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Abstract

Single crystals of pure Ni and of the alloys Nig,Cuzg and NizFe (as quenched
(5=0) or ordered (S=0.7-0.9) ) were irradiated at 4.5 K with 3 MeV electrons.
The irradiation induced defects were investigated by measurements of the
Huang diffuse scattering of X-rays and the change of the lattice parameter
and the electrical resistivity.

At 6 K we observed statistically distributed Frenkel defects in all metals.
The configuration of the single interstitial atoms (SIA) in Ni agrees with
the (100)-split configuration and there are no indications for different
configurations of the SIA in the alloys. The relaxation volume of the SIA
is 1.7(+0.3) atomic volumes in Ni and 1.5(+0.3) atomic volumes in NisFe,
independently of the degree of order. For the Frenkel defect resistivity
o we found pp = 6.1(+1.D)pfcm in Ni, pp = 7.2(+2.0)ufem in NisFe (no dif-
ference for quenched and ordered samples), and pg = 13.2(+4.0)uQcm for

N162CU38.

In order to investigate the defect reactions at higher temperatures the
measurements vere repeated after several steps of an isochronal annealing
program. The annealing behaviour of pure Ni is characterized by interstitial
motion during stage I and growth of the agglomerates during stage II that
eventually form dislocation loops on {lll -planes. Vacancy agglomeration has
been directly observed after stage I1I; there is .a simultaneous decrease of
pp. vith the formation of the agglomerates. All of these reactions are very
similar to Cu although the growth of the interstitial clusters is slower for
Ni. The SIA is more mobile than the vacancy for the alloys investigated here
as it is in the pure metals, Whereas the mobility of the agglomerates is
only little suppressed for NiCu, even the di-interstitial seems to be immobile
up to stage III for NisFe. As the vacancy mobility in the alloys is not sup-
pressed relative to Ni the range of annealing stage I1 is reduced in the
alloys. In Ni,Cuzg a decomposition of the alloy has been observed not only
during motion of the SIA but also during the agglomeration processes in stage
II. In contrast to this, interstitial motion does not contribute to the
ordering of NisFe. Vacancy mobility during stage 1II causes a further decom-
position of NiCu and an increase of the order in preordered NizFe but not
for the quenched NisFe. This difference can be tentatively explained by a
lover efficacy for ordering of the vacancy jumps in a disordered alloy rela-
tive to a preordered one, where the sublattices are already well defined.

- In contrast to pure Ni no large vacancy agglomerates were observed in the
alloys; this may be explained by the smaller interstitial agglomerates at
the end of stage II and the consequently shorter distances of the vacancies
to their. sinks. Thus recombination dominates in the alloys and prevents the
formation of agglomerates which are stable up to high temperatures.
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1. Einleitung

Im Verstdndnis der atomistischen Vorgange bei der Strahlenschadigung und der
Defekterholung in Metallen sind in den letzten Jahren wesentliche Fortschritte
erzielt worden. Diese Kenntnisse resultieren groBtenteils aus Untersuchungen
der Eigenschaften von Punktdefekten und deren Wechselwirkungen in einkristal-
linen Materialien reiner Metalle /1/. Dazu werden Proben bei tiefen Tempera-
turen z.B. mit hochenergetischen Elektronen bestrahlt. Durch die Elektronen-
'bestrahlung werden Frenkeldefekte, d.h. Paare von Zwischengitteratom (ZGA)

und Leerstelle (LS) erzeugt, die bei den tiefen Temperaturen meist unbeweglich
sind. An diesen eingefrorenen Defekten konnen die charakteristischen Eigen-
schaften, wie Relaxationsvolumen, Frenkelpaarwiderstand und Defektkonfigura-
tion untersucht werden. Die Kenntnis der Konfiguration ist von fundamentaler
Bedeutung fiir das Verhdltnis des Wanderungsverhaltens der Defekte wdhrend

des folgenden thermischen Anlassens. Wdhrend ihrer Wanderung bei hoheren Tem-
peraturen wird nicht nur Rekombination der Defekte beobachtet, sondern es
bilden sich auch Defektagglomerate wie z.B. Zwischengitteratomcluster und
Versetzungsringe, die in vielen Materialien bis Raumtemperatur und dariber
hinaus stabil sind. Sie beeinflussen dann i.a. auch die spezifischen mecha-
nischen Eigenschaften wie Harte und Duktilitdt des Materials bei ihren tech-

nischen Einsatztemperaturen.

Uber die Struktur und die Eigenschaften der ZGA in Legierungen ist dagegen bis-
her wenig bekannt. Um gezielt Werkstoffe mit definierten Eigenschaften unter
Strahlenbelastung zu entwickeln, sind deshalb auch detaillierte Untersuchun-

genan konzentrierten Legierungen erforderlich.

In der vorliegenden Arbeit sollte nun erstmals das Verhalten von Frenkeldefek-
ten in einigen bindren Legierungen mit Hilfe der diffusen Riontgenstreuung un-
tersucht werden. Die Untersuchungen werden im Vergleich zu reinen Metallen
deshalb erschwert, weil kompliziertere Defektmuster aufgrund unterschied-
licher Wechselwirkung der verschiedenen Atomsorten auftreten und gleichzei-
tig Phasenumwandlungen (z.B. Entmischungs- und Ordnungsreaktionen) induziert

verden,

Die MeBmethode der diffusen Rontgenstreuung in der Nidhe der Braggreflexe
(Huangstreuung), die hier neben Gitterparameter- und Widerstandsmessungen zum
Einsatz kommt, ist bisher mit Erfolg zur Untersuchung reiner Metalle verwendet

wvorden /2/. Sie liefert Aussagen lber Relaxationsvolumen, Defektkonzentration



und Uber die Defektstruktur. AuBerdem ist die diffuse Rontgenstreuung eine
empfindliche Methode, um die Defektagglomeration nachzuweisen und damit bei
der thermischen Erholung Defektreaktionen und -wanderungen zu verfolgen. Die~
se Einsatzmiglichkeit macht die Methode besonders deshalb fir Legierungen
interessant, weil in Legierungen offenbar wesentliche Unterschiede im Erho-
lungsverhalten im Vergleich zu reinen Metallen vorkommen kdnnen; denn wih-
rend in reinen Metallen immer die Zwischengitteratome beweglicher als die
Leerstellen sind und bei tieferen Temperaturen wandern, ist in Legierungen
auch schon das umgekehrte Verhalten beobachtet worden. Ein Beispiel dafir ist
das Legierungssytem Ag-Zn, an dem die griBere Beweglichkeit der Leerstellen
sowohl durch Messungen der Zener Relaxation /3/ als auch durch Untersuchun-

gen im Hochspannungselektronenmikroskop /4/ nachgewiesen wurde.

Da sich die Untersuchungen auf das Verhalten der Frenkeldefekte konzentrieren
sollten, wurden Legierungssysteme verwendet, die einen moglichst geringen dif-
fusen Streuuntergrund zeigen, d.h. Legierungspartner mit &dhnlichen Elektronen-
zahlen und geringem Unterschied in den AtomgrdBen. Damit kann man die nach
Bestrahlung beobachtete zusdtzliche diffuse Streuung in der Nghe der Braggre-
flexe alleine den Defekten zuordnen, ohne Anderungen in der Nahordnung der
Matrix beriicksichtigen zu miissen. Relevante Anderungen in der Fernordnung

konnen dagegen auch bei diesen Systemen nachgewiesen werden.

Wegen ihres breiten technischen Anwendungsbereichs wurden Nickel-Basis-Legie-
rungen gewdhlt; Nickel ist z.B. ein wesentlicher Legierungsbestandteil vieler
austenitischer Stahle /5/. Die hier untersuchten Substanzen sind Permalloy-
Legierungen der Zusammensetzung NiBFe, und zwar sowochl im kristallagraphiséh
geordneten als auch im ungeordneten Zustand, und die nickelreiche Monel-Legie-
rung der Zusammensetzung Ni62‘3€u37‘?* Die Auswshl der Ni}Feotegierung mit der
ordnenden Phase bietet damit auch die Moglichkeit, den EinfluB der struktu-
rellen Ordnung auf das Verhalten der Defekte zu untersuchen und zusitzlich

dieses ordnende System mit dem entmischenden Ni-Cu zu vergleichen.

Zum Vergleich der Ergebnisse der Legierungen mit denen der reinen Komponen-
ten wurden mit denselben MeBverfahren auch reine Nickelkristalle untersucht;
an Kupfer gibt es schon Messungen von Ehrhart und Schlagheck /6/. Da im Un-
terschied zu den bisher genannten Legierungen und Metallen, die in einer fec-
Struktur kristallisieren, das reine Eisen in der a-Phase als bee-Kristall vor-
liegt und deshalb schon unterschiedliches Defektverhalten erwarten 188t, wird
es in diese Untersuchungen nicht miteinbezogen.



In den folgenden zwei Kapiteln wird ein kurzer Uberblick iiber die Konstitu-
tion der untersuchten Legierungen und ilber Bestrahlungseffekte in Legierun-
gen gegeben. Das Kapitel 4 enthdlt eine Darstellung der theoretischen Grund-
lagen der diffusen Rontgenstreuung an Kristallen mit Defekten. Danach wer-
den experimentelle Verfahren wie Probenpraparation und MeBmethoden beschrie-
ben (Kap. 5), und lber Details der Bestrahlungsexperimente wird in Kapitel 6
berichtet. Die Abschnitte 7 und 8 enthalten dann die MeBergebnisse und die
Diskussionen, zundchst in Kapitel 7 fir Einzeldefekte, sodann wdhrend der
Defekterholung in Kapitel 8. Eine Zusammenfassung der Ergebnisse schlieBt

sich im letzten Abschnitt 9 an.



2. _Charakterisierung der Legierungen

2.1 Nah- und Fernordnung in binaren Legierungen

Ein idealer binirer Mischkristall ist dadurch gekennzeichnet, daB die Legie-
rungsatome A und B statistisch auf die Gitterplatze verteilt sind. In den
meisten realen Mischkristallen gibt es jedoch wegen der unterschiedlichen
Wechselwirkung der Legierungspartner Abweichungen von der statistischen Atom-
verteilung. Je nach den Bindungsverhaltnissen besteht entweder die Tendenz
zur Nahentmischung (Clusterung), bei der sich gleichartige Atome zusammenla-
gern, oder zur Ordnungsbildung, bei der sich A-Atome bevorzugt mit B-Atomen
umgeben und die Gitterpldtze bei vollsténdiger Ordnung systematisch mit Aw
oder B- Atomen belegt werden. Die im thermodynamischen Gleichgewicht stabile
Phase ist diejenige mit der geringsten Gibbs'schen freien Energie. Die Ten-
denz zur Ordnungsbildung oder Entmischung kann darin durch eine Konfigura-
tionsenergie ¢ représentiert verden: ¢ = &, - %{@AA + @BB) /7/. 1st der Be-
trag der Bindungsenergie @AB (Bindungsenergien sind hier negativ definiert)
zwvischen ungleichen Nachbarn groBer als die mittlere Bindungsenergie der A-
und B-Atome untereinander, so ist ¢ < 0 und Ordnungsbildung ist beginstigt,

andernfalls, fir ¢ > 0, besteht die Tendenz zur Entmischung.

Zur Beschreibung der Atomverteilung kdnnen Nahordnungs- oder Fernordnungspa-
rameter benutzt werden. Die von Warren und Cowley /8,9/ eingefihrten Nahord-

nungsparameter S

:l-i%g“lw*%%ﬁ (2.1)
mn XB XA *

beschreiben die Umgebung eines Atoms am Ort ﬁ? mit Hilfe von Besetzungswahr-
scheinlichkeiten flir Atome im Abstand Bg~~ ﬁ? : PAR ist die bedingte Wahr-
scheinlichkeit, ein B-Atom bei ﬁ? zu finden, wenn ein A-Atom am Ort gﬁ-vcru
liegt. XA bzw., XB sind die Konzentrationen der A bzw. B-Atome, wobei XA*ngl.
DefinitionsgemiB ist oo = 0y = 1; bei statistischer Verteilung sind alle an-
deren a's Null. Werden gleiche Nachbarn bevorzugt (Entmischung), so ist z.B.

AB .
PBI<XB und der Nahordnungsparameter @5y fir die 1. Nachbarschale ist positiv,

fir groBe Abstdnde gilt dann a0m+¢*0. Im Fall der Ordnungstendenz (Pé?>xg)
ist hingegen ®q negativ. Bei idealer Fernordnung nimmt der Betrag von o Ex=-
tremverte an, er springt von Schale zu Schale zwischen zwei festen positiven

und negativen Werten, die durch die Ordnungsstruktur festgelegt sind.



Wihrend die Nahordnungsparameter vor allem zur Beschreibung kurzreichweiti-
ger Korrelationen in der Atomverteilung (Nahentmischung, Nahordnung) geeig-
net sind, dient zur Charakterisierung langreichweitiger Ordnung auch der
Fernordnungsparameter S. Dazu werden die Gitterpldtze unterteilt in a- und
B-Platze, die den A- bzw. B-Atomen zugewiesen werden. Bezeichnet T, (rB) den
Bruchteil der a-(B-) Platze, die richtig, d.h. mit A~ (B-) Atomen belegt

sind und ist vy (wB) die relative Anzahl der falsch belegten a- (B-) Platze
mit w_ o+ 1. =1 (WB +1g = 1), so wird nach Bragg und Williams /10/ der Fern-

o o
ordnungsparameter S definiert zu

Ty = Xp  To =Xy 1p Xy (5759
e .

S =

Ideale Fernordnung bedeutet, daB das Untergitter der a-Pldtze nur mit
A-Atomen, das Untergitter der B-Plétze nur mit B-Atomen besetzt ist; d.h.
Ty = 1= Tg» S = 1., Fir die statistische Verteilung der Atome ist hingegen

Iy = XA’ Ig= XB und S = 0.

Bei dieser Definition ist die stdchiometrische Zusammensetzung der Legierung
vorausgesetzt, d.h. es sind genauso viele A- bzw. B-Atome vorhanden vie o~
bzw. B-Pldtze. Bei nicht stochiometrischer Zusammensetzung ist S = 1 nicht
méglich, da immer Fehlbesetzung der Untergitter auftreten muB (S<1). Fir
diesen Fall kann der Bragg-Williams-Fernordnungsparameter verallgemeinert
wverden, indem als zus&tzliche Variable mit Yo, bzw. Yg die relative Anzahl
der o~ bzw. B~ Pldtze eingefihrt wird (ya +yg = 1). Der Fernordnungspara-
meter ist dann definiert zu /8/:

.
& i B B (2.3)

Das bedeutet, daB fir eine le Ordnungsstruktur (vgl. Abb. 1, S. 7, Yo = 075,
yg = 0.25) mit 80% A-Atomen (XA = 0.8) und 20% B-Atomen <XB = 0.2) der Fern-
ordnungsparameter maximal (d.h. fir r, =1 bzw. g = %) S = 80% betragen kann.
Hat die Legierung die Zusammensetzung von 70% A~ und 30% B-Atomen, ist hoch-
stens S = 93.3% moglich. Fir eine stochiometrische (ya = XA) A}B~Legierung
ist 3

S=dr -3 (Z- <ty <1),

und fiir eine stidchiometrische A-B-lLegierung ergibt sich

1
S=2r, -1 (2 srasl).



- 10 =

2.2.2 Ni-Fe: Ordnendes Legierungssystem

Das Ni-Fe Phasendiagramm nach /19/ ist in der Abb. 3 gezeigt. Die nickelrei-
chen Ni-Fe Legierungen (Permalloys) bilden bei hohen Temperaturen y-Misch-
kristalle mit kubisch fldchenzentrierter Struktur (Al-Struktur). Bei tiefe-
ren Temperaturen besteht die Tendenz zur Ordnungsbildung. In Legierungen mit
etwa 75 at% Ni ist unterhalb von TC ~ 503°C die Bildung einer Uberstruktur-
phase, wie in CujAu, moglich, Im Unterschied zu CujAu besitzt jedoch nicht
die Legierung mit stéchiometrischer Zusammensetzung die héchste Ubergangs-
temperatur, sondern N173Fez7; dafiir ist die magnetische Wechelwirkung maB-
gebend (s. z.B. /20/).

Die NiEFemﬁberstrukturphase hat die in der Abb. 1 auf S. 7 gezeigte L12~Struk—
tur, bei der im Fall der Ordnung die Ni-Atome die Flichenmitten und die Fe-

Atome die Eckpunkte der fcc-Elementarzelle einnehmen.

Der Ordnungs-, Unordnungsiibergang ist im Detail u.a. von Drijver, van der

Woude und Radelaer /21/ untersucht worden. Es handelt sich um einen Phasen-
ubergang 1. Ordnung, der durch Keimbildung und Keimwachstum erfolgt. Uber
die Vorbildung der Ordnung oberhalb TC sowie die Entwicklung kurz unterhalb

TC gibt es auch Messungen der Nahordnungsparameter von Lefebre et al /22/.

Das Wachstum der Nukleationskeime, das in der Ausbildung ferngeordneter Do-
manen resultiert, erfolgt im thermodynamischen Gleichgewicht nur sehr zo-
gernd. Denn im Unterschied z.B. zu CUBAU, bei dem die Diffusion so schnell
erfolgt, daB nach Abschrecken auf Raumtemperatur die Ordnungsstruktur weit-
gehend ausgebildet ist, verliuft in Ni}Fe der Materietransport so langsam,
daB nur durch sehr langsames Abkiihlen im Bereich der Ubergangstemperatur
(s. z.B. /23/, ~ 0.3°/h) oder - nach Abschrecken von T > T auf T < T -

durch langes Tempern knapp unterhalb der Drdnungstemperatur merkllche Ord-
nungsbildung eintritt /24/.
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3. Bestrahlungseffekte in konzentrierten Legierungen

Bestrahlungen von Legierungen lassen gegeniiber reinen Metallen neue und viel-
faltige Aspekte erwarten. Sie betreffen sowohl die Defekterzeugung, wie z.B.
das Verhalten der StoBfolgen im Gitter mit unterschiedlichen Massen und die
Produktion verschiedenartiger Defekte mit unterschiedlichen Eigenschaften,
als auch die Defektreaktionen bei der Wanderung der Defekte. Auffidlligste
Erscheinungen sind dabei die Phasenumwandlungen, d.h. sowohl die Zerstdrung
der Legierungsphase (z.B. einer geordneten Phase) unter dem direkten EinfluB
der Strahlung als auch die Phasenneubildung, wie z.B. Ordnungs- und Ausschei-
dungsbildung, wenn die Defekte beweglich sind. Die bestrahlungsinduzierte
Diffusion kann dabei helfen, das System in den thermodynamischen Gleichge-
vichtszustand zu lberfiihren, der allein durch thermisch aktivierte Diffusion
nur sehr langsam zu erreichen ist. Zum Beispiel konnte im hier untersuchten

Legierungssystem Ni-Fe nach Bestrahlung eine geordneteNi_ .F ~Phase nach-

e
0.5 0.5
gewiesen werden /25, 26/, die nach thermischem Anlassen bislang nicht beob-
achtet wurde. Diese Ordnungsphase (Cu-Au Typ) wurde auBer nach Bestrahlung
dea /25/) und Elektronen (> 4dpa /26/) bei Temperaturen

oberhalb Raumtemperatur interessanterweise auch in Meteoritengestein gefun-

mit Neutronen (> 10~

den /27/. Solche Untersuchungen der Phasenstabilitidt unter Bestrahlung oder
auch der bestrahlungsinduzierten Segregation erfordern meist hohe Bestrah-
lungsdosen und verden oft bei Temperaturen oberhalb Raumtemperatur durchge-
fihrt. Da es Ziel dieser Arbeit ist, die einzelnen Defekte bei kleinen De-
fektkonzentrationen und tiefen Temperaturen zu untersuchen, wird im folgen-
den auf diese Experimente nicht weiter eingegangen, sondern auf einen Uber-
sichtsartikel von Schulson /28/ verwiesen. Hier soll vielmehr nur kurz zu-
sammengestellt werden, was aus entsprechenden Untersuchungen lber das Defekt-
verhalten in den vorliegenden NifFe- und NiCu-lLegierungen und in vergleichba-
ren Legierungssystemen bekannt ist. Zundchst werden einige Aspekte bei der

Erzeugung von Einzeldefekten, danach bei der Defektwanderung diskutiert,

Im Unterschied zu reinen Metallen kénnen bei der Bestrahlung von Legierungen
mehrere Defektarten, z.B. in einer bindren Legierung A- ‘und B-ZGA sowie im
Falle der geordneten Legierung auch verschiedene LS (i.e. auf verschiedenen
Untergittern) erzeugt werden, wenn die beim StoB an die Gitteratome Ubertra-
gene Energie hoch genug ist. Daraus resultieren i.a. kompliziertere Defekt-
muster: Je nach Wechselwirkung mit den Nachbarn kénnen die ZGA Paare (Han-
teln), z.B. vom AA-, AB- und BB-Typ bilden, die entsprechend der Atomvertei-

lung in der Nachbarschaft auch verkippt sein kénnen. Die Population der ver-
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schiedenen Hanteltypen nach Tieftemperaturbestrahlung kann auBer von der Art
der Bestrahlung sowohl von den Massen der Atome als auch von der Struktur der
Legierung abhdngen. Der EinfluB der Struktur soll am Beispiel einer AjB Le-
gierung mit L12~ﬁber3trukturphase etwas ausfiihrlicher dargestellt werden (vgl.
Abb. 4). Die wihrend der Defekterzeugung auftretenden fokussierenden Erset-
zungsstoBfolgen bilden sich im fcc Gitter bevorzugt entlang der <110>- und
<100>-Richtungen aus. Fir die Diskussion von Ordnungseffekten sind die <110>~

Richtungen interessant, von denen es in der lemﬂberstruktur 2 Typen gibt,

Abb. &4

LTZ-—i}barsi’mktur: Kennzeichnung der unterschiedlich besetzten <110 >~Richtungen

namlich solche, die nur A-Atome enthalten und andere, in denen A- und B-Atome
hintereinander angeordnet sind. Eine Ersetzungsstof3folge entlang einer sol-
chen A-B-Reihe hinterldBt in einer geordneten Substanz eine Anzahl fehlge-
ordneter Pliatze, da sie A-Atome auf B-Platze (und umgekehrt) verlagert. Die
Linge und Zahl solcher ErsetzungsstoBfolgen bestimmt dann: wesenblich den

Grad der Entordnung. Flr geordnetes NijMn gibt es Messungen der mittleren
Zahl der vertauschten Pldtze pro ErsetzungsstoBfolge bei Tieftemperaturbe-
strahlung; je nach Bestrahlungsart schwanken die Angaben zwischen 2 fir Elek-
tronenbestrahlung (55 eV mittlere Ubertragene Energie) /29/ und 66 bis 132
fir thermische Neutronenbestrahlung /30,31/, bei der eine mittlere Energie

von ca. 450 eV an das Primdratom uUbertragen wird.

Da die Ersetzungsstolfolgen flir die Defekterzeugung von groBer Bedeutung
sind, karn man erwarten, daB die Schadigung bei verschiedenen Ordnungszustan-
den einer Legierung unterschiedlich ist. Um dies festzustellen, reichen Wi-
derstandsmessungen nicht aus. Gilbert et al /32/ haben zwar nach Bestrahlung
von geordnetem und ungeordnetem CUBAU fir die ungeordnete Legierung eine um
einen Faktor 1.8 hdhere Restwiderstandsénderung erhalten. Dies kann aber so-

wohl auf einem hoheren Widerstand pro Defekt beruhen als auch auf unter-
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schiedlichen Defektkonzentrationen. Um auf unterschiedliche Schadigung fir
die verschiedenen Ordnungszusténde schlieBen zu konnen, muB deshalb die De-

fektkonzentration unabhingig bestimmt werden.

Experimente, die direkt auf die Struktur der erzeugten ZGA schlieBen lassen,
sind in reinen Metallen vielfach unternommen worden, fiir konzentrierte Legie-
rungen aber noch nicht. In reinen Metallen ist als stabile Struktur der Ei-
genzwischengitteratome immer eine Hantellage gefunden worden, bei der das
Eigenzwischengitteratom mit einem zweiten Atom ein Molekiil bildet, dessen
Schwerpunkt auf einem Gitterplatz liegt. In fcc-Metallen wie Ni und Cu ist
dies eine <100>-Hantelkonfiguration. Bei so &hnlichen Atomen wie Ni und Cu
vird man dieselbe Struktur auch fir eine Ni-Cu-Legierung erwarten. Hinweise
darauf, daB die ZGA in Ni-Cu in Hantelkonfigurationen erzeugt werden, erge-

ben sich aus ihrer Wanderung nach dem Interstitialcy-Mechanismus (s.u.).

Wahrend der Defektwanderung werden in Legierungen wesentliche Unterschiede
zu reinen Metallen beobachtet. In reinen Metallen sind ZGA immer beweglicher
als LS, d.h. sie konnen schon bei tiefen Temperaturen (< 100K) wandern und
langreichweitige Diffusion ausfihren, wihrend LS erst bei viel héheren Tem-
peraturen (etwa ab Raumtemperatur) diffundieren kénnen. Dieses Verhalten ist
auf Legierungen nicht ohne weiteres lbertragbar. Denn detaillierte Untersu-
chungen von verdinnten Legierungen haben z.B. gezeigt, daB ZGA-Fremdatomkom-
plexe sehr unterschiedliche Bindungsenergien und Wanderungsenergien haben.
Von den verdinnten Randsystemen der hier untersuchten Legierungen wird in
CuNi praktisch kein Effekt der Fremdatome auf die ZGA-Beweglichkeit beobach-
tet /33,34/. In NiCu und NiFe /35/ wird dagegen zu Beginn der Erholungsstufe
I1 eine Detrappingstufe beobachtet. Das bedeutet, daB in diesen Legierun-
gen die Wanderung der zundchst eingefangenen ZGA noch vor den LS erfolgt.

Im Gegensatz dazu wird in CuBe /36/ und AlFe /37/ kein Detrapping der ZGA
und keine Wanderung des Gesamtkomplexes bis in Stufe III beobachtet, d.h.
eine langreichweitige Wanderung der getrappten ZGA wird hier erst bei glei-
chen oder hoheren Temperaturen als die Wanderung von LS ermdglicht. Bei

den meisten bisher untersuchten konzentrierten Legierungen wie z.B. in

NiCu /13,14/, CuBAu /32/,0-CuZn /38,39/, B-CuZn /40/ wird bei der Defektwan-
derung wie in reinen Metallen eine hohere Beweglichkeit des ZGA festgestellt.
Jedoch scheint in der Legierung a-~AgZn das Verhalten in den Defektmobiliti-
ten gerade umgekehrt zu sein. Halbwachs et al /3/ haben mittels Zener-Rela-
xationsmessungen in a-AgZn mit 30 at% Zn die Defektwanderungsenergien be-
stimmt und finden fir die LS eine deutlich kleinere Wanderungsenergie als

fir das ZGA; bei Untersuchungen im Hochspannungselektronenmikroskop an einer
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Ag-9at%-Zn-Legierung wurde dasselbe Verhalten beobachtet /4/. Nach Untersu-

chungen von Schiile /41/ scheint dieser Sachverhalt aber noch nicht endgil-

tig geklart zu sein.

Detaillierte Untersuchungen der Defekterholungskinetik, die bei reinen Metal-
len z.B. durch Restwiderstanderholungsmessungen erfolgen, sind in Legierungen
oft erschwert. Wegen der vielen verschiedenen Nachbarschaftskonfigurationen
der ZGA, die zu einem Spektrum von Anregungsenergien fihren, erfolgt die Er-
holung mehr oder weniger kontinuierlich und tiber einen breiten Temperaturbe-
reich. Wenn wihrend des Anlassens zusdtzlich noch Phasenumwandlungen, wie
z.B. Nahordnungsbildung auftreten, iberlagern sich den Widerstandsbeitragen
der Defekte die Effekte der gednderten Matrix. Diese Beitrage sind i.a. nur
schver zu trennen. Die Phasenumwandlungen #uBern sich wihrend des Anlassens
z.B. in einem Ubererholen des elektrischen Restwiderstandes, wie z.B. in
NiCu, Cu3
wird wahrend der Erholung (ab 100K) zunachst auch ein starkes Anwachsen des

Widerstandes auf weit hihere Werte als nach Bestrahlung festgestellt, was

Au und o~ und B-Messing. In einigen terndren Fe-Cr-Ni-lLegierungen

auf die Ausbildung von Mikrodomdnen zuriickgefiihrt wird; erst wenn diese Mi-
krobereiche bei hohen Temperaturen (= 800K) geniigend groB sind, zeigt sich
Ubererholen des Widerstandes /42/.

Eine interessante Frage bei der Untersuchung des Wanderungsverhaltens der
Defekte ist, ob die Phasenumwandlungen schon durch ZGA erfolgen kdnnen oder
ob sie allein auf die Diffusion von LS zurlickzufiihren sind. Dieses Problem
wurde z.B. am Legierungssystem NiCu ausfiihrlich von Poerschke, Wollenberger
und Mitarbeitern untersucht /13,14,15/. Hier tritt Superannealing im Wider-
stand schon bei sehr tiefen Temperaturen ab 100K auf. Da LS bei diesen Tem-
peraturen noch nicht beweglich sind - Leerstellendiffusion wird erst ab 250K
/15/ moglich -, kommen nur ZGA fiir den Atomtransport in Frage. Als Diffu-
sionsmechanismus wird die Wanderung einer <100>-Hantelstruktur angenommen,
die in einem kombinierten Translations-Rotationssprung die Umorganisation
der Atome ermdglicht; ein solcher Drehsprung ist in reinen Metallen leicht
aktivierbar /43/. Dieser Interstitialcy-Diffusionsmechanismus wird auch in

anderen Legierungssystemen zur Erkldrung von Nahordnungsbildung diskutiert

/28/.

Derselbe ZGA-Wanderungsmechanismus kann auch in einer le-Urdnungsstruktur
zur Ordnungsbildung fiihren, wie in der Abb. 5 schematisch dargestellt ist.

Durch kombinierte Translations-Rotations-Spriinge der gekennzeichneten Han-
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Abb. 5

Wanderung einer [ 100 ] ~Hantel in einer fehigecrdneten L12-U'berstruktur (schematisch).

Die A-Atome (@) belegen bei vollstdndiger Ordnung die durch Striche verbundenen o-Unter-
gitterpldtze, die B-Atome (O) die dazwischenliegenden B-Untergitterpldtze, Durch die Wande-
rung der gekennzeichneten Struktur wird die Ordnung verbessert.

telstruktur werden A-Atome von einem B-Untergitterplatz und B-Atome von einem
o-Untergitterplatz (Bild (a) ) auf die zugehdrigen "richtigen" Untergitter

(Bild (d) ) angeordnet; in Bild (e) liegt die urspriingliche A-B-Hantelstruk-
tur wieder vor, so daB sich bei &quivalenten Bedingungen wie in (a) der Ord-

nungsprozel fortsetzen kann.

Wie aus der Abbildung 5 hervorgeht, erfordert der OrdnungsprozeB die Verschie-
bung beider Atomsorten. Wenn die Atome unterschiedlich groB sind oder die Ak~
tivierungsenergien sehr verschieden sind (wie z.B. in a-Cu-Zn) /38/), kann
die Effektivitdt dieses Interstitialcy-Mechanismus zur Phasenumwandlung be-
eintrachtigt sein. Einzelheiten dazu werden bei Schulson /28/ und Liou und
Wilkes /44/ diskutiert. Im CujAu wird ein Beitrag der ZGA-Wanderung zur Ord-
nungseinstellung nicht becbachtet. Hier tritt Ubererholung des Widerstandes

erst bei ca. 260K ein; sie wird auf LS Wanderung zuriickgefihrt /32/.
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Das AusmaB der Ubererholung durch bestrahlungsinduzierte Diffusion hangt von
der Zahl der einbestrahlten Defekte und von dem Ausgangszustand der Legierung
vor der Bestrahlung ab. In diesem Zusammenhang war ein bemerkenswertes Ergeb-
nis der Bestrahlungsexperimente an CuBAu /32/, daB die thermisch (vermeint-
lich) ideal geordnete Legierung nach e -Bestrahlung auch Ubererholung, d.h.
eine Zunahme der Ordnung, zeigte; ein solcher Effekt wurde auch in B-Culn
becbachtet /40/. Dieses Verhalten zeigt, daB thermische Ordnungsbehandlung
auch in leicht ordnenden Legierungen offenbar nicht zur veollstandigen Ord-
nungsbildung flihrt; deshalb sind entsprechende Literaturangaben eher als Re-

lativwerte zu verstehen.

Um den EinfluB der Bestrahlung auf den Ordnungsgrad der hier untersuchten
NiBFe Legierungen festzustellen, wurden daher auch Messungen des Ordnungs-

parameters durchgefiihrt,
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4, Diffuse Rontgenstreuung an Kristallen mit Defekten

Die Theorie der diffusen Rontgenstreuung und ihre Anwendung zum Studium von
Punktdefekten und Defektagglomeraten ist in einem Ubersichtsartikel von Dede-
richs umfassend dargestellt worden /45/. Hier sollen nur einige im Rahmen
dieser Arbeit zum Verstiandnis notwendige theoretische Grundlagen der diffu-
sen Streuung an Kristallen mit Defekten zusammengestellt werden. Dabei wer-
den nur die durch Bestrahlung erzeugten Frenkeldefekte (ZGA und LS) in Be-
tracht gezogen, d.h. die diffusen Streubeitridge eines Kristalls ohne Fehl-
stellen, wie z.B. die Unordnurgs- (Laue-)Streuung oder Size-Effekt-Streuung
in Legierungskristallen, werden als Streuung der Matrix (Untergrund) ange-
sehen. Dem entspricht im Experiment die Zuordnung der nach Elektronenbestrah-
lung erhohten diffusen Streuintensitdt in der Ndhe der Braggreflexe allein
den ZGA und LS, da Anderungen in der Untergrundstreuung aufgrund der Auswahl
der Legierungen (kleiner Misfit, &hnliche Streufaktoren, vgl. Kap. 1) ver-

nachldssigbar sind.

Die durch Elektronenbestrahlung im Kristall erzeugten Defekte haben die fol-
genden Auswirkungen auf das Rontgenstreubild. Die Defekte verursachen Ver-

schiebungen der Atome aus den idealen Gleichgewichtslagen in andere Gleich-
gewichtslagen. Der Effekt kann beschrieben werden durch die Entstehung eines
neuen "mittleren" Gitters; dies &duflert sich in einer Verschiebung der Bragg-
reflexe des idealen Gitters und kann durch die Messung der Gitterparameter

manifestiert werden. Zusdtzlich gibt es in diesem mittleren Gitter noch Sto-
rungen durch die einzelnen Defekte, vor allem in deren Umgebung; daraus re-

sultiert diffuse Streuintensitat.

Die Informationen, die man mit Hilfe diffuser Streuintensitatsmessungen ins-
besondere in der Ndhe der Braggreflexe gewinnen kann, werden in den nun fol-
genden beiden Abschnitten zundchst fir Einzeldefekte, danach fir Defektclu-

ster aufgezeigt,
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4.1 Diffuse Rontgenstreuung an Einzeldefekten

Unter den Voraussetzungen, daB die Defektkonzentration ¢ klein ist und die
Defekte statistisch verteilt sind, ist der Wirkungsquerschnitt S (pro Atom)
fir die diffuse Streuung das Produkt aus der Defektkonzentration und der

Streuamplitude fir einen Defekt (Einzeldefektnidherung); nahe am Braggreflex

ist S gegeben durch /45/:
-f, =4+ if K”t"'()i?‘ (4.1)
o K & 2\4

Dabei ist K der Streuvektor und g gibt die Differenz zum ndchstgelegenen
Gittervektor h, so daB K = g + h gilt; f, ist der atomare Streufaktor. Die
Streuamplitude setzt sich zusammen aus der Streuamplitude Fg des Defekts
selbst, einer Streuamplitude i FK K.EKE) aufgrund des langreichweitigen Ver-
schiebungsfeldes (z(g) ) des Defekts und dem Anteil fi LK/C, der durch den

statischen Debye-Waller Faktor LK:

"

Ly=c ) (l—cos(ﬁﬁ?') (4.2)
,,D_'

ausgedrickt werden kann und die starken Verschiebungen gﬁ' der Atome in De-
fektnadhe berlicksichtigt,

Die Fouriertransformierte E(g} des langreichweitigen Verschiebungsfeldes des
Defektes, das bei groBen Abstinden R mit l/R2 abfgllt, liefert einen mit gfl
variierenden Term in der Streuamplitude und macht deshalb nahe am Reflex
(g<<h, Kwsh) den Hauptbeitrag zur Streuintensitit aus. Dieser zu q"z propor-
tionale Anteil, die Huangstreuintensitat, ist gegeben durch

2]

SH =c |f

K h () |2 | (4.3)

Fir kubische Kristalle erh#lt man mit Hilfe der Elastizititstheorie:

Sﬂchf

K

h
12 (?z L DD, @2 )0, (4.4)

C

wobei VC das Atomvolumen ist. Die Faktoren y(l) hangen von den elastischen
Konstanten des Materials und den Richtungen von g und h ab /45,46/. Nur fir
hochsymmetrische Richtungen g und symmetrische Reflexe h ergeben sich ein-
fache Ausdricke. In der Tabelle 1, S. 19 sind einige Ergebnisse zusammenge-

stellt, die spater bei der Auswertung Verwendung finden.
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Reflex h Richtung
von wey v +(3)
(hoO) [100] i s 0
3011 3011
[o10] .
0 0 Toaa”
[o11] ""*'rl
0 0 2044
2 .,(3) 1,03 z
(hh0) ;110} 5 Y 3 Y (cy1+cyo+2cs4)
(001] 0 0 T
2044
[110] 0 e 0
(c11-c12)?

Tabelle 1: Faktoren v fur Gl. (4.4)

Die ﬂ(i) sind quadratische Ausdriicke der Komponenten des Dipolkraftsensors P:

(1) .%. (] P D% =3 (spp)?

= 11
1
(2) _1 2 2 2
M= g LPyy-Py) " + (Ppy=P3)™ + (Pyy-Ps5)” ] (4.5)
(3) _ 2 ,p2 2 2
mo =g (PIy + Pog + PY3)
(1)

Der Parameter = ist der Spur des Doppelkrafttensors proportional und cha-

(2) (3)

MaB fir die Abweichungen des elastischen Verschiebungsfeldes von der kubi-

rakterisiert damit die Stdrke der Defekte. Die GrdBen 7 und 7 sind ein
schen Symmetrie., Bei der Herleitung der Beziehungen (4.5) wird vorausgesetzt,
daB bei Defekten mit geringerer als kubischer Symmetrie deren Symmetrieach-
sen gleichmé@Big Uber alle dquivalenten Orientierungen im Kristall verteilt

sind.

Charakteristisch fir die Huangstreuung ist nach Gl. (4.4) der starke Anstieg

der Intensitdt bei Anndherung an den Reflex (g*0) mit q'z; darin kommt die

Proportionalitdt des langreichweitigen Verschiebungsfeldes zu éé zum Ausdruck.
R

Die Intensitatsverteilung der Huangintensitat um die Braggreflexe wird Uber

(1)

die Koeffizienten vy von den Richtungen g und h, sowie durch die Defekt-
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parameter ﬁ(i) bestimmt. Diese Richtungsabhingigkeit manifestiert sich in
Ispintensitdtslinien, die in der Abb. 6, S. 21, schematisch fir einen kubi-
schen Defekt in isotroper Matrix dargestellt sind. Dafir sind die Linien
gleicher Intensit#it sog. Huangkugeln, die den reziproken Gitterpunkt tangie-
ren; senkrecht zu dem reziproken Gittervektor tritt keine diffuse Streuinten-
sitit auf. Hat der Defekt andere, z.B. orthorhombische Symmetrie, so wird
auch Intensitét senkrecht zu h erwartet, wie in der Abb. 6 gestrichelt ange-

deutet ist,

Die DefektgréBen ﬂ(i) sind nach Gl. (4.4) prinzipiell aus der Messung in
drei verschiedenen Richtungen von g beziliglich h bestimmbar. In Nichtsymme-
trierichtungen und an nichtsymmetrischen Reflexen ergeben sich aber nur in
spezi?}ien Fallen ginstige Kombinationen, die es erlauben, aus den Messungen
i

der dominierende Term ist. Deshalb lassen sich die DefektgrdBen praktisch am

die m' 7 ’'mit ausreichender Genauigkeit festzulegen, zumal ﬂ(l) («Defektstiarke)

besten bestimmen, wenn geeignete Kombinationen von g und h so gefunden wer-

(1)

Gl. (4.4), beitragt, der dann separat gemessen wird.

den konnen, dal aufgrund der Faktoren vy Jjeweils nur ein Parameter zu SH’

Wie die Tabelle 1 zeigt, erhdlt man z.B. bei Messung an (hh0) Reflexen in
g = [001]-Richtung allein ﬂ(j), wihrend man in g = [110]-Richtung am selben
Reflextyp m2) migt.

Indem auf diese Weise die Intensit#tsverteilung in einigen Richtungen an be-
stimmten Reflexen ausgemessen wird, kann iiber die Defektparameter ﬂ(i) die
Symmetrie des langreichweitigen Verschiebungsfeldes bestimmt und damit auf
die Defektstruktur geschlossen werden, wenn die Werte mit Modellrechnungen
fir verschiedene Defektlagen verglichen werden. Die Abbildung 7, S. 21,
zeigt die in einem ffc-Gitter moglichen stabilen ZGA-Positionen zusammen mit
der fir die Defektsymmetrie charakteristischen Form des Doppelkrafttensors.
Man erkennt aus dem Vergleich mit der Tabelle 1 und Gl. (4.4), wie die De-
fektsymmetrie festgelegt werden kann, z.B. ermdglichen die Messungen in
[100]- und [110]- Richtungen an (hh0) -Reflexen zu entscheiden, ob der Defekt
k?§§80he (0,T-Lagen, 2 2. “<3)), tetragonale (H -Lage mit n(2) £ 0,

i = 0), trigﬁnaleE (HT~Lage mit W(Z): o, W(B) # 0) oder orthorhombische
(C, Ho-Lagen) Struktur hat.

AuBer der Defektstrukturbestimmung erméglicht die Messung der Huangstreuin-
tensitat die Bestimmung weiterer DefektgréBen wie Defektstarke und Absolut-

konzentration der Defekte, wenn zusitzlich die Gitterparameterinderung ge-
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,"1!'\\ Huang-Kugeln

C1003

Abb. 6

Schematische Darstellung der Linien gleicher Intensitdt um einen (h00)~Reflex
a)

Fir einen kubischen Defekt im isotropen Medium

0 JEE - Fir einen orthorhombischen Defekt

QQ}
[~ B -]

=

Py1 Py2 Py2
Hyo [ P2Pn P2
P2 A2 Pn

Abb. 7
Sechs mogliche Konfigurationen flr ZGA in einem fcc-Gitter. Darunter ist die charakteristi-
sche Form des Dipoltensors gegeben: O = Oktaederlage, T = Tetraederlage, C = Crow-

dionlage, Ho = <100>-Hantellage, HT = <111> -Hantellage, HC = <110 >-Hantel-
lage.
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messen wird. Die Gitterparameterénderung Aa/a ist gegeben durch

ra AV o/5mL) (4.6)

YT T Vo, ,v2eyy)
a v VC c11+2c12
wobei 3 und ¢}, elastische Konstanten sind. Da SH nach Gl. (4.4) und (4.5)
proportional zu C(SPE)Z ist und die Gitterparameterdnderung zu c(Spg), ge-
vinnt man aus der Kombination beider Messag§en sowohl ¢ als auch Spg. Damit
148t sich dann das Relaxationsvolumen =y,
c

Rel
AVRe _ Aa/a (4.7)
Ve o

sowie mit der gemessenen bestrahlungsinduzierten Restwiderstandsanderung Apa
der Frenkeldefektwiderstand

or = =2 (4.8)

bestimmen.

Da beim Vorliegen von Frenkeldefekten nicht nur ZGA sondern auch LS zum ge-
messenen Gitterparameter und zur Huangstreuung beitragen, muB man, um die
spezifischen GréBen fiir ZGA (Index I) zu erhalten, den LS-Beitrag (Index V)
beriicksichtigen:

Aa  _ c
38 - VC(C13,+2C12) ﬂspgl * Spg\f}) (4.9)

c(Spg)z - C(Spféx)z + c(Sng)z (4.10)

Weil SH proportional zu (Spﬁ)z ist, ist die diffuse Streuung an ZGA viel
stirker als an LS (etwa um einen Faktor 22 bei av§91 =1.4 V. und
Av§e1 = -0.3 V). ©

Bisher ist nur der in g symmetrische Anteil der diffusen Defektstreuung aus

Gl. (4.1) diskutiert worden, der mit der zu qu proportionalen Huangstreuin=-

tensitdt in Reflexndhe den grdBten Beitrag liefert. Ein weiterer, antisymme-
trischer Beitrag @gfl, der am Reflex sein Vorzeichen dndert, kommt von der
Interferenz der Huangstreuamplitude mit den (in dem kleinen g-Bereich prak-
tisch g-unabhdngigen) ersten beiden Termen in Gl. (4.1); er ist gegeben
durch /45/
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2, Lk i
Santi ZCI%S] (ht(9)) [-= - Re(;;)] (4.11)
Experimentell 188t sich dieser antisymmetrische Streubeitrag von der Huang-
streuung separieren, indem die halbe Differenz der gemessenen Intensitidten

in gleichen Abstdnden beiderseits des Braggpeaks gebildet wird.

Fiur Defekte mit groBen lokalen Verschiebungen wie z.B. ZGA, ZGA-Cluster und
Versetzungsringe liefert die eckige Klammer in Gl. (4.11) einen positiven

Beitrag, da dafiir die Streuung an den verschobenen Atomen grol wird, so da@
LK (vgl. Gl. (4.2)) die Streuung am Defekt selbst (fg) tiberviegt. Dann 188t
sich direkt aus dem Vorzeichen von Santi auf das Vorzeichen des Verschiebungs-
feldes schlieBen. Fir Defekte wie ZGA, die als Dilatationszentren wirken, ist

der Beitrag von S zu S bei Streuwinkeln, die groBer als der Braggwinkel

anti
sind, positiv, bei kleineren Winkeln (g°h<0) negativ.

4.2 Diffuse Rontgenstreuung an Defektagglomeraten

Wenn die nach Tieftemperaturbestrahlung erzeugten Frenkeldefekte beweglich
sind, beeinflussen ihre Reaktionen die Huangstreuung in charakteristischer
Weise. Die Defektreaktionen wihrend der thermischen Erholung sind sowchl De-
fektrekombinationen als auch Agglomeratbildung von ZGA und LS. Rekombination
von Defekten filhrt zu einer Abnahme der diffusen Intensit&t, wdhrend Cluster-
bildung sich in einem starken Anstieg der Huangstreuung &uBert. Da die Huang-
streuintensitat durch das langreichweitige Verschiebungsfeld der Defekte be-
stimmt und der Defektstirke C(Spg)z proportional ist, konnen Agglomerate als
neue, stédrkere Streuzentren angesehen werden. Unter der Annahme, daB sich

die Verschiebungen von N Zwischengitteratomen, die ein Agglomerat aufbauen,
linear Uberlagern, ist die Defektstédrke des Clusters das N-fache der Einzel-

defektstirke. Da die Konzentration der Cluster cCl = ¢/N ist, folgt:

2.51 SI
=c NSy (4.12)

Die Huangstreuintensitdt von ZGA Clustern ist in diesem Modell proportional
dem N-fachen Beitrag eines Einzelzwischengitteratoms Sal zur Streuung. Damit
ist die Huangstreuung sehr empfindlich bei Agglomeratbildung oder Anderung
der AgglomeratgrtBe, die aus SCl bestimmt werden kann. Da gleichzeitig zur

H
Agglomeratbildung wahrend der Erholung auch Defektrekombination stattfinden
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kann, muB man zur Bestimmung von N noch auf die Defektkonzentration der EZGA
normieren. Als MaB fir die relative Defektkonzentration wird gewthnlich der
Restwiderstand benutzt; mdgliche Unsicherheiten ergeben sich dabei aus der

Tatsache, daB sich der Widerstand von Einzeldefekten in Agglomeraten dndern

kann. Man erhilt fur die Zahl der 7ZGA im Cluster:

C1
ST
H *Ap

worin SH und Ap die Werte vor Clusterbildung und die mit T gekennzeichneten

GréBen die entsprechenden Daten bei der Erholungstemperatur T sind.

Die Annahme der linearen Superposition der Defektstadrken der ZGA im Cluster,
die gleiche Relaxationsvolumina des EZGA (AV?Ei) und des ZGA im Cluster
(AV?El(N) ) bedeutet, ist i.a. nicht erfiillt; bei Kenntnis dieser GroBen
kann fir N(T) eine Korrektur vorgenommen werden, indem in Gl. (4.13) noch
nit (a3 VR® (N) )% multipliziert wird. Zu beachten ist ferner, dag die
ZGA-Cluster immer eine GroBenverteilung besitzen, so daB N eine effektive
AgglomeratgriBe darstellt. Darin werden nach Gl., (4.12) die groBeren Agglo-

merate stdrker gewichtet.

Mit zunehmender ClustergroBe wird der Glltigkeitsbereich der Huangstreuung
immer ndher an den Braggreflex, d.h. zu kleineren |gq| (entsprechend zu gri-
Beren Abstdnden vom Defektzentrum) verschoben. Wenn g gréBer ist als eine
durch lg}>l/Ro festgelegte Grenze, wobei R einen Radius von der GriBe der
Defektcluster darstellt, Uberwiegt die Streuung an dem Defekt selbst und
an seiner stark gesttrten Umgebung. Diese Streuintensitidt kann unter der
Annahme eines elastisch isotropen Verschiebungsfeldes durch die asympto-

tische oder Stokes-Wilson Ndherung beschrieben werden:

o |avi]  h gq-h
f z 0% -—
ﬁ! émj Vz qa SW(TEI"P_‘I) (4,14)
c
Darin ist j die Eshelby-Konstante mit j = 3(1-v/1+v); v ist die Poissonzahl.
Die Winkelfunktion @sw kann analytisch nur fiir isotrope Defekte berechnet
werden /45,46/, sie hat dafiir bei g | h den Wert ¢gy = 147 und fir g h ist

@SW = 95-5 e
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Im Unterschied zur Huangstreuung ist die Intensitit in diesem asymptotischen
Bereich proportional zu q"'!‘t (anstatt zu q'z) und sie hdngt nur linear (an-
statt quadratisch) von der Defektstirke (C’ﬁo:‘A\i1 = {:ClAVCl) ab. Dieses gene-
relle Verhalten sollte sich gemaB Gl. (4.14) unabhidngig von der Symmetrie
der Defekte zeigen, also z.B. auch flir stark anisotrope Defektagglomerate

wie Versetzungsringe, da sich im einzelnen dann nur der Wert von @Sw andert.,

Um noch quantitative Aussagen z.B. iber GrdBe, Art und Anordnung der Defekt-
agglomerate aus der Clusterstreuung zu erhalten, ist man letztlich auf den

Vergleich mit numerischen Rechnungen angewiesen. Von Ehrhart et al /47/ ist
kiirzlich eine Methode angegeben worden, wie mit Modellrechnungen die diffuse

Streuintensitdt von Versetzungsringen berechnet werden kann. Die Rechnungen
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Abb, 8

Berechnete Streuintensitat flr Versetzungsscheibchen mit Radien R = 20 R an {400}~ und
(200)-Reflexen mit gli[ 100 ] in Nickel. Die Bilder auf der linken Seite zeigen die Streuinten-
sititen von Frank-Loops auf {111} -Ebenen mit dem Burgersvektor b = %(111), die Bilder

rechts von perfekten Loops auf {111} -Ebenen mit b= -26-5-(’! 10).
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zeigen, da8 dem q'Q-Abfall der Intensitat je nach Art des Loops charakteri-
stische Oszillationen iiberlagert sind. Solche Modulationen wurden schon fri-
her aufgrund analytischer Ndherungen von Trinkaus /48/ diskutiert. Die dis-
krete Struktur des Intensitdtsverlaufs ist an einigen Beispielen nach den
Rechnungen von Ehrhart /47/ in den Abbildungen 8a) bis d) fir zwei verschie-
dene Reflexe, (200) und (400), fir perfekte und Frank-Loops mit dem Radius R

in Nickel gezeigt.

Dazu ist die Intensitat mit q"q multipliziert und Uber g°R aufgetragen. Die
absolute Intensitdt ist der Zahl der ZGA im Loop proportional. Die Strukturen
skalieren mit dem Loopradius, deshalb 188t sich aus der Lage der Extremwerte
auf die LoopgriBe schlieBen. Widhrend filir ZGA-Loops die hthere Intensitat im
Bereich g*R>0 charakteristisch ist, erhilt man die Streuung fir LS-Loops in

guter Nzherung, wenn man positive und negative Werte von q+R vertauscht.
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5., Experimentelle Details

5.1 Probenpriéparation

Von allen Metallen wurden dinne einkristalline Proben fir die Rontgenmessun-
gen und auBerdem Widerstandsproben pripariert. Einen Uberblick Uber die Be-

schaffenheit der Proben wird in der Tabelle 2, S. 28, gegeben.

Die verwendeten Nickelproben mit [100]-Oberflachennormalen stammen aus zwei
verschiedenen Chargen. Nil erhielten wir aus einem von SEMI-Elements bezoge-
nen Einkristall, die anderen Proben Nill, III, IV wurden aus einem im Insti-
tut fir Materialentwicklung des IFF-KFA Jilich geziichteten Kristall pripa-
riert. Zundchst wurden aus den Einkristallen funkenerosiv Plattchen geschnit-
ten und planerodiert. Diese noch bis zu etwa 1 mm dicken Pl&ttchen von ca.
21x9 mm2 Flache wurden dann zunidchst weiter mechanisch abgedinnt, d.h. plan-
parallel geschliffen und poliert bis auf die Dicke von 130~170 pm. Danach
wurden sie, um die geschddigte Oberfléchenschicht zu entfernen, noch in

einer Magnesiumperchloratlosung elektropoliert. Die auf diese Weise prépa-
rierten Proben waren zuletzt ca. 90-100 pum bzw. Nil 150 um dick. Die Rontgen-
proben hatten eine Mosaikhalbwertsbreite von 0,2° bei Nil, die ibrigen Pro-
ben waren mit 0.15° Halbwertsbreite kristallographisch etwas besser. Aus dem
Material derselben Dicke und Orientierung wie die Rontgenproben wurden auch
Widerstandsproben (ca. 0.7 mm breit) geschnitten, an die vier Platindrahte
durch PunktschweiBen befestigt wurden. Zur Bestrahlung von NilV wurden auBer-
dem Widerstandskontakte an der Rontgenprobe selbst angebracht, um mégliche
Unterschiede in der Defektkonzentration zwischen Rontgen- und Widerstandsprobe
auszuschlieBen, wie sie bei Probe I aufgetreten sind. Das elektrische Rest-
viderstandsverhdltnis RRT/RHe der Ni-Proben betrug 101 (Nil) bzw, 110 (NilI,
I1I, 1V), obwohl die Proben der verschiedenen Chargen durchaus unterschied-
liche Verunreinigungen enthielten., Die funkenmassenspektroskopische Analyse
wies fir Nil Silizium aus hauptsidchliche Verunreinigung mit 180 ppmat aus,
wohingegen sonstige metallische (15 ppmat) und interstitielle Verunreini-
gungen (C, N,0 =~ 70 ppmat) gering waren. Bei NiII, III, IV war Aluminium mit
320 ppmat der Hauptbestandteil der metallischen (insgesamt ~ 330 ppmat) Ver-
unreinigungen; die Konzentration interstitiell geldster Fremdatome betrug

etwa 30 ppmat.

Legierungseinkristalle des Systems Ni-Cu mit 37.7 at% Cu in Form von Platt-

chen mit [100]-Oberflichen wurden freundlicherweise vom HMI-Berlin (Herrn
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Poerschke) zur Verfligung gestellt. Nach dem mechanischen Polieren wurden die
Ni-Cu Proben mit stark verdiinnter Salpetersdure angedtzt. Dabei bildeten
sich schon nach kurzer Zeit streifenférmige Atzriefen auf der Oberfliche,
wvas auf chemische Inhomogenitdt der Kristalle hinwies., Obwohl daraufhin um-
fangreiche Anlassversuche unternommen wurden, konnten die Proben nicht we-
sentlich besser homogenisiert werden. Zundchst wurden die Proben bei 600°C,
dann bei 900°C fir jeweils ca. 2 h im Vakuum (<1-1077

se Weise vorbehandelte Proben wurden fir die Messungen verwendet. Bei weite-

Torr) gegliht; auf die-

ren Glihversuchen mit einer Testprobe wurde eine bessere Homogenisierung auch
nicht erreicht. Entsprechend den chemischen Inhomogenit&dten wurde eine star-
ke Verbreiterung der Braggreflexe becbachtet (s. Tab. 2), die eine Gitter-
parametermessung mit der geforderten Mellgenauigkeit (<l°10“4) nicht erlaubte,
Dariiber hinaus trat auch eine hohe diffuse Untergrundstreuung auf, die im

Vergleich zu reinem Nickel die MeBgenauigkeit herabsetzte (vgl. Abb. 23).

NiBFe Einkristalle wurden uns von der Universitat Minchen, Sektion Physik
(Herrn Scherber) Uberlassen. Aus dem Ausgangsmaterial konnten vier Rontgen-
proben und mehrere Widerstandsproben auf die oben beschriebene Weise (hier
elektropoliert mit stark verdinnter Salpetersdure) pradpariert werden, von
denen die Halfte einer thermischen Ordnungsbehandlung unterzogen wurde. Zu-
ndchst wurden alle Proben bei 700°C fir 2.5 h im Vakuum {<1*10'7 Torr) ge=-
tempert und anschlieBend schnell (mit einer Abkiihlrate von ca. 3°C/sec bei
Temperaturen im Bereich der Ordnungstemperatur von TC ~ 500°C) auf Raumtem-
peratur abgekiihlt. Auf diese Weise erhielten wir die im folgenden als unge-
ordnet (S = 0) bezeichneten Proben. Im Rontgenstreubild dieser ungeordneten

Kristalle gab es keinen Hinweis auf einen Uberstrukturreflex.

AnschlieBend wurden zwei der Rontgenproben und einige Widerstandsproben un-
terhalb TC angelassen. Das Ordnungsprogramm entstand in Anlehnung an die
Temperversuche von Morris et al /24/ und war in Vorversuchen mit polykri-
stallinem Material getestet worden. Insgesamt wurden die Proben 710 h im
Vakuum (<1+1077

temperatur, beginnend bei 490°C (25 h), getempert, wobei die Anlasszeit mit

Torr) bei verschiedenen Temperaturen unterhalb der Ordnungs-

sinkender Temperatur (zuletzt 450°C) sukzessiv verldngert wurde.

Die relative Widerstandabnahme durch die thermische Ordnungsbehandlung
betrug im Mittel (R°Z9_RS)/R%%0 - 27%, wobei R°=C bzw. R fir den MeBuert
vor bzw. nach dem Ordnungstempern steht. Mit Hilfe der Literaturdaten fir

die spezifischen Widersténde nach /23,49/ 148t sich der Ordnungsparameter
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zu $=0.7 (+ 0.01) abschatzen /50/. Eine ausfiihrliche Diskussion der mit ver-

schiedenen MeBmethoden erhaltenen Werte fir S erfolgt im Kapitel 5.3 .

Das erneute Entordnen durch Aufheizen einer Widerstandsprobe auf 700°C und
anschlieBendes Abschrecken zeigte, daB der so erhaltene ungeordnete Zustand
innerhalb der MeBgenauigkeit reproduzierbar war. Diese Reproduzierbarkeit
zeigt, daB die Proben widhrend des langen Ordnungsgliihens keine Verunreini-

gungen aufgenommen: hatten.

Beim Vergleich der Restwiderstandverhaltnisse von geordneter und ungeordne-
ter Probe (s. Tabelle 2), die innerhalb einer Fehlerbreite von ca. + 0.2

fir mehrere Proben reproduziert wurden, fdllt auf, daB die strukturell geord-
neten Proben offenbar signifikant kleinere Werte zeigen. Da sich bei Raumtem-
peratur die spezifischen Widerstédnde der beiden Probentypen mehr unterschei-
den als bei 6K, deutet dieses Verhalten auf Abweichungen von der Mathiessen=
Regel hin. Der relativ hohe Restwiderstandswert der geordneten Legierung
(vgl. Tab. 2) kénnte durch zusdtzliche Streuung an Dominengrenzen hervorge-
rufen werden. Die DomadnengrtBe konnte aus der Breite der Reflexe zu 230

(+40) R bestimmt werden.

5.2 MeBmethoden

5.2.1 Widerstandmessungen

Die Probenwiderstdnde wurden nach dem Vierpolverfahren bei Raumtemperatur
mit 0.1 A MeBstrom, im flissigen Helium auch mit 1 A gemessen. Die hierbei
moglichen MeBfehler sind kleiner als die systematischen Fehler bei der Be-
stimmung des Geometriefaktors %3 mit dem wir aus den MeBwerten die Rest-
wviderstandsdaten berechnen. Der Geometriefaktor wird mit Literaturdaten fir
den spezifischen Widerstand bei Raumtemperatur bestimmt, da eine direkte
Messung wegen der kleinen Probenabmessungen und der ungleichmaBigen Form zu

ungenau ist. Fir Nickel wurden die Literaturwerte /51/ entnommen.,

Bei den Legierungen ist zur Festlegung des Geometriefaktors die identische
stochiometrische Zusammensetzung der aktuellen Probe und der Legierung, fur
die Literaturdaten verfiigbhar sind, eine wvichtige Voraussetzung. Fir
N162‘38u37'7 wurde fir den spezifischen Widerstand bei Raumtemperatur

p = 47.5ufem vervendet /13,52/. Bei NijFe ist nach /23/ p°=0 = 16.4 stem (20°C)

benutzt worden. Damit wurde %-fﬁr beide spiter benutzten Widerstandsproben
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im ungeordneten Zustand vor dem Ordnungstempern festgelegt. Weil somit fiir
beide Probentypen dieselben Literaturdaten eingehen, sind relative Restwi-
derstandsdaten der unterschiedlich geordneten Proben davon unabhingig und

die AQO—WErte der bestrahlten Proben sind direkt vergleichbar.

Eine mdgliche Unsicherheit ergibt sich allerdings noch dadurch, daB - nach-
dem die Probenwiderstidnde nach der Ordnungsbehandlung mehrmals gemessen wor-
den waren - bei der endgliltigen Montage auf den Probenhalter ein Zuleitungs-
draht auf der geordneten Widerstandsprobe durch PunktschweiBen neu befestigt
werden muBte. Die dadurch méglichen strukturellen Anderungen sind aber lokal

begrenzt und werden deshalb als klein angenommen.

5.2.2 Messung der diffusen Streuintensitat

Alle Rontgenmessungen wurden im Heliumgas bei 6K durchgefihrt. Fir Nickel
und fir die Nickel-Kupfer-Legierungen wurde CuKal-Strahlung vervendet; fir

Nickel- Eisen-lLegierungen ist CuKa -Strahlung wegen des hohen Fluoreszens-

1
untergrundes nicht geeignet, deshalb wurde hier mit MOKal-Strahlung gemes-—

sen. Alle Messungen erfolgten in Reflexionsanordnung.

Die Messungen der Rontgenstreuintensititen mit CuKal-Strahlung erfolgten mit
einer von Ehrhart und Schilling in /53,54/ ndher beschriebenen Apparatur,
Die MeBanordnung ist in der Abbildung 9 schematisch dargestellt. Die von

einem Kupfertarget einer 6 KW-Drehanodenrthre emittierte Strahlung fallt

VAN 6KW

Fokusierungskreis Rot. Anode
\ GEKTEIS Eokusgrone 0,05X5mm2)

Diffraktometerkreis ,
Monitor Johannson Monochromator
(Quarz;CuKqgy)

Abb. 9

Schematische Darstellung der Réntgenmessung in semifokussierender MeBanordnung
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auf einen Quarzmonochromator vom Johannsontyp, der CuKal«Strahlung selek-
tiert. Die Probe, die sich in einem Kryostaten auf einem Siemens-Diffrakto-
meter befindet, steht entweder im Fokus des Monochromators - diese Anord-
nung wurde bei den Ni-Messungen und bei NiCull gewdhlt -, oder sie reflek-
tiert die Rontgenstrahlen fokussierend auf den Zghler (semifokussierende An-
ordnung, s. Abb. 9, verwendet bei NiCul). Je nach MeBanordnung sind wegen
der Strahldivergenzen, die vor dem Proportionalzdhler durch Sollerspalte und
Blenden begrenzt werden, Auflosungskorrekturen notwendig. Die Verschiebung
des Auflosungsvolumens im reziproken Gitter parallel zum Streuvektor ge-
schieht durch eine gekoppelte Drehung von Probe und Zahler im Verhdltnis 1:2
(8/2%-Scan), die senkrechte Verschiebung durch die Drehung der Probe bei

feststehendem Zahler (w-Scan).

Die Rontgenmessungen an NiSFe mit MGK& -Strahlung erfolgten an einem anderen

1
MeBplatz mit einer 12 KW Drehanodenrthre. Wahrend die MeBanordnung der in
Abb. 9 skizzierten &hnlich ist, wird hier mit einem ortsempfindlichen Zdhler
gemessen. Zur Steuerung des Diffraktometers, Aufnahme und Auswertung der MeB-

daten ist ein Rechnersystem angeschlossen.

Die Rontgenstrahlung wird von einem Quarzmonochromator (Johann-Typ) monochro-
matisiert (MDK@1> und féllt nach der Reflexion an der Probe und dem Passie-
ren einer Sollerspaltanordnung auf das mit einem Methan-Xenon Gasgemisch ge-
flllte Zahlrohr mit Aluminiumfenster. Dieser Detektor befindet sich in einem
Abstand von 48 cm von der Probe und registriert die gestreute Strahlung lber
eine effektive Z&ahlfadenldnge von 6 cm, der 1024 Kanile zugeordnet werden.
Die Signalposition (Kanalnummer) wird iiber die angeschlossene Elektronik

aus dem Vergleich der Pulsanstiegszeiten auf beiden Seiten des 7Zihlrohres
festgelegt und die pro Kanal gemessene Intensitdt wird registriert. Das Orts-
aufldsungsvermdgen des Zihlrohres betragt etwa 400 bis 500 pm.

Die Abb., 10 auf Seite 33 zeigt schematisch die Detektorpositionen wihrend
eines MeBzyklus im reziproken Gitter. Zum Start der Messung wird der Reflex
zundchst so justiert, daB fir den Bragguinkel 3y das Peakmaximum auf die Zah-
lermitte (Kanal 512, Punkt M, s. Abb.) f&llt. Dies ist die in der Abb. 10

als Stellung 0 bezeichnete Position, bei der das Z@hlerband, senkrecht zum

reflektierten St ;
erten >trahl K, stehend, in der Messebene ein Kreissegment des Ewald-

kreises aufspannt, wobei die Braggbedingung K = G fiir die Zahlermitte gilt.
Wéhrend der Messung wird dann ein $/29-Scan durchgefiihrt, bei der Probe und

Zahler, beginnend bei ej i i
, beginnend bei einem Reflexionswinkel 2%g-28, (s. Position 1, Abb.)



Abb. 10

- 33

Zahlerband

, Position 2

4
e !
.Position 0

Messung mit dem ortsempfindlichen Zahlrohr im §/2$~Scan (schematisch)
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gekoppelt durch die Reflexionsstellung bis zu einem Reflexionswinkel 2&8~2A2
(Position 2) gedreht werden. Dabei bewegt sich die Zahlermitte immer para-
llel zum reziproken Gittervektor G, wdhrend die Randkandle des Z&@hlerbandes
sukzessive auch die Intensitdten anderer Streurichtungen beziglich G aufneh-
men. In jedem MeBschritt werden die gezédhlten Pulse jedes Kanals aufgenommen
und auf Magnetplatte gespeichert. Typische MeBschritte sind 2A = 0.25° bei

einer Winkelvariation von + 4° in 29 symmetrisch um den Braggpeak.

Nach AbschluB der Messung geschieht die Auswertung der Daten per Computer-
programm, indem zu vorgegebener MeBrichtung im reziproken Gitter die entspre-
chenden Kanalnummern gesucht werden, deren Intensit&dt als Funktion des Abstands
zum Braggreflex zur Auswertung gelangt. Um die Statistik zu verbessern, vird
dabei die Intensitdt Uber eine vorgebbare Anzahl benachbarter Kandle gemit-
telt.

Um die gemessene Streuintensitit in absolute Einheiten umzurechnen, werden
Eichmessungen mit Polysterene (C8H8) durchgefihrt. Die Umrechnung erfolgt

nach

P
E
&Tg dE p
Qo . B eff £ dy (5.1)
ds2 [%) deff p(DWF) d’E “fg

wobei I und IE die gemessenen Intensitdten sind., Der Index E bezieht sich
auf den Eichstreuer. Die effektiven Dicken der ausgeleuchteten Substanzen

berechnen sich nach /53/ zu

d .. == (e sin%y ., L _1 (5.2)

flir symmetrische Reflexionsanordnung (§ = Reflexionswinkel, D = Probendicke)

mit dem asymptotigghen Wert é&; der Absorptionskorrekturfaktor kAbS ist flr
CuKal-Strahlung K™% & 1. Bei asymmetrischer Reflexionsanordnung ist
4 1 ( uD(sin%«‘;} gy *+ sj_n%w:a)) 11
- - l..,e” - ) b e d 5»3
eff w(l sln(&~®)) 2u | Abs ( )

sin(9+d



mit ¢ als dem Winkel zwischen der Oberflichennormalen der Probe und der Nor-
malen der reflektierenden Netzebenenschar. Fiir die charakteristischen Gro-
Ben des Eichstreuers (Molekulargew1cht ME = 104,16) wurden die Daten von
Sparks /55/ verwendet ( (dQ)E = 65 eu). p sind die Dichten, w die linearen
Absorptionskoeffizienten, bzw. p/p dle Massenabsorptionskoeffizienten der
Substanzen. Es 13t (w/p)g = 4.036 cm /g fir Cuk ;
(u/p)E = 0.6025 cm /g fir MoK l-Strahlung. Die Eichungen wurden bei § = 50°,
2% = 100° fir CuKal~Strahlung in Reflexion, bei MoK .-~Strahlung (2% = 42.2°)

auch in Transmission durchgefihrt,

~5Strahlung und
al

Die Polarisationsfaktoren p wurden fir Mosaikkristalle nach Guinier /11/ und
die thermischen Debye-Waller Faktoren (DWF) nach Guinier mit Literaturdaten
fir die Debyetemperaturen (Ni,NiCu:/56/, NiBFe:/57/) berechnet. Fiir die Mas-
senabsorptionskoeffizienten wurden die Werte aus den International Tables
/58/ sowie von /59/ benutzt.

Alle zur Umrechnung in absolute Einheiten verwendeten Daten sind in der Ta-
belle 3, S. 36, zusammengestellt, in die auch die weiteren zur Auswertung
benttigten Zahlenwerte eingetragen sind. Dabei sind die Atomformfakto-

ren (korrigiert fiir Dispersion) nach /58/ angegeben, die elastischen Konstan-
ten bei tiefen Temperaturen wurden /60/ fiir Ni und Ni-Cu und /57/ fir NiBFe
entnommen. Fir die Berechnung der Atomvolumina vc wurden neben Literaturda-
ten (Ni:/56/, NiCu:/61/, NiBFe:/ZB/) auch eigene MeBwerte des Gitterparame-

ters herangezogen.

Die Streuung bestrahlungsinduzierter Defekte erhdlt man nach Subtraktion des
Untergrundes, d.h. der gemessenen Streuintensitidten vor Bestrahlung bzw.
nach vollsténdiger Erholung von der Streuintensitdt des Kristalls mit Defek-
ten nach der Bestrahlung. Vorausgesetzt wird dabei, daB durch Bestrahlung
die diffuse Untergrundstreuung nicht veréndert wird. Die Untergrundkurven
vor Bestrahlung und nach vollsténdiger Erholung stimmten innerhalb von ca.

% Uberein; zur Auswertung wurde der Mittelwert verwendet. Fir die Defekt-
streuung sind aufgrund der Zahlstatistik Schwankungen bis 4% (am grdBten in
einiger Entfernung vom Reflex, wo die Zaéhlraten kleiner sind) moglich, bei

o

NiBFe wegen der kleineren Zdhlraten bis ca. 7%.



L
S | Reflex Bragge f 2 DWF k B 2
Z vinkel 7l P Abs 0 Ucé €11 12 44
g g [Degl| [eu] [sz/{:ﬁ [R®] [1012 dyn cm"z}
L3
. = | 200 26.0 . 0.983 | 0.725 |
Ni ° 264.7 48.95 | 118.03 | 2.612 | 1.508 | 1.317
3 400 61.2 73.3 0.9%2 | 0.684
) - 200 25, .982 | 0.729
Nig, 5Cups o | 7| 294.8 |0 so.a6 | 126.7 | 2.238 | 1.469 | 1.124
. 73 400 60.3 85.8 | 0.929 | 0.671
220 16.4 | 240.8 | 0.967 | 0.856 1
'-ﬁ
NisFe 0| 440 4.4 72.7 | 0.873 | 0.575 ! 4s.575| 124.57 | 2.476 | 1.517 | 1.266
(5=0) £ | 660 58.0 39.3 | 0.736 | 0.606 1 : . : . :
620 39.2 ¢1.3 | 0.843 | 0.531 | 0.620
220 16.4 | 260.8 | 0.967 | 0.856 1
440 . . .575 1
4.4 72.7 | 0.875 | 0.57 4a.575| 124.36 | 2.553 | 1.531 | 1.305
NiFe 660 58.1 39.3 | 0.741 | 0.606 1
P
) 3| 620 39.3 61.3 | 0.847 | 0.531 | 0.620
(5=0.7) ::é -
IfNifFe]
110 8.1 4.43 | 0.992 | 0.962 1
330 25.1 1.38 | 0.928 | 0.712 1

Tabelle 3: Daten der gemessenen Reflexe und Konstanten fur die Auswértungen
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5.2.3 Messung der Gitterparameter

Die Gitterparameter wurden nach der Bond-Methode /62/ vor Bestrahlung und
vdahrend des thermischen Erholungsprogramms (auBer im Fall des Ni-Cu) mit der-
selben Apparatur gemessen, mit der auch die diffusen Streuintensitdtsmessun-
gen durchgefihrt wurden. Dazu wurde der Réntgenstrahl mdglichst scharf kolli-

miert. Die Gitterparameter bzw., Gitterparameteranderungen wurden aus

N Arh2+k2+12 Aa (5.4)

a = —H——s y ST AScotd

bestimmt. Die MeBgenauigkeit bei der Bond-Methode ist um so besser, je hoher
der Braggwinkel ¢ ist, deshalb wurde bei den gegebenen Probenorientierungen
immer in asymmetrischer Reflexionsanordnung gemessen. Die wesentliche Fehler-
quelle dabei war, vor allem bei den Legierungen, die Giite der Einkristalle,
die die Scharfe des Diffraktionspeaks bestimmt. Deshalb wurden Messungen je-

veils an mehreren Probenorten durchgefihrt.

Die Messungen an Nickel erfolgten am (420)-Reflex (29=157° fir CuKal-Strah-
lung); der relative Fehler fir den Mittelwert der Gitterparameter@nderung
direkt nach Bestrahlung betrug ca. 7%. Bei Ni3Fe (MOKQI—Strahlung ) war der
MeBfehler groBer, etwa 15%. Hier wurde an (664)-Reflexen (2$=126°) bei Pro-
ben mit [001]-Drehachse, sonst am (840)-Reflex (29=139°) gemessen.

Die Fehler in %? gehen bei der Berechnung der Defektstidrke nach Gl. (4.6)
linear, fiur die Defektkonzentration, Gl. (4.7), aber quadratisch ein. Sie

bestimmen hauptsidchlich die Unsicherheiten in den Werten von %% und Ppe



- 38 -

5.3 Bestimmung des Fernordnungsparameters

Um den Ordnungszustand der NiBFe»Proben zu charakterisieren, bestehen sowohl
die Méglichkeiten, eigene MeBwerte des Widerstandes und des Gitterparameters
mit Literaturdaten zu vergleichen, als auch unabhangig von Referenzdaten aus
Messungen der integralen Intensitdt der Uberstrukturreflexe den Fernordnungs-
parameter 5 zu bestimmen, Wahrend alle diese Methoden sowohl vor der Bestrah=
lung als auch nach der vollstdndigen thermischen Erheolung angewandt werden
konnen, sind nur die Messungen der integralen Intensitdten geeignet, wenn

der Kristall bestrahlungsinduzierte Defekte enthdlt, die zusdtzliche Anderun-
gen von p bzw. a verursachen. Auf die durch Bestrahlung hervorgerufenen Ord-
nungsparameteranderungen wird ausflhrlich im Kapitel 8.2 eingegangen; hier
sollen nur die Verfahren zur Bestimmung des Fernordnungsparameters beschrie-
ben und ihre Konsistenz an Hand der MeBergebnisse fir die unbestrahlte bzw.
vollsténdig erholte Probe diskutiert werden.

5.3.1 Bestimmung des Fernordnungsparameters aus der Widerstandsmessung

Mit der relativen Widerstandsabnahme um RS:D«RS/RS:D = 27% nach der thermi-

schen Ordnungsbehandlung gegeniiber dem ungeordneten Zustand 148t sich mit
Hilfe der semiempirischen Beziehung /50/

rS=0_pS
5% Qgégzggil = 5:0R5:2~1 (5.5)
PTTT-p 0 -0
pS:D

bei Kenntnis der spezifischen Widerstinde QS:D und ps ! fir die ungeordnete

bzv. vollstdndig geordnete Legierung der erreichte Ordnungsgrad abschitzen.

Nach /23/ betrégt bei Raumtemperatur pS:O = 16.4 pflem; schreibt man der bis-

her groBten beobachteten spezifischen Widerstandsabnahme von 9 pQiem /49/ den

S=
Ordnungsgrad S=1 zu, d.h. p 1 = 7.4 pfliem, so berechnet man fir die vorlie-

genden Proben den Fernordnungsparameter zu $=0.7 (+0.01). Unsicherheiten die-

ses Wertes resultieren hier aus méglichen Unterschieden in der Zusammenset-
zung der Proben gegeniiber denen der zitierten Autoren.
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5.3.2 Bestimmung des Fernordnungsparameters aus der Gitterparametermessung

Die Gitterkonstante a von NiBFe Kristallen nimmt mit zunehmendem Ordnungs-
grad der lLegierung ab. Die Autoren Turchi, Calvayrac et al /57/ haben diesen
Zusammenhang fUr eine NiD.758FeD.242-Legierung untersucht; die entsprechen-
den Daten sind in der Tabelle 4 eingetragen. Zum Vergleich enthilt die Ta-
belle 4 auBerdem Literaturdaten fiir eine NisFe-LegiSEUﬂg nach Wakelin und
Yates /23/ und die MeBwerte der Gitterparameter flir die hier untersuchten

beiden Probentypen (abgeschreckte Probe und thermisch vorbehandelte Probe).

Gitterparameterverte a [R] bei 20°C
Literaturdaten MeBuerte
Ordnungsgrad Turchi et al Wakelin/Yates der vorliegenden
S Ni0.758FeU.242 NiO.75F88‘25 Nier—Prcben
/57/ /23/
0.0 3.5533 3.5544 abge- 3.5547
schreckte : R
0.3 3.5524 Probe (x 1-107)
0.6 3.5515 vorge-
ordnete 3'55334
1.0 3.5511 3.5522 Probe (£ 1.10°7)

Tabelle 4: MeBwerte der Gitterparameter an Ni_ Fe-Proben bei Raumtemperatur und

3
Vergleich mit Literaturdaten

Vergleicht man die Literaturverte der zitierten Autoren, so zeigen sich beim
selben Ordnungsgrad Unterschiede fiir die Gitterparameter. Diese sind nach
/23/ auf die nur geringfiigig unterschiedlichen Zusammensetzungen der Legie-
rungen zuriickzufiihren. Wenn man den hier an der ungeordneten Probe gemesse-
nen Wert mit den Untersuchungen der Konzentrationsabhangigkeit von Wakelin
und Yates /23/ vergleicht, so ergibt sich flir diese Probe ein Nickelgehalt

von 74.8% anstatt der nominellen 75at% Nickel.

Obwohl die Absolutwerte von a stark mit der Zusammensetzung variieren, ist
der Unterschied fiir die Ordnungsgrade S=0 und S=1 davon unabhingig (s. Ta-

belle). Vergleicht man die gemessenen Gitterparameter der ungeordneten und



- 40 -

der thermisch verbehandelten Probe mit den Daten von Turchi et al, so ergibt
die Interpolation den Wert $=0.5(+0.04) fir den Fernordnungsgrad der vorge-
ordneten Probe, also einen deutlich kleineren Wert, als aus den Widerstands-

messungen (S=0.7) bestimmt wurde.

Da die Gitterparameter an verschiedenen Proben gemessen wurden, kann die Dis~
krepanz durch Konzentrationsunterschiede der Proben erklért werden. Bei einem
Konzentrationsunterschied von 0.5at% Nickel ergédben Gitterparameter- und Wi-

derstandsmessung Ubereinstimmende Werte fir S.

Wegen den damit verbundenen Unsicherheiten wird der hier aus den Gitterpara-
metern errechnete Absolutwert des Ordnungsgrades weiterhin nicht berilicksich-
tigt; Anderungen von S an derselben Probe koénnen dagegen durch Gitterpara-

metermessungen nachgewiesen werden.

5.3.3 Bestimmung des Fernordnungsparameters aus Messungen der integralen

Intensitaten der Uberstrukturreflexe

Eine von Referenzdaten unabhingige Methode zur Bestimmung des Fernordnungs-

parameters ist die Messung der integralen Streuintensit#dten von Uberstruktur-
reflexen.

Die integrale Streuintensitat P ist gegeben durch die gesamte Energie E,

die beim Drehen des Kristalls durch die Reflexposition mit der Winkelgeschwin-
digkeit w empfangen wird. Sie wird auf die primir pro Zeiteinheit auf die
Probenoberflédche einfallende Energie Io bezogen und das Verhdltnis wird als
Reflexionsvermogen bezeichnet. Nach der kinematischen Theorie ergibt sich

mit den MeBgroBen Pk = E » w und I0 bei symmetrischer Reflexion an einem (im

Vergleich zur Eindringtiefe) dicken Mosaikkristallpldttchen fiir das Refle-
xionsvermégen /11/:

P 3
T =T * DWF |F]% = = A
I, e (sinz9)V2 © IFl 2n - 2 (5.6)

Dabei ist r, der klassische Elektronenradius: r = ez/mc2

y V ist das Volumen
der Elementarzelle und p der lineare Absorptionskoeffizient; die ubrigen Gro-

Ben haben die friher angegebene Bedeutung. Der Term Efﬁ%§§7 wird als Lorentz-

faktor bezeichnet. Die GréBe Q ist durch Gl. (5.6) definiert und hat die
Dimension {cm”l].
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Fur Uberstrukturreflexe geht der Fernordnungsparameter S in Gl. (5.6) iber
den Strukturfaktor [F]zmsz ein (vgl. G1. (2.8) ). Damit kann S aus der Mes-
sung der integralen Intensitdt der Uberstrukturreflexe bestimmt werden, wenn
die primir einfallende Intensitit IO bekannt ist. Bei den Messungen an NiBFe
wurde ID aus Eichmessungen mit Polysterene ermittelt; man erhalt IO in Ana-

logie zu G1l. (5.1) aus

't (5.7)

do 2
fe Pr aRE Te

o
dQ NE de

N, = p
wobei dfi das Raumwinkelelement zum Detektor und Np = L v 3 die Zahl der

streuenden Atome pro Volumen ist (NL = Loschmidt-Zahl).

Die separate Messung von I0 entfdllt, wenn S aus der Relativmessung der inte-
gralen Intensititen von Uberstruktur- und Fundamentalreflexen bestimmt wird.
Aus dem Intensitdtsverhdltnis erh&dlt man flir den Fernordnungsparameter mit
den Gleichungen (5.6), (2.7) und (2.8):

2 _ ,sin(29%).0s * DWF
%= G Gamosy)

Wie man aus Gleichung (5.8) ersieht, ist bei Elementen mit wenig unterschied-

R (I3fng+frel DFR P US
IZ)US PkFR

(5.8)
(thi'fFe

lichen Atomfaktoren wie Nickel und Eisen die Separation der Intensit&dt der
Uberstrukturreflexe von der Untergrundstreuung bei kleinen S-Werten erschwert.
Ein optimaler Kontrast 1iBt sich erzielen, wenn die Wellenldnge der Rontgen-
strahlung in der Ndhe der Absorptionskante eines der Elemente liegt. Zur Un-
tersuchung bei kleinen Ordnungsgraden (abgeschreckte Proben) wurde deshalb
Kobalt-Kaln Strahlung verwvendet, da fir Kobalt-Strahlung die anomale Disper-
sion der Fe- Atome grdBer ist als die der Ni-Atome. Fir die teilweise geord-
neten Proben wurde auch Molybdén-Strahlung benutzt, die gegeniber Kobalt-
Strahlung den Vorteil hat, daB lber mehrere Reflexordnungen gemessen werden

kann,

Die Methode der Relativmessungen (Gl. (5.8) ) hat gegeniber der zuvor be-
schriebenen Absolutmessung (Gl. (5.6) ) den Vorteil, daB apparative Konstan-
ten nicht eingehen und systematische Fehler sich weitgehend kompensieren;
deshalb sind Relativmessungen die Standardverfahren zur Messung von Fernord-
nungsparametern. Da andererseits durch die Extinktionskorrekturen an den
Fundamentalreflexen zusdtzliche Fehlerquellen entstehen (s.u.), wurden zur

Charakterisierung des Fernordnungsgrades der Ni3Fe-Proben beide MeBmethoden

angewandt.
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Die Messungen mit Ca~Kai-Strahlung erfolgten an dem MeBplatz, an dem auch die
Untersuchungen an Ni und NiCu vorgenommen worden waren (s. Kap. 5.2.2). Die
integralen Intensitéten, die immer in w-Scans aufgenommen wurden, wurden an
(110)- und (220)-Reflexen bei Raumtemperatur gemessen, fir die ungeordneten
Proben auch bei 6K, um die thermische Streuung noch zu unterdricken. Wegen
der viel hoheren Zdhlraten der Fundamentalreflexe wurde die Rohrenleistung
variiert und zum Vergleich mit den Uberstrukturreflexintensitédten auf die
Zihlrate eines Monitorzdhlers (vgl. Abb. 9) bezogen. Bei den abgeschreckten
Proben war kein Uberstrukturreflex zu erkennen. Aus den Fehlerbreiten konnte
eine obere Grenze fir S mit 5<0.05 abgeschatzt werden. Da die zu A harmoni-
schen Wellenlingen elektronisch diskriminiert wurden, wie sich insbesondere
an dem gleichmiBigen Intensit#tsverlauf bei den ungeordneten Proben zeigte,
erlibrigte sich eine entsprechende Korrektur fiir die geordneten Proben. Die
Ergebnisse fir den Fernordnungsparameter sind in der Tabelle 5, 5. 43, ein-

getragen.

Mit Mo-Kalwﬁtrahlung wurden Messungen der integralen Streuintensitdten an
(110)- und (330)-Uberstrukturreflexen, sowie an (220)-, (440)- und (660)-
Fundamentalreflexen unternommen. Zur Untersuchung des Ordnungsgrades der
zweimal bestrahlten Probe nach vollstidndiger Erholung und der unter densel-
ben Bedingungen (s. Kap. 5.1, S. 29) thermisch vorbehandelten, unbestrahl-
ten NiBFe-Prcbeh wurde anstelle der bei den diffusen Streuintensitdtsmessun-
gen benutzten Detektoranordnung ein Szintillationszéhler verwendet, der nahe

an die Probe herangefihrt wurde, um Zahlverluste auszuschlielen.

" In der Tabelle 5, 5. 43, sind die Ergebnisse der Auswertung fir den Fernord-
nungsparameter zusammengestellt; die Spalten 1 und 2 enthalten die Werte aus
den Messungen der absoluten Intensitdt der Uberstrukturreflexe, die Spalten

l-Strahlung. In der Spalte 6

sind die Daten der Messungen mit Kobalt-Strahlung eingetragen.

3-5 die Resultate der Relativmessungen mit MoKOc

Die Werte aus den Absolutmessungen am (110)-Reflex mit S=0.67 und am (330)-
Reflex mit 5=0.79 fir die geordnete unbestrahlte Probe stimmen innerhalb der
Fehlergrenzen mit dem aus dem Widerstand abgeschitzten Fernordnungsgrad von
5=0.7 Uberein. Dabei ist der Wert aus der (330)-Messung, wie auch alle iibri-
gen Ergebnisse mit dieser Reflexordnung, wegen der im Verhdltnis zum Unter-
grund geringen Intensitat der (330)-Uberstrukturreflexe mit groBen statisti-
schen Fehlern behaftet, wdhrend die (110)-Daten zuverldssiger sind. Fir die
geordnete und zweimal bestrahlte Probe liefern die entsprechenden integra-

len Messungen Ubereinstimmend $=0.99.



Mo-Strahlung Co-Strahlung
1 2 3 4 5 6
Ausgevertete (110) (330) (110) (330) (110) (330) (110) (330) (110)
Reflexe (220) (220) (440) (440) (660) (660) (220)
1
- |
Q | 1.33 1.57 0.90 1.07 0.82 0.97 1.61
hw
5, | (£0.09)  (+0.25) | (+0.07) (40.16) | (40.07) (+0.17)|  (40.07)
52 | -
o} [ S
| I
o | 0.67 0.79 0.79* 0.79% 0.79% 0.86%
e, @
ne (+0.05) | (+0.20)
i | {
i
|
o
5 5 7 18 73
g 2, 1.45 1.46 1.26 1.27 1.1 1. 1.
gég I (+0.09) (+0.27) (+0.04) (+0.24) | (+0.03) (+0.22) (+0.07)
oW
o | 5
o
= , ! 0.99 0.99 0.91% (1.13%) (1.13%) 0.99%
et L
= ; (+0.18) (+0.05)
w o= - -~
w T
- E |
i B | .
"é |
s i
s 5 | S £0.1 <0.05
e @
m }
B -
= 3 1

Tabelle 5: Absolutbestimmung der Fernordnungsparameter aus den integralen Streuintensitdlsmessungen

*; fUr Extinktion korrigierter MeBwert

nihu
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Im Vergleich zu den Absolutmessungen ergeben sich aus den Messungen der In-
tensititsverhiltnisse (Spalte 3-6, Tab. 5) flr den Fernordnungsparameter
immer deutlich groBere Zahlenwerte, die mit steigender Ordnung der Fundamen-
talreflexe abfallen. Dieses Verhalten ist auf Extinktion zurlickzufihren, die
bei der Messung der Fundamentalreflexe zu einer wesentlich geringeren Streu-
intensit#dt fiihrt, als nach der kinematischen Theorie (fir die GI. (5.6) gilt)
zu erwarten wire. Diese Reduktion wird durch einen Extinktionsfaktor y<1l be-
schrieben, der das Intensit#tsverhdltnis aus gemessener Intensitat und der

Intensitdt nach der kinematischen Theorie angibt.

Analytische Rechnungen fir y wurden von Zachariasen unternommen /63/. Da der
Extinktionsfaktor y aber unbekannte Kristallparameter enthdlt, 1406t sich die
Extinktionskorrektur nur so durchfiihren, daB die experimentellen Daten fir S
aus Messungen iiber verschiedene Reflexordnungen konsistent gefittet werden.
Diese Extinktionskorrekturen werden im Anhang diskutiert. Die entsprechend

korrigierten Werte fir S sind in die Tabelle 5 aufgenommen.

Die Ergebnisse zeigen fir die unbestrahlte Probe relativ gute Ubereinstim-
mung mit den Absolutmessungen (Spalte 1 und 2 der Tab. 5), fir die bestrahl-
te Probe aber nicht. Dies ist darauf zurlickzufiihren, daB Oberflicheneffekte
die Intensitédtsmessungen an den Proben beeinflussen /64/, die fir die ver-

schiedenen Reflexordnungen unterschiedlich stark eingehen.

Deshalb erscheint die Absolutmessung, d.h. die Bestimmung von S allein aus
der integralen Intensitdt der Uberstrukturreflexe hier als die zuverldssigere
Methode zur Bestimmung des Absolutwertes des Fernordnungsparameters. Fiir den
Fernordnungsparameter der Proben nach der Ordnungsbehandlung ergibt sich so-
mit S=0.67, und als Mittelwert mit dem Ergebnis der Widerstandsmessung (s.
Kap. 5.3.1) erhdlt man S=0.69 (+0.09).

Im Vergleich dazu liegt der Wert von SN:O,99 aus der absoluten Uberstruktur-

reflexintezgiténgUr die bestrahlte Probe nach vollstindiger thermischer Er-
-5 ;o

holung um T =TT = 43.5% hoher. Der entsprechende Wert aus der Widerstands-

abnahme konnte nicht mehr gemessen wverden, da ein Potentialdraht an der Wi-
derstandsprobe abgebrochen war.

Wahrend der thermischen Erholung der bestrahlten Proben erfolgten die Messun-
gen der bestrahlungsinduzierten Ordnungsparameterinderungen mit derselben

Anordnung wie die Messung der diffusen Streuintensititen (vgl. Kap. 5.2.2).
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Da die Sollerspalte zwischen Probe und Detektor divergente Strahlen diskri-
minieren und deshalb Zdhlverluste auftreten konnen, ist diese Anordnung zur
Absolutbestimmung des Fernordnungsparameters nicht geeignet. Mit der Messung
der Intensitdtsverhdltnisse der Uberstruktur- und Fundamentalreflexe konnen
aber relative Anderungen zuverlassig festgestellt werden. Dieses Verfahren
liefert nach vollstdndiger Erholung der Probe NiBFeII gegeniiber dem Ausgangs-
zustand vor den Bestrahlungen insgesamt eine Fernordnungsparameterzunahme

um 42,5%; dies ist in guter Ubereinstimmung mit den Absolutmessungen.
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6. Bestrahlungen

6.1 Produktion von Frenkeldefekten durch Elektronenbestrahlung bei 4K

Zur Bestrahlung wurden Widerstands- und Rdontgenprobe einer Charge auf einen

Probenhalter, wie in der Abb. 11 skizziert, nebeneinander montiert. Die Ront-

genprobe var jeweils nur am oberen Ende befestigt, so daB sie sich sonst

frei ausdehnen konnte. Nur fir Ni IV waren zusdtzlich noch WiderstandsmeB-

drahte direkt an der Riéntgenprobe angebracht. Von den kleineren Ni3Fe-Proben
wurden jeweils eine ungeord-

nete und geordnete Probe mit

der zugehorigen Widerstands-

probe in der in Abb. 11 dar-

gestellten Weise nebenein-

ander montiert und somit un-

ter denselben Bedingungen
bestrahlt. DaB die Proben

i:::::::: : i::z::::f dabei dieselbe Bestrahlungs-
“ﬁ:ﬁgﬁf“*f-~§ Widerstandsprobe 2 dosis erhalten, setzt bei ge-

Rintgenprose | —b RS::ZZ:Z gebener Strahlstromdichte

éi:zﬁ;;ﬁfﬂw/é aﬁﬁﬁiﬁ;ﬁ ein homogenes Strahlprofil

uber die zu bestrahlende

Fldache voraus (es wurde eine
l4x14 mm2 Vorblende verwven-

Abb. 11 det). Darauf wurde wihrend

der B
Probenhalter flr die i\iiBFe Bestrahlungen °r Bestrahlung besonders

geachtet und das Profil ge-

gebenenfalls nachjustiert.

Die Bestrahlungen erfolgten an der Tieftemperaturbestrahlungsanlage der KFA-
Jilich /65/ mit 3 MeV Elektronen,

flissigem Helium gekihlt wurden.,
zvei,

wobei die Proben im direkten Strom von
Fir jeden Probentyp (Ni-Cu, Ni,Fe) wurden
fir Nickel vier Bestrahlungsexperimente mit untersohiedliiher Dosis
durchgefiihrt. Die Elektronendosen ® und die bestrahlungsinduzierten Restwi-
derstandsénderungen Apo sind in der Tabelle 6 auf S. 47 angegeben,

Nach den Bestrahlungen wurden die Proben in einem Umsetzkryostaten zum Ront-
genmeBplatz transportiert und ghne zuischenzeitliches Aufwirmen in den MeG-

kryostaten eingebaut. Die anschlieenden Rontgenmessungen erfolgten bei 6K.
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) bpg
Proben {»10i9 Jif} [ nfem]
om
§
: Ni-I 1.41 410
e
2 | Ni-II 0.91 195
‘U i .
= | Ni-III 0.51 120
I Ni-TV 1.74 379
I
]
[
. i
' X | NiCu-I 1.86 943
=
5o | NiCu-11 1.07 476
=
1
s |
_%’ I NigFe-I 2.10 514
i
- NiFe-II 2.46 682
[0} o O
h'r'\ = oy
i o ‘
P
§ : NigFe-1 2.10 533
é§ | NiFe-II 2.46 705
> nog

Tabelle 6: Bestrahlungen

6.2 Heliumimplantation wihrend der Bestrahlung

Nach der Bestrahlung zeigten die Streuintensit@tsmessungen in den Richtungen
parallel zum reziproken Gittervektor ($/29-Scan) an niedrig indizierten Re-
flexen bei allen Proben - besonders deutlich an den (200)-Reflexen von Ni
und NiCu, aber auch bei den NiBFe Proben an den (220)-Reflexen - einen er-
hohten, hiockerartigen Intensitdtsverlauf auf der negativen Reflexseite mit
(28~288ragg) < 0. Dieser Effekt, der in den Bildern 12a) und 13a) auf S. 48
an den Beispielen der (200)-Messungen des Ni-IV und NiCu-II gezeigt ist,
wurde an hther indizierten Reflexen nicht beobachtet. Er wird deshalb als
Oberflicheneffekt interpretiert und auf Heliumaufnahme wahrend der Bestrah-
lung zuriickgefihrt. Eine Dosisabhidngigkeit wurde im Detail nicht untersucht;
im Fall von Nickel scheint jedoch schon bei der niedrigsten Bestrahlungsdo-

sis die Heliumaufnahme gesdttigt zu sein.

Der zusitzliche Streubeitrag verschwindet wihrend des Anlassens. In NiCu ist

bei 150K, in Ni bei 200K eine Umlagerung (s. Abb. 12a/13a) zu erkennen; flr

NiCu ist bei 200K, fir Ni und ebenso flr NiBFe ist bei 300K die Intensitats-

Uberhthung zuriickgebildet.
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e D 3 He in Ni IV
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Heliumeffekte in Nickel IV bei Messungen an (200)-Reflexen in [ 100 ]-Richtung
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Abb. 134
Hel

Abb. 13b
lumetfekte in NiCu Il bei Messungen an (200)-Reflexen in [ 100 ]~

Richtung
Erholungstemperaturen: + und x = ¢ Ky 4= 150K,

& = 200K
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E
Ahnliche Beobachtungen gibt es auch nach Tieftemperaturbestrahlungen an Cu

/6/. Dort war der Effekt am deutlichsten, wenn die Messungen der Streuinten-
sitéten in Reflexionsanordnung an der Probenvorderseite vorgenommen wurden,
auf die bei der Bestrahlung der Elektronenstrahl auftraf, war aber auch noch
bei der Messung an der Rickseite vorhanden. In Transmissionsanordnung wurde
jedoch ein signifikanter Intensitdtsanstieg nicht festgestellt. Diese Beob-
achtungen geben einen Hinwels auf die Struktur und Konfiguration des in der

Probe geltsten Heliums.

DaB der MeBeffekt nur in Reflexionsanordnung auftritt, kann durch eine ato-
mare Verteilung von Helium nahe an der Probenoberfldche erklédrt werden, die
zu einer Gitteraufweitung senkrecht zur Oberfléche fihrt. Dadurch ergibt
sich fir die Oberflichenschicht ein geénderter Gitterparameter und dement-

sprechend ein anderer Braggwinkel, wie in der Abbildung l4a skizziert ist.

ACTET=T=1=

8__._...._._

Cl~I~l—|—i—

o ’
NN ! \ [ 1
- -]~ S e -2 6
- D RERERE
FRor EREERNAN e 2
AR ABCD
—— =

4L 3 2
b & —
Abb. 14 a) Abb. 14 D)

Abb. 14

EinfluB von Helium an der Probencberfliche auf die Rontgenstreuung (schematisch)

a) Reflexionsanordnung

b) Transmissionsanordnung
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%
Da bei Messung in Transmission kein Effekt beobachtet wird, muB man annehmen,

daB die reflektierenden Gitterebenen in Transmissionsanordnung kaum verzerrt
verden, was andeutet, daB die Kohdrenzspannungen eine Ausdehnung in dieser

Richtung verhindern.

Wie die MeBkurven zeigen (vgl. Abb. 12a,13a), ist im Fall von NiCu-II der
zusitzliche Streubeitrag schon als breiter Peak angedeutet, bei Ni-IV ist

der Peak erst nach Subtraktion des Untergrundes zu sehen. In den Abbildungen
12b) und 13b) ist fiur diese Beispiele die um den Untergrund bereinigte Streu-
intensit#dt aufgetragen. Der Reflex liegt fir Ni-IV bei A(2%) = -2.7° und fir
NiCu-II bei A(29) = -3.65° relativ zum Braggreflex. Bei Ni.Fe war der Inten-

3
sitatsverlauf zu breit, um einen Heliumpeak zu lokalisieren.

Aus der Lage der Peaks kann man nun die Gitterparameterdnderung Aa/a :AScot%B
berechnen, die das implantierte Helium in der Probe verursacht. Unter der
Voraussetzung , daB das Helium interstitiell geldst ist, 188t sich mit dem
Literaturwert von 0.6 flr das Relaxationsvolumen /66/ auch die Konzentration
c des Heliums nach Gl. (4.7) ausrechnen; dabei wird hier angenommen, daB nur
eine eindimensionale Ausdehnung der Probe (vgl. Abb. 14) erfolgt. Mit Hilfe
der Scherrer-Formel, Gl. (2.9), kann man auBerdem aus der Breite des Peaks
eine Schichtdicke § abschidtzen, in der das Helium geldst ist. Die Ergebnisse

sind in der Tabelle 7 zusammengestellt. Aus Tabelle 7 erkennt man, daB das

Ni IV NiCu I1I
Aa 2
”g‘/ 10 5.0 6.5
(+0.7) (+0.9)
c [%] 8 11
(+1.5) (+2)
§ [R] 30 20
(+5) (+4)

Tabelle 7: Heliumimplantation in Probe Ni |V und NiCu Il
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Helium in hoher Konzentration in einer schmalen oberflédchennahen Schicht ge-
16st ist. Das Verhdltnis der Intensitét unter dem Heliumpeak zur Gesamtinten-
sit8t ist mit dieser geringen Schichtdicke vereinbar. Fiir die anderen Ni-

und NiCu-Proben ergeben sich innerhalb der Fehlergrenzen vergleichbare Werte.

Konsistent mit dieser Interpretation ist, daB der Heliumpeak nur an den nie-
drig indizierten Reflexen, nicht jedoch bei den (400)-Messungen (vgl. Abb.
16, 17, 23 , Kap.7) zu sehen ist. Der entsprechende Heliumpeak wiirde in
einem Abstand von ca. -10° bei Ni und ca. -13° bei NiCu vom (400)-Reflex zu
ervarten sein, was weit auBerhalb des MeBbereichs (maximal -8° in NiCu-II,
sonst bis -6°) liegt. Die Streuintensititsmessungen sind daher an diesen Re-

flexen durch Heliumeffekte nicht beeintrachtigt.



- 572 -

7. Ergebnisse fur Einzeldefekte nach der Bestrahlung bei 6K

7.1.1 Experimentelle Ergebnisse fir Nickel

Die experimentellen Ergebnisse der Messungen der elektrischen Widerstands-
dnderungen, der Gitterparameterdnderungen und der Huangstreuung sind in der

Tabelle 8, S, 55, zusammengestellt.

Die Fehler der bestrahlungsinduzierten Gitterparameteranderungen %?-betragen
fir die Einzelmessungen zwischen 6% und 9%. Mit den gemessenen Restwider-
standsénderungen Ap, berechnet man die in der Spalte 4 der Tabelle 8 angege-
benen Verhdltnisse n = %ﬁﬁ? . In der Abb. 15 ist die entsprechende lineare
Dosisabhingigkeit der Gitterparameteranderungen gezeigt. Aus Griinden, die

spater diskutiert werden, weicht der Wert fir Probe Nil von der Geraden ab.

40 T l T |

s
o
=

i
[

0 100 200 300 400 500

= Ap, [N Qcm]
Abb. 15

Gitterparameter~ und Restwiderstandsénderungen in Nickel

Charakteristische Ergebnisse der Rﬁngtenstreuintensitétsmessungen an den un-
bestrahlten bzw. v&llig erholten Proben (Untergrundsstreuung) und an den be-
strahlten Proben bei 6K sind fiip Nickel an den Beispielen der kleinsten

(NAIII) und hdchsten (NiIV) Bestrahlungsdosen fiir die Messungen in radialer

fichtung an (400)-Reflexen in den Abbildungen 16 und 17, S. 53 gezeigt
3 - H -
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Die Bilder lassen einen deutlichen und beziiglich des Braggreflexes fir ZGA
typischen asymmetrischen Anstieg der Streuintensitét nach der Bestrahlung
gegeniiber der Untergrundstreuung erkennen. Der symmetrische Anteil der De-
fektstreuung, d.h. die Huangstreuintensitat SH’ ist fiUr alle vier Ni-Bestrah-
lungsexperimente in der Abbildung 18, S. 53, dargestellt. Zum Vergleich mit
der Theorie ist dabei SH (in Einheiten des elektronischen Streuquerschnitts)
als Funktion des Abstandes vom reziproken Gittervektor h in doppelt loga-
rithmischem MaBstab aufgetragen. Die MeBpunkte liegen fir alle Ni-Bestrah-
lungen auf Geraden mit der Steigung -2 und die Intensitdten sind proportio-
nal zur bestrahlungsinduzierten Restwiderstandédnderung Apo. Dies ist nach
der Theorie der Huangstreuung das fir Einzeldefekte charakteristische Ver-
halten,

In der Tabelle 8 sind in der 3. Spalte die aus den MeBergebnissen fiir die
Defektstreuung an (400)-Reflexen in [100]-Richtung nach Gl. (4.4) erhaltenen
GroBen cﬁ(l zusammengestellt, wobei die kleinen Beitrige von ﬁ<2) und ﬂ(j)
vernachlassigt wurden. Mit den MeBwerten der Gitterparameter- und Restwider-
standsanderungen ergeben sich daraus nach der Auswertung entsprechend den

Gl. (4.6) bis (4.8) unter der Annahme eines Leerstellenrelaxationsyvolumens
von Av@ei/vc = =0.3 (s.G1. (4.9) und (4.10) ) die in den weiteren Spalten

der Tabelle 8 angegebenen Defektkonzentrationen und Defekteigenschaften p

und AV?el/UC. Die entsprechenden Messungen an (200)-Reflexen kinnen zur ;us-

wertung nicht herangezogen werden, da sie durch Helium-Oberfléacheneffekte
stark beeinfluBt waren (vgl, Kap. 6.2).

Wie die Tabelle 8 zeigt, liefern die Einzelmessungen innerhalb der Fehler-
grenzen gut konsistente Werte; die bei den Mittelwerten angegebenen Fehler
betragen bis zu 19% und resultieren auBer aus statistischen Fehlern und Un-
sicherheiten in den Literaturdaten (vgl, Kap. 5.2) gréBtenteils aus den MeB-

fehlern der Gitterparameter. Fiir den Mittelwert von p

) F wurde Nil vernachlias-
sigt (s.u.).

Um Aussagen iber die Defektstrukturen der EZGA in Nickel zu gewvinnen, wurden
Stre&intensitétsmessungen an (200)- und (400)-Reflexen in den Richtu;gen
[010] senkrecht zum reziproken Gittervekter unternommen. Daraus erhalt man
entsprechend der Tabelle 1 und Gl. (4.4) das Produkt cﬂ(B); bei den gegebe-

nen Probenorientierungen (vgl. Tab. 2) var die Messung von cw(z) nicht mog-

lich. Um Streubeitrige der Helium-Oberflichenschicht (s. Kap. 6.2) auszu-

schlieBen, wurden nur die (400) -Messungen ausgevertet. Fir die von der De-



1 2 3 4 S 6 7
A 1
Do, ——5‘» c’rr( ) n oF A\J?e}“ c
Proben [nQem] [107%] [10'“2481«92] [10%(om)™17 | [uten/ats] Ve 1074
Ni I 410 1.42 3.40 (3.46) (13.56) 1.71 3.02
Ni I1 195 1.49 3.66 7 .64 6.39 1.77 3.04
Ni III 120 0.90 2.01 7.50 5.46 1.54 2.19
Ni IV 379 2.90 7.08 7.65 6.37 1.76 5.95
Mittelwerte: 7.60% 6.07% 1.70
(* ohne Ni I)| (+0.75) (+1.10) (+0.30)

Tabelle 8: Ergebnisse fur Eigenzwischengitteratome in Nickel; zur Auswertung wurde das Relaxationsvolumen der Leerstelle

zu A\}ﬁel =-0.3 V. angenommen
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(3)
. il
fektkonzentrationen unabhangigen Verh#dltnisse der Symmetrieparameter ;zjir

ergaben sich die in der folgenden Tabelle 9 eingetragenen Werte.

Probe
NE. Nil NilT NiIIl NiIV
7(3) 0.005 0.003 0.004 0.012
(1)
(+ 0.005) | (+ 0.003) | (+ 0.004) | (+ 0.004)

Tabelle 9: Defektsymmetrieparameter in Nickel

Bei den Messungen in [010]-Richtung der bestrahlten Proben war fir die nie-
drigsten Bestrahlungsdosen (Nil, NiII und NiIII) innerhalb der Fehlergren-

zen ein Anstieg der Streuintensit#ét nicht zu erkennen; erst bei NilV zeigte
sich ein Effekt auBerhalb der MeBfehler.

7.1.2 Diskussion der Ergebnisse fiir Nickel

Wie die Abbildung 15 zeigt, ergibt sich fiir die Proben NilIl, III und IV eine
lineare Abhiangigkeit der Gitterparameterénderung von der Bestrahlungsdosis
mit = 7.6 -« 10Q(Qm)“l. Der Wert von Nil weicht davon deutlich ab, im Ver-
gleich zu den anderen Proben ist hier der %?—Wert etwa um den Fakter 2 zu
klein bzw, AQG entsprechend zu groB. Diese Diskrepanz ist nur dadurch erklédr-
bar, daB bei der Nil-Bestrahlung Réntgenprobe und Widerstandsprobe unter-
schiedliche Bestrahlungsdosen erhielten, so daB die vom Widerstand angezeigte

Schiddigung nicht der der Réntgenprobe entspricht. Die an Nil gemessene Huang-

streuung (s. Tab. 8, S. 55) ist von derselben GroBenordnung wie an NiIl und

deutet deshalb auf ein Apo von ca. 190 nfem der Réntgenprobe hin (vgl. Abb.

18, 5. 53). Eine teilveise Erholung der Rontgenprobe wihrend der Bestrahlung

kann die Diskrepanz nicht erkléren, weil die Huangstreuung von Nil qualita-

tiv dhnliches Erholungsverhalten in Stufe I zeigt wie bei den anderen Ni-

Proben (s. Kap. 8.1). Um solche Unsicherheiten durch verschiedene Schiadigun-

gen ausschlieflen zu kdnnen, miiBte der Widerstand direkt an der Réntgenprobe

gemessen werden; dies wurde bei NiIy realisiert. Wegen der Unsicherheiten in

apg wurde Nil bei der Berechnung der Mittelwerte von N und Pr nicht berick-

ichtigt. R oo .
sichtig echnet man fiir die Rontgenprobe mit AQB = 190 nQcm, wie die kon-
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sistenten Ergebnisse der Réntgenstreuung nahelegen, so ergibt sich
n=7.5"¢" ]L{)Q(Qm)“l und pp = 6.4 pflem/at% und somit Ubereinstimmung mit den

Ergebnissen fir die anderen Proben.

Der hier bestimmte Wert von n = 7.6(+0.75) - 184(Qm)“1 fir das Verhiltnis

aus Gitterparameter- und Restwiderstandsidnderung in Nickel ist um ca. 27%
groBer als der Wert n = 6.0 - lOa(Qm)'l, den die Autoren Birtcher und Blewitt
/67/ aus Messungen der Ldngenidnderung nach Bestrahlungsexperimenten mit Uran-
Spaltfragmenten erhalten haben. Da im Gegensatz zur Elektronenbestrahlung

bei der Defekterzeugung durch StoBkaskaden z.B. schon Leerstellenagglomerat-
bildung méglich ist, womit eine geringere Gitterparameterdnderung als beim
Vorliegen von Einzeldefekten verbunden ist, kénnte der Unterschied in den
n-Werten mit den spezifischen Defektmustern der beiden Bestrahlungsarten zu-

sammenhangen.

Die MeBwerte der Huangstreuung und der Gitterparameterd@nderungen enthalten
auBer den Beitrigen der Zwischengitteratome auch Beitrdge der Leerstellen.
Uber das Relaxationsvolumen der LS in Nickel gibt es bisher noch keine Un-
tersuchungen. Wenn man das Leerstellenrelaxationsvolumen Avﬁei/vc als Para-
meter einfihrt, erhdlt man aus den MeBwerten die in der Tabelle 10, S. 58,
eingetragenen Defekteigenschaften SpPI, Pr und AV?EE/VQ der ZGA in Nickel
(vgl. Tab. 8, S. 53). Zum Vergleich sind in die letzte Zeile der Tabelle 10
auch die entsprechenden Daten der EZGA-Relaxationsvolumina in Kupfer aufge-

nommen, wie sie von Ehrhart und Schlagheck /6/ mit denselben MeBmethoden

bestimmt wurden.

Man erkennt, daB innerhalb der Fehlergrenzen die Relaxationsvolumina fir
Nickel und Kupfer Ubereinstimmen. Vernachldssigt man den Leersteiienbgi?rag,
so ergibt sich auch kein wesentlicher Unterschied zu Aluminium mit AVy Ve

= 1.9(+0.3) /53/. Die Unterschiede, die man in der Literatur bei den Anga-
ben der ZGA-Relaxationsvolumina von Cu und Al findet, resultieren erst aus
der Beriicksichtigung des verschiedenen LS-Verhaltens in den Metallen: widh-
rend die LS in Al nur einen vernachldssigbar kleinen Beitrag liefert /68/,
verden - fir Cu Werte von AV?el/Vc zuischen =0.25 und -0.35 diskutiert /6,69/.
Fir Ni 148t sich aus den vorliegenden Messungen mit der angegebenen Parameter-
darstellung nur ableiten, daB der LS-Beitrag zu Avsel/vc nicht kleiner als
-0.43 sein kann. In Hinsicht auf die Literaturdaten fiir den Frenkeldefekt-
wviderstand in Nickel, der von Luccason aus Messungen der Schadigungsraten an

Polykristallen zu op = 6.0uQem/at% /70/ und von Becker et al aus dem Ver-



w 58 -

el ,
0 -0.10 | -0.20 | -0.25 || -0.30 || -0.35| -0.40 |-0.43

H
| SpP; 81 77 71 68 64 60 53 43
I [ev] (+15)
H
T | P 9.3 8.4 7.3 6.7 6.1 5.3 4.3 | 3.0
§§ [pSem/ats] | (+1.7)
1
L

Rel
ié"}: 2.1 | 1.99| 1.86 | 1.78 || 1.70 || 1.55| 1.37 | 1.10
| Ve (+0.4)
i vﬁel
3, M1 2.0 1.90 | 1.77 | 1.66 1.56 1.45 | 1.20
| Ve (+0.4)

Tabelle 10: Ergebnisse flr Eigenzwischengitteratome in Nicke! mit dem Leerstellenrelaxations-
volumen als Parameter; zum Vergleich sind die EZGA-Relaxationsvolumina von

Kupfer nach /6/ angegeben,

gleich der Schddigungsraten mit Kupfer (unter der Annahme von pF/Cu =
2.0uflem/at%) zu Pp = 6.3ufem/at% /29/ bestimmt wurde, wird fiir Nickel ein
LS5~Parameter von Qvgel/vc = -0.3 (vgl. Tab, 10) (&hnlich wie in Kupfer)
nahegelegt. Der entsprechende Datensatz fiir die Defekteigenschaften der EZGA

in Nickel ist in der Tabelle 10 gekennzeichnet (vgl, Tab. 8).

Bei den Untersuchungen zur Defektstruktur der EZGA in Nickel ergibt sich bei

kleinen Bestrahlungsdosen unter Bericksichtigung der Fehlerbreiten ein De-

) 3
fektsymmetrieparameter von 2(1) ~ 0. Vergleicht man die experimentellen Da-

ten mit den in fce-Metallen miglichen ZGA-Konfigurationen, s. Abb, 7, S. 21,
und Gl. (4.5), so kommen nur Oktaeder-, Tetraeder- oder H_-Lagen in Frage,
da nur flr diese Konfigurationen ”ﬂ<}>

= 0 mbali st P _
o ' moglich ist. Der positive m‘
Wert bei NilV ist offenbar auf die hohe Bestrahlungsdosis zuriickzufiihren,

bei der die Bildung kleiner Defektagglomerate mit entsprechenden Streubeitra-

(3)

gen zu 7 nicht ausgeschlossen werden kann; &dhnliche Dosiseffekte wurden
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in Kupfer beobachtet /71/. Die Ergebnisse zeigen insbesondere, daB Crowdion-

und He-Lagen der EZGA in Nickel nicht méglich sind, weil entsprechendden Mo-

de%lrechungen /72/ dafiir sehr hohe %TTT -Verhaltnisse (in Kupfer z.B.

%TTT = 0.23 fur Hc und %TIT = 0.16 fur HT /6/) anzunehmen wiren, Eine Unter-~
scheidung zwischen 0-, T-, und Ho-Lagen ist mit den hier erfolgten Messungen

nicht mdglich. Die Ergebnisse sind somit in Ubereinstimmung mit den Befunden

magnet ischer Nachwirkungsexperimente /73/, die als stabile EZGA-Konfigura-

tion in Nickel die Ho-Hantelkonfiguration nachgewiesen haben.

7.2.1 Experimentelle Ergebnisse flir die Legierungen NiBFe

Die integralen Streuintensitdtsmessungen der Uberstruktur- und Fundamentalre-
flexe (vgl. Kap. 5.3) an den bestrahlten Proben bei 6K ergaben unmittelbar
nach den Bestrahlungen innerhalb der Fehlergrenzem keinen Hinveis auf eine
Enderung des Ordnungsgrades. Bei Zugrundelegen der in einer geordneten MiBan
Legierung festgestellten Fernordnungsparameterabnahme durch Elektronenbestrah-
lung /33/ wdre hier eine Ordnungsparameterd@nderung von AS £ 0.02 zu erwar-
ten. Die verwendete MeBmethode 148t aber die Messung kleinerer Anderungen

als AS »~ 0.03 bis 0.04 nicht zu, so daB bei einem Ausgangsvert von S = 0.69

wie vor der I. Bestrahlung bzw. von S = 0.91 der zur 1I. Bestrahlung (nach

vollstindiger thermischer Erholung, s. Kap. 8.2) wiederverwendeten Probe

eine Drdnungspérameterénderung innerhalb dieser Grenzen nicht ausgeschlos-

sen werden kann.

und Restuiderstandsdnderungen sovie die Er-

Die gemessenen Gitterparameter-
bestrahlten Pro-

gebnisse der Huangstreuintensit#tsmessungen flr die beiden

bentypen sind in der Tabelle 12, 5. 62 zusammengestellt. Die MeBfehler bei

den Messungen der Gitterparameterénderungen betragen ca. 15%. Fiir die vorge-

; Aa % bei der ersten
ordneten Proben liegen die gemessenen === -Werte um”ca‘.lza bei t |
und ca. 6% bei der zweiten Bestrahlung hoher als fir die ungeordneten; mi

gleichzeitig ca. 4% groferen Restwiderstandsanderungen erh&dlt man unter Be-

ricksichtigung der Fehlerbreiten iibereinstimmende n-Werte.
MeBkurven der Rantgenstreuintensitétsmessungen bei 6K sind fir die jeweils

i i en mit der
hchsten Bestrahlungsdosen beider Probentypen (NlBFGII) zusammen

Untergrundstreuung in der Abbildung 19 fir die ungeordnete und in Abbil-
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dung 20 (5. 61) fur die vorgeordnete Probe an den Beispielen der (440)-Mes-
sungen in [110]-Richtungen gezeigt. Die Bilder 21 und 22 (S. 61) geben den
symmetrischen Anteil der Defektstreuung entsprechender Messungen fur alle Be-
strahlungsdosen wieder. Man erkennt, daB bei beiden Probentypen innerhalb der
MeBgenauigkeit der Intensititsverlauf durch das q"2~Gesetz der Huangstreuung
beschrieben wird und die Streuintensitéten entsprechend den einbestrahlten

Restwiderstandsdnderungen AQO skalieren.

In der Tabelle 11 sind die aus den MeBwerten der Huangstreuintensitdten nach
Gl. (&4.4) abgeleiteten GroBen Cﬂ(l) fiir die radialen Messungen an den ver-
schiedenen Reflexen angegeben. Die Einzelmessungen ergeben innerhalb von ca.

% gut ibereinstimmende Werte, lediglich bei der Messung am (660)-Reflex

der geordneten Probe NiBFeII ist eine groBere Abweichung von ca. 17% gegen~
iiber den Messungen an den beiden anderen Reflexen festzustellen, Wegen der
kleinen Zihlraten an den hoheren Reflexordnungen liegt dieser Wert noch inner-
halb der Fehlergrenzen. Zur Auswertung flr die DefektgroGen verden die in
Spalte 3 der Tabelle 12, S. 62, Ubertragenen Mittelwverte benutzt. Zusammen

mit den MeBwerten der Gitterparameter- und Restwiderstandsanderungen erge-

ben sich daraus mit der Voraussetzung eines Leerstellenrelaxationsvolumens

Rel
von avve /Ve = =0.15 entsprechend den Gleichungen (4.4) und (4.6) bis (4.10)
die im rechten Teil der Tabelle 12 zusammgengestellten Zahlenwerte fur
i und
QF, 1 o Una c.
(1) -24 2
o (107 erg ]
Bestr.-Nr. Reflex ungeordnete Probe geordnete Probe
I (440) 5.592 7.106
(620) 5.916 6.770
(440) 7.138 8.847
11 (660) 6.833 7.353
(620) - 8.601
Tabelle 11: MeBergebnisse der Huangstreuung fir Ni_Fe

3
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6 K fur Ni_Fe aus Messungen an (440)-Reflexen




1 V4 3 4 5 6 7
A
Loy f CTT(1> n oF zf:\\,-’i:fel C
o -4 =26 27 fiiabionn-1 o v -4
broben [nSem] [1077] (107 epg™ ) JL107(Qm)™"] | [uem/ats:] € [1077]
= |
§ | NigfeI 514 3.0 5.75 5.84 7.78 1.50 6.61
s |
§ | Nigfe II 682 4.12 6.99 6.04 6.38 1.30 10.69
5 1
|
o | Mittelwerte : 5.94 7.08 1.40
AL
Z (+1.0) (+1.98) (+0.31)
l .
B | Nigfe I 533 3.35 6.94 6.27 7.65 1.58 6.97
-
e
: ; NijFe 11 705 4.35 8.27 6.17 6.94 1.42 10.17
Q(f))'\ i
]
e Mittelwverte : 6.22 7.30 1.50
MY
2N
< (+1.0) (+2.01) (+0.33)

Tabelle 12: Ergebnisse fur Einzeldefekte in Ni3
A\@e; = -0.15 V. angenommen.

Fe; zur Auswertung wurde das Relaxationsvolumen der Leerstelle zu

-29 .
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Aus den Messungen an (hhQ)-Reflexen in [ITO]-Riéhtung an den Proben mit [001]-
Drehachse kann, wie aus der Tabelle 1 zu ersehen ist, der Defektsymmetrie-

(2)

parameter cm bestimmt werden. Da die numerische Rechnung fiir die y(i) aus
Gl. (4.4) bei dieser Probenorientierung unter einem Winkel von 66.3° zum
asymmetrischen (620)-Reflex nur sehr kleine Werte fir Y(z), d.h. Y(2> << 7(3),
liefert, 148t sich bei Auswertung der in dieser Richtung gemessenen Intensi-
tdten (vgl. Kap. 5.2.2, S. 32) ays_der Relation zu den Messungen in den radi-
alen Richtungen das Verhdltnis %T%T ermitteln. Fiir den Kristall mit [011]-
Drehachse (Probe Ni}FeII, ungeordnet) waren entsprechend ginstige Bedingun-

(3) (1)

gen fUr die Bestimmung von T 2 nicht gegeben, so daB hier nur cm und c7
ermittelt werden konnte. Die Ergebnisse fir die Verhdltnisse der Defektsymme-

trieparameter sind in der Tabelle 13 zusammengestellt.

Probe Nier NlBFe
ungeordnet geordnet

Bestr.Nr w(3) w(2) 7(3) w(2)

ﬂzlj (1) (1) (1)
NiBFeI 0.014 0.008 0.008 0.005
(+0.005) (+0.003) (+0.005) (+0.002)
NiBFeII 0.017 - 0.013 0.006
(+0.005) - (+0.004) (+0.002)

Tabelle 13: Defektsymmetrieparameter flur NiBFe

7.2.2 Diskussion der Ergebnisse fir die Legierungen NiBFe

Innerhalb der Fehlergrenzen konnen wesentliche Unterschiede in der Gitterpara-
meter- und Restwiderstandianderung der unter denselben Bedingungen bestrahlten
beiden Probentypen nicht festgestellt werden. Die Huangstreuung zeigt fir die

geordneten Proben im Mittel ca. 19% hohere Defektstreuung an. Zusammen mit den

gleichzeitig etwas griBeren Gitterparameteranderungen ergeben sich aber 1M
Rahmen der Fehlerbreiten dieselben Defektkonzentrationen und p-Werte, so dad
man auf unterschiedliche Schéadigung in den verschiedeﬂ vorbehandéltef Prcbenb
nicht schlieBen kann. Auch fir die Relaxationsvolumina ergeben sich innerhal

der angegebenen Fehlergrenzen shnliche Werte. Beriicksichtigt man, daB die
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Huangstreuung empfindlicher das Defektverhalten anzeigt als die Gitterpara-
meterdanderung und beide MeBgrdBen linear indie Bestimmung von AV?El/VC einge~
hen, so deutet die hohere Huangstreuung der geordneten Probe eine Signifi-
kanz des unterschiedlichen Absclutwertes flr die Relaxationsvolumina in den
beiden Probentypen an. Der kleinere Wert flir die ungeordnete Legierung ent-
spricht der Vorstellung, daB das ungeordnete Gitter aufgrund des etwas gro-

Beren Gitterparameters gréBere Zwischenrdume fir die ZGA enthidlt.

Da sich die Defekteigenschaften der Zwischengitteratome aus den Mewerten
erst nach Separation der Anteile der Leerstellen bestimmen lassen, lber deren
Verhalten es aber Kenntnisse nicht gibt, kann die LS -8hnlich wie in Cu und
Ni - nur als Parameter berlicksichtigt werden; in der vorausgehenden Auswer-

tung wurde Avﬁel

/Ve = -0.15 (vgl. Tab. 12) angenommen. Die bei einer Varia-
tion des Leerstellenparameters resultierenden Korrekturen sind fir beide Pro-
bentypen #hnlich; sie sind fir die MeBgrdBen der geordneten Probe in der Ta-
belle 14, S. 65, angegeben. Dabei ergibt sich aus der Rechnung der maximale
Beitrag der LS zum Relaxationsvolumen zu Avsel/vc = -0,33, Dieser etwa im
Vergleich zu Nickel niedrige Grenzwert deutet auf ein kleines Relaxations-
volumen der Leerstelle in der Legierung hin. Nimmt man bei den bestehenden
Unsicherheiten als wahrscheinlichsten Leerstellenbeitrag einen Wert in der
Mitte zwischen den Extremwerten (i.e. 0 und -0.33) an, so erhdlt man den

in der Tabelle 14 gekennzeichneten Datensatz, bei dem die entsprechenden

Werte flr die ungeordnete Praobe schon in Tabelle 12 angegeben wurden,

Die Untersuchungen zur Defektstrukturbestimmung in den NiBFe—Legierungen er-
geben unabhéngig vom Ordnungszustand kleine, aber von Null verschiedene Wer-

te fir die Verhaltnisse der Symmetrieparameter. Wegen der hohen Bestrahlungs-

dosen und Defektkonzentrationen (s. Tab. 6, Tab. 12) in den Legierungen kin-

nen die Werte - analog wie bei den hohen Bestrahlungsdosen in Nickel und Kup-
fer, s.5. 58 - schon Beitrige kleiner Defektagglomerate enthalten. Deshalb

stellen die MeBergebnisse aus Tab. 13 Maximalwerte fir ZGA in den Legierun-

gen dar, die jedenfalls noch zu klein sind fir Crowdion- und H_-Konfiguratio-
c

nen. Aus den Messungen ergibt sich somit kein Hinweis, daB die LGA-Konfigu~

rationen verschieden sind von denen in reinen fee-Metallen
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) aviel
VC
0 -0.1 ||-0.15 || -0.20| -0.25| -0.3 |-0.33

T

| SpP, 66 62 59 56 52 46 42
21 fev] (+16)
5 |
5T
o
&1 ef 9.1 8.0 7.3 6.6 5.8 4.8 | 4.0
1 [uoem/at%] | (+2.5)
o
= Rel
= | Avy 1.7 1.6 1.5 1.4 1.3 1.2 | 1.1

: Ve (+0.4)

Tabelle 14: Ergebnisse flr Einzelzwischengitieratome in NisFe (geordnete Legierung) mit

dem Relaxationsvolumen der Leerstelle als Parameter

7.3.1 Experimentelle Ergebnisse fiir die Legierung N162'3CU37.7

MeBkurven diffuser Rontgenstreuintensidtsmessungen an (400)-Refelxen in

[100]-Richtungen sind in der Abbildung 23, S. €6, fir die Probe NiCull ge-
zeigt. Die Breite und Struktur der Reflexe 148t eine Auswertung nur bis zu
einem Abstand von ca. + 2° zum Reflexzentrum zu (vgl. Kap. 5.1, 5. 29). In

der Abbildung 24 (S. 66)ist fiir beide Bestrahlungszyklen der in g-symmetri-
die das charakteristische

gt. Die Tabelle 15, 5.67,

sche Anteil der Defektstreuintensitéat aufgetragen,

Verhalten der Huangstreuung von Einzeldefekten anzei
enthdlt in der 2. Spalte die entsprechenden MeBwerte der Huangstreuung. Die

MeBwerte fiir die Defektsymmetrieparameter, die mit den Streuintensitétsmes-

sungen an den (400)-Reflexen in [010]-Richtung bestimmt wurden, sind in

Wegen der probenorientierung war die Messung von 7(2)

Spalte 3 eingetragen.
zten Spalten der Tabelle 16 enthalten die De-

nicht méglich., Die beiden let
Da an den Ni-Cu-Proben

fektkonzentrationen und Fenkeldefektwiderstande.
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1 2 3 4 5
(3)
A (l) i
DO cr w(l) c pF
-24 2 -
Probe [nQcem] (107 erg”] (1074 [pQem/at%]
Ni Cu I 943 6.30 0.009 6.87 13.72
(+0.004)
Ni Cu II 476 3.46 0.006 3.77 12.62
(+0.006)
Mittelwert: 13,17

Cu :
62.27°37.7"
AVRe!

v = 1.6 berechnet.
Ve

Tabelle 15: Ergebnisse flr ZGA in Ni

Die Werte fir ¢ undp E wurden mit
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Gitterparametermessungen nicht moglich waren (s. Kap. 5.1, S. 27), wurden
diese Werte aus der Huangstreuung unter der Annahme eines Relaxationsvolu-

mens von AU?el/VC = 1.6 berechet,

7.3.2 Diskussion der Ergebnisse fir die Legierung Ni52.36“37.7

Alle von der Defektkonzentration abhidngenden GroBen sind hier mit den zusatz-
lichen Unsicherheiten Uber das zugrunde gelegte AV?El/VC behaftet. Die Rech=-
nung mit AU?El/VC = 1.6 resultiert aus der plausiblen Annahme, dall das Rela-
xationsvolumen der Defekte in der Legierung dhnlich ist wie in den reinen
Komponenten Nickel und Kupfer (s.S5. 58). Andererseits scheint aber ein etwas
kleineres Relaxationsvelumen in der Legierung nicht ausgeschlossen, wenn man
die Ergebnisse in NiBFe, bei denen ein LS-Beitrag noch nicht berilicksichtigt
ist, s. Tab. 14, mit entsprechenden Werten reiner Metalle (s. Tab. 10) ver-
gleicht. Nimmt man ein kleineres Relaxationsvolumen von AV?el/VC = 1,5 an,

so erhdlt man QF = 11.9 pliem/at%. Der Frenkeldefektwiderstand in der Legie-

rung N162.38u37 7 ist in jedem Fall deutlich hoher als in den reinen Metal-
len.

Bei den Untersuchungen zur Defektstruktur sind Effekte der hohen Betrahlungs-
dosen - wie fiir die NiBFe-Legierungen schon diskutiert wurde, s.S5. 64 - nicht

auszuschlieBen. Die MeBergebnisse fiir ETTT aus Tab. 15 deuten fir NiCu auf
i
ZGA-Lagen mit kubischer oder tetragonaler Symmetrie hin.
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7.4 Zusammenfassung und Vergleich der Ergebnisse bei 6K

Sowohl in Nickel als auch in den Legierungen N152,3C“37_7 und NiBFe wurden
nach den Tieftemperaturbestrahlungen bei 6K Einzeldefekte becbachtet. Die
Struktur der erzeugten EZGA in Nickel entspricht der einer HO-HaﬂtelkonFigu~
ration. Auch in den untersuchten Legierungen sind die Ergebnisse mit HO-Kon*
figurationen der ZGA vertrdglich, insbesondere sind Crowdion- und HC—Lagen

nicht moglich.

Die quantitativen Resultate ergeben fiir das Relaxationsvolumen des EZGA in
Nickel mit AV?el/Uc = 1.7(+0.3) einen #hnlichen Wert wie flr Kupfer mit
AV§81/VC = 1.5(+0.3) /6/. Vergleicht man damit Aluminium, AU?el/VC = 1.9(+0.4)
/53/, so scheint eine Korrelation zwischen dem Relaxationsvolumen und der
Anisotropie der Metalle zu bestehen, wobei die kleineren Avgel/VC-Werte

mit zunehmender Anisotropie auf eine bessere Anpassung der EZGA hinveisen.

Innerhalb der Fehlergrenzen sind mit den Relaxationsvolumina in den reinen

Metallen Nickel und Kupfer auch die ZGA-Relaxationsvolumina in NierRi; Uber-
e

einstimmung, die zu AV?el/VC = 1.4(+0.3) fir die ungeordnete bzw. AVy Ve

= 1.5(+0.3) fiir die geordnete Legierung bestimmt wurden. Ungeachtet der Feh-

lergrenzen konnten die kleineren Werte flr NiBFe durch die groBeren Zwischen-

riume fir Nickel-ZGA in den Legierungen erklért werden, deren Gitter gegen-

iber dem reinen Metall Nickel durch die Eisenatome aufgeweitet ist.

Die Frenkeldefektwiderstande sind in Nickel (pF = 6.1(+1.1)pQicm/at%) von der-

selben GroBenordnung wie in NiBFe (ungeordnet:pp = 7.1(+2.0)pf2em/at%, geord-
net: P = 7.3(+2.0)ufem/at%) . In NiéZ 3Cu37'7 findet man jedoch deutlich gro-
Bere Werte von op = 13.2(+4.0)uflem/at%. Dies bestatigt die Beobachtungen von
Poerschke und Wollenberger /13,14/, wonach fir pp in der Legierung ein we-

sentlich hdherer Wert als in den rein
ezeigt werden, daB die etwa im Vergleich zu

en Komponenten Nickel und Kupfer zu

erwvarten ist. Es konnte somit g
Nickel hohen Restwiderstandsdnderungen bei vergleichbaren Bestrahlungsdosen

(vgl. Tab, 6) fiir die NiCu-Legierung auf dem hoheren Widerstandsbeitrag pro

Defekt beruhen, wihrend die Schadigungsraten (g& - wie man aus Op berechnet
1len nicht wesentlich unterschiedlich sind. In den
13% hohere Schadigungsrate an.

et al, die in

. Legierun=
~ in beiden Meta

gen Ni;Fe deutet sich hingegen eine um ca.
Diese Beobachtung ist konsistent mit Ergebnissen von Dimitrov

Ni-Fe-Cr- Legierungen kleinere Rekombinationsvolumina als in reinen Metallen

festgestellt haben /74/.
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Fiir reine Metalle wird in vielen F#llen ein konstantes Verhdltnis des Fren-
keldefektwiderstandes und des spezifischen Widerstandes bei Raumtemperatur
oder der Debye-Temperatur festgestellt; entsprechende Relationen werden auch
zwischen e und p am Schmelzpunkt der Metalle diskutiert /75/. Fur Legierun-
gen verweisen Dimitrov et al /74/ auf eine analoge Korrelation zwischen Pr
und dem idealen spezifischen Widerstand pid(RT) (Phononenanteil) bei Raumtem-
peratur, d.h. nach Subtraktion des Restwiderstandes, der bei reinen Metallen
vernachlidssigbar ist. In der folgenden Tabelle 16 sind diese GroBen fur die
untersuchten Metalle und zum Vergleich auch fir Kupfer mit pF aus /6/ zusam-

mengestellt.

Fiir die reinen Metalle sowie fiir die Ni-Cu-Legierung scheint mit der Bezie-
hung eine Abschitzung der GroBenordnung von Pr moglich zu sein. Beil NiBFe

gibt es aber gréBere Diskrepanzen.

Pig (RT) oF
[pQem] [uQem/ath
Cu 1.5 2.0
Ni 6.8 6.1
Niéz‘}Cu37‘7 13.6 13.2
NiBFe (5=0) 11.3 , 7.1
NigFe (5%0.7) 7.4 7.3

Tabelle 16: Idealer Raumtemperaturwiderstand und Frenkeldefektwiderstand fur die unter-

suchten Metalle und zum Vergleich flr Kupfer /6/
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8. Defektreaktionen bei der thermischen Erholung

8.1.1 Experimentelle Ergebnisse des Erholungsverhaltens flr Nickel

Im Verlauf eines isochronen Erholungsprogramms mit AnlaBzeiten von 20 Minu-
ten wurden die Messungen des elektrischen Restwiderstandes, der Gitterpara-
meterdnderungen und der diffusen Streuintensititen wiederholt. Dabei wurden
die Gitterparameteranderungen zwischen 6K und 300K nur bei der hochsten Be-
strahlungsdosis (NilV) detaillierter untersucht. Die Erholung der Gitterpa-
rameter und der Restwiderstidnde sind in den Abbildungen 25 und 26 (S. 72),

als Funktion der AnlaBtemperatur gezeigt.

Die Widerstandskurve, Abb. 25, zeigt fir alle Nickelproben im Bereich der
Stufe I (Tg<70K) starke Erholung. Die Restschddigung am Ende der Stufe I

. A o NATT.
zeigt sowohl einen Anstieg mit zunehmender Dosis (NilII: K%- = 23 %, Nill:

0
Lo = 27 %, NilV: Lo . 31 %) als auch einen EinfluB der verschiedenen Pro-

Ap Ao ‘ :
begverunreinigungen.OWéhrend die Widerstandsproben NilV und Nil vergleich-

bare Dosis erhielten, erholt die mit Aluminium verunreinigte Probe NilIV mehr
als Probe Nil (%%m = 38 %), die durch Silizium verunreinigt war. Diese Unter-
schiede bleiben bgi der mehr oder weniger stetigen Erholung im Verlauf der

Stufe II qualitativ erhalten; am Ende der Stufe II bei 300K ist die Restwi-

derstandsinderung bis auf 5% bis 12% des Ausgangswertes zurlickgebildet. Mit

dem weiteren Tempern durch Stufe III wird bis zu deren Ende bei 480K eine
vollsténdige Erholung nicht erreicht. Auch bei 690K deutet bei den hohen

Dosen (NiIl, NiIV) der Wert von 1.7% noch eine Restschadigung an. Die Erho-

lung in Stufe V konnte nicht weiter untersucht werden, da bei hoheren AnlaB-

. . e _
temperaturen durch die Aufnahme von Verunreinigungen €in erneuter Widerstands

anstieg, wie in Abbildung 25 am Beispiel der Probe Nil gezeigt ist, hervorge-

rufen wurde.
Die Abbildung 26 148t erkennen, dal die Gitterparameteranderung innerhalb
der Fehlergrenzen dasselbe Erholungsverhalten wie der Widerstand zeigt.

In den Bildern 27 und 28 (S. 73) ist das Verhalten der diffusen Streuinten-

sitdt in Nickel bei der thermischen Erholung an den Beispielen der Proben
mit der hgchsten (NiIV) und der niedrigsten (NiIII) Bestrahlungsdosis ge-

mmetrische Anteil der Defektstreuung aus Messungen

zeigt. Dazu wurde der sy . e e tessuno
i U i arithmische -
an (400)-Reflexen in [100]-Richtungen dber ¢ in doppelt log
50K (NiIV) ist das

la aufgetragen. Nach dem Anlassen bei 45K (Nilll) bzw.
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qwzmﬂaﬁétz der Huangstreuung nach wie vor erfiillt, aber die Intensitét hat
deutlich abgenommen. Bei der Erholungstemperatur 200K hat sich die Kurven-
form verandert: wahrend in Reflexndhe noch der q"z—Anstieg fir g0 erhalten
ist, zeigt sich bei groBeren g-Werten ein starkerer Abfall. Nach der Erho-
lung bei 300K wird iiber einen weiten Bereich der Intensitétsverlauf durch
eine Gerade der Steigung -4 beschrieben, der somit das Vorliegen von grofle-
ren Defektagglomeraten anzeigt. Bei der Probe Nilll mit der kleinsten Be-
strahlungsdosis ist der Anstieg proportional zu q'a erst in groBerem Abstand

vom Reflex voll ausgebildet.

In den Abbildungen 29 und 30, S. 75, wird das Erholungsverhalten ausfihrli-

cher dargestellt. Die Abbildung 29 zeigt fir alle Nickelproben die Anderung
der an den (400)-Reflexen (q:[100]) gemessenen Huangstreuung, Sg- q2, mit
zunehmender AnlaBtemperatur, wobei die Intensitdt, die nach Multiplikation

& . qz, normiert
0

wurde. Da der Huangbereich sich mit zunehmender Erholungstemperatur nidher an

mit q2 eine Konstante ergibt, jeweils auf den Wert bei 6K, S

den Reflex verschiebt und nur in einem kleinen g-Intervall gemessen werden
kann, resultieren dann entsprechend gréBere Fehler. Zum Vergleich ist in die-

selbe Abbildung die Widerstandserholungskurve von NilV eingezeichnet.

Die Abbildung 30 zeigt den Verlauf der in [010]-Richtung an (400)-Reflexen

gemessenen Intensitat, Sé -qz, die auf die Streuintensiit in paralleler MeB-

. 2 .
richtung, S&- q", bei derselben AnlaBtemperatur bezogen ist.

Zuischen 6K und 45K nimmt die Huangstreuintensiit Sg (Abb. 29) proportional
zum Widerstand ab. In der MeBrichtung senkrecht zum Reflex wird innerhalb
der Fehlergrenzen nach wie vor keine Intensitdt (bzw. in NilV keine Zunahme,
vgl., Kap. 7.1.1, S. 56) beobachtet. Im weiteren Verlauf der Stufe I steigt
die Huangstreuung Sg an und indiziert damit die Bildung kleiner ZGA-Agglo-
merate, die am Ende der Stufe I aus 2 bis 3 ZGA bestehen (Gl. 4.13). Wahrend

der folgenden Temperschritte in Stufe II zeigt der stetige Anstieg von sl
stdndiges Clusterwachstum an. "

Iri den w-Scans der (400)-Reflexe (s. Abb. 30) sind ab etwa 85K Streubeitridge

der Agglomerate zu erkennen; die empfindlicheren w-Messungen an (200)-Refle-
xen sind in diesem Temperaturbereich noch nicht auswertbar (vgl Kap. 7.1.1
# » @ » ¥

S. 54) Entsprechend dem Clusterwachstum nehmen diese Streubeitrdge in Stufe

IT deutlich zu. Gegen Ende der Stufe II wird fir die Proben mit den héheren

Defektkonzentrationen (Nill und NilV) ein Intensitéatsverhiltnis von Si/S”
H "H
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Erholungsverhalten der Huangstreuintensitét S&- q2 (g : [100] , Abb. 29) und
Sﬁ’qz {g: [010], Abb. 30) aus Messungen an (400)-Reflexen in Nickel. Zum Vergleich

ist in Abb. 29 die Widerstandserholungskurve von Probe Ni IV eingetragen

® . Probe Nil P [0 : Probe Nill , © : Probe Nilll , & : ProbeNilV
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um 90% erreicht; dem entspricht nach Gl. (4.4) und den Tabellen 1 und 3 der

Wert %%%% ~ 0.15 (+0.02). Dieser Zahlenwert ist innerhalb der Fehlergren-

zen konsistent mit den flr Versetzungsringe auf {lll}—E%enen nach der Theorie
/45/ zu ervartenden Werten, die z.B, flr Frank Loops %TTE ; 0.146 (entspre-
chend Sé/ﬁg = 0.861, Abb. 30) und fir perfekte Loops T 0.164

(S#/Sg = 0.968) betragen, wobei eine Unterscheidung aus den MeBergebnissen
nicht méglich ist. Fir die anderen Proben ergeben sich kleinere Werte. Die

in der Abb. 30 angegebenen Fehlerbreiten resultieren hier groBtenteils aus
der Unsicherheit des q2~Bereichs der Messungen senkrecht zum reziproken Git-
tervektor, der bei den groBen Agglomeraten (s.u.) auf sehr kleine g-Werte
nahe am Reflexzentrum beschrankt ist und nach hoheren Anlaltemperaturen mit

zunehmender AgglomeratgrdBe nicht mehr aufgeldst werden konnte.

Die Tabelle 17, S. 77, faBt die quantitativen Ergebnisse aus der Erholung
des Restwiderstandes und der Defektstreuung zusammen; sie enthilt die Konzen-
tration c der Zwischengitteratome, die sich mit der bei 6K bestimmten Defekt-

konzentration cy (s. Kap. 7.1.1) aus der Beziehung c = c, * Lo Lo ergibt,

und die mittlere Zahl <N> der ZGA pro Agglomerat, die fﬂ: ngggK nggh Gl.
(4.13) und fir hohere Temperaturen auch aus dem qamBereich (s.u.) bestimmt
wurde. Die Fehler fiir <N> betragen fiir Temperaturen zwischen 45K und 200K
etwa 10%, und fir T2300K bis zu 20%. Mit den GréBen ¢ und <N> kann man die

Konzentration cey = 2%; der ZGA-Cluster berechnen.

Aus der Tabelle 17 ersieht man, daB in der Probe NilV mit der hichsten De-
fektkonzentration im Verlauf der Stufe II etwas groBere Agglomerate aufge-
baut verden als in den anderen Proben, was aufgrund der kleineren Defektab-
stande zu erklaren ist. Ein starker Anstieg im Clusterwachstum ist bei allen
Proben zwischen 200K und 300K festzustellen. Dabei ergibt sich bei 300K fir
die Probe Nil ein deutlich kleinerer Wert als flr die vergleichbare Probe
Nill. Dies scheint auf den andersartigen Verunreinigungen zu beruhen, die

in Nil die Clusterung unterdriicken. Wihrend die AgglomeratgréBe <N> fiir Nil

und Nilll nach der AnlaBtemperatur 300K noch aus der Huangstreuintensitat S!

' H
bestimmt werden konnte, war bei Nill und NiIV ein q2~Bereich in Sg nur noch

nahe am Reflex angedeutet (vgl. Abb. 27). Deshalb liefert hier die Auswertung

-Bereichs verlaBlichere Informationen Uber die Agglome-
rate. Die Abbildungen 31 und 32, 5. 78

des asymptotischen q4

" » geben den Verlauf der Streuintensi-
tat nach Multiplikation mit q' als Funktion des Abstandes q beiderseits der

Braggreflexe wieder, Abb, 31 zeigt die radialen Messungen an (400)-Reflexen,

Abb. 32 an (200)-Reflexen am Beispiel der Probe NilV nach den AnlaBtempera-
turen 300K, 480K und 690K,
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. ZGA-Konz.
[ppm] NiIll Nil Nill NilV
(K] <ZGA/Cluster>
p o 219 302 304 595
<N> 1 1 1 1
45 c 157 282 181 445
<N> 1 1 1 1
52 C 100 240 143 247
<N> 1.4 1.1 1.4 2
65 c 50 122 85 187
<N> 3 2.6 2 3.5
- (Ende Stufe 1)
6 o 47 109 79 182
<N> 3 3 3 4
120 ¢ 32 % ! e
<N> 5 4 5 7
200 c 1 > ” o
<N> 9 8 14 18
300 c 10 ’° - ,
N> 50 30 120 150
(Ende Stufe II)
480 © * 0 ° ’ .
N> 60 250 300 310

Tabelle 17: Thermische Erholung und Clusterwachstum in Nickel.

Angegeben ist die aus der

Restwiderstandsabnahme berechnete Defektkonzentration ¢ (in ppm) und die

mittlere Zahl der ZGA pro Agglomerat<N>. Fir T € 300K wurde <N> aus der

Huangstreuintensitat bestimmt (Gl. 4,13),

bei 300K) aus der asymptotischen Streuung.

bei 480K (und bei Nill und IV auch
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Erholungsverhalten der asymptotischen Streuung in Nickel am Beispiel der Probe Nj IV bei

Messungen an (400)-Reflexen (Abb. 31) und (200)-Reflexen (Abb. 32)inq = [ 100 }-Rich~
fungen

Erholungstemperaturen: e = 300K, D= 480K, o = 690K
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Bei 300K ist entsprechend der Streuung duch ZGA-Agglomerate die Intensitit
fir g>0 wesentlich hoher als fiir q<0. Man erkennt bei g>0 Oszillationen, die

dem q4

-Verlauf der asymptotischen Nidherung (Gl. 4.14) lberlagert sind. Diese
Strukturen sind durch die GroBenverteilung der Agglomerate verschmiert. Des-
halb 188t sich aus dem Vergleich des Kurvenverlaufs mit numerischen Rech-
nungen fir die Streuintensitit von Loops in Nickel (s. Abb. 8) eine Entschei-
dung Uber den Typ der Versetzungsringe nicht eindeutig treffen. Die relativ
hohen Intensitaten fir g<0 am (400)-Reflex deuten aber darauf hin, daB nicht
nur Frank-Loops, sondern auch perfekte Loops zur Streuung beitragen; der In-
tensitatsverlauf an (200)-Reflexen ist entsprechend der Rechnung (Abb. 8)

auf die Art dieser Versetzungsringe nicht spezifisch.

Den Radius R der Versetzungsringe erh#lt man aus der Lage des 1. Maximums
(q,) mit Hilfe der Beziehung q,°R = const., vobei die Konstante den numeri-
schen Streukurven entnommen wird. Fiir perfekte Loops ist an (400)-Reflexen
ql'R = 1.08 und an (200)-Reflexen ist q1~R = 1.71; fur Frank Loops ergeben
sich mit ql-R = 1.21 an (400)-Reflexen und ql-R = 1.9 um ca., 11% hohere Werte
fiir die Radien. Wegen der Unsicherheit Uber den Looptyp wird in der folgen-
den Auswertung der Mittelwert genommen, ohne die experimentellen Fehler we-

sentlich zu vergroBern. Aus den Radien berechnet sich die Anzahl N der ZGA

pro Versetzungsring nach N = == , wobei b der Burgersvektor und F der Nor-
ttlere Zahl <N>

C - ae . *
malenvektor auf die Loopebene ist. Die Ergebnisse fir die mi
der ZGA pro Agglomerat, die man dann als Mittelwert aus den (200)- und
(400) -Messungen bei 300K und 480K erhdlt, sind in der Tabelle 17 (S. 77)

angegeben.

Berechnet man die ClustergroBen fir dieselben Proben trotz der bestehenden

Unsicherheiten aus dem Huangbereich S& mit Gl. (4.13), so erhalt man (bei
= 150)

300K) <N> = 70 (anstatt <N> = 118) fir Nill und <N> = 91 (anstatt <N>

fiir NiIV. Da in Gl. (4.13) noch nichtRbﬁrUcksiChtigt ist, daB die Relaxa-
kleiner als die einzelner ZGA

tergroBe notwendig

e
tionsvolumina der Atome im Cluster,AVi(N)/Ve,

sind und eine entsprechende Korrektur mit zunehmender Clus

wird, ist diese Diskrepanz nicht tiberraschend; Ubereinstimmung 148t sich mit

¢ Rel . ).
AVI(N)/Vs = 1.3 (anstatt AVIe /Ve = 1.7) erzielen (vgl. S )

Bei AnlaBtemperaturen oberhalb von 300K beginnt eine teilweise Auflosung der

vie an der Riickbildung der Streuintensit '
4 goreich fur g»0 (Abb. 31/32) zu erkennen ist.

gleichzeitig ein weiteres

ZGA-Aggl t 4t im Huangbereich
-Agglomerate,
sl im’Bild 29 und ebenso im g
: i deutet
Die Verschiebung der Maxima in Abb. 31/32 deu
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Wachstum der verbleibenden Loops an. Zusatzlich beobachtet man in diesem Tem-
peraturbereich eine Verschiebung der Asymmetrie der Streukurven (s. Abb. 31):
im Vergleich zu 300K ist bei 480K die Streuintensitat fir g>0 deutlich redu-
ziert, widhrend fir g<0 ein Anwachsen zu erkennen ist. Dieses Verhalten zeigt
LS-Agglomeration an., Da in den Abb. 31/32 innerhalb des MeBbereichs noch kein

Abfall von do, q4 bei g<0 zu erkennen ist, 1&6t sich Uber die GroBe der LS-

ds2
Agglomerate keine sichere Aussage machen. Dem g-Wert am Rande des MeBbereichs

der (200)-Messung wiirde ein maximaler LS5-Clusterradius von R = 6R entsprechen.

Die in der Tabelle 17 angegebenen GroBen der ZGA-Agglomerate wurden bei 480K
jeweils aus dem qa~Bereich berechnet; insbesondere ist fir die Probe Nil bei
480K gegeniiber 300K ein starkes Ansteigen der ClustergriBe zu beobachten, wo-
raus man schlieBen kann, daB die Verunreinigungen, die bei 300K im Vergleich
zu den anderen Nickelproben das Clusterwachstum noch verzdgern, die Agglome-

ration nicht mehr beeinflussen.

Die Defektkonzentration 148t sich aus der asymptotischen Streuung abschatzen,
indem der Mittelwert der Streuintensititen (Abb. 31,32) auf beiden Seiten

des Braggreflexes iber entsprechende g-Bereiche gebildet wird und‘in Rela~
tion zum Mittelwert der numerisch berechneten Streuintensitat {(Abb, 8) ge-
setzt wird. Wie Abb., 8 zeigt, ist die Intensitit am (200)-Reflex praktisch
unabhangig vom Looptyp, am (400)-Reflex ergeben sich dagegen Unterschiede.
Deshalb wurde am (400)-Reflex der Mittelwert zwischen beiden Looptypen ver-
wvendet. Damit erh&@lt man aus den (200)- und (400)-Messungen als Mittelwert
bei 300K c = 100(+40)ppm, wihrend aus dem Widerstand 48ppm (s. Tab. 17) be-
rechnet wurde. Zur Erklérung dieses ggterschiedes konnen zwei Effekte bei-
tragen. Wenn flir die ZGA in Loops AV{(N)=V, noch nicht erfiillt ist, wird mit
der numerischen Rechnung die Streuintensitédt zu klein berechnet. Das gilt
insbesondere fiir die kleinen LGA-Agglomerate, die noch nicht gut durch
"Loops" beschrieben werden. Der fehlende Abfall der Intensitit (i.e. g%" qa,
vgl. Abb. 31, Abb. 8) bei groBen g-Werten deutet auf eine breite GriéBenver-
teilung hin, die diese Erkldarung unterstiitzt. AuBerdem besteht die Miglich-
keit, daB bei der Bildung groBerer Agglomerate der Widerstand pro ZGA ab-

nimmt, Dies konnte wihrend des Agglomeratwachstums bis 200K nicht untersucht

verden, weil die Agglomerste noch zu klein waren, um eine quantitative Aus-

wvertung der qanStreuung zu erlauben,

Bei 480K berechent man fir Nilv aus dem qa-Bereich eine Defektkonzentration

von ¢ = 68(+25)ppm. Da die LS stark zur Streuung beitragen (vgl. Abb. 31),
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missen sie hier ebenfalls berlicksichtigt werden. Nimmt man zur maximalen Ab-
schatzung den LS-Beitrag zu 50% an, so verbleibt eine ZGA-Konzentration von
34ppm, gegeniuber 10ppm, die man aus dem Widerggand berechnet (s. Tab. 17).

Da fur die groBen ZGA-Cluster (<N> = 300 ) AV{(N)=V, vorausgesetzt werden
kann /43/, bedeutet dies eine Abnahme des "Frenkeldefektwiderstandes" um den
Faktor ~ 3 wahrend der LS5-Agglemeration in Stufe III, Bei den anderen Nickel-

proben ergaben sich #hnliche Verhiltnisse.

Nach dem Anlassen bei 690K ist an der Reduktion der Streuintensitdt in Abb.
31 und 32 eine Auflésung der ZGA- und LS-Agglomerate zu erkennen. Bei 960K
ist die thermische Erholung der Nickelproben innerhalb der Fehlergrenzen ab-

geschlossen.

8.1.2 Diskussion des Erholungsverhaltens fir Nickel

Die gemessenen Widerstandserholungskurven sind qualitativ in Ubereinstimmung
mit vergleichbaren Erholungsspektren von Nickel nach Elektronenbestrahlung
/76,77,35/. Die nach Erholungsstufe I verbleibende Restschiadigung in Nill,
III und IV ist trotz der Probenverunreinigung mit Aluminium sehr dhnlich der
von Kndll /76/ an wesentlich reinerem Material gemessenen Schadigung. Die
mit Silizium verunreinigte Probe Nil zeigt eine etwas geringere Erholung in
Stufe I, aber ebenso wie die anderen Proben eine kontinuierliche Erholung

in Stufe II. Unabhangig von den verschiedenen Probenverunreinigungen ist das

Erholungsverhalten des Restwiderstandes durch die unvollstindige Erholung

in Stufe III gekennzeichnet.

Aus der Erholung des Restwiderstandes und der diffusen Streuintensitétsmes-

genden Aussagen iiber die Defektreaktionen wvahrend

sung lassen sich die fol
Zu Beginn der Stufe I nimmt (bis etwa 45K)

der thermischen Erholung ableiten.
die Defektkonzentration durch die Rekombination nah benachbarter Frenkelpaare

ab; die Struktur der verbleibenden Defekte (Ho-Hanteln, s. Kap. 7.1.1) &ndert

sich in diesem Temperaturbereich nicht. Mit Stufe Ip erfolgt bis z
men zu kleine-

um Ende

der Stufe I eine Zusammenlagerung von Finzelzwischengitterato

ren Agglomeraten, die aus <N> ~ 3 7CA bestehen. Die Reaktionen erfolgen un-

abhéngig von der Art der Probenverunreinigungen.

In Stufe II bilden sich groBere 7GA-Cluster, wobei ein starker Sprung im

Wachstum der Agglomerate gegen Ende der Stufe I1 zwischen 200K und 300K be-

obachtet wird. Die Agglomerate enthielten bei 300K bis zu 150 ZGA,
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Mit dem lagsamen Clusteraufbau zu Beginn der Stufe II zeigt Nickel &hnliches
Verhalten wie Aluminium /53/. Da in Aluminium die Stufe III bei tieferen Tem-
peraturen (180K) einsetzt als in Nickel, ist das starke Clusterwachstum gegen
Ende der Stufe II nicht mehr vergleichbar. Im Unterschied dazu werden in Kup-
fer /6/ durch die hohe Beweglichkeit von Deoppelzwischengitteratomen schon am
Ende der Stufe I groBere Agglomerate (N = 5-10) gebildet, die auch zu Beginn
der Stufe II schnell weiter wachsen. Obwohl ein quantitativer Vergleich des
Clusterwachstums in den verschiedenen Metallen wegen des nicht abschdtzbaren
Effektes der unterschiedlichen Probenverunreinigungen schwierig ist, deutet
die vollig analoge Widerstandserholung der hier untersuchten Nickelproben

mit Proben groBerer Reinheit darauf hin, daB das langsame Clusterwachstum in

Nickel eine intrinsische Eigenschaft der kleinen ZGA-Agglomerate ist.

Uber den EinfluB von Verunreinigungen auf das Defektverhalten in elektronen-
bestrahltem Nickel sind direkt vergleichbare Untersuchungen nur fir Silizium-
Dotierungen bekannt. Oddou /35/ hat bei der Restwiderstandserholung

(Bpg = 35nQcm, 2 55ppm) von mit 1000ppm bzw. 5000ppm Silizium dotiertem
Nickel eine Erhthung der Restschidigung nach Stufe I und eine Detrappingstu-
fe um 240K gefunden. Wahrend somit im Falle einer wesentlich hoheren Konzen-
tration der Silizium-Haftstellen als der ZGA ein starkes Trapping becbachtet
wird, zeigten sich bei der Probe Nil mit ca. 180ppm Silizium und 300ppm ZGA
keine deutlichen Effekte (weder im Widerstand noch in der ClustergroBe). Das
heiBt, daB die ZGA-Agglomerate in Stufe II wachsen, obwohl die Konzentration
der Fremdatome groBer ist als die Konzentration der nach Stufe I verbleiben-
den ZGA bzw. der Cluster (s. Tab. 17). Dies bedeutet, daB bei den vorliegen-
den Defektkonzentrationen bzw. den Defektabstdnden eine stirkere Wechselwir-
kung zwischen Zwischengitteratomen als zwischen ZGA und Impurity besteht. Ein
EinfluB der Detrappingstufe bei 240K auf das Agglomeratwachstum kann nicht
festgestellt werden, da in diesem Temperaturbereich auch bei den anderen Pro-

ben ein starker Anstieg der ClustergréBe becbachtet wurde.

Beim Clustervachstum in Stufe II deutet sich somit lediglich ein gradueller

Unterschied filir verschiede ini i ei
n verunreinigte Proben an, wobei eine langsamere

Clusterentwicklung gegen Ende der Stufe IT in der mit Silizium verunreinige

ten Probe festgestellt wurde. Dies zeigt an, daB die Verunreinigungen, gb-

wohl sie die einzelnen ZGA (unter dem EinfluB der ZGA-ZGA
nicht quantitativ festhalten konnen,

-Wechelselwirkung)

doch die Beweglichkeit der kleinen Agg-
lomerate beeinflussen.
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Bei allen Nickelproben wurde gegen Ende der Stufe II verstirktes Cluster-
vachstum festgestellt, wobei gleichzeitig eine deutliche Anderung der Defekt-
symmetrie beobachtet wurde. Fir die Proben mit den hoheren Defektkonzentra-
tionen nimmt dabei der Parameter %TET fir Versetzungsringe auf {111}-Ebenen
typische Werte an. Konsistent damit ist die erstmals nach dem Anlassen bei
300K becbachtete Oszillation im asymptotischen Streubereich. Aus beiden Mes-
sungen 1a8t sich der Strukturtyp der Versetzungsringe nicht eindeutig fest-
legen. Der asymptotischen Streuung wirde ein Gemisch aus Frank-Loops und per-
fekten Loops am besten entsprechen. Ahnlich zu den Verhdltnissen in Kupfer
/6/ ergibt sich damit eine quantitative Diskrepanz bezliglich der Verteilung
der Looptypen zu den Untersuchungen im Hochspannungselektronenmikroskop, bei
denen in Nickel (ebenso wie in Kupfer) hauptsdchlich Frank-Loops beobachtet
wurden /78,79/. In Anbetracht der Fehlermdglichkeiten bei den Messungen an
den hier betrachteten Reflextypen erscheint dieser Unterschied nicht als

relevant,

In der Erholungsstufe III bilden sich in Nickel LS-Agglomerate, die durch
die Anderung der Asymmetrie und der Intensitat der asymptotischen Streuung
eindeutiq nachgewiesen wurden. Mit der LS-Clusterung ist eine Abnahme des
Frenkeldefektwiderstandes verbunden. Dies ist analog zu Beobachtungen in
anderen Metallen wie Kupfer /6/ und Gold /80/. Infolge der LS-Wanderung be-
ginnt auch eine teilweise Aufldsung und Reduktion der Zahl der ZGA-Cluster.
Dabei werden kleinere Agglomerate instabilj; sie lagern sich anderen Agglo-

meraten an, so daB groBere Cluster entstehen. Als mittlere Zahl der 7GA pro

Cluster (die aus einer GroBenverteilung von Agglomeraten resultiert) wurde

fir die Probe mit der hochsten Defektkonzentration am Ende der Stufe 111

<N> ~ 300 bestimmt.

Die LS-Agglomeration fiihrt dazu, daB eine vollstandige Defektrekombination

erst in Stufe V méglich wird. Die Defektreaktionen in Stufe III, d.h. die

LS-Agglomeration bei gleichzeitigem 7GA-Clusterwachstum sind vollig analog

zu den Beobachtungen in Kupfer.
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8.2.1 Experimentelle Ergebnisse des Erholungsverhaltens fiir die

Legierungen NiBFe

Die thermische Erholung der NiSFe Proben erfolgte in einem isochronen Erho-
lungsprogramm mit AnlaBzeiten von 20 Minuten bis zur Erholungstemperatur
von 680K, die ca. 95K unterhalb der Temperatur des Ordnungs-/Unordnungs-
ibergangs liegt. Dabei wurden jeweils die zwei Probentypen (ungeordnet bzu.
vorgeordnet) eines Bestrahlungszyklus (I bzw. II) gleichzeitig erholt. Die
Erholung der elektrischen Restwidersténde sind in der Abbildung 33, S. 85,
fir die ungeordneten Proben und in der Abbildung 34, S. 86, fir die vorge-
ordneten Proben gezeigt. In dieselben Bilder ist auch jeweils die prozen-
tuale Erholung der Huangstreuintensitiat Sg -q2 (qf![llD] ) eingetragen, die

auf den MeBwert S& . q2 bei 6 K normiert ist.
0

Wie aus den Abbildungen 33 und 34 zu ersehen ist, verlduft die Restwider-
standserhclung in beiden Probentypen bis zur AnlaBtemperatur 340K sehr #hn-
lich; bei hoheren Temperaturen ergeben sich aber drastische Unterschiede
mit einer erheblichen Ubererholung in den geordneten Proben. Bei beiden
Probentypen sind mehrere verschmierte Erholungsstufen zu erkennen. Wihrend
die Restwiderstandsabnahme bis etwa 120K in kleineren Erholungsstufen er-
folgt, deutet der relativ steile Abfall zwischen 120K und 200K auf einen
effektiveren ErholungsprozeB hin, an den sich ab 300K eine weitere ausge-
pragte Stufe anschlieBt. Die Erholungskurven ergaben im Temperaturbereich
zwischen 6K und 340K fiir die vorgeordneten Proben immer geringfugig hohere
Widerstandswerte als fiir die ungeordneten Proben. Diese Unterschiede betru-
gen aber hochstens 4%, so daB sich daraus bis 340K innerhalb der Fehlergren-
zen kein Hinveis auf unterschiedliches Erholungsverhalten ergibt. Vergleicht
man die beiden Erholungszyklen, so liegen fir jeden Probentyp beim 2. Erho-

lungsexperiment (NiBFeII) die Werte zwischen 35K und 52K auf einem etwas

hoheren Niveau (bis zu 6%). Da eine Diskontinuitit in der Schadigungszunahme

gegen Ende der Bestrahlung der Proben II auf eine kurzzeitige Temperaturer-

hthung hindeutete, scheint dieser Unterschied, der bei 52K nur noch ca. 2.5%

betrégt, auf der reduzierten Zahl der entsprechenden Ausheilprozesse (Rekom-

bination naher Frenkelpaare) zu beruhen,

Wesentliche Unterschiede im Erholungsverhalten der beiden Probentypen wurden

erstmals nach dem Anlassen bei 390K festgestellt, Wihrend dieser Temper-
schritt in den ungeordneten Proben lediglich zu einer weiteren Reduktion

der bestrahlungsinduzierten Regtwiderstandserhahung fihrte, waren die Wi-
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Erholungsverhalten des elektrischen Restwiderstandes (ausgefllite Symbole) und der Huang-
streuintensitat SH (offene Symbole) in den ungeordneten Ni3Fe~Proben;

Probe NiBFel : @ bzw. 0, Probe NiBFe H: & bzw. A
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Abb, 34

Erholungsverhalten des elektrischen Restwiderstandes (ausgefill

te Symbole) und der Huang~
streuintensitat SH (offene Symbo

le) in den vorgeordneten NiSFemiﬁmben;

Probe Ni;,’f-"e I: ® bzw. o, Probe Ni_Fell:

3 & bzw, A
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derstande der vorgeordneten Proben kleiner als vor der Bestrahlung. Diese

Reduktion deutet auf Ordnungsbildung hin. Die Ubererholung setzte sich wih-

rend des weiteren Anlassens fort und betrug %%_ = -148% fUr die Probe NiEFei
0
(geordnet) bei 680K. Um diese Ordnungsprozesse weiter zu verfolgen, wurde

dieselbe Widerstandsprobe zum 2. Bestrahlungsexperiment wieder benutzt
(NizFeII, geordnet). Beim 2. Erholungszyklus zeigte sich eine weitere Uber-
erholung (%%; = -56% bei 580K). Hier war nach dem Tempern bei 680K die Wider-
standsmessung nicht mehr moglich, da ein Potentialabgriff auf der Widerstands-

probe abgebrochen war.

Die ungeordnete Widerstandsprobe NiSFeI lieB nach dem Anlassen oberhalb 480K
eine geringe Ubererholung erkennen (%%; = -8% bei 680K). Um den identischen
Ausgangszustand zu erhalten, wurde im 2. Bestrahlungsexperiment eine neue

Probe verwendet; hier wurde innerhalb der Fehlergrenzen nach dem thermischen

Anlassen Ubererholung nicht beobachtet.

Die Huangstreuung zeigt wihrend der thermischen Erholung fir beide Proben-
typen eine stidndige Intensitdtsabnahme. Dabei ergaben sich innerhalb der
Fehlergrenzen bei den zwei Erholungszyklen keine Unterschiede, Fir die vor-
geordneten Proben verliuft bis etwa 120K die Erholung der Huangstreuung voll-
kommen parallel zur Restwiderstandserholung. Bei den ungeordneten Proben
deutet sich in diesem Temperaturbereich eine etwas geringere Erholung der
Streuintensitit an. Bei beiden Probentypen ergeben sich aber deutliche Unter-
schiede zwischen Restwiderstands- und Streuintensitatserholung erst oberhalb

120K. Unabhingig vom Probentyp wird zwischen 390K und 480K die vollsténdige

Erholung der Huangstreuung beobachtet.

Die Erholung der Gitterparameterdnderungen wurde an den Niz?empyaben wegen

der groBen MeBfehler (= 15%) nicht ausfihrlich untersucht. Nach der Erho-

lungstemperatur 300K wurden Messungen durchgefiihrt, deren Ergebnisse in der

folgenden Tabelle 18 zusammengestellt sind; die Daten geben die prozentuale

. ha -
Erholung ﬁa/a , bezogen auf den MeBwert bei 6K (x2) (s. Kap. 7.2.1) wie
der. Man erk:nit? daB bei 300K die Gitterparameterdnderung noch nicht vollig

zuriickgebildet ist und innerhalb der MeBfehler gut mit der prozentualen Erho-

lung von Ap iibereinstimmt. Bei 390K ist im Rahmen der Fehlergrenzen der Git-

terparameter vollsténdig erholt. Fiir die geordneten Proben deutet sich bei

680K - in Analogie zur Ubererholung des Restwiderstandes - ein kleinerer
Wert als vor der Bestrahlung an, der mit einer Erhdhung des Ordnungsparame-
i i yaben die inkonsisten-
ters Ubereinstimmt. Fir die ungeordnete Probe lefel erq
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ten MeBwerte an verschiedenen Probenorten bei 390K und 680K Hinweise auf

eine Verbiegung der Rontgenprobe.

Aa/a o
b (Aa/a ) o [ /0] remm————

Erholungs~ ungeordnete Proben vorgeordnete Proben
temperatur

(K] N13F61 NiBFeII N13Fe1 N13FeII

300 21 29 19 8

390 (-~ 8) 2 -2 0

680 (-10) 0 -15 -7

Tabelle 18: Prozentuale Erholung der Gitterparameteranderungen -j:\‘;« in NiBFe be~

zogen auf den MeBwert bei 6K (vgl. Kap. 7.2.1)

Die Messungen der integralen Streuintensitdten zur Untersuchung von Ordnungs-
gradénderungen wahrend der Erholung ergaben die in der Tabelle 19, S. 89, ZU-=
sammengestellten Werte flr die Fernordnungsparameter S. Diese wurden aus der
relativen ﬁnderung des Uberstruktur-/Fundamentalreflex-Intensititsverhilt-
nisses als Mittelwert der Messungen an (110), (330) sowie (220), (440) und
(660)- Reflexen berechnet (vgl. Kap. 5.3, S. 44). Bei den ungeordneten Pro-
ben wurde innerhalb der Fehlergrenzen keine Anderung des Fernordnungspara-
meters festgestellt. Fir die vorgeordneten Proben ergab sich bei 300K im
Rahmen der MeBgenauigkeit noch kein Hinweis auf eine Zunahme des Fernordnungs=-
parameters. Wahrend sich nach dem Anlassen bei 390K erstmals geringfigig gro=-
Bere Werte als vor der Bestrahlung andeuten, ergibt die Erholung bei 680K
eine betrdchtliche Zunahme des Fernordnungsparameters. Fiir die Probe NiBFeI
mit einem Ausgangswert von S = 0.69 ergibt sich S = 0.91; beim Nachbestrah-

len derselben Probe im 2. Bestrahlungsexperiment (NiBFeII) wird eine weitere
Zunahme von S = 0.91 auf S = (.98 beobachtet.
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Probentyp vorgeordnete Proben nicht vorbehandelte
Proben
Erholungs: NijFel NiFell NijFel/II
temperatur e e o o o e e e o] e e e
S G
[K] S S
vor Bestrahlung 0.69 0.91 <0.1
(+0.04) *
6 0.70 0.92 <0.1
(+0.04) (+0.04)
300 0.72 0.91 <0.1
(+0.05) (+0.04)
390 0.77 0.96 <0.1
(+0.05) (+0.04)
680 0.91 0.98 <0.1
(+0.04) (+0.04)

Tabelle 19: Entwicklung des Ordnungsgrades bei der thermischen Erholung von NiBF—”e
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8.2.2 Diskussion des Erholungsverhaltens fiir die Legierungen NiBFe

Die folgende Diskussion wird in den Temperaturbereich bis etwa Raumtempera-
tur und in den sich anschlieBenden Bereich bis zur Phasengrenze (T=775K)
unterteilt. Dabei ist der erste Temperaturbereich durch die Wanderung der
ZGA charakterisiert; der Bereich bis etwa 200K entspricht der Stufe I der
reinen Metalle und das vergleichsweise enge Temperaturintervall zwischen
200K und 270K entspricht der Stufe II. Der 2. Temperaturbereich ist durch
die Beweglichkeit der LS bestimmt; dabei entspricht das Intervall zwischen

ca. 270K und 390K der Erholungsstufe III der reinen Metalle.

Beim thermischen Anlassen erholt die Huangstreuintensitat flir die vorgeord-
neten Proben bis zur AnlaBtemperatur 120K im gleichen Male wie der Wider=-
stand und zeigt damit an, daB die Defektkonzentration aufgrund der Rekombi-
nation naher Frenkelpaare abnimmt. Auch filir die nicht vorbehandelten Proben
ist innerhalb der Fehlergrenzen ein paralleler Verlauf der Erholungskurven
von Sg und %%g gegeben, obwohl sich eine etwas geringere Rickbildung der
Huangstreuintensitdt andeutet. Daraus ergibt sich aber mit <N> g 1.3 bei
120K (Gl. (4.13) ) noch kein deutliches Anzeichen einer Agglomeratbildung,
so dal auch hier die Defektrekombination nah benachbarter Frenkelpaare vor-
herrscht. Aufgrund der hohen Defektkonzentrationen (vgl. Tab. 12) und der
ZGA-ZCGA-Wechselwirkung kann man - #hnlich wie bei den hohen Bestrahlungsdo-
sen in Nickel (vgl. S. 58) - eine geringe Clusterung schon im Temperatur-

bereich der Rekombination enger Paare erwarten.

Flr beide Probentypen ergeben sich deutliche Unterschiede zwischen Restwider-
stands~ und Streuintensitétserholung erst zwischen 120K und 200K. Dementspre-
chend findet man unabhingig vom Ordnungsgrad der Proben nach der AnlaBtempe-
ratur 200K kleine Agglomerate, die aus <N> =~ 2 ZGA bestehen. Daraus folgt
eine Verteilung der DefektgrdBen, die von einzelnen "getrappten" ZGA iber

die dominierenden Doppelzwischengitteratome bis zu wenigen gréBeren Agglome-
raten reicht,

Zu Beginn der ZGA Wanderung betrédgt (bei einer Konzentration zuischen 400ppm

und 570ppm (NiBFeI bzw. NiBFeII) ) der mittlere Abstand der ZGA ca. 32 .

Damit zeigt die Agglomeratbildung, daB die ZGA Uber groBere Distanzen gewan-

dert sind. Da die ZGA Konzentration andererseits doch relativ hoch ist, wird

eine freie ZGA Wanderung eventuell durch die Wechselwirkung mit benachbarten

ZGA beeinfluBt, so dal eine exakte Bestimmung der Temperaturlage der Wande-

rung auch bei genaueren Messungen problematisch erscheint
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Mit zunehmender AnlaBtemperatur werden keine wesentlich griBeren Agglomerate
gebildet; bei 300K erh&lt man wie zuvor <N> x 2. Das bedeutet, daB Doppel-
zwischengitteratome in NiBFe -~ im Unterschied zu reinen Metallen und zu NiCu
(s. Kap. 8.3) - bis Raumtemperatur unbeweglich sindf)Fﬂr diese kleinen Agglo-
merate wurde innerhalb der MeBfehler (analog zu Nickel) keine Anderung der
Symmetrieparameter %TTT bzw. %Téj beobachtet. Dies entspricht einer linearen
Uberlagerung der Verschiebungsfelder bei der Bildung der Doppelzwischengitter-

atome.

Nach dem Anlassen bei 300K zeigen die noch nicht erholten Gitterparameterande-
rungen fir beide Probentypen noch das Vorliegen von Defekten an und bestati-
gen guantitativ die Glltigkeit der vom Widerstand angezeigten Defektkonzen-

trationen und damit die zuvor bestimmten ClustergrdoBen.

Die bisher beschriebenen Defektreaktionen konnen verglichen werden mit Ergeb-
nissen der Messungen der magnetischen Nachwirkung an NiZFe. Blythe et al /81/
haben nach e -Bestrahlung in geordneten NizFe Kristallen ein Maximum der Re-
laxationsstirke bei 42K beobachtet, das sie der Reorientierung eines Defekts
zuschreiben, der zwischen 100K und 150K ausheilt. Da das Relaxationsmaximum

in ungeordneten Kristallen (die allerdings mit relativ kleiner Dosis bestrahlt
wurden) nicht auftrat, wurde der Effekt als Umorientierung von ZGA aus Okta-
ederlagen interpretiert, die nur in der geordneten Substanz tetragonale Symme-
trie haben knnen. Obwohl eine Oktaederlage der ZGA mit den vorliegenden Mes-
sungen vertridglich ist (vgl. Kap. 7.2.1), scheint das Erholungsverhalten eher
darauf hinzudeuten, daB es sich um die Umorientierung eines "engen" ZGA-LS-
Paares handelt. Denn nach unseren Beobachtungen sollte bei 150K noch ein gro-

Berer Prozentsatz der Defekte als Finzelzwischengitteratome vorliegen.

Andererseits kénnte das experimentelle Ergebnis, dal innerhalb der MeBgenauig-
es Ordnungsparameters wihrend Stufe I und II beobachtet

ischen-

keit keine Anderung d
wurde, die Annahme einer Oktaederlager der 7GA (d.h. einer echten Zv
Denn eine “InterstitialcyuKSﬂfiguratieﬂ“ konnte zu

gitterlage) unterstiitzen.
Abb. 5). Ohne eine detaillierte Un-

einer Ordnungsbildung fihren (s. Kap. 3,
tersuchung der Aktivierungsenergien der versch

ter Beriicksichtigung der relativ geringen Sprungzahlen der ZGA bis zur Re-
rscheint ein solcher SchluB aber reichlich spe-

jedenen moglichen Springe {un-

kombination bzw. Clusterung) e

kulativ.

R e —

isse wird durchweg davon ausgegangen, dal
efekteinfangreaktionen an yerumu
Menge an probenmaterial keine

rch die Analyse der Ausgangs-
bstitutionelle Verunreini-

*) Bei dieser Interpretation der Ergebn.
die unterdriickte Agglomeratbildung nichﬁ‘auf D
reinigungen beruht. Obwohl wegen der geringeg g
direkte Analyse moglich var, ylrd diese Annahme
legierung (70 atppm interstitielle und 60 atppm su

aunoen) nectiitzt.
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Ein weiterer interessanter Aspekt des Verhaltens der ZGA in Legierungen er-
gibt sich aus dem Vergleich mit verdinnten NiFe-lLegierungen. Die Untersuchun-
gen von Oddou /35/ an Nickellegierungen mit 5000ppm und 10000ppm Eisenantei-
len haben zwei "Detrappingstufen" bei 76K und 87K ergeben. Dies zeigt, dal
die ZGA in der konzéntrierten Legierung erst bei wesentlich hoheren Tempera-
turen wandern, als man aus dem Verhalten in der verdinnten Legierung anneh-

men wlirde.

Beim Anlassen der Proben oberhalb 300K ist an der Reduktion der Huangstreu-
intensitat die Auflosung der kleinen ZGA Agglomerate zu erkennen. Im Rahmen
der Fehlergrenzen ist die Huangstreuintensitdt bei 480K erholt. Diese Erho-
lung kann durch die einsetzende LS-Wanderung erklért werden., Dies ist kon=-
sistent mit den Ergebnissen aus Abschreckexperimenten mit NiBFe, die gezeigt

haben, daB LS in NiBFe um 100°C beweglich werden /82/.

Die Ubererholung des Restwiderstandes in den vorgeordneten NiBFﬁmKristaileﬂ,
die auf weitere Ordnungsbildung hinweist, erfolgt im Temperaturbereich zwi -
schen 340K und 390K (Nulldurchgang bei ca. 370K in NABFeI}. Parallel dazu
vird bei 390K erstmals eine Zunahme des Fernordnungsparameters beobachtet.
Dies zeigt, daB eine merkliche Ordnungsbildung erst in Stufe I1I erreicht
wvird, Die Ubererholung ist nach dem 1. Erholungszyklus wesentlich griBer als
nach der 2. Erholung. Dies ist in Analogie zum Grad der Ordnungszunahme, die
bei NisFel (5=0.69 + S=0.91) groBer ist als bei NiBFeII (5=0.91 » $=0.98),
wveil aufgrund des hoheren Ausgangswertes bei NiBFeIl die Fernordnung schon
veitgehend ausgebildet ist.

Im Gegensatz dazu wird eine Anderung des Ordnungszustandes bei den nicht vor-
geordneten Proben im Rahmen der MeBgeanuigkeit nach der Erholung nicht fest-
gestellt ( $<0.05 wie vor Bestrahlung, s. Kap. 5.3). Die geringe Ubererholung,
die fir die Widerstandsprobe N13F81 auf eine Ordnungsbildung hindeutete,

wurde im 2. Bestrahlungsexperiment nicht reproduziert. Die bestrahlungsindu-

zierte Urdnungsbildung scheint somit sehr empfindlich von der Existenz einer

vorher bereits vorhandenen geordneten Phase abhdngig zu sein,

Dieses unterschiedliche Verhalten der beiden Probentypen im Bereich der LS-
Wanderung konnte prinzipiell sowohl durch eine Nukle

Ordnungsbildung als auch durch ungleiche Defektmuster, aus denen verschieden

lange Wege der LS bis zur Rekombination resultieren, als auch durch unter-
schiedliche Effektivitat der LS

ationsbarriere bei der

-Diffusion in den verschieden vorbehandelten
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Substanzen erklart werden. Eine thermodynamische Nukleationsbarriere kann
wvegen der grolen Temperaturdifferenz zur Phasengrenze ausgeschlossen werden
/21,24/. Zudem haben Messungen der Nahordnungsparameter von Lefebvre et al
/22/ ergeben, daB in Nier die Nahordnung sehr @hnlich zur Fernordnung ist.

Das bedeutet, daB immer schon Keime fir die Fernordnung vorhanden sind.

Im zweiten Fall muBte man annehmen, daB bei der Defekterzeugung in den ge-
ordneten N13F8~Proben wesentlich langere ErsetzungsstoBfolgen ausgeldst wer-
den als in nicht vorgeordneten Kristallen. Aufgrund der #hnlichen Massen der
Legierungspartner ist das nicht zu erwarten. Vergleichbare Elektronenbestrah-
sMn-Kristallen /29/ haben auch keine Hin-
veise auf lidngere StoBfolgen aufgrund der Ordnung (wie sie bisher in geord-
netem Ni,Mn nur nach n-Bestrahlung becbachtet wurden /30/) erbracht. Eine

3
grdBere Separation von ZGA und LS in den vorgeordneten NiBFe-Proben sollte

lungsexperimente mit geordneten Ni

sich auch in einem unterschiedlichen Erholungsverhalten in Stufe II &uflern,
was hier nicht beobachtet wurde. Deshalb kann man annehmen, daB die Sprung-
zahlen der LS bis zur Rekombination an den Doppelzwischengitteratomagglome-
raten in beiden Probentypen &hnlich sind. Wenn, wie bei NiBFeII, bei 300K
ca. 200ppm LS vorliegen und 100ppm ZGA-Agglomerate, betrdgt der mittlere Ab-
stand zwischen LS und ZGA Cluster ungefahr 38 R.

Die Zunahme der Fernordnung in der vorgeordneten Probe bedeutet dann, da@
die LS-Spriinge effektiver fur die Ordnungsbildung sind. Dies kann man sich
mit dem folgenden Bild verstandlich machen: Bei der Ordnungsbildung entste-

hen zunichst entsprechend der Nahordnung /22/ viele geordnete Mikrobereiche,

die aber noch keine Fernordnung beziiglich der Definition der Untergitter

ausmachen. Deshalb sind sehr viele LS Springe notwendig, um den Beginn einer

Fernordnung sichtbar zu machen, da einzelne vorgeordnete Bereiche wieder zer-

stort werden missen. Erst wenn iber einen "Domanenbereich" die Untergitter

einheitlich vorgebildet sind, d.h. das Perkol
die Ordnungseinstellung effektiv erfolgen. Mit zunehmendem Ordnungsgrad hat

das zur Folge, daB die LS Springe in der Ni3 | |
auf die Nickel-Untergitter beschrankt werden, weil beim Sprung 1ns Eisen-
cheinlichkeit eine Fehlordnung resultiert. Da

lationslimit erreicht ist, kann

Fe-Ordnungsstruktur mehr und mehr

Untergitter mit grofer Wahrs |
Untergitter bei einem nachsten Nachbarsprung ein

eine LS im perfekten Eisen- |
wird man bei sehr hohen Ordnungsgraden wieder

fehlgeordnetes Atom erzeugt,
eine Abnahme der Effektivitdt der LS Springe eryarten.



- 9

Wie sich an den ungeordneten NiBFe-Proben zeigt, wird allein durch die be-
strahlungsinduzierten LS das Perkollationslimit nicht erreicht, weil die LS
vorzeitig an den nahen Senken (ZGA-Clustern) rekombinieren. Die geringe Uber~
erholung der thermisch nicht vorgeordneten Widerstandsprobe NierI ware durch
eine von den anderen Proben etwas abweichende Ausgangsstruktur erklérbar,
wvenn widhrend des Abschreckens bei der Probenprdparation, bei der Nahordnung
entsteht, eine bessere Vorordnung erreicht worden wdre. Zur experimentellen
Untersuchung der Lage einer solchen Schwelle bei der Ordnungsbildung kodnnten
z.B. Elektronenbestrahlungen mit relativ geringen Dosen an Proben mit defi-

nierten kleinen Ordnungsgraden dienen.

Im Unterschied zu diesen Elektronenbestrahlungsexperimenten wurde von Ferro
und Griffa /82/ in NiBFe nach dem Abschrecken von 1000°C beim Anlassen
(72100°C) Ordnungsbildung beobachtet. Dies ist wegen der wesentlich geringe-
ren Senkendichte (Versetzungen) fir die Rekombination der LS in den abge-

schreckten Proben miglich.

Vergleichbare Elektronenbestrahlungsexperimente zur Untersuchung bestrahlungs-
induzierter Ordnungsbildung in Legierungen wurden von Gilbert et al /32/ an
ﬁuBAu unternommen. Dabei wurde sowohl in vorgeordneten als auch in abgeschreck-
ten Proben Ordnungsbildung bei der Erholung festgestellt, die - ebenso vie

in NiBFe - erst durch die beweglichen LS in Stufe III ermoglicht wird. Der
Unterschied zu den Beobachtungen in abgeschrecktem NizFe konnte durch nicht
dquivalente Ausgangsbedingungen, d.h. eine relativ bessere Vorordnung des

Cuﬁﬁu nach dem Abschrecken oder die unterschiedliche Ordnungsenergie der

beiden Legierungssysteme erklirt werden.

Wahrend bei den Untersuchungen an NisFe unterschiedliche Ordnungseffekte

bei verschiedenen Vorordnungsgraden der Proben beobachtet wurden, haben
Riviere et al /83/ an identisch vorgeordneten Fe -40at% Al Legierungen (bcec-
Uberstrukturzelle) einen EinfluB der Bestrahlungsart auf die bestrahlungs-
induzierte Ordnungsbildung festgestellt: wihrend nach Elektronenbestrah-
lung beim Anlassen in Stufe III Ubererholung eintrat

strahlte Proben keine Ordnungsbildung,

y zeigten neutronenbe-
In diesem Fall kidnnten die unter-
schiedlichen LS-Sprungzahlen bis zur Rekombination fiir die Ordnungsbildung
von Bedeutung sein.

Zusammenfassend hat die thermische Erholung der elektronenbestrahlten Ni_Fe-
3

| mpe-
raturen (T=120K-200K) als die LS beweglich werden. Die Wanderung ist aber

Proben gezeigt, daB ZGA - wie in reinen Metallen - schon bei tieferen Te
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gegeniber reinem Nickel und auch gegeniiber dem verdinnten System NiFe deut-
lich verzogert. Die ZGA bilden bei ihrer Wanderung in den NiBFQwL&gi@?uﬁgﬁﬂ
im wesentlichen nur Doppelzwischengitteratome, die im Gegensatz zu reinen
Metallen unbeweglich sind bis in den Bereich der LS-Diffusion. Die wandern-
den ZGA tragen im Rahmen der MeBgenauigkeit nicht zur Ordnungsbildung bei.
Ohne weitere detaillierte Untersuchungen 148t dies aber keinen Schlul auf
den Diffusionsmechanismus zu. Die ZGA Cluster werden mit dem Beginn der
Stufe III ab ca. 270K durch heranwandernde LS aufgeldst. Diese Defektreak-
tionen wurden unabhingig vom Probentyp (ungeordnet bzw. vorgeordnet) beob-

achtet.

Die LS-Wanderung in Stufe III fiihrt in thermisch vorbehandelten Proben zu
einer Zunahme des Fernordnungsgrades, wihrend in ungeordneten Proben eine
Ordnungsbildung nicht induziert wird. Dies kann durch die unterschiedliche
Fffektivitat der LS-Spriinge fir die Fernordnung je nach dem Grad der Vor-

ordnung erklart werden.
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8.3.1 Experimentelle Ergebnisse des Erholungsverhaltens flur die

Legierung Niéz.qu37-7

Die Ergebnisse der Messungen des elektrischen Restwiderstandes und der Huang-
streuintensitat im Verlauf des isochronen Erholungsprogramms (AnlaBzeiten 20
min) sind fir beide Ni-Cu-Bestrahlungen in der Abbildung 35 (S. 97) zusammen-
gestellt. Die Erholungskurven des Restwiderstandes zeigen bis zur AnlaGtem-
peratur 600 K eine kontinuierliche Widerstandsabnahme, die zwischen 180 K

und 200 K bereits zur Ubererholung fiihrt; diese Ubererholung ist auf die be-
strahlungsinduzierte Entmischung der Legierung zuriickzufiihren, Obwohl fir die
mit der kleineren Dosis bestrahlte Probe NiCull die Ubererholung in %%g gro-
Ber ist als fir NiCul, ist die absolute Restwiderstandsabnahme bei derselben
AnlaBtemperatur flr beide Proben &hnlich, was auf eine nur sehr schwache Ab-
hangigkeit des Entmischungsgrades von der Bestrahlungsdosis hindeutet (s.Kap.
8.3.2). Wie am Beispiel der Probe NiCul zu sehen ist (Abb. 35), wird mit dem
Tempern bei 870 K die Probe wieder in den Ausgangszustand vor Bestrahlung
uberfihrt.

Die Veranderungen der Defektmuster wihrend der thermischen Erholung werden
qualitativ durch die Abbildung 36 (S. 98) dokumentiert; sie zeigt fiir NiCul
den symmetrischen Anteil der diffusen Rontgenstreuung aus Messungen an (400)-
Reflexen in g=[100]-Richtung bei AnlaBtemperaturen zwischen 6 K und 300 K

als Funktion des Abstandes q in doppelt logarithmischer Skala., Wie bei 6 K
wird pach dem Anlassen bei 95 K der Kurvenverlauf durch das q"szesetz der
Huangstreuung beschrieben, wobei die Intensitit der Streuung gegeniiber 6 K
etwas zugenommen hat (~8%). Wihrend auch mit hsheren AnlaBtemperaturen die
Asymmetrie der diffusen Streuintensitit wie bei 6 K (vgl. Abb. 23) erhalten
bleibt - was anzeigt, daB weiterhin Defekte vom ZGA-Typ vorliegen - , nimmt
ab 150 K die Steigung des symmetrischen Anteils der Streuintensitat fir q»0
zu. Dieser Anstieg zeigt, daB ZGA gewandert sind und Agglomerate gebildet
haben, die mit zunehmender AnlaBtemperatur wachsen. In der gleichzeitig be-
obachteten Abnahme des Widerstandes kommt zum Ausdruck, daB dabei auch De-
fektrekombination und zusitzlich Entmischung stattfindet.
Die zusammenfassende Darstellung des Erholungsverhaltens der Huangstreuung
in der Abbildung 35 zeigt bei der Erholungstemperatur 70 K eine ge
tensitatsabnabme bis zu 6%. Mit zunehmender Erholungstemperatur steigt die
Huangstreuintensitit entsprechend der ZGA-Agglomeration bis zur Erholungs-

temperatur 230 K an.

ringe I~
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Bei der Bestimmung der AgglomeratgriBe resultieren Unsicherheiten aus der
ungenauen Kenntnis der Defektkonzentration; denn auch in dem Temperaturbe-
reich, in dem Ubererholung noch nicht beobachtet vird, kann %%g durch die
Entmischung der Legierung beeinfluBt sein und daher kleinere Werte angeben,
als der Defektkonzentration entspricht. Deshalb stellen die Zahlenwerte fiir
<N>, die in der Tabelle 20 (5. 100) flr die Erholung der Probe NiCul bis 150K
aus der Restwiderstandserholung und der Huangstreuung berechnet wurden (G1.
(4.13) ), eher Maximalwerte fir die mittlere Zahl der ZGA pro Agglomerat dar.
Fir hthere Temperaturen fehlt ein direktes MaB fir die Defektkonzentration;
auch eine quantitative Auswertung des asymptotischen Streubereichs ist nicht
moglich, da noch keine Steigung t=-4 (vgl. Abb. 36) ausgebildet ist. Deshalb
wurde die fir die Agglomeration charakteristische Form der Streukurven (Abb.
36) dazu benutzt, um Uber den Vergleich mit entsprechenden Streukurven von
Referenzproben, fiir die <N> bekannt ist, auf die AgglomeratgroBe zu schlie-
Ben. Als Referenzdaten bieten sich hier die Erholungskurven von reinem
Nickel an. Bei diesem Verfahren wird die Steigung t der Streukurven auBer-
halb des Huangbereichs von NiCu und Ni in entsprechenden g-Bereichen vergli-
chen (vgl. z.B. Abb. 27 und Abb. 28 mit Abb. 36); gleiche Steigung bedeutet
dann gleiche AgglomeratgriBe (s. Tab. 17). Die Auswertung ergibt die in der
Tabelle 20 eingetragenen Werte fir die mittlere Zahl der ZGA pro Agglomerat.
Mit den so bestimmten AgglomeratgréBen 1#B8t sich dann mit den MeBwerten der
Huangstreuintensitat fir NiCu tber Gl. (4.13) auch die Defektkonzentration

c ausrechnen, die - bezogen auf den MeBwert Co bei 6 K - in der Spalte 1 der
Tabelle 20 eingetragen ist. Bei 150 K ergibt sich mit dieser Anpassung an

. . Ap . . )
Nickel fiir — innerhalb der Fehlergrenzen ein mit §%~ {ibereinstimmender Wert.
0 0

Wie aus der Tabelle 20 weiter hervorgeht, wird mit zunehmender ZGA~Agglome~

il . S
ration auch eine Zunahme der Parameter ;Twy, d.h. eine Anderung der Defekt
symmetrie beobachtet. Ahnlich wie bei reinem Nickel wird die Zusammenlage-

erst bei Agglomeraten mit <N> zwischen 5 und 15 sicht-

3
ki
rung der ZGA in a1
r(1) 4(5) . I .24 % !
bar. Auch bei 300 K ETTT = 0.04 entspricht sﬁ /sl = 24 %; vgl. Nickel,
m "Loops"

Abb, 30) mit <N> ~ 29 bildet die Mehrzahl der ZGA-Cluster noch keine

ni3 y )
(nach der Theorie /45/ wire flr Frankloops %?Ej-: 0.126 und fir perfekte

. . . _ i Nickel
Loops £T§7': 0.141); dies ist konsistent mit den Beobachtungen fir Nickel,

wo die Umlagerung zu Versetzungsscheibchen auch erst bei <N> =25 erfolgt

(s.Abb. 30 und Tab. 17).
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(3)

i

T E% <N> m

(K] (%]

95 57 (@) 1.8 (&) 0.009
(+ 3) (+ 0.3) (+ 0.004)

150 30 (@) (a) 0.011
(+ 3) (+ 2) (+ 0.004)

230 15 (P) 15 (b) 0.014
(+ 8) (+ &) (+ 0.004)

300 ¢ (b) 29 (b) 0.04
(x3) (=7 (+ 0.01)

Tabelle 20: Thermische Erholung und Clusterwachstum fiir NiCu |
((a): Werte aus der Restwiderstandserholung

(b): Werte aus der Anpassung der Streukurven an Nickel (s, Text) )

Voraussetzung flr die Anwendung dieses Verfahrens zur GroBenbestimmung der
Agglomerate ist, daB &hnliche Agglomerattypen in NiCu und Nickel vorliegen;
diese Annahme wird durch des #hnliche Verhalten der Symmetrieparameter %%%%
gestiitzt. Aus den Fehlern, mit denen die mittleren Steigungen (vgl. Abb. 36)
behaftet sind, ergeben sich die in der Tabelle 20 angegebenen Fehler zu etwa
25 % bei den Daten fir <N>. Da sich mit zunehmender AgglomeratgrioBe der
Huangbereich naher an den Reflex verschiebt, die Auswertung aber wegen der
Kristallqualit&t nur bis ca. 2°-39 mgglich ist (vgl., Abb. 23), resultieren

gréBere Fehler fir S& /Sl (s. Abb. 35) und somit fur =, die ca. 50 % bei
o
230 K und 300 K betragen. ¢

Bei AnlaBtemperaturen oberhalb von 230 K zeigt dJie Riickbildung de
intensitdt die beginnende Auflgsung de

r Huangstreu-
r ZGA-Agglomerate an, wvas auf den Be-
ginn der LS-Wanderung zurlckzufiihren ist. Innerhalb der Fehlergrenzen ist

die Huangstreuung zwischen 480 K und 600 K erholt.
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8.3.2 Diskussion des Erholungsverhaltens fiir die Legierung Ni Cu

62.37737.7

Die Erholungskurven der elektrischen Restwiderstinde sind in guter Uberein-
stimmung mit entsprechenden Untersuchungen von Poerschke und Wollenberger
/13,14,15/ nach e -Bestrahlungen von Ni636037. Zum Vergleich sind in der Ab-
bildung 37 die Restwiderstandsédnderungen (p-pv) bezliglich des Widerstandes
vor der Bestrahlung , pv, als Funktion der AnlaBtemperatur T flr die Proben
NiCul und II zusammen mit zwei Erholungskurven nach /15/ angegeben; diese

Referenzdaten wurden nach Bestrahlungen mit geringerem ElektronenfluB
(1-1017 e"/cm:Z bzw. 1-1018 e—/cmz) gemessen, als fir die vorliegenden Proben
(l—-Z)-J.OJ‘9 e_/cm?", s. Tab. 6) gewdhlt wurde. Die Auftragung in der Abb. 37
erlaubt im Unterschied zu der relativen Restwiderstandserhclung einen di-
rekten Vergleich des bestrahlungsinduzierten Entmischungsgrades. In die Abb.

37 ist punktiert auch die Gleichgewichtskurve einer NiCu Legierung mit 58at%

e
L
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Abb. 37
Erholungskurven des elektrischen Restwiderstandes in Ni-Cu .5 , 2}
i = 1,9-10 " e /jcm
Probenkennzeichnung: S N162‘3Cu37‘73 ( oo
~-9-0- Ni SC”37'7§; ( = 1.1-10 " e /cgi)
Ni_.Cu ' ( = 1.10"7 7 /em)
Zum Vergleich nach /15/ -=0=0-== ¢3°Y37 o 5
( = 1-10 e /cm’)

i B o Ni63Cu37
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Nickel nach /13/ eingetragen, die nach einer thermischen Behandlung bei 870K
durch anschlieBende Elektronenbestrahlung bei der angegebenen Temperatur in

den thermodynamischen Gleichgewichtszustand Uberfihrt wurde.

Die Abbildung 37 zeigt fur alle Erholungskurven einen qualitativ dhnlichen
Verlauf: im Bereich der Erholungsstufe II wird der Widerstandswert vor Be-
strahlung unterschritten; die Ubererholung setzt sich im Bereich der Erho-
lungsstufe III (T > 250 K) fort und erreicht fir alle Proben Maximalwerte
zwischen 500 K und 600 K. Vergleicht man die Ubererholung als Funktion

der Bestrahlungsdosis, so deutet sich fir die hier untersuchten Proben gegen-

18 e"/cm2 noch eine geringe Zunahme des Entmi-

uber der Bestrahlung mit 110
schungsgrades an. Da die Entmischung auch stark von der Zusammensetzung der
Legierung abhangt /14/, kann man aus dieser geringen Zunahme allerdings noch
nicht auf eine Sdttigung schlieBen. Aus dem Vergleich der Ubererholung mit
den Gleichgewichtsdaten (extrapolierte Kurve (punktiert) ) ist zu entnehmen,
daB der thermodynamische Gleichgewichtszustand der Proben durch die Tieftem-
peraturbestrahlung und die anschlieBende Erholung nicht eingestellt wurde.
Bei AnlaBtemperaturen oberhalb 600 K wird die bestrahlungsinduzierte Entmi-

schung wieder zurlickgebildet,

Vergleicht man das Erholungsverhalten der Huangstreuintensitit mit der Rest-
viderstandsénderung, so lassen sich die folgenden Aussagen iber die Defekt-
reaktionen ableiten. Bei der Erholungstemperatur 70 K deutet die Reduktion
der Streuintensitdt (im Mittel 4 %) die Abnahme der Defektkonzentration durch
die Rekombination naher Frenkelpaare an. Die stérkere Erholung des Widerstan-
des kénnte sowohl auf der hohen Defektkonzentration (die dhnlich wie bei Be-
strahlungen mit hohen Elektronendosen in Nickel und Kupfer (vgl. S. 58) schon
eine Clusterung im Temperaturbereich der Rekombination naher Paare ermog-
licht) beruhen, als auch auf die beginnende Entmischung hinweisen. Die Uber-

einstimmung der Werte fiir die Defektkonzentration, die mit verschiedenen Me-
thoden bei 150 K erhalten wurden, deutet darauf hin, daB der Beginn der Clu-

sterung der dominierende Effekt ist.

Mit dem Anstieg der Huangstreuung bei 95 K wird deutlich, daB eine
chende ZGA-Wanderung stattgefunden hat, die zur Bildung
rate (<N>

veiterrel-

kleiner ZGA-Agglome-

~ 1.8) flhrt. Obwohl eine genauere Bestimmung der Temperaturlage

fur die Wanderung der Linzelzwischengitteratome in der Legierung nicht mig-

lich erscheint, deutet sich gegeniiber den reinen Komponenten Nickel (T g 70K)

und Kupfer (T g 40K) eine Verschiebung zu hoheren Temperaturen an, Da die
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Huangstreuung mit zunehmender AnlaBtemperatur bis 230 K weiter ansteigt,
nimmt die AgglomeratgroBe entsprechend zu. Das bedeutet, daB in der Legie-
rung Ni62,3C“37,7 im Unterschied zu NiBFe die Doppelzwischengitteratome be-
veglich sind. Beim Clusterwachstum im Temperaturbereich bis 230 K zeigt sich
gegeniber reinem Nickel keine wesentliche Verzdgerung. Das im Vergleich zu
Nickel etwas frilhere Einsetzen der Erholungsstufe III in NiCu scheint die
Bildung gréBerer ZGA Agglomerate und damit auch den Ubergang zur zweidimen-
sionalen Agglomeratanordnung zu verhindern. Dies zeigen die kleinen Werte
van gTIT , die eine Umlagerung der ZGA-Agglomerate zu Versetzungsscheibchen,
vie sie in Nickel zwischen 200 K und 300 K becbachtet wird, wdhrend der Er-

holung nicht erkennen lassen.

Die starke Erholung bzw. Ubererholung des Restwiderstandes in Stufe 1I zeigt
an, daB die Legierung entmischt. Interessant erscheint dabei, daB eine starke
Entmischung im Temperaturbereich oberhalb 150 K beobachtet wird, wo die ZGA
zum groBten Teil schon in Form von Agglomeraten vorliegen. Das bedeutet, da(
nicht nur die Wanderung der einzelnen ZGA nach dem "Interstitialcy'-Mechanis-
mus /13,14,15/, sondern auch die Agglomeratumlagerungen in Stufe II wesent-

lich zur Entmischung beitragen.

Die ZGA~Agglomerafian in der Erholungsstufe II von N152‘3€U3?‘7 entspricht
damit dem Verhalten, das man von den verdinnten Randsystemen erwarten wirde;
denn in der verdinnten Legierung NiCu wird eine Detrappingstufe schon bei

80 K beobachtet /35/ und in der Legierung CuNi erfolgt kein ZGA-Trapping /33,
34/, Im Gegensatz dazu unterscheidet sich im Legierungssystem Ni}Fe das De-
fektverhalten in Stufe II deutlich von der verdinnten Legierung NifFe, vie

im Kap. 8.2.2 diskutiert wurde.

Die Reduktion der Huangstreuintensitdt und damit die Auflosung der ZGA-Agglo-
merate beginnt oberhalb der AnlaBtemperatur 230 K mit dem Einsetzen der Erho-
lungsstufe III. Da im Unterschied zu den reinen Metallen Nickel und Kupfer

fiir die Legierung NiCu innerhalb der MeBfehler keine L5-Clusterung beobachtet

wurde, scheint hier die Bildung groBer 1S-Cluster unterdriickt zu sein. Ande-

rerseits haben Positronenvernichtungsexperimente /15/ ergeben, daB sich in
NiCu in Stufe III kleine LS-Komplexe bilden. Dieses Verhalten kann dadurch

erklart werden, daB zu Beginn der LS-Wanderung kleinere ZGA-Agglomerate vor-

liegen als in den reinen Metallen und damit die LS kiirzere Wege bis zur Re-

kombination zuriicklegen, so daB groBe, stabile LS-Cluster nicht entstehen.
Cu bei An-

Die vollstindige Defekterholung wurde fiir die Legierung Ni , 5tUsg 5

laBtemperaturen zwischen 480 K und 600K beobachtet.



- 104 -

8.4 Zusammenfassung und Vergleich des Erholungsverhaltens

Die Defektreaktionen bei der thermischen Erholung der Nickelproben sind sehr
dhnlich dem Erholungsverhalten in Kupfer. Sie sind gekennzeichnet durch die
weiterreichende ZGA-Wanderung mit beginnender ZGA-Agglomeration gegen Ende
der Stufe I (T < 70 K) und das Wachstum der ZGA-Agglomerate in Stufe II, wo-
bei ein stirkeres Wachstum der Cluster - verbunden mit einer Anderung der
Struktur der Agglomerate - gegen Ende der Stufe II zwischen 200 K und 300 K
erfolgt., Damit unterscheidet sich die ZGA-Agglomeration in Nickel quantita-
tiv von Kupfer durch die geringere Beweglichkeit der kleinen Agglomerate.
Wie in Kupfer bilden die grioBeren ZGA-Agglomerate (T £ 300 K) Versetzungs-
ringe auf {lll}-Ebenen. Dabei erfolgtder Ubergang von dreidimensionalen ZGA-
i? %omeraten zu ZGA-Versetzungsringen (der mit einem deutlichen Anstieg der
)] -Verh#dltnisse verbunden ist) in Nickel bei gréBeren ZGA-Clustern mit
<N> =~ 20-30 ZGA (zwischen 200 K und 300 K) als in Kupfer, wo die Umlagerung

am Ende der Stufe I bei <N> = 10 einsetzt.

In der Erholungsstufe III konnte in Nickel (analog wie in Kupfer) durch die
Anderung der Asymmetrie und der Intensitit der asymptotischen Streuung ein-
deutig die LS-Clusterung nachgeviesen werden, die mit einer Abnahme des Fren-
keldefektwiderstandes verbunden ist. Die vollstandige Defektrekombination

wird somit erst in der Erholungsstufe V ermdglicht.

Bei der thermischen Erholung der bestrahlten Ni62.3CU37.7~Kristalle vird die
ZGA-Agglomeration erstmals nach der AnlaBtemperatur 95 K beobachtet. Somit
konnte gezeigt werden, daB in der Legierung wie in den reinen Komponenten
Nickel und Kupfer eine weiterreichende ZGA-Wanderung bei tiefen Temperaturen
stattfindet. Allerdings scheint wegen der geringeren Beweglichkeit der Ein-
zelzwischengitteratome und des friihen Einsetzens der LS-Wanderung, die in
Ubereinstimmung mit den Untersuchungen von Poerschke und Wollenberger /15/
um 250 K beginnt, gegeniiber den reinen Komponenten das Clusterwachstum in
Stufe II reduziert zu sein. Da schon wihrend der Erholungsstufe II die Uber-
erholung des elektrischen Restwiderstandes erfolgt, wird die Entmischung,
die mit der Wanderung von Einzelzwischengitteratomen gegen Ende der Stufe I

beginnt /13,14,15/, wesentlich durch die Beweglichkeit der ZGA-Agglomerate
bewirkt.

Mit der Erholungsstufe III beginnt die Auflésung der ZGA-Agglomerate:
vollstandige Defektrekombination wird bei ’

600 K erreicht.

die

Temperaturen zwischen 480 K und
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Die thermische Erholung der Ni3Fe—Legierungen hat ergeben, daB - unabhingig
vom Ordnungsgrad - die ZGA-Agglomeration und damit eine weiterreichende ZGA-
Wanderung bei AnlaBtemperaturen ab etwa 120 K erfolgt. Da bis zum Beginn der
Erholungsstufe III (T = 270 K) im wesentlichen nur ZGA-Agglomerate mit <N>~2
beobachtet wurden, kann man annehmen, daB hier Doppelzwischengitteratome un-

beweglich sind.

In der Erholungsstufe II wurde im Rahmen der MeBgenauigkeit eine Anderung
des Fernordnungsparameters nicht beobachtet. Wahrend somit in Ni-Cu die wan-
dernden ZGA bzw. die beweglichen ZGA-Agglomerate die Entmischung der Legie~
rung einleiten konnen, tragt die Defektwanderung in Nier in Stufe 11 zur
Fernordnunsbildung nicht bei. Dies ist dadurch erklérbar, daB bei der Defekt-
wvanderung Nahentmischung schon mit der Umordnung weniger Gitteratome erreicht
wverden kann, wahrend zur Fernordnungsbildung wesentlich groGere Schrittzah-

len notig sind, um die Gitteratome auf die entsprechenden Untergitterplédtze

anzuordnen,

Die Zunahme des Fernordnungsgrades wurde in NiBFe erst in der Erholungsstufe
11T (wie z.B. auch in CuzAu /32/) beobachtet, allerdings nur, venn die Legie-
rung schon vorgeordnet war. Dies bedeutet, daB die Diffusion der bestrahlungs-
induzierten LS je nach dem Grad der Vorordnung der Legierung unterschiedlich

effektiv ist fir die Fernordnungsbildung.

Die Defektrekombinationen von LS und ZGA in der Erholugnsstufe III fihren

innerhalb der Fehlergrenzen bis zur AnlaBtemperatur 480 K zur vollstandigen

Defekterholung der bestrahlten NiBFe-Proben.

Als gemeinsamen Aspekt hat die thermische Erholung der elektronenbestrahlten

und N13Fe erbracht, daB in beiden Metallen die ZGA

Legierungen Ni Cu
62.37737.7 . ‘ detal
groBere Beweglichkeit besitzen als die LS, Im Vergleich zu den reinen fetal-
und Ni.Fe

len wie Nickel und Kupfer sind aber in den Legierungen Ni62.3C§37.7 3

die Mobilitaten der ZGA reduziert (in NiCu in dem MaB, wie die verdidnnten

Randsysteme erwarten lassen, in NiBFe deutlich stidrker). Hingegen ist die Bew
weglichkeit der LS nicht geringer: die Erholungsstufe III setzt in Niz?e etva
bei derselben Temperatur ein wie in Nickel, in NiCu bei etwas tieferer Tempe-
ratur, die aber noch oberhalb der Stufe IIT von Kupfer liegt. Dies bedeutet

einen gegenliber reinen Metallen reduzierten Temperaturbereich der Erholungs=-

stufe II und somit der 7GA-Agglomeration. Wahrend das Verhalten der 2GA in
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Nilu noch sehr dhnlich zu dem reiner Metalle ist, scheinen in NiBFe dagegen
schon die Doppelzwischengitteratome weniger beweglich zu sein als die LS,
Hiermit erscheint es nicht Uberraschend, daB es auch Legierungssyteme gibt,
bei denen die Beweglichkeit der LS griéBer ist als der ZGA, wie in AgZn beob-
achtet wurde /3,4/.

Fiir die hier untersuchten Legierungen wurde innerhalb der MeBfehler keine
scharfe Erholungsstufe III beobachtet; vielmehr erfolgt die vollstdndige Er~
holung der Bestrahlungsdefekte in einer breiten Stufe, die mit der Wanderung
der LS beginnt. Im Gegensatz zu den reinen Metallen Nickel und Kupfer werden
dabei keine groBen LS5-Cluster gebildet, die bis zu hoheren Temperaturen sta-
bil sind. Dies kann man darauf zurilickfiihren, daB in den Legierungen zu Be-
ginn der Stufe III kleinere ZGA-Agglomerate vorliegen und somit die mittle-
ren Abstédnde der LS zu den Senken kiirzer sind; damit unterbleibt die Bildung
groBerer und stabiler LS-Komplexe. Ein analoges Erholungsverhalten wird auch

bei reinen Metallen wie Gold /80,84/ und Aluminium /53/ beobachtet.
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9. Zusanmenfassung

Einkristalle aus reinem Nickel sowie der Legierunen Niéz‘jﬁu37'? und NiBFe
(sowohl ungeordnete als auch vorgeordnete Proben) wurden bei 4 K mit 3 MeV
Elektronen bestrahlt und anschlieBend mit den Methoden der diffusen Réntgen-
streuung, der Gitterparameter~ und Restwiderstandsmessungen untersucht. Damit
konnten erstmals die Defekteigenschaften (Relaxationsvolumina, absolute De-
fektkonzentration und Defektstruktur) in konzentrierten Legierungen bestimmt
verden, Fir die Legierungen NiBFe wurden auBerdem Messungen der integralen
Intensitdt der Uberstrukturreflexe zur Untersuchung bestrahlungsinduzierter

Fernordnungsgradidnderungen vorgenommen,

Bei allen bestrahlten Metallen wurden bei 6 K einzelne Zwischengitteratome
(ZGA) und Leerstellen (LS) gefunden. Die Einzel~ZGA nehmen in Nickel wie in
anderen fcc Metallen die HO~HantelkonFigurati0n ein; flr die untersuchten

Legierungen ergeben sich keine Hinweise auf eine davon abweichende Defekt-

konfiguration.

Y
Die Volumenaufweitung pro ZGA betragt in Nickel VEE':&l*?(i9~3> (Vo = Atom-
volumen). Fir die Legierungen NiBFe ergeben sich mit el 1.5(+0.3) unabhén-

gig vom Ordnungsgrad etwas kleinere Werte.

Die Frenkeldefektwiderstande wurden flr Nickel zu pp = 6.1(x+1.1)uflcm/at% be-
stimmt; flr die Legierungen Nier erhielten wir unabhingig vom Ordnungsgrad
Pp = 7.2(+2.0)pflem/at%. Im Vergleich dazu ist der gemessene Wert fur die Le~

i i i = 13.2(+4.0)ufQcm/at% signifikant grofer.
gierung N162’3Cu37.7 mit pp 13.2(+4.0)uflem/at% sig

Das Erholungsverhalten von Nickel ist durch die freie ZGA-Wanderung mit be-
ginnender ZGA-Agglomeration gegen Ende der Frholungsstufe I (T g 70 K), das
II mit der Bildung von Versetzungsringen auf

Agglomeratwachstum in Stufe
Stufe 11, sowie die LS-Clusterung in Stufe 111

{lll}—Ebenen gegen Ende der

gekennzeichnet, wodurch die
jese Defektreaktionen verlaufen analog zu elektronenbestrahl-

vollstdndige Defektrekombination erst in Stufe Y

moglich ist. D

tem Kupfer; es ergeben sich aber quantitative Unterschiede in Stufe II durch

die geringere Beweglichkeit der kleinen Agglomerate in Nickel und durch die

Umnlagerung der ZGA zu Versetzungsringen erst bei groBeren Agglomeraten mit

<N> ~ 20-30 ZGA (zwischen 200 K und 300 K), die in Kupfer schon gegen Ende
der Stufe I (T =~ 40 K) bei <N> = 10 7GA erfolgt.
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Die thermische Erholung der bestrahlten Legierungen hat gezeigt, daB wie in
reinen Metallen sowohl in Ni62,3CU37,7 als auch in NiBFe ZGA beweglicher

sind als LS, In der Legierung Ni62’3Cu37'7 erfolgt eine weiterreichende ZGA-
Wanderung bei AnlaBtemperaturen um 95 K. Das Erholungsverhalten in Stufe II
ist #hnlich wie in Nickel, wobei eine Umlagerung der ZGA-Agglomerate zu Ver-
setzungsringen wegen des frijheren Einsetzens der Stufe III (T »~ 250 K) nicht
beobachtet wurde. Aus dem Erholungsverhalten ergibt sich, dal nicht nur die
wvandernden Einzel-ZGA, sondern such die ZGA-Komplexe bei ihren Agglomerations-

prozessen wesentlich zur Entmischung der Legierung beitragen.

In den Legierungen NiBFe wurde (unabhidngig vom Ordnungsgrad) die weiterrei-
chende ZGA-Wanderung oberhalb 120 K becbachtet. In Stufe II wurden im wesent-
lichen nur Agglomerate mit <N> ~ 2 ZGA vorgefunden; das bedeutet, daB hier
Doppelzwischengitteratome keine groBere Beweglichkeit besitzen als LS. Die
Wanderung der ZGA hatte im Rahmen der MeBgenauigkeit keinen EinfluB auf den

Fernordnungsgrad der Legierungen.

Im Gegensatz zu den reinen Metallen Nickel und Kupfer wurden in den Legie=-
rungen keine groBen LS-Agglomerate beobachtet, die bis zu hohen Temperaturen
(Stufe V) stabil sind. Dies wurde damit erklirt, daB wegen der kleinen ZGA-
Agglomerate am Ende der Stufe II (und damit der kurzen Wege der LS zu den
Senken) in den Legierungen bei der LS-Wanderung bevorzugt Defektrekombina-

tionen stattfinden, so daB stabile LS-Cluster nicht entstehen.

Die LS-Wanderung fihrte in NiCu zur weiteren Entmischung der Legierung und
in vorgeordneten Ni3Fe«Legierungen zu einer Erhdhung des Fernordnungsgrades,
widhrend in nicht vorgeordneten NiBFewLegierungen die Diffusion der bestrah-
lungsinduzierten LS innerhalb der Fehlergrenzen nicht zur Fernordnungsbil-
dung fihrte. Dieser Unterschied wurde auf die unterschiedliche Effektivitit
der L5-Springe in der ungeordneten Legierung im Vergleich zu einer L

egierung
mit vordefinierten Untergittern zurlickgefiihrt,
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Anhang

Extinktionskorrekturen

Im folgenden Abschnitt wird der EinfluB der Extinktion bei der Bestimmung des
Fernordnungsparameters aus den Messungen der integralen Intensititen der Uber-

struktur- und Fundamentalreflexe (Relativmessungen, s. Kap. 5.3) diskutiert.

Extinktion fihrt bei der Messung der Rontgenstreuintensitdten von perfekten
Einkristallen zu einer geringeren gestreuten Intensitdt, als nach der kinema-
tischen Theorie, fiir die Gl. (5.6) gilt, zu erwarten wdre. Wahrend die kine-
matische Streutheorie das Reflexionsvermdgen fir einen Mosaikkristall aus
kleinen perfekten Blockchen unregelmdBiger Orientierung berechnet, wird das
Reflexionsvermogen reduziert, wenn die Mosaikblocke zu groB3 sind oder gleiche
Orientierung haben. Bei groBen perfekten Kristallblocken wird die gestreute
Intensitdt durch destruktive Interferenz infolge von Vielfachreflexionen ge-
schuwidcht (primdre Extinktion); bei weitgehend paralleler Orientierung hat

der auf tiefere Kristallschichten einfallende Rontgenstrahl zuvor schon an-
dere Blocke unter dem korrekten Beugungswinkel passiert, so dal die Intensi-
tit mehr als nur durch die normale Absorption geschwdcht ist (sekundire Ex-
tinktion). Der EinfluB der Extinktion wird damit wesentlich durch Kristall-
eigenschaften, wie z.B, die Versetzungsdichte bestimmt; er hangt von der ver-
wvendeten Strahlung ab, und der Effekt ist um so gréler, je starker der Reflex
ist. Um die Reduktion der Intensitédt zu beschreiben, wird ein Extinktionsfak~
tor y definiert, der das Verhdltnis aus gemessener integraler Intensitat P

und der nach der kinematischen Niherung berechneten Intensitat Pk angibt:

y=p <1 (A.1)

k

Das Reflexionsvermdgen P realer Kristalle unter Beriicksichtigung von Extink-

tion ist von Zachariasen /62/ berechnet vorden. Danach 138t sich fir die hier

vervendete Reflexionsanordnung der Extinktionsfaktor y schreiben als

1 . (A.2)

9
//i . Y‘% c%\

y =
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Der Faktor y enthdlt materialabhingige Konstanten, wahrend der EinfluB der
Rontgenstrahlung und der Reflexordnung in die lbrigen Faktoren eingeht; Q
ist nach der kinematischen Theorie durch Gl. (5.6) gegeben. Wenn die einfal-
lende Strahlung schon vorpolarisiert ist, erh@lt man den entsprechenden Ex-
tinktionsfaktor nach Mittelung lber die Polarisationszusténde zu /62/:

+ k2 y
<y> = %‘*‘gﬁ mit kz = 0082(23) (A.3)
B

Dabei ergibt sich Yy, aus Gl. (A.2), indem im 2. Summanden des Radikanten der

Polarisationszustand durch den zusitzlichen Faktor k2 eingefibhrt wird,

Da die Extinktion nur wesentlich die Fundamentalreflexe beeinfluBt, ergibt
sich der korrigierte Wert S5 des Fernordnungsparameters aus dem MefBwert SExp

nach

Exp.
Der Korrekturfaktor <y> 1aBt sich nicht direkt ausrechnen, da der Parameter
vy, der Uber Gl. (A.2) eingeht, nicht bekannt ist. Man kann aber mit den Mes-
sungen Uber mehrere Reflexionsordnungen den Kristallparameter y anpassen,
und ihn auch zur Extinktionskorrektur bei der Messung mit anderen Wellenlin-

gen verwvenden. .

Dazu wird zundchst flir einen Reflextyp <y> vorgegeben und entsprechend G1.
(A.2) der zugehorige Y-Wert berechnet; damit wird fiir die anderen Reflexord-
nungen <y> bestimmt und die Korrektur gem#8 G1. (A.4) durchgefiihrt., Mit die-
sem Verfahren wvird ein Parameter y angepaBt, der fir alle Reflexordnungen
einen konsistenten Wert fiir den Fernordnungsparameter ergeben muB3,

Die so gefitteten Ordnungsparameter der beiden geordneten NiBFe~Pr0ben aus
Tabelle 5 (die unkorrigierten MeBwerte sind nochmals in Tabelle A. la),S5.112,
Ubernommen) sind in die Tabelle A. 1b)eingetragen. Dabei wurden zur Korrek-
tur wegen der grolen Fehlerbreiten der Daten aus den (330)-Reflexen nur die
MeBwerte aus den (110)-Uberstrukturreflexen mit den Fundamentalreflexen be-

riicksichtigt.

Die Tabelle A. lb)zeigt, daB sich bei der geordneten, unbestrahlten Probe
ein konsistenter Datensatz aus den Messungen mit M0~K&1~Strahlung bei <y>
= 0.35 fiur den (220)-Reflex mit S = 0.788 ergibt, bei groBeren und kleineren
<y>-Parametern divergieren die Werte; der entsprechend korrigierte Wert aus

der Messung mit CG“Kalmﬁtrahluﬂg liefert 0.86.
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Im Unterschied dazu 148t sich bei der anderen Probe NiBFeII keine gute Anpas-
sung erzielen. Dies ist darauf zurlickzufihren, daB hier die integralen Mes-
sungen am (220)- Reflex durch Oberflicheneffekte stark beeintrichtigt waren.
An hoheren Reflexordnungen beeinfluBt die Beschaffenheit der Probenober-
flache die Streuintensitdt weniger, was in dem konstanten Verhaltnis der Ord-
nungsparameter fir die beiden Proben zum Ausdruck kemmt, die aus Relativmes-
sungen mit (440)- und (660)-Reflexintensititen bestimmt wurden (vgl. Tab. 5).
Derartige Unterschiede in der Oberflachenbeschaffenheit der Proben kénnen

bei den Polierverfahren widhrend der Probenprdparation (vgl. Kap. 5.1) nicht
ausgeschlossen werden. Auch bei der geordneten unbestrahlten Probe kdnnen
geringe Oberflacheneffekte bei den Streuintensitatsmessungen dazu geflhrt
haben, daB die gefitteten Daten etwas zu groBe S-Werte liefern und die korri-

gierten Werte aus den Messungen mit Co»Kal-Strahlung von denen mit MO"Kal"

Strahlung abweichen.
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Tab. A.1a) MO"Kal CO"Kal
Probe NisFe I1 Probe Ni.Fe I1
unbestr, |bestr/erh unbestr, |bestr/erh,
Reflex SEXp. SEXp. Reflex SEXP. SEXD.
(220) 1.333 1.445 (220) 1.609 1.727
(440) 0.904 1.265
(660) 0.818 1.175
Tab.A.1b - -
a 1b) Mo Kul Co Kul
Probe NisFe I1 Frobe NisFe II
unbestr. |bestr/erh, unbestr.|bestr/erh
Reflex <Y> S 5 <y> g )
(220) 0.10 0.422 0.457 0.081 0.457 0,492
(440) 0.315 0.507 0.710
(660) 0.554 0.609 0.875
(220) 0.20 0.594 0.646 0.162 0.647 0.695
(440) 0.548 0.669 0.936
(660) 0.797 0.731 1.049
(220) 0.25 0.667 0.723 0.203 0.725 0.778
(440) 0.634 0.720 1.007
(660) 0.857 0.757 1.088
(220) 0.30 0.730 0.791 0,245 0.796 0.855
(440) 0.704 0.758 1.061
(660) 0.896 0.775 1.112
(220) 0.35 0.789 0.855 0.287 0.862 0.925
(440) 0.761 0.788 1.104
(660) 0.923 0.786 1.129
(220) 0.40 0.843 0.914 0.330 0.925 0.992
(440) 0,806 0.812 1.136
(660) 0.941 0.794 1.140
(220) 0.50 0.943 1.022 0.420 1.043 1.119
(440) 0.874 0.845 1.183
(660) 0.965 0.804 1.154
Tabelle Aj: Extinklionskorrektur fir die geordneten NisFe-Proben

a) MeBwerte SExp. (vgl. Tab. 5) aus den Messungen mit MoKa

b) korrigierte Werte nach Gl (A.3, A.4)

1--Strahiung
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