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ZUSAMMENF ASSUNG

In der vorliegenden Arbeit wurde mittels Neutronenbeugung am FluBliniengitter
in Niob-Proben mit einer unterschiedlichen Konzentration an NbZNvAusschei—
dungen bei 4.2 K die Verbreiterung der Bragg-Reflexe in FluBlinienrichtung
gemessen. Diese Rockingkurven reprdsentieren die Verteilung der Verkippungs-
winkel von FluBliniensegmenten, die wegen der Verankerung der FluBlinien an
den nicht-supraleitenden Ausscheidungen auftreten. Der charakteristische Para-
meter dieser Messungen, die Halbwertsbreite der Rockingkurven, dnderte sich
mit der Ausscheidungskonzentration und der makroskopischen FluBdichte und
variierte zwischen 6' und 250'.

Labusch (1975) hat eine Theorie entwickelt, die die gemessenen Halbwertsbrei-
ten mit den Ursachen der Verbiegungen, namlich der Verankerungskraft von

einer FluBlinie an einer Haftstelle, verkniipft. Damit konnten die Mittelwerte
dieser Krdfte unmittelbarer bestimmt werden als es bisher auf dem Umweg liber
makroskopische MeBgroRen, wie der Volumenkraftdichte, moglich war. Die Krdfte
stimmen innerhalb der Fehlergrenzen fiir alle gemessenen Proben iiberein, ob-
woh1l sich deren Ausscheidungskonzentrationen um eine GroBenordnung unterschei-
den. Bei einer reduzierten FluBdichte B/BC2 = 0.5 erhielt man fir die mittle-
re Kraft (18 + 4). 1071In,

Ein Vergleich der mit Neutronenbeugung bestimmten mittleren Einzelkrafte
<f2:>1/2 mit den aus. Volumenkraftdichten Py berechneten maximalen Veranke-
rungskraften K, anderer Autoren (Antesberger 1973) am System (NbTa + Nb,N-
Ausscheidungen) sowie einer Volumenkraftmessung an einer der hier verwendeten
Proben von Fuhrmans (1975) ergab eine Ubereinstimmung innerhalb eines Faktors
zwei. Man muf3 beim Vergleich der beiden gegensatzlichen Methoden beriicksichti-
gen, daB die Art der Mittelung bei den Messungen mittels Neutronenbeugung, die
auf einer gradientenfreien FluBdichteverteilung in der Probe beruht, vor allem
fir kleine FluBdichten eine weit geringere als die maximale Einzelkraft zur
Folge hat.

Der Beweis erscheint damit erbracht, daB die Theorie zur Berechnung von K0 aus
Pv das Verhalten von FluBlinien in Supraleitern mit Haftstellen richtig be-
schreibt. Eine hohere absolute Genauigkeit hdngt bei beiden Verfahren davon
ab, die Verankerungszentren in der Probe homogen verteilt einzubauen und ihre
Konzentration mit Neutronenkleinwinkelstreuung oder metallurgischen Methoden
genauer als bisher zu bestimmen.



ABSTRACT

In this paper neutron diffraction experiments by flux line lattices in Nio-
bium samples at 4.2 K are reported. The samples contained non-supercon-
ducting NbZN-precipitates in various concentrations which act as pinning
centers. The pinned flux lines are no longer exactly parallel to each other

as they would be in an ideal type-II superconductor but are tilted by small
angles with respect to the external field. This angular tilt results in a
broadening of the Bragg-reflections in direction of the flux Tines which is
measured by recording rocking-curves. The characteristic parameter of the
rocking-curves is their full width at half maximum; it varied with precipitate
concentration and flux density and ranged from 6' to 250'.

Labusch (1975) has derived a new theory which correlates the measured half-
widths to the pinning force exerted on one flux line by one pinning center.
By means of this theory the mean square values <f2:>1/2 of the interaction
forces could be determined more directly than previously where in most cases
pinning force densities had to be measured by macroscopic methods. The inter-
action forces coincided within experimental error for all samples even though
their precipitate concentrations varied by an order of magnitude. At a re-
duced flux density of 0.5 a value for <f2:>1/2 of (18 t 4)-10"11 N has been
obtained.

A comparison has been made between the mean square interaction forces
<,f2:>1/2 and the maximum interaction forces K0 determined from pinning

force densities PV. PV has been measured on the system NbTa + Nb2N—prec1—
pitates by Antesberger (1973) and on one of the samples used in these experi-
ments by Fuhrmans (1975). An agreement within a factor two has been found
between <f?>1/2 determined from the tilt angles and K0 determined from PV-
measurements. In comparing the two completely different methods one has to
take into consideration, however, that the averaging procedure inherent to
the homogeneous flux density distribution used in the neutron experiment
yields a mean square value for the interaction force which should always be
smaller than the maximum interaction force otained by the macroscopic methods.
The deviation from the proportionality between <f2:>1/2 and Ko becomes large
speciaily at Tow flux densities.

This comparison seems to prove that the theory for the determination of Ko
from Pv describes the behaviour of fux lines in pinned superconductors in
the right way. A higher absolute accuracy for both methods depends on a more
homogeneous distribution of the pinning centers in the sample and on a more
precise determination of their concentration by applying neutron small angle
scattering or metallurgical techniaues.
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1. EINLEITUNG UND PROBLEMSTELLUNG

Typ II Supraleiter befinden sich nur bis zu einem unteren kri-
tischen Feld HCl in der Meissner-Phase, in der der magnetische
FluB bis auf eine Oberflachenschicht aus der Probe verdridngt
ist. Zwischen Hc1 und dem oberen kritischen Feld ch dringt
FluB in Form von sogenannten FluBlinien in die Probe ein, da
durch eine VergroBerung der Oberfldche zwischen normalleitenden
und supraleitenden Bereichen die Gesamtenergie des Systems er-
niedrigt wird (Abrikosov 1957). Die FluBlinien sind Bereiche,
in deren Kern der supraleitende Ordnungsparameter, d.h. die
Cooperpaardichte, auf Null absinkt; das im Kern maximale Magnet-
feld wird durch Ringstrome gegen die supraleitende Umgebung ab-
geschirmt. Der magnetische FI1uB in einer FluBlinie ist quanti-
siert und wird FluBquantum (bo genannt ((bo = h/2e =

2.07-10’15 Vsec). Den Feldbereich zwischen Hc1 und ch nennt man
Mischzustand oder Shubnikov-Phase.

In einem Einkristall ohne Verunreinigungen bilden die FluBli-
nien meist ein hexagonales Gitter, also eine regelmiBige Anord-
nung magnetischer Strukturen im Wirtskristall. Einer Anregung
von De Gennes und Matricon (1964) folgend haben bereits 1964
Cribier und Mitarbeiter mit Neutronenbeugung die periodische
Anordnung von FluBlinien und die FluBquantisierung nachgewiesen.
Einige Jahre spdter wurde von Essmann und Tduble (1967) die De-
korationsmethode entwickelt, bei der die Durchstofpunkte der
FluBlinien an der Probenoberfldache durch Aufdampfen kleiner fer-
romagnetischer Partikel und mit Hilfe eines Abdruckverfahrens

in einem Elektronenmikroskop sichtbar gemacht werden konnen.
Diese Methode 1ieB die Neutronenbeugung an FluBlinien zundchst
wieder in den Hintergrund treten, Sie ist jedoch auf niedrige
Felder und Temperaturen beschrankt und liefert keine Information
iber die mikroskopische FluBlTinienstruktur und keine reprédsenta-
tiven Probenmittelwerte. Diese Einschrédnkungen haben seit Beginn
dieses Jahrzehnts zu einer Renaissance der Neutronenbeugung

an FluBliniengittern gefiihrt, die vor allem in Jiilich und Saclay
mit verbesserten Methoden neue Erkenntnisse iiber die mikroskopi-
schen Felder und iliber Gittereigenschaften gebracht haben (Schel-



ten, Ullmaier & Schmatz, 1971; Cribier, Simon & Thorel, 1972;
Schelten, Ullmaier & Lippmann, 1972; Thorel et al. 1973; Weber,
Schelten & Lippmann, 1973; Schelten, Lippmann & Ullmaier, 1974).

In einem idealen Typ Il Supraleiter sind die FluBlinien senk-
recht zur Feldrichtung frei verschiebbar. Dies fihrt beim Anle-
gen eines Transportstroms zu einer Bewegung der FluBlinien, da
auf sie dann eine Magnuskraft wirkt. In technischen Supraleitern
muB diese Bewegung verhindert werden, weil sie zu einer die Su-
praleitung zerstdrenden Erwdrmung der Probe fiihrt.

Die Verankerung ("pinning") der FluBlinien und damit die tech-
nisch erwiinschte Erhthung der Stromtragfahigkeit wird durch eine
Reihe von Faktoren beeinfluft. Als Haftstellen wirken z.B. Be-
reiche mit lokal unterschiedlichen supraleitenden Eigenschaften
innerhalb der Probe, nicht supraleitende oder sogar magnetische
Verunreinigungen,sowie Versetzungen oder andere Gitterfehler

im Wirtsgitter. Die Stirke der Wechselwirkung zwischen FluBli-
nie und Haftstelle ist eine Funktion des Unterschieds der Eigen-
schaften von Haftstelle und Matrix.

Es gibt eine groBe Anzahl von Experimenten (vgl. z.B. Campbell
& Evetts, 1972) zur Bestimmung der Volumendichte der Veranke-
rungskraft. Diese GroBe gibt zwar Auskunft iber die Uber das
Probenvolumen gemittelte Gesamtwirkung aller Einzelkrdfte an
den Haftstellen, sagt jedoch nichts aus iiber den Mechanismus
der Verankerung selbst. Falls nicht mehrere Defektarten gleich-
zeitig vorliegen, die sich in komplizierter Weise iiberlagern
konnen, so kann man mit Hilfe einer komplexen Theorie (Labusch;

1969) die Einzelverankerungskraft aus der Volumenkraftdichte
berechnen.

In dieser Arbeit soll eine neue Methode vorgestellt werden, die
es erlaubt, mittels Neutronenbeugung am FluBliniengitter die
Wirkung der Einzelverankerungskraft unmittelbarer zu messen.

Das Verfahren beruht auf der Tatsache, daB im ungestdrten FluB-
linienkristall die FluBlinien parallel zueinander verlaufen, un-
‘er dem EinfluB von Haftstellen jedoch Verkippungen von FluBli-



niensegmenten auftreten, deren Winkelverteilung man in einem
Beugungsexperiment messen kann. Im Gegensatz zu den makrosko-
pischen Methoden wird bei einer gradientenfreien FluBdichtever-
teilung in der Probe gemessen. Die GroBe der Verkippungswinkel
sollte schlieBlich mit einer im Ansatz einfachen Theorie ein
MaB fiir die Einzelverankerungskraft liefern.

Diese Messungen sind nur dann eindeutig, wenn moglichst nur ein
einziges System von Haftstellen in der Probe vorliegt. In frii-
heren Versuchen zur Ermittlung der Volumenkraftdichte (Antes-
berger, 1973) hatte sich dafiir der Einbau von normalleitenden
szN-Ausscheidungen in NbTa als geeignet erwiesen. Dieses Sy-
stem wurde auch in der vorliegenden Arbeit verwendet, nur mit
dem Unterschied, daB wegen seiner besseren Neutronenstreueigen-
schaften hier Niob als Matrixsubstanz benutzt wurde.

Im folgenden Kapitel werden zundchst die Proben charakterisiert,
in Kapitel 3 die Theorie zur Neutronenbeugung an FluBlinien-
gittern erldautert und schlieBlich in den letzten beiden Kapi-
teln das MeBverfahren erldutert und die MeBergebnisse vorge-
stellt und diskutiert.



2. PROBEN — PRAPARATION UND EIGENSCHAFTEN

Das Ziel bei der Probenherstellung war, ein System zu schaffen,
bei dem moglichst nur ein Verankerungsmechanismus auftrat. Auf-
grund von vorangegangenen Experimenten zur Bestimmung der Vo-
lumenkraftdichte am System NbTa (Antesberger & Ullmaier, 1974)
und den fiir die Neutronenstreuung besonders geeigneten Eigen-
schaften von Niob schien fiir die beabsichtigten Untersuchungen
das System von Diniobnitrid-Ausscheidungen in Niob am geeignet-
sten.

szN ist die normalleitende f3-Phase des Systems Niob-Stickstoff.
Es hat hexagonale Struktur mit den Gitterkonstanten a = 3.062 R
und ¢ = 4.966 & (Taylor & Doyle, 1967). Die gebildeten Ausschei-
dungen sind inkohdrent in das Niob-Gitter eingebaut, d.h. es
gibt an der Grenzflache Matrix-Ausscheidung keine langreichwei-
tigen Verzerrungen.

Reines Niob hat eine Sprungtemperatur Tc von 9.25 K und einen
Ginzburg-Landau-Parameter x von 0.8; bei der Siedetemperatur
von Helium, 4.2 K, bei der alle Messungen dieser Arbeit durch-
gefiihrt wurden, betrdagt das untere kritische Feld Hcl = 1410 Oe,
das obere kritische Feld ch = 2730 Oe und das thermodynamische
kritische Feld Hc = 1580 O0e (alle Angaben nach Finnemore, Strom-
berg & Swenson, 1966). Freyhardt (1971) gibt fiir Hoq von reinem

Niob 1350 0Oe an.

Die Praparation der Proben und die erzielten Probeneigenschaf-
ten werden in den folgenden Abschnitten beschrieben.

2.1 Die Herstellung der Proben

Die Proben wurden in einzelnen Schritten von einem zylinderfor-
mig gezogenen, <@1i>-orientierten Niob-Einkristall mittels Fun-
kenerosion abgeschnitten, danach funkenerosiv poliert und zur
Entfernung zerstorter Oberfldachenschichten mit HF + HNO3

+ H2504 gedtzt. Es entstanden so Scheiben von nicht exakt kreis-
formigem Querschnitt mit etwa 12 mm Durchmesser und einer Dicke
von 1 mm oder 2 mm. Diese Proben wurden zundchst im Ultrahoch-



vakuum (Enddruck 2.5'10"10 Torr) sechs Stunden bei einer Tem-

peratur von 2300°¢ entgast. Die Reinheit der Proben nach der
Entgasung wurde kontrolliert, indem Magnetisierungskurven ge-
messen wurden; es zeigten sich sehr gut reversible Kurven mit
einem oberen kritischen Feld H.p von 2730 + 10 Oe (s. Abb. 1).
Dies entspricht dem in der Literatur (z.B. Finnemore, Stromberg
& Swenson, 1966) genannten ch-Wert fir reines Niob und zeigt,
daB das Material frei von Verunreinigungen war. Diese wiirden
namlich zu einer Verkiirzung der freien Wegldnge der Leitungs-
elektronen, d.h. zu einer Abnahme der Kohdrenzlinge § der
Cooperpaare und damit zu einem Anwachsen von ch fihren.

Die Proben wurden anschlieBend in einzelnen Chargen, je nach
ihrer Dicke fiir drei oder sechs Stunden, bei 1800°C einer Stick-
stoff-Atmosphdre von 2.5'10'5 Torr Partialdruck ausgesetzt. Die
Heizung der Proben erfolgte wie schon beim Entgasungsvorgang
induktiv. Entsprechend den Druck-Konzentrations-Isothermen im
System Nb-N (Gebhardt, Fromm & Rothenbacher, 1964) sollten da-
durch etwa 1 at.% Stickstoff interstitiell in Niob gelost wer-
den. Die tatsdchlich erreichten Konzentrationen, die aus einer
genauen Wagung der Proben vor und nach dem Begasen bestimmt
wurden, lagen zwischen 0.52 und 1.21 at.% (vgl. Tab. 1, S. 15).
Durch schnelles Abschrecken mit Argon erreicht man, daBB diese
Stickstoffkonzentration auch bei Zimmertemperatur homogen ge-
1ost bleibt., Auf diese Weise lassen sich Nb-N-Mischkristalle

bis etwa 1.5 at.% N herstellen (Gebhardt, Dirrschnabel & Horz,
1966). Dieselben Autoren stellten fest, daB sich bis zu dieser
Konzentration der elektrische Widerstand linear um 4.1‘uQcm/at.%
N gegeniiber reinem Niob erhoht.

Auch nach diesem Schritt der Probenpraparation wurden die Mag-
netisierungskurven der Proben aufgenommen. Dies geschah mit
einer konventionellen MeBmethode, bei der die in einer pick-up
Spule am Probenort induzierte Spannung elektronisch integriert
und als Funktion des duBeren Feldes aufgezeichnet wird. Die obe-
ren kritischen Felder stiegen im Mittel auf den dreifachen Wert
von reinem Niob. Die Kurven waren im Vergleich zu denen der ge-
temperten Proben noch weitgehend reversibel (Abb. 1), so daB



man auf sehr wenig Ausscheidungen in den Proben schlieBen konn-
te, die als Haftstellen wirken.

Der letzte Schritt in der Herstellung einer moglichst homogenen
Verteilung von szN-Ausscheidungen wurde durch stufenweises
Tempern der Proben erreicht. Entsprechend dem Ldéslichkeitsdia-
gramm von N in Nb (Gebhardt et al. 1964) wird sich bei einer
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ersten Temperstufe von 600°C fast aller Stickstoff ausscheiden.
Mit zunehmender Tempertemperatur wird dann wieder Stickstoff in
der Matrix geldst und die Konzentration an Ausscheidungen ver-
ringert. Durch schnelles Abschrecken friert man den gewiinschten
Zustand ein und erhdlt so eine Reihe von Proben mit variieren-
der Ausscheidungsdichte.® Da das obere kritische Feld von Niob

X Fiir ihre Hilfe bei der Probenprdparation danke ich den Herren

H.J. ﬁierfeld, M. BeyB, H. Gier und C. Mambor aus dem Insti-
tut fiir Materialentwicklung im IFF,



nur von der Konzentration an geldostem Stickstoff abhingt, er-
hoht sich ch wieder mit zunehmender Auslagerungstemperatur
(vgl. Abb. 1).

2.2 Charakterisierung der Proben

Zur Berechnung der Einzelverankerungskrdafte aus den gemessenen
mittleren Verkippungswinkeln der FluBlinien (s. Kap. 4.2) war
es erforderlich, die relative Orientierung der NbZN-Ausschei-
dungen im Wirtskristall und ihre Konzentration zu kennen. Es
ist bekannt (Dollins & Wert, 1969; Dahlstrom & Eyre, 1972),

daB sich Nb,N in Form von Scheiben auf {100}-Flachen des bcc-
Gitters von Niob ausscheidet. Schober & Antesberger (1973) ha-
ben mit dem Elektronenmikroskop szN-Ausscheidungen in NbTa un-
tersucht; sie geben fiir den Durchmesser der Scheiben 2000 -
5000 R und als Dicke einige hundert R an.

2.2.1 Metallurgische Untersuchungen

GroBe, Verteilung und Dichte der Ausscheidungen wurde auch am
vorliegenden System eingehend untersucht. Einen qualitativen
Eindruck liber Konzentration und Art der Verteilung der Aus-
scheidungen geben metallurgische Schliffe. Dazu wird eine Pro-
benoberfldche mechanisch poliert und mit einem Gemisch aus
Milchsdure, HF und HNO3 (Verhdltnis 3:2:1) ca. eine halbe Minu-
te lang gedtzt. Das Atzmittel greift die szN-Phase an, die
entstehenden Atzgriibchen kdonnen durch ein Mikroskop fotogra-
fiert werden.” Die Aufnahmen (s. Abb. 2a) zeigen eine inhomo-
gene Verteilung der Ausscheidungen, deren Ursachen nicht genau
bekannt sind, aber moglicherweise von einem Versetzungsgrund-
netzwerk in der Probe verursacht werden.*® Die Ausscheidungs-
dichte an den Randern der Probe war in einem Band von ca.

0.4 mm Dicke um etwa eine GrdBenordnung hoher als im zentralen
Teil der Probe (Abb. 2b). Dieser Inhomogenitdtsbereich, dessen
Tiefe etwa der Probendicke entspricht, kdnnte mit der an Schei-
benrand und Scheibenmitte unterschiedlichen Abschreckgeschwin-

X Fiir die Schliffbildaufnahmen danke ich Herrn U. Linke vom
Institut Materialentwicklung des IFF.

XX q. Wenzl, private Mitteilung



Abb. 2a:

Schliffbilder der begasten und getemperten Proben, Bild-
ausschnitte aus der Probenmit

te. Die Atzgriibchen entstehen an
den Pldtzen der NboN-Ausschei

dungen und sind wegen der Orientie-
run%>der Proben dreieckig (bcc Gitter; Bildnormale zeigt in
{111 “Richtung) VergroBerung oben 200:1, unten 3000:1
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Abb. 2b: Schliffbilder vom Probenrand der begasten und getemper-
ten Proben. VergroBerung 50:1,.

— ~,
5000

R G I

Abb. 3: TEM-Bild von NbpN in Niob (Probe 8). Die Ausscheidungen
(dunkle, zigarrenformige Gebilde) befinden sich durch
das Atzen nicht mehr am selben Ort wie vor der Prdpara-
tion, sondern sind regellos orientiert "angeschwemmt".
VergroBerung ca. 44000:1.
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digkeit zusammenhdngen. Bei den Neutronenbeugungsexperimenten
war jedoch ohnehin zur Vermeidung von Randeinfliissen nur der Be-
reich des halben Durchmessers ausgeleuchtet, so daB durch die
hohere Konzentration am Probenrand keine Beeinflussung des MefB-
ergebnisses zu erwarten ist,

Eine Auskunft iiber die GroBenverteilung der Ausscheidungen gibt
die Transmissions-Elektronenmikroskopie (TEM)X. Eine der Proben
wurde dazu nach AbschluB der Neutronenmessungen auf etwa 1000 R
Dicke abgedtzt. In Transmission werden die NbZN-Ausscheidungen
als dunkle Schattenrisse gegeniiber dem diffusen Untergrund ab-
gebildet (Abb. 3). Man kann daraus entnehmen, daB die GrdBe der
Ausscheidungen sehr homogen ist; der Durchmesser der scheiben-
férmigen Ausscheidungen schwankt etwa zwischen 2500 und 4500 R,
die Dicke kann man aus dieser Aufnahme nur ungenau bestimmen,
da die Ausscheidungen hier in Parallelprojektion erscheinen.

Es sind auch keine quantitativen Aussagen iliber die Ausschei-
dungskonzentration mdglich.

2.2.2 Neutronen-Kleinwinkelstreuung an den szN-Ausscheidungen

Durch die Elektronenmikroskopie hat man bereits eine qute Vor-
stellung von der GrofRe und der Konzentration der Ausscheidun-
gen in der Probe. Quantitative und reprdsentative Angaben iiber
diese beiden Unbekannten erhdlt man jedoch erst aus der Neutro-
nen-Kleinwinkelstreuung (N-KWS). Die gestreute Intensitit als
Funktion des Streuvektors, I(tv), ist gegeben durch

1(r) =, F-0-T- ZAQ (2.1)

Dabei sind (bn die NeutronenfluBdichte, F, D und T die durch-
strahlte Fldache, die Dicke und die Transmission der Probe,

ds/dQ der Streuquerschnitt und AQ) der Raumwinkel. Ober einen
Streuer mit bekanntem Streugerschnitt, z.B. Vanadium, den man

in derselben Streugeometrie wie die Probe untersucht, kann man
die gemessene Intensitdt I(z) in absoluten Einheiten eichen und
so dX/dQ) fiir die Proben ermitteln. Der gesamte Streuquerschnitt
pro sterad dX¥/dl ist bei statistischer Verteilung der Ausschei-
dungen gegeben durch

X

Fiir die Untersuchungen am Elektronenmikroskop danke ich Herrn
Dr. T. Schober vom Institut Materialentwicklung des IFF.
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dz _
da " "aep - ?b)Z-VA2'|F(t)|2 (2.2)

na ist die Volumendichte der Streuer, VA das Volumen eines
Streuers; b und ?b bezeichnen die Streuldngendichten von
Streuer bzw, Matrix. F(T) ist der Formfaktor, der per def. fiir
T= 0 eins wird, Der Streuvektor T hiéngt von der Wellenlinge A
und dem Streuwinkel .3 wie folgt ab (vgl. auch Kap. 3.1):

T = %{F-sin 4
Kennt man die anderen GroBen in Gleichung (2.2), so kann man z.B.
aus der Vorwdrtsstreuung dZ(v = 0)/d2 die Ausscheidungskonzen-
tration na ausrechnen.

Die Streuldangendichte von szN erhdlt man definitionsgemd aus

1
QNbZN = —f5 N (2 byp * By) (2.3a)

Die Streuldngen b der betreffenden Elemente sind nach Bacon
(1962, S. 31 f.) by, = 0.691:10"'% cm und by = 0.940-1071% cn.

Nb, N
f)c 2 ist das Volumen der Elementarzelle von Nb2N und mit den
Zu Beginn dieses Kapitels angegebenen Gitterkonstanten gleich
40.32 R3. Die Streulingendichte von Niob ist

L
Sib =amp = (W) P (2.3b)

wobei L die Loschmidt'sche Zahl und M bzw. & Atomgewicht bzw.
Dichte von Niob sind (M = 92.91, & = 8.57 g/cm’).

Das mittlere Volumen VA einer Ausscheidung wurde aus dem Streu-
massenradius R berechnet. R_ stellt ein MaB fiir Form und GroBe
des Streuers dar und kann aus der Steigung der Streukurve in
Guinier'scher Auftragung — In I(t) gegen 'rz-— entnommen werden.
Es gilt namlich fir kleine Streuvektoren (Guinier, 1963, S. 329):

Ig -Rgo‘b’/3 (2.4)



12

Fiir einen ellipsoidformigen Streuer gilt die Beziehung (Guinier,

a.a.0.):

1,2 2 2

Ry = T (a2 +b + <) (2.5)
a, b und ¢ sind die Halbachsen des Ellipsoids.

Die Scheibenform der Ausscheidungen kann man geometrisch durch

ein El1lipsoid mit dem Achsenverhdltnis

a :b:c = 1:1:v
anndhern, Aus den TEM-Aufnahmen an Probe 8 und solchen von Scho-
ber & Antesberger (1973) sieht man, daB v’z:% ist. Das Volumen

einer Ausscheidung ist somit als Funktion des Streumassenradius
und des Achsenverhd@ltnisses

_4m , 3 5 3/2
Vp = §—-Rg-v(5—+—7) (2.6)

Die Kleinwinkelstreuexperimente an den Proben wurden in gleicher
Geometrie, d.h. mit derselben Ausleuchtung der Proben vorgenom-
men wie die Neutronenbeugungsexperimente an den FluBliniengit-
tern (s. Kap. 4.1). Dadurch wurde sichergestellt, daB diesel-
ben Konzentrationsbereiche in die Berechnung von na eingingen
wie fiir die spdatere Bestimmung der Einzelverankerungskrdfte.

Ein typisches Streuspektrum ist in Abb. 4 gezeigt.

Der Streumassenradius 18Rt sich auf zweierlei Weise bestimmen:
Nach Gleichung (2.4) erhdlt man Rg aus der Steigung einer Auf-
tragung von In I(T) gegen rz. Da der MeBbereich zu kleinen
Streuvektoren hin durch den verfiigbaren Wellenldngen- und Win-
kelbereich begrenzt ist, bringt diese Methode eine gewisse Un-
sicherheit mit sich, da nicht von vorneherein bekannt ist, bis
zu welchem T man Gleichung (2.4) anwenden darf. Diese Schwie-
rigkeit kann umgangen werden: Nach Glatter (1975) wird die
Fourier-Transformierte der gemessenen Streufunktion mit Spline-
Funktionen nach dem Verfahren der kleinsten Fehlerquadrate be-
rechnet und anschlieBend Rg als 2. Moment dieser gewonnenen
Funktion ermittelt.
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INTENSITAT (Imp /225min.)
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Abb. 4: Neutronen-Kleinwinkelstreuung von NbZN-Ausscheidungen

in Niob. Streuintensitdt (logarithmischer MaRstab !) als
Funktion des Streuvektors T fir Probe 8.

In einem aufwendigen Rechenprogrammx ergab sich fiir aile Proben
innerhalb der Fehlergrenzen unabhdngig von der Ausscheidungs-
konzentration der gleiche Streumassenradius von

Rg = 1200 + 50 R.

Die graphische Methode aus der Steigung der Streukurve in
Guinier-Auftragung lieferte als Mittelwert fir Rg 1090 + 130 R.
Das erwihnte Programm berechnet zusdtzlich zu Rg auch einen
extrapolierten Wert fiir die Vorwdrtsstreuung, so daB nun alle
GroBen in Gleichung (2.2) bekannt sind und n, berechnet werden
kann. Die Ergebnisse aus den Neutronen-Kleinwinkelstreumessun-
gen, Vorwdrts-Streuguerschnitt und Ausscheidungskonzentration,

sind mit in Tab. 1 (S. 15) enthalten.

X Fiir das Rechenprogramm, das mir Herr Dr. O. G]a?ter, Institut
fiir Rontgenfeinstrukturanalyse Graz,.wahrenq seines Aufenthalts
am IFF zur Verfiigung gestellt hat, bin ich ihm zu grofem Dank

verpflichtet.
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Der Fehler der beschriebenen Methode zur nA-Bestimmung hangt vor
allem von einer genauen Kenntnis von Rg ab, der mit der 6. Po-
tenz in die Rechnung eingeht. Der Fehler fiir Rg lag bei den vor-
liegenden Messungen etwa bei + 4 %; die Unsicherheit des Achsen-
verhdltnisses der Ausscheidungen sei auf etwa + 10 % geschatzt
(% < v < é), der Fehler des Vorwdrtsstreuquerschnitts liegt in
der GroBenordnung von ZkRg/Rg.Unter Beriicksichtigung aller Ein-
zelfehler wird der Gesamtfehler fir Np

il ~ t 40 %

A

Trotz dieses groRen Fehlers in der Bestimmung von Ny ist das be-
schriebene Verfahren einem von Antesberger (1973) angegebenen
vorzuziehen. Dort wird Ny aus der nach Wagung ermittelter Ge-
samtkonzentration o des gelosten Stickstoffs und der zur Zu-
nahme von Hc2 proportionalen Matrixkonzentration Cy berechnet.

Die Differenz c liefert den Stickstoffanteil, der sich

-cC
in den Ausscheigungen befindet und 1dRt auf deren Volumendichte
schlieBen, vorausgesetzt man kennt das mittlere Volumen einer
Ausscheidung. Da die Ausscheidungsdichte am Probenrand jedoch
viel hoher als in der Mitte war, hat dieses Verfahren noch gros-
sere systematische Fehler und kann na insbesondere fiir den von
Neutronen gesehenen inneren Probenbereich weit ungenauer als

die hier angewandte Methode der Neutronen-KWS wiedergeben. Die
aus ch und g bestimmten Werte von N liegen um einen Faktor

5 bis 20 lber den mit N-KWS bestimmten, die in Tab. 1 aufge-

fiihrt sind.

Tabelle 1 faBt alle metallurgischen und supraleitenden Parame-
ter der verwendeten Proben zusammen.
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Probe 1 P 8 P 2 P 4 P 6

Durchmesser 2R(mm) 12.1 12.1 11.9 11.9 12.1
Dicke D (mm) | 1.977 0.972 1.986 1.972 0.974
1)Entmagnetisie-

rungsfaktor N 0.789 0.887 0.789 0.789 0.887
2)Temperbehandlung / a,b,c,d a,b,c| a,b,c,d a,b,c
Gesamtkonz. an
Stickstoff cG(at%) / 1.21 0.83 0.90 0.52
Anteil des in den
Ausscheid. gebun- cA(at%) / 0.89 0.60 0.57 0.27
denen Stickstoffs
Vorwdrts-Streuquer-
schnitt (&), (mh 7.6-10° |6.2-10% |2.4-10° [0.8-10°
Volumendichte der _
Ausscheidungen ny(m )|/ 1.3-10%8]1.0-10'8]4.0-1017|1.3.10!7
oberes krit. Feld
bei 4.2 K Heo (0e)l 2740 4610 4060 4630 4200
3)Kohdrenzldnge

bei 4.2 K ¢ (Ry| 350 270 285 270 280
X =H o7 H_ bei 4.2 K | 1.23 2.06 1.82 2.07 1.88
4)Ginzburg-Landau

Parameter X 0.8 1.64 1.40 1.65 1.46

1) Entmagnetisierungsfaktor parallel zur kurzen Achse eines flachen

Ellipsoids (Bozorth & Chapin 1942)

D

N = x2(1 - DpeX-arc sin ) mit X = (1 - (75

2) Temperbehandlung

a
b
c:
d

3) =
berechnet aus ch = ¢%

0

H - H
4) 0 c2 c2
X=X +____2_.ﬁ.::_—-

Index

D )2)~1/2

600 °c, 107 Torr, 48 n
800 °C,1.5-1077 Torr, 15 h
900 °¢c, 3-10°% Torr, 16 h
1300 °%¢, 10710 Torr, 4 n
7

jang? (@, = 2.07-107 6 en®)

nach Goodman (1962) und Auer & Ullmaier (1973)

O pezieht sich auf die Daten von reinem Nb (vgl. S. 4 ).

Tab. 1: Metallurgische und supraleitende Parameter der Proben
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3. NEUTRONENBEUGUNG AM FLUSSLINIENGITTER

3.1 Grundbegriffe

FluBlinien bilden in einkristallinen Proben wieder ein einkri-
stallines Gitter, dessen Symmetrie und Perfektheit wesentlich
vom Gittertyp des Wirtskristalls und dessen Orientierung rela-
tiv zum Magnetfeld abhdngt; auBerdem spielen Temperatur und
FluRdichte eine Rolle (Schelten, Lippmann & Ullmaier, 1974).
Ein perfektes hexagonales FluBliniengitter (FLG) entsteht dann
wenn die Richtung des duBeren Magnetfeldes mit einer dreizah-
1igen Achse des Kristallgittens zusammenfdllt. Diese Anordnung
war daher auch fiir die in dieser Arbeit verwendeten Proben ge-
wahlt (vgl. Kap. 2.1), so daB sich die folgenden Betrdchtungen
ausschlieBlich auf ein hexagonales FLG beziehen. In Abb. 5 ist
das dazu gehdrende reziproke Gitter dargestellt. Es ist zwei-
dimensional, die Ausdehnung der reziproken Gitterpunkte senk-
recht zur Zeichenebene ist umgekehrt proportional zum kohdrent
streuenden Teil einer FluBlinie; da diese immer von einer Pro-
benoberfldche zur gegeniiberliegenden verldauft, ist fiir gerade

FluBlinien die Ausdehnung eines Gitterpunktes parallel zu ihrer
Richtung sehr klein.

Abb. 5:

Reziprokes FLG und Streu-
geometrie. k und k, sind

die Wellenvektoren des ein-
fallenden bzw. gestreuten
Strahls, T,y ein reziproker

Gittervektor, ~* der Streu-
winkel, ¢ der Probendreh-
winkel und E die Ewaldkugel.
Die Langen sind nicht maB-
stabgerecht, es ist ko=k1

» th' Aquivalente Gitter-

punkte sind durch dasselbe
Symbol gekennzeichnet. Das
Magnetfeld H steht senkrecht
zur Bildebene.

In dieser Abbildung befindet sich das FLG in Reflexstellung,
d.h. die Ewaldkugel durch den Ursprung schneidet einen rezipro-
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ken Gitterpunkt. Dann ist die Bragg-Bedingung

k. - k =T,
-1 —0 ~hk (3.1)

erfiillt. Dabei gilt

2re
d

Eol = ‘Ell = %F' und I@%kl -

(3.2)
was unmittelbar zur bekannten Bragg-Gleichung fiir das erste
Beugungsmaximum fiihrt:

A= 2 dp STn(Y/2) (3.3)

AN ist dabei die Neutronenwellenlinge und dhk der Netzebenen-
abstand einer Ebene {hk} (d,, = § 73/ (e + k2 + nKy1/2,

a = Gitterparameter); die anderen Symbole sind in Abb. 5 erklart.
Da die verwendete Neutronenwellenldnge bei 9 R lag (vgl. auch
Kap. 4.1), sieht man aus der Bragg-Gleichung, daB fir Gitter-
parameter a zwischen 2400 und 800 R (2 FluBdichten zwischen
415 und 3730 G) Streuwinkel fiir einen 10-Reflex Jﬁo etwa zwi-
schen 15' und 45' auftreten, d.h., diese Art von Bragg-Streuung
fallt in den Kleinwinkelbereich. Fiir einen Abstand von Probe
und Detektor von 10 m bedeuten die angegebenen Winkel einen Ab-
stand zwischen gestreutem und Primdrstrahl von 4.4 bis 13.1 cm.

Die makroskopische, d.h. die iiber die Probe gemittelte FluBdich-
te B ist als Verhdaltnis von FluBquantum (bo zur Fldche einer
Elementarzelle Fc definiert:

d,
B =
Fe
Da fiir ein hexagonales FLG
2
- a
Fc -T2 -{3

gilt, kann man den Gitterparameter aus der FluBdichte ausrech-

a = ({_g_%zg )1/2 (3.4)

nen:
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Ein Vergleich der beiden Verfahren zur Bestimmung des Gitterpa-
rameters — iiber den Streuwinkel aus der Bragg-Gleichung (3.3)
bzw. aus der makroskopischen FluBdichte, die man aus der Mag-
netisierungskurve abliest, mittels Glg. (3.4) —hat schon friher
die Identitdt der auf beide Arten ermittelten Gitterparameter
gezeigt (Schelten et al. 1972, Weber et al. 1973). Zur bequemen
Umrechnung der verschiedenen GroBen ineinander —B, a,~+ und T
— ist im Anhang eine Tabelle angegeben.

Ein ideales FLG wiirde als Streukurve eine Deltafunktion an den
reziproken Gitterpunkten liefern. Im realen Fall kommt es natiir-
1ich zu einer Ausdehnung eines Reflexes in den drei Raumrich-
tungen. Die Struktur eines Reflexes in Richtung des einfallen-
den Strahls, die sogenannte (azimutale) Mosaikbreite gibt Auf-
schluf3 dariber, in welchem Ausmaf} das Gitter aus einzelnen Kri-
stalliten besteht, die entweder gegeneinander verkippt oder, bei
unterschiedlicher GroBe, gegeneinander verschoben sein kdnnen.
Man kann dies im Experiment durch das Messen von sogenannten
Rockingkurven feststellen; dazu wird die gesamte Streuintensi-
tdt in Abhangigkeit vom Drehwinkel @ um die Feldachse (vgl.
Abb. 5) registriert.

Eine Ausdehnung der Gitterpunkte in radialer Richtung, d.h. senk-
recht zum einfallenden Strahl, 1aRt auf Schwankungen des Gitter-
parameters schliefen. Experimentell 14Bt sich dies, bei ausrei-
chender Auflosung, aus der Halbwertsbreite eines Streuspektrums
als Funktion des Streuwinkels -3 ableiten.

Eine Ausdehnung des Gitterpunktes senkrecht zu der in Abb. 5 ge-
zeichneten Streuebene kommt durch unvollkommene Parallelitit

der FluBlinien zueinander zustande. Diese Stdrung wird besonders
durch Verankerungszentren verursacht, die eine starke Verbiegung
der FluBlinien zur Folge haben. Die Winkelverteilung der Ver-
kippungswinkel ist daher ein MaB fir die mittlere Verankerungs-
kraft an einer Haftstelle. Experimentell erhilt man diese Win-
kelverteilung, indem man die Ausdehnung eines Reflexes in Feld-
richtung abtastet. Wie spdter in Kap. 3.1.1 erliutert wird, ist
die Aufldsung des benutzten Spektrometers nur in Richtung des
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einfallenden Strahls sehr gut. Daher war es notwendig, das Magnetfeld in
Richtung der einfallenden Neutronen zu drehen, d.h. die reziproke Gitterebene
des FLG gegeniiber der in Abb. 5 gezeichneten Stellung bei beibehaltener
Streuebene um 90° zu kippen. Die entstehende Streugeometrie ist in Abb. 6
skizziert. Man zieht durch die Kippung der reziproken Gitterebene vor allem
Vorteil aus der guten Aufldsung parallel zu k , die dadurch zustande kommt,
daB die Ewaldkugel sehr wenig ausgeschmiert ist. Die Verschmierung in einem
Wellenlangenintervall zwischen Ao und Aé duBert sich in Ewaldkugeln mit
Radien zwischen ko und ké, die sich im Ursprung (00) beriihren und daher fir
den im Vergleich zu ko kurzen Hebelarm T nur eine geringe Verbreiterung
darstellen. Die Wellenlangenverschmierung verschlechtert die Auflosung erst
wesentlich fiir groBe Streuvektoren T > ko’ wie sie in der diffusen Neutro-
nenstreuung auftreten.

NEUTRONEN

Abb. 6: Streugeometrie zur Messung von FluBlinienverbiegungen. Die (e21pr9ke
Gitterebene R des FLG steht jetzt senkrecht auf K .und tangiert die
Ewaldkugel E im Ursprung (00). Die Probe wird unf31e.y-Achse um
einen Winkel @ gedreht. Die anderen Symbole haben dieselbe Bedeu-

tung wie in Abb. 5.

Es sei noch einmal betont, daB wegen der unterschiedlichen Aufldsung in den
verschiedenen Richtungen relativ zur Streuebene am Jiilicher Spektrometer
zwei verschiedene MeRanordnungen mit je zwei Arten der Analyse der Streu-

intensitit fiir Untersuchungen an FluBliniengittern moglich und notwendig

sind. Der Obersichtlichkeit halber sind die vier Methoden in einer Tabelle

zusammengestellt:
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Tabelle 2: UObersicht lber die verschiedenen_MeBmethoden bei der
Neutronenstreuung an FluBliniengittern.

Feld relativ zum einfallenden Strahl

Streuspektrum
.Ii‘L.'io E// l(-0

gibt AufschluB iber

I(?) azimutale Mosaikbreite; Verbigggng der
Gittersymmetrie FluBlinien
1($) radiale Mosaikbreite

Im folgenden werden fast ausschlieRlich Messungen in der Mode
I”(¢) diskutiert; ergdanzende Aussagen iiber das FLG wurden fiir
das hier beschriebene Experiment aus IL(¢)-Spektren gewonnen.

3.1.1 Aufidsungsbetrachtungen

Im vorhergehenden Abschnitt wurde erliutert, daB die Intensi-
tdtsverteilung in allen drei Raumrichtungen in der Umgebung
eines reziproken Gitterpunkts AufschluB iiber die Perfektheit
des FLG gibt. Die drei charakteristischen GroBen in diesem Zu-
sammenhang waren

i) die radiale Mosaikbreite, d.h. die Ausdehnung eines Re-
flexes in Richtung von Ty

ii) die azimutale Mosaikbreite, d.h. die Ausdehnung eines Re-
flexes senkrecht zu T, und zu B,

i11) die Mosaikbreite aufgrund von FluBlinienverbiegungen, d.h.
die Ausdehnung eines Reflexes parallel zur Feldrichtung.

Um die Ausdehnung eines reziproken Gitterpunkts zu messen, muB

man natirlich die Aufldsung des Instruments kennen. In der

"Parallel-Geometrie"” (Abb. 6) sind die Aufldsungselemente in den

drei Raumrichtungen parallel zu T, . » senkrecht zu T und kg

und schlieBlich parallel zu k, a@ngeordnet, d.h. sie zeigen in

X=, Y- und z-Richtung. Die Varianzen der Aufidsungskurven in

diesen drei Richtungen nennen wir A‘Cr, AT, und ATH.

Wie Ublich in einem Streuexperiment hangen Auflosung und Inten-
sitdt eng zusammen; man kann die eine immer nur auf Kosten der
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anderen verbessern. Aus dem gegebenen experimentellen Aufbau,
der in Kap. 4.1 detailliert beschrieben wird, und der unter In-
tensitdtsiiberlegungen konzipiert wurde, ergibt sich fiir Lytr
und ZXCLnur eine mdfige Aufldosung. Die Varianz der Aufldsungs-
kurve parallel zu T ist nach Schmatz et al. (1974) gegeben
durch

E,2 2 1

+ (7)7 + dp '(% + f)z + z.cﬁA)2”92]1/2

N (3.5)

Sie kommt zum einen als Uberlagerung von geometrischen Einfliissen
zustande, ndmlich der Breite eines Detektorelements dD, des Ein-
fallschlitzes dE und des Probenschlitzes dP’ zum anderen wird

sie von der Wellenlingenauflosung AA/A(vgl. Kap. 4.1) beein-
fluBt. Der Faktor 2 im A-Term ist erforderlich, weil hier im
Gegensatz zu der Annahme bei Schmatz et al. (1974) eine drei-
eckformige anstatt einer rechteckigen Wellenldngenverteilung vor-
liegt. Die Breiten dE und dD mafen je 1 cm, dp =0.5 cm, die
Kollimatorldnge 1 und der Abstand L Probe-Detektor betrugen

5.80 bzw. 10.00 m und die Wellenlingenauflosung AN/A ~0.25.

Bei mittleren Streuwinkeln ~% von 30' erhdlt man daraus als
Varianz der Aufldsung in radialer Richtung

ATy
T = t 0.13
hk

In vertikaler Richtung wird die Aufldsung praktisch unabhdngig
von AAN/N dD in (3.5) ist jetzt durch die effektive Hohe

eines Detektorelements von 2.5 cm zu ersetzen. Damit wird die
Varianz AT,
Thk

= t0.11

Die Aufldsung parallel zum einfallenden Strahl wird fast aus-
schlieBlich von.der Wellenldngenunscharfe beeinfluft, die zu
einer Verbreiterung der Ewaldkugel fiihrt. Der Abstand s der re-

ziproken Gitterebene in der Position senkrecht zu k, (Abb. 6)

. 3,
von der Ewaldkugel betrdgt namlich s = T- % da nach Glg. (3.2)

und (3.3) T = ko.s , ist
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Die Verbreiterung dieses Abstands ist proportional zur Wellen-
ldngenunscharfe AAN/A = Ako/ko

2

T T4 AN AN

Aszm'A%:T‘(—;T =TT
o]

Wenn man nun As mit der Verbreiterung AT, eines Reflexes pa-
rallel zu k, identifiziert, errechnet man mit ~¥= 30' und
AN/N=0.25 fur
ATy
Thi

- *t1.1-1073

Diese gute Aufldsung in Strahlrichtung war der Grund, die FluB-
linien in diesem Experiment parallel zum einfallenden Strahl an-
zuordnen. Nur so war die Aufldosung ausreichend, die durch die
FluBlinienverbiegungen verursachte Reflexverbreiterung in dieser
Richtung zu analysieren.

Die tatsachliche Auflosungsfunktion fiir die gegebenen Verhdlt-
nisse — Blendengrofe, Kollimatorldnge, Wellenldngenverschmie-
rung —wurde als Funktion des Streuwinkels (und damit der FluB-
dichte) in einem Computerprogramm exakt berechnet.® Zunichst
wurde dazu die Winkelverteilung der Neutronen berechnet, die das
Kollimatorrohr durchfliegen (Abb. 7). Diese Funktion wurde mit

Abb., 7:

1 Winkelverteilung P(e) des kollimierten
i AN { Neutronenstrahls.

| der Wellenlingenverteilung des einfallenden
1Strahls gefaltet. Dies ergab die instrumen-
| telle Auflosungsfunktion, die die Rocking-

o 3 5 & kurve eines perfekten FluBlinienkristalls
darstelit.

Die azimutale Mosaikbreite des FLG verursacht in der gewdhlten
Geometrie eine zusdtzliche Verbreiterung der Rockingkurven. Wie

X o .
Fiir die Erstellung des Programms wihrend seines Aufenthaltes

am IFF bin ich Herrn Dr. R.W. Hendricks, Oak Ridge National
Laboratory, sehr dankbar.



2 3

man sich an Hand der Streugeometrie (Abb. 6) iiberlegen kann,
befindet sich ein mosaikverbreiterter Gitterpunkt bei einer
Drehung des Kristalls um die y-Achse iiber einen weiteren Winkel-
bereich in Reflexstelﬁung als ein nichtausgeschmierter Reflex.
Selbst fiir polykristalline FLG bleibt jedoch die gute Auflosung
erhalten:

Um ein Gitter von der Stellung senkrecht zu 50 in Reflexposition
zu bringen, muB man es um einen Winkel

s _ T
% Tr T 2k

0
um die y-Achse drehen. Liegt der Gitterpunkt nicht genau in der
Streuebene, sondern um einen Winkel Y um die z-Achse verdreht,

dann muf man um einen Winkel

? - T
1 ?-Eo-cosy

drehen, bis man Reflektion erhdlt. Entsprechend werden fiir einen
Reflex mit der Mosaikbreite y in einem Winkelintervall

T 1
2p=h - K - ?'-_E;'( COS‘ff-l)

Neutronen reflektiert. Der maximale Winkel relativ zur Streuebe-
ne, aus dem noch Streuintensitdt auf dem Zdhlrohr registriert
wird, betrdgt bei den kleinsten Streuwinkeln etwa 300, da das
Zihlrohr auf 2.5 cm effektiven Durchmesser eingeengt wurde.
Selbst fiir W=t 30° nimmt der Drehwinkel jedoch nur um =15 %
gegeniiber dem idealen Gitter zu. Man sieht daraus, daB die Mo-
saikbreite zwar die instrumentelle Aufldsungsfunktion verbrei-
tert, jedoch selbst bei polykristallinen Gittern dieser zusdtz-
liche Beitrag gering ist und die Aufldsung des Systems Probe-
Instrument ("System-Aufldsung") parallel zum einfallenden Strahl

nicht wesentlich verschlechtert.

Beispiele fiir die Form der Auflgsungsfunktion finden sich bei
den Streuspektren (Abb. 17); der Verlauf der Halbwertsbreite von
instrumenteller und System-Auf]ﬁsungsfunktion in Abhdngigkeit
vom Streuvektor bzw. von der FluBdichte ist in Abb. 18 gezeigt.
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3.2 Bestimmung der Verankerungskraft aus der Winkelverteilung
der FluBlinienverbiegungen

Der totale Wirkungsquerschnitt %% ist gleich dem Quadrat der
Streuamplitude. Sie ist fiir magnetische Streuung proportional
zur Fourier-Transformierten des Wechselwirkungspotentials, ndam-
lich dem Produkt aus dem magnetischen Moment des Neutrons, M

und der mikroskopischen Feldverteilung h(R):

3 2

po [hR) 'R o (3.6)

ds M
a

27ch

M ist die Masse des Neutrons und h die Planck-Konstante. Es gilt

Fn E;£7'¢% B %
wobei ¥y = 1.91 das magnetische Moment des Neutrons in Einheiten
des Kernmagnetons ist. R und T (sprich: "Tau") sind die Orts-
vektoren im realen und im reziproken Raum. Wie in Abb. 8 skiz-
ziert, kann man diese Vektoren zerlegen in Komponenten senkrecht
und parallel zur FluBlinienrichtung bzw. in Komponenten, die in

der reziproken Gitterebene oder senkrecht dazu liegen:

R =

[-s

, z) mit r=vr, 4+ u + r'
) - - - (3.7)

T=(

2

> 4,)

r ist der Gittervektor eines idealen Gitters, u(r,z) gibt die
Verschiebung des realen Gitters an und r' tastet die Elementar-

zelle ab. Mit der Aufspaltung der Vektoren kann man das Integral
in (3.6) neu schreiben als

jh(ﬁ) e IR a3 - X fdz dr h(r) exp[i(T, a,) ((r +usr'), 2)]
Utnje Flache
Durch die so vorgenommene Umformung kann man wegen der Gitter-
periodizitat die Integration iiber die Probenfliche in eine Summe
uber alle Gittervektoren r, zerlegen und nur mehr iiber die Fliche
einer Elementarzelle FC integrieren. Vorausgesetzt wird dabei,
daB das Integral iliber eine Elementarzelle an allen Orten dassel-

be ist, unabhdngig von der Verschiebung u(r,z). So erhilt man
schlieBlich T
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Abb. 8: Skizze der Vektoren im FluBliniengitter,

a) realer Raum, b) reziproker Raum,
Die einzelnen Symbole sind im Text erklirt.
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fdz eiqzZ Z eirrL 1 jh(_[')eizr'dg‘-ew!
|3
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Der Term -L-Jh(ﬁ') eiz’ﬁl dr' ist der Formfaktor F(T) des
FLG, d.h, dig zweidimensionale Fourier-Transformierte der mag-
netischen Feldverteilung in einer Einheitszelle. Gleichung (3.8)
vereinfacht sich also zu

d _ ¢ 2 o 2
de . |1 F(E)l, f; exp(ilT(r+n) + 0,d) 0zl o
Linge —L
Die Integralsumme beim zweiten Term in (3.9) ist der Struktur-

faktor S(T, qz) des FLG. Der Streuquerschnitt 13Bt sich damit
einfach ausdriicken als

ds - | T Fe) [2 stz ay) | (3.10)

mit

D/2
5(%,q,) = j-rz exp(i[_’g-(_y:l-+£(£,z)) + qzz])dz . (3.11)
-2t
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|F(§ﬂ 2 wird von Gitterstdrungen nur wenig beeinfluBt, fiir gros-
se FluBlinienabstdnde wird der Formfaktor sogar unabhdngig von
jeder Auslenkung u. Eine Information iiber die Verschiebungen

des FLG steckt daher ausschlieBlich im Strukturfaktor S. Die zu
S notwendigen Rechnungen, Beweise und Herleitungen sind aus-
fiihrlich bei Labusch (1975) dargestellt. Hier soll im folgenden

nur ein kurzer AbriB der fiir das Verstandnis der Endformel not-
wendigen Zusammenhdnge gegdeben werden.

Fiir u =0 erhdalt man

[s(z. 00| = (2m)3 Z §(T - T,

~hk
d.h. die gesamte Streuintensitdt konzentriert sich in scharfen
Bragg-Reflexen bei T =T, , und q, = 0 (V ist das Volumen der

Probe). Fir das gestorte FLG kann man nach langerer Rechnung
|Sl2 ausdriicken durch

|s|2 . _FZ_ Z [exp(i[ T X+ q.z])-exp(K(r,,z) - K(0,0)) dz  (3.13)
n

) d(a ) (3.12)

wobei

K(rp» 2) = (T ulr) Yo 2t 2)) (Teun)s 2, ;1 (3.14)
A

die Selbstkorrelation der auf T, Projizierten Verschiebungen
ist.

Im elastischen Grenzwert wird die Verschiebung u als lineare
Oberlagerung der Produkte aus den Wechselwirkungskriften f und
dem Tensor der elastischen Green's Funktion G(r,z) angesetzt:

u(r.z) = 2 §(r-rp»z-z)f (3.15)

Es wird dabei iiber alle Orte m summiert. Die Fourier-Transfor-
mierte von G(r,z) ist gegeben durch

2 2 -1
c 2
119 * Cgedy, * cC

¢ (q) - (3-16)
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Ci j sind die elastischen Konstanten des FLG in Voigt'scher No-
tation. o« ist ein zusdtzlicher Beitrag zur Steifigkeit des

FLG aufgrund gednderter Wechselwirkungskrdfte; diese Anderungen
werden durch kleine lokale Verschiebungen der FluBlinien her-
vorgerufen, die bei deren Verankerung an den Haftstellen auf-

treten.

Falls die Wechselwirkungsplatze statistisch verteilt sind, er-
hdalt man nach Labusch (1975) aus (3.14) unter Benutzung von
Glgn. (3.15) und (3.16) fir K(r L,z) an der Stelle r o= 0, da
nur K(o,z) fir die weitere Rechnung bendtigt wird:

K(0,2) -"<_>—hk 327clc11 c66 \};:e"p V H) (3.17)

n ist die Volumendichte der Angriffspunkte von FluBlinien an den
Ausscheidungen und ist in etwa gegeben durch das Produkt aus

der Ausscheidungsdichte und der feldabhdngigen Zahl von FluB-
Tinien pro Ausscheidung. <f%> ist der quadratische Mittelwert
der auftretenden Verankerungskrdfte.

Nach Integration von Glg. (3.13) Uber q, und ay, und Einsetzen
von (3.17) erhdlt man fiir das relative Intensitdtsprofil

%ﬁfl__ - e'a.5(¢) + %ﬁ:f;axp(i?g)-[exp(a-e-b§ - a) - e ?) dt | (3.18)

total

mit den Substitutionen P = qz/ lthkl
§ = lfhk"z
Fe
a = K(0,0) = n<ETy, 37-[ c66] <12

b={0£ -
T2

hk a4

I fl(g) dp ist die gesamte Streuintensitat.

tot
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Die Gleichung (3.18) 1dBt als Streukurve einen scharfen peak er-
warten, der durch einen Debye-Waller-Faktor geddmpft ist und
auf einem breiten Sockel sitzt. Bei keinem der gemessenen Spek-
tren I(p) (vgl. Kap. 4.2) konnte jedoch ein solcher zusdtzli-
cher peak entdeckt werden. Dies 1dBt eine Abschatzung fiir die
untere Grenze des Parameters a zu, der mangels einer Kenntnis
von & nicht berechnet werden kann: Bei den gegebenen experi-
mentellen Bedingungen ist ein solcher zusdtzlicher peak zu er-
kennen, falls seine Hohe é 2 %U h der Hohe h des Hauptpeaks und
seine Breite & — bei kleinen FluBdichten — mindestens 4' be-
tragt, d.h. der Breite der Auflosungsfunktion bei ~ 800 G ent-
spricht. Die normierten Intensitdten der beiden peaks verhalten
sich wie e ® zu (1 - e”?); dieses Verhiltnis ist nach der Skizze

(Abb. 9) und der Annahme % p %U h auch gleich

e.gze; > e
Py h 10 ¢, 1 - e @

Daraus folgt mit P, = 100"':

Jomm
L}
o2

az2 b

Sy g

|]7§ Abb. 9:

"T Skizze zur Abschdtzung des Para-
r] meters a in Glg. (3.18),

e ?‘\ o > 9’

Zu einer genauen Analyse wurde das Integral in (3.18) numerisch
exakt berechnet. Unter Vernachldassigung des ersten Terms und der
Substitution m = b|§| 1dBt sich die Gleichung umformen zu

12 %o -

o |-

br ‘b’ _
a I -

- e—a) d» (3.19)
total
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Die rechte Seite dieser Gleichung wurde fiir verschiedene Para-
meter a berechnet. Das Ergebnis dieser Rechnung ist in Abb. 10a
zu sehen. Aus diesen Kurven entnehmen wir die Halbwertsbreiten
(%)h’ die in Abb. 10b zusammen mit dem durch a dividierten Wert,

1 .
3(%)h’ als Funktion von a dargestellt sind.

I I ! T T T

Abb. 10a: Kurvenform der normierten Streuspek-
tren nach Gleichung (3.19).

|} T lllllll Ll !T]lllll ¥ ] T VT riy

100 |- -
- ;
- -
i 7 Abb. 10b:
I 11§E) 1 Halbwertsbreite

10 alb h 4 (8), dieser Kurven,
3 7 'B'h Ty
- 5 sowie E(B)h als Funk-
[ ] tion des Labusch-Pa-
r(%ﬂ ] rameters a.
| 'P'h
1 1 A 111111] 1 1 lllllll i [ B A |

01 1 0 —a 100
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Im Produkt a:b kiirzt sich die unbekannte Grofe o heraus; fir
groBe a wird auBerdem %(%)h konstant:

. 1,9 . . . —. 00
Man sieht, daf E(E)h——* 2 fir a—woo0, d.h. @ 2ab fir a .
Es ist

¢, = (1.8%0.2)ab fir 9€a < (3.20)

Man kann mit dieser Beziehung direkt aus den gemessenen Halb-
wertsbreiten @, der Rockingkurven die gewiinschten GroBen
n-<f%> bzw. <f2>1/2 berechnen. Es ist

327
n<32>== P>

T 1 . 1 (3.21)
Tk Caa ( * )

11 %66
mit ¢ = 1.8 + 0.2 (s. 3.20).

Labusch gibt als Naherungsldsung fiir die Gleichung (3.18) an

I a 1
TﬁLL“ = xb (3.22)

1+ a2 + (go/b)2

Man kann zeigen, daB diese Ndherung fiir alle a sehr qut erfiillt
ist. Trdgt man ndmlich den reziproken Funktionswert von (3.19)
gegen (<p/b)2 auf, dann ergibt sich, daB die Steigung & dieser
Kurven mit einer Abweichung < 2 % gegen 1 geht, sobald der Funk-
tionswert I(%) < I(0)/10, fir a > 10 sogar schon dann, sobald
1(£) ¢ 1(0)/4 betrdgt. Anders formuliert heiBt das
-1
¢ (122)
6 - tot _ 7
VN
di@”)
Dies ist identisch der Steigung der Ndherungsfunktion (3.22),
wenn man dort Itot/1(¢) gegen ‘PZ auftragt. Dariiber hinaus ist
die volle Halbwertsbreite der Lorentzkurve (3.22)

¢ = 2b\1 + o2 (3.24)

die fir a > 5 mit einem Fehler € 2 % durch

(3.23)

?h ~ 2-ab
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zu nahern ist. Damit ist der Kreis geschlossen zur Herleitung
von @, (s. (3.20)) aus der exakten Berechnung des Integrals in
der Ausgangsgleichung (3.18). Die numerische Analyse dieser
Gleichung nach den geschilderten Gesichtspunkten hat erwiesen,
daB die Berechnung von n-<f2> aus der Steigung & einen etwas
geringeren systematischen Fehler aufweist als die Berechnung aus
der Halbwertsbreite @  der MeBkurven. Dennoch wurde fir die Aus-
wertung (s. Kap. 4.2) die zuerst angefiihrte Methode nach Glg.
(3.21) der Berechnung aus den Steigungen nach (3.23) vorgezogen,
da erstere weit weniger aufwendig ist als letztere, die eine Neu-
auftragung der mehreren hundert Spektren erfordert hdtte.
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4. MESSUNGEN UND AUSWERTUNG

4.1 Experimenteller Aufbau

Bereits in Kap. 3.1 wurde darauf hingewiesen, daB Bragg-Streuung
an FluBliniengittern mit langwelligen Neutronen zu Streuwinkeln
von i.a. ¢ 1% fiihrt. Deshalb wurden die Messungen an der Neu-
tronen-Kleinwinkelstreuapparatur durchgefiihrt, die sich im Ex-
ternen Labor am Strahl SV5 des Forschungsreaktors DIDO der KFA
Jiilich befindet. Abgesehen von den peripheren Messungen zur Be-
stimmung der Teilchengrofe und -konzentration (s. Kap. 2.2.2),
handelt es sich bei diesem Experiment also nicht um Kleinwinkel-
streuung; das Instrument wurde sozusagen als Zweiachsenspektro-

meter betrieben.

Die von der kalten Neutronenquelle im Reaktor moderierten Neu-
tronen werden iiber Neutronenleiter aus nickelbedampften Glas-
platten in das Externe Labor geleitet. Das Primdarspektrum der
Neutronenwellenlingen fallt fir A > 6 R monoton zu langen Wel-
lenldangen ab (vgl. Bauer, Zinken & Tholen, 1974). Ober einen
mechanischen Geschwindigkeitsselektor wurden Neutronen der ge-
wiinschten Wellenldnge selektiert. A\ betrug fiir den groBten Teil
der Messungen 9.3 R bei einer vollen Halbwertsbreite aA von
2.3 R. Gegen Ende der Messungen trat ein mechanischer Defekt

am Selektor auf. Ein Ersatzgerdt muBte bei einer mittleren Wel-
lenldange von 7.6 R mit einem AN von 2.65 R betrieben werden.
Bei einigen Messungen fiir FluBdichten £ 500 G war es erforder-
lich, zu langeren Wellenlangen von 13.0 + 3.2 R uberzugehen, um
einen groBeren Streuwinkel & und damit eine rdumliche Trennung
des gestreuten Strahls vom Strahlfanger des Primédrstrahls zu er-
reichen. Flugzeitspektren der beiden Selektoren sind in Abb. 11
dargestellt.

Einen Oberblick iiber den experimentellen Aufbau gibt Abb. 12.
Der quasi-monochromatische Neutronenstrahl wurde mit Blenden
aus Cadmium-Blech kollimiert. Die GroBen der Blenden stellen
immer einen KompromiB zwischen Intensitdt und Aufldsung dar.
Die gestreute Intensitdt Iist proportional zum Probenvolumen und
den Raumwinkeln, unter denen Detektor und Eintrittsblende gese-
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Abb. 11: Flugzeitspektren der beiden verwendeten Selektoren

Abb.

(1 Kanal £ 64
a) Selektor lqu =

s; Abstand Probe - Detektor 10 m).
9.4 R, b) Selektor 2, X

= 7.6

R.

A Intensitdtsverlust aufgrund des 1l1-Riickwdrts-Refle-

xes bei 7.893
der kalten Quelle.

R des im Strahl befindlichen Bi-Filters

B Intensitdatsverlust aufgrund der Monochrogatorkri-
stalle vom Spektrometer SV 5 bei = 5.68 R,
Detektorrohr -3t -
20mX0.80m¢e |
e , oo L |
I 1 1

Neutronen ”; ____________

Kollimatorrohr

Blenden

Geschwindigkeit sselektor Probe

Hetmholtzspule

-

e me e c—e—— —— |
[3]
.

Zahirohr

-

-

<

Kryostat

12: Experimenteller Aufbau (Draufsicht, nicht maBstabs-

gerecht).



3 4

hen werden. Bei festgehaltenen Langen 1 und L (s. Abb. 13) und
vorgegebener Detektorfldche ist I nur noch eine Funktion der
Flachen von Eintritts- und Austrittsspalt:

2 , 2

NEUTRONEN
_—

DETEKTOR
S el L

Abb. 13: Skizze zu Kollimatorbetrachtungen; 1 = Kollimatorlange,
L = Abstand Probe-Detektor, P = Probenort. dE’ dP’ dy

sind die Durchmesser von Eintritts- und Austrittsspalt
sowie der Strahlaufweitung am Detektor.

Aus einfachen geometrischen Oberlegungen folgt:
Ld, -d,) - d
d = T'\% "% P (4.2)
Damit kann man die Spaltdurchmesser dE und dP beziiglich der In-

tensitdt bei vorgegebener groftmoglicher Strahlaufweitung dz
am Detektor und festen Langen 1 und L optimieren. Es wird

d
z 1
d¢ = 7T
(4.3)
4. = dz_ 1
P - 7 "T+L

Die Breite des Strahlfingers vor den Zdahlrohren betrdgt zwar
56 mm, jedoch schien es aus Griinden einer einfacheren Justier-
barkeit und eines moglichst niedrigen Neutronenuntergrunds an-
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gezeigt, die rechnerische Strahlaufweitung bei einem Detektor-
abstand L = 10.00 m auf ca. 40 mm zu begrenzen. Die Kollimator-
linge 1 war wdhrend des Experimentes auf 5.80 m fixiert. Aus den
Beziehungen (4.3) errechnen sich damit optimale Blendendurch-
messer von 11.6 mm und 7.3 mm fiir Ein- bzw. Austrittsblende.

Flir die Messung wurden schlieBlich kreisformige Blenden von

12.0 bzw. 6.5 mm Durchmesser gewahlt. Die Austrittsblende saB
dabei direkt vor der Probe im Kryostaten. Die Ausleuchtung von
nur etwa dem halben Probendurchmesser hatte auBerdem den Grund,
die Auswirkung von radialen Inhomogenitdaten des auBeren Feldes
zu reduzieren und die besonders am Rand der scheibenfdrmigen
Proben inhomogene Ausscheidungsdichte fiir die Streuung zu mei-
den. Die in Kap. 2.2.2 beschriebene Kleinwinkelstreuung zur Be-
stimmung des Streumassenradius und der Ausscheidungsdichte
wurden iibrigens in einem durchgehenden Vakuum mit denselben Blen-
den durchgefiihrt, so daB die dabei ermittelten Werte mit den fiir
die Auswertung der Experimente am FLG verwendeten Werten korre-
lieren.

Zusdtzlich zu den Messungen in der "Parallel-Geometrie"

(H /[ k) wurden auch in der herkommlichen Weise, d.h. mit
ﬂ.L.&o, die Mosaikbreite und der Streuwinkel bestimmt. Dazu wur-
de der Strahl mit rechteckigen Blenden kollimiert, die Eingangs-
blende maB dabei 10 x 50 mmz, die Ausgangsblende an der Probe,
je nach Probendicke, 4 x 1 nm? oder 4 x 2 mm°.

Da die Proben mit dem supraleitenden Magneten in einem Bad fliis-
sigen Heliums eintauchten, verlief der Neutronenstrahl nicht
ausschlieBflich im Vakuum. Neben dem He-Kryostat von 15 cm Durch-
messer waren Luftstrecken von insgesamt 23.5 cm im Strahlengang.
Der dadurch hervorgerufene Untergrund an diffuser Streuung war
jedoch wegen der groBen Entfernung Probe-Detektor zu vernach-
ldssigen,

Der Nachweis der gestreuten Neutronen erfolgte in einem orts-

auflosenden BF3—Zéh1rohr. Das Detektorsystemx der KWS-Anlage be-

steht aus 5 Zihlrohren, die parallel zueinander iibereinander-

—

X Einzelheiten dazu wie iiber den detaillierten Aufbau des ge-
samten Spektrometers findet man bei Schelten (1972).
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1iegend angeordnet sind; fir die im folgenden beschriebenen
Messungen wurde jedoch immer nur das mittlere Zdahlrohr ausge-
wertet, das koplanar zur Streuebene angeordnet ist. Die darun-
ter- oder dariiberliegenden Z&hlrohre werden ndmlich vom Kreis
um den reziproken Urspriing mit Radius T (Abb. 6) nicht recht-
winkelig geschnitten; deshalb tragen auch azimutale Anteile eines
Reflexscheibschens zur Streuung bei, was zu einer erschwerten
Interpretation der Spektren fiihrt. Dieselben Oberleguncen fiihr-
ten auch dazu, das benutzte Z&hlrohr mit einer Cadmium-Ummante-
lung in seinem Durchmesser auf die Halfte, d.h. 2,5 cm, ein-
zuengen,

Zentraler Teil des Experimentaufbaus war der Helium-Badkryostat.x
Er besteht in herkommlicher Anordnung aus Vakuumteil, Mantel-
behdlter fiir flissigen Stickstoff und zentralem Heliumbehdlter
mit 15 c¢m Innendurchmesser. Der Stickstoffbehdlter ist nicht

bis zur Strahlhdhe durchgezogen; ein angeflanschter Strahlungs-
schild mit Fenstern im Strahlengang libernimmt im untersten Teil
des Kryostaten die Wdrmestrahlungsabschirmung. Der unterste Teil
des Vakuumbehdlters ist aus Aluminium gefertigt, das im Strah-
lengang auf 1 mm Wandstdarke abgedreht ist. Der Edelstahl-Helium-
behdlter hat im Strahlengang bullaugenformige Aussparungen von
65 mm Durchmesser, die mit indiumgedichteten Alufolien (0.2 mm)
abgeschlossen sind. Die Aussparungen des Nz-gekUh]ten Strahlungs-
schildes sind mit 0.02 mm dicker Alufolie beklebt. Insgesamt hat
der Neutronenstrahl also sechs Fenster mit zusammen 2.44 mm Alu-
minium zu durchlaufen, zusdtzlich zu den je 1 mm dicken Fenstern
aus dem gleichen Material am Ende des Kollimatorrohres bzw.

beim Eintritt in das Detektorrohr. Die Absorption durch die Fen-
ster betrdgt weniger als 2 % von der Primiarintensitit, die Fen-
sterstreuung verursacht nur einen vom Drehwinkel unabhdngigen
Untergrund geringer Intensitdt, den man durch eine Leermessung

leicht abseparieren kann. Der vertikale Aufbau der Experimentier-
einrichtung ist in Abb. 14 gezeigt.

X Nach eigenen Angaben in der Abteilung Konstruktion und Werk-

statt des IFF entworfen und von der Firma Leybold, Koln, ge-
baut. )
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Dreh gchse

He-Zuflhrung

Winkelcodierer

Strom-
zuf Uhrung N2-A bgas
Schrittmotor He-Abgas
—Lager fir
Detektorrohr drehbare
N, -Zufuhr Kryostat -
aufhdngung
en
Kollimatorrohr

Abb. 14: Experimenteller Aufbau

In den Kryostat lassen sich ohne weitere Umbauten zwei Einsdtze
mit verschiedener Spulenaufhdangung und Probenhalterung einbau-
en. Der eine Einsatz wurde fiir die begleitenden Messungen in
herkommlicher Streugeometrie benutzt. Dabei sind Magnet- und
Probenachse senkrecht zur Streuebene. Man erhdalt in dieser Geo-
metrie AufschluB iiber die Mosaikbreite und eventuelle Polykri-
stallinitdt des FLG der verwendeten Proben. Da diese Anordnung
und MeBmethode schon wiederholt beschrieben wurde (Schelten,
Ullmaier & Schmatz 1971; Weber, Schelten & Lippmann 1974; Schel-
ten, Lippmann & Ulimaier 1974), soll hier nicht weiter darauf

eingegangen werden.

Der zweite Kryostateinsatz trdagt an seinem unteren Ende eine
liegende Helmholtzspule, in deren Mitte die Proben mit der Schei-
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bennormalen parallel zur Feldachse montiert werden konnten. Die
berechnete Spulenkonstante wurde mit einer Hallsondenmessung
bestitigt; die Auslegung auf 87.7 + 0.9 Oe/Amp ermdglichte Fel-
der bis ca. 4000 Oe. Die Homogenitdt des Magnetfeldes in axialer
Richtung wurde mit kleiner als 1.5 %/oo in einem Bereich + 1 cm
von der Spulenmitte ausgemessen. Der Kryostat konnte mit Stell-
schrauben der Seite und der HOhe nach so justiert werden, daB
Kollimatorachse, Probenmittelpunkt und Zdhlrohrmitte kollinear
zueinander waren,

Eine Besonderheit des Kryostaten ist seine Aufhdngung, die eine
Drehung um die vertikale Achse erlaubt. Die Aufhdangunag besteht
aus drei kugelgelagerten Rollenbldcken, die einem mit dem Kryo-
stat verschraubten, runden Metallflansch Fiihrung geben. An die-
sen Flansch ist ein Segment eines kreisformigen Schneckengewin-
des angeschraubt, in das eine von einem Schrittmotor ancetrie-
bene Gewindespindel eingreift. Dadurch wird eine fast schlupf-
freie Bewegung des Kryostaten um seine vertikale Achse erzielt.
Die Drehbewegung wird von einem inkrementalen Winkelcodierer re-
gistriert, der ohne Zwischengelenke oder Zahnrdder fest mit dem
Drehmittelpunkt verbunden ist und daher immer die tatsdachliche
Winkelposition des Kryostaten anzeigt. Das Instrument” liefert
40 000 Impulse fiir eine volle Umdrehung. Die Impulse wurden

iiber einen elektronischen Untersetzer mit variabler Kanalbreite**
als direkte Adressen in den ProzeBrechner PDP 8/1 iibernommen,
der zur Datenerfassung und Steuerung der KWS-Anlage dient. Jedes
vom Zahlrohr registrierte Ereignis wurde so dem momentanen Win-
kel des Kryostaten und damit der Probe relativ zu 50 zugeordnet,
d.h. der Inhalt des entsprechenden Kanals wurde um eins erhdht.
Die ortsauflosende Eigenschaft des Detektors wurde in dieser Be-
triebsart nur benutzt, um iliber einen digitalen Diskriminator zu
entscheiden, ob ein gestreutes Neutron links oder rechts von der
Einfallsrichtung des Primdrstrahls eintraf. Damit wurde gleich-
zeitig, aber unabhdngig voneinander, die Intensitit registriert,
die beim periodischen Durchfahren der Ewaldkugel an einem Re-

x Inkrementaler Drehgeber ROD 1/45.7 und Anzeigegerat Typ 300.1
der Firma Heidenhain, Traunreut.

Fir den Entwurf und Bau dieses Gerdts danke ich der Abteilung
Nukleare Elektronik des ZEL, insbesondere Herrn R. Reinartz.

XX
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flex oder dem dazu symmetrischen gestreut wurde (vgl. Abb. 6).
Auf diese Weise wurde die Ausdehnung eines Reflexes in der z-
Richtung gemessen und im wesentlichen iiber die beiden anderen
Richtungen automatisch integriert.

Die kleinste Winkelaufldsung in der geschilderten Betriebsart

mit Links-Rechts-Unterscheidung betrdgt 1.08' pro Kanal. Sie kann
je nach der Breite des Winkelfensters, in dem ein Reflex abge-
tastet werden soll, auf das 2"-fache vergroBert werden (n ganz-
zahlig > 1). Die Umkehrpunkte des sweep-Bereichs werden iibri-
gens nicht durch mechanische Endschalter, sondern durch eine
elektronische Adressenvorwahl festgelegt und kdnnen so sehr
leicht und genau den experimentellen Erfordernissen angepaft
werden.

Die Impulsverarbeitung der Detektoren und sonstige Einzelheiten
zur Schaltung und Steuerung der gesamten KWS-Anlage kOnnen bei
Abend (1969) bzw. Abend et al. (1970) nachgelesen werden.

4.2 Ergebnisse

4.2.1 Azimutale Mosaikbreiten

Um einen Oberblick iliber die Giite des FluBliniengitters (FLG) zu
gewinnen, wurden in herkgmmlicher MeBanordnung (H L k ) die azi-
mutalen Mosaikbreiten des FLG aller Proben gemessen, das ist die
Reflexverbreiterung senkrecht zum Streuvektor in der Streuebene.
Es stellte sich heraus, daB das FLG der Proben 2, 4 und 8 poly-
kristallin war, das von Probe 6 dagegen noch einkristallin, je-
doch mit einer gegeniiber der reinen Probe betrdchtlich erhdhten
Mosaikbreite (Abb. 15). Mit Laue-Riickstreuaufnahmen und Topo-
graphieaufnahmen der Oberfliche® war bestatigt worden, daB die
Wirtskristalle selbst auch nach der Beladung mit Stickstoff und
der Temperung Einkristalle geblieben waren. In friiheren Experi-
menten an Niob-Einkristallen (Weber, Schelten & Lippmann 1973,
1974) war die Einkristallinitdt des FLG auch bei X -Werten bis

X Fir die Anfertigung der Laue- bzw. der Topographie-Aufnahmen
danke ich Herrn K. Bickmann bzw. Herrn G. Mair, Inst. f, Ma-
terialentwicklung des IFF,
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2.5 festgestellt worden. Es scheint also, daB eine Konzentra-
tion an Nb,N-Ausscheidungen 2 2-1017 n™3 die sonst beobachtete
Einkristallinitdat des FLG zerstort.

Fiir die Messungen der Verteilung der Verkippungswinkel wurden
die Proben in den Kryostateinsatz mit liegender Spule eingebaut.
Die <11d>-Richtung hatte sich in allen friiheren Messungen an
{111)>-orientiertem Niob als nichste-Nachbar-Richtung fiir die
FluBlinien erwiesen, d.h. diese Kristallorientierung relativ
zum Magnetfeld ist fiir die Ausbildung eines perfekten hexago-
nalen FLG am geeignetsten. Deshalb wurden alle Proben beim Ein-
bau nach vorherigen Laue-Aufnahmen so orientiert, daB eine der
sechs zur <111>-Scheibennormalen senkrechten <110>-Richtungen
parallel zum T-Vektor zeigte. Da sich der Probenhalter von auBen
um seine Mittelachse drehen lieB, konnte man bei den Proben mit
einkristallinem FLG die genaue Ausrichtung <110> // T zusitz-
lich liber die winkelabhingige Streuintensitit justieren.
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4.2.2 Erzeugung einer homogenen FluBdichteverteilung in der
Probe

Bei allen Messungen an den dotierten Proben muBte grundsdtzlich
nach dem Einstellen eines bestimmten auBeren Feldes Ha die Pro-
be mittels einer Heizwicklung im Probenhalter iiber Tc aufge-
heizt werden. Erst nach dem Abkihlen im Feld zeigte sich die ko-
hdrente Streuung. Ohne diese Prozedur trat dagegen nur diffuse
Streuung auf, allenfalls bei hohen Feldern 2 0.7~Hc2 lieB sich
in manchen Fdllen ein breiter peak ausmachen., Dieses Verhalten
der Proben kann man so erkldren, daB — wie die sehr irreversiblen
Magnetisierungskurven zeigen — sich ein starker FluBdichtegra-
dient in der Probe einstellt, der offensichtlich die Kohdrenz
der Streuung an den Gitterebenen zunichte macht. Durch das be-
schriebene Aufheizen der Proben im Feld iiber Tc kann der F1uB

in die Probe eindringen und bleibt dann beim Wiederabkiihlen auf
die Temperatur des Heliumbades homogen in der Probe verteilt.
Zur Bestdtigung dieser Annahme wurde eine Magnetisierungskurve
an Probe 2 in der Weise aufgenommen, daB die Probe bei einer
Reihe von MeBpunkten im duBeren Feld geheizt wurde. Innerhalb
der MeBgenauigkeit konnte nach dem Abkiihlen keine Abweichung der
Magnetisierungskurve von der B=H-Geraden festgestellt werden.

Dieses Verfahren ist fiir die Interpretation der gemessenen Haft-
krifte von groBer Bedeutung und soll daher auf seine mikrosko-
pischen Auswirkungen hin genauer analysiert werden:

Der F1uB, der beim Aufheizen iiber Tc in die Probe eindringt,
stellt sich nach dem Abkiihlen in einen Gleichgewichtszustand
derart ein, daB sich nur an den Randern der Probe der kritische
Gradient ausbildet. Innerhalb der Eindringtiefe A erniedrigt
sich das Feld in der Probe auf den Wert, den es bei einer rever-
siblen Probe einnehmen wiirde; zum Probeninneren hin steigt es je-
doch innerhalb einer Distanz Ar wieder auf den makroskopischen
Wert. Aus Volumenkraftdichten PV’ die bekanntlich mit dem kri-

tischen Gradienten dB/dr uber

dB dH
P = B'__ (4u4)
v r dB rev
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verkniipft sind ((dH/dB)rev
tisierungskurven), kann man den Gradienten und damit Ar ab-
schatzen; fiir mittlere FluBdichten B ist Ar £ 1/10 mm.

= Steigung der reversiblen Magne-

Der schematische Verlauf des Feldes und der Stromdichte am Rand
der Probe ist in Abb. 16 skizziert.

dy
D ==
N
{ ) H
\\ /
-r — [
0 R
i Abb. 16:
Schematischer Verlauf
B=uH der Feldstarke und der
}40 | Stromdichte am Rand
: | der Probe nach dem
| | Aufheizen iiber Tc
1 I und Abkiihlen im Feld.
A
—4f _1 r_ —» I
A |
|
P

| Y

L ffem | >T
| I
R-ar R
Ein FluBdichtegradient ist aufgrund der fundamentalen Beziehung
rot H=j (4.5)

immer mit einer Stromdichte j und damit einem Abschirmstrom ver-
bunden. Da H in der verwendeten Geometrie im wesentlichen nur
eine z-Komponente besitzt,

H = (0,0,H) (4.6)

kann man aus Symmetrieliberlegungen schlieBen, daB j nur eine
g;-Komponente haben kann. Der iliber die Probe gemittelte Strom T
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ist gegeben durch R

T - -[j? = Jj?'Ddr (4.7)

R-ar

(D = Probendicke). Aus (4.5) und (4.6) folgt:
S—- (4.8)

In (4.7) eingesetzt liefert dies schlieBlich als mittleren Ge-
samtstrom

I? = 0

Das heiBt, in erster Naherung entstehen in der Probenmitte keine
durch Abschirmstrome hervorgerufenen entmagnetisierten Felder!

In einer genaueren Rechnung muB man auch die Struktur und den
unterschiedlichen Abstand vom Probenzentrum der Spriinge in der
J-Kurve beriicksichtigen, jedoch ist der EinfluB dieser Korrek-
turen vernachldssigbar. Bei den Neutronenbeugungsexperimenten
wurde jeweils nur die Probenmitte iiber den halben Durchmesser
durchstrahlt. Der Abschdtzung zufolge kann man daher sicher sein,
daB der MeBeffekt nicht von den wenig gestorten Randzonen beein-
fluBt wird. Mit dieser Erklarung entfdllt fiir die hier unter-
suchten Proben auch das Argument, womit man fir eine frither unter-
suchte reine Niob-Probe (Lippmann et al. 1973) den groBten Teil
der Reflexverbreiterung durch inhomogene entmagnetisierende

Felder erklaren konnte.

Es sei an dieser Stelle betont, daB bei den hier beschriebenen
Messungen gerade Wert darauf gelegt wurde, iberall in der Probe
die gleiche mittlere FluBdichte zu haben, d.h., einen makros-
kopischen FluBdichtegradienten in der Probe zu vermeiden und nur
die Wechselwirkung der FluBlinien mit den Verankerungszentren

Zu beobachten. Dies ist in direktem Gegensatz zu allen makros-
kopischen MeBverfahren der Verankerungskraftdichte, die auf dem
Vorhandensein eines solchen Gradienten basieren.
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4.2.3 Mosaikbreiten aufgrund von FluBlinienverbiegungen

Ein reziproker Gitterpunkt und sein dazu symmetrischer wurden
periodisch durch die Ewald-Kugel gefahren (vgl. Abb. 6) und die
entsprechende Intensitdt wurde als Funktion des Drehwinkels
registriert. Dazu rotierte der Kryostat um seine Achse in einem
einstellbaren ¢-Fenster. Diese Art der Messung liefert als zu-
sitzliche Information den Streuwinkel ~F in Form der Winkeldif-
ferenz der Schwerpunkte der beiden Spektren, wie man sich an
Hand von Abb. 5 iiberlegen kann. Der Gitterparameter des FLG l1ieB
sich sowohl nach Gleichung (3.3) aus ~> als auch nach Gleichung
(3.4) aus dem eingestellten Feld H = B/po berechnen. Bei groBen
Halbwertsbreiten der Spektren, d.h. bei kleinen Feldern, 1dRt
sich die Schwerpunkts- und damit ~>-Bestimmung nicht mehr ge-
niigend genau durchfiihren. Fiir diese Fdlle wurden zusdtzliche
Messungen in der Mode I, () bzw. I () durchgefiihrt (vgl.
Tab. 2, S. 20), die die Obereinstimmung von a(B) und a(9d ) auch
bei kleinen FluBdichten bis herab zu 100 G bestdtigten.

Bei den Proben mit Ausscheidungen zeigte sich somit keine an-
ziehende Wechselwirkung der FluBlinien (vgl. z.B. Schelten,
Ullmaier & Schmatz 1971), die sich durch einen konstanten Gitter-
parameter und damit eine konstante lokale FluBdichte Bo bei ab-
nehmendem duBeren Feld bemerkbar macht. Es muB offen bleiben,
ob diese Erscheinung durch die Verankerung der FluBlinien oder
durch das relativ groBe x unterbunden wird. Kramer (1973) be-
rechnete die Phasengrenze fiir den Obergang Typ II/1 (Phaseniiber-
gang 1. Art bei Hcl’ Auftreten von Bo) zu Typ Il/2 Supraleitern
in der X-t-Ebene (t = T/Tc); danach verschwindet die anziehende
Wechselwirkung bei unserer Probentemperatur fiir K>1.34, Bei den
hier verwendeten stickstoffbegasten Proben lag KX Jjedoch immer
iiber diesem Wert.

Die Intensitdtsverteilungen ("Rockingkurven") wurden fiir die ein-
zelnen Proben bei einer Reihe von verschiedenen FluBdichten auf-
genommen., Sie reprdsentieren jeweils die Verteilung der Winkel,
um die die FluBliniensegmente gegen das duBere Feld verkippt
sind. Zwei Beispiele fiir Rockingkurven sind in Abb. 17 gezeigt.
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Abb, 17: Streuintensitdat als Funktion des Drehwinkels fiir zwei
- verschiedene FluBdichten bei Probe 4. ----- = gerech-

nete Aufiosungskurve (s. Abschnitt 3.1.1).

Verlauf der Halbwertsbreite
®_der Rockingkurven von
PPobe 4 als Funktion der
reduzierten FluBdichte, so-
wie die Breite der berech-
neten System-Auflosungs-
kurve (----) 1t. Abschnitt
3.1.1 .

Die Breite der instrumen-
tellen Aufldosungskurve
liegt innerhalb der Strich-
dicke der System-Auflosungs-
breite.
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4.2.4 Elastische Konstanten des FluBliniengitters

Fir die Berechnung der mittleren Einzelverankerungskraft<$2>1/2
aus der Beziehung (3.21) ben0tigt man die elastischen Konstan-
ten des FLG. Nach einer Theorie von Labusch kann man sie aus
der reversiblen Magnetisierungskurve wie folgt ausrechnen
(Labusch 1967, 1969a):

2 dH
Cyp = B35 * 6 (4.9a)
2 dH (4.9b)
2 = B3~ s
¢y = B-H(B) (4.9c)
B 2
1 ,2 d°H ..
C66 = ? B EEI—Z dB‘ fUY‘H?« HC]. (4.9d)
° 2 2. .2
o.aglofle KX -1 B Y2 fir H < H
c.. = 0. . - ur H £

My = 4rv40'7 Vs/Am, 3 ist ein Geometriefaktor und fiir ein hexa-
gonales FLG gleich 1.1596 (Kleiner, Roth & Autler 1964). Der
Kompressionsmodul K errechnet sich aus (cj; + ¢;,)/2 und ist da-
mit nach (4.9a,b) gleich B% i da c o« B2 98 (auper fiir
B/Bc2<< 1), ist K ~ Cip = Cype Der Schubmodul, d.h. die Absche-
rung des FLG in einer Ebene senkrecht zu den FluBlinien, wird
durch Ce6 ausgedriickt. Fiir Ce6 gibt es keine geschlossene ana-
lytische Darstellung, die im ganzen Bereich Hcl £ H K Hc2 gilt.
Ca4 gibt die Scherung des Gitters aus der z-Richtung an. Durch
partielle Integration 1dBt sich Gleichung (4.9d) umformen zu

B
‘66 = %Cu' " Chq t jH(B') dB’ fir H2 H_, (4.9f)
0
mit cil = B2 %%.
Diese Darstellung ist numerisch leichter zu handhaben als die
Integration der zweiten Ableitung dZH/dB2 in der urspriinglichen
Formel (4.9d).

Es sei darauf hingewiesen, daB in die Formeln (4.9) die GrdBen
B und H in MKS- und nicht in GauB'schen Einheiten eingesetzt
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werden miissen. Es gilt bekanntlich als Umrechnung vom GauB'schen
in das MKS-System: '
16=10%vs/m® und 1 0e=103/(arx) A/m.

Ein gewisses Problem fiir die Auswertung bestand darin, daB fir
die Berechnung der cij reversible Magnetisierungskurven erfor-
derlich sind, die an langen zylindrischen Proben (Entmagneti-
sierungsfaktor!) gemessen waren. Diese idealen Proben sollten
dasselbe ch und damit dieselbe Matrixkonzentration an geldstem
Stickstoff wie die hier verwendeten gepinnten Proben mit irre-
versiblen Magnetisierungskurven aufweisen. Nach dem Beladen mit
Stickstoff und Abschrecken (vgl. Kap. 2.1) erhdlt man Proben mit
fast reversiblen Kurven.

Die zur Berechnung der cij zuganglichen Magnetisierungskurvenx
wiesen zwar nicht exakt dieselben HCZ-Nerte wie die in dieser
Arbeit gemessenen Proben auf, jedoch lag der von vier Proben
iberdeckte Bereich zwischen 3150 und 6110 Oe so, daB die Cij
linear zu den bendtigten ch zuverldssig integriert werden konn-
ten. Lediglich die Berechnung von Co6 fiir den Niedrigfeldfall
erwies sich als sehr fehlerbehaftet, da die zur Verfiigung stehen-
den Magnetisierungskurven in der Ndhe von Hc1 zunehmend irre-
versibel verliefen und daher in diesem Bereich reversible Kurven
nur unvollkomen interpoliert werden konnten. Au§1diesem Grunde
tragen c . und der Faktor C = [ci4 (C:I + C;G)] in der Abb. 20
in dem betreffenden Feldbereich ein Fehlerband.

Ein Versuch wurde gemacht, die numerische Auswertung der Magne-
tisierungskurven zu erleichtern, indem analytische Formeln fiir
die Berechnung von B als Funktion von H angewendet wurden. Be-
friedigende Ergebnisse, fiir Felder 2 0.5 ch sogar ausgezeich-
nete Obereinstimmung mit den MeBkurven, ergab ein empirischer
Kurvenfit nach Kes, v.d. Klein & de Klerk (1973), der fir Tem-

X
Herr Dr. G. Antesberger, IFF, hat mir dankenswerterweise Mag-

netisierungskurven von zylindrischen Nb-Einkristallen, die

?:gzeﬁem Abschrecken gemessen wurden, zur Auswertung iiber-
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Abb. 20: Elastische Konstanten des FLG und Faktor C aus Glei-
chung (3.21) fir Probe Nb {100>X (Hep = 4670 Oe,

K: 1'7). "
peraturen T/Tc > 0.4 und Ginzburg-Landau Parameter X < 4 anwend-
bar ist:

B = H-Hoy + Hey (g (4.10)
Gleichung (4.10) enthdlt zwei Parameter, H_, und 6, die man
prinzipiell durch Anpassen der theoretischen an die experimentel-
le Kurve in zwei Punkten berechnen kdnnte. HCl erhdlt man jedoch
genauer aus einer von Harden & Arp (1963) abgeleiteten Beziehung
X B ’

siehe FuBnote Seite 48.
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von Hcl/Hc als Funktion von X. Der Exponent 6 wurde durch An-
passen der experimentellen Kurve in einem Punkt berechnet. Ein
Beispiel fiir eine so berechnete Magnetisierungskurve ist in
Abb. 21 gegeben.

1000 | 41 Abb. 21:

Magnetisierung -4xM
als Funktion des
duBeren Feldes H

fiir Nb <100>;
interpoliert
aus der gemessenen,
leicht irreversiblen
Magnetisierungskur-
ve, X¥%%% berech-
net aus Glchg., (4.10)
mit Hc1 = 980 Oe und

©=0.22.

H(kOe)

4.,2.5 Die mittlere Verankerungskraft einer FluBlinie an einer
Haftstelle

Mit der Kenntnis der elastischen Konstanten kann man schlieBlich
daran gehen, die mittlere Verankerungskraft <f2>1/2 aus der von
der Labusch-Theorie abgeleiteten Beziehung (3.21) auszurechnen:

n 2 - %—%%Z—‘ﬂ (3.21)

. ] 1, 1 771
mit C = [(c11 o) T ] undc=1.8+0.2 (vol. 3.20). Der
reziproke Gittervektor Tﬁk ist hier mit tio 2u identifizieren,
da die Rockingkurven nur am 10-Reflex gemessen wurden (T ist
proportional zu Vﬁ). Die Dichte n der Angriffspunkte der FluB-
Tinien an den Ausscheidungen ist in etwa gegeben durch das Pro-
dukt aus der Ausscheidungsdichte na (Zahlenwerte s. Tab. 1,
S. 15) und der Zahl NeL der FluBlinien, die durch eine Ausschei-
dung laufen. NEL ist umgekehrt proportional zur Fléche Fc einer
Elementarzelle des FluBliniengitters. Damit ist

F F-B

n = Ngeng, = Ny = Ny 4.11
AL AT, Ao, (4.11)
F ist die auf die {111>-Ebene projizierte Fliche einer Ausschei-

dung, deren mittlere GroBe man aus den Neutronen-KWS-Experimen-
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ten kennt (vgl. Kap. 2.2.2). Diese Definition von n proportional
zur Zahl NEL der DurchstoBpunkte von FluBlinien durch eine Aus-
scheidung ist nicht ganz korrekt. Fiir eine detaillierte Diskus-
sion dieses Punktes sei auf die Fehlerbetrachtung (S. 52) ver-
wiesen. ‘

Die mit den gemessenen Halbwertsbreiten @, unter Verwendung der
elastischen Konstanten aus Gleichung (3.21) berechnete mittlere
Verankerungskraft <f2>1/2 ist in Abb. 22 als Funktion der redu-
zierten FluBdichte dargestellt.

— M ! L B I 1 I 1 T
z 30r -
T
o
A
N
= 25F / -
A
N
:; /
20F -

10 . 7
_ \
Probe |n(10"’m3)Hc2(0e)] N o« \\
oePg | 13.  [4610 [1.63 NN
Sf[2apz2 [ 10.  |4060 |1.39 NN
XOP, | 4.0 [4630 [1.64 AR
osP6 | 1.3 |4200 | 145 AN
3
1 1 1 1 I l N

"2 0z 08 08 10

B/Bc2

Abb. 22: Mittlere Verankerungskraft einer FluBlinie an'einer )
Haftstelle als Funktion der reduzierten Flqu1chte.fur
die Nb-Proben mit unterschiedlicher Ausscheidungsdichte.
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Die beiden Aste fiir die Kurven fiir die einzelnen Proben kommen
durch die unterschiedlichen Berechnungsweisen von Ce6 filr kleine
und groBe FluBdichten zustande (Glg. 4.9d bzw. 4.9e); die Fehler-
balken der linken Kurvendste resultieren jeweils aus der vorher
beschriebenen Unkenntnis des genauen Verlaufs der reversiblen
Magnetisierungskurve fliir kleine B/Bc2°

Es ist hervorzuheben, daB die Ergebnisse fiir die einzelnen Pro-
ben im Rahmen der Fehlergrenzen iibereinstimmen, wie aus der gleich
anschlieBenden Betrachtung folgt. Dies ist bemerkenswert, da ihre
Ausscheidungskonzentrationen um eine GroBenordnung differieren.
Andererseits sollte man dies auch erwarten fiir Proben, die sich
metallurgisch und in ihrem Verankerungsmechanismus nicht wesent-
lich unterscheiden.

4.3 Fehlerabschatzung

Bei der Berechnung von <f2>1/2 aus (3.21) trdgt am meisten der
Faktor n = naA"MEL? die Dichte der Angriffspunkte der Verankerungs-
kraft, zum Fehler der Kraft bei. Wie in Kap. 2.2.2 begriindet, muB
man schon fiir die Dichte der Ausscheidungen einen Fehler von
AnA/nA ~+ 0.4 annehmen. Es ist dariiber hinaus nicht ganz kor-
rekt, n proportional zur Zahl der FluBlinien pro Ausscheidung,
NpLs Zu setzen. FluBlinien, die sich bereits in der von den
nicht-supraleitenden Ausscheidungen gebildeten Potentialmulde
befinden, sind dort ndmlich frei verschiebbar und erfahren keine
Verankerungskraft. Als Haftstellen wirken nur die Rinder einer
Ausscheidung in einem Bereich von etwa +&, wie in Abb. 23 skiz-
ziert ist.

Da die auf eine {111)>-Ebene projizierte Fliche einer Ausschei-
dung im Mittel 6.6-105 R? betrdgt, passen im experimentell iiber-
deckten FluBdichtebereich von ca. 500 bis 3000 G zwischen 1.6
und 9.5 FluBlinien in eine Ausscheidung. Ein Streifen von der
Breite 2% iiberdeckt eine Fldche von ca. 5.2-10° 82, Durch Ein-
setzen von ng  in die Berechnung von n iiberschitzt man daher

die Zahl der wirksamen Verankerungspunkte um etwa 25 %. Da der
effektive Verankerungsbereich ohnehin nicht genau bekannt ist,
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Abb. 23:

In eine {111)-Ebene projizierte
Fldche einer scheibenformigen
Ausscheidung. Das schraffierte
Gebiet stellt den wirksamen
Verankerungsbereich iiber einen
FluBlinienkerndurchmesser 2%
dar. : '

mittlerer gréBter
Durchmesser einer —m
Ausscheidung

kann man diese zusdtzliche Unsicherheit in Kauf nehmen, da sie
den Gesamtfehler fiir die mittlere Einzelverankerungskraft
Y2 picht wesentlich erhht.

Die Fehler der MeBgroBe ¢h betragen ca. 5 %, der rechnerische
Fehler der elastischen Konstanten ist fiir B/Bc2 2 0.4 vernach-
ldssigbar. Wie weit die elastischen Konstanten, vor allem c66;
jedoch in der angegebenen Form von der Theorie her als sicher’
angesehen werden konnen, bleibt noch offen. ‘rhk wurde aus der
FluBdichte berechnet, die Konstante ¢ wurde bereits in der Her-
leitung der Ausgangsgleichung (3.20) mit einer Genauigkeit von
10 % angegeben. Insgesamt kommt man damit auf einen relativen
Fehler von |

NG
eD1/2

Yosg
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5. DISKUSSION

Es fi11t auf, daB alle Kurven <f2)3/2 als Funktion von b = B/B_,
(Abb. 22) durch ein Maximum laufen und mit b—= 0 wieder abneh-
men. Dieses Verhalten ist zundchst Uberraschend, wenn man an-
nimmt, daB <f2>1/2 proportional zur maximalen Einzelverankerungs-
kraft Ko sein soll, Diese muB bei B = 0 ihren Maximalwert haben,
da eine isolierte FluBlinie noch keine elastische Wechselwirkung
gegeniiber anderen FluBlinien erfdhrt. Andererseits muB Ko bei

Bc2 verschwinden, so daB man unter der Voraussetzung eines mono-
tonen Verhaltens von Ko einen Verlauf erwarten kann, wie er in
Abb. 24 skizziert ist.

KO Abb. 24:
4 Schematischer Verlauf der maximalen

Einzelverankerungskraft K, zwischen
einer FluBlinie und einer Haftstelle
als Funktion der FluBdichte.

—= B
BC2
5.1 Interpretation der mittleren Verankerungskraft bei kleinen
FluBdichten

Um den Verlauf von <f2>1/2 in Abb. 22 zu verstehen, der dem
postulierten qualitativen Verhalten von Ko widerspricht, muB man
sich klar machen, daB die mit der Einstellung einer gradienten-
freien FluBdichteverteilung verbundene Art der Mittelung bei
kleinen Feldern nicht mehr die maximale Kraft Ko liefert. Dazu
ist folgende Oberlegung notwendig:

Von den moglichen Verankerungsmechanismen — z.B. paraelastische
und dielastische Wechselwirkung, para- und diamagnetische Wech-
selwirkung (s. z.B. Campbell & Evetts 1972; Ulimaier 1973;
Dew-Hughes 1974) — trifft fir das vorliegende System am wahr-
scheinlichsten die Kernwechselwirkung zu. Zur Erzeugung einer
FluBlinie muB pro Liangeneinheit die Kondensationsenergie (D auf-
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gebracht werden, um den Bereich des Kernes einer FluBlinie vom
supraleitenden in den normalleitenden Zustand iiberzufiihren. Sie
kann fiir eine isolierte FluBlinie ndherungsweise angegeben
werden mit

2 .2,
Q = pore§tn/2 (5.1)

(s. z.B. De Gennes 1966, S.60). Die Kondensationsenergie wird eingespart,
wenn eine FluBlinie durch ein bereits normalleitendes Gebiet
verlduft, so daB eine anziehende Wechselwirkung, die sogenannte
Kernwechselwirkung zustande kommt. Antesberger & Ullmaier (1974)
haben gezeigt, daB im System von sz-Ausscheidungen in NbTa die
Kernwechselwirkung der dominierende Verankerungsmechanismus ist.
Die Einsparung an Kondensationsenergie fiihrt zu einer Potential-
mulde E(x) der freien Energie an einer Ausscheidung, deren Tiefe
feldabhdngig ist (bei FluBdichten nahe Bc2 ist die Variation des
supraleitenden Ordnungsparameters nur noch wenig ausgeprdgt und
die Kernwechselwirkung daher geringer). Die daraus resultierende
Verankerungskraft f = - VE steht in Konkurrenz zur riicktreiben-
den Kraft Kr aufgrund der elastischen Wechselwirkung der FluB-
linien mit allen anderen. Kr ist mit der Auslenkung u am Ort,

wo die Kraft angreift, und einer response-Funktion auf eine
Punktkraft, G'(0), verkniipft (Labusch 1969%a):

u= G'(0)-K, (5.2)

Fiir den Feldbereich, in dem die sogenannte "Gitterndherung"
(Labusch 1969) gilt — das ist fiir alle Felder .geniigend oberhalb
von Hc1 der Fall — ist G'(0) gegeben durch (Labusch 1969a)

6'(0) = 25 (§>1’2(——-1—— + —1—) (5.3)
% | “11%4 “6644

Die in Abb. 25 skizzierte Grtliche Variation von f erstreckt
sich jeweils etwa iiber den Kerndurchmesser 2! einer FluBlinie.
Eine FluBlinie, die bei den vorher beschriebenen Wachstumsbe-
dingungen des FLG — Aufheizen der Probe iiber Tc und Abkiihlen bei
eingeschaltetem duBeren Feld — mit seinem Kerndurchmesser gerade
innerhalb des skizzierten Kraftfeldes zu liegen kommt, wird auf-
grund der Kernwechselwirkung in den Potentialtopf hineingezogen.
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Schema der Variation der
freien Energie E und der
—® X verankerungskraft f auf

die Flu@linien an einer
f __Jmittlere Ausdehnun Ausscheidung.
‘ .

einer Ausscheidung

el
L

Dem wirkt aber die von der elastischen Wechselwirkung der FluB-
linien herriihrende Kraft entgegen. Die Gleichgewichtsposition
stellt sich so ein, daB die beiden Krdfte gleich sind, d.h.

f = Kr'

Die fiir eine quantitative Abschatzung der mdglichen Gleichge-
wichtspositionen bendtigte GroBe G'(0) wurde aus Glg. (5.3) be-
rechnet und ist in Abb. 26 in logarithmischem MaBstab darge-
stellt.

Der reziproke Wert von G'(0) ist in einer Auftragung Kr gegen u
die Steigung der Geraden Kr(u). Da sowohl 1/G'(0) als auch die

maximale Kraft Ko feldabhangig sind, werden sich fiir eine FluB-
linie, die sich beim "Einschalten" des Verankerungsmechanismus

gerade am Rand einer Ausscheidung befindet, qualitativ folgende
feldabhdngige Gleichgewichtspositionen einstellen (Abb. 27):



5 7

| I ¥ L T T T T T
104_ Probe— Heo (Oel| % _
[ + NbVI 3150 1.0 N
— [ aNb 00y 4670 | 1.7 ]
S o P9 | 610 |23 j
o
[&)

102 L e
210% 02 0L 06 0.8 10
B/Bc2

Abb, 26: Modul G'(0) (Glg. (5.3)) als Funktion der reduzierten
FluBdichte von Niob-Proben mit bekannten Magnet1s1e- ‘
rungskurven, :

b«1 b =05 b—1

>

f (x) | K{u)

Abb. 27: Schema der mdglichen Gle1chgew1chtsposvt1onen einer
FluBlinie in Abhdngigkeit von der FluBdichte unter dem
EinfluB von Kernwechselwirkung und elastischer Wech-
selwirkung.
anziehende Kraft f als Funktion des Ortes x,
------- riicktreibende Kraft K als Funktion der Aus-
lTenkung u.
Gezeichnet ist nur eine Hdlfte des in Abb. 25 skizzier-
ten Kraftfeldes.

Eine FluBlinie am Rande einer Ausscheidung (Position A) wird bis
zur Gleichgewichtsposition B hin ausgelenkt. Alle schon weiter
innerhalb der Ausscheidung, d.h. rechts von A, liegenden Fluf-
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linien (A', A", ...) werden auf Positionen rechts von B hin
wandern (B', B", ...). Der Maximalwert Ko der Kraft nimmt mit

der FluBdichte ab und muB bei Bc2 Null werden; die Steigung der
Funktion Kr(u) (Gleichg. 5.2) varijert mit der FluBdichte und hat
bei Bc2/2 ein breites Maximum (vgl. Abb. 26; Steigung = 1/G'(0)).
Dieses qualitativ sicher zutreffende Verhalten erlaubt den SchluB,
daB bei der mit Neutronenstreuung durchgefiihrten Mittelung iiber
alle Verbiegungen der FluBlinien, d.h. ihre Auslenkungen aus der
ungestorten Lage, fiir kleine bis mittlere FluBdichten nicht iiber
alle Krdafte, sondern feldabhdngig nur iliber einen bestimmten Teil
(schraffierte Bereiche in Abb. 27) gemittelt wird. Vor allem bei
kleinen FluBdichten umfaBt diese Art der Mittelung nur mehr einen
Bruchteil der moglichen Verankerungskrifte f.

Die mittlere Kraft <f2>1/2 ist stets kleiner als die maximale
Einzelkraft Ko (ausgenommen f(x) besitzt Rechteckform); fir
eine dreieckformige Funktion f(x) gilt beispielsweise <f1/2 .
KO/VE. Das Zusammenspiel von anziehender Kraft f(x) und riick-
treibender Kraft Kyp(u) hat jedoch zur Folge, daB die Proportio-
nalitdt von <f2>’1/E und Ko nicht fiir alle FluBdichten erhalten
bleibt, sondern daB sich das Verhdltnis von Mittelwert und Ma-
ximalwert der Einzelverankerungskraft mit abnehmendem B ver-
kleinert.

Als qualitatives Kriterium, bis zu welchem Wert von B/Bc2 die
Mittelung liber alle Krdfte erfolgt und damit (g2H/2 unabhdngig
von B proportional zu Ko wird, kann man aufgrund obiger Oberle-
gungen abschdtzen

u, £ 2§ (5.4)

d.h. die maximale Auslenkung U einer FluBlinie, an der die maxi-
male Kraft Ko angreift, muB kleiner als der Hirkungsbereich 2¢
der Kraft sein. Da Ko an dieser Stelle immer noch nicht bekannt
ist, wird als erste Ndherung stattdessen <f2>1/2 aus Abb. 22 zur
Berechnung von U verwendet. Das Ergebnis dieser Rechnung ist in
Abb. 28 zu sehen.

Wie bei den fritheren Rechnungen, in denen die elastischen Kon-
stanten benotigt wurden, ist auch hier ein Fehlerband beim
Kurvenverlauf fiir kleine FluBdichten anzubringen. Das Kriterium
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Abb. 28: Maximale Auslenkung u_ einer FluBlinie nach Gleichung
(5.2) als Funktion deP reduzierten FluBdichte b fiir
Probe 4. ¥ = 270 R fiir P4 (s. Tab. 1, S. 15).

(5.4) ist etwa fir 0.5 ¢ b < 1.0 erfillt. Da sich ¢ und {f2)1/2
fiir die anderen Proben nicht wesentlich unterscheiden, gilt die-
se Aussage auch fiir die restlichen Proben.

Diese Oberlegungen zeigen also, daB die mittels Neutronenstreu-
ung und dem benutzten Verfahren zur gradientenfreien Erzeugung
eines FLG gemessenen mittleren Verankerungskrafte fiir b < 0.5
nicht mehr proportional zu den maximalen Haftkrdften an einer
Ausscheidung sind! Die gemessenen Werte <f2>1/2 fallen gegen

b = 0 hin ab, weil dann eine besondere Mittelung ins Spiel kommt,
die B-abhdngige Abweichungen von K° liefert.

5.2 Vergleich der gemessenen Einzelverankerungskraft mit der aus
den Volumenkraftdichten berechneten

Ein wesentliches Ziel fiir diese Arbeit war, einen Vergleich der
mit Neutronen gemessenen mittleren Verankerungskraft und der aus
der statistischen Theorie von Labusch (1969) abgeleiteten Ver-
kniipfung der Volumenkraftdichte Py und der maximalen Einzelkraft
Ko anzustellen und die Giiltigkeit dieser Theorie dadurch zu
testen. Labusch gibt an
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_ 2 B 1 ] . (s &
PV = nA dy KO 502'(5(0) fiir W((l (5‘5)

mit d, = mittlere Dicke der Ausscheidungen senkrecht zum Feld.
'G'(0) ist bereits in (5.3) definiert, die Bedeutung von oc ist
bei Gleichung (3.16) erldutert.

Pv konnte an den fiir die Neutronenstreuexperimente verwendeten
scheibenformigen Proben wegen ihres geringen Volumens nicht mit
einer der herkommlichen Methoden gemessen werden, die meist auf
eine Bestimmung des FluBdichtegradienten in der Probe hinaus-
laufen (s. z.B. Campbell & Evetts 1972). Es existiert jedoch eine
von Fuhrmans (1974) entwickelte MeBmethode fir Py>» die nicht auf
groBe Probenvolumina beschrdnkt ist. Hierzu wird die Probe um
eine Achse senkrecht zur Feldrichtung in einem Magnetfeld ro-
tiert. Die FluBlinien haben jedoch die Tendenz, im Magnetfeld
ausgerichtet zu bleiben und verursachen daher eine die Drehbe-
wegung hemmende viskose Reibung. Das resultierende Drehmoment
kann man iiber die Verdrillung eines Torsionsfadens, an dem die
rotierende Probe aufgehdangt ist, messen und daraus die Volumen-
kraftdichte berechnen. Auf diese Weise wurde eine der Proben
untersucht und Pv bestimmt.* Das Ergebnis ist in Abb. 29 zu sehen.

Tl ~
<

23} .
a” /é

2_ -

X

1+ q

\

0 | 0.2 l 0.4 06 0.8 1.0

—= B/B¢2

Abb. 29: Volumenkraftdichte P, von Probe 2 bej 4.2 K als
Funktion der reduzielten FluBdichte.X

X Fir diese Messungen danke ich Herrn Dr. M. Fuhrmans, Institut
fir Angewandte Physik der Universitdt Miinster. '
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Daraus wurden schlieBlich mittels Gleichung (5.5) innerhalb de-
ren Giltigkeitsbereich einige Werte fiir Ko berechnet. Hierzu
wurde die mittlere Ausdehnung der Ausscheidungen d_, nach den in
Kap. 2.2 beschriebenen Untersuchungen mit 660 R eingesetzt und
G'(0) aus Abb. 26 entnommen. Das Ergebnis der Rechnung ist zu-
sammen mit dem zu kleinen Feldern hin extrapolierten Verlauf
von <f2>1/2 in Abb., 30 eingezeichnet.

0O 02 04 06 08 10
B/B.,

Abb, 30: Mittlere Verankerungskraft <f2>1/2 fir (b £ 0.4 extra-
poliert) und die aus Py (Abb. 29) berechneten Werte der
maximalen Verankerungskraft Ko fur Probe 2.

Die Obereinstimmung der mit ganz verschiedenen Mefmethoden und
mit Hilfe v6l1ig unterschiedlicher Theorien gewonnenen Werte fiir
<$2>1/2 und Ko scheint auf den ersten Blick auBerordentlich be-
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friedigend. Es muB aber daran erinnert werden, daB die angegebe-
nen Fehler jeweils nur die experimentellen Unsicherheiten bei der
Bestimmung der einzelnen MeBgroBen umfassen, und besonders von
der ungenauen Kenntnis der Dichte der Verankerungspunkte geprdagt
sind. Wie schon vorher angedeutet (s. Kap. 4.3), bleibt fir bei-
de Theorien die zusdtzliche Unsicherheit der Berechnung von C66’
das zudem verschieden in beide Theorien eingeht. Auferdem beruht
die Theorie zur Berechnung von Ko aus Pv auf der in Frage ge-
stellten Giiltigkeit des Modells des kritischen Zustands (s. z.B.
Campbell & Evetts 1972) sowie auf einer Reihe von Vereinfachun-
gen bei der Entwicklung der statistischen Theorie (Labusch 1969),
Mit diesen Vorbemerkungen ist das experimentelle Ergebnis von
Abb. 30 noch in Einklang mit dem nach Kap. 5.1 erwarteten Ver-
haltnis der beiden krafte FEDV/2 1k x 143,

Es gibt nur noch ein weiteres Experiment, bei dem Volumenkraft-
dichten an einem System mit szN-Ausscheidungen gemessen wurden.
Antesberger (1973) hat an NbTa-Proben mit sz-Ausscheidungen

mit einer herkommlichen Methode Pv bestimmt und daraus mit Hilfe
der Labusch-Theorie mittels Glg. (5.5) Einzelkrdfte berechnet.

Er erhdlt bei 4.2 K und b = 0.5 und K = 2.0-10711 N. Ein Mittel-
wert fiir <f2>4/2 V5.1n dieser Arbeit 1st 30-10° -1l N. Aus der vor-
her begriindeten Annahme, daB die Kernwechselwirkung als Veran-
kerungsmechanismus dominiert, leiten Antesberger & Ullimaier
(1974) aus Glg. (5.1) eine Abhangigkeit fiir Ko von ch und X3
her:

T—— '—'—2"d fir b—0 (5.6)

. - ((bo porr)llz Hep3/2
K z

dZ = Ausdehnung einer Ausscheidung in FluBlinienrichtung.

Wenn man liber die Proportionalitat zu Hc23/%/K12 die fiir beide
Systeme unterschiedlichen supraleitenden Parameter beriicksich-
tigt, reduziert sich der Unterschied der oben verglichenen Werte
fir die Einzelkraft auf einen Faktor 4. Diese Diskrepanz iiber-
rascht nicht in Anbetracht des groben Modells zur Herleitung

von (5.6) sowie der in der Berechnung von Ko aus Pv steckenden
Annahmen und Ndherungen und der Unsicherheit, die der von Antes-
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berger (1973) verwendeten Methode zur Bestimmung der Ausschei-
dungsdichte aus ch-werten und den Stickstoffeinwaagen anhaftet
(vgl. auch S. 14).

Der Vollstandigkeit halber sei noch der aus (5.6) berechnete Wert
von Ko fiir die hier verwendeten Proben angegeben. Man erhalt mit
d, ~ 940 ] und den in Tab. 1 (S. 15) angegebenen Werten fiir H.

z
und )(1 fir alle Proben als Mittelwert

2

Kk, = 8:107 1 N fur b—o.
Bei dieser Abschatzung ist lediglich die Kraft, die sich aus der
Einsparung der Kondensationsenergie ergibt, berechnet worden.
Es gibt aber noch andere Energiebeitrige, die eingespart werden,
wenn eine FluBlinie durch einen normal leitenden Bereich ver-
lduft, die hier nicht beriicksichtigt sind und bei Niob die Kon-
densationsenergie iibertreffen. Dies erkldrt die Diskrepanz zwi-
schen Ko von 8-10'1'1 N aus der Abschatzung und dem fiir b —0
extrapolierten experimentellen Wert von K_ = 24-1f§—10'11 =
40-10711 g, °

Der Vergleich der in dieser Arbeit bestimmten mittleren Einzel-
verankerungskrdfte mit den aus Volumenkraftdichten berechneten
Einzelkrdaften zeigt also, daB beide Verfahren zu demselben Er-
gebnis fiihren, wenn man sich bewuBt macht, daB man mit der Neu-
tronenbeugungsmethode, d.h. der benutzten gradientenfreien FluB-
dichteverteilung, den quadratischen Mittelwert der Kraft miBt
und diese Mittelung nicht die maximale Einzelkraft zwischen einer
FluBlinie und einer Haftstelle liefert. Das ungute Gefiihl, das
man bisher bei der Interpretation der iiber die makroskopische
Methoden gemessenen Krdfte haben muBte, scheint damit aus dem
Weg gerdumt.

Eine hohere absolute Genauigkeit kann man bei beiden Verfahren
nur erreichen, indem man die Methoden verbessert, mit denen die
Ausscheidungen in der Probe homogener verteilt und die Ausschei-
dungskonzentration in der Probe prdziser bestimmt werden kann.
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Von der physikalischen Seite her ist es notwendig, die Wechsel-
wirkung der FluBlinien, die gemeinsam an einer FluBlinie ver-
ankert sind, in die Rechnung mit einzubeziehen und eine genaue
Theorie des Verankerungsmechanismus zu erarbeiten, d.h. z.B.
die Feldabhdngigkeit der Kondensationsenergie zu berechnen.
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ANHANG

Verkniipfung der makroskopisch meBbaren GroBen, FluBdichte B und Streuwinkel
:9hk » mit den mikroskopischen GroBen, Gitterparameter a und reziproker Git-
tervektor thk Vorausgesetzt sind Kleinwinkelnaherung Si"“gﬁk”‘sik » Sowie
hexagonales FluBliniengitter. F]quuantum d% 2.07: 10'15 Vs, Geometriefaktor
fir eine Gitterebene {(hk} : Phic = (h AN hk)l/z, A= Wellenldnge.

Die angegebenen Zahlenfaktoren gelten, wenn a und A in R, I%k in R'l, B in G
und é&k in Bogenminuten eingesetzt werden und ergeben die entsprechenden
GroBen in den genannten Einheiten.

als Funktion von N
GroBe B a T%k 49ﬁk‘
28 3 CI% bk, 2 V3, (“9ﬁk)2
B = 3 & Phk ¢ NP
= —_— —— —— .
2.3902-10° 45809107 1.5169 10
2% 2, 1 4r_ Pnk 2 NPy
. - r [ B T 3 Shk
- —— et 3
4.8890- 104 7.2552 3.9696-10
&re 172 arr Phk ik
V'Q +Phi T8 G AN
Tk = o~ - - -3
1.4840 1074 7.2552 1.8277-10
Ap
2_\1/2 2 hk 1
(V'sp APy VB B 7= Mk
8.1194-10 3.9696-10 5.4713-10
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