirkungsquerschnitt flir die anisotrope Hantel
trotz Mittelung Uber die 3 mdglichen Lagen bei 9¢=»0 einen un-
terschiedlichen Wert haben sollte. Dieses Verhalten wird durch
die Rechnung bestdatigt, wie ein Blick in die Abb. 26 zeigt.
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Mit groBer werdenden Streuvektoren ste.igt der Wirkungsquerschnitt
an, da die Verschiebungsfeldstreuung innerhalb der ersten Bril-
lTouin-Zone mit wachsendem 2¢ abnimmt, Im Fall der Hantel wird an
der Brillouin-Zonengrenze bei 3e='€@,die Fouriertransformierte
des Verschiebungsfeldes Null, da der Defekt auf einem Gitterplatz
sitzt und ein inversions-symmetrisches Verschiebungsfeld hat.

Die Streuung setzt sich in diesem Fall nur aus Defekt- und Nah-
feldamplitude (3. Term in Glg. (3)) zusammen,

Mit Anndherung an den Braggreflex gewinnt die Fouriertransfor-
mierte des Verschiebungsfeldes wieder mehr an EinfluB, bis sie
schlieBlich in unmittelbarer Ndhe des Reflexes den Anstieg der
Streuintensitat im Huang-Gebiet verursacht. Khnliches Verhalten
zeigt auch der Wirkungsquerschnitt fiir das Zwischengitteratom
in den beiden anderen Lagen., Filir noch groBereqe-Werte fallt die
Streuintensitdt wieder ab., Da das Periodizitdatsvolumen des Pha-
senfaktors exp(-i&ﬁD) in Glg. (2) von der Zwischengitteratomlage

S

RD abhangt, streut das Zwischengitteratom je nach Lage stark

unterschiedlich.

Ein Blick in die Abbildung 26 zeigt, daB zur Strukturbestimmung
von Zwischengitteratomen das Gebiet der ersten Brillouin-Zone
wenig geeignet ist, da dort der Wirkungsquerschnitt sehr klein
ist. Im Fall von Frenkeldefekten wird er zusdtzlich durch einen
wesentlich groBeren Leerstellenwirkungsquerschnitt iliberlaaert,
der hier ungefdhr den Wert 1 hat. Glinstiger sind fiir diesen
Zweck die Gebiete zwischen den ersten Reflexen, wo groBe Unter-
schiede im Streuverhalten bei hohen Werten des Wirkungsquer-
schnittes auftreten, Nachteilig ist hier jedoch, daPR bei diesen
relativ groBen®-Werten der Compton-Untergrund sehr stark ist.

Besser geeignet ist zur Strukturuntersuchung von Zwischengitter-
atomen das Gebiet zwischen 200- und 111-Reflex, welches bei klei-
neren2C-Werten untergrundmdpfig giinstiger auszumessen ist. Die be-
rechneten Streuprofile fiir die betrachteten 3 Zwischengitteratom-
lagen sind in Abbildung 27 gezeigt.

Der Wirkungsquerschnitt ist in linearer Darstellung fiir Streuvek-
toren angegeben, deren Endpunkte wie bei den Messungen auf Ewald-
kreisen (A= 1,54 ﬁ) in der 110-Ebene des reziproken Gitters lie-
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Abb. 27: Berechnete Zwischenreflexstreuung fiir verschie-
dene Zwischengitteratomlagen in Aluminium.

aen, wie dies im Einsatzbild anqedeutet ist. Der w1nke1§h Zwi -
schen 110~Achse und Pr1marstrah1 K hatte die Werte:

79:-45 -;9. -11° '19“©=—15 «9’:110

Die Zwischengitteratome streuen in allen 3 Lagen mit groBen
Wirkunasquerschnitten. Fiir jede der drei Lagen ergibt die
Rechnung jedoch ein unterschiedliches charakteristisches Streu-
profil, Dies bedeutet, daB in diesem Gebiet die Nahfeldstruk-
tur sehr empfindlich in den Wirkungsquerschnitt eingeht; denn
die groBen Unterschiede zwischen Tetraeder- und Oktaederlage
kdnnen nur durch unterschiedliche Verschiebungen in der Nah-
zone verursacht werden, da die Fernfelder bei diesen groBen
g-Werten kaum zur Streuung beitragen und auBerdem bei beiden
Lagen die gleiche kubische Symmetrie aufweisen und gleich grof
sind., Eine genaue Analyse der einzelnen Streubeitrige zeigt,
dafl in diesem Gebiet alle drei Terme der Glg. (3) wesentlich
zur Streuung beitragen: Das Nahfeld streut sowohl durch seine
Fouriertransformierte als auch explizit im Nahfeldterm. Beide
Terme interferieren mit der Lauestreuung des Defektes, der in
diesem Gebiet ebenfalls wesentlich zur Streuung beitrigt.
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Der unterschiedliche EinfluB des Verschiebungsfeldes bei Okta-
eder- und Tetraederlage wird am verstandlichsten, wenn der Ko-
ordinatenursprung fiir die verschiedenen Defektlagen nicht im De-
fekt, sondern in einem Gitteratom angenommen wird.

Im ersten Fall weisen sowohl bei der Oktaeder- als auch bei der
Tetraederlage die Verschiebungsfelder auch der Nahzone jeweils
radial vom Defekt nach auBen. Der groBe Unterschied im Streuver-
halten ergibt sich bei dieser Betrachtung durch die verschie-
dene Abstandsverteilung der Gitteratome in der Nahzone um den
Defekt sowie durch die unterschiedliche GrofRe dieser radialen

Verschiebungen,

Nimmt man den Koordinatenursprung nicht im Defekt, sondern flr
alle Lagen in einem gleichen benachbarten Gitteratom an, so er-
geben sich zwar wegen des auftretenden Phasenfaktors unterschied-
liche, etwas kleinere Werte fiir die Lauestreuung, die Gitterver-
schiebungen kidnnen dafiir jedoch an jedem Atom direkt miteinan-
der verglichen werden. Auf diesen neuen Ursprung bezoagen, haben
die Verschiebungen nur noch in groBem Abstand vom Defekt radia-
e Richtungen. Die Fouriertransformierte des Verschiebungsfel-
des trdgt daher bei Oktaeder- und Tetraederlage in gleichem

MaBe zur Streuung im Huang-Gebiet bei. In der Nahzone macht sich
der Unterschied zwischen Defektlage und Koordinatenursprung da-
durch bemerkbar, daB das Verschiebungsfeld, bezogen auf den Ko-
ordinatenursprung, transversale Komponenten bekommt. Diese sind
fiir Oktaeder- und Tetraederlage verschieden groff. Die auf den
neuen Ursprung bezogene Fouriertransformierte der Gitterver-
schiebungen hat daher fir grofe g-Werte je nach Defektlage ver-
schieden groBe Transversalkomponenten., Diese unterschiedlichen
Transversalkomponenten bestimmen auf der Verbindungslinie zwi-
schen 200- und 111-Reflex Jjedoch die GrofRe der Verschiebungs-
feldstreuung, da der Streuvektor ﬁahier ungefahr senkrecht auf
3 steht:
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Das unterschiedliche Streuverhalten des Zwischengitteratoms in
Oktaeder- und Tetraederlage ist daher auch anschaulich verstdand-
lich, Das unterschiedliche Streuverhalten der Hantel ist zu er-
warten, da das Verschiebungsfeld in diesem Fall keine kubische
Symmetrie mehr aufweist.

Um ein Gefiithl fir die Wichtiqgkeit der einzelnen Streubeitrdge zu
bekommen, ist der EinfluB von Laue-, Fourier- und Nahfeldterm

in Abbildung 28 am Beispiel des Zwischengitteratoms in 100-Han-
tellage gezeigt:
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Abb. 28: Streubeitrdge der 100-Hantel.

Die Fouriertransformierte ?%55 beschreibt das Streuverhalten nur

in der Ndhe der Braggreflexe (Kurven (Z) und Ci)). Erst die Sum-

me aus Fouriertransformierte und Lauestreuung gibt auch zwischen
den Reflexen die Haupteigenschaften des Streuverhaltens recht qut
wieder., Durch hohere Ordnungen von g(&b (= Nahfeldterm in Glg. (3))
wird der Wirkungsquerschnitt noch in wesentlichen Einzelheiten
verdndert. Man erkennt daran, daB zur vollstdndigen Beschreibung
des Streuverhdltnisses alle drei Terme der Glg. (3) gleich wich-
tig sind. Der Nahfeldterm wird dabei fast vollstédndig durch die
Verschiebungen der ndchsten Nachbarn gegeben.
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5.3. Bestimmung der Struktur des Zwischengitteratoms in
Aluminium.

5.3.1, Einzeldefekte.

Die Auswertung der Messungen erfolgt in zwei Schritten: Durch
einen qualitativen Vergleich der MeBkurven mit den fiir Zwischen-
gitteratome in Oktaeder-, Tetraeder- und 100-Hantellage ndherungs-
weise berechneten Streukurven wird zuerst die Lagebestimmung des
Zwischengitteratoms durchgefiihrt. Im zweiten Schritt wird dann

bei bekannter Defektlage eine quantitative Anpassung der berech-
neten Werte an die MeBwerte versucht. Dies geschieht durch Va-

riation aller noch freien Parameter.

Der Vergleich erfolgt fiir das Streuverhalten im Zwischenreflex-
gebiet. Dort ist die Streuung der durch die Elektronenbestrah-
lung erzeugten Leerstellen und ZGA hauptsdchlich durch Laue- und
Verschiebungsfeldstreuung des Zwischengitteratoms cgegeben. Der
Beitrag der Leerstellen ist wegen des kleineren Verschiebungs-
feldes um eine GrdBenordnung geringer und braucht fir einen qua-
Titativen Vergleich nicht beriicksichtigt zu werden,

Der Vergleich der MeBwerte der Obersichtsmessung (Al 1) mit dem
fir gleiche Streuvektoren berechneten Streuwirkungsquerscnnitt
fir ein Zwischengitteratom in 100-Hantellage ist in Abb. 29 ge-

zeiqgt.

Die jeweiligen Streubilder sind in willkiirlichen Einheiten gegen-
libergestellt. Flir alle im Zwischenreflexgebiet 1iegenden Mef3-
kurven @@ bis f@) besteht eine aute Ubereinstimmung. Die Ab-
weichungen der MeBwerte vom berechneten 100-Hantelwirkungsquer-
schnitt sind wesentlich kleiner als die grofBen Unterschiede im
Streuverhalten der verschiedenen Zwischengitteratomlagen unter-
einander (siehe Abb. 27). Das Zwischengitteratom kann daher

nicht in nennenswertem Umfang in Oktaeder- oder Tetraederlage
vorliegen: Durch Tieftemperaturbestrahlung bei 4.7 K mit 3 MeV-
Elektronen werden in Aluminium die Zwischengitteratome in 100-

Hantellage erzeugt.
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Abb., 29: Zwischenreflexstreuung von Aluminium nach Be-
strahlTung mit 3 MeV Elektronen bei 4.7 K.
Vergleich von Experiment und Theorie.

Nachdem die Zwischengitteratomlage als 100-Hantellage bestimmt
worden ist, soll jetzt durch Variation der noch freien Parame-
ter eine auch quantitative Obereinstimmung der Rechnung mit den
MeBdaten erreicht werden. Die Defektbeschreibung soll dabei wei-
terhin durch das Modell der Zusatzkrdfte erfolgen,

Als Parameter gehen in die Streuwirkungsquerschnitts-Berechnung
die folgenden GroBen ein:

1.) Hantelabstand

2.) Reichweite, GroRe und Richtung der Zusatzkrdfte
3.) Defektkonzentration

4,) Beitrag der Leerstelle zur Streuung.

Viele dieser Parameter sind innerhalb relativ geringer Fehler-
grenzen bekannt. Flir den Hantelabstand 1 erhalten Seeger et al.
/11/ flr Kupfer den theoretischen Wert 1 = 0.6 a. Gemessene

Werte liegen nicht vor. Reichweite, Grofe und Richtung der Zu-
satzkrafte kdonnten aus Atompotentialen abgeschdtzt werden. Lei-




7 2

der sind die Unterschiede zwischen den nach verschiedenen Metho-
den von den Autoren erhaltenen Potentialen (Zusammenfassung in
/22/) so groB, daB auf diese Weise keine brauchbare Abschdtzung
liber die Reic&giite und die Grofe und Richtung der Zusatzkrifte
gemacht werdeny,Alle Zusatzkraftmodelle fiir die 100-Hantellage
missen jedoch mit folgenden Werten fiir Komponenten und Spur des
Doppelkrafttensors vertrdglich sein, welche durch Messungen der
diffusen Rontgenstreuung im Huang-Gebiet experimentell bestimmt

wyrden /10/:
%60 =22 [e0]
Pij & 4(e] (3¢5) (61)
SP P ::3& l{'?’[@V] (62)

Wahrend sich die Unsicherheit im Pll/PZZ-Verhéltnis direkt aus
der MeBungenauigkeit der Messung ergab, wurde die Ungenauigkeit
in der Spur-Bestimmung durch den unbekannten Beitrag der Leer-
stelle zur Volumenaufweitung des Kristalls verursacht. Nimmt man
einen Beitrag der Gitterrelaxation um die Leerstelle von - 0,4
Atomvolumina an, folgte aus den Messungen der Wert 36 eV, wdh-
rend sich bei vernachldssigbarem Leerstellenbeitrag der Wert

47 eV ergab. Leider ist die Gitterrelaxation um die Leerstelle
unbekannt. Daher konnte auch der Beitrag eines Frenkeldefektes
zum elektrischen Widerstand aus diesen Messungen nur in den ent-
sprechenden Grenzen bestimmt werden:

Fo39. [/‘”/2“"' ] (63)

Fiir die Auswertung der vorliegenden Messungen bedeutet dies, daB
die Defektkonzentration durch die mitgemessene Widerstandsdnde-
rung nur in diesen Grenzen bestimmt werden konnte.

Als Ausgangspunkt fiir den quantitativen Fit dienten 100-Hanteln
mit Hantelabstinden, die ausgehend vom berechneten Kupfer-Wert
1 = 0,6a /11/ fiir die Anpassungsversuche etwas zu gridBeren und
kleineren Werten variiert wurden: 1 = 0,5a; 0,6a; 0,65a. Im




Kraftmodell wurden Krdfte nur zu den ersten Nachbarn verwendet.
Auf alle weiter entfernten Nachbarn werden vom Defekt vermutlich
wesentlich kleinere Krdfte ausgelibt, da die Krdfte rasch mft zZu-
nehmenden Abstand abfallen. Zudem sind die Abstdnde zum zweiten
und dritten Nachbarn etwa so groB wie die Abstdnde ndachster Nach-
barn im Gitter, fiir welche die Zweikorperpotentiale sehr flach
verlaufen. Zum besseren Verstandnis ist die Lage der sieben
ndchsten Nachbarn mit den zugehorigen Abstandsvektoren in Abb. 26
gezeigt, wdhrend die Anzahl der Nachbarn und der jeweilige Nach-
barabstand in Tabelle 4 angegeben ist.
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Abb. 26: Lage der ndchsten Nachbarn eines Hantelatoms,

Beschrankt man sich weiterhin auf Zentralkrdfte zu den ersten
Nachbarn wie dies im Fit getan wurde, so wird das Verhdaltnis
Pll/P22 der Komponenten des Doppelkrafttensors allein durch
den Hantelabstand nach Glg. (51) festgelegt zu:

P 4,0 (¢=050)
—-P”J 4908 (¢=04a) (64)
2 0,1 (¢=065)

Alle Werte liegen im Bereich der durch Huang-Streuung /10/ qe-

messenen Pll/PZZ-Werte:

fkf = C%?—‘ A (65)
b,
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100 - Hantel
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23258 %5 25t 55| z3b =5l B|%E a:s
Rt | 0,56a 8 | 0,54a 8 | 0,522a 8
R2 0,7 a 2 0,65 a ?

0,75a 6 | 110] 12 0,707a
R3 0,77a 4 | 0,79a |
R4 } 1 a 8 | 0,9a 200 6 1 a
Rs (15032 12 |y g 4 | 1,164 ?
R6 | 1,145 16 1,14a 16 | 1,13a 16 |
R7 | 1,25 8 | 1,22a 8 | 1,19a | 220| 24 1,22 a

Tabelle 4: Nachbarabstdnde der Hantel.

wobei sich der wahrscheinlichste Wert im Fall P11<( P22 Zu

b 2 0,83

2

(66)

ergab, was einem Hantelabstand von etwa 0,55a entspricht.

Da filir das verwendete Zentralkraftmodell auch alle Nichtdiago-
nalelemente Pij(i*j) in Obereinstimmung mit den MeBergebnissen
aus /10/ Null werden, sind alle fiir die Fits verwendeten Hantel-
abstinde im Bereich 0,5 &£ 1/a & 0,65 mit den bisher gemessenen

P11/P22—Verh§1tn1ssen vertrdglich,

Die Spur des Doppelkrafttensors, d.h. die GroRe der Zusatzkrdaf-
te, und die Defektkonzentration konnen noch im Wertebereich der
Glg. (62) und (63) variiert werden, um eine quantitative Anpas-
sung an die MeBdaten zu erreichen. Diese wurde so durchgefiihrt,
daB von drei mdglichen festen Werten filir die Spur des Doppel-
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krafttensors ausgegangen wurde:
S'QP '::360,V,L7"4e,[/, 3oV (67)

Die Werte 36 eV und 47 eV sind Grenzwerte aus /10/, wahrend
41 eV ein mittlerer Wert ist.

Als feste Parameter flir jeden Fit wiirden daher die in Tabelle 5
zusammengestellten Werte flr Hantelabstand 1 und GrdBe der Kan-
zaki-Zentralkraft fk benlitzt. Diese ergibt sich nach Glg. (52)

aus der Spur des Doppelkrafttensors.

1{a]
SpP

0,5 0,6 0,65
eV

- - _ eV
36 [f,=1.6 | f, = 1,7 |f, = 1,75[?

41 f

]

47 f,=2,1 f

= _ eV
(1,85 | f, = 1,95/f = 2,0 ["ﬁ]
2,23 ]

!
nNo
(A
~J
=
1)

Tabelle 5: Grofe von Hantelabstand und Kan-
zaki-Kraft in den durchgefiihrten Fits.

Die einzelnen Fits wurden so durchgefiihrt, daB fiir jeweils
einen Wert des Hantelabstandes und einen Kraftwert der Streu-
wirkungsquerschnitt des Zwischengitteratoms berechnet wurde.
Nach Addition mit einem ndaherungsweise angenommenen Wirkunas-
querschnitt %g;= f2 flir die Leerstelle wurde der so berechnete
Wirkungsquerschnitt in einem ersten Schritt durch Variation der
Defektkonzentration an die MeRergebnisse im Zwischenreflexge-
biet angeglichen; denn dort liefert die nur ndherungsweise be-
riicksichtigte Leerstellenstreuung nur einen kleinen Streubei-
trag. Unter Zugrundelegung der so ndherungsweise bestimmten De-
fektkonzentration wurde dann die Gitterrelaxation der Leerstel-
le aus dem gemessenen Wirkungsquerschnitt bei 28~»0 bestimmt.

Der Uber alle gemessenen Richtungen gemittelte Wirkungsquer-
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schnitt

O%QF(%»O)'—‘ (Z,Zto,/f)'/w-é[e'%ﬂm] (68).

wurde zu diesem Zweck mit der aus Gla. (5) fir den isotropen
Fall folgenden Beziehung
2
> (69)

BA
54 r
0{5\- 1 Y,
2 (ae—s0) = Cf w[-zr»%/“f tct W(( -2
verglichen und auf diese Weise die Gitterrelaxation der Leer-

ol

stelle ndherungsweise berechnet.

In einem zweiten Schritt wurde dann auch der so bestimmte Leer-
stellenanteil bei der Wirkungsquerschnittsberechnung im Zwi-
schenreflexgebiet beriicksichtigt. Hierfiir wurde ein Zentral-
kraftmodell nach Glg. (54-55) verwendet. Durch neuerliche Anpas-
sung an die MeBergebnisse wurde eine gednderte Defektkonzentra-
tion bestimmt, was wiederum zu einer neuen Volumenaufweitung
durch die Leerstelle fiihrte. Das Verfahren wurde fortgesetzt,
bis sich ein selbstkonsistentes Wertepaar fiir Defektkonzentra-
tion und Leerstellenanteil an der Volumendnderung eragab,

Den Fits wurden die am genauesten gemessenen Wirkungsquerschnit-
te von Al 2 bei Ae/ﬂ o = 0,96 zugrunde gelegt. Im Zwischenre-
flexgebiet war es nicht mit allen Parametersdtzen moglich, durch
Variation von Defektkonzentration und Leerstellenbeitrag einen
guten Fit zu machen. Dies ist in Abb. 27 gezeigt, in der fiir 2
verschiedene Parametersdtze (1 = 0,6a; SpP = 47 eV und 1 = 0,5a,
SpP = 36 eV) jeweils der beste Fit gezeigt ist.

Fiir alle Parametersdatze sind in Tabelle g die fiir Konzentration
und Volumenaufweitung der Leerstelle erhaltenen Ergebnisse zu-
sammengestellt, wobei in der Spalte "Fitqualitdt" die Glite des
Fits angedeutet ist. Viele Minuszeichen bedeuten, daB vergli-
chen mit dem besten Fit, die Beschreibung der MeBwerte wesent-
lich schlechter war,
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00> -Hantel :

[=0.6a;SpP=47 eV
l=05a;SpP=36 eV

Abb, 27:

Empfindlichkeit des Fits auf Parametervariation.

Vorgegebene Parameter AngepaBte Parameter E
Hantel- | Kanzakikraft Defektkon- Volumenaufw., -
abst. Zu Nachbarn zentration (relax.) der s

\© = N¥| 2

1{a} [gV/R] (Ago 186,5nkcm)Leerste11exji -

1,6 5,1+ 107" -0,15 ---
0,5 1,85 5,4 - 10 -0,2 -
2,1 4,6+ 1074 -0,1 ce-
1,7 5,5 - 10_, -0,2 --
0,6 1,95 4,6 +10_, -0,1 -
2,23 4,38°10 4 -0,05 0
2,3 4,2 - 10 -0,03 0
1,75 5,4 + 10" -0,2 -
0,65 2,0 4,6+ 107" -0,1 ---
2,27 4,38-107" -0,05 -
Tabelle 6 : Ergebnisse der einzelnen Fits.
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Tabelle 7 zeigt eine Zusammenstellung der relevanten GroBen, die
aus den gefitteten Werten der Tabelle 6 berechnet werden kdnnen.
Die Werte des besten Fits, der in Abb. 28 gezeigt ist, sind um-

rahmt eingetragen.

022 222

[e.u.]
&

f2

g

c
[
o

S

Wirkungsquerschnitt pro

Frenkeldefekt

0 150 30° 45° 60°
Streuwinkel €

Abb. 28: Quantitativer Fit von Zentralkraftmodellen zu
ndchsten Nachbarn an die MeBwerte.

Die Daten von Zwischengitteratom und Leerstelle ergeben sich di-
rekt aus den Werten der Tabelle 6. Die gefittete Konzentration
wurde auf die Anderung des elektrischen Widerstands bezogen und
ist als &@p = OQ /c-Wert in die Tabelle eingetragen. In der vor-
letzten Spalte ist der Nert'ﬁ =p§¥/69F unter Verwendung der
Volumendnderung eines Zwischengitteratom/Leerstellen-Paares ein-
getragen. Die Tetzte Spalte enthdlt die Werte flr den Ausdruck
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Hantel- IOO-Hante]M Leerstelle oo ZGA/LS-Paar|El,Widers tand 4? .
v AV Kmvw pro ZGA/LS- 3 v
abstand [SpP[eV Yoy SpP[eﬂ [AV ) sppleV] YA e 10" (R
36 1,48 |-3,7 -0,15 32 1,33 3,66 1,2
0,5 41 1,68 [-4,9 -0,2 36 1,48 3,46 1,42
47 1,92 |-2,2 -0,1 45 1,83 4,05 1,52
36 1,48 [~-4,9 -0,2 31 1,28 3,4 1,25
0,6 41 1,68 (-2,2 -0,1 39 1,6 4,05 1,32
17 1,92 -1,1 -0,05 46 1,87 1,76 1,48
36 1,48 [-4,9 -0,2 31 1,27 3,46 1,22
0,65 41 1,68 |-2,2 -0,1 39 1,58 4,05 1,32
47 1,92 |-1,1 -0,05 46 1,87 4,26 1,48

Tabelle 7: Zusammenstellung der gefitteten Parameter,

2
i§%£l~, der mit dem Doppelkrafttensor des Zwischengitteratoms
F

berechnet wurde. Diese beiden Werte lassen sich mit Eragebnissen
aus Messungen des Gitterparameters und der Huang-Streuung ver-

gleichen.

Aus Gitterparametermessungen an elektronenbestrahltem Aluminium
wurden a-lierte von (0,9 + 0,3)-10% (Qem)™! /247 bzw.




8 0

(1,61 + 0,1)+10° (Qem)™ ! /25/ bestimmt. Der zuletzt aufgefiihrte

Wert sollte mit dem hier bestimmten Wert am besten ibereinstim-
men, da diese Messung ebenfalls in dhnlicher Bestrahlungsgeome-
trie an der gleichen Bestrahlungsanlage durchgefihrt wurde. Der
im besten Fit bestimmte lert = 1,48-103 (.Ilcm)_1 stimmt inner-
halb der Fehlergrenzen mit diesem Wert liberein,

2
Mit der Huanastreuung /10/ wurde der Wert ié%ﬂl_ = (1,861:0,2)-106
[evz/ cm] gemessen. Jer Wert des besten Fits sgn
1,73-106 (eV2/.cm) stimmt mit diesem kert innerhalb der Fehler-
arenzen ebenfalls gut iiberein.

Eine Beschreibung der Hantel mit nur zwei’anpaBbaren Parametern,
namlich Hantelabstand und GroBe der Kanzaki-Kraft zu den ndch-
sten Nachbarn, reicht daher offensichtlich aus, um aus der Zwi-
schenreflexstreuung Ergebnisse zu erhalten, die mit den bisher
durchaeflihrten Messungen der Gitterparameterdnderung und der

Huang-Streuung lbereinstimmen,

it diesem odell erhd&lt man dann aus dem besten Fit die in Ta-
belle 8 zusammengestellten Ergebnisse fiir Eigenzwischengitter-
atome und Leerstellen in Aluminium. In der Tabelle sind zum
Veraleich auch die Werte angegeben, die durch Kombination der
Ergebnisse von Gitterparametermessung und Huang-Streuung be-
rechnet werden konnen, wenn fiir die Leerstelle eine vernach-
ldssigbare kieine Gitterrelaxation vorausgesetzt wird,

In der Tabelle sind folgende GroRen aufgefihrt: Der Hantelab-
stand 1 in Einheiten der Gitterkonstanten a; die Kanzaki-Kraft
fk zu den ndchsten Nachbarn; die Verschiebung 522298§1néchsten
Nachbarn; die Spur Sp P sowie die Anisotropie SFP des Dop-
pelkrafttensors vom Zwischengitteratom sowie die Volumenrelaxa-
tion von Zwischengitteratom und Leerstelle. Auflerdem ist die
Anderung des elektrischen Widerstands pro Frenkeldefekt ﬂQ/c
eingetraagen,
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4
1 il L Y L) v, | v, /e
LaY |[%/a1| Fal | Cev] | Sp P Jiatvotd | Cat.vord |24 /41 41
Bester 0,6 2,2 10,1 4710,07 | 1,9 [-0,05 | 4,2
Fit +0,05 [ +0,2 [ +0,01| + 5+0,03 [+0,2 |+0,05 |+0,8
Huang-
Streuung
und - - - 471 0,04 1,9
Gitterpa- + 5140,08)]+0,2 - 3,9
rame ter 0,04/ +0,6

Tabelle 7: Ergebnisse fiir Frenkeldefekte in Aluminium,

Die Unsicherheit in der Ermittlung des besten Fits fihrt zu
Fehlergrenzen von etwa + 10 % in den Parametern 1 und fEN.
Hieraus argeben sich die angegebenen Fehlergrenzen fiir die iibri-
gen Werte. Die Genauigkeit des AQ@ /c-Wertes ist mit + 20 % al-
lerdings geringer, da in diesen Wert auch die Fehler der Abso-
luteichung des Wirkungsquerschnittes sowie Fehler durch unter-
schiedliche Bestrahlungsdosis von Rontgen- und Widerstandsprobe

eingehen,

Die Fehlergrenzen der aus der Huang/Gitterparametermessung er-
haltenen Werte liegen in der gleichen GroBenordnung. Eine Aus-
nahme macht nur die Fehlergrenze in der Anisotropie des Doppel-
krafttensors. Diese konnte nach diesen Messungen innerhalb der
Fehlergrenzen auch Null sein, was einer Hantel mit dem Hantel-
abstand é = 0,5a bzw. einem Zwischengitteratom in Oktaeder-
oder Tetraederlage entsprochen hdtte.

Zusdtzliche Fehler ergeben sich, wenn durch die Bestrahlung neben
Einzeldefekten auch Leerstellen- und Zwischengitteratomagglomerate

erzeugt werden.

Aus Messungen von Schddigungsraten in elektronenbestrahltem Alu-
minium wurde der Anteil von Zwischengitteratomen, die bei Be-

strahlungen mit 3 MeV-Elektronen in Agglomeraten erzeugt werden,
zu maximal 5% bestimmt /29/. Die Vernachldssigung dieses klei-
nen Anteils, der liberwiegend in Doppelzwischengitteratomen vor-
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liegen miBte, verursacht zusdtzliche Fehler, die wesentlich
kleiner als die angegebenen Fehlergrenzen sind.

GroBere Mengen von Doppelleerstellen konnen bei der verwendeten
Bestrahlungsdosis nur durch geeignete Mehrfachverlagerungen er-
zeugt werden. Durch Mehrfachverlagerungen sind insgesamt etwa

30 % der Defekte erzeugt worden /29/. Nimmt man fir eine Ab-
schdtzung moglicher Fehler den unrealistischen Fall an, dal alle
Mehrfachverlagerungen zur Bildung von Doppelleerstellen fiihren,
so ergibt sich aus den Messungen die Volumenrelaxation um die
Einzelleerstelle zu etwa %%:;«0,2. Die Werte filir das Zwischen-
gitteratom und fir die Defektkonzentration bleiben innerhalb

der Fehlergrenzen unverdndert.

5.3.2 Defektagglomerate

Ehrhard und Schilling /10/ konnten durch die Messung der diffu-
sen Streuung im Huang-Gebiet nachweisen, daB sich die Zwischen-
gitteratome bei ihrer freien Wanderung am Ende der Erholungs-
stufe I zu Agglomeraten zusammenlagern. Die anfidngliche GrdBe
wurde zu zwei Zwischengitteratomen pro Agalomerat bestimmt. Sie
steigt bei weiterer Erholung bis auf eine Grofe von 10 Zwischen-

gitteratomen an,

Im folgenden wird versucht, genauere Kenntnisse iiber den atoma-
ren Aufbau der sich im ersten Schritt bildenden Zweieragglomera-
te zu gewinnen, d.h, lUber die Struktur von Doppelzwischengitter-
atomen. Zu diesem Zweck werden die schon friiher in Abb. 22 ge-
zeigten Streuwirkungsquerschnitte qualitativ auf die Defektstruk-
tur hin ausgewertet; denn sie wurden bei einem 4f /4 o Wert
(d?/ggo = 0’47‘”?x>= 194 nJLcm) gemessen, bei dem von Ehrhard
und Schilling die ClustergroBe zu zwei Zwischengitteratomen pro
Cluster bestimmt wurde. Der Anteil aroBerer Agalomerate wurde zu
maximal 10 % abgeschdtzt. Freie Einzel-Zwischengitteratome sind
nicht mehr vorhanden. Der Anteil der eventuell von Fremdatomen
eingefangenen Einzel-Zwischengitteratome ist wegen der geringen
Fremdatomkonzentration (Reinheit der Probe 99,999) vernachlassiag-
bar klein. Im folgenden kann daher davon ausgegangen werden, daB
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diese Messungen das Streuverhalten der Doppelzwischengitteratome
sehr gqut beschreiben,

Johnson /28/ fiihrte fiir Kupfer Modellrechnungen iiber die Stabi-
litdt verschieden aufgebauter Zwischengitteratomagglomerate
durch. Unter Verwendung von Potentialen, die die 100-Hantellage
als stabile Zwischengitteratomlage ergeben, erhdlt er eine aus
zwei 100-Hanteln aufgebaute stabile Doppelzwischengitterkonfi-
guration, die sich bei thermischer Aktivierung in eine metasta-
bile Konfiguration umorientieren und auf diese Weise thermisch
aktiviert wandern kann. Diese beiden Konfigurationen sind in
Abb. 29 gezeigt.

Abb. 29: Berechnete Konfigurationen eines Doppelzwischengitter-
atoms: a) stabile Konfiguration; b) metastabile Konfi-
guration,

Um nachzupriifen, ob das Doppelzwischengitteratom tatsdchlich

in der als stabil berechneten Konfiguration a) vorlieat, wurde
flir diese Konfiguration der Streuwirkungsquerschnitt berechnet
und im Zwischenreflexgebiet qualitativ mit den MeBwerten ver-
glichen; denn in diesem Gebiet unterscheidet sich der Wirkungs-
querschnitt fiir verschiedene Konfigurationen aufgrund der ver-
schiedenen Laue- und Nahfeldstreuung sehr stark. Um dies zu zei-
gen, wird den MeBwerten spdter auch der flir die metastabile Kon-
figuration berechnete Wirkungsquerschnitt gegeniibergestellt.
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Die Verschiebungsfeldberechnung wurde mit einem Zentralkraftmo-
dell, wie unter 5.2. beschrieben, durchgefiihrt. In diesem liben
die vier Hantelatome des Zweierclusters nur Krafte auf die
nachsten Nachbarn aus. In den Fdllen, wo im Kraftmodell zwei
Hantelatome auf den agleichen Nachbarn Krdfte ausiiben, wurden die-
se beiden Krafte addiert. Damit wurden Anharmonizitdaten und
moégliche zusdtzliche Anderungen in den Kopplungskonstanten ver-
nachldssigt, Filir die GroRe der Zentralkraft und des Hantelab-
standes wurden die aus dem besten Fit fiir die Einzelhantel be-
stimmten Werte verwendet,

Als Koordinierungsursprung wurde die Mittgﬂder Verbindungslinie
zwischen den zwei Hanteln (Hantelabstdnde 11 und 12) gewdhlt:

e ) e Q’
- +R -R
{ % 2
4 0 ‘gz

A ?

Die Streuamplitude L der Lauestreuung ergibt sich dann wie
folgt:

L=2Z A - Z A (70)
=4 i=q

Die A? sind hierbei die Streuamplituden der 4 Hantelatome,
wahrend die A? die Streuamplituden der 2 Gitteratome sind, die
durch die beiden Hanteln ersetzt worden sind,

Al - f-exp[ii'c(ﬁ-;yz)] (71)
AD = f-exp(ii(§+zyz)3 (72)
A - f-exp(_'-is((ﬁ+z}§)] (73)
Al - f.exp(-ii(ﬁ-z,;)] (74)
AS = feexp(iXR] (75)
AS = foexp[- iXR] (76)
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Hiermit folgt dann aus Glg. (70): - .

[=2{ cos(?};z'—-@ ixpliitR) 2§ Cos(% %2 )onp (%R
— 2@,603(5(@] o

Die sich nach Mittelung Uber alle dquivalenten Lagen ergebenden
Wirkungsquerschnitte sind in Abb. 30 fiir beide Konfigurationen
gezeigt. Sie wurden fiir das gleiche Gebiet des reziproken Gitters
berechnet, in dem die im linken Teil der Abbildung gezeigten
MeRBergebnisse erhalten wurden. Diese wurden in der 110-Ebene des
reziproken Gitters entlang den ebenfalls eingezeichneten Ewald-

kreisen (1) bis gemessen,

Ins Auge fallend ist auch hier wieder das stark unterschiedliche
Streuverhalten des Doppelzwischengitteratoms in verschiedenen
Konfigurationen. Dies gilt auch filir die hier nicht gezeigten
Wirkungsquerschnitte fiir folgende, nach Johnson instabile, La-
gen:

Aufgrund der grofen Ahnlichkeit der filir die Konfiguration a)
berechneten Wirkungsquerschnitte mit den MePBwerten kann daher
davon ausgegangen werden, daP diese Konfiguration auch in der
Probe vorliegt. Das bedeutet, daB im Doppelzwischengitteratom
zwei 100-Hanteln auf ndchsten Nachbarplatzen sitzen. Ihre Han-
telachsen sind parallel und stehen senkrecht auf der Verbindungs-
linie der beiden Hantelmittelpunkte. Dies ist die Konfiquration,
die auch aus Atompotentialen als stabiles Zweier-Agalomerat be-
rechnet wurde.
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Abb. 30: Gemessene und berechnete Wirkungsquerschnitte fiir

Doppelzwischengitteratome.
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6. Zusammenfassung

Es wurde eine MeBanordnung gebaut, an der - verglichen mit kon-
ventionellen Anlagen- Messungen im Zwischenreflexgebiet in einer
um den Faktor 104 kirzeren Mefzeit durchgefiihrt werden kidnnen.
Dieser Faktor ergibt sich erstens durch den Einsatz einer 100
KW-Hochleistungsrontgenrohre mit Drehanode an Stelle einer ibli-
chen 1 KW-Rohre und zweitens durch die Messung mit einem Viel-
fachzdhlersystem aus 100 Detektoren.

Mit dieser Anlage wurde die Zwischenreflexstreuung von Aluminium-
Einkristallen ausgemessen, die zuvor bei 4,5 K mit 3 MeV Elektro-
nen bis zu Defektkonzentrationen von 5-10"4 bestrahlt worden wa-
ren. AnschlieBend an die Bestrahlung wurden die Streuwirkungs-
querschnitte von Einzelzwischengitteratomen und nach einer Tem-
perung auch die von Doppelzwischengitteratomen aemessen.

Zur Auswertung der Daten wurden Rechnerprogramme erstellt. Unter
Verwendung vorgegebener Kraftmodelle aus Kanzakikrdaften konnen
hiermit Gitterverschiebungen in der Umgebung eines Defektes aus-
gerechnet und daher Streuwirkungsquerschnitte von Defekten auch
im Zwischenreflexgebiet berechnet werden.

Die flir die verschiedenen moglichen Zwischengitteratomlagen be-
rechneten Streuwirkungsquerschnitte unterscheiden sich sehr stark.
Daher konnten schon durch qualitative Vergleiche von berechneten
und gemessenen Wirkungsquerschnitten eindeutige Laceentscheidun-
gen getroffen werden:

In Aluminium liegt das Einzelzwischengitteratom als 100-Hantel
vor. Das Doppelzwischengitteratom ist aus zwei 100-Hanteln auf-
gebaut, die auf ndchsten Nachbarpldtzen sitzen. Die beiden Han-
telachsen sind paralliel und stehen senkrecht auf der Verbindungs-
linie der zwei Hantelmittelpunkte.

Fiir das Einzelzwischengitteratom liefert schon ein Kraftmodell,
in dem das Zwischengitteratom Zentralkrdafte nur auf seine ndch-
sten Nachbarn ausiibt, eine auch quantitative sehr gute Oberein-
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stimmung mit den MeBwerten, wenn die GrofRe dieser Kraft, der
Hantelabstand, die Defektkonzentration und die Volumenrelaxation
um eine Leerstelle als anpaBbare Parameter beniitzt werden.

Aus diesem Fit konnte der Hantelabstand zu 0,6 + 0,05 Gitterkon-
stanten, die Volumenrelaxation um das Zwischengitteratom zu

1,9 + 0,2 Atomvolumen, die um die Leerstelle zu=0,05 + 0,05 Atom-
volumen und der Beitrag der Frenkeldefekte zum elektrischen Rest-
widerstand zu 4,2/kﬂcm/At.% bestimmt werden.

Einige dieser GroBen konnten auch durch Messungen der diffusen
Streuung im Huang-Gebiet gemessen werden. Die sehr gqute Oberein-
stimmung der mit zwei vollig unabhdngigen Methoden ermittelten
Werte ist ein Zeichen fir die grofe Zuverldssiagkeit, mit der aus
diffuser Streuung die Struktur von Punktdefekten bestimmt werden
kann.
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