


KREFELD
WUPPERTAL

& MONCHEN.,
ROERMONDE GLADBACH

ESCHWEILER DUREN

TOLBERG
[56 ]

>

Berichte der Kernforschungsanlage Jilich - Nr. 1173
Institut for Festkérperforschung Jil - 1173

Dok.: Diffuse Neutron Scattering - Point Defect
Point Defect - Dilute Alloy Pb-Bi
Point Defect - Distortion Field
Point Defect - Structure Determination
Alloy Pb-Bi - Diffuse Neutron Scattering

Im Tausch zu beziehen durch: ZENTRALBIBLIOTHEK der Kernforschungsanlage lJiilich GmbH,
Jilich, Bundesrepublik Deutschland



Die Struktur des Verzerrungsfeldes

von substitutionell gelostem Wismut in Blei

von

E. Seitz

D 294 (Diss. Uni. Bochum)



ABSTRACT

In order to describe measurements of the coherent diffuse scatter-
ing of neutrons from Pb-Bi within the single defect approximation,
Schumacher (1969) introduced a model in which the displacement
field of the host lattice caused by a given Bismuth atom has tri-
gonal symmetry.

In the present paper, this model, toqgether with other possible
models for the displacement field (both with trigonal and tetra-
gonal symmetry), have been used to describe the data. All1 these
models were found to yield roughly equivalent aqreement with
existing experimental results which, however, extend only over a
limited region in reciprocal space. Outside this recion, all the
models showed considerably more structure, and, furthermore,
differences between them were more pronounced.

In an attempt to decide which model for the displacement field
is correct, new measurerents over an extended range were carried
out with an improved reso]ution,'usina the D7 diffractometer at
the High Flux Reactor in Grenoble. Taking the different resolu-
tions into account, agreement between the present and previous
data is good, bcth as to absolute intensity and scatterina pat-
tern. It is notable that the peaks at (110) and (210) (between
the Bragg reflections) are much sharrer than predicted by any
single defect approximation mocdel. These models are adequate
however, in the region close the Bragg peaks, i.e., for the dis-
placement field far away from the defects. In particular the
model proposed by Schumacher is found to give somewhat better
agreement than the others considered.

As an improvement on the single defect approximation, we have
assumed an orientational correlation hetween defects randomly
distributed in a reoion of about 50 R in diameter. The sharp-

ness of the peaks between the Bragg-reflections is then repro-
duced.



ZUSAMMENFASSUNG

Zur Beschreibung der Ergebnisse einer friiheren Messung der kohdren-
ten diffusen Neutronenstreuung an dem System Pb-Bi war im Rahmen
der Einzeldefektnaheruna ein nicht inversionssymmetrisches Ver-
zerrungsmodell mit trigonaler Symmetrie vorqeschlaqep worden
(Schumacher 1969).

Da jenes Modell sehr ungewdhnlich war, ist zundchst versucht
worden, mit verschiedenen anderen Modellen mit trigonaler und
tetragonaler Symmetrie das Experiment zu beschreiben. Alle Mo-
delle ergeben in einem qgroReren Bereich des Impulsraumes schar-
fer strukturierte Streumuster.

Deshalb ist das Experiment mit besserer Aufldsune und in einem
groBeren HYeRBbereich mit dem Diffraktometer D7 am Hochflufre-
aktor in Grenoble wiederholt worden.

Der Vergleich mit dem friiheren Experiment ergibt im gemeinsamen
MeBbereich eine gute Obereinstimmung bzgl. Absolutintensitat
und Streumuster, wenn die unterschiedliche Aufldosung beriick-
sichtigt wird. Tatsdchlich sind die beobachteten Peaks bei
(110) und (210) zwischen den Bragg-Reflexen viel schdarfer als
aufgrund der Einzeldefektndherung erwartet wurde.

In der Ndhe der Bragg-Reflexe, d.h. im Realraum weit weg vom
Defekt, wird das gemessene Streumustpr in Einzeldefektnédhe-
rung qualitativ richtia wiedergegeben. Dabei zeigt das schon
friiher vorgeschlagene Verzerrungsmodell mit trigonaler Symme-
trie die bessere Obereinstimmunag mit dem Experiment.

Beriicksichtiqt man eine Orientierungskorrelation zwischen den

statistisch verteilten Defekten in einem Bereich von etwa 50 f
Durchmesser, dann kann auch die Schidrfe der Peaks zwischen den
Bragg-Reflexen richtig wiedergegeben werden.
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I EINLEITUNG

Wird die periodische Struktur eines Festkdrpers durch den
Einbau vor Defekten cestiort, so tritt in dem Streuhild
zwischen den Braag-Reflexen diffuse Streuung auf.

Da die Wellenléncen von Rinteenstrahlen und thermischen
ileutronen veragleichbar sind mit den Citterabstdnden (einiae
Angstrom), stellen sie die ceeigneten Hilfsmittel zur mi-
kroskopischen Untersuchunc von Defektstrukturen dar. Seit
etwa 20 Jahren weisen theoretische Arbeiten auf den Zusam-
menhang hin, der zwischen der Verzerruna des Gitters in der
Umgebuna von Defekten und der diffusen Streuung zwischen den
Reflexen und in der Nahe der Reflexe besteht. (Fir einen
Oberblick lUiber theoretische Arbeiten s.z.B. Krivoclaz 1969,
Dederichs 1973 und Trinkaus 1973). Die diffuse elastische
Streuuna zwischen den Reflexen ist allerdings um etwa vier
GroBRenordnunqgen kleiner als die Streuuno der ncrmalen Bracng-
Reflexe. Auflierder oibt es eine Untergrundstreuung, die oft
von der gleichen GriRenordnung oder qroRer ist als die dif-
fuse elastische Streuuna, Deshalb hat sich die experimentel-
le Defektstreuuna nur lanasam entwickelt. (Fir einen fber-
blick Uber experimentelle Arbeiten s.z.B. Schmatz 1973, Han-
bold 1974 und Bauer, Seitz und Just (kurz BSJ) 1975),

Inzwischen ist die diffuse elastische HMHeutronenstreuuna an
den Systemen Pb-Bi, Al-Cu und Al-Mn (mit substitutionellem
Fremdatom) und Nb-D (mit interstitiellem Fremdaton) aemessen
worden. In dieser Arbeit wird ausfiihrlich iiber lintersuchungen
an dem System Pb-Bi berichtet. In einer Arbeit von Bauer wird
ausfiihrlich auf die Systeme Al-Cu, Al-Mn und Kb-D eingegang-..
qgen, die in der vorlieqenden Arbeit celecentlich erwdhnt wer-.
den.



Will man die Struktur von einzelnen Punktdefekten (z.B. sub-
stitutionelle Fremdatome) durch die Streuuna an den verscho-
benen benachbarten Atomen abbilden, so ist es notwendiaq, ver-
diinnte Leaierungen mit statistisch verteilten Defekten zu un-
tersuchen. Im foloenden werden einiae Arqumente fiir die Substi-
tutionsanlage und die statistische Verteiluna von 2 und 4 at¥%
Aismut in Bleil zusammenqgestellt. Dazu betrachte man den Pus~
schnitt aus dem Phasendiacramm des Systems Pb-Bi, des in Abb., 1
wiederaeaeben ist. "Man beachte die crofe Ldoslichkeit von Ei in Pb
(2 15 at%) im Vercleich z.B. zu der ceringen Loslichkeit von
einigen at %<Ac und Au in Pb ("iller 1970). Die Diffusion von
Bi in festem Pb ist zwar etwa dreimal so qrof wie die Selbst-
diffusion von Pb (Resinc und Hachtrieb 19€1) jedoch etwa
102-104 mal kleiner als die Diffusion von Ao und Au in Pb (Seith
und Keil 1933)x. Die Anderuna des Gitterparameters a von Pb

pro Bi-Atom (konzentration c) ist relativ kleinasa/ac=2% im
Veraleich z.B. mitaa/ac~60% bei einer Frenkelpaar in Al
(Ehrhart und Schilling 1973). Die Anderuna des Gitterparameters
A a/ac ist auRerdem linear bis etwa 18 at% Bi bei T = 20°%¢

{(v. Hofe und kanemann 13%40) in Ubereinstimrung mit der Ldoslich-
keit in der fcc-o -Phase (veol. Abb. 1)
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Aus dem Veraleicn mit der Selbstdiffusion von Pb, wurde schon
1933 aeschlossen, daR sich die Aa- und Au- Atome weniastens
z.T. auf Zwischencitterpldtzen befinden (s.a. I'iller 1970).
Eine "essuna des Verzerrunasfeldes zur Untersuchuna der Struk-
tur dieser Defekte cibt es bisher noch nicht,



Die vorlieaende Arbeit ist eine Fortsetzune von friiheren Unter-
suchungen an dem System Pb-Bi (Simson 1964, Schumacher 1969 und
Schumacher, Schmatz und Seitz 1973 (kurz SSS) ). Schon damals
war das System Pb-Bi fiir die diffuse Neutronenstreuune wegen des
geringen Unterarundes interessant. Die inkohdrenten Wirkungsquer-
schnitte von Pb und Bi sind auBerordentiich klein, GTnKPb =

(3,0 + 0,7)mbam (SSS)  und €7’ = (7.1 + 0.6)mbarn (Scherm
1968). Dem steht der hohe Untergrund der Compton- und Fluores-
zensstreuung bei der Untersuchung mit Rontgenstrahlen gegeniiber.
AuBerdem unterscheiden sich die kohdrenten Streuldngen
(Neutronenstreuung) von Pb und Bi immerhin um etwa 10% im Ver-
gleich zu nur etwa 1% Unterschied in den Formfaktoren

(Rontgenstreuung) von Pb und Bi.

So wurde zundchst der "size-effect", die Anderung der Laue-
Streuunqg aufgrund der Gitteraufweitung (s. II.3), bei verschie-
denen Konzentrationen (3,7,10 und 13 at% Bi) mit diffuser Neu-
tronenstreuung bei kleinen Streuvektorenic £0.3 R nachgewiesen,
(Simson 1964, zitiert bei Schmatz 1970).

Es folgte eine Messung in dem £ -Bereich von 0.31¢K £ 1.76 R
an zwei Einkristallen mit 2.1 und 4.1. at% Bi und [100] bzw.

[llﬂ Orientierung (Schumacher 1969, s.a. SSS). Aufgrund der
Struktur des Wirkungsquerschnittes der gemessenen diffusen Streu-
ung wurde ein etwas ungewohnliches Modell der Verschiebuna der Pb
Atome, die ein Bi Atom umgeben, vorceschlagen.

Ziel dieser Arbeit war es, jenem Modell nachzugehen und durch
weitere Messungen ndher zu untersuchen. Dazu werden zundchst
verschiedene Defekttypen diskutiert (Verzerrungsfelder mit tri-
gonaler und tetragonaler Symmetrie). Entsprechende Modell-
rechnungen in Symmetrie- (III,1) und Nichtsymmetrierichtungen
(111,2) (gleich in einem griBereni-Bereich) werden mit dem
Experiment von Schumacher veralichen.



Diesen Rechnungen wird ein Kapitel (1) vorangeschickt, indem
der theoretische Rahmen der Modelle skizziert wird. Im Kapi-
tel IV wird der experimentelle Aufbau fiir eine Messung mit bes-
serer Auflosung und in einem groBeren K-Bereich beschrieben,

Im Kapitel V werden entsprechende Yessunaen an dem System Pb-Bi
vorgestellt und im Kapitel VI diskutiert.



II. THEORIE

In diesem Kapitel soll anhand einiger Formeln der theoretische
Rahmen skizziert werden, der zur Analyse der vorlieoenden 'les-
sung verwandt wurde.

Im ersten Abschnitt werden allgemeine Eiagenschaften der Streuung
unpolarisierter thermischer Neutronen an nicht magnetischen He-
tallen besprochen. Im zweiten Abschnitt wird der Zusammenhang
zwischen der kohdrenten diffusen elastischen Streuung aufgrund
von substitutionellen Punktdefekten und dem Verschiebungsfeld
der einzelnen Defekte aufqgezeiqt. Im dritten Abschnitt wird die
gittertheoretische Eerechnuna des Verschiebungsfeldes darge-
stellt (Gitterstatik).

Streuung thermischer Neutronen

Die Kinematik eines Streuprozesses thermischer Neutronen

(1 meV & E « 50 meV) an einem Festkdrper wird durch Impuls- und
Eneraieerhaltungssatz im Rahmen der nicht relativistischen Quan-
tenmechanik festgeleat. Der Impulssatz lautet

te = v K, - f K, (2.1.1)

Dabei bezeichnen'ﬁf% undﬁ!f1 die Impulse der ein- und auslaufen-
den Neutronen,h & ist der an das Target iibertracene Impuls. Fiir
den Energiesatz ailt entsprechend

(K. )1 - (s K1).L

bw = B, -E, = X m P (2.1.2)

m ist die Masse des Neutrons, P >0 ist die an das Taraet abge-
gebene Energie, KWK 0 ist die vom Target aufgenommene Energie.
Der Streuwinkel zwischen Eo undl_(_1 sei 2%, Bei fester Einfalls-
energie Eo und 2> als freiem Parameter folgen aus (2.1.1) und
(2.1.2) die erlaubten Kombinationen von Impulsiibertrag und Ener-
gie des auslaufenden Neutrons

e = VIm' (B, ¢ B, -2\ 8 €&, s 2% ) (5 34

o



Ein entsprechender Zusammenhang zwischen der Energieaufnahme
bzw. -abgabe des Targets und dem Impulsiibertrag lautet

_Cﬁkﬂl

2.

< 2 cos PRvS /Ec (%E)l“ i':'o‘(".'ﬂ%‘ﬂ]‘)(2 .1.4)

X

In Abb, 2 ist diese Abhdngigkeit fiir verschiedene Streuwinkel
dargestellt. Als Einfallsenergie wurde E0 = 4,24 meV = 49.2 K
gewdhlt, das entspricht einer Wellenldnge der einlaufenden Neu-
tronen von A = 4.3 R. Zum Vergleich sind auch die Kurven fiir
A= 7 R (Schumacher 1969) bei 2+ = 0 und 180° eingezeichnet.
Im Zusammenhang mit der inelastischen Streuung wird auf dieses
Bild wieder zuriickgegriffen.
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Abb. 2: Kipematik fiir Neutronen mit Wellenldnaen A = 4.3 8 und A=
7 A. Longitudinale Dispersionszweige von Pb (vgl. Abb. 3).

Die Dynamik des Streuprozesses unpolarisierter thermischer Neu-
tronen kann in der ersten Born'schen Naherunq beschrieben wer-
den. Fiir den doppelt differentiellen Wirkungsquerschnitt pro
Atom gilt dann (s. z.B. Marshall und Lovesey 1971)

2

. s — A 2
o & ;_Ll&(ﬁf) [ LK, 0 | VO [ >
A dew Vo Ky Pt e /ZP’“% _-‘/' ’ (2.1.5)

* :Jr(ﬁw t E}\ - L:/A')

mit dem Fermischen Pseudopotentialoperator



N
Y(¥) = ?ﬂfl ) &, J(xr-R.) (2.1.6)

M =A

Dabei bezeichnet bn die Kernstreuldange des gebundenen Atoms am
Ort R, .

Die Mittelung iiber die Anfangszustinde des Targetsm mit Wahr-
scheinlichkeiten gw,besteht erstens aus einer Mitteluna iiber
Kernspinorientierungen und Isotopenverteilung, zweitens iiber
Anfangszustdnde im Impulsraum, die entsprechend einem Boltz-
mann Gesetz bei der Temperatur T verteilt sind mit Ppm =

lexp( gpjk T) und 2: p = 1. Diese beiden Mittelungsprozesse
konnen unabhangigqg vone1nander durchgefiihrt werden. Summiert
man noch Uber die Endzustande s ' des Targets mit Hilfe der

Energiecf-Funktion, dann wird aus (2.1.6)

Vo
dz'C 4 K, (’T'nr’; % ‘C LL‘ S (K_ Lt))
oy (gw ‘R/-'C{,;Z,‘ :—7}-) g"nxv EG’ } (2'1'7)*

Dabei bezeichnen b, wund b, die mittleren kohdrenten Streuldn-
gen der einzelnen Elemente im Target v=1, ..., Vo (kohdrenter
Anteil der ersten Mittelunc). Bei den Abweichungen von diesen
Mittelwerten nimmt man an, daff sie statistisch verteilt sind fiir
jedes Element (inkohdrenter Anteil der ersten Mittelung).

GTMK' v

£ i 2 Y 1 i & 1% .,
= = rﬁ"- - - . .

Ein Oberblick iiber die kohdrenten Streulangen bty und die inko-
hdrenten Wirkungsquerschnitte Gvink,‘ ist z.B. in BSJ aeqeben.
Speziell fiir das System Pb-Bi finden sich folgende Anaaben in
der Literatur: by = 0.9404-107'% cm, by, = 0.8523:10712 ¢n
(Schull 1972), G~ ink,Pb = (1.3 + 0.5) mbarn, G~ink,Bi =

(7.1 + 0.6) mbarn (Scherm 1968), G ink,Pb = (3.0 + 0.7) mbarn
(SSS 1973). Abweichungen von der statistischen Verteilung der
Isotope eines Elementes (Dichtefluktuationen) fiihren zu kohdren-
ter diffuser Streuung (s. ndchsten Abschnitt).

Die Streufunktionen S, \(K,») und S1nk » (Ks«) beschreiben die
statischen und dynamischen E1qenscnaften des Systems. Sie sind
die Fouriertransformierten in Raum und Zeit der Paarkorrela-



tionsfunktionen und der Se]bstkorrelatiosgfunktionen. Korreliert
werden die Dichteoperg}oren_fw(g,t) = 2;,‘;kﬁ'ﬂnv(t)) zur Zeit
t=0 und zur Zeit t ( & N, = N). Fiir t »caist diese Korrelation
aufaehoben (t > 10-10 sec). Dieser Anteil der Korrelationsfunk-
tionen fiihrt in den Streufunktionen zu Energie JlFunktionen<f@o),
d.h. zur elastischen Streuung. In harmonischer Niherung fiir die
Kernschwingungen ailt fiir den kohdrenten elastischen Wirkungs-

querschnitt Ve Mo Na W, W, - g (R "3"%)
de (<) - 2 &, 6p L e & «
AL ok, ek Y VA Mo (2.1.9)
N W, s R,
-2 £, e -
7 L1 4. e I

Fir den inkohdrenten elastischen Wirkungsquerschnitt folgt

v ) Ny ~2Wa , ()
4€ (o) VI S LT D N ! (2.1.10)
O‘-ﬂ- ;.n}(‘c&’ Y 4 lv v=A ""’h‘ "y =4 . .
-W

Der Debye-Waller-Faktor e n dampft die elastische Streuung am

mittleren Gitter aufarund der Wahrscheinlichkeit fiir inelastische
Streuung (bei jeder Temperatur). W, ist als thermischer Mittel-
wert gegeben

 7.

W, (k)= £ < (€ ¥s) > (2.1.11)

A
{¥., ) ist die mittlere therrische Verschiebung des Atoms am Ort
R, . Fiir efn kubisches Gitter ailt W(K) = £ KZ-<v2)  un die
Temperaturabhiangigkeit von W(K) zu studieren, nimmt man ein
Debye-Spektrum fiir die Phononzustandsdichte an und erhdlt fir
tiefe Temperaturen T <X 90 (9D = Debye-Temperatur in Kelvin)
T -l .
. lCz ' - AN Fo. F
w (k) = M [ +{€’D) = - (2.1.12)

Dabei ist M die Masse der schwingenden Atome in atomaren Massen
einheiten (K in 871).

Der restliche Anteil der Korrelationsfunktionen fiihrt in den
Streufunktionen zu inelastischer Streuung. Das Ercebnis 1aBt
sich in harmonischer Niherung als Summe iiber Ein-Phonon-, Zwei-
Phonon-, .., Beitrige schreiben. Hier sei nur der kohirente



Ein-Phonon-Wirkunasquerschnitt fiir einatomare Gitter zitiert

e (€, w) . A Ka gt ‘WZ A50c 58, (2.1.13)
Al dw  leol | bm Phorgnn. M Ko i MR,

»—{'m(?) (w*‘u)q) z J(.‘g*‘ﬂ‘?khc)

Cune

+(m (q)u') J’(w ch )Z cfuc q - Tkhg\g

Lukl

Dabei stellen die Terme, die J}W*“WJ)‘[}Efq'Ehkl) enthalten,
Streuprozesse dar, in denen ein Phonon der Frequenz & ver-
nichtet wird, wdhrend die Terme, die ka ul )J?K*q-_hkl) ent-
halten, Phononerzeuaung beschreiben. € (q) ist der Polarisa-
tionsvektor des Phonons. n, (q) aibt d1e thermische Besetzunags-
zahl des Phonons (Jj,q) an

A
i (q) = é%’;r‘w_,, (2.1.14)
q ist der reduzierte Wellenzahlvektor K’- q + thk]’ Shia ein re-

z1proker Gittervektor.

Abb. 3 zeigt die Phonondispersionskurven von Pb,

ool T izs]
"g 1 = 2.0# -L
; '§|sy,
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: 5
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Abb. 3:

Phonondispersionskurven
von Pb bei 100 K (Brock-
house et al. 1962).
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Um einen schnellen Oberblick dariiber zu erhalten, ob bei den qge-
wihlten experimentellen Streuparametern (l;ZL%) in dem zu unter-
suchenden System inelastische Streuung mdoglich ist (Ein-Phonon-
Prozesse), zeichnet man die (longitudinalen) Phonondispersions-
kurven in den& (K)-Plot(Abb. 2) An den Schnittpunkten ist ein
Ein-Phonon-ProzeB mit dem Gewicht n, (q) (2.1.14) zu erwarten,
Man erkennt bei der vorliegenden wahl von A_= 4.3 R daB auch
bei tiefen Temperaturen Ein-Phonon-Prozesse (Phonon-Erzeugung)
in Pb auftreten konnen, im Gegensatz zur Wahl von A= 7 R (SSS).

Diffuse elastische Streuung

Um die kohdrente elastische Streuung an einer bindren Legierung
mit substitutionellen nicht magnetischen Fremdatomen zu beschrei-
ben (vgl. Krivoglaz 1969), ist es bequem, folgenden Ansatz fiir
den kohdrenten elastischen differentiellen Wirkungsquerschnitt
pro Atom zu machen (vgl. 2.1.9)

NI '—W‘“we,""g'({”‘w”‘) *
—_— () = — L €
s T N ( ol m=a N o ~W,) F m“/ ’\E'(_':f_‘;ﬁ.)/z(z.z.l)

N ist die Gesamtzahl der Atome; bw’ bF’ exp-ww, exp-wF sind die

mittleren Streuldngen und die Debye-Waller-Faktoren der Wirts-
gitteratome bzw. der Fremdatome; r bezeichnet die thermischen
Gleichgewichtslagen des reguldaren Referenzgitters, das aufgrund
der Fremdatome homogen verzerrt ist; u,bezeichnet die stati-
schen Verschiebungen der Atome von den neuen Referenzpldtzen r
aufgrund einer gegebenen Defektverteilung. cn sind die Bgset-
zungszahlen; fiir sie gilt:
{ 1 r_ ist mit einem Fremdatom besetzt
(2.2.2)
0 r, ist mit einem Wirtsgitteratom besetzt
Rufen die Fremdatome Verschiebungsfelder hervor, die nicht die
Symmetrie des Referenzgitters besitzen, sondern im fcc Gitter z.B.
eine dreizdhlige Achse auszeichnen, so filhrt man einen weiteren
Index j (j=1,..., ) ein. Er numeriert die dquivalenten Orientie-
rungen (kurz Defekttypen). ¢’ = 1, wenn das Fremdatom auf Platz
ra den Defekttyp j besitzt.
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Bei nahezu statistischer Verteilung der Fremdatome ist es sinn-

voll, mittlere Konzentrationen cj, ¢ und die entsprechenden

Abweichungen (Konzentrationsfluktuationen) “CJ"ACn einzufiih-
n

ren.

N J 7 ,;
el - 4T < ., CnE ) c (2.2.3)
N A=A i34
g NV N N
~ 4 A H
¢ =L 2 4 =g)e. = 2c¢ (2.2.4)
=.4 m=aA A2 F e
Cl o~ et AC, e, = ©FAC, (2.2.5)

Unter der Annahme des Superpositionsprinzips fiir die Verschie-
bungsfelder der einzelnen Defekte - ein Qefekt vom Typ j am

Ort R, verschiebt das Atom am Ort R um an,m im idealen Gitter -
gilt im neuen Referenzgitter (s. z.B. Krivoglaz 1969)

J

XJ‘ ~
oo = 22 AC ST am (2.2.6)

Bei substitutionellen Defekten handelt es sich meist um kleine
Verschiebungen mit E‘gnlﬁ. 1, so daB es geniigt, den linearen
Term in der Entwicklung der Exponentialfunktionen in (1)
mitzunehmen. Die Debye-Waller-Faktoren w: und wn sind Mittel-
werte, die bei gegebener Defektverteilung zu bilden sind. Sie
sind damit theoretisch schwer zugdnglich. Das Problem verein-
facht sich wieder bei statistischer Verteilung der Atome. Ins-
besondere wird man bei kleinen Konzentrationen von substitutio-
nellen Fremdatomen annehmen diirfen, daB die Fremdatome bei ver-
gleichbarer Masse (wie z.B. Pb-Bi) mit den Wirtsatomen "mit-
schwingen", d.h. NF = w”. Bei tiefen Temperaturen T<<é9D gibt
es nur Nullpunktschwingungen. Fiir nicht zu groBe « (2.1.12) kann

Y -WF
dann allgemein e W & e W %= 1 gesetzt werden.

Mit diesen Ndherungen wird aus (1) N
J N '

N diey, . :
)= | Ee Z ["”‘C%Efc gre] (2.2.7)

N e
+ (45 -6 Z/CMCM)? L/‘*“C Z ZAC s“"’"] l

)
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LoRes |
d:;(& (L:cw +c@)§;4b (228)‘ ‘
"". - . -5.-‘.“1
b (626, )ch e'® +(t«-c1ffw*6¢.=)/*?§.">__ 26,8, &
h;’n . 7 Jf'ml’w‘
‘K. 4 T
(85 k) 2 Alne Z-Z QME w{
M Ta InA M=
_ ~ 2
= ﬁ% ! ZEA ¥ <E 2 M 2:3 N 2‘* \
Die Bedeutung der vier Summen ;L ist folgende:
Iji ’2 liefert die (gegeniiber dem Wirtsgitter) verschobenen
Bragg -Reflexe mit der mittleren Streuldnge bw
6, = (1-c) &, + ¢ &g (2.2.9)
fir € = ’E’hkl m]t?—hkl r, = 2%wm. In den Phasenfaktoren

exp(iggn) von (8) empfiehlt sich demnach die Einfiihrung des auf
die 1. Brillouin-Zone reduzierten Wellenvektors g

K = Tuwe *+ 9 (2.2.10)

2Re 1 (} +2'+§. ) fihren zu einer Ddampfung der Bragg-Reflexe
(stat1scher Debye -Waller-Faktor) {2 *23 2 [2 beschreibt
die diffuse Streuung. Ihre Ursachen s1nd erstens Konzentrations-
fluktuationen, 2:2 ist proportional zur Fourier- Transform1erten
der Konzentrat1onsf1uktuat1onen
- 4
gy = VE ac.e Y. " ).

MmaA

£.) (2.2.11)
d.h., es gibt prinzipiell diffuse elastische Streuung aufgrund
von Konzentrationsfluktuationen auch ohne Beitrag der Verzer- 7
rungsstreuung. Bei Spezialfdllen wie z. B AlCr mit bM..,-bCr o
empfehlen sich daher ParalTelexperimente mit d1ffuser Rontgen-'
streuung.

tine zweite Ursache fiir die diffuse Streuung sind die Fluktua-
tionen der statischen Verzerrungen '

g X N g (C-%
§ 5 T 52 o)

2:3 = ;.Z;v 5;-§E 2;<>c;L,e_

. . ~
= 18, NI TUg €Sy
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mit der Fouriertransformierten der defekttypabhangigen Konzen-
trationsfluktuationen

. . N N 9y
CRIOR V;M aC, ¢ (2.2.12)

und der Fouriertransformierten des Verschiebunasfeldes eines
einzelnen Defektes im Ursprung

~ ¢ of 4. ;q‘!“
s‘(‘gr) = 2 sl e : (2.2.13)
s An wAt

Dabei wurde angenommen, daB das Verschiebunasfeld ijn,m nur vom
Abstandsvektor zwischen Fremdatom (m) und verschobenem Wirts-
gitteratom (n) abhangt (bzgl. Oberflachenkorrekturen s. z.B.
Eisenriegler 1971). Man beachte den Skalenfaktor (ad4) zwischen
dem Abstand der Atome (n) und (m) im Wirtsgitter: En'gm (fir
fJn,m) und im neuen Referenzgitter: r -r ~ %?(gﬂ-gm).
Der Term 2:4 wird gemdB der Annahme kleiner Konzentrationsfluk-
tuationen und C'u << 1 als Korrektur hoherer Ordnung im fol-
genden weggelassen,
Mit den Definitionen (2.2.9-13) schreibt sich der differentielle
Wirkungsquerschnitt fir diffuse elastische Streuung pro Defekt-
atom J . .

~ -~ ~ -~
442 €) = N[ (4= 8u) €@ +43w3§f QK- .§'c,g)l(’;_2.14)
(14) wird der Ausgangspunkt fiir die Beschreibung von Korrelatio-
nen zwischen verschiedenen Defekttypen sein, , ,
Bei statistischer Verteilung der Defekte mit den Konzentrationen
¢! fiir die Defekte vom Typ j, 14Bt sich (2.214) vereinfachen zu

.g.g%(\_c_) - Sch‘lA:‘(LC)l?" - !’?9", 53(‘9)\2}% (2.2.15)

mit der Amplitude

3

(e (2.2.16)

T

A () = Be- ko, 4 4 By



14

Bei kleinen Konzentrationen und Gleichverteilung der Defekttypen,
d.h. ¢ = ¢/J, wird aus (2.2.15)
~ ! 2
A ( . . g9
2.98 () = 52 [ke-4, t< b e 37| (2.2.17)
(2.2.17) war der Ausgangspunkt fiir die theoretische Beschreibung
in SSS und ist als Einzeldefektnaherung bekannt. Statistisch
verteilte Punktdefekte rufen aufgrund der Verzerrung des Gitters
eine kohdrente diffuse elastische Streuung hervor, Sie stellt
sich in der Einzeldefektndherung als inkohdrente Uberlagerung

der diffusen Streuung aufgrund der Verzerrung der einzelnen
Defekte dar.

Die Analyse eines Streuexperimentes gemdB (2.2.17) gestattet
demnach die Bestimmung der Fouriertransformierten des Verschie-
bungsfeldes eines Einzeldefektes als Modulation der Laue-Streu-
ung | bF-bwl2 bis auf einen unbekannten Phasenfaktor.

Kein Phasenfaktor tritt auf, wenn es sich um einen Defekt mit
inversionssymmetrischem Verschiebungsfeld handelt

S(r) = - S(-¥) (2.2.18)
so folgt aus (13) Nz
5 .
’s"(gw = 24 Z Sen S;“(%'n) (2.2.19)
— AT A

wobei die Summe nur iiber je einen der beiden inversionssymmetri-
schen Pldtze zu erstrecken ist.

Der Spezialfall eines inversionssymmetrischen Verschiebungs-
feldes hat eine weitere experimentell sehr leicht iiberpriifbare
Konsequenz. Unter Ausnutzung der Translationsinvarianz im rezi-
proken Gitter folgt fiir diesen Fall ‘

ST ) =S58, 7 Gake) = S CHThie )= -5(Fhe) = 0. (2.2.20)
. 1T . . .

Bei allen Punkten IC = i :hkl im reziproken Gitter verschwindet

demnach der Beitrag der Verzerrung zur diffusen Streuung, es

bleibt nur die Laue-Streuung iibrig.
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Gitterstatik

Das Problem der theoretischen Beschreibung eines diffusen Streu-
experimentes besteht nunmehr darin, Aussagen iiber das Verschie-
bungsfeld bzw. dessen Fouriertransformierte zu machen.

Zur Losung dieses Problems entwickelten Matsubara (1952) und
Kanzaki (1957) die Gitterstatik in Analogie zur Gitterdynamik.

In harmonischer Ndherung gilt folgender Zusammenhang zwischen
den Frequenzen der Gitterschwingungen!ﬂh(q) und der dynamischen
Matrix.g;(g) im ungestidrten Kristall

Mw'e &G = P &) (2.3.1)

Dabei bezeichnet M die Masse der Gitteratome.jz/(g) ist die
Fouriertransformierte der Kopplungsparameter Matrix ﬂé(]Ly)

Ny .
Pa) - 2 frIe (2.3.2)

und gj(g) ist der Polarisationsvektor der dynamischen Verschie-
bung (vgl. 2.1.13). In Anlehnung an (2.3.1) macht man in der
Gitterstatik folgenden Ansatz fiir das statische Verschiebungs-
feld eines Defektes im Ursprung

$es) $p) = Elg) (2.3.3)

ég’(g) ist die dynamische Matrix des ungestdrten Kristalls und
2.B. aus einem Born-v.-Karman-Fit an die experimentell bestimm-
ten Phonondispersionskurven zu berechnen (s.u.). Damit ist das
Problem der Gitterverzerrung auf die Frage nach den Krdften
F(R,) (Kanzaki-Krdfte) zuriickgefiihrt, die diese Gitterverzerrung
hervorrufen. ’ o R

o~ : A QR

Feg)= L TR = 7 (2.3.4)

~

Mit anderen Worten, statt des langreichweitigen Verschiebungs-
feldes, das durch die Kopplung zwischen den Gitteratomen bedingt
ist,X gilt es nun, eine kurzreichweitige Kraft zu berechnen.
Der noch zu leistende Rechenaufwand zur Pa-

X Bei einem Born-v.-Karman-Fit ist es iiblich, die Kopplung bis
zur 8. Schale mitzunehmen, das bedeutet z.B. 26 Fitparameter
in einem fcc-Gitter (vgl. Tabelle 3, Seite 43).
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rametrisierung von F(R ) ist damit drastisch reduziert (vgl.
Kapitel III).

Tatsdchlich wird die Problematik der Berechnung von S(r) durch
die Formulierung (4) teilweise verdeckt. Sie wird z.B. deut-
lich , wenn man die Kraft F(R ) als Gradient der Potentialdif-
ferenz V, = Vp-V schreibt. Dabei soll V, das Zwei-Teilchen-
Zentralkraftpotential mit Defekt im Ursprung und neuen Ruhe-
lagen 5n+3(5n) bezeichnen im Unterschied zum Potential V der
Wirtsatome mit Ruhelagen R . Dann gilt fir F(R,) in harmoni-
scher Naherung

Fra) = -G IVans®I Ve Va ) (2.3.5)
e Do

Das heiBt, die Kanzaki-Krdfte F(R ) missen in (2.3.5) selbst-
konsistent bzgl. g(gn) bestimmt werden.
Fiir die s(R ) gilt es, folgendes Gleichungssystem zu losen:

-‘;1-&'
S(RL) = VX ”)-; spe -0
( ) (2.3.6)
= (i 43‘1’2 Vi Ya Zsm,) Vv}e-”"&
B
wobei V_ das Volumen der primitiven EIHhEltSZQ]]e ist.

]

In der Literatur wurden verschiedene Potentiale fiir VD und V
verwandt, z.B. Lennard-Jones-Typ fiir festes Ar (Kanzaki 1957),
Born-Mayer-Typ flir Cu (Seeger, Mann und v. Jan (1962). Die frei-
en Parameter dieser Potentialansatze wurden an experimentelle
Daten gefittet. Fiir Leerstellen in Alkali-Metallen verwendeten
z.B. Flocken und Hardy (1969) Vo = -V. Die in (2.3.5) bendtig-
ten 1. und 2. Ableitungen von Vo, sind in diesem Fall die glei-
chen, die auch fiir gé(gn) bendtigt werden, d.h. sie lassen sich
aus den bekannten Kopplungsparametern berechnen, ohne explizit
ein Potential einfilhren zu miissen, |

Der Versuch, 3(gn) gemdB G1. (6) ohne Fitparameter nur aus grund-
legenden Prinzipien (first principles) zu berechnen, ist bisher
nur fir "einfache Metalle" mit nahezu freier Elektronengas-Kon~
figuration (simple metals, Alkali, Al, ...) im Rahmen der Pseu-
dopotentialtheorie (s. z.B. Harrison 1966) durchgeflihrt worden
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(Benedek und Baratoff (1971, 1973), Baratoff und Seitz (1975)).
In der Pseudopotentialtheorie wird auf einer mikroskopischen
Skala die direkte Coulomb-Wechselwirkung und die durch Elektro-
nenabschirmung verursachte indirekte Ion-Ion Wechselwirkung

in zweiter Ordnung der Storungstheorie beriicksichtigt. Sie be-
schreibt bei den einfachen Metallen recht gut deren Phonon-
spektren (Heine und Weaire (1971)). Die @hnlichen Abhdngig-
keiten von ig(R ) und F(R ) vom Potential im Rahmen der Git-
terstatik lassen vermuten, daB die Pseudopotentialtheorie auch
in der Lage ist, die Verschiebungsfelder anndhernd richtig
wiederzugeben. Bisher existiert aber keine Messung von Ekg)

in diesen Systemen.

Da die Abweichungen der Fermifldchen des Blei von der einer Fer-
mikugel mit Radius kgb(= 1.6 ﬂ-lz bisher als klein angesehen
werden (1-2 eV im Vergleich zu EFb = 9.5 eV), wird auch Blei zu
den “"einfachen" Metallen gezdhlt (Heine und Weaire 1971). Den-
noch ist es bisher nicht gelungen, im Rahmen der Pseudopoten-
tialtheorie die Phononfrequenzen von Blei richtig wiederzugeben
(Harrison 1966). Die dritte Ordnung der Stdorungstheorie bringt
zwar wesentliche Verbesserungen (keine imagindren Frequenzen
mehr), aber noch keine UObereinstimmung (Bertoni et al. 1974).
Die Autoren machen die Vernachldssiqung sowohl der Verzerrungen
der Fermifldche (nun also doch entscheidend), die erst in die
vierte Ordnung der Stérungstheorie eingehen, als auch die Ver-
nachldssigung der Spin-Bahn-kopp]ung fir die Diskrepanzen ver-
antwortlich. Da die dynamischen Verschiebungen im Blei .z.Zt.
noch so schlecht verstanden werden, erscheint es unwahrschein-
lich, daB die statischen Verzerrungen im Blei durch eine Rech-
nung in diesem Rahmen der Pseudopotentialtheorie richtig wie-
dergegeben werden konnen.

Fiir das System Pb-Bi wird man daher versuchen, Kanzaki-Kraft-
modelle mit geeigneter Parameterisierung zu entwerfen, die die
gemessene Streuverteilung richtig wiedergeben. Die einzelnen
Modelle werden im ndchsten Kapitel ausfiihrlich vorgestellt.
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Als AbschluB dieses Kapitels werden einige Formeln fiir das Ver-
zerrungsfeld weit weg vom Defekt zusammengestellt und Folgerun-
gen fiir die diffuse Streuung gezogen. Auf den Spezialfall q in
Symmetrierichtung wird kurz im ndachsten Kapitel noch einmal
eingegangen.

Aus (2.3.4) folgt fir q» 0

¥ o iR (2.3.7)
mit - 3) $ro +
Py = 2 TR R . (2.3.8)

wobei Zf_(_&n) = 0 (verschwindende Gesamtkraft) und P, = 'P&&
(drehmomentfreie Krdftedipole) zu beobachten sind. Fiir einen
isotropen Defekt P pa = P qr,s in einem isotropen Medium
f(g)d-qu ‘&/s folgt damt aus (2.3.3) fiir q—0

P
~N . o 9.
SG) = WMVL" > (2.3.9)
bzw. D
Sey) = e x _ _k 3 (2.3.10)
= ¢ir My 3 “rc, -3

(2.3.10) ist das aus der Kontinuumstheorie bekannte 1/r Verhal-
ten, mit Cig = Mqr /V' (Eshelby 1956). Auch im Fall eines ani-
sotropen Mediums g11t‘é_(q)<x q2 (g) (s. 2.B. Dederichs und
Leibfried (1969)). Dabei ist aber'gg (e) eine tensorielle Funk-
tion von e = g/q. Fiir einen beliegiben Krdiftedipol P ergibt

sich damit aus

~ . Qv-4
S (g) x ~ f (e) . T —;t; (2.3.11)
fiir groBe Abstdinde immer noch ein 1/r2-Verhalten fiir das Ver-

schiebuggsfeld s(r). Es hdngt jedoch in komplizierter Weise von
der Orientierung von r bzgl. der Kristallachsen ab.

Die Kontinuumstheorie verkniipft nun die Volumenanderung pro De-
fektatom AVD (% 0) mit der Spur des Kriftedipols. Fiir einen
kubischen Kristall gilt (Eshelby 1956)
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S P = 3KaW . kv 22 (2.3.12)

wobei K der Kompressiohsmodul und%% die Gitterparameterdnderung

pro Defektatom sind, d.h., zwei durch unabhdngige Messungen be-
stimmte GroBen.

Betrachtet man nun die diffuse Streuung bei K—*0 (2.2.14ff), so
folgt aus (2.3.11), daB die Laue-Streuung im wesentlichen durch
die im allgemeinen kleine Volumendnderung modifiziert wird
lAvD/vol,s 0.1 bei substitutionellen Defekten). In der Nihe
der Bragg-Reflexe (5;-‘Z%k]) ist die Laue-Streuung jedoch ver-
nachlassigbar gegeniiber der sehr intensitatsstarken Verzerrungs-
streuung (Huang, 1947), die fiir statistisch verteilte
Punktdefekte mit 1/q2 ansteigt.
Die Information, die man aus der Messung der Huang-Streuung er-
hdlt, ist jedoch beschrankt auf die Starke und Symmetrie des
Verschiebungsfeldes weit weg vom Defekt (Trinkaus 1972). Eine
relativ intensitdatsarme Messung im Zwischenreflexgebiet dagegen,
ermoglicht auch Aussagen iiber das Kraftfeld in der Nihe der De-
fekte und kann gegebenenfalls zwischen Kraftfeldern unterschei-
den, die gemdB (2.3.8) zum gleichen Kriftedipol fiihren,

Auf die “semidiskreten" Methoden zur Berechnung des Verschiebungs-
feldes wird hier nicht ndher eingegangen. Die Einteilung in einen
defektnahen Bereich, der gittertheoretisch behandelt wird, und
einen defektfernen Bereich, der elastizitatstheoretisch behan-
delt wird, erscheint relativ willkiirlich (Computer-Zeit). Aus-
serdem treten bei elastisch anisotropen Medien Konvergenzpro-
bleme auf (Tewardt 1958).
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Im Rahmen der Einzeldefektndherung (2.2.17) werden in diesem und
in dem ndchsten Kapitel Modelle fir das Verzerrungsfeld von Bi
in Pb diskutiert und mit dem Streuexperiment von Schumacher
(1969) verglichen. Die Modelle werden auf der Grundlage der
Gitterstatik (S. 15 ff) als Kanzaki-Kraft-Modelle formuliert.
Durch die Anpassung an experimentelle Daten wird angenommen, daB
die Konsistenzbedingung (2.3.6) bzgl. der verschiebungsfeldab-
hdngigen Krafte erfiillt ist. Bei der Parameterisierung der Kraf-
te E(En) wird darauf geachtet, daB im Limes langer Wellen
(JFTFO) der Zusammenhang zwischen der Spur der Krdftedipole

SpgJ und der Gitterparameterinderung pro Defekt~ a/ac erhalten
bleibt.

In diesem Abschnitt (III.1) soll die diffuse elastische Streuung
fir die drei Symmetrierichtungen [001], [111] und [110] und im
ndchsten Abschnitt (III.2) fiir die Ebenen (310) und (001) be-
rechnet werden,

Fir das System PbBi lautet die Einzeldefektndaherung (2.2.17)

J N,
. ) 4 i A
$3R00) = FL & Ay by e Fi T aay

Der Zusammenhang zwischen dem Wirkungsquerschnitt dG/dSL und den
Kanzaki-Krdften Fj vereinfacht sich wesentlich, wenn X (und damit
auch g) in einer Symmetr1erichtung liegt. Um zu sehen, daB in
diesem Fall von‘gg (q) nur 1/M¢t (q) ibrig b]eibt, nehme man an,
dap der Streuvektor DCdurch die Drehmatrix D in die Form Dics
K(1,0,0) = K§ gebracht wird. Dann gilt auch

- JANCY) ©
) = e A ) 4
a'D%wgo(hq;L - 2@ (Q')g Mpg ( O / (4 ),yw? Cq.)

Fiihrt man nun in das Produkt E’%’l{g zweimal den Einheitsopera-
tor E = 2_'1-=D= ein, dann sieht man, daB K* aus ga%a(g_) genau
die longitudinalen Frequenzen (in Symmetrierichtung) herauspro-
jiziert
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‘C'i F o= gD P F xS dF o (3.1.2)
1 S ~ ~
T Ror KTXE s 0 F Ao
Dann gilt statt (3.1.1)

7
s e) = 53 [RumBe T Ak STyl 6oy
Auch wenn die Mittelung iiber die moglichen Defektkonfiqurationen
durchgefiihrt ist, bleibt der sehr einfache Zusammenhang zwischen
dem Wirkungsquerschnitt und dem Kanzaki-Kraft-Modell bestehen.
Deshalb empfiehlt es sich, die Formeln fiir den Wirkungquerschnitt
fiir das zur Diskussion stehende Modell zundchst in den Symme-
trierichtungen hinzuschreiben, sei es zum Vergleich mit schon
vorliegenden Daten eines diffusen Streuexberimentes, sei es zur
Planung eines solchen.

Erstens kann man dann praktisch ohne numerische Analyse fest-
stellen, ob das betreffende Modell bei K = %zikl einen Beitrag
zusdatzlich zur Laue-Streuung liefert oder nicht (die Frage nach
der Inversionssymmetrie des Verzerrungsfeldes, s. S. 1% ). Zwei-
tens kann man ohne groBen numerischen Aufwand die Wirkungs-
querschnitte flr die Werte von IC berechnen, fir die W, (q) be-
kannt ist. '

Einige der Anmerkungen zu dem Fall €—> 0, zu dem Modell mit kubi-
schen Kanzaki-Krdaften und zum Dreibein-Modell, die in den fol-
genden Abschnitten gemacht werden, finden sich auch schon in der
Arbeit von Schumacher (1969).

Im Spezialfall langer Wellen (fiir das kleinste gemessene

Icas 0.3 R™ 1w 0.2 3= 911t mochw, =K. (vgl. Abb3 S9)hiingt
g—_f:nur noch von der Richtung voniC ab (vgl. (2.3.11)) und es
kdnnen makroskopische Grenzwerte eingesetzt werden. Die erste
Richtungsabhdngigkeit ist durch die elastische Anisotropie des
Pb gegeben dpﬁ clléclziZc44 = 2.86-1011 dyn/cm2 bei 10 K (vgl.
Tabelle 1). Fiir die Geschwindigkeiten der Schallwellen in den
drei Symgetrierichtungen gelteg folgende Beziehungen17100

€11/8s Vi1 = (g - gd)/g V110 = (€91 - -2-)/3 . Dabei bezeich-
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net @ = M/Vo die Dichte von Pb. Eine zweite Richtungsabhingig-
keit konnte durch eine "ifht kubische.Symmetrie des Defektes
hervorgerufen werden, E°£J(q_)~ i ts_:'_lilg’ mit P +* Pocf;qs in
Symmetrierichtungen.

Die Messungen sind zwischen 6 und 9 K durchgefiihrt worden. Nicht
alle experimentellen Daten, die fiir die Berechnung des Wirkungs-
querschnitts bendtigt werden, sind bei diesen Temperaturen
bekannt. - Zum Vergleich ist deshalb in der folgenden Tabell¢
die Temperaturabhingigkeit der elastischen Konstanten, des Git-
terparameters und daraus abgeleiteter GroBen dargestellt.

2 |2 |2 K K K
T olegy |2 |%a | 2 [P100/P111|%110 %7—' ,.9'%— ;&"

100] 111} 110
k] [lolldyn/cm2] [R] [iOG mzlseczj - - -

10 5.55/4.5411.94(4.907{4.77|5.44{6.00({0.879{0.771{0.699

100 5.3914.46{1.80{4.91914.66{5.29{5.82|0.885|0.779]0.709

293 4.9714.24]1.50|4.950]4.38]4.94|5.38{0.90210.799|0.734

10/10041.03)1.02]1.08(0.998/1.02§1.03{1.03}0.99 |0.99 |0.985

10/293}1.12)1.07;1.2910.991}1.0941.10}1.11}0.975}0.965|0.95

Tabelle 1: Tgmperaturabhangigkeit der elastischen Konstanten des
Gitterparameters von Pb und daraus abgeleiteter GroRen

Die adiabatischen elastischen Konstanten €1° €12 und a4 und der
Kompressions modul K = (c11 + 2c12)/3 der Tabelle 1 sind mit der
Ultraschall-Pulsechomethode von Waldorf und Alers (1962) gemes-
sen worden. Die Autoren geben einen Fehler von £ 0.5 % an. Der
Gitterparameter bei 20°C ist a = (4.9501 + 0.000I)R (Klug 1946).
Fir die Temperaturabhdngigkeit fanden Stokes und Wilson (1941)
Haja = (28.15'10"6 + 23.6-10'9~AT + 0.3 10'6)AT.

Nimmt man an, daB das Verzerrungsfeld kubische Symmetrie besitzt,
dann gilt mit P, = POJ:L,, = 3 KV A a/ac (2.3.12)



2 3

Fo W3
. k- Flo _ I L _3K  aa
f e TR T ew R

Dann bleibt fiir den Wirkungsquerschnitt (3.1.3)

Ik 2
%.g.?‘; () = [ Ay, -6p "efzg,\,z = (3.1.4)

Bestimmt man die Gitterparameteranderung pro DefektatomAa/ac
aus derlnejzgng der dif;g:ﬁ: elastischen Streuung bei tiIOQ]
0.31 R 452 = (1722.5)3850q . pefektatom (V91- Abb. 6, 5.26),
dann erhdlt man einen Wert von Aa/ac = (1.8 + 0.36) 10 “. Das
stimmt relativ gut mit den aus der Literatur bekannten Daten
iiberein (vgl. Abb. 4) (Hayasi 1939 und Tyzack and Raynor 1954
bei T = 293 K und v. Hofe und Hanemann 1940 bei T = 293 K und
384,5 K. Die Fehlerangaben in Abb. 4 beziehen sich auf den Be-
reich kleiner Konzentrationen c £ 5 %. Als charakteristische
Temperatur ist die Debye Temperatur © D = 105.3 K bei 4 K (Wal-
dorf and Alers 1962) miteingezeichnet.

0.04F y -
o 003 4 Abb. 4:
}o - Gitterparameteranderung pro Bi-Atom.
q 002 ”,/ 4
00lfr .
OD ‘
05700 200 300 400
T K]

Berechnet man mit A a/ac = (1.8 + 0.36) 1072 gie Wirkungsquer-
schnitte fur i [111] und K [110] mit Hilfe von (3.1.4) und

Tabelle 1, dann ergeben sich die Werte (15.5 + 3.1) bazw. |
(14.6 + 2.9)mbarn/sterad- Defektatom. Der Vergleich mit den ex-
per1mente11en Daten bei K = 0.31 R $(14.3 + 2.1) und

(14.7 + 2.2)mbarn/sterad Defektatom (vgl. Abb. 6, S. ) zeigt
eine gute Obereinstimmung innerhalb der Fehler,

Wie sich spiter zeigen wird (vgl. Abb. 10, S. 31), liegt die
Richtungsabhingigkeit des Wirkungsquerschnitts fiir kleine IC auf-
grund von nicht kubischen Verzerrungsfeldern innerhalb der ex-
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perimentellen Fehler. Deshalb wird der unter der Annahme eines
kubischen Verzerrungsfdes gewonnene Wert fiir die Gitterpara-
meterinderung auch bei der Parameterisierung derjenigen Kanza-
ki-Krdfte zugrunde gelegt, die nicht die kubische Symmetrie
des Wirtsgitters besitzen. Die Bedingung fiir die Spur der Di-
polkrafte lautet damit (vgl. 2.3.12) 1/3 SpP = Po =

(7.8 + 1.5) 10713 dyn/ecm = (0.49 + 0.10) ev.

Bevor die Charakteristika der einzelnen Modelle beschrieben wer-
den, muB noch kurz auf ein allen gemeinsames numerisches Prob-
lem eingegangen werden.

Um den Wirkungsquerschnitt (3.1.3) in dem gesamten gemessenen
IC -Bereich in den drei Symmetrierichtungen zu berechnen, werden
die longitudinalen Frequenzen unter T = 10 K bendtigt. Dazu
bieten sich die Messungen bei T = 5 K von Furrer und Hilg
(1970) an. In Nicht-Symmetrierichtungen miiBte man allerdings
auf deren Born-v.-Karman-Fit zuriickgreifen. Er basiert aber

nur auf 4 Schalen und zeigt Abweichungen von mehreren Prozent
von den gemessenen Daten (vgl. Abb. A3a, S. 100). Statt dessen
wurde fiir die Berechnungen in diesem Abschnitt der Born.-v.-
Karman-Fit mit 8 Schalen von Ng und Brockhouse (1967) zugrunde
gelegt (vgl. Abb. Al, S. 98). Er beschreibt innerhalb von

1-2 % die Daten bei T = 100 K. Die Frequenzen bei 5 K 1iegen

im Mittel um 4 % iiber denen bei 100 K und wurden entsprechend
korrigiert. Die Abb., 5 zeigt die Temperaturabhdngigkeit der
longitudinalen Frequenzen auch in Nicht-Symmetrierichtungen.
(Ohne Kenntnis der Messungen von Furrer und Hdlg wurde bei SSS
aufgrund des geringeren Anstiegs der Frequenzen zwischen 300 K
und 100 K (Stedman et al. 1967, vgl. auch Abb. 5) nur ein Kor-
rekturfaktor 1.02 statt 1.04 angebracht. Das bedeutet einen
Unterschied von 8 % fir 1/c d67d.2(1/28,,0) (vol. z.B. 3.1.13).
Aus der Temperaturabhédngigkeit der elastischen Konstanten folgt
fir die longitudinalen Frequenzen bei kleinen q eine geringere
Temperaturabhingigkeit zwischen 10 und 100 K, dagegen eine et-
was stdrkere zwischen 100 K und 293 K (vgl.’\’{_2 in Tabelle 1).
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=== 80%K Abb. 5:

—— - 290°K
A Kurven konstanter Frequenz CJL(_THZ]
fiir Pb (Furrer und Halg 1970).

Kubischer Defekt

Besitzt das Verzerrungsfeld des Defektes die (kubische) Symmetrie Oh
des Wirtsgitters, so kann man fiir die Kanzaki-Kraft am Ort gn

in der Schale s als einfachsten Ansatz folgende Parameterisierung

wihlen (3.1.5) F(R () = f; R /R..
Dann gilt fiir F(g) nach (2.3.4)

o~ $ Ns ;q:ghf
¥a) = § 'FS/Rs ‘Es Bons @ Ns/a, (3.1.6)
. w.SM L Ru
=22 3 fsfpg 2 RSB

dabei ist die Summe iiber N Atome in Teilsummen iiber Ns Atome in S
Schalen zerlegt worden. Fiir die Dipolkraft folgt aus (2.3.8)

s M
= Z AR, 2 Ram Baim = $2NE R ds 3o107)

und damit fiir SpP mit (2.3.12)

AQ
SeL = 3% ='§N5‘Fs‘ R = 9KV o (3.1.8)

In einem Modell, in dem die Kanzaki-Krdfte nur an den ndchsten

Nachbar-Atomen angreifen,'ist f1 durch (3.1.8) schon festgelegt.
’T% | 3IKVe aa

_fﬁ"zfaia- 2z 6 ac

-6
= (Si6x4.4)%0 dyn.(3.1.9)

werden4Kanzaki-Kr3fte an ndachsten (fi) und libernachsten Nachbar-
AtomenV(fZY‘hitgenommen, gibt’gs'eihgn freien Parameter z.B. f,,
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f1 ist dann bestimmt durch die Nebenbedingung
X

O

Fiir die Wirkungsquerschnitte in den drei Symmetrierichtungen gel-
ten nach diesem Modell folgende Beziehungen gemdB (3.1.3)

ezvl ' . .
'é%% ( t’gzoo) = [33.; ”Gg@ - 5?,@:1:"“2.0(”{ f‘, Sin &zl‘ + Z/f"i' {1 s‘hf‘ q.n-}]

53 24 . 2
495 (18- [85: 4 *‘m‘;;:,j‘(,){&*zf% Jonfar]  (3.2.11)

vk \ ol T
448 (0 Bad)= L buefue w185 fa) s Bar vafosin ]

Dabei wurde zur besseren Obersicht der Winkelfunktionen f mit
= K'@;kl eingefiihrt.
Die experimentellen Daten von Schumacher (1969) sind in Abb. 6

dargestellt zusammen mit einer Modellirechnung nach (3.1.11) mit
f, =0 (strichpunktierte Linie).

I T T - E‘ m T Y T~ sc —
T Phggg gy . WE1001 e ¥ Pogsg Bigy AL § { PhgggBi, '
] le 8i g1 - “1 : SOL [ § ".m Bl.gu e 5 SO ¥ n::: u:‘, B e L
Q vl
- J1oo 200 5 4o [t m g sof "
- $ 0p { §3}
i < <
. ! - §m- 1§m-
[3 ) 3
D © S 1 & 10::‘:}""‘ { 10
huuc-l«nnlng / hut-SuR«?u T‘—j/- T *
- 1 —d * c A Y c

w
o
oL
o
-

4] a5 1 1.5 2 25 15 2 2t5 3 0
xIXh ki h

Abb, 6: Diffuse elastische Streuung an Pb0 979816 021 und
Pb0.959810.041‘ Modellrechnungen fiir Kanzaki-Krdifte an

niachsten Nachbar-Atomen: kubische Symmetrie (strichpunk-
tierte Linie), trigonale Symmetrie (Dreibein-Modell)
(durchgezogene Linie). Lave-Streuung (gestrichelte Linie).
(Schumacher 1969).

X Ein Beispiel fir den Fall f,=- 2f,,d.h. SpP=0, kénnte AlAg sein

wegen (Aa/ac)AlAg=0. >0 (<o) fiihrt firics 0.3871 (ve1. 3.1.11)
zu einer negativen (positiven) Abweichung von der [relativ

groBen] Laue-Streuung [fir Agi%71 in [%00] und [110]-Richtung
und zu keiner Abweichung in [111 -Richtung.
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Zuniichst gibt es bei kleinen', etwa (0.3 ... 0.6)3'1, eine gute
Obereinstimmung mit dem Experiment. Auch filir grtBere IC wird der
Intensitdtsverlauf in flOO]-Richtung richtig wiedergegeben. Die
Abweichung bei IC= 2V/a (1,0,0) bei der Messung mit dem
Pb0.9793i0.021 Kristall deutet allerdings auf ein nicht inver-
sionssymmetrisches und damit nicht kubisches Verzerrungsfeld hin
(vgl. S. 14 ). Qualitativ richtig wird die Modulation
der Laue-Streuung ( gestrichelte Linie) auch in der [}lf]-Rich-
tung beschrieben. Die Oszillationen der experimentellen Daten
um die gerechnete Kurve liegen aber auBerhalb der experimentel-
len Fehler. Wieder weist die Abweichung bei K =2%a (1,1,1) auf
ein nicht kubisches Verzerrungsfeld hin. Wegen der [100]-0r1en-
tierung des Pb0.979810.021 Kristalls gibt es mit dieser Probe
keine Messung in [llﬂ -Richtung. Am auffallendsten aber sind
die Oszillationen der experimentellen Daten um die gerechnete
Kurve in [11@]-Richtung. Insbesondere gibt es in der Nahe von
K= 2¥r/a (1,1,0) einen starken Anstieg der Streuintensitit in
krassem Widerspruch zur Annahme eines kubischen Verschiebungs-~
feldes.

Da kein Kanzaki-Modell, das von einem kubischen Verzerrungsfeld
ausgeht (Ansatz (3.1.5)), diese experimentellen Daten beschrei-
ben kann, muB angenommen werden, daB das Verschiebungsfeld von
Bi in Pb nicht die kubische Symmetrie des Wirtsgitters besitzt.

Dieses einfache Modell ist jedoch ein guter Ansatz zur Beschrei-
bung der Verzerrungsstreuung im System AlCu. Abb. 7 zeigt den
Vergleich einer solchen Rechnung mit der Messung der diffusen
elastischen Streuung an einem “‘o.gszc"o.oos Einkristall bef

T = 800 K (Bauer und Seitz 1974). Die relativ groBen Wirkungs-
querschnitte im Vergleich zum System PbBi sind erstens durch den
relativ groBen Streulingenunterschied bedingt - die Laue-Streu-
ung fiir AlCu ist 172.3 im Vergleich zu 7.8mbarn/sterad
und Defektatom -, zweitens durch die groBere Gitterparameterinde-
rungAa/ac = -0.12 (Bletry 1970).
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Abb. 7: Diffuse elastische Streuung an A10;992c“0.008 (Bauer und

Seitz 1974). Modellrechnung fiir Kanzaki-Kréafte an néach-
sten Nachbar-Atomen (kubische Symmetrie).

Trigonale Defekte

1) Dreibein Modell

Schumacher hat fiir das System PbBi ein Verschiebungsfeld mit tri-
gonaler Symmetrie vorgeschlagen. Er fiihrt diese Drei-Zdhligkeit
auf die Bindungen der Bi-Atome zuriick, die z.B., reines Bi-Metall
in einem Gitter mit rhomboedrischer Elementarzelle kristalli-
sieren lassen (Abb. 8). Die Elementarzelle enthdlt zwei Atome

Abb. 8:
. Die Einheitszelle des Bi-Gitters.

mit den Punktlagen (0,0,0) und (1/2-x, 1/2-x, 1/2-x), wobei x =
0.026 = 0.123 R ist (Ewald und Herrmann 1931). D.h., die Nach-
barn 1, 2 und 3 liegen etwas ndaher beim zentralen Atom als die
Nachbarn 4, 5 und 6. Schumacher nimmt fiir PbBi nun an, daB zu-
satzlich zu den abstoBenden Kridften f1 an allen 12 ndchsten
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Nachbarn noch Krafte fl' wirken, die an drei in einer (111)-
Ebene durch den Ursprung liegenden Pb-Nachbarn angreifen
(Abb. 9). In diesem "Dreibein"-Modell bleibt das Bi-Atom selbst

unverschoben im Gegensatz zu den "Off-center”-Modellen (s.u.).
toon

|
|
!

Abb. 9:

Es gibt J = 8 verschiedene Dreibein-Lagen: 4 nicht daquivalente
(111)-Ebenen und in jeder Ebene 2 um 60° gedrehte Dreibeine.
Alle Defektkonfigurationen sind gleich wahrscheinlich.

Aus Griinden, die spiter diskutiert werden, sind bei der Berech-
nung der Wirkungsquerschnitte fiir das Dreibein-Modell auch
Krdfte (fz) an den uberndchsten Nachbarn gemdB (3.1.5) mitgenom-
men worden. Fiir (3.1.3) erhdlt man damit

é‘ﬁ (Z?’Zeo) = L‘& "ei%- "ﬂs@!'!‘@{[(? + ]slhfu' *-L sin tﬂ'}]

aMw
-3 (05.) - Rlb b Bt & e B} intaT’
+ [ 0n, by o Wt{*ﬂ*%‘}s;"z'"] (3.1.12

aﬂwzfq7

é . %‘; (z‘-‘?zzo) = i‘[‘s, e ‘lnug-g {(&J 'P‘)Sm Ez.

Kanzaki-Krdfte nach dem Dreibein-Modell.

2

)

ot o tysmbort]

+ & ‘[*»I'E;m 1 o8 §2x - cos ‘4'*"}]1

‘4 [‘a. ne- 4%42:;» & { L,,f» ) Sin go2w
¢4 (8 +VT ) sin G }]:.



o~ ~
Aus (3.1.12) folgt, daB (nur) bei kK= 1/2°C ., = 1/2 5,4 ein
Beitrag zusitzlich zur Laue-Streuung kommt. Der Faktor 1/2 vor
dem cos-Term spiegelt die Tatsache wider, daB nur Dreibeine in
den (Tll) und (lil)-Ebenen und nicht auch solche in den (lli)-
und (111)-Ebenen einen Beitrag zu d67d£L (110) liefern.

. %2 (£ 8’,_,_0) = Z‘a ] + A6 [4; 'l-(,mo)] (3.1.13)

Nimmt man nur die Krédfte fl' mit, dann folgt aus SppP = f1‘3a/f§'
ein Wert flrgds7da(1/2T,,,) = 330 mbarn/sterad und Defektatom
im Widerspruch zum experimentellen Wert von (23 + 2).
Beriicksichtigt man dagegen auch die Kréafte f1 an allen ndchsten
Nachbarn, dann gilt fir die Spur der Kriftedipole

/
SpL =6 (4 ¢ 4, (3.1.14)

und man hat einen freien Parameter. Die einfachste Anpassung ge-
schient bei \¢= 1/2T, 230* WO nur f,' auftaucht. Dann ergibt sich
f1 = +#(6.0 + 0.5)°10 ° dyn. Fiir den Fall anziehender Zusatzkrif-
te fl‘ < 0 folgt fiir f1 aus (3.1.14) f = (7.1 + 1.1)°10 -6 dyn.
Das Ergebnis einer Rechnung mit diesem Parametersatz ist in

Abb. 6, S. 26 als durchgezogene Kurve eingezeichnet. Eine Rech-
nung mit dem anderen Parametersatz (f > 0 und f1 =

(4.1 + 1.1)- 107 -6 dyn) zeigt davon keine Abweichung. Das ist nicht
verwunderlich fir K =¥ EQOO' da die Krifteparameter f, und f,"

in diesem Wirkungsquerschnitt in der gleichen Kombination auf-
treten wie in der Spur von P. Das erkldrt auch die Obereinstim-
mung mit dem kubischen Modell. Der Grund fiir die Obereinstimmung
der Rechnung mit den beiden Dreibein-Parametersitzen in [111]
und [110]-R1chtung ist aus der Darstellung (3.1.12) nicht unmit-
telbar ersichtlich, ebenso die Obereinstimmung mit dem kubischen
Modell in [ 111]-Richtung.

Bei (110) erscheint dagegen nun ein Peak, dessen Breite im we-
sentlichen durch die Breite von lkaqlo(g) bei q = (110) bestimmt
wird (vgl. Abb. 3, S. 9 ). Sie ist schmiler als die gemessene
Breite, die allerdings nicht auf die aus Intensititsgriinden re-
lativ schlechte Auflosung korrigiert ist (vgl. Fehlerbalken axc),
Eine Normierung auf gleiche Fldche hdtte einen etwa 1.5 mal gros-
seren Kraftparameter zur Folge (s.a. Kapitel VI., S. 89 ),
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Nach wie vor bleiben die Abweichungen in [110[-Richtung bei

ic= 0.8 R~! und in [111]-Richtung bei 0.9 und 1.3 R~} unerkldrt.”
Der steile Abfall deutet auf eine sehr langreichweitige Kopp-
lung hin, Das hieBe, im Rahmen dieser Modelle, viele Parameter
zu fitten, was aber wegen der grofen Fehler der experimentellen
Daten (zumal ohne Auflﬁsungskorrektur) nicht angebracht er-
scheint. Was die Frage nach dem Vorzeichen von fl' betrifft, so
bringt auch die Mitnahme ven nicht verschwindenden Kraften

an den iiberndchsten Nachbar-Atomen (3.1.12) noch keine Kldrung,
wie sich aus Abb. 10 entnehmen 1adBt. Dort sind die 4 Fidlle:
f'o=t 6.0°10°% dyn, f, =+ 1/2 f| mit der Nebenbedingung

Spp = Gfih(fl + 1/4 fl' + llff'fz) mit dem Experiment verglichen,

8

~
60
Phosy Bigy g ¥ Poggy Bi
SO ‘ Pb.g79 Bi g2¢ L3 4 = s -950 ~ 041 € & Pb.gggBi,
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Abb. 10: Der EinfluB von Kanzaki-Krdften an iibernachsten Nach-
bar-Atomen auf das Dreibein-Modell. (f1/f2/f3):

»o¢ (11/-6/-5.5); +H+(5.3/-6/2.6); #®-(6.3/6/-3.2);
& (3,0/6/1.5). Alle Parameter in 107° dyn.

In [lod]-Richtung bringt die Mitnahme von (zentralsymmetrischen)
Krdaften an den iiberndachsten Nachbarn eine Verschlechterung ge-
geniiber dem einfachen Dreibein-Modell. Die charakteristischen

X Die geringen Abweichungen des Born-v.-Karman-Fits von den ge-
messenen Frequenzen (Kohneffekt, vgl. Abb. Al) kdnnen nicht
fiir diese Diskrepanzen verantwortlich gemacht werden.
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Abweichungen sind eine Oberhdhung (Absenkung) vor (100) und

eine Verschiebung des Minimums zu kleineren (grioBeren) K'-Werten
fiir den Fall anziehender (abstoBender) Kréfte an den libernach-
sten Nachbarn, unabhingig davon, ob die spezifischen Dreibein-
Krdfte fl' anziehend oder abstoBend wirken.

Der Wirkungsquerschnitt in [ﬁli]-Richtung ist fir alle vier Fdl-
le gleich. (In ausquadrierter Form (vgl. 3.1.12) zeigt er nur
eine Abhdngigkeit von SpP und f1 2)..

In [110] -Richtung versch1eben anziehende (abstoBende) Krdfte den
(110)-Peak zu kleineren (groferen)kc -Werten und heben (senken)
die Kurven beikw 1.4 ﬂ°1 an (ab), unabhingig davon, ob die
Dreibein-Krafte fl' anziehend oder abstoBend wirken. Keiner der
vier Fdlle bringt eine entscheidende Verbesserung gegeniiber

dem urspriinglichen Dreibein-Modell.

Wenn man die Zahl der freien Parameter nicht drastisch erhdhen
will, bleibt im Rahmen der Einzeldefektndherung nur die Moglich-
keit, andere nicht inversionssymmetrische Kanzaki-Krdfte an den
ndchsten Nachbarn zu diskutieren. Die Modelle in den folgenden
Abschnitten sind unter diesem Gesichtspunkt zu sehen.

2. 111-0ff-center-Modell

Dem 111-0ff-center-Modell liegt wie dem Dreibein-Modell die An-
nahme von den drei anziehenden bzw. abstoBenden Bindungen des

Bi zugrunde. Ahnlich wie im Bi-Gitter (Abb. 8) sollen nun aber
die entsprechenden drei Kanzaki-Krdfte nicht coplanar sein

(s. Abb. 11). Angenommen, an den Atomen 1-3 greifen zentral-
symmetrische Krdfte vom Betrag f ' an, ,dann resultiert eine
Kraft senkrecht zur (111) Ebene F' i F, = fl' V2 (1.1,1).
Um zu garantieren, daB die Gesamtkraft verschwindet, konnte man
entgegengesetzt gleiche Krifte an den gegeniiberliegenden Atomen
4-6 anbringen. Das hditte aber wieder ein inversionssymmetrisches
Versch1ebungsfe1d zur Folge und konnte nicht den Anstieg bei
= 1/2 L220 erkldren. Die Struktur des Bi-Gitters selbst legt
nun eine Off-center-Lage des Bi-Atoms auch im Pb- Gitter nahe.

- Die Verschiebung wird durch die kraft F* = £ * 1/13 (111) = -F°
bewirkt, d.h., es gilt f " = -f-¥1 . Ohne einen zusidtzlichen
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Abb. 11:

Kanzaki-Krdfte nach dem 111-0ff-center-
Modell,

Parameter einzufiihren, kdnnte man sich die Kompensation einer
Off-center-Kraft auch durch g?eiche Krafte an den Atomen 1-6
gewdhrleistet denken. F' = Fo = 272%,7(1,1,1). Dann folgt

X A=A
f;' = 1/2 fl', d.h., formal nur eine andere Skalierung der Krdf-
te.

Die 4 nicht dquivalenten (111)-Ebenen ergeben 4 verschiedene
111-0ff-center-Defektkonfigurationen. Unter der Annahme, daB
alle Defektorientierungen gleich wahrscheinlich sind, erhdlt
man aus (3.1.3).
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Dabei sind aus Griinden, die spater diskutiert werden, auch zen-
tralsymmetrische Krifte an allen nidchsten (fl) und allen iiber-
‘ndchsten Nachbarn (f ) m1tgenommen worden., Betrachtet man zu-
nachst wieder die Punktelc = 1/2"hkl’ dann stellt man fest,
daB nicht nur bei 1/2__t_,220 ein Zusatzterm zur Laue-Streuung
ibrig bleibt. Das war zu erwarten, denn die Symmetrie des Ver-
schiebungsfeldes beim Off-center-Modell weicht stdrker von der
kubischen ab als beim Dreibein-Modell.

_Lm (‘i— °°) 25;~ 6&)1+ 32 (K% Hfoz(uo)>

! %
A (T ,MA (83‘ ‘eeg) + 2% (‘ef" —',_‘%-_(44—4/)) (3.1.16)
k3 ! 2
& %: (%%27.0) = (€n;~#pe)” + 4c (Lo a%%i'('ﬂe))

Nimmt man - der Diskussion beim Dreibein-Modell folgend - nur
die Krifte F' und F" mit, und bestimmt den Parameter fl' aus

SpP = fl' 3a/{—1 dann ergibt sich fir (110) wieder ein zu gros-
ser Wirkungsquerschnitt., LdaBt man auch Krifte an allen nichsten
Nachbarn wirken (f,), dann gilt Spp = sl"‘a(f1 +1/4 £.') wie
beim Dreibein-Modell. Ebenso paBt man den Parameter fl' wieder
bei (110) an den gemessenen Wirkungsquerschnitt an und erhidlt
fl' = +(6.0 + 0.5)-10'6 dyn. Eine Berechnung der Wirkungsquer-
schnitte nach (3.1.15) mit dem Parametersatz f, = 7.1-107% dyn
und f,' =-6.0-10"° dyn ist in Abb. 12 eingezeichnet (gestrichel-
te Linie). Eine Rechnung mit dem anderen Parametersatz f1 =

4.1 10"6 dyn und fl‘ = +6° 10'5 dyn ergibt wieder die gleichen
Kurven. Fiir die Kanzaki-Kraft an dem Bi-Atom fo]gt fl“ = -fﬁf ''=
F(14.7 + 1,2):10° -6 dyn. Eine Abschdtzung der entsprechenden
Verschiebung ergibt ca. 0.07 R im Vergleich zur Verschiebung

des Bi-Atoms im Bi-Gitter von 0.123 R.

Die Unterschiede zwischen den Rechnungen mit dem Off-center-
Modell und dem Dreibein-Modell in den drei Symmetrierichtungen
liegen innerhalb der experimentellen Fehler (z.B. das Auffiillen

der Tdler). Die Abweichungen bei (100)x und 1/2(111) werden
X

Nimmt man fiir &e0 nicht den aus dem Born-v.-Karman-Fit berech-
neten Wert, sondern den von Furrer und Hilg bei 5K gemessenen
(vgl. Abb. Al und A3a), dann ergibt sich fiir den Wirkungsquer-

schnitt bei (100) eine leichte Anhebung auf 9.7 mbarn/sterad
unel Defektatom).



35

60 T : ——r y 60 . . . | 60

E § PbgggBigy « 1C100) g § P goq Bi \I‘ € ¥ PbgsgBioy:

S ol 959 5. n 1 £ 959 B.osy e 959 Blosy n Nel

< SO[ & Pogrg®ion < SO & Prgp Bigy L “.‘ .<9 SO § PogyeBion J

o 9 s

& L0} 100 200 4 <2 40 »‘&m m @ L0 110

[ 4 [ s

o | e i Q

< 30} i - E ] i & 30

2 2 ¥

c 20} €2 € 20

g 3 3 \

Ewop ________ Mg ____ [ __1 1 E 10 E ] SN % NS /

c Laue-Scattering Lous-Scattering 27

2] 0 a2 i N - 1 '?J% 0 % 0 2 " 2 1 \;;'
0 05 1 1.5 2 25 3 0 05 1 1.5 2 25

®kh AN

Abb. 12: Experiment PbBi (Schumacher 1969) und Modellrechnungen
fir Kanzaki-Krdfte an nachsten Nachbar-Atomen mit tri-
gonaler Symmetrie: Dreibein-Modell (—-), 111 off-cen-
ter-Modell (---), FCC-HCP-Modell (---~) und tetragonaler
Symmetrie: 100 off-center-Modell (---.).

durch (3.1.16) erkldrt., Trotz der groBeren Vorfaktoren (4:3:2)
fir (100):(1/2 1/2 1/2):(110) ist dort kein Peak zu sehen. Das
liegt an dem Verhdaltnis der longitudinalen Frequenzen (vgl.S.G,
Abb. 2). Es gilt (1/@y00)*: (1/0y1,,0)% (100" = 1:0.5:18,
Dennoch ist der (110)-Peak z.B. 9mal hoher als der (100)-Peak
(immer abziiglich der Laue-Streuung gerechnet). Das heiBit also,
immer wenn die Inversionssymmetrie des statischen Verzerrungs-
feldes verletzt ist, gibt es eine bemerkenswerte Korrelation
zwischen der Breite und der Hohe der Peaks in der diffusen
Streuung bei §= I/Z'E'hk] und den dynamischen Verschiebungen des
betreffenden Wirtsgitters. Fiir Al gelten z.B. folgende Relatio-
nen fir 1/&&? (1:0.9:21 ). D.h., nur bei entsprechend tiefer
longitudinaler Frequenz kann ein moglicher Verzerrungspeak im
diffusen Streubild sichtbar werden (s. auch S. 47 bzgl. (210)).

Die Diskussion der Streuquerschnitte bei Hinzunahme von Kanzaki-
Krdften an den iiberndachsten Nachbar-Atomen verlduft @hnlich der-
jenigen beim Dreibein-Modell mit dem Ergebnis: keine wesentliche
Verbesserung, keine Entscheidung iiber das Vorzeichen der Off-
center-Kraft,
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3. FCC-HCP-Modell

Dem FCC-HCP-Modell liegt die Annahme zugrunde, daB sich der Ober-
gang von der ® -Phase (fcc) zur € -Phase (hcp) im System Pb-Bi
(vgl. Abb. 1) im Verschiebungsfeld der Bi-Atome widerspiegelt.
Bei einer Konzentration von 27.3 at.% Bi und einer Temperatur

von 18 K ist die Struktur der hcp-Phase charakterisiert durch

a® = 3.4724 R und c/a = 1.6540. Der Vergleich mit 1/12 ap (18K)=
3.469 R und c/a =V8/3 = 1.633 legt folgendes Verschiebungsfeld
nahe* (Abb. 13). Zur besseren Obersicht sind diesmal die 12 néach-
sten Nachbarn in eine (111)-Ebene projeziert. Unter Beibehaltung

d Abb. 13:
10 Kanzaki-Krdafte nach dem FCC-HCP-Modell.

der (111)-tEbene durch das Bi-Atom kdonnte man aus dem fcc-Gitter
ein hcp-Gitter dadurch erzeugen, daB man die Atome (1-3) in
ihrer (l111)-Ebene iiber die Atome (4-6) verschiebt. Ein entspre-
chendes Kanzaki-Kraftfeldergibt zwar keine resultierende Kraft,
aber auf den Defekt wiirde ein Drehmoment wirken (P a™ Pmac ).
Deshalb miissen zusdtzliche Krifte an den Atomen (4-6) angebracht
werden. (F = f ' e, e, Einheitsvektor in Richtung der Ver-
schiebung.) Die vier nicht dquivalenten (111)-Ebenen im fcc-
Gittgr ergeben wieder 4 verschiedene FCC-HCP-Defektkonfiguratio-
nen, Bei Gleichverteilung dieser'Krafte‘(fif)“?hﬁiﬁifi¢h”zq,den

X Die Frage nach der energetischen (Meta- ) Stabilitﬁt einer

solchen Verzerrung soll hier nicht diskutiert werden (val.
Kapitel VI, S. 96).
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Kanzaki-Krdften an den ndchsten (fl) und iibernachsten Nachbar-

Atomen (fz) erhdlt man folgende Wirkungsquerschnitte in den
drei Symmetrierichtungen

'd"d_sv (f"wo) = [63,, 4?4 @pgi—‘:.,j'zl_q_) f(‘fﬂ - %)Sklif +
“?f*‘ ’@7- Sin ‘{'Tﬁ }]

+ %[@“_qhw‘ . (cos by 4 —4)]
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Die starke Abweichung von der kubischen Symmetrie spiegelt

sich wi der in nicht verschwindenden Beitrdgen bei (100),
(1/2 1/2 1/2) und (110).
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Eine Anpassung an den experimentellen werﬁ;bei (110) ergibt

fi' = £(3.28 + 0.26)-10°% dyn. Fir die Spur der Kriftedipole
gilt
P~ 3 L
Sio L = - f1 Loy (3.1.19)
r G ( “ (" v—i + 2 ‘gl)

Damit (3.1.19) erfillt werden kann, miissen also wie beim Drei-
bein- und 111-0ff-center-Modell Krifte an allen 12 ndchsten
Nachbar-Atomen angebracht werden. Es ergeben sich wieder zwei
Parametersatze £y = (5.1 % 0.9) 10°° dyn, f,' = -(3.3 + 0.26)-
1076 dyn bzw. f, = (6.1 + 0.9) 107° dyn, f,' = +(3.3 + 0.26)

10 -6 dyn. Zum Vergle1ch ist das Resultat einer solchen Rechnung
ebenfalls in Abb. 12 (S.35) eingezeichnet (strichpunktierte
Linie).

In [100] und [111]-Richtung zeigt sich kein Unterschied zum
Dreibein-Modell., Die beim 111-0ff-center-Modell gerade noch beob-
achteten Beitrdge bei (100) und (1/2 1/2 1/2) zusdtzlich zur
Laue-Streuung sind hier um einen Faktor 12 geringer und ver-
schwinden in der Strichstdrke. Unwesentlich verglichen mit den
experimentellen Fehlern sind die Abweichungen in der Ndhe des
(110)-Peaks. Die Hinzunahme von Kanzaki-Krdften an den iiber-
ndchsten Nachbar-Atomen bringt dhnlich wie bei den friiheren Mo-
dellen keine (wesentliche) Verbesserung der Obereinstimmung mit
dem Experiment.

Tetragonaler Defekt

100-0ff-center-Modell

Als letztes Modell eines nicht inversionssymmetrischen Verzer-
rungsfeldes wird das 100-0ff-center-Modell mit tetragonaler Sym-
metrie diskutiert. Hierbei nehmen wir an, daB das Bi aufgrund des
kleinen Ionenradius (R %' = 0.74 &, r_P°=0.84,Animalu und Heine(1965)
statt in 111 -R1chtung auch in 100 R1chtung ausgelenkt sein.

(Ein "kleineres" Fremdatom in einem fcc-Gitter kann rein geo-
metrisch gesehen bis zum "Beriihren" der Wirtsgitteratome in
[lOQ]-Richtung weiter ausgelenkt werden als in [llil-Richtung.
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Mit anderen Worten, in [IOQ]-Richtung wirken z.B. schwichere
ricktreibende Krafte).

Abb. 14:

Kanzaki-Krdfte nach dem 100-0ff-center-
Modell.

In Abb. 14 sind die Kanzaki-Krdfte des 100-0ff-center-Modells
schematisch dargestellt. Man kompensiert diesmal die Off-center-
Kraft (fl“) durch entsprechende Zentralkridfte (fl') an den
Atomen (1-4), d.h., f," = -zrz"fl'. Man kénnte sie wie beim
111-0ff-center-Modell auch durch Zentralkrdfte fl“‘an den 8
Nachbar-Atomen kompensieren, die nicht in der (100)-Ebene des
Bi-Atoms liegen. Das bringt aber fiir fl"' nur einen Faktor 1/2

gegeniiber fl'.

Sind alle 3 nicht dquivalenten 100-0ff-center-Defektkonfigura-
tionen gleich verteilt und nimmt man wieder zentralsymmetrische
Kanzaki-Krdafte an allen ndachsten (fl) und iiberndchsten Nachbar-
Atomen (fz) mit, dann erhdlt man fir die gemittelten Wirkungs-

querschnitte
vz wf

—_ e .
%%% ( Y:-(‘\;7.::%:’) = %’[‘H; -dpe -4 e Hw,w’;,(%)'{("l'fa* ';_‘)Slh'z.hf-&
+G{zﬁnurﬁ}]‘
(g ¥ RS
s RS @ I (3920
+ %[.AB-I-{P& = eP.&:;i:SC ){(‘i‘(.‘f (4') LY t +
AD&Q +sz ﬁ"r"“"ﬁ}]"

ini?z , . 9

@ 2T (42 Lo foe sy Do £ 3 femest]
LR % 2

* LSt (st -] |



. ‘l-zkf
.3%[8-:&220)=§[68‘;“3"/8&‘,an (){(‘ffﬁ ,f ).sm'z.lit +

140

r (2 etleed f) St EY

NN

i
Mo ) 1 (b + 28 DSm2TY 4

+ 2(fa+ G#;)s«awwf}]

'*4'[gEi" R¢'VKB& N

[@% ‘t——{L ( s 25E + cos 4¥ -2)]

@ Mu,0lg)

Zum Vergleich seien die Ergebnisse bei (100), (1/2 1/2 1/2) und
(110) wieder besonders herausgestellt

.1."“' (Ac0) = (Km I&) +

A28

’eﬁ‘- @ Ho\zcvo )

da
N L2t
495 6ra) = (boe “£)" + 52 (4t qm.z,f‘ﬁ) (3.1.21)
i 2
_E:,L:_G‘ 440) (fw"g&) + %‘f (K"" a"'l{w,,,",)

Fiir die Spur der Krdaftedipole gilt

SF-_E = %(Q{A +%rA’+1ﬁ'f?_) (3.1.22)

Die Anpassung an den experimentellen Wert bei (110) und die Be-
riicksichtigung von (3.1.22) ergibt folgende zwei dquivalente
Parametersitze f,' =(+)(5.20 + 0.4)-10°% dyn, f#< (7.3
+1.1)-107° dyn, f{ﬂs (3.9 + 1.1)-107% qyn flir £, = 0. Fur

f," folgt daraus £, = -21Z £,' =(F)(14.7£1.2)-107% dyn. Das
bedeutet die gleiche Verschiebung von ca. 0.07 R wie im 111-0ff-
center-Modell,

Das Ergebnis einer solchen Modellrechnung ist zum Vergleich
ebenfalls in Abb. 12 eingezeichnet (punktierte Kurve). Es zeigt
sich kein Unterschied zum 111-0ff-center-Modell in den drei Sym-
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metrierichtungen (auch nicht wenn in beiden Fillen Kanzaki-
Krafte (fz) auch an iiberndchsten Nachbarn mitgenommen werden).

Zusammenfassend kann zu den in diesem Abschnitt diskutierten
Modellen mit nicht inversionssymmetrischem Verzerrungsfeld fol-
gendes gesagt werden:

Die vier Modelle unterscheiden sich in der unmittelbaren Umge-
bung-des Bi-Atoms grundlegend, dennoch beschreiben sie die ge-
messenen Wirkungsquerschnitte in Symmetrierichtungen etwa gleich
gut bzw. schlecht (Abb. 12, S.35 ). Ihre gemeinsamen Aussagen
sind 1. bei dem Intensitatsanstieg bed (110) handelt es sich um
einen Peak mit der Breite £0.3 ﬂ' s 2. die Streuverteilungen
zeigen Minima bei k = 1.8 81 fur 0 [100], beikc = 1.6 871

fir ¥ W [111] und bei & = 2.7 871 fur \c 0 [110]. 3. Die Streuung
um den (111)-Reflex ist asymmetrisch.(letzteres gilt auch fir
einen kubischen Defekt).

Die unterschiedlichen Aussagen der Modelle betreffen 1. die
Breite des (110)-Peaks, 2. die Beitrdge zusdtzlich zur Laue-
Streuung bei (100) und (1/2 1/2 1/2) und 3. das "Auffiillen" der
Minima.

In der Tabelle 2 werden noch einmal die charakteristischen Pa-
rameter der vier Modelle zusammengestellt. Die Kriftedipole sind

in der diagonalisierten Form vom Typ A © o
P = "o B o
= c o B

d.h., A-B ist ein MaB fiir die Abweichung von der kubischen Sym-
metrie. (A-B)2 ist die charakteristische GrbBe, die beim Umorien-
tieren der Defektkonfigurationen in einem uniaxialen Span-
nungsfeld gemessen wird. Ein solches Experi- =~

ment kdnnte zwischen einigen Modellen unterscheiden (aber auch
nicht Uber das Vorzeichen der speziellen  Zusatzkrifte ' ent-
scheiden). Die hier gewonnenen Werte flir A-B erscheinen nicht
unverniinftig, wenn man sie mit der Aktivierungéenergfe flir die
Selbstdiffusion von Pb QPb ='1.21 eV und fur die Diffusion von

Bi in Pb QBi g 0 80 ev verg?eicht (Nowick 1951) “
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Modell f; ' i A-B
[107° ayn] [eV]

Dreibein 7.141.1 -6.0+40.5 +0.2040.02

4.1+41.1| +6.040.5 | -0.20+40.02

111-0ff-center | 7.1+1.1|-6.0+0.5| +14.7+1.2 | -0.20+0.02
4.1+1.1 | +6.0+0.5 | -14.7+1.2 | +0.20+0.02

FCC-HCP 5.140.9 | -3.3+0.3 -0.06+0.005

6.1+40.9 | +3.340.3 +0.06+0.005

»

f00-0ff-center | 7.3+1.1 | -5.240.4 | +14.7+1.2| -0.1140.01
3.9+41.1 [ +5.240.4 | -14.7+1.2 | +0.11+0.01

Tabelle 2: Zusammenstellung der Parameter der vier Kanzaki-
Kraft-Modelle.

Modellrechnungen 2

Die diffuse Streuung wird aus Intensitatsgriinden mit einem Viel-
detektorsystem nachgewiesen (vgl. Abb.23, $.,54 ). Die MeBpunkte
einer Messung liegen auf einem Ewald-Kreis. Durch Drehung der
Probe in konstanten Winkelschritten bei festgehaltenen Detekto-
ren wird dann eine Ebene im reziproken Gitter mit MeBpunkten iiber-
deckt. Es handelt sich also in der Regel um interpolierte MeBwer-
te, die mit den Modellrechnungen in den Symmetrierichtungen ver-
glichen werden. Will man dagegen die experimentellen Werte direkt
mit dem Modell vergleichen, miissen die Wirkungsquerschnitte auch
in Nicht-Symmetrierichtungen berechnet werden.

Dazu ist es notig, die Dynamische Matrix (2.3.1) fiir jedes q zu
berechnen. Ein entsprechendes Programm stand (1969) noch nicht
zur Verfiigung. Es wurde im Zusammenhang mit dieser Arbeit ent-
wickelt (vgl. SSS) und auch fiir die Modellrechnungen fiir die
verdiinnten Al-Legierungen verwendet (vgl. BSJ). Das Programm be-
rechnet die Dynamische aus den Kopplungsparametermatrizen.
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Ng+Brockhouse| Gilat Cowley Furrer Furrer
1967 1965 1974 1969 1969
Sym. Richtg. [Sym.Richtg.|]Sym.-+Nicht-|Sym.Richtg.|Sym.Richtg.
E"R Sym. Richtg.
-n}| n,aB
100 K 100 K 80 K 5 K 80 K
110 1xx 3933+65 - 3970 4324.3 4195+125 | 4229487
1zz | -1280+133 -1110 -2488.1 1787+268 |-1962+208
1xy 4929+98 4990 4673.0 53254140 | 5191+110
200 | 2xx 1617492 1540 1408.3 1552+409 11724315
2yy 309460 387 71.9 6001212 566+162
211) 3xx -266+90 -126 276.4 75+168 1314130
3yy 41+46 13 -299.6 -471+83 -417460
3yz 349+52 5 -43.4 366+70 346+55
3xz -58+27 -77 72.2 -22+60 44448
220 | 4xz 757431 736 741.4 952+132 805+102
422 105+51 127 244.6 560+224 5674172
4xy 376+124 616 411.7 498+200 377+150
310} 5xx -288+75 -362 -513.6
*| 5yy -341+441 -450 -142.4
52z -347+54 -482 301.1
S5xy 20+41 63 -192.0
222} 6xx 34426 2 42.3
byz -177+70 4 435.9
321} 7xx -59442 -11 260.4
7yy 133+44 108 -200.2
722 30+21 33 7.8
lyz 33+14 75 -8.2
7xz 50+20 -62 -197.3
Txy 100+14 17 80.5
400 | 8xx 679477 620 -88.1
8yy 185451 467 90.0
L =
Tabelle 3: Kopplungsparameter fir Blei
[ nxx nxy nxz
¢ (_gn_) = nxy nyy nyz in dyn/cm
= nxz nyz nzz

)
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R,

%rﬂ -1 ¢ (., <" (3.2.1)

Die Elemente der Kopplungsparametermatrizen sind durch Anpassung
an die gemessenen Phononfrequenzen gewonnen worden, In der Ta-
belle 3 sind 5 derartige Born-v.-Karman-Fits zusammengestellt.
Der Vergleich der Werte untereinander zeigt starke Schwankungen,
Das spiegelt sich jedoch nicht so drastisch in der Wiedergabe
der zugrunde gelegten Frequenzen wider (vgl. Abb. Al-A5, S.98).
Wie im Abschnitt III.1 wird auch hier der Born-v.-Karman-Fit von
Ng und Brockhouse (1967) zugrunde gelegt (vgl. auch S.49).

In Abb. 15 a und b sind die experimentellen Ergebnisse von
Schumacher mit dem Pb0.959810.041 und dem Pb0.979810_021-Ein-
kristall in Form von Hohenliniendiagrammen dargestellt. In den
Hohenlinien-Abbildungen bei SSS wurden die Ereignisse pro 30 Mi-
nuten (ca. 1000) als Einheiten fiir die gemessenen Wirkungsquer-
schnitte verwendet. Entsprechend den Angaben bei SSS wurde hier
die - eigentlich interessierende - kohdrente diffuse elastische
Streuung (ohne inkohdrente Streuung) in Einheiten E =

(000) (001
. a)

Hohenliniendiagramme der‘gemessenen
diffusen elastischen Streuung an PbBi

Einheiten in mbarn/ster. Defekt-Atom
Abb. 15: Schumacher 1969

a) (110) Ebene mit Pbj, .o 0A41 
b) (001) Ebene mit Pby ,oBiy .
c¢) Auflosungselemente fiir

2 =559 90°%, 125°, 160°.

Bi
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[mbarn/sterad-Defekt-Atom] dargestellt. Dabei wurden fiir die
"kleinen" Wirkungsquerschnitte (4-40) [E] ein Abstand von 4
[E]::.l/Z-Laue-Streuung zwischen den einzelnen Hohenlinien ge-
wahlt, fiir die "groBeren" Wirkungsquerschnitte (40-240) [E]
(s.u.) ein Abstand von 40 [E]. Man sieht deutlich die Modula-
tion der Laue-Streuung (punktierte Kurve) durch die Verzerrungs-
streuung und insbesondere den Anstieg des Wirkungsquerschnitts
in der Nihe von (110) sowohl in der (110)-Ebene (Abb. 15a) als
auch in der (001)-Ebene (Abb. 15b).

In Abb. ¢ sind horizontale Aufldsungselemente fiir verschiedene
mittlere Streuwinkel 2 eingezeichnet. Die schraffierten Fla-
chen geben die Halbwertsbreite des Spektrums f(ZKO) und der Streu-
winkelverteilung an. Die gestrichelt umrandeten Fl&chen sind
durch die groBte vorkommende Abweichung vom mittleren Streuvek-
tor und Streuwinkel gegeben. Das Ergebnis der Modellrechnung

mit kubischem Verzerrungsfeld in einem wie im Fall der Symmetrie-
richtungen weiter ausgedehnten IkC -Bereich ist in Abb. 16a und b
wiedergegeben (vgl. SSS). Alle Abbildungen von gerechneten Hohen-
linien in dieser Arbeit sind Kopien von Aufnahmen mit dem
CALCOMP-Fiimplotter des Zentralinstituts fiir Angewandte Mathe-
matik (ZAM) in der KFA.

1210)

4

2

1.

20 v 40

4 \‘ «

¢

001 A A (ooz)usl 1000) 1100} a R (20000434
a i
b

Abb. 16: Hohenliniendiagramme der gerechneten diffusen elasti-
schen Streuung fiir das System PbBi, Einheiten in [mbarn/

%erad Defekt-Atom] , kubische"Verzerrungsmodell, a)
10) Ebene, b) (001) ene.
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Der MeBbereich von Schumacher (A= 7 ﬁ) und der durch die Messung
mit A = 4.3 R erweiterte Bereich sind dur¢h strichpunktierte Li-
nien eingegrenzt. Der Schnitt durch die konstante Laue-Streuung
ist wieder punktiert gezeichnet. ;

Der Vergleich mit dem Experiment zeigt, daB die gute Obereinstim-
mung in [Ooi]-Richtung schon wenig auBerhalb dieser Symmetrie-
richtung in der Umgebung von (001) nicht mehr gegeben ist. Den-
noch stimmen die Streubilder bis auf die Umgebung von (110) qua-
litativ iiberraschend gut iiberein, wenn man an die Einfachheit

des Modells denkt.

In den folgenden Abb. 17a und b sind die Ergebnisse der Rechnung
mit dem Dreibein-Modell dargestellt (vgl. SSS). Mit der Ausnahme
der Umgebung des (110)-Punktes ist innerhalb des MeBbereiches
fﬁr'?L= 7 R kein merklicher Unterschied zur Rechnung mit dem ku-
bischen Verzerrungsfeld (Abb. 16) zu beobachten. DaB die Breite
des experimentellen "Peaks" bei (110) nicht mit der Breite des
gerechneten Peaks iibereinstimmt, ist schon bei der Diskussion
der Rechnungen in Symmetrierichtungen aﬁgemerkt worden. Dariiber
hinaus zeigt sich nun, daB das Intensitﬁtsprofi]vder experimen-
tellen Daten - ein langsamer Intensitdtsabfall in Richtung [oo{] -
durch die nahezu rotationssymmetrische Intensitdtsverteilung
beim Dreibein-Modell ebenfalls nicht richtig wiedergegeben wird.
Diese Diskrepanz kann nur z.T. auf die fehlende Aufldsungs-

. i

| 1060 | 000 AYA  1002Ak3R

®
©

a

N
Abb. 17: Hohenliniendiagramme der gerechneten diffusen elastischen
Streuung fiir das System PbBi, Einheiten in [ mbarn/sterad

Defekt-Atom] . Trigonale Verzerrung, Dreibein-Modell,
a) (110)-Ebene, b) (001)-Ebene.
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Die Informationen, die durch die Erweiterupng des MeBbereiches
beim Obergang von A = 7 Rzul=4.3R gewonnen werden, bezie-
Qsp sich bei der (TlO)-Ebene (a) auf die Umgebung der Reflexe
&111 undt!boz. Die Abweichungen im Hohenlinienbild von dem
einfachsten Fall eines isotropen Defektes im isotropen Medium
(Huang-Kugédn, Abb. 18, (2.3.13)) haben verschiedene Ursachen.
(Hier wird natiirlich von dem trivialen Grund abgesehen, daB mehr
Stiitzpunkte fiir die zweidimensionale lineare Interpolation fir
die Hohenlinien glattere Kurven ergeben wiirden). Einerseits

sind es Interferenzterme z.B. mit der Laue-Streuamplitude,
andererseits ist es die Anelastizitdt des Blei und die nicht-
kubische Symmetrie des Defekts, die die Asymmetrie der Streuung
hervorrufen. Beim trigonalen Defekt fdllt die Nullflédche senk-
recht?{lll und'?boz durch die reziproken Gitterpunkte weg (Trink-
aus 1972).

Abb. 18:

Hohenlinien fiir einen isotropen Defekt
in einem isotropen Medium in der Nahe
voanhk]. (Huang-Kugeln)

000 LThkr g | =const.

Charakteristisch fiir das Streubild in der (001)-Ebene ist neben
dem Reflex bei'tzoO der Peak bei (210) Er ist etwa doppelt so
hoch wie der bei (110). Wegen K = 2¥ (2,1,0) = £¥.{(2,2,0) -
(0,1,0)} bzw. = ZE § (2,0,0) + (0,1,0)} , wird nur der Real-
teil von F(q) fur q = 2®”/a *(0,1,0) zu beriicksichtigen sein.
Im Koordinatensystem (100), (010), (001) gilt fir E§ (q) =
'g%;(2ﬂ07§00’ IRJLEOO’ 0). Damit ergibt sich bei Gleichverteilung
aller Dreibeine fiir den Wirkungsquerschnitt

/

4. (140) = (4 4,,‘) ‘*‘32(5,“,—}-1{;2'—_; )2 (3.2.2)
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Mitt*§1oo =0%_110 (vgl. Abb. 3) wird bei (210) also ein etwa
doppelt so hoher Peak als bei (110) erwartet (vgl. 3.1.19. Er
hat eine Breite, die im wesentlichen durch 1/0&43%) bei g =%§2
(1,0,0) bestimmt wird.

Der Vergleich der Hohenliniendiagramme fiir das Dreibein-Modell
mit den Hohenliniendiagrammen fiir das 111-0ff-center-Modell

Abb. 19a und b, fiir das HCP-FCC-Modell Abb. 20a und b und fiir
das 100-0ff-center-Modell Abb. 21a und b zeigt im MeBbereich fiir
A=7 R volle Obereinstimmung der Modelle untereinander (von den
feinen Unterschieden in der Ndhe von (100) und (1/2 1/2 1/2) ab-
gesehen, die schon in III.1 diskutiert wurden. :

In dem vergrioBerten MeBbereich zeigen alle Asymmetrien in der
Néihe der Reflexe. In der (TlO)-Ebene (a) sind sich einerseits
Dreibein-Model1l und 111-0ff-center-Modell (Sattelpunkt etwa
zwischen'zzl11 und@?boz mit 28 ff]) sehr dahnlich, andererseits

HCP-FCC-Modell und 100-0ff-center-Modell (Nullfdche senkrecht

Lo02) -

Alle Modelle zeigen den (210)-Peak in der (001)-Ebene (b). Bzgl.
des (200)-Reflexes gbt es die gleichen Ahnlichkeiten unter den
vier Modellen.

(10)

{000) 1000)
a . b

Abb. 19: Hohenliniendiagramme der gerechneten diffusen elasti-
schen Streuung fiir das System PbBi, Einheiten in
[mbarn/sterad Defekt-Atom] trigonale Verzerrung,
111-0ff-center-Modell, a) (110)-Ebene, b) (001)-Ebene.
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(001) As7A  (002) Ais3A {000) foof) kl‘rl (200) Ass.3A

a b

Abb. 20: Hohenliniendiagramme der gerechneten diffusen elasti-
schen Streuung fiir das System PbBi, Einheiten in
[mbarn/sterad-Defekt-Atom] , tFigonale Verzerrung,
HCP-FCC-Modell, a) (110)-Ebene, b) (001)-Ebene.

(001) Xd7A

Abb. 21: Hohenliniendiagramme der gerechneten diffusen elasti-
schen Streuung fiir das System PbBi, Einheiten in ‘
[mbarn/sterad Defekt-Atom] , tétragonale Verzerrung,
100-0ff-center-Modell, a) (TlO)-Ebene. b) (001)-Ebene.

Bevor die Ergebnisse der Hohenlinienrechnungen zusammengefaft
werden, soll anhand des Dreibein-Modells der EinfluBf der ver-
schiedenen Born-v.ikafmanifits‘(Tabe}le;Sl‘éf;ké@iert;we¢4en.
Die Abbildungen der entsprechenden Hthenliniendiagramme sind im
Anhang zusammengestellt, jeweils in Verbindung mit den Disper-
sionskurven.



Der Vergleich zeigt qualitative Obereinstimmung mit Aus-
nahme des Born-v.-Karman-Fits von Cowley. In der (110)-Ebene
tritt hier ein extra Peak zwischen (111) und (002) auf (unab-
hingig davon welches Modell gerechnet wird) und in der (001)-
Ebene hat der (210)-"Peak" einen langen Intensitdts-Riicken in
Richtung auf (200). |

Die quantitativen Abweichungen zwischen den einzelnen Born-v,-
Karman-Modellen sind an manchen Punkten von der gleichen GrdBe
wie die Unterschiede zwiéchen den verschiedenen Verzerrungsmo-
dellen, wenn sie mit ein und demselben Born-v.-Karman-Fit ge-
rechnet werden. |

ZusammengefaBt ergibt sich erstens: neben dem charakteristischen
(110)-Peak zeigt sich in der (00l1)-Ebene ein etwa doppelt so
hoher (210)-Peak. Zweitens: die Abweichungen von der kubischen
Symmetrie zeigen sich auBerdem mehr oder weniger deutlich in der
Ndhe der Reflexe (111) und (002) und auf der Verbindungslinie
zwischen (111) und (002)-Reflex. Die Stdrke der Abweichung 1dBt
sich mit dem "shape" Faktor (A-B) erkliren.*Da die beiden tri-
gonalen Defektstrukturen des Dreibein~- und des 111-0ff-center-
Modells den gleichen "shape"-Faktor (A-B) = 0.2 eV haben, unter-
scheiden sich die Streubilder praktisch nicht untereinander,
wohl aber von dem Streubild der kubischen Defektstruktur. Die
relativ Kleinen "“shape"-Faktoren 0.06 eV beim trigonalen HCP-
FCC-Modell und 0.11 eV beim tetragonalen 100-0ff-center-Modell
spiegeln sich in der geringen Abweichung ihrer Streubilder unter-
einander und von dem Streubild des kubischen Defekts wider. In
der Niahe des (220)-Reflexes in der (001)-Ebene auBerhalb des
MeBbereichs mit A = 4.3 R unterscheiden sich trigonale und
tetragonale Defektstrukturen (Trinkaus 1972).

X Man vergleiche die Diskussion des “"shape"-Faktors fiir Off-
center-Defektlagen (Li* in KC1, Janhn-Teller-Defekte) bei
Nowick und Berry, 1972, im Zusammenhang mit anelastischen Re-
laxationsexperimenten.
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IV. EXPERIMENTELLER AUFBAU
1.) Proben und Kryostat

Die Messungen wurden an den gqleichen zylindrischen Einkristallen
durchgefiihrt, die auch Schumacher verwendet hat. Einige Daten
der Proben sind in der folaenden Tabelle 4 zusammengestellt.

at.% Bi Orientierung | Durchmesser Lange H-Konzentration
mm mm at. ppm
(0.02) 110 49.2 + 0.1 | 99 5
2.12+0.05 100 48.45 + 0.05(114 2
4.12+0.04 110 48.9 + 0.1 | 88 12

Tabelle 4: Daten der untersuchten Proben

Ein zylindrischer Einkristall mit der Stabachse parallel, [ilo]
hat den Vorteil, daB in der horizontalen MeBebene senkrecht zur
Stabachse die drei Haupt-Symmetrierichtungen [}Od]. [111] und
[110] liegen., Die Messung der diffusen Streuung in diesen drei
Richtungen ergibt zahlreiche Informationen iiber die Defektstruk-
tur, und Modellrechnungen in Symmetrierichtungen lassen sich
leicht durchfiihren (vgl. III.1). Die Diskussion in II1.2 hat

aber gezeigt, daB es zur Untersuchung der Struktur von Defekten
durchaus niitzlich oder sogar notwendig sein kann, z.B. auch

eine (001)-Ebene auszumessen. Da die Intensitit der diffusen
elastischen Streuung an den beiden PbBi-Proben der Intensitit
der Streuung von nur etwa 0.05 bzw. 0.1 at.% Leerstellen ent-
spricht, sind solch groBe Kristalle notwendig, die von der Strahl-
geometrie und vom Gewicht her (£2.5 kg) unhandlich sind. Der
Pb-Kristall wurde von friiher 62 mm p auf etwa den gleichen Durch-
messer wie die beiden PbBi-Kristalle funkenerodiert. So konnte
er ohne durch die Probengeometrie bedingte Korrekturen als Ver-
gleichskristall verwendet werden.

Zu den Angaben der Konzentration von H in den Proben ist anzu-
merken, daB die Blindwerte in der gleichen GroBenordnung wie
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die Ana]ysenwertex sind, so daf Fehler von + 30 % nicht ausge-

schlossen werden kiinnen (s.auch V.1),

Kryostat -
Mantel

- Np

—
l\l‘\’\x,..m...,.

—
—
—

i

Position 1

Position 2

}._ _7

-hem"-

I

“Bienden Kollimator

Abb. 22:

Probenposition und
Strahlfiihrung im Kryo-
staten (schematisch).

In Abb., 22 ist schema-
tisch die Probenposi-
tion und die Strahlfiih-
rung im Kryostaten dar-
gestellt. Der Kryostat,
(mit dem auch Schuma-
cher gemessen hat), wurde
so umgebaut, daB mit Hil-
fe eines mechanischen
Probenwechslers (auf dem
Kryostaten) abwechselnd
Probe (Pb-Bi) und Ver-
agleichsprobe (Pb) vom
Rechner gesteuert in
MeBposition gebracht

und in Schritten von 1°
gedreht werden konnten.
Die Proben sind an Cu-
Tellern befestigt, die
iber Federn gekiihlt
werden.

Auf diese Weise schrinkt man die mit dem automatischen Proben-
wechsler erzielte Beweglichkeit nicht ein im Vergleich z.B. zur
Verwendung von diinnen Cu-Dréhten zwischen He-Topf und Pb-Proben
(Schumacher). Die schwdchere Ankopplung an das}He-Bad bewirkt

lange Abkiihlzeiten. Um 1o K zu erreichen, wurden ca 20 h bendtigt.

Da es aber ein Ziel dieser Arbeit war, die diffuse elastische

*Die Gasanalysen sind von der Firma Leybold und Heraeus durch-

gefiihrt worden.
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Streuung - insbesondere den (110)-Punkt auch bei hdheren
Temperaturen als 6-9 K (Schumacher) 2zu messen, wurde der
Kryostat in der Regel erst mit dem Anfahren des Reaktors
kaltgefahren, um wahrend des Abkiihlvorganges die Temperaturab-
hangigkeit der diffusen elastischen Streuung zu studieren,

Die Temperatur wurde wihrend des MeBbetriebes an dem in Abb, 22
gekennzeichneten Punkt gemessen. Der Temperaturgradient in den
Proben bei ca. 10 K lag bei 1°/10 cm in Position 1 und 2%/10 cm
in Position 2. Die Kollimatoren und Blenden in dem Kryostaten-
unterteil verhindern (zusammen mit der Kollimation vor den
Zihlrohren, vgl. Abb. 25a), daB Streuung an den Winden von

Nz-Schild und Kryostatenmantel in die Zdhlrohre gelangt.

2.) Spektrometer und Datenerfassung

Die diffuse elastische Neutronenstreuung wurde mit dem Diffrakto-
meter D7 (Just 1974 und BSJ) am HochfluBreaktor (HFR) des In-
stituts Max von Laue - Paul Langevin (ILL) in Grenoble aemes-

sen (Projekt Nr. 07-03-003). Mit diesem Experiment wurde prak-
tisch der MeBbetrieb bei "D7" aufgenommen.

Abb. 23 zeigt schematisch einen Horizontalschnitt durch das
Diffraktometer D7 in Hohe der Streuebene. Die thermischen Neu-
tronen des Reaktors werden zunichst in einer Kalten Quelle
(flissiges H,+D,) moderiert (von etwa 300 K auf etwa 30 F im
Maximum). Dadurch wird die FluBdichte der Neutronen mit A=

4.3 & (50 K) etwa um einen Faktor 20 erhtht. Diese "kalten” Neu-
tronen gelangen nach Totalreflexion an mit Ni-bedampften Glas-
winden in dem Neutronenleiter H15 zu dem Kristallmonochromator
aus pyrolytischem Graphitf(Zdooz = 6.71 R, Mosaikbreite FWHM =
0.8%). Die Wellenlingenverteilung fiir Neutronen mit X = 4.3 R
hat eine Halbwertsbreite von 4A/XA = 2 % im Vergleich zu

AA/)L- 20 % bei A= 7 R bei dem mechanischen Geschwindigkeits-
selektor, den Schumacher 1969 benutzte. Der Be-Kristall filtert
aus dem gestreuten Strahl hdhere Ordnungen heraus {vgl. Abb. 27a)
und reduziert z.8. den Anteil der nachgewiesenen Neutronen mit

A /2 von etwa 5 % auf etwa 0.05 %.
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Abschirmung

Be-Filter

Graphit Monochromator

Monitor
Blenden
cheibenchopper
Kryostat

Probe

Detektor

rechte! ‘xx
(ane S

v

|Spektrometerseite

Abb. 23: Horizontalschnitt durch das Spektrometer D7 (schematisch).

Das ist in der Regel ausreichend, um bei Abwesenheit von inela-
stischer Streuung ohne intensitdtsmindernde Energieaufldsung
elastische Streuung mit A zu messen. Da aber die Bragg-Streuung
um etwa vier bis fiinf GroBenordnungen intensiver ist als die

zZu untersuchende diffuse Streuung, ist es fiir die hier besonders
interessierenden Umgebungen von (110), (100), (1/2 1/2 1/2) und
(210) dennoch notwendig, die A /2 Komponente durch eine Flug-
zeitanalyse abzutrennen. Die monochromatischen Neutronen gelan-
gen durch einen Neutronenleiter (1 = 2m, Querschnitt 5x3 cmz) in
das Innere des Spektrometers, das gegen den Hallenuntergrund
rund herum mit B4C-P1atten abgeschirmt ist. Mit dem Monitor
(Empfindiichkeit 2'10'5) wird die MeBzeit gesteuert. Die durch
die Schlitze des Scheibenchoppers gelangten Neutronen treffen

im Kryostaten in der Mitte des Spektrometers auf die Probe. In
einem Vieldetektorsystem werden die gestreuten Neutronen nachge-
wiesen. Vier Kolonnen mit je 8 3He-23hlrohren sind im Abstand
von 130 cm um die Probe herum verfahrbar. Der Nachweis geschieht
liber die Reaktion 3He (n,p)3H. Weitere Daten der Zdahlrohre sind:
Filldruck 1500 torr, Durchmesser 5 cm und Lange 10 cm, was fiir
eine punktformige Probe ein Raumwinkelelement von AR~3'10'3
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sterad im Vergleich zu AQl> 23-10°3 sterad bei Schumacher er-

gibt.
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Abb. 24:

Impulsraumdiagramm
fiir die Reflexe eines
Graphitmonochromator-
Kristalls (halbsche-
matisch).

In Abb., 24 ist halb-
schematisch das Im-
pulsraumdiagramm fiir
die (002) und (004)-
Reflexe des Graphit-
kristall gezeigt.

Die Verteilung der
Neutronen als Funk-
tion des Wellenvektors

K, dB(K)/dK, in
dem Neutronenleiter
H15 ist in einer lo-
garithmischen Skala
angedeutet. Die radia-
le und tangentiale
Mosaikbreite des Kri-
stalls AT und m sind
qualitativ beriick-
sichtigt und fiihren

zu den Volumenelemen-

ten Av'zhk] bei den

reziproken Gitterpunkten. Das bedeutet, daB die Bzinder-A.ko.1
und AkO.2 fiir die Reflexion in erster und zweiter Ordnung aus
dem Primirstrahl herausgenommen werden. ¥ , st die Winkeldi-
vergenz des unter 2} gestreuten Strahls. AV1 und AV2 geben die
Volumenelemente wieder, in die die Neutronen abgelenkt werden.

Im folgenden wird die Ninkeldivergen24¢21“

~der von der Probe

in den Detektor gestreuten Neutronen untersucht. Aufgrund der
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Kollimation vor den Detektoren (vgl. Abb. 25a), ergibt sich fir
die Streuung an einer punktfirmigen Probe (21'9'max = 2.2°) eine
Streuverteilung, wie sie in Abb. 25b fiir das Zéhlrohr Nr. 26

in der Kolonne IV gezeigt ist. Man sieht den asymmetrischen
Einschnitt durch das "mittlere" Kollimatorblech. Diese “"mittleren”
Kollimatorbleche, (die in Abb. 23 weggelassen sind) verringern

zwar die Sekundardivergenz, erschweren aber bei groBen Proben
(schraffierter Bereich in Abb. 25a) Eichmessungen (s. V.1, S. 63).

Positionender Vanadiumbleche

Kollimation
3H.-2ihlroht

Abb. 25a: Durch Probengeometrie und Detektorkollimation bedingte
sekundire Strahldivergenz A 234 (schematisch).

In Abb. 26 sind fir 4 Streuwinkel 2V = (30°, 70°, 110°, 150°)
die Aufldsungselemente gezeichnet. Dabei ist fiir die gestrichelt
gezeichneten Aufldsungsetemente (AA/X) = + 2 % und

ma x
11(219) = + 2° verwendet worden.

max

Einige Griinde, die eine Flugzeitanalyse der gestreuten Neutronen
fiir die Messung der diffusen elastischen Streuung erforderlich
machen, sind an friiherer Stelle schon genannt worden. Hier seien
die wesentlichen Griinde noch einmal zusammengestellt, bevor kurz
auf die mit einer Flugzeitanalyse erzielte Energieauflosung ein-
gegangen wird. 1. Bei tiefen Temperaturen (T4€ Tg ) miissen un-
elastische Prozesse aufgrund von Phononanregung separiert werden,
die mit der Erweiterung des MeBbereichs moglich werden (vgl.

Abb. 2, S. 6 ). 2. Bei hoheren Temperaturen missen zusitzlich
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g”“* ) ] Abb. 25b:

fror . . Intensititsverteilung bei Streu-
T . '§J ung an einer punktformigen Probe
3 i s* ¢ (Zahlrohr Nr. 26, Kolonne 1V).

- ————-——
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Abb. 26:

Horizontale Auflosungselemente.

die inelastischen Prozesse aufgrund von Phononvernichtung ab-
getrennt werden (vgl. Abb. 2). 3. Bei Messungen in der Umgebung
von 1/22;hk] storen die Bragg-Reflex-Beitrdge, die trotz Be-
Filter mit der A/2 Komponente der einfallenden Strahlen angeregt
werden. 4, Aufgrund der endlichen Wellenldngenauflosung der ein-
fallenden Neutronen AX/)\’- 2 % kann das Bragg-Gesetz (mit ver-
minderter Intensitdt) auch noch in der Umgebung der reziproken
Gitterpunkte (bzgl.\) erfiillt werden. Es ist in erster Linie eine
Frage der Energieanflﬁsung, in zweiter Linie eine Frage der
Auswertung (s.u.), ob die Peakverschiebung im Flugzeitspektrum
ausreicht, um die diffuse elastische Streuung von solchen Pro-
zessen zu trennen und von den immer vorhandenen inelastischen
Streuprozessen in der Nahe V°”(t.hkl (vgl. Abb, 2), Das ent-
scheidet dariiber, wie nahe bei ?Thk‘ gemessen werden kann
(Huangstreuung). 5. Die an der Probe Bragg-gestreuten Neutronen
rufen an dem NQ:Schiid?mnd;demaﬁtjoétatenmaatel»(ki)~Debye-~*~



5 8

Scherrer-Ringe hervor. Die Intensitdt dieser Doppel-Bragg-Streu-
ung kann vergleichbar mit der zu untersuchenden diffusen ela-
stischen Streuung sein (BSJ). Falls diese Streuung nicht durch

die Kollimation im Kryostaten (Abb. 22) oder durch die Kollimation
vor den Detektoren abgefangen wird, treffen diese Neutronen auf-
grund des Wegunterschiedes zu einem spdteren Zeitpunkt am De-
tektor ein als die diffus elastisch gestreuten Neutronen (s.u.).

Mit anderen Worten, um mit besserer Aufldsung bzg].A/\/)\ und in
einem groBerenC-Bereich zu messen, war eine Flugzeitanalyse
unumgdnglich. Das bedeutete aber einen weiteren Intensitatsver-
lust aufgrund des schlechten Verhdltnisses zwischen Uffnungs-
und SchlieBzeit des Choppers.

Es wurde mit zwei Einstellungen der Breite des Chopperschlitzes
gemessen. In Abb., 27 a (Breite = 30 mm) und 27 b (Breite = lo mm)
sind verschiedene Ausschnitte von Flugzeitspektren gezeigt. Zu-
nachst sei Abb. 27 a beschrieben. Auf der Abszisse ist 1. die
Flugzeit der Neutronen vom Chopper bis zum Detektor in m sec

und 2, deren Energie in me V angegeben. Neutronen die keine
inelastische Streuung erleiden, treffen im Mittel nach 0.92 msec
(A/Z-Komponente) und nach 1.84 msec (A -Komponente) auf den De-
tektor. Auf der Ordinate ist die Anzahl der Impulse aufgetraqen,
die in den entsprechenden Flugzeitkanal - Kanalbreite 32 sec -
fallen (vgl. die Kanal-Nr. am oberen Bildrand*. Es handelt sich
um die inkohdrente elastische Streuung bei etwa 100 K an einem
Vanadiumblech von 0.5 mm Dicke, das um einen Winkel von \f = 36°
zum einfallenden Strahl gedreht ist (vgl. Abb. 25a, S.56). Bei
der Messung ohne Be-Filter kann man einen kleinen “"A/2 Beitrag"
erkennen, Er wird mit dem Be-Filter im Vergleich

zum "\ -Beitrag" vollig unterdrlickt. Die Breite der elastischen:
Linie (225 p+sec) wird im wesentlichen durch die Uffnungszeit des
Chopperschlitzes bestimmt. Sie betrdgt 184 ssec bei einer Dreh-
zahl von 118 HZ (Radius der Chopperscheiben 180 mm). Bei glei-
cher Blendendffnung vor dem Chepper (vgl. Abb. 23, S.54 )

x Die ersten 8 Kandle sind elektronisch unterdriickt (delay).
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Abb. 2%: Ausschnitt aus Flugzeitsprektren fir V mit verschiedenen

Chopperschlitzbreiten 227 = 104%, ZR Nr. 24.
a) 30 mm, mit (o) und ohne (&) Be-Filter,
b) lo mm, mit Be-Filter.

ergibt sich damit die Dreiecksgestalt der "elastischen Linie".
Fiir die Energieaufldosung A E der an der Probe gestreuten Neutro-

nen folgt aus der gemessenen Breite AE=13meV, d.h.
AE/E = 30 %. Bei der Integration iiber die elastische Linie ist

darauf zu achten, daB dabei entlang gekrlmmter Linien aufsummiert
wird. Vgl. Abb2, wo fir 2Vs= 30% AE eingezeichnet ist.

Abb. 27 b zeigt die elastische Linie als Ausschnitt aus einem
Flugzeitspektrum mit Chopperschlitz- ‘und Blendendoffnung von

lo mm Breite (bei gleicher Pesition des V-Bleches). Um die ela-
stische Linie etwa gleich gut aufzuldsen (wie im Fall a), wurde



mit halber Kanalbreite gemessen. (Man beachte auch die verdop-
pelte Vorwahlzeit und den reduzierten MaBstab der Ordinaten).
Aus der Breite der elastischen Linie berechnet man eine Ener-
gieaufldosung vonAE = 0.6 me V, d.h. AE/E = 14 %,

Vergleicht man die aufintegrierten elastischen Linien im Fall a
und b (auf gleiche Vorwahl normiert), so ergibt sich, daB die
Verbesserung in der Energieauflosung durch einen Intensitdts-
verlust von etwa 1/6 erkauft wird.

Es hat sich gezeigt, daB die Energieaufldsung mit der 30 mm brei-
ten Chopperschlitzoffnung ausreicht, um einen Oberblick iiber die
diffuse elastische Streuung an den Pb-Bi-Proben im Zwischen-
Reflexgebiet zu gewinnen. Z.B, wiirde sich ein zweiter Peak auf-
grund von Doppel-Bragg-Streuung (s.o.) vom elastischen Peak
trennen lassen. Die Kanalverschiebung bei der Kombination

taig—fcl?} betrdgt + 4 1/2 Kandle, bei der Kombination

°gzgg_fglfi sogar + 12 Kandle. Fiir die Untersuchung der reflexna-

hen Gebiete wurde die bessere Auflosung gewahlt,

Eine grobe Abschdatzung der Intensitdtsverhdltnisse zum Vergleich
mit dem Experiment von Schumacher sieht folgendermaBen aus. Dank
der hohen FluBdichte und der Kalten Quelle beim HFR stand bei
einer Reaktorleistung von 40 MW im Neutronenleiter H 15 ein F1uB
von etwa 108 Neutronen/@mzssec~ 3)zur Verfiigung. Der Graphitkri-
stall (Reflektivitdt 90 %) streut davon 2 % monochromatische
Neutronen heraus. Das ungekiih1te Be-Filter schwicht den Strahl
um 40 %. Auf den Chopper treffen demnach etwa 10%m/cmlsec. Bei
2 Schlitzen mit 30 mm Uffnung werden davon 1/20, d.h.
5:10%n/cm®sec auf einer Fliche von 3 x 5 = 15 cm® an der Probe
gestreut. N | |

Beim Experiment von Schumacher standen auf einer Fliche von

2,5 x 8 = 20 cm? ebenfalls 5'104ﬁchzsec monochromatisch zur Ver-
fligung. Da aber bei dem hier durchgefithrten Experiment die Streu-
ung in einem etwa 8 mal kleinerem Raumwinkelelement untersucht
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wird, wurde auf der einen Seite die MeRzeit fiir einen Stiitz-
punkt im reziproken Gitter verfiinffacht (2 1/2 h), um mit etwa
vergleichbarer Statistik zu messen. Auf der anderen Seite konn-
ten die Streuereignisse bei D 7 in 32 Detektoren statt in 6 bei
dem friiheren Experiment gesammelt werden, so daB zusammengefafBt
vergleichbare Intensitatsverhdltnisse vorlagen.

Die Intensitdat der Streuung an der Probe hat sich gegen Ende des
MeBprogramms noch verbessert, als ndmlich der Reaktor mit voller
Leistung (57 MW) gefahren werden konnte, und ein 4 Schlitz-
Scheibenchopper zur Verfiigung stand®,

Zur Datenerfassung und Steuerung des Experimentes ist das Spek-
trometer D 7 zusammen mit anderen Spektrometern direkt mit dem
mittelgroBen elektronischen Rechner Telefunken TR 86 verbunden.
Auf diese Weise werden experimentelle Parameter wie z.B. Proben-
und Detektorposition, Chopperdrehzahl usw. geregelt bzw. iiber-
priift. Um elektronisches Rauschen in dem Zdahlsystem niedrig zu
halten, werden die in den Detektoren registrierten Ereignisse in
Vorverstirkern, die direkt auf den Zihlrohren befestigt sind, in
niederohmige digitale Signale umgewandelt. Mit jeder Uffnung des
Choppers wird eine Folge von periodischen Pulsen getriggert. Trifft
ein Neutron-Puls bei einem der Eingangs-Kandle ein, die den ver-
schiedenen Detektoren‘zugewiesen sind, dann wird der augenblick-
liche Inhalt des Zeitkanalzihlers in ein 12 bit Register gelesen
und mit der Nummer des Efngangskanals kombiniert. Das ergibt die
Adresse fiir den Speicherplatz, dessen Inhalt um 1 erhtoht werden

soll.

Fir die Datenerfassung sind dem Spektrometer D 7 in der TR 86
4 X des Kernspeichers zugewiesen. Auf einem Bildschirm beim Spek-
trometer kann dieser Inhalt, d.h. 32 Flugzeit- Spektren mit je

x In der Zwischenzeit sind weitere Verbesserungen bei D 7 erfolgt.

z.B. haben bessere Justierung des Graphit Monochromators und
Kihlung des Be-Filters einen Faktor 2 in der Intensitat gebracht,
und der Hallenuntergrund (s. V.1) konate durch bessere Abschir-

mung noch gesenkt werden.
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128 Kanilen sichtbar gemacht und damit der Fortgang des Experi-
mentes beobachtet werden (vgl. Abb. 28 S.65 und Abb. 41 5.82 ).
Bei AbschluB jeder Messung wird der gesamte Inhalt auf ein Mag-
netband geschrieben und fiir jedes Spektrometer mit einem anderen
Kopf versehen. Diese Daten wurden z.Z. der Durchfiihrung dieses
Experimentes nach 1 - 2 Tagen auf einer GroBrechenanlage

IBM 360/51 (auBerhalb des ILL) nach Spektrometern sortiert und
auf Binder geschrieben, die den einzelnen Spektrometern zugewie-
sen waren®. Dann erst konnte - von einer on-line Datenstation

im ILL aus - mit der Auswertung der Messungen mit Hilfe von Re-
chenprogrammen begonnen werden.

Um eine sofortige erste Auswertung durchfithren zu ktnnen, wird
deshalb automatisch ein sogenanntes "Extrakt"-Programm aufgeru-
fen, bevor die Daten einer Messung im Kernspeicher der TR 86 fiir
die ndchste Messung geloscht werden. Dieses Programm summiert fiir
jedes Zéahlrohr den Inhalt auf, der in ein bestimmtes Zeitfenster
fdallt, z.B. wird iiber die halbe Breite der elastischen Linie in-
tegriert, wenn auf beiden Seiten der elastischen Linie Unelasti-
sche Streuung beobachtet wird, die nicht vollig von der elasti-
schen getrennt ist. Diese 32 Zahlen werden auf einer Platte der
TR 86 gespeichert. Von dort kdonnen sie jederzeit zum Vergleich
mit friiheren Messungen (Probe-Standart) auf den Bildschirm zu-
rickgeholt und analysiert werden. Sind diese Extrakte (32 statt
vorher 4096 Zahlen) auf Platte geschrieben, werden die 4 K ge-
16scht und wird fiir eine neue Messung der Probenwechsler ange-
steuert. Auf sein Signal hin (Probenwechsel oder Drehung been-
det) wird die neue Messung gestartet, wenn nicht vorher z.B. eine
neue Detektorposition angefahren werden sollte.

Eine Kopie des Bandes mit den Messungen am System PB-Bi ist zur
weiteren Auswertung mit nach Jiilich genommen worden.

XInzwischen erfolgt der Band-Transfer halbtdtig zu einer ILL ei-
genen PDPlo, und die Auswertung kann von einem Terminal aus durch-
gefilhrt werden, das neben dem Spektrometer installiert ist.
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V DURCHFOHRUNG UND AUSWERTUNG DER MESSUNGEN

1) Untergrund- und Eichmessungen

Das Diffraktometer D 7 befindet sich in der Neutronenleiter-
halle etwa 30 m von der Reaktorhallenwand entfernt. Die Zihl-
rohre von D 7 haben einen Abstand von 3 - 6 m von dem Graphit-
monochromator fiir D 7 und dem mechanischen Geschwindigkeits-
selektor fiir D 11, beide am Meutronenleiter H 15 installiert.
Durch Errichtung einer zusdtzlichen Wasser- und Paraffinwand
zur Moderation von epithermischen Neutronen zwischen dem Neu-
tronenleiter H 15 und dem mit B4C-Platten gegen thermische
Neutronen abgeschirmten Spektrometer (vgl. Abb. 23 S.54) konn-
te der Hallenuntergrund in den Zdihlrohren auf 1 - 3 Impulse
gesenkt werden. Davon sind etwa 0.5 - 1 Impulse pro Mimute
durch elektronisches Rauschen und Hohenstrahlung bedingt. Die
Untergrund erhohte sich in den Zé&hlrohren in Vorwdrtsrichtung
um etwa einen Faktor 2 durch die Streuung an dem (leeren) Kry-
ostaten. Auf das elastische Fenster im Flugzeitspektrum bezo-
gen (1/20) betragt die Intensitdt der Streuung an der Pb-Ver-
gleichsprobe (Gﬁff-f- 6';,.!‘( ) etwa das lo- fache der Streuung
am leeren Kryostaten. Vergleichbare Werte lagen bei dem Expe-
riment von Schumacher vor.

Vor und nach jedem Einbau der Pb-Bi/Pb-Proben wurden Eichmes-
sungen mit einem Vanadium-Blech (vgl. Abb. 27 a) oder einem
zylindrischen Al-Polykristall (6 N7 mit (50+40.05) mm Durch-
messer (gleiche Geometrie wie die Pb-Proben) durchgefiihrt,

Vanadium eignet sich als Eichstreuer, weil es praktisch nur
inkohdrent streut. G:m\l/c’ (5.05 + 0.15) barn (Bacon 1962,
Shull 1972)%. Bei einem V-Zylinder mit gleichem Durchmesser
wie bei den Pb-Proben miiBten mit groBen Fehlern behaftete
Korrekturen aufgrund von Absorption und Vielfachstreuung an-
gebracht werden. Um mit einem Blech dennoch etwa die gleiche

X Die von den Herstellern (GFE Niirnberg) angegebenen Verunrei-
nigungen ergeben nur etwa G, =1 mbarn.Eine Messung der

inkoharenten Streuung vor und nach Entgasen (H!) des V-Ble-
ches (4 h bei 1600°C und 8.10'1°Torr) ergab keinen Unterschied

innerhalb der experimentellen Fehler.
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Strahlgeometrie wie bei den Pb-Proben zu erzeugen, wurden je
nach dem Querschnitt des einfallenden Strahles - 30 bzw. lo mm -
das V Blech unter Y= + (37°t1°) bzw. = t(llotlo) zur Richtung
des einfallenden Strahlers gestellt (vgl. Abb. 25 a S.5§6 ). Der
Fehler AY = tlo ist von der gleichen GroBe wie der Unterschied
der Absorptions Korrektur fiir Reflexions- und Transmissionsmes-
sung. Wenn man diese Korrekturen beriicksichtigt, stimmen die
Streuintensitdaten fiir die jeweiligen Blechpositionen innerhalb
der statistischen Fehler iiberein.

Fir die Zahl der Neutronen, die am Detektor nachgewiesen werden,
gilt - abgesehen vom Untergrund -

od ,
7,, =70M H(&)‘b 'ﬂﬂn '{A&)'Wo") (5.1)
mit
Jo Zah1l der Neutronen, die pro Sekunde an der Probe ankommen

N1 Zahl der Atome pro cm3
D (bzgl. des Strahlquerschnittes effektive) Probendicke

AN Raumwinkel, in dem die aus der Probe agestreuten Neu-
4 tronen in den Detektor gelangen konnen.

u{;(}} Schwachungsfaktor aufgrund von Absorption in der Probe
und den Kryostatenwidnden

W(A) Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors

Fiir den Vergleich der Intensitdit der Probenstreuung mit der des
Eichstreuers ergibt sich also

. , /
7, (86) s - Sh Sag "G (5.2)

T va) | MavAe) Seivay” DA pva)

Dabei ist N, (Pb) = 3.38.1022 Atome/cm’ (10K)yN, (V) = 7.08-10%2

Atome/cm® und Ny (A1) = 6.13.102% Atome/en® (100K).

Die effektive Probendicke betrdgt z2.B. fiir den 30 mm (+1%) brei-
ten Strahl I}, = 0.80 mm + 3.5%, Dpg = 45.9 mm + 3%,
Dae = 46.5 mm + 3%. (f jst der Absorptionsfaktor fiir die
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Probe. Fiir die linearen Absorptionskoeffizienten (effektive
Dicke D) gilt bei A= 4.32 R:ipy = 8.0 (mm™ly, s = 0.21 (nm”l)
und joyy = 0.32 (mm”l) (Bacon 1962).

Die Auswertung von Eichmessungen in einem Abstand von ca. 4
Wochen ergaben mittlere Werte fiir den inkohdrenten Wirkungs-
querschnitt der Pb-Probe von G}nk = (3.5 + 0.3)(mbarn) bzw.

: G}nk = (3.2 + 0.3)(mbarn).

Abb. 28: Flugzeitspektren fir Al-"Poly"kristall (T=100 K, mit
Be-Filter). v

Die Flugzeitspektren einer Al-Messung sind in Abb. 28 gezeigt
(Reproduktion einer "Hard Copy"). Sehr deutlich sieht man trotz
Be-Filter die Beitrdge von Neutronen mit;\/Z-Debye-Scherrer-Li-
nien. Auffallend ist dagegen das Fehlen der A1(111) Debye-Scher-
rer-Linie, die bei ZR.NR 29 noch sichtbar sein miiBte. Keiner der
groBen Mikrokristallite, die nach dem Atzen sofort sichtbar wa-
ren, stand demnach in Bragg-Position. Wird die volle elastische
Linie (A) aufintegriert und die Intensitdt bzgl. der Nachweis-
wahrscheinlichkeit der Detektoren korrigiert, dann ergeben zwei
Messungen mit 27" = 10° verschobenen Detektorpositionen die In-

tensitdtsverteilung in Abb. 29.
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Die Schwankungen von + 2 % auBerhalb der statistischen Fehler
sind auf die unterschiedliche Strahlgeometrie bei der Bestim-
mung der Nachweiswahrscheinlichkeit der Detektoren zuriickzufiih-

ren.
Abb. 29:
| Elastische Streuung an Al (mit
z - 5 b ﬁg Korrektur der Nachweiswahrschein-
et Hﬁ} ?H{}{ §§§ g§ ;% ' lichkeit der Z&hlrohre), die Zdhl-
) rohre ¢ befinden sich auf der
2 rechten Seite des Spektrometers,
2 o .g';:;;,";g“ _ die Z&hlrohre ¥ auf der linken
2 um Seite.
) un.:‘o' 10 hs. 1“’ 2}’ ?::-l'h

Eine Auswertung entsprechend (5.2)

ergab mltc'fzk = (10.5 + 0.5) mbarn
(Bauer 1974) fiir die Pb-Probe&iotH - (4.04 + 0.4) mbarn . Der
Mittelwert aus den drei angegebenen Wirkungsquerschnitten ist
<3€2;H = (3.55 + 0.35) mbarn . Beriicksichtigt man wie bei SSS
eine aus den Werten der Tabelle 4 (S. 51) gemittelte Konzentra-
tion von 5+3 ppm H, dann verbleibt fiir die inkohdrente Streuung
an Pb etwa(?fgk (3.0 + 0.4) mbarn in Obereinstimmung mit SSS
und im Widerspruch zu<?3nk = (1.3 + 0.5) mbarn Scherm (1968).
Es ist moglich, daB Scherm eine zu groBe Korrektur bzgl. der

Wasserstoff-Streuung angebracht hat.

Die Bestimmung der Wellenldnge aus einem Flugzeitexperiment mit
schmalem Chopper-Schlitz ergab A,= (4.29 + 0.06) f. Aufgrund der
Braggstreuung bei (111) und (200) folgt A = (4.32 + 0.04) R. Bei-
de Werte stimmen innerhalb der Fehler iiberein. Bei der Auswertung
wird )L= 4.32 R verwendet, um die richtige Skalierung bzgl.
1/2% 1 bzw. ¥}, zu haben,

Mit einer solchen Wellenldnge wird einerseits der MeBbereich
von 0.3<IC £ 1.76 R zu groBeren IC erweitert®. Andererseits
bleiben die ste11en Abfdlle in [}10]- und [11@] Richtung bei
0.7 bzw. 0.9 &7 (vgl. Abb. 6, S. 26) noch
innerhalb des MeBbereiches.

X Die Wahl von 2% max = 150° ist bedingt durch einen moglichst
kurzen Abstand zwischen Chopperscheibe und Kryostat (vgl.
Abb. 23, S. 54). 0.5 &I & 2. €2 X1
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2.) Pb - 4% Bi

2.1 Temperaturprogramm

Um festzustellen, ob es sich bei dem Anstieg der Streuinten-
sitdt in der Nihe von (110) um einen temperaturabhingigen
Effekt handelt, wurde die diffuse elastische Streuung an der
Pbo’959 810.041 (kurz Pb - 4% Bi) Probe bei verschiedenen
Temperaturen wdhrend des Abkiihlvorganges gemessen. Abb, 3o
zeigt typische Flugzeitspektren in der Nahe von (110) fiir

T =115 Kund T = 34 K. Die experimentellen Parameter fiir
diese Flugzeitspektren (Vorwahl, Chopperfrequenz, Kanalbrei-
te) sind die gleichen wie bei der ausfiihrlich beschriebenen
Abb. 27 a. Ein delay von 10 statt 8 Kandlen 1dBt die elastisch
gestreuten Neutronen bei dieser Messung im Mittel bei Kanal
47,5 eintreffen. Man sieht einen starken unelastischen Streu-
beitrag, dessen Ausldufer bei T = 115 K weit in den elasti-
schen Peak hineinreichen. Bei T = 34 K sind elastische und
unelastische Streubeitrdqe schon sehr qut getrennt. Der In-
tensitdtsunterschied der unelastischen Streuung zwischen
Pb-4% Bi und Pb ist auf deren unterschigd]iche Temperatur zu-
riickzufiihren.

Aufgrund des kurzfristigen Ausfalls des Temperaturschreibers
entstand eine Liicke in der Temperaturmessung. Um sie zu schlies-
sen, wurde zundchst aus dem Laufzeitunterschied zwischen
elastisch und unelastisch gestreuten Neutronen die Energie des
absorbierten (transversajen) Phonons bestimmt NT2 = 4.5 meV
(2.1.13). Durch Integration iiber die unelastische Linie ergab
sich die Streuvintensitdt, und durch Vergleich mit der ther-
‘mischen Besetzungszahl des Phonons (2.1.14) konnte die Tem-
peratur berechnet werden. Um die diffuse elastische Streuung
anzugeben, wurde nur iiber die rechte Ha3lfte der elastischen
Linie integriert. Nach Abzug der Pb-Streuung ergab sich z.8B.
fiir die Zdhlrohre 16, 18 und 21 der in Abb. 31 dargestellte
Intensitdtsverlauf. Zundchst sieht man, daB die diffuse
elastische Streuung in der Ndhe von (110) ZR-NR. 18 deutlich
hdher ist als an weiter entfernten Punkten im reziproken Git-
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ter (ZR-Nr. 16 und 21).Dieser Intensititsunterschied zeigt
innerhalb der statistischen Fehler keine merkliche Tempera-
turabhdngigkeit zwischen T = lls[ﬁ]und T = 34[k].(Der Debye-
Waller-Faktor (2.1.12) betrigt fir C= 1.8 R bei T = 115 [K]
exp - 2W = 0.97, bei T = 30[Klexp - 2W = 0.99 und bringt
nur eine Korrektur innerhalb der statistischen Fehler).

)
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Abb, 31

Temperaturabhangigkeit der Diffusen elastischen Streuung
fir Pb 959Bi 041 in der Ndhe von (110)

Messung in der (TIO) - Ebene

Um einen Oberblick iiber die diffuse elastische Streuung in
der (TIO) - Ebene zu erhalten, wurden Flugzeitspektren von
Probe und Vergleichsprobe gemessen und zwar bei festen De-
tektorpositionen und Drehung der Proben von V= 0%-180° in
Schritten von 10°, Spiegelt man die gewonnenen experimentel-
len Stiitzpunkte in einen Quadranten, dann ergibt sich das
Netzwerk, das in Abb. 32 gezeigt ist. Die Punkte einer Mes-
sung (charakterisiert durch den Winkel ) liegen auf‘einem
Ewaldkreis und sind miteinander verbunden. Der MeRbereich mit
A= 7 R ist strichliert eingezeichnet. Zum Vergleich sind zu-
s¥tzlich die nach dem Dreibein-Modell gerechneten Héhenlinien

gezeigt (s.a.5.46 ).
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Abb, 32: Lage der Stiitzpunkte in der (T10)-Ebene und Hohenlinien-
diagramm nach dem Dreibein-Modell.

Eine Auswahl von Flugzeitspektren fiir Pb - 4 % Bi und Pb bringt
Abb. 33. Gegeniiber den experimentellen Parametern der Flugzeit-
spektren in Abb. 27 (s. 59) ist nur die Vorwahl verfinffacht
worden. Die mit A elastisch gestreuten Neutronen treffen also

im Mittel bei Kanal 49,5 ein. Eine merkliche unelastische Streu-
ung durch Phononanregung tritt erst oberhalb IC = 1.72 R'l auf

und iibersteigt die inkohdrente elastische Streuung an der Pb-
Probe bei ic = 2.82 R™! (vgl. Abb. 2, S. 6) um mehr als eine Grés-
senordnung. Dennoch kann sie - ebenso wie die Beitrige in A/2

und X./3 - gut von der elastischen Streuung separiert werden. Ver-
gleicht man nun die elastische Streuung an der PbBi-Probe mit

der fiir alle K-Werte nahezu konstanten inkohdrenten elastischen
Streuung an der Pb-Probe, dann stellt man eine starke Variation
mit K fest. Die zusdatzliche (Verzerrungs-)Streuung ist maximal

in der Néhe von (110) und bei K= 2.82 R-1, sie ist minimal bei
ic= 2.28 871 - in qualitativer Obereinstimmung mit dem Hohen-
linienbild (Abb. 32).

Beim Auswerten zeigte sich, daB die elastische Streuung der Pb-
Vergleichsprobe als Funktion der Probenposition ¥ einen starken
Intensitdtsaufstieg aufweist beiC-Werten in der Nihe von'tlll
und V002 - abgesehen von den um 4 GroBenordnungen hoheren Peaks
bei T4y und’i‘:002 selbst. Die Vermutung, daB es sich um Debye-
Scherrer-artige Streuung an polykristallinem Pb handelt, konnte
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Abb. 33: Flugzeitspektren fiir die in Abb.32 ausgewdhlten Punkte
‘ (®) auf einem Ewald Kreis durch den (110)-Peak Pb
4 % Bi (o), Pb (a).

spidter nach Makro-Atzen der Probe bestitigt werden. Zwei schmale
polykristalline Streifen senkrecht zur Stabachse wurden sicht-
bar. Sie laufen nicht um die ganze Probe, so daB z.B. in der Po-
sition 2/ = 30° bei ic = 2.28 ﬂghur die inkohdrent elastische

Streuung beobachtet wird (vgl. Abb. 33).
In dieser Position befanden sich die Streifen nicht im Strahl
(vgl. Abb. 25a, S. 56).

Durch Interpolation mit Hilfe der V- und Al-Eichmessungen wurde
der entsprechende inkohdrente Untergrund bestimmt.

Bei allen Flugzeitspektren - auch den Leermessungen - wurden Sum-
men tiber die volle und iber die halbe Breite der elastischen Li-
nie gebildet. Gemittelt iliber ¥ ergaben sich daraus fiir die Pb-
Vergleichsmessungen fiir jeden Detektor zwei Zahlen.

Zur Bestimmung der kohdrenten diffusen elastischen Streuung wur-
den die relativen Differenzen zwischen der Streuung an der Pb-4%
Bi-Probe und der Pb-Vergleichsprobe gebildet und die resultierende

Intensitdt entsprechend V1) geeicht. Den Wirkungsquerschnitt pro
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Defektatom erhdalt man daraus durch Division durch die Konzentra-
tion.

AuBerhalb der Umgebung der Reflexe stimmen die beiden Auswertun-
gen (volle Breite, halbe Breite der elastischen Linie) innerhalb
der statistischen Fehler iiberein. In der Ndhe der Reflexe bewe-
gen sich die unelastischen Beitrige im Flugzeitspektrum auf die
elastische Linie zu (vgl. Abb. 2, S. 6 ), so daB dort eine Aus-
wertung nur liber die halbe Breite der elastischen Linie sinnvol-
ler erscheint. Im folgenden wurde nur die Auswertung "halbe Brei-
te" verwandt.

(ol

C11

Abb. 34:

Hohenlinienbild der experimentellen diffusen elastischen
Streuung an Pb 4% Bi
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In Zusammenarbeit mit L. Janicke 1im Institut fiir Plasmaphysik
der KFA wurde ein Programm entwickelt, das gestattet, Hohenli-
niendiagramme durch zweidimensionale'Interpolation zZu zeichnen,
auch wenn sich die Stiitzpunkte nicht auf (dquidistanten) Recht-
eck Koordinaten befinden. Dieses Programm wurde zundchst auf die
mit den 24 Detektoren auf der rechten Seite des Spektrometers
gewonnenen MeBdaten angewandt (18 Ewald-Halbkreise). Das Ergeb-
nis ist in Abb. 34 gezeigt, wobei der Anschaulichkeit wegen die
Zahl der Ewald-Halbkreise verdoppelt wurde. Die geringe Zahl der
Stiitzpunkte, deren unsymmetrische Lage bzgl. der Symmetrieachsen
[llo]und [boi] und die unterschiedliche Lage der Aufldosungsele-
mente bei symmetrisch gelegenen Stiitzpunkten haben z.B. zur Folge,
daB sich keine glatten Kurven ergeben und daf gewisse Symmetrie-
bedingungen fiir den Verlauf der Hohenlinien verletzt sind.

Deshalb wird eine weitere Auswertung vorgestellt, bei der wieder
alle Informationen in einem Quadranten zusammengefaBt wurden. Man
tragt den Wert der diffusen elastischen Streuung fiir konstantes
K iber dem Winkel \p zwischen der [110] und der [001] -Richtung
auf. Das Ergebnis einer solchen Auswertung ist in Abb. 35 fir ei-
ne Auswahl fiirlC-Werten gezeigt. Die Verdoppelung der Punktzahl
bei K= 0. 64[ﬂ']ruhrt davon her, daB auf beiden Seiten des Spektro-
meters Zahlrohre unterl—:§| = 26° standen. Es zeigt sich eine
gute Obereinstimmung innerhalb O.l@*ﬁ”ﬂ/sterad].Sehr deutlich
sieht man den Anstieg in Richtung [_110]. Er ist bei % Tano ™=

= I.SI[Rq]schon wieder abgeklungen. Das heiBt, der gesuchte

Peak (Schumacher) liegt nicht genau bei (110) sondern bei

K= (1.75 + 0.03) R"(s.u.). Verfolat man den Intensitdtsverlauf
firlk = 1.72 R~'weiter fur grdBere Werte von f, dann sieht man,
daB'die diffuse elastische Streuunﬁ”praktisch auf Null absinkt.
Mit anderen Worten, hier kompensieren sich Laue- und Verzerrungs-
streuung Betrachtet man die Intensitat in Richtung [111] dann
kann man schon aus Abb. 35 d1e asymmetr1sche Streuung um den Re-
flex L111 = 2.22 8 erkennen. Bei IC= 1.83 R .miBt man Werte von
5 [mbarn /stev.Defekt Atom), wihrend beic= 2.75 | die Intensitat
.lo- mal hoher ist,
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Die eingezeichneten Kurven geben eine Interpolation der experi-
mentellen Punkte mit Hilfe von kubischen Splinefunktionen wieder
mit der Randbedingung horizontaler Tangente bei [110] und [bOIJX.
Das Fehlerband der Standardabweichung ist mit eingezeichnet. Bei
dem vorliegenden Fit wurden 13 Knoten verwandt (dquidistant). Das
diesen Fits mit Splinefunktionen zugrunde liegende Prinzip, die
MeBpunkte mit Kurven minimaler Kriimmung anzupassen, erfordert in
der Ndhe starker Strukturen z.B. (110), (111),(002) dichter lie-
gende Knoten., Eine solche Programmversion existiert leider noch
nicht.

Mit Hilfe dieser (ersten) Anwendung der Splinefunktionen kdnnen
an dquidistanten Punkten (AY = 4°) experimentelle Werte inter-
poliert werden. Eine zweite Anwendung der Splineinterpolation
mit ebenfalls 13 Knoten nun fiir konstantes Yund variables kC
fiihrt zu gegldtteten experimentellen Werten in einem engmaschi-
gen Netz des Quadranten. Das Ergebnis ist in Abb. 36 gezeigt zu-
sammen mit der Messung von Schumacher (Abb. 15 a, S. 44)., Die
Einheiten der Hohenlinien sind mbarm /srer.und Defekt-Atom. Es
sind nur Hohenlinien bis zu 40 Einheiten eingezeichnet wegen der
Unsicherheit in der Auswertung in der Ndhe der Reflexe. Eine Ab-
schdtzung der Fehler in den Intensitdten ergibt fiir 10,20 und 4o
Einheiten Fehler von + 2, + 3 und + 5 Einheiten.

Im gemeinsamen MeBbereich der beiden Experimente - links durch
die strichpunktierte Linie angedeutet - gibt es eine iiberra-
schend gute Obereinstimmung, bedenkt man die beiden unterschied-
lichen MeBverfahren mit und ohne Flugzeitauflosung. Das spricht
fiir die richtige Einschatzung der Untergrundverhdltnis bei dem
Experiment von Schumacher.

Abweichungen machen sich dank der besseren Auflosung des vorlie-
genden Experimentes dort bemerkbar, wo schon Schumacher stédrkere

X Entsprechende Programme wurden von der Gruppe: Numerische Me-
thoden und Datenverarbeitung des Instituts fiir Festkorperfor-
schung der KFA entwickelt.
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Abb. 36:

Hohenlinienbild der ex-
perimentellen diffusen
elastischen Streuung an
Pb 4% Bi nach zweimali-
ger Glattung durch ku-
bische Splines,

a) zeigt noch einmal das
Ergebnis der Messung
von Schumacher
(vgl. Abb. 15 a)

Strukturen bzw. Andeu-
tungen von Strukturen
beobachten konnte, so
z.B. bei dem (110)- und
o) (1/2 1/2 1/2)-Punkt,
Dariiberhinaus gibt das

(HO)

vorliegende Experiment
nun auch Auskunft iiber
die Verzerrungsstreuung
in einem weiter ausge-
dehnten ¥ -Bereich. Die
gemessene Intensitdts-

verteilung zeigt zu-
ndchst ein breites Tal,
das sich quer durch das
Bild zieht und durch den Schnitt durch die Laue-Streuung (punk-
tierte Kurve) markiert wird. Es folgen die steilen Anstiege zu
den Reflexen (111) und (002). Hier soll noch kurz auf den Sattel-
punkt (=~ 32 Einheiten) zwischen den Reflexen hingewiesen werden,
auf den spater zuriickgekommen wird.
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2.3 Die (110)- Umgebung

2.4

Die Umgebung des Schumacher-Peaks bei (110) ist mit einem
eigenen MeBprogramm besonders untersucht worden. Das Ergeb-
nis der Auswertung (ohne Spline-Gl&ttung) ist in Abb. 37
als Hohenlinienbild der diffusen elastischen Streuung dar-
gestellt (gleiche Einheiten wie in Abb. 36). Der Peak ist
also noch wesentlich hoher und schmdler als es in Abb. 36
zum Ausdruck kommt. Seine Breite in radialer Richtung (paral-
lel zuk) ist etwas schmdler als in azimuthaler Richtung.
Zur Orientierung ist das horizontale Auflosungselement
(schraffiert) fiir den (1lo0)-Punkt gezeigt (vgl. Abb. 26,

S. 57). Die Beriicksichtigung einer Divergenz des Primdr-
strahles von + 1° ergibt den aduBeren Rand des gezeigten Auf-
1osungselementes.

Die (111)- und (002)-Umgebung

Mit besserer Energieaufldosung (Chopperschlitzbreite lo mm)
ist in gesonderten MeBprogrammen versucht worden, die dif-
fuse elastische Streuung in der Umgebung der reziproken Git-
tervektoren zu bestimmen. Selbst bei einer Summation nur iiber
die halbe Breite der elastischen
Linie (val. Abb. 27 b S.59 ), wer-
den noch unelastische (vgl. Abb.
2, S.6 ) und Bragg-Beitrige miter-
faBt. Leider war es nicht moglich,
routinemdBig durch Anpassung von
@ GauBkurven an die einzelnen Streu-

- beitrdge in einem Fitprogramm den
elastischen Anteil zu separieren,
"wkngzﬂf wie es zum Beispiel fiir die wenigen

1 Flugzeitspektren an der polykristal-
£*7 80 40 30 20 ’ - linen Al Mn, 4Probe erfolgreich prak-
tiziert wurde (Bauer und Seitz 1972)

. 37: Hohenliniendiagramm der diffusen elastischen Streuung

Abb

an Pb 4% Bi in der Umaebung von (110) Intensitdten in
Einheiten vonmbarn /sterad-Defekt-Atom.Die punktierten
Linien geben Intensitdten von 15,25,35 und 45 Einhei-
ten wieder.
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3.) Pb-2% Bi

3.1 Temperaturprogramm

3.

2

Wie bei der Pb-4% Bi-Probe sind auch bei der Pb0.979810.021
(kurz Pb-2% Bi-) Probe wédhrend des Abkiihlens laufend Flugzeit-
spektren aufgenommen worden. Es zeigte sich ebenfalls keine
Temperaturabhdngigkeit z.B. bzgl. der Differenz der Intensi-
tdten in Zahlrohr-Nr. 18 und 16 unterhalb etwa 100 K, Die
Intensitdten (immer rechte Hd1fte der elastischen Linie) stei-
gen in allen Zahlrohren bei hoheren Temperaturen etwas an. Ein
deutlicher Intensitdtsunterschied zwischen Zihlrohr-Nr. 18

und 16 ist aber noch bei etwa 250 Kzu beobachten (hdchste
MeBtemperatur). Der leichte Anstieg der Intensitdten konnte
durch die Ausldufer der unelastischen Streuung bedingt sein.

Messung in der (001)-Ebene

Nach dem gleichen Verfahren wie in V 2.2 beschrieben wurde
die diffuse elastische Streuung an dem Pb-2% Bi Kristall in
der (001)-Ebene gemessen. Um das Netz der MeBpunkte etwas
(dichter und) gleichmd@Biger iiber den aesamten MeBbereich zu
legen, wurden mit jedem Detektor zwei Positionen angefahrenx.

Eine Darstellung der MeBpunkte - nun in einen Oktanten der

(001)-Ebene reduziert - ist in Abb. 38 qezeigt. Zur Orientie-

rung sind wieder die Héhenlinien der Dreibein-Modellrechnung
mit eingezeichnet.

Der Platz, den die He-Kanne innerhalb des Spektrometers zwi-
schen Zahlrohrblock I und Chopper (val. Abb. 23 S.54) bean-
spruchte, lief fiir die 1inke Seite des Spektrometer nur Streu-
winkel bis zu etwa2P = 75% (kK = 1.77 R™) zu. Mit dem Umbau

der Abschirmung bei D 7 (s. FuBnote S61) ist es nun auch
moglich, eine He-Kanne auf die geschlossene Abschirmung zu
stellen.



Kristall-
26° " positionen Abb. 38:

Lage der Stiitzpunkte
210)  in der (001)-Ebene und

Hohenliniendiagramm nach
dem Dreibein-Modell.

NNV 2
(2

A rrnméﬁ

SR i
(000) 100 (200)

Die Messungen erfolgten bei Temperaturen zwischen 40 und 20 K.
Der EinfluB der unelastischen Streuung aufgrund von Phononab-
sorption (vgl. Abb. 30, S. 68 und Abb. 42, S. 84) wird vernach-
ldssigbar, wenn nur {iber die halbe Breite der elastischen Linie
integriert wird. Zieht man von der Intensitat der elastischen
Streuung an der Pb-2 % Bi-Probe diejenige der Pb-Probe ab, so
geht die verbleibende diffuse elastische Streuung im Unter-
schied zur Pb-4 % Bi-Probe bei keinem Streuvektor auf Null her-
unter. Deshalb ist bei der folgenden Auswertung angenommen wor-
den, daB die Pb-2 % Bi-Probe etwa 15 ppm Wasserstoff enthdlt und
damit eine gesamte inkohdrente Streuung von (4.2 + 0.5) mbarn
aufweist statt etwa 3.5 wie die Pb~-4 % Bi- und die Pb-Proben.
Das steht allerdings im Widerspruch zu den (unsicheren) Gas-
analyse-Daten (vgl. Tabelle 4, S. 51).

Tragt man die diffuse elastische Streuung fiir konstantes &« iiber
dem Winkel Yy zwischen der [il@[- und der [IOQI-Richtung auf, dann
erhdlt man fiir eine Auswahl vonk -Werten die Intensitatsvertei-
lung der Abb. 39. Verfolgt man die Intensitatsverteilung ent-
sprechend der [11@ -Richtung, so beobachtet man vor dem Peak bei
= 1.77 R-lﬁ.TTZZO einen unerwarteten Peak bei k= 1.385 7! von
etwa gleicher Hohe und gleicher radialer Breite. Im Unterschied
zum (110)-Peak,der auch azimutal sehr schmal ist, zeigt der neue
Peak eine breite Struktur als Funktion von:f . Deshalb wird
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Wert
und

39 Elastisch diffuse Streuung an Pb 2% Bi fiir verschiedene
vop K in Abhdngigkeit vom Winkel ¥ zwischen
100 JAchse (vgl. Abb. 38). Die eingezeichneten

[110]

Kurven sind Interpolationen mit kubischen Splines.
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dieser Peak bei der (1.) Spline-Interpolation (bzgl.¥ ) mit 9
Knoten voll erfaft, der (110)-Peak dagegen mnicht. Der (110)-
Punkt wird spdater noch einmal separat diskutiert. Das Ergebnis
der (2.) Spline-Interpolation (bzgl.x) ist in Abb. 40 wieder-
gegeben, zusammen mit der Messung von Schumacher. Die Intensi-
taten der diffusen elastischen Streuung sind wie bei den friihe-
ren Hohenliniendiagrammen in Einheiten von mbarn/ster. Defekt-
Atom angegeben.

Nimmt man zundchst die Umgebung des (110)-Peaks und des neuen
Peaks von der Betrachtung aus, dann zeigt der Vergleich der
beiden Hohenliniendiagramme im gemeinsamen MeBbereich sowohl
die Absolutintensitdt als auch, was den Verlauf angeht, gute
Obereinstimmung.

Untersucht man nun die Umgebung des Peaks, so fdllt die unter-
schiedliche Struktur der beiden Peaks, wie sie schon anhand

von Abb. 39 beschrieben wurde, durch die Darstellung der Inten-
sitdten in einem Hohenliniendiagramm besonders deutlich auf. Um

AT

. i B \ \
§oe
(000) (100) A=A (200) ** too)
Abb. 40: Hohenlinienbild der experimentellen diffusen elastischen
Streuung an Pb 2 %Binach zweimaliger Glattung durch

kubische Splines.

B) zeigt noch einmal das Ergebnis der Messung von
Schumacher (Abb. 15b).
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die Ergebnisse der beiden Messungen auch in der Ndhe der Peaks
veraleichen zu kdnnen, miiBte man den mit der besseren Aufldsung
gemessenen Intensitatsverlauf mit der schlechteren Aufldsung des
friilheren Experimentes falten. Als Beispiel ist die Aufldsung AK
fir < Ul [110] fiir beide Experimente an einem Punkt zwischen den
Peaks angegeben. Eine Faltung mit solcher Aufldsung ergibt in
etwa den von Schumacher angegebenen Verlauf der Hohenlinien. Die
Tatsache, daB die Peaks in beiden Experimenten (A = 7 R und X

= 4.3 ﬂ) etwa beim gleichen Streuvektor beobachtet werden, deu-
tet auf einen Einfach-StreuprozeB im Pb 2% Bi-Kristall hin,

Die Richtung [ 110 ] und die Umgebungen von (200) und (210) werden
noch einmal besonders untersucht.

80 .
Abb.: 41

60 Elastisch diffuse Streu-
ung an Pb-2% Bi -2~
Tpieb_fir & in Richtung
fuo] fgibt die Ab-

L0+ weichung von der [110]-

Richtung an.

mbarn/ster.Defekt Atom]
(e}

1.0
20 f
=0
ol 1.0
Ulo
20 n
O+t
20 rO 20 0 P=+4.07
i
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3.3 Die (110)-Umgebung

3.4

Die Umgebung des Schumacher-Peaks bei (110) ist wieder mit
einem eigenen MeBprogramm im Detail untersucht worden. Dazu
gehdren Messungen, bei denen auf der linken Seite des Spek-
trometers Zahlrohre bei geeigneten Streuwinkeln positioniert
und die Probe in Schritten von 2° gedreht wurde. Die Ergeb-
nisse stimmen mit den in Abb, 39 gezeigten iiberein. Gleich-
zeitig wurde auf der rechten Seite des Spektrometers die Ko-
lonnen III und IV in Schritten von a2%%= 4° gedreht

(¥-2% Trieb). Auf diese Weise konnten die Peaks bei (110)
und (210) auch in radialer Richtung ausgemessen werden., Das
Ergebnis der Messung in [110?]- Richtung ist in Abb. 41 wie-
dergegeben. Die Richtungen der Streuvektoren bezogen auf die
[110]- Richtung sind¥= -0,5°, 1,0° 2,5° und 4,0° Die Streu-
kurven bestdtigen erstens den - wie beim Pb-4% Bi-Kristall ver-
schobenen -Schumacher- Peak, zweitens den schon im Abschnitt
3.2) beschriebenen Extra-Peak bei etwalC= 1.4 R , der bei der
Pb-4% Bi-Probe nicht beobachtet wurde. Mit den gestrichelt
gezeichneten Fehlerbalken fiirAtkc in den Spitzen der beiden
Peaks wird noch einmal Bezug genommen auf die Aufldsung beim
friheren Experiment.

Die (200)-Umgebung

Wiederum mit der besseren Energieauflosung wurde die Umaebung
des (200)-Reflexes untersucht. Bei der Auswertung zeigten sich
die gleichen Schwierigkeiten, wie sie im Abschnitt 2.4 ge-
schildert wurden. Zusdtzlich treten hier metallurgische Schwie-
rigkeiten auf. Denn anscheinend werden (wie beim Pb-Kristall)
auch beim Pb-2% Bi-Kristall Debye-Scherrer-artige Linien be-
obachtet, Jedenfalls zeigen sich lange schmale Intensitdtsrik-
ken bei k& =To, = 2.22 R und beiic=Tho0o= 2.50 A7’ Sie zeigen
sich in Abb. 40 (S. 81) als lange schmale weiBe Streifen und
sind dort mit A und C bezeichnet. Diese polykristallinen Be-
reiche miissen sich aber im Innern der Probe befinden, jeden-
falls konnte durch Makro-Ktzen (wie bei dem Pb-Vergleichskri-

stall) nichts AuBergewdhnliches festgestellt werden,
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Die Intensitdtsriicken bei B und D sind dagegen wieder der
diffusen Verzerrungsstreuung zuzuschreiben.

3.5 Die (210)-Umgebung

Aufgrund des MeBbereiches mitkK, , = 2.82 ﬂﬁsollte es moglich
sein, wenigstens den Anstieg zu dem von allen Modellen, (die
auch den (110)-Peak ergeben) vorausgesagten (210)-Peak ( k

= 2.86 8" zu sehen (vql. z.B. Abb. 38). Mangels Stiitzpunkten
(und wegen der zu starken Strukturen) wird dieser Bereich

(E) in Abb. 40 nicht aufgelost. Zur Untersuchung der (210)-
Umgebung wurde deshalb einerseits wie im Abschnitt 3.3 be-
schrieben radial in Richtung [210] gemessen (T = 12 K). In
einem friiheren MeBprogramm wurde andererseits tangential vor
(210) gemessen, d.h. groftmogliichste feste Streuwinkel

und Drehen der Probe in Schritten von 1°, Aus dieser zuletzt
beschriebenen Serie von Messungen sind in Abb. 42 wieder
sdamtliche 32 Flugzeitspektren gezeiat. Die Streuvektoren lie-

Pr)\\onon-Absorpt ion
, '}//’\ ‘/ZR.NR.

Flugzeit

Abb.: 42 Flugzeitspektren fiir Pb-2% Bi T = 18K, zur U -
suchung des (210)-Punktes ’ nter
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gen auf einem Ewald-Kreis mit¥= 13° (vql. Abb. 38). Man erkennt
deutlich Anstieg und Abfall (!) der elastischen Streuung (mit);)
in den Zdhlrohren 29-32. Das Ergebnis der Auswertung dieser Mes-
sungen ist in Abb. 43 in Form eines Hohenliniendiagramms darge-
stellt.

Das Streubild zeigt tatsdchlich einen sehr hohen Peak (75 + 8)

mbarn /ster. Defekt Atom. Er ist etwas verschoben und in [210]
Richtung schmaler als in einer Richtung senkrecht zulk. Zur Ori-
entierung ist wieder das horizontale Aufldosungselement fiir einen
Punkt in der Ndhe von (210) eingezeichnet.

A . . ,
= Abb. 43:
= Elastisch diffuse Streuung an
e13r Pb-2% Bi in der Umgebung von
(210) in der (001)-Ebene.
1.2t 4
11+ 4
10— ' ' L

23 24 25 26
,0,0[A")



8 6

VI DISKUSSION DER ERGEBNISSE

1. Vergleich mit dem Experiment von Schumacher (1969)

-1
Ein solcher Vergleich in dem gemeinsamen Mefbereich K £1.76 R

ist schon in den Abschnitten V2 und V3 durchgefiihrt worden. Hier
sollen noch einmal die wesentlichen Punkte zusammengestellt wer=-
den. Dazu sei auch auf die Abb. 36, S.76 und Abb. 40, S.81 zu-
riickverwiesen.

Beriicksichtigt man die schlechtere Auflosung der friiheren Mes-
sungen, dann stimmen die Ergebnisse, sowohl was den Absolutwert
als auch den Verlauf der diffusen elastischen Streuung angeht,
in der ( flO)- und (001)- Ebene im wesentlichen iiberein. Das
bezieht sich insbesondere auf die Wirkungsquerschnitte bei
kleinenik, die Umgebunc von (1/2 1/2 1/2) (bei Pb-4% Bi), den
Intensitdtsabfall fir K ll[llo] bei etwa 0,7 7' * und den auf-
fallenden Intensitdtsanstieq in der Ndahe von (110). Bemerkens-
wert bei dieser Obereinstimmung ist einerseits die unterschied-
liche Wellenlinge (friherA= 7 R jetzt A= 4,3 R) und anderer-
seits, daB beim friiheren Experiment ohne Energieaufldsung ge-
messen wurde. Das spricht dafiir, daB danach insbesondere bzgl.
der Behandlung des Unterarundes geniigend Vorsicht gewaltet hat.

2. Neue MeBergebnisse

Die Ergebnisse der Messungen mit den beiden Pb-Bi Einkristallen
konnen aufgrund ihrer unterschiedlichen Orientierungen nur in
den beiden Symmetrierichtungen [100] und [110] miteinander ver-
glichen werden. In [100]- Richtung zeigen sie den aleichen Ver-
lauf, ein Minimum im Wirkungsquerschnitt beilk= 1,7 R-'danach
ein rasches Anwachsen der diffusen Streuung vor dem (200)- Re-
flex. In [110]-Richtung ergeben die Messungen an beiden Kristal-
len einen etwa gleich hohen und gleich schmalen Peak bei

X Dieser Punkt tritt in Abb. 45, S. 9letwas deutlicher hervor als
in dem Hohenliniendiagramm,
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(1.75 + 0.02) R-. er ist bzgl. 'tizd= 1.81 ﬂaguBer—
halb der Fehler leicht verschoben. (vgl. Abb., 41, S.82 mit Abb.
45). Beim Pb-2% Bi KB]Sta]] zeichnet sich aber deutlich ein zwei-
ter Peak bei &=1,4 A ab, der friher nicht ernst genommen wurde.
Beim Pb.4% Bi Kristall ist keine Andeutung von solch einem Peak
Zu sehen,

Man kann nun zwei Mdglichkeiten diskutieren.

1.) Pb zeigt in einer Legierung mit 2at % Bi eine andere Fehl-
ordnungsstruktur als mit 4at % Bi.

2.) Der Pb-2% Bi Kristall enthilt einen Mikrokristallit fremder
Struktur.

Um die GroBe eines solchen Kristallits abzuschitzen, errechnet
man die gesamte Streuung in diesen Extra-Peak (vgl. Abb. 36, S.76
zur Bestimmung der hor1zonta1en Ausdehnung des Peaks), d.h.

1 3‘—‘7-c A K ARy ARy = 0.0lmbarn /(sterad- 33 Der
Vergletch mit der integralen Reflektivitdat eines Pb Kristalls
bly + Vg, = 7413mbary/Gterad-R %) (v = 1. Brillouinzone von
Pb) bezogen auf das durchstrahlte Volumen der Pb-Proben
V=23-54,6=69 cm3 ergibt fiir den Kristallit ein Volumen von
etwa 0.1 mm3' Das zeigt einerseits noch einmal die Empfindlichkeit
der hier verwendeten Untersuchungsmethode. Andererseits sei auch
an den Arger mit den Debey-Scherrer Linien (beim Pb-2% Bi und Pb
Kristall) erinnert. Beim Pb Kristall kann das Volumen mit poly-
kristalliner Struktur aufgrund der Streifen auf der Oberflache
Zu Vx5 cm3 abgeschdtzt werden. Nach diesen Abschdtzungen kann
die 2. Moglichkeit (Mikrokristallit) nicht ausgeschlossen werden.

Gegen die 1. Moglichkeit (verschiedene Fehlordnungsstrukturen)fijr
Pb-2% Bi und Pb-4% Bi) sprechen die kleinen Konzentrationen

im Vergleich zum relativ

X Das Auflosungselement AlGergibt sich aus der Linge der Detekto-
ren (lo cm) und dem Abstand zur Probe (130 cm) bezogen auf

an - s
ky = 3 = 1.45 R zu Ak, = 0.114A
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groBen Homogenititsbereich der fcc - & - Phase (418 at% Bi vgl.
Abb. 1, S. 2 ). AuBerdem ist der gemessene Wirkungsquerschnitt der
elastisch diffusen Streuung von dem Extra-Peak abgesehen linear
von der Konzentration abhdngia, was bei kleinen Werten von
aufgrund der mit Rontgenbeugung gemessenen linearen Anderung des
Gitterparameters mit der Konzentration auch zu erwarten war. Des-
halb beschrdnkt sich die Diskussion der MeRergebnisse, die mit dem
Pb-2% Bi Kristall zusdtzlich zu denen mit dem Pb-4% Bi gewonnen
wurden, im folgenden auf den (210) Peak.

. Diskussion im Rahmen der Einzeldefekt-Ndherung

Geht man von der Annahme einer statistischen Verteilung der
Defekte bzgl. Platz (substitutionell) und Verzerrungskonfi-
guration aus, dann ist das naheliegendste Verzerrungsmodell
eines, bei dem die kubische Punktsymmetrie des Defektplatzes er-
halten bleibt. Deshalb sei zum Vergleich mit dem Experiment
(Pb-4% Bi) (Abb. 44 a) das Ergebnis der Modellrechnung fiir

eine Verzerrung mit kubischer Symmetrie und Kanzaki-Kriften

nur an ndachsten Nachbarn noch einmal in Abb. 44 b wiedergege-
ben. Sieht man zundchst von der Umgebung des (110) Punktes ab,
so zeigen sich auffallende Ahnlichkeiten in beiden Streubil-
dern: 1, der flache Abfall der Streuintensitdt (vom Ursprung
des reziproken Gitters herkommend) in allen Richtungen (der
(110)Ebene).2. das breite tiefe Tal quer durch das ganze Bild.
3. der steile Anstieq der Intensitdt vor den Reflexen (Huang-
streuung) bzw. dem langgestreckten Intensitatsriicken auf der
Verbindungslinie zwischen (177) und (002). 4. der etwas flache-
re Abfall hinter diesem Intensitdtsriicken. Kleinere Abweichun-
gen entlang [1]1]und [110] beitk=0.7&s'ind von friher her schon
bekannt (vgl. auch Abb. 45) und deuten auf eine langreichweiti-
ge Kopplung zwischen denBi- und den Pb-Atomen hin. Hinzu
kommen die merklichen Unterschiede im Streumuster in der weite-
ren Umgebung von (002).

Die Tatsache, daB dariiberhinaus bei (110) und (210) zwei zusitz-
liche Peaks gemessen werden (vgl. Abb, 37, S. 77und Abb. 43,
S.85), stellt entweder die (Inversions-) Symmetrie des Verzer-
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rungsfeldes oder die statistische Verteilung der Defekte wieder
in Frage.

Bei Nahordnung folgt aus ?:’(_q_) ='\c’(3 +T) (val. 2.2.14) die
Kquivalenz des (001) und (110) Punktes. Da aber bei (001) kein
Peak gemessen wird, muB Nahordnung ausgeschlossen werden. Die
Ausbildung einer Pb-Bi Mischphase mit hexagonaler Struktur wird
erst bei Konzentrationen groBer 15 at.% Bi beobachtet (mit
einem kleinsten reziproken Gittervektor, der groBer ist als
(2520/2). Es aibt keine weiteren Anzeichen fiir eine andere Struk-
tur oder Ordnung bzgl. der Platze. Es ist unwahrscheinlich, daB
eine fremde Struktur in den beiden v011ig verschiedenen Kristal-
len bei (110) zu gleich groBen Peaks fiihrt. Deshalb wird im fol-
genden wieder angenommen, daB die Defekte statistisch auf den
Pb-Gitterplatzen verteilt sind, und die Peaks bei (110) und (210)
durch eine nicht inversionssymmetrische Verzerrung hervorgerufen
werden. In dem Kapitel III sind vier derartige Modelle disku-
tiert worden. Allen gemeinsam ist ein Peak (genau) bei (110)

und (genau) bei (210), schon hier sei darauf hingewiesen, daB
keines der Modelle die gemessene Peaklage richtig beschreibt.

In den drei Symmetrierichtungen unterscheiden sie sich nur inner-
halb der experimentellen Fehler, deshalb wird hier stellvertre-
tend fiir die anderen Modelle nur das Dreibein-Modell (s. Abb. 9,
S. 29) diskutiert. Der freie Parameter fiir die drei koplanaren
Zusatzkrdafte fi (zu den Krdften an allen 12 nachsten Nachbarn,
Parameter fl) wird wieder durch Anpassung an den experimentellen
Wirkungsquerschnitt bei (110) bestimmt (3.1.13)x. Unter Beriick-
sichtigung von Sp2 = konst. (3.1.14) ergibt sich der Parameter-
satz f, = 7.6 1076 dyn und £} = -9.1 105 dyn. Das Ergebnis die-
ser Modellrechnung ist in Abb. 45 (gestrichelte Kurve) zusammen
mit den experimentellen Wirkungsquerschnitten dargestellt, die

mit dem Pb-4 % Bi-Kristall gemessen wurden.

X Das ergibt einen etwa 1.5%* hoheren Wert fir fi und A-B,
vgl. Tabelle 2, S. 42.
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a Messung mit einem Pb-4% Bi Kristall (s. Abb. 36, S.70)
b Modellrechnung fiir eine Verzerrung mit kubischer Sym-
metrie (s. Abb. 15 a, S.44 )

Die gute Obereinstimmung zwischen Experiment und Theorie in
[100] -Richtung, die schon friiher im gesamten MeBbereich

k€ 1.5 ' bestand, (vgl. z.B. Abb. 6, S.26 und Abb. 12, S.35 ),
gilt auch fiir das Minimum bei ke = 1.75 8 'und dem steilen An-
stieg vor dem (200)-Reflex. In [111] -Richtung werden nach wie
vor die Oszillationen bei (111)/2 nicht erfaBt. Dagegen wird das
Minimum bei k1.7 R-'und der asymmetrische Abfall hinter dem (111)-
Reflex qualitativ richtig wiedergegeben, In {116]-Richtung gibt es
zwei kritische Bereiche: 1. der schon mehrfach erwdhnte Abfall bei
ic= 0,7 R, der dhnlich wie die Oszillationen bei (111)/2 mit Kraf-
ten nur an nachsten Nachbarn nicht erfaflit wird. 2. die Umgebung
des Peaks, wobei die Breite des gerechneten Peaks etwa 3 mal brei-
ter als die gemessene ist. Das anschlieBende Minimum bei K=2,5 R
wird innerhalb der experimentellen Fehler wieder richtig wiederge-
geben.

Fir die Diskussion der Symmetrie des Verzerrungsfeldes muB fol-
gendes festgestellt werden. Oberall da, wo die Kurven das Experi-
ment qut oder befriedigend wiedergeben, (z.B. die Minima und die
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Flanken bei den Reflexen), unterscheiden sich die Modelle ohne
Inversionssymmetrie nur innerhalb der experimentellen Fehler von
dem Modell mit kubischer Symmetrie. Gemeinsam zeigen die Modelle
ohne Inversionssymmetrie einen zu breiten (110)-Peak, bedingt durch
die Breite von (1/w (3]0 4 X pas gleiche gilt fiir den (210)-
Peak, dessen Breite im wesentlichen durch die Breite von 1/w 4(?30
gegeben ist. Versucht man dennoch, eine Entscheidung zwischen dén
4 Modellen zu treffen, so ist man auf den Vergleich der Hohenli-
niendiagramme angewiesen. Es soll an dieser Stelle noch einmal auf
die Unsicherheiten bei der Berechnung der Wirkungsquerschnitte

in Nicht-Symmetrierichtungen hingewiesen werden (val. III.2). Denn
ausgerechnet zwischen dem (111)- und dem (002)- Reflex, wo sich
zwei Gruppen von Modellen z.B. mit dem B.-v.K.-Fit von Ng und
Brockhouse (1967) charakteristisch voneinander unterscheiden,
zeigt die Rechnung mit dem B.-v.K.-Fit von Cowley (1974) einen
Peak (unabhdngig von der Symmetrie des Verzerrungsfeldes)(vgl. die
Abb. Al-5 im Anhang).

Bevor man das Hohenliniendiagramm des Experimentes in der Umgebung
der Reflexe zur Entscheidung heranzieht, ist daran zu erinnern,

daB dort nur ein qualitativer Vergleich mdoglich ist. Der experi-
mentell beobachtete Sattelpunkt zwischen (111) und (002) (Abb. 44 a)
findet sich auch bei dem Dreibein-Modell (Abb. 17 a, S.46 ) und

dem 111-0ff-Center-Modell (Abb. 19 a, S.48 ), nicht dagegen bei

dem HCP-FCC-Modell (Abb. 20 a, S.49 ) und dem 100-0ff-Center-Modell
(Abb. 21a, S5.49 ). Bzgl. des absoluten Wertes des Sattelpunktes
ist auf die Abhédngigkeit von den Parametern der Kanzaki-Krifte hin-
zuweisen. Bei einer Wahl von f1 =-fi = + 7.5-10'6dynist die Fld-
che unter dem (110)- Peak etwa die gleiche wie die unter dem gemes-
senen Peak. Das hat beim 111-0ff-Center-Modell zur Folage, daB der
Wert des Sattelpunktes auf etwa 30 Einheiten ansteigt, die seit-

lTiche Einschniirung 1links oberhalb des (002)- Reflexes aber beste-
hen bleibt. '

X Es sei hier auf die ausfiihrliche Diskussion Uber}den Zusammenhang

zwischen statischer und dynamischer Verschiebung auf S.35
hingewiesen,
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Beim Dreibein-Modell steiat der Wert des Sattelpunktes auf 36
Einheiten an, und die nicht so ausgepridgte Einschniirung wird
weiter abgeschwdcht. Man veraleiche dazu z.B. den Verlauf des
Schnittes durch die Laue-Streuung - die punktierte Intensi-
tatslinie.

Unter den genannten Vorbehalten kann man aus den gemessenen
Hohenlinien bzgl. Sattelpunkt und Einschniirung eine ndhere

Verwandschaft mit dem Dreibein-Modell folgern.

Orientierungskorrelation

Eine einfache Abschdatzung des Bereiches im Realraum, der zur
Streuung in den schmalen Peak bei (110) beitrigt - gemessene
HalbwertsbreiteaK= 0.12 R-', ergibt einen Durchmesser von
mindestens 50 R. Eine Kugel mit dem gleichen Durchmesser ent-
hdlt bei der Pb-4% Bi-Probe bei homogener Verteilung etwa

80 Bi Atome. Geht man von der Annahme aus, dafB die Bi Atome
in einem solchen Kluster auf den Pb-Pldtzen statistisch ver-
teilt sind, dann konnte nur noch - wie von W. Schmatz vorge-
schlagen - eine geeignete Korrelation zwischen den Orientie-
rungen der einzelnen Defekte zu einer konstruktiven (Oberlage-
rung der entsprechenden Streuamplituden fiihren.

Eine Formel fiir den differetiellen Wirkunasquerschnitt der dif-
fusen elastischen Streuung pro Defekt-Atom, die solche Korre-
lationen beriicksichtigt, ist in Gleichung (2.214) gegeben. Im
Rahmen der G1tterstat1k lTautet sie fiir das System Pb-Bi

835 () | § Tq) Lhy~Rpy +ihrg -l Tl *

Jeﬂ

Der Unterschied zur Einzeldefektndherung (vg. (3.1.1)) ist for-
mal einfach die Faltung des Verschiebungsfeldes mit den Kon-
zentrationsfluktuationen (hier auf die Orientierungen der De-

fekte eingeschrdnkt).

Im folgenden wird beschrieben, wie man ausgehend von den 8 ver-
schiedenen Konfigurationen des Dreibein-Modells zu der gewiinsch-
ten konstruktiven Oberlagerung der Verzerrungsbeitridge bei (110)
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gelangen kann (vgl. Abb. 9, S. 29). Dreht man das Dreibein in
seiner (111)- Ebene um 60°, so andert die Fourier Transformier-
te f"(llO) aenau ihr Vorzeichen. Das muB durch einen entspre-
chenden Wechsel des Vorzeichens bei'E‘(IIO) kompensiert werden,
sonst gibt es keine konstruktive Oberlageruna. Geht man nun von
einer (110): Ebene (im Realraum) zur ndchsten, so springt die
Phase in Z‘(llO) um YX und bewirkt den erwiinschten Vorzeichen-
wechsel.

Es wurde schon friiher erwdshnt, daR von den 8 mdoglichen Dreibein
Konfigurationen nur 4 einen Peak bei (110) bewirken. Von den 6
nicht dquivalenten (110) Ebenen (im Realraum) sind es wiederum
nur 2, die bei (110) zur Verschdrfung des Peaks fiihren. Da alle
Dreibeine gleich wahrscheinlich sind und keine (110)-Ebene (im
Realraum) ausgezeichnet ist, muB iiber alle Moglichkeiten gemit-
telt werden, (wenn nicht Einschrdnkungen z.B. aufgrund von ener-
getischen Betrachtungen zu beriicksichtigen sind, s. 5 d).

Um die Rechenzeit zu verkiirzen, ist der Wirkungsquerschnitt der
diffusen elastischen Streuung fiir das soeben beschriebene Modell
einer Orientierungs-Korrelation nur in den drei Symmetrierichtun-
gen berechnet worden. Einige Ergebnisse solcher Rechnunaen sind
in der Tabelle 5 zusammengestellt. In allen Fdllen ist das glei-
che Krdaftepaar fl, fi zugrundegelegt, mit dem die gestrichelte
Kurve in Abb. 45 berechnet wurde.

Anzahl der Kugelradius Maximum Halbwertsbreite
Schalen | Atome mbarn -1
R sTer.Def.Atom R
8 141 9.8 100 0,22
21 459 14,8 288 0.185
4o 1061 19,7 590 0,15
72 2123 24,6 1150 0,125

Tabelle 5: Ergebnisse der Dreibein-Orientierungs-Korrelation




95

Man sieht deutlich, wie der Peak mit zunehmendem Kugelradius an-
wdchst und schmdler wird. Zum Vergleich mit dem Experiment in
Abb. 45 ist folgende Rechnuna durchgefiihrt worden. Es wurde iiber
1586 Kugeln vom Radius 24.¢ R gemittelt. Bei einer so arofen
Anzahl von Kugeln bleiben die Schwankungen der berechneten Wir-
kungsquerschnitte (wahrscheinlich aufgrund von Oberflacheneffek-
ten), die bei kleinen Werten vonk (K < 0.7 R? auftraten, inner-
halb der experimentellen Fehler. Der gewdhlte Kucelradius fiihrt
etwa zur gleichen Peakbreite wie das Experiment. Um wieder mit
dem Maximum der gemessenen Peakhdhe ilibereinzustimmen (val.Tabel-
le 5), muBten die Dreibein-Zusatzkridfte fl drastisch reduziert
werden. Das Krdftepaar fir die durchgezogene Kurve in Abh. 45
lautet f, = 5.7-10 " dyn, f} = - 1.8-10™° dyn.

Eine Verschdrfung des Peaks bei (210) wird durch ein qualitativ
gleiches Orientierungs-Korrelationsmodell erreicht. Die Rechnun-

gen sind hier nicht durchgefiihrtworden.

. Vorschldge fiir weitere Messungen und Rechnungen

Im vorhergehenden Abschnitt ist ein relativ ungewdhnliches
Modell zur Beschreibung von scharfen Peaks in der diffusen
elastischen Streuung vorceschlagen worden. In diesem Abschnitt
wird diskutiert, welche Moalichkeiten sich aufer der Messung der
diffusen elastischen Neutronenstreuuna noch bieten, dieses
Modell der Orientierungskorrelation zu iliberprifen, bzw. zwi-
schen den einzelnen Verzerrunasmodellen (s. III 1) zu unter-

scheiden.

Die Knderung der elastischen Moduli &E/E aufarund von innerer
Reibung z.B. bei uniaxialem Druck ist dem Quadrat des "shape"-
Faktors A-B direkt proportional (val. Tabelle 2, S.42 ). lLei-
der sind erste Messungen dEfE [111] an Pb-Bi mit 1 und 5 at% Bi
unterbrochen worden. Die vorliufige Auswertung zeiqt einen star-

‘ken Anstieg der Inneren Reibung bei tiefen Temperaturen. Das

legt die Vermutung einer niedrigen Aktivierung fiir Relaxation.

aufgrund der Anwesenheit der Bi-Atome in Pb, nahe.
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Im Rahmen der hier diskutierten Verzerrungsmodelle wiirde man die-
se niedrige Aktivierungsenergie der Eneraie zur Umori-
entierung der Defektkonfigurationen zuschreiben. Mit Relaxations-
messungen dieser Art in z.B. ﬁ]JJ- u.{iOé}Richtung konnte auBer
der GroBe des shape-Faktors auch die Symmetrie des Defektplatzes
z.B. trigonal oder tetragonal iiberpriift werden.

Das elektrische Quadrupolmoment des Wismut Atoms (Spin 9/2)
wechselwirkt mit dem elektrischen Feldgradienten am Ort des
Wismut Atoms. In kubischer Umgebung (Pb-Bi, oL -Phase) ver-
schwindet der elektrische Feldgradient, d.h. die Messung einer

Quadrupolaufspaltung ware eine Bestdtigung der nicht-kubischen
X

Symmetrie des Verzerrungsfeldes

Durch die Strukturanalyse einer Pb0.72 Bio.28 Legierung mit
Neutronenstreuung kdnnte man die Anordnung der Bi-Atome in

der hcp-Phase (vgl. Abb. 2, S. 6) im Zusammenhang mit den Ver-
zerrungsmodellen und Wechselwirkungseneraien (Pb-Pb, Pb-Bi

und Bi-Bi) studieren.

Berechnet man die elastische Wechselwirkungsenergie zwischen
den Defekten aufgrund ihrer Verzerrungsfelder als Funktion des
Abstandes und der Orientierunag der Defekte, dann kdnnen fiir
die einzelnen Verzerrungsmodelle energetisch giinstige Konfi-
gurationen (fiir einen Kluster) bestimmt werden.

X Ein solches Experiment wird von Liitgemeier und Mitarbeitern

(IFF-KFA) geplant.
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Born-von-Karman-Fit von Ng und Brockhouse 1967.
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Abb. Al: Mit dem Born-von-Karman-Fit von Nb und Brockhouse 1967
gerechnete Hohenliniendiagramme der diffusen elastischen
Streuung fiir das System Pb-Bi, Einheiten in mbarn/
sterad Defekt-Atom , Dreibein-Modell a) (110)-Ebene,
b) (001)-Ebene.
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Abb. A2: Mit dem Born-von-Karman-Fit von Gilat 1965 agerechnete

Hohenliniendiagramme der diffusen elastischen Streuung
fiir das System Pb-Bi, Einheiten in mbarn/sterad De-
fekt-Atom , Dreibein-Modell a) (110)-Ebene, b) (001)-
Ebene.
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Abb. A3: Mit dem Born-von-Karman-Fit von Furrer 1969 gerechnete
Hohenliniendiagramme der diffusen elastischen Streuung
fiir das System Pb-Bi, Einheiten in mbarn/sterad De-

fekt-Atom , Dreibein-Modell a) (110)-Ebene, b) (001)-
Ebene.
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Abb. A4: Mit dem Born-von-Karman-Fit von Furrer 1969 gerechnete
Hohenliniendiagramme der diffusen elastischen Streuung
fiir das System Pb-Bi, Einheiten in mbarn/sterad De-
fekt-Atom , DreJbein-Modell a) (110)-Ebene, b) (001)-
tbene.
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Mit dem Born-von-Kérman-Fit von Cowley 1974 gerechnete
Hohenliniendiagramme der diffusen elastischen Streuung
fir das System Pb-Bi, Einheiten in wmbarn/sterad De-

fekt-Atom , DreTbein-Modell a) (110)-Ebene, b) (001)-
Ebene.
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