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Abstract

Diffuse inelastic neutron scattering measurements have been
performed for the first time to study the dynamics of self
interstitial atoms (SIA).

In order to produce a random distribution of individual SIA’s
the defects were produced by irradiation with 3 MeV electrons.
Using a specially developed He-gas cooling circuit which
supplies a cooling power of =200 Watt at 10 K large single
crystals of Al (28g of Al) with the special shape of a hollow
cylinder could be irradiated up to a defect concentration

of 480 ppm. The defect concentration could be monitored by in
situ measurements of the change of the electrical resistivity
at the bulk sample itself. After irradiation the samples were
transferred, cold, to the IN3 spectrometer at the high flux
reactor at Grenoble.

Const-g-Scans were performed in energy loss at Q = (2, q, q)
2r/a with g = 0.4, 0.6, 0.8 over a frequency range from O

to 2 THz. The measurements were made at 6 K on the sample

before annealing and after annealing at 46 K (above stage I)

and at = 300 K (after complete recovery). The irr&diated

sample showed a significant increase of the inelastic scattering

intensity at transferred energies between 0.7 THz and 2 THz.

By comparison with the results of computer calculations this
broad frequency spectrum could be attributed to contributions
of different vibration modes of the interstitial atoms. Hence
the most significant vibration modes of the self interstitial
atom could be identified: the translation-mode A2u(v=0.75 THz)
and the libration-mode Eg(vz1.35 THz). In addition the B-modes
of the SIA have been identified for the first time at frequen-
cies around 2 THz. The observed frequency spectrum is in
agreement with the experimental results for the migration
energy (= 0.1 eV) and the elastic polarisibility of the SIA.
The observed ordering of the lowest frequency modes is in
contrast to the results of calculations with different poten-
tials for copper, however it is in agreement with calculations
using an Al-pseudo-potential and therefore we conclude this
ordering to be specific for Al.
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1. Einleitung

Eigenzwischengitteratome sind von groBer Bedeutung fiir das
Verstdndnis der Eigenschafts&nderungen von Kristallen bei Be-
strahlung mit energiereichen Teilchen. Daher besteht seit lan-
gem das Ziel, die statische Struktur und das dynamische Ver-
halten dieser Defekte theoretisch zu beschreiben und diese Mo-
dellvorstellung experimentell zu {iberpriifen. Seit {iber 10 Jahren
ist nun in verschiedenen fcc-Metallen die <100>-Hantelstruktur
/1/ als stabile Zwischengitteratomkonfiguration nachgewiesen
/2,3,4/. Hierbei bilden zwei Atome auf einem doppelt besetzten
Gitterplatz die sogenannte <100>-Hantel, deren Schwerpunkt sich
am urspringlichen Platz des Gitteratoms befindet (x in Abb. 1.1).
Mit dem Einbau des Zwischengitteratoms ist eine starke Kompression
der Defektregion verbunden. Diese fiihrt zu einer starken Absen-
kung der effektiven Rickstellkrédfte auf die Hantelatome bei

einer Auslenkung dieser Atome senkrecht zur Hantelachse.

Abb. 1.1: KXonfiguration des Zwischen-
P gitteratoms im fcc-Kristall.

<o
_70

Die kleinen interatomaren Koppelungskonstanten sind verantwort-
lich fiir eine Reihe interessanter Eigenschaften des dynamischen
Verhaltens der Eigenzwischengitteratome. So treten z.B. nieder-
frequente Resonanzmoden auf, von denen im Fall der <100>-Hantel
bisher angenommen wurde, daB die Librationsmode (Eg—Mode) der
Hantel die tiefstliegende sei. Auf Grund ihrer niedrigen Fre-
quenz besitzt die Hantel eine extrem kleine Wanderungsenergie.
Ein direktes MaB fiir die Abnahme der Koppelungskonstanten stellt

die starke elastische Polarisierbarkeit der Hantel dar. In Mes-—



sungen der gednderten elastischen Konstanten nach Bestrahlung
/5,6/ konnten die von Dederichs et al., /7/ flir diese Defektstruk-
tur berechneten Polarisierbarkeiten bestdtigt werden. Flir eine
iberprifung der Theorie und ihre Verbesserung widre es aber wiin-
schenswert, eindeutige, genauere Kenntnisse iiber das Schwingungs-
verhalten und speziell die Frequenzen der Resonanzmoden zu ge-

winnen.

Gesicherte Ergebnisse liegen nur fir die Dynamik von Fremdatom-
Al-Atomkomplexen aus Messungen der Temperaturabhéngigkeit des
Debye-Waller-Faktors mit Hilfe der MO&Bbauerspektroskopie vor /8/.
Da diese an reinen Substanzen nicht mdglich ist, wurden hier bis-
her als indirekte Methode die Messung der Temperaturabhdngigkeit
der elastischen Konstanten /9/ und Messungen der differentiellen
Leitfdhigkeit eines supraleitenden Tunnelkontakts /10/ angewandt.
Es zeigen sich zwar deutlich die Einfliisse niederfrequenter Re-
sonanzzustdnde, doch erlauben die Ergebnisse keine eindeutigen
Zuordnungen der Frequenzen zu Moden des Einzelzwischengitter-
atoms. Eine direkte Methode zur Bestimmung der Resonanzfrequenz
stellt die inelastische Neutronenstreuung dar, die zwei Nachweis-
mbglichkeiten bietet, Im einen Fall wird die Streuung der Phononen
an einer Hantelschwingung ausgenutzt. In der Dispersionskurve der
Phononen tritt diese Wechselwirkung als kleine Verschiebung im
Bereich der Resonanzfrequenz in Erscheinung und kann gemessen
werden. Diese Verschiebung ist proportional der Defektkonzentra-
tion. Da nur kleine Konzentrationen in der Probe realisierbar sind,
ist auch der MeReffekt duBerst klein, das heiBt, diese Experimente
stellen hohe Anforderungen an die Energieaufldsung und die Stabi-
1itdt des Neutronenspektrometers. Zweli Gruppen haben diese Methode
zu mehreren Messungen an neutronenbestrahlten Al- /11/ und Cu-
Kristallen /12/ herangezogen. Die Ergebnisse der Messungen fiihrten
zu widerspriichlichen Ergebnissen, die teilweise noch unverstanden
sind. Dies kann, wie schon von den Autoren vermutet wurde /11/,

an der komplizierten Defektstruktur liegen, wie sie durch Bestrah-

lung der Proben mit schnellen Neutronen entsteht.

In der vorliegenden Arbeit wurden daher zwei neue Methoden hin-
sichtlich der Defekterzeugung und der Neutronenstreuung beschritten.



Flir dieses Experiment wurde Aluminium als Probenmaterial ausge-
wdhlt, flir das die <100>-Hantel als Einzelzwischengitteratom-
Konfiguration nachgewiesen ist /2/. Zudem hat es, da es monoiso-
topisch ist, filir die Neutronenstreuung den Vorteil, einen sehr
kleinen inkohdrenten Streuquerschnitt zu besitzen. Zur Erzeu-
gung von Einzelzwischengitteratomen in der Probe wurden 3 MeV
Elektronen verwendet, um Schwierigkeiten mit Agglomeraten zu
umgehen, die aus den bei Neutronenbestrahlung erzeugten Verla-
gerungskaskaden entstehen. Die geringe Eindringtiefe der Elektro-
nen hdtte an und fiir sich dlinne Proben notwendig gemacht, doch
erforderte die Messung der Neutronenstreuung an derselben Pro-
be grofe, massereiche Kristalle. Die Form eines Hohlzylinders

erlaubte, beiden Forderungen gerecht zu werden.

Zum Nachweis der niederfrequenten Resonanzmoden wurde erstmals
die diffuse, inelastische Neutronenstreuung an den Hantelatomen
und ihrer kohdrent mitstreuenden unmittelbaren Umgebung ge-
messen. Diese Streuung 1l&B8t sich verstehen, wenn man sich die
Hantel als Einsteinoszillator vorstellt, der dispersionslos
schwingt. Da weit von der Phononenlinie entfernt gemessen wird,
kann dessen Streubeitrag mit einer relativ grobef Energie- und
Impuls-Aufl&sung bei der jeweils angeregten Hantelschwingungs-
frequenz erfaft werden. Da die Intensitdt dieser diffusen, in-
elastischen Streuung proportional der Defektkonzentration ist,
wird die MeBgenauigkeit bei dieser Nachweismethode nicht von der
Energieaufldsung bestimmt, sondern von der Hbhe des Neutronen-

flusses und der Gr&Be des Untergrundes.

Im folgenden soll nun zundchst ein kurzer Uberblick Uber die
Dynamik von Einzelzwischengitteratomen und Doppelzwischengitter-
atomen gegeben werden (Kapitel 2). Daran schlieBt sich eine Dis-
kussion der M&glichkeiten verschiedener Neutronenstreutechniken

an und es wird fir die hier speziell benutzte Methode der diffu-
sen, inelastischen Neutronenstreuung die Berechnung des Wirkungs-
querschnitts vorgestellt (Kapitel 3). Im Kapitel 4 werden die Pro-
benprédparation besprochen und die spezielle Kryotechnik wvon Be-
strahlungs—- und MeBkryostat sowie die Umschleus- und Transport-

technik der heliumkalten Probe erkldrt. Kapitel 5 beschreibt die



Durchfiihrung der Elektronenbestrahlung und der Neutronenstreuung.
Deren Resultate werden in Kapitel 6 vorgestellt. Die Ergebnisse
der diffusen, inelastischen Neutronenstreuung an der bestrahlten
und getemperten Proben werden in 6.1. dargestellt.

Das Erholungsverhalten des elektrischen Restwiderstandes und

die Ergebnisse der diffusen, elastischen Neutronenstreuung wer-
den in Kapitel 6.2 und 6.3 vorgestellt. Fiir die Quantitative
Auswertung der MeBergebnisse miissen diese mit den Wirkungsquer-
schnitten aus verschiedenen Modellrechnungen verglichen werden.
Hierzu werden flir verschiedene interatomare Potentiale die
Schwingungsspektren eines Modellkristalls berechnet, in dessen
Zentrum sich ein Zwischengitteratom befindet (Kap. 7.1).

In 7.2 werden die zu den einzelnen Defektschwingungen gehdrenden
Strukturfaktoren diskutiert. In 7.3 und 7.4 werden die gemessenen
Wirkungsquerschnitte mit denen der verschiedenen Defektmodelle
verglichen und diskutiert. Kapitel 8 gibt eine Zusammenfassung
der Ergebnisse.



2. Zur Dynamik von Zwischengitteratomen in fcc-Kristallen

In diesem Kapitel soll ein kurzer Uberblick dariiber gegeben wer-
den, welche Schwingungseigenschaften die Theorie fiir das Einzel-
und das Doppelzwischengitteratom voraussagt. Das Auftreten von
sowohl nieder- als auch hochfrequenten Schwingungsmoden fiir ei-
nen Einzeldefekt wurde erstmals von Lehmann und Scholz /13/ bei
Computersimulationen beobachtet. Die hier dargestellten Ergebnisse
stammen {Uberwiegend aus Rechnungen von Dederichs et al., die in
einem Ubersichtsartikel /1/ zusammengefaBt sind. Sie berechneten
mit der Greenfunktionsmethode in harmonischer Ndherung das Schwin-
gungsspektrum des Einzelzwischengitteratoms. Diese Rechnungen wur-
den von Schober und Zeller /14/ auf das Doppelzwischengitteratom
erweitert. Alle Rechnungen wurden mit Morse- bzw. modifizierten
Morse-Potentialen durchgefiihrt, die an Materialparametern von Cu

angepaBt worden sind (s. Kapitel 7).

Das Zustandekommen von sowohl resonanten als auch lokalisierten
Moden des Einzelzwischengitteratoms kann man sich in einem ein-
fachen Federmodell veranschaulichen (Abb., 2.1). Auf Grund der
starken lokalen Kompression des Gitters - z.B. betridgt der Ab-
stand der beiden Hantelatome nur 85 % des normalen Abstandes
ndchster Nachbarn - sind die in Abb. 2.1 gezeigten Federn stark

vorgespannt.

Abb. 2.1: Federmodell der <100>-
Hantel.




Bei einer Auslenkung der Hantelatome senkrecht zu ihrer Verbin-
dungsfeder (1) bewirkt die Vorspannung dieser Federn Kraftkom-
ponenten, die die Auslenkung zu vergrdBern trachten. Dadurch
kann ein Teil der vom umgebenden Gitter ausgeiibten Riickstell-
krdfte auf die Hantelatome kompensiert werden. Entscheidend fiir
das Auftreten von resonanten bzw. lokalisierten Moden ist die
Phase, mit der sich die ndchsten Nachbarn relativ zu den Hantel~-
atomen bewegen. Schwingen sie in Phase, {iben die Federn (2) nur
geringe Riickstellkrdfte in Richtung der Federachsen aus. Dadurch
sind die effektiven Rlickstellkrdfte so klein, daB die geschilder-
te Absenkung ausreicht, die Moden zu niedrigen Frequenzen abzu-
senken. Bewegen sie sich gegenphasig, wirken starke Riickstell-
krédfte in Richtung der Federn (2).Die effektiven Rilickstellkrdfte
werden so groB, daB die geschilderte Absenkung nur einen prozen-
tual kleineren Teil kompensieren kann, so daB die Schwingungs-
frequenz dieser Mode oberhalb des Spektrums des Idealkristalls

liegt.

Flir alle an Cu angepaBten Potentiale zeigen die Spektren eines
<100>-Hantelatoms (Abb. 2.2) die gleiche Folge von niederfre-

quenten Moden im Frequenzbereich zwischen 0.1 und 0.3 v

max’
Vhax ist die maximale Frequenz des ungestdrten Gitters.
(Cu: Voax — 7.3 THz, Al: Voax 9.7 THz).
zlwl,
E ALK, M EE (A
-dé o &) ofle- é
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Abb. 2.2: Lokales Schwingungsspektrum eines <100>-Hantelatoms /1/.



Die Mode mit der niedrigsten Frequenz ist die Librationsmode, E
(Abb. 2.3b), bei der sich die beiden Hantelatome gegenphasig

senkrecht zur Hantelachse bewegen. Thre Frequenz liegt zwischen
v = (O.1—O.17)vmax.

gehdrt zur A2u—Mode (Abb. 2.3d), der Translationsmode, bei der

g

Die ndchsthbhere Frequenz mit v= (0.18-0.25)v

max

sich beide Hantelatome parallel zur Hantelachse in Phase bewegen,

so daB die verbindende Feder (1) nicht beansprucht wird. Die vor-

gespannten Federn (2) zu den in Phase schwingenden n&dchsten Nach-

baratomen werden nur senkrecht zur ihrer Achse stark beansprucht,

was zu der Absenkung der Rickstellkrédfte fiihrt. Die dritte nie-
derfrequente Resonanzmode ist die Eu—Mode (Abb. 2.3c) mit

v = (O.25—O.32)vmax. Die beiden Hantelatome schwingen wie in
der Eg—Mode senkrecht zur Hantelachse, hier allerdings gleich-
phasig, wodurch die rlickstellkraftsenkende Vorspannung der Fe-
der (1) zwischen den Hantelatomen nicht zum Tragen kommt und
die Frequenz hdher als die der Librationsmode liegt. Alle Moden
liegen im Bereich der Phononenfrequenzen des ungestOrten Kri-
stalls und k6nnen an die Gitterschwingungen ankoppeln. Sie wer-
den daher geddmpft und besitzen im lokalen Schwingungsspektrum

eine lorentzartige Verbreiterung.

a) b) c)

Abb. 2.3: Resonante Moden nach /1/.

Das hochfrequente Pendant zu jeder dieser drei Moden, bei denen

Hantel und nichste Nachbarn in Gegenphase schwingen, liegt ober-

halb von v . Sie k&nnen nicht an die Gitterschwingungen koppeln

max

und sind somit lokalisiert. Hinzu kommt eine vierte lokalisierte

Schwingung, die A1g—Mode. Wie in der A2u—Mode schwingen die Han-



telatome in Richtung der Hantelachse - hier allerdings in Gegen-
phase, wodurch die starken Rilickstellkrdfte der vorgespannten Fe-
der zwischen den Hantelatomen zum Tragen kommen. Aus diesem Grund
hat diese Schwingung keine niederfrequente Mode und besitzt in-
folge der noch zus&tzlichen, starken Riickstellkrifte durch die
gegenphasig schwingenden ndchsten Nachbarn die h&chste Frequenz

des Schwingungsspektrums der Hantelatome.

Abb. 2.4: <100>-Hantel und Nachbaratome A-F /15/.

Yamamoto et al. /15/ haben fiir das modifizierte Morse-Potential
die lokalen Schwingungsspektren nicht nur des ungest&rten Kri-
stalls und eines Hantelatoms berechnet, sondern auch die der
Nachbarn der Hantel (Abb. 2.5). Die Nachbaratome sind in Abb. 2.4
mit zunehmendem Abstand von dem Hantelschwerpunkt mit den Buch-
staben A bis F gekennzeichnet. Flir den Idealkristall und die
Hantel ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit den Ergebnissen
von Dederichs flir dieses Potential. Vergleicht man die Spektren
der Nachbaratome mit dem des ungestSrten Kristalls, fd4l1lt auf, daB
im Frequenzbereich der Resonanzmoden der Hantel nur die 4 n&chsten
Nachbaratome (B) eines Hantelatoms eine deutlich erhdhte Zustands-
dichte aufweisen. Das heiBt, die Resonanzmoden der Hantel strahlen

nicht weit ins Gitter aus, sie werden schwach ged&mpft und sind
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Abb. 2.5: Lokale Zustandsdichten
I: eines Atoms im ungestdrten Kristall.
II: eines <l10O>-Hantelatoms (gemittelt iber die 3 Lagen).
a-f: der in Abb. 2.4 mit A-F bezeichneten Nachbaratome.



quasi lokalisiert. Oberhalb dieses Bereichs der Resonanzfrequenz
der Hantel treten in den Spektren der Atome A bis C weitere Re-
sonanzschwingungen auf, an denen die Hantelatome nicht beteiligt
sind. Der Symmetrie nach sind dies B-Moden des Einzelzwischen-
gitteratoms. Die Nachbaratome schwingen symmetrisch um die Han-
tel mit dem Schwerpunkt der Hantel als Symmetriezentrum (z.B.
Abb. 2.6). Im weiteren m&chte ich diese Art Moden als "Nichste-
Nachbar-Moden" bezeichnen. Dadurch ist eine Verwechslung mit

den B-Moden des Doppelzwischengitteratoms, bei denen sich ndm-

lich die Hantelatome auch mitbewegen, ausgeschlossen.

Abb. 2.6: Beispiel einer Nichste-
Nachbar-Mode dexr <100>-
Hantel.

Die niederfrequenten Resonanzmoden filhren dazu, daB die Kon-
figuration der Hantel schon bei sehr tiefen Temperaturen (in

Al bei ~ 35 K) Platzwechsel durchfiihren kann. Messungen der
elastischen Nachwirkung /16/ haben gezeigt, daB diese Wanderung
der Hantel mit einer Umorientierung verbunden ist. Aus diesen

Beobachtungen wurde folgende Modellvorstellung abgeleitet:

Die Hantel macht einen Drehsprung (Abb. 2.7c), der aus einer
Uberlagerung der Librations- und der Translationsmode resul-
tiert. Fir diesen Sprung ist der Abstand zum Sattelpunkt, den
das Hantelatom {iberwinden muB, kleiner als fiir den reinen Ro-
tations- (Abb. 2.7a) bzw. Translationssprung (Abb. 2.7b). Auf
Grund der niedrigen Frequenz k&nnen diese Moden schon bei sehr
tiefen Temperaturen so stark angeregt werden, daB schon kleine
Schwankungen in der Amplitude der Hantelschwingung zu einer
Uberwindung des kleinen Abstandes zum Sattelpunkt geniigen.



Abb, 2.7 /18/:

a) Drehung
b) Translation
c) Drehsprung

Daher ist die Wanderungsenergie der Hantel mit z.B. E" X 0.11 eV

in Al /17/ sehr viel kleiner als typische Wanderungsenergien
fiir interstitielle Fremdatome (z.B. N,0,C) von ca. 1 eV. Darilber-
hinaus filihrt die starke Kompression der Defektregion zu einer
starken elastischen Polarisierbarkeit eines Kristalls mit Ein-
zelzwischengitteratomen. Die Hantel ist, wie oben erlduert, in-
stabil gegen eine Auslenkung der Hantelatome senkrecht zu ihrer
Verbindungsachse, wodurch die effektiven Riickstellkrdfte stark
herabgesetzt werden. Im Falle der Schwingung fihrt dies zu einer
sehr niedrigen Frequenz; im Falle einer von auBen an den Kri-
stall angelegten <100>=Scherung (Abb. 2.8a) fihrt dies zu einer
sehr viel stdrkeren Antwort der Hantel als der Atome des unge-
stS8rten Kristalls. Computersimulationen /7/ haben gezeigt, daB

~ /

Abb. 2.8a: Koppelung der Eg—Mode
y an <100>-Scherung /7/.
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der Drehwinkel der Hantel dem 20-fachen des makroskopischen
Scherwinkels entspricht. Der Kristall ist also sehr weich gegen
eine <100>-Scherung, das heiBt, die elastische Konstante Cay
ist stark abgesenkt. Das durch die <100>-Scherung induzierte
Verschiebungsfeld der Atome der Defektregion entspricht dem
Eigenvektor der Eg—Mode (vergl. Abb. 2.3b und 2.8a). Man sagt,
die Eg—Mode koppelt an die <100>-Scherung. Diese Koppelung ist
eine Folge der tetragonalen Symmetrie der <100>-Hantel. In die-
sem Sinne koppelt eine B1g-Mode an eine <110>-Scherung, wie in
Abb. 2.8b dargestellt. Diese Scherung fiihrt nicht zu einer Ver-
schiebung der Hantelatome, daher kann nur eine Ndchste-Nachbar-
mode ankoppeln. Die stark zur Absenkung der effektiven Rilick- |
stellkrdfte beitragende Vorspannung der Feder zwischen den
Hantelatomen kommt nicht zum Tragen. Daraus folgt die hohere
Frequenz der BTg—Mode gegeniiber der E_-Mode und die kleinere

. 1 .t
Anderung des Schermoduls c' = > (c11—c12) gegeniiber Cpav

Abb. 2.8b: Koppelung der B, -Mode
an die <110>—Scﬁgrung
/7/.

Wenn Einzelzwischengitteratome in Stufe I beweglich werden,

kodnnen sich Doppelzwischengitteratome bilgéﬁ. Deren stabile
Konfiguration besteht nach Rechnungen von Johnson /19/ und Schober
und Zeller /14/ im fcc-Gitter aus zwei <100>-Hanteln auf ndchsten
Nachbarpl&dtzen (Abb. 2.9). Interessant ist, daB abhingig vom Po-
tential eine Verkippung der beiden Hanteln in der von ihnen ge-
bildeten Ebene auftritt, die verbunden ist mit einer mdglichen
Instabilitdt der Resonanzmode mit der niedrigsten Frequenz die-
ser Defektstruktur (Bzg). In Rechnungen des lokalen Schwingungs-

spektrums des Doppelzwischengitteratoms (Abb. 2.10) liegt diese
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Abb. 2.9: Doppelhantel.

Mode sehr tief zwischen v = (0-0.8)v /14/ bzw. v N 011 v
max max
/20/. Wie in Abb. 2.11a angedeutet, kann man sich diese Mode
als Uiberlagerung der Eg— und Azu—Mode des Einzelzwischengitter-
atoms vorstellen. Die ndchsten, hdheren Moden Au und B3g
(Abb. 2.11b,c) sind im wesentlichen Eg—Moden der beiden Hanteln
senkrecht zur der von ihnen aufgespannten Ebene, wobel die
Hanteln gegen- bzw. gleichphasig schwingen. Auf Grund der

niedrigeren Symmetrie sind alle Entartungen aufgehoben.

zlwl ¢

Abb. 2.10: Lokales Schwingungsspektrum eines Doppelhantelatoms /14/.



R

Abb. 2.11: Bewegung der Doppelhantelatome im Falle der

B, -, B, - und A -Resonanzmode.
2g 3g u

Da die niedrigste Mode des Doppelzwischengitteratoms unter der
des Einzelzwischengitteratoms liegt, erwartet man eine stdrkere
Polarisierbarkeit eines bestrahlten Kristalls, nachdem die Ein-
zel- zu Doppelzwischengitteratomen agglomeriert sind, wie es ex-
perimentell auch beobachtet wird /16/.

Allerdings sollte die niederfrequente Bzg-Mode nicht zu einer
niedrigeren Wanderungstemperatur des Doppelzwischengitteratoms
flihren,als flir das Einzelzwischengitteratom beobachtet wird. Die
Wanderung des stark gebundenen Doppelzwischengitteratoms (AEm ~
1 eV) erfolgt ndmlich durch 2 aufeinanderfolgende Drehspriinge
der einen Hantel zu einem anderen ndchsten Nachbarplatz der
zweiten Hantel /14/. Da dieser Drehsprung aus der Schwingungs-
ebene der Bzg—Mode herausgeht, mlissen weitere, hdherfrequentere
Moden daran beteiligt sein, so daBR die Wanderungsenergie etwas

iiber der des Einzelzwischengitteratoms liegt /21/.

Alle Rechnungen wurden mit an Cu angepaBten Potentialen durch-
gefiihrt, doch hat bisher die Ubertragung der Resultate der Rech-
nungen mit Cu-Potentialen auf Al zumindest qualitativ zu rich-
tigen Aussagen gefithrt. Wie in Cu wurde die statische Struktur
des Einzelzwischengitteratoms als <100>-Hantel nachgewiesen,

und auch filir die oben genannte statische Struktur der Doppel-
hantel gibt es in Al starke Anhaltspunkte /22/. Mit Hilfe der



diffusen ROntgenstreuung konnte die Stufe II4{ mit der Wanderung
der Doppelzwischengitteratome in Al identifiziert werden /21/.
Die Messungen der grofen diaelastischen Polarisierbarkeit eines
bestrahlten Al-Kristalls weisen auf die niederfrequenten Reso-
nanzmoden des Einzelzwischengitteratoms hin /5/, und die Zunahme
der Polarisierbarkeit in Al beim Ausheilen der Einzelzwischen-
gitteratome in Stufe ID kann mit der weicheren Bzg—Mode des
Doppelzwischengitteratoms erkldrt werden.
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3. Nachweis der Resonanzmoden mittels inelastischer Neutronen-

streuung

Es gibt zwei Mdglichkeiten, Resonanzmoden mit Hilfe der inela-

stischen Neutronenstreuung nachzuweisen.

- Eine Methode ist, die StOrung der Phononenlinie zu messen,
die durch die Streuung der Phononen an einer Hantelmode ver-
ursacht wird. Dies ist bisher von zwei Gruppen untersucht
worden, deren Ergebnisse im folgenden Abschnitt 3.1 darge-
stellt werden sollen.

- Die andere Mdglichkeit besteht darin, die Neutronenstreuung
an den Defekten selbst zu messen, was in der vorliegenden Ar-
beit genutzt wurde. Auf die Theorie dazu soll in 3.2 einge-

gangen werden.

3.1 _Einflu8_der Resonanzmoden auf_die Phononenlinie

Da die Frequenzen der Resonanzmoden innerhalb des Gitterfre-
quenzspektrums liegen, kénnen sie im Gegensatz zu den hoch-
frequenten lokalisierten Moden an Gitterschwingungen ankoppeln.

Die Streuung der Phononen an den mit v schwingenden Hanteln

fihrt zu charakteristischen AnderungeanZr Dispersionskurve nahe
der Resonanzfrequenz. Je nach Gr6Be der Dampfung y der Resonanz
und der Defektkonzentration k&nnen zwei verschiedene Effekte auf-
treten. Ist die Konzentration der Defekte groBf und die Resonanz
stark rdumlich lokalisiert, tritt eine Hybridisierung der Pho-
nonenlinie ein. Im vorliegenden Fall kleiner Konzentrationen und
schwacher Lokalisierung wird die Phononenlinie des ungestdrten

Kristalls, wie in Abb. 3.%1a gezeigt, unterhalb von v = zu

\
kleineren und oberhalb zu gr&B8eren Frequenzen hin versch§§:n.
Die Verschiebung Av ist proportional zur Konzentration c der
Defekte im Kristall, was bei den kleinen, experimentell erreich-
baren Werten von ¢ ~ 500 ppm eine sehr hohe Energieaufldsung des

Spektrometers erfordert.



Bisherige Nachweisversuche der Resonanzmode mit Hilfe der in-
elastischen Neutronenstreuung an bestrahlten Cu und Al Kri-
stallen hatten zum Ziel, diese Verschiebung Av nahe dem theo-
retisch berechneten dpeg 2ZU messen. Dazu werden am 3-Achsen-
Spektrometer "constant-g-scans" (Abb. 3.1b) gemacht, d.h.
Schnitte parallel zur v-Achse durch die Dispersionskurve bei
verschiedenen g. Aus dem Vergleich dieser Scans fiir bestrahlten
und ausgeheilten Kristall erh&lt man Av, das flir den Scan

9 = dypeg verschwinden sollte und Voes liefert. Die Anderung
der Anfangssteigung der Dispersionskurve entspricht der An-

derung der elastischen Konstanten.

v f AV

Vres 1

] ohne Defekte —- f.—:E'— %
Av { =

mit Defekten

:}Av

Abb. 3.la: Stérung der Phononendisper- Abb. 3.1b: Av aus den zwei con-
sionskurve durch Resonanz- stant-qg'~scans flur
mode mit V,og » Kristall mit und ohne

Defekte.

Die Untersuchungen an Cu wurden in Oak Ridge (ORNL) wvon Nicklow
et al. /12/ durchgefiihrt. Die Probe wurde mit 60 % thermischen
und 40 % schnellen Neutronen bis zu einer Frenkeldefektkonzen-

tration von 120 ppm bestrahlt. Die constant-g-scans durch den

transversalen Phononenzwelg in einem Bereich (0, O, O. 04)—— <
qg < (0, 0, O. 2)—— zeigten unerwarteterweise das Auftreten zweier

eng benachbarter Peaks. Die Energieaufldsung betrug bei diesen
Messungen 0,03 THz. Fiir den niederfrequenten Peak wurden in
Abb. 3.2 die Frequenzverschiebungen iliber g aufgetragen, wie sie
sich zwischen dem bei 4 K bestrahlten und dem anschlieBend bei
72 K getemperten Kristall ergaben. Es kann daraus ein g =

res
(0, 0O, 0.1)%5 bestimmt werden mit einer zugehdrigen Resonanz-
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frequenz der Hantel von Vies © 0.8 THz. Dies steht in guter
Ubereinstimmung mit den theoretischen Ergebnissen. Allerdings
wird die Interpretation dadurch erschwert, daf die Beitré&ge

des zweiten Peaks, der bei hdheren Frequenzen liegt und auch
nach Tempern der Probe bei 72 K nicht ausheilt, korregiert wer-
den miissen. Seine Bedeutung konnte nicht endgliltig gekléart
werden, doch &duBern die Autoren die Vermutung /11/, er k&nnte
auf die Bestrahlung mit schnellen Neutronen zurilickzufiilhren sein.
Dabei entstehen nicht nur Einzelzwischengitteratome sondern

ein ganzes Spektrum von Mehrfachdefekten.

ORNL - DWG 78 - 20546A

0.008
| [ |
a 0.004 |— —
T
— L —
~ ~N
P o
b & =<=~+ 1 I |
Y N
uq_j — [ ] t\ ——
a
_ | 1 FROM ELASTIC  _|
0.004 L
— —
-0.008 | I l
o 0.05 040 0.5 0.20*

Abb. 3.2: Verschiebung der Phononenlinie von bestrahltem
Kupfer /12/.

Die Untersuchungen an Al wurden von B&ning et al. /11/ durch-
gefiihrt. In zwei Experimenten wurden Proben bis zu einer Konzen-
tration von 810 bzw. 510 ppm Frenkeldefekte mit schnellen Neu-
tronen bestrahlt. Die constant-g-scans wurden mit einer Energie-
aufldsung von 0.02 - 0.11 THz ebenfalls an transversalen Phono-
nen in <001>-Richtung gemessen. In Abb. 3.3 sind die Verschie-
bungen der Phononenlinie zwischen dem bestrahlten Kristall

(c = 510 ppm) und dem bei Raumtemperatur vollstdndig ausgeheil-
ten aufgetragen. (Die Verschiebungen wurden auf die ungestodrte

Phononenlinie normiert).
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Abb. 3.3: Verschiebung der Phononenlinie von bestrahltem
Aluminium nach /11/.

Im Gegensatz zum Experiment an Cu wurde eine einfache Absenkung
der Phononenlinie beobachtet, die linear mit der Defektkonzen-
tration ging. Die Autoren duBern die Vermutung, das Ausbleiben
der resonanzartigen Stdrung der Phononenlinie kOnnte auf das
Auftreten mehrerer Resonanzen in dem untersuchten Frequenzbe-
reich zurlickzufiihren sein, deren Uberlagerung zu der beobach-
teten einfachen Absenkung fiihren wiirde. Diese Resonanzen kdnnten
zu unterschiedlichen Defekttypen gehdren, wie sie nach der Be-

strahlung mit schnellen Neutronen vorliegen.

Beide Experimente zeigen somit zwar einen EinfluB der bestrah-
lungsinduzierten Defekte auf die Dispersionskurve, der auf die
Streuung der Phoncnen an den Hantelschwingungen zuriickgefiihrt werden muS.

In der quantitativen Auswertung ergeben sich allerdings Schwie-
rigkeiten, die eine eindeutige Best&tigung der Theorie zur Dyna-
mik von Einzel- und Doppelzwischengitteratomen in Al und Cu noch
nicht erlauben. Beide Autoren sahen eine m8gliche Erkldrung flir
ihre nicht mit der Theorie vereinbarten Beobachtung in der De-
fekterzeugung mit schnellen Neutronen, den von diesen erzeugten
hohen lokalen Defektdichten in den Verlagerungskaskaden und der

daraus folgenden Gegenwart von Einzel- und Mehrfachdefekten.
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Auf Grund der Schdrfe der Resonanz im lokalen Schwingungsspek-
trum eines Hantelatoms kann diese Mode in nullter Ndherung als
Einsteinoszillator aufgefaBt werden, der dispersionslos schwingt.

Vies diffuse
Streuintensitédt bei allen Wellenzahlvektoren g (Abb. 3.4).

Daraus ergibt sich fiir einen Energieilibertrag E = h

Diese ist, da jede Hantel unabhdngig streut, proportional

der Defektzahl. Geht man iber das Bild des Einsteinoszillators
hinaus und beriicksichtigt das Mitschwingen der Nachbaratome der
Hantel, so ergibt sich eine fiir jede Schwingungsmode charakte-
ristische g-Abhdngigkeit der Streuintensitdt (Strukturfaktor).
Dies bietet die Moglichkeit, Schwingungsmoden nicht nur durch
ihre Frequenz zu trennen, sondern auch nach dem unterschied-
lichen Verlauf der Streuintensitdt im Q-Raum. Hierflir muB zu-
ndchst die Abhdngigkeit des Wirkungsquerschnitts der diffusen,
inelastischen Neutronenstreuung vom Energie- und Impulsiibertrag
fiir jede Resonanzmode berechnet werden. Dann werden filir jedes ge-
messene q die Beitrdge aller im gemessenen Frequenbereich lie-
genden Moden unter Berlicksichtigung der Energieaufldsung auf-
addiert. Benutzt man die Frequenzlage der Moden als Fitparameter
(unter Beibehaltung der berechneten Frequenzfolge) kann aus dem
Vergleich mit dem Experiment auf die Frequenzlage der verschie-

denen Moden geschlossen werden.

Vres 7ﬁ9ﬁ9ﬁ9¥"""

N

Al q
a
Abb. 3.4: Phononendispersionskurve mit Resonanzmode als Einstein-

oszillator mit v .
res



- 21 -

Im folgenden soll zundchst der Wirkungsquerschnitt der diffu-
sen, inelastischen Neutronenstreuung flir die einzelnen Moden

separat berechnet werden.

3.2.1 Berechnung des Wirkungsquerschnitts

Nach /1/ wird von dem doppelt differentiellen Wirkungsquer-
schnitt flir koh&drente, inelastische 1 Phononen Streuung an

einem Kristall aus N Atomen ausgegangen. Daflir gilt in Born'scher
Ndherung und zugrunde legen einer harmonischen Schwingungstheorie

N
aZs _ kf h a2 o 2W eiQ(EF‘B?) 0. <Im g™ >0
dody k., T ~_ hv Z i i,j(v) J
1Ph —
kT
1-e m,n

Diesehgezighugg gilt fiir Energieverlust des Neutrons, so daB

hv = >m (Ei‘hf) >0, wobei k. und k., die Wellenzahlvektoren des
aus-bzw. einlaufenden Neutrons sind und hgg = h(£i_Ef) der Im-
pulsiibertrag. Mit Bp und Bn werden die Ruhelagen der Atome m
und n bezeichnet. Diese unterscheiden sich von den Atomruhela-
gen im idealen Kristall Bo durch die statischen Verschiebungen
Bst’ die durch den Einbau der Hantel in den perfekten Kristall
erzeugt werden. a ist die kohdrente Streuldnge der Kristallatome
und en2W der Debye-Waller Faktor. (1 = exp(—%%»—1 gibt die Be-
setzungszahl der Schwingung mit der Frequenz v bei der Tempera-
tur T an. Die dynamische Greenfunktion G?:?(v) beschreibt, wie
stark sich das Atom m in Richtung i verschiebt, wenn auf das
Atom n in Richtung j eine Einheitskraft der Frequenz v wirkt.
Sind die Defekte statistisch verteilt und ist die Konzentration
klein, kann in einer Einzeldefektn&herung gerechnet werden. Der
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Wirkungsquerschnitt flir diffuse, inelastische Neutronenstreuung
an den Defekten selbst ist dann proportional der Defektzahl und
der lUber die drei <100>-Hantellagen gemittelten Greenfunktion
eines Kristalls mit nur einem Defekt. Diese Ndherung gilt nur
flir Messungen weit weg von der Phononenlinie und nur dort soll
gemessen werden bei v R Vies und einem entsprechend groBen Q.
Fiir Frequenzen v nahe der Resonanzfrequenz Vres und fir Atome
bis zu einem nicht zu grofen Abstand vom betrachteten Defekt
kann diese Greenfunktion mit Hilfe der Elemente des Eigenvektors
v zu dieser Resonanzfrequenz Vees geschrieben werden als (s. Anhang)
m,i n,j

nya(v__) “nsalv__ )
! res res

m,n -1
<G5 (v S)> =3 > (2)

re =1

5 Mo

2 2 .
1 Mv gg = v = 1yv)

Die Summe ilber n beriicksichtigt m&gliche Entartungen (E -,
Eu—Mode), und die Mittelung lber o trédgt den drei Raumlagen
der Hantel Rechnung. y ist die Dampfung der Resonanz. M ist
die Masse eines Gitteratoms. Damit ergibt sich der doppelt
differentielle Wirkungsquerschnitt flir diffuse, inelastische

.. " .
Neutronenstreuung flir Frequenzen v ~ v und Q-Werten weit

res
weg von der Phononenlinie zu
2 3 N
max
o _Na Fen_a® PV 1Y YT e LigR"
= = - Q v QR
devlv%vres M i " hv 3 (vres)
1 e n=1 a=1 m
\W
S
(Vres'g)
Y Vv
2 2,2 2.2
(\)res v) + vy v

Die Summe iliber m liuft iliber eine vorzugebende Zahl Nmax von Atomen,
die sich aus den beiden Hantelatomen und deren mitschwingenden
Nachbaratomen zusammensetzt.

Der Wirkungsquerschnitt 138t sich aufspalten in einen Faktor, in
den im wesentlichen nur Konstanten eingehen, den Besetzungsfaktor,

der bei der MeBtemperatur von 6 K fiir alle hier interessierenden
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Frequenzen v > 0.5 THz ungefdhr 1 ist, das schwach frequenzab-
hédngige Verhdltnis der Wellenzahlvektoren, den Lorentzfaktor
und den vom Impulsiibertrag abhidngenden, modenspezifischen

Strukturfaktor S der im ndchsten Kapitel besprochen

(v Q)
wird. Da die res = experimentelle Energieaufldsung wesent-
lich breiter ist (Av= 0.36 THz) als die Resonanzlinien der Moden
(Av® 0.1 THz), wird in v = v die gesamte Intensitdt der Lo-

res
rentzlinie gemessen. Das heiBt, der doppelt differentielle Wir-

kungsquerschnitt kann um v = integriert werden. Da die Bei-

\Y
res
trdge der Lorentzlinie filir sehr kleine und sehr grofie Frequenzen

stark abnehmen, k&nnen die Integrationsgrenzen bis v= 0 und

v = «» ausgedehnt werden:
vy - m 1
.}f ( 2 - 2)2 - viy? @ 2 Vres
0 Vres v Y

Damit ergibt sich der einfach differentielle Wirkungsquerschnitt

einer Mode fiir Messungen bei ihrer Resonanzfrequenz v = Vres
zu
do = Eﬁ EQ h a® 2" ) 1 (4)
ds2| _ k. ™M 2 hv (v .7Q) v
V=Y i res res’'= res
res -
kT
1- e
3.2.2 Q-Abhdngigkeit des Strukturfaktors
Der Strukturfaktor S( 0) bestimmt flir jede Resonanzmode
es’=
den Verlauf des t Wirkungsquerschnitts im reziproken
Raum.
3 Nmax 2
_ 1 ’ m iorR™
S = = v ==
Wyegr@) 3~Z_ 2_ 2 Q-—n,a(vres) e (5)
n=1 o=1 m
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Er besteht aus der Fouriertransformierten des Skalarprodukts
des Impulsiibertrags Q mit dem Eigenvektor X(v der Mode. Es

res

wird iiber die Entartungen summiert und liber die drei mbg-

lichen Lagen der <100>-Hantel gemittelt.

Zur Berechnung des Strukturfaktors einer Mode wird also deren
Eigenvektor v bendtigt. Dieser kann mit verschiedenen Methoden
berechnet werden.

Im ersten Fall geschieht dies in einer statischen N&herung. In
einem Modellkristall mit einem der oben genannten zwischenato-
maren Potentiale werden die Hantelatome gemdB der jeweiligen
Mode ausgelenkt und das umgebende Restgitter kann ins Energie-
minimum relaxieren. Da die reale Schwingungsamplitude der Atome
natlirlich temperaturbestimmt ist und die in die Rechnung ein-
gehende Auslenkung der Hantelatome willkilirlich angenommen ist,
geht in die spdtere Rechnung nur das Verhdltnis der Verschie-
bung des Restgitteratoms zur Auslenkung des Hantelatoms ein,
die diese Verschiebung hervorgerufen hat. Dieses Verhdltnis
wird als Relaxationsmode ER(vres) bezeichnet. Im Anhang ist er-
l5utert, wie die statischen Relaxationsmoden EB mit den Eigen-
vektoren X(Vres) zusammenhédngen.

Der Nachteil dieser Methode ist, daB sie nur auf niederfrequen-
te Moden angewendet werden kann (statische Ndherung). In der
zweiten allgemeineren Methode bestehen diese Einschré&nkungen
nicht. Dabei wird fiir einen Modellkristall die dynamische Ma-
trix diagonalisiert und damit werden sowohl die Eigenfrequenzen
als auch deren Eigenvektoren fiir alle Freiheitsgrade des Kri-
stalls berechnet.

Die hier verwendeten Eigenvektoren und Frequenzen wurden von
H. Schober mit Hilfe eines Kristalls aus N = 290 Atomen mit
einer <100»-Hantel (bzw. Doppelhantel) im Zentrum berechnet.
Dieser Kristall war eingebettet in einem gr&feren Kristall
aus 1300 statisch relaxierten Atomen, die wiederum von

2700 auf ihren idealen Gitterpldtzen fixierten Atomen um-
geben waren. Der Nachteil dieser Methode ist, daB sie sehr
hohe Rechnerkapazitdten erfordert und daher nur kleine Mo-
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dellkristalle berechnet werden kdnnen. Dadurch kann nicht aus-
geschlossen werden, daB Randeffekte das Schwingungsverhalten

der Atome beeinflussen. Diese Stdrung kann allerdings minima-
lisiert werden, indem nur die Hantelatome und ihre unmittelba-
ren Nachbaratome in der Fouriersumme zur Berechnung des Struk-
turfaktors mitgenommen werden. Da die Resonanzmoden ohnehin
nicht weit ins Gitter ausstrahlen (s. Kapitel 2) sollte der
durch ein zu frihes Abschneiden der Fouriersumme begangene Fehler

klein sein.

Beide hier besprochenen Methoden liefern einen sehr &hnlichen
Verlauf des Strukturfaktors. In Abb. 3.5 wurde der Struktur-
faktor der Eg—Mode aus 20 Atomen einmal mit Hilfe der stati-
schen Relaxationsmoden u berechnet (a) und einmal {iber den

Eigenvektor v (b).

Da die Eigenvektoren das Schwingungsverhalten jedoch genauer
beschreiben sollten und vor allem eine Berechnung des Struk-
turfaktors auch von hdherfrequenten Moden und Nicht-Hantel-

moden ermdglichen, wird im weiteren ausschlieBlich auf diese
Methode zuriickgegriffen.

Im folgenden sollen nun charakteristische Beispiele fiir den
Verlauf des Strukturfaktors verschiedener Moden auch unter
Verwendung der unterschiedlichen Potentiale dargestellt wer-
den. Alle Rechnungen wurden fiir eine (011)-Streuebene durch-
gefiihrt. '

Der Verlauf des Strukturfaktors fir eine Mode hdngt nur
schwach vom interatomaren Potential des Modellkristalls ab.
Dies zeigt ein Vergleich der Abb. 3.5b (einfaches Morse-
Potential), 3.5c (modifiziertes Morse-Potential) und 3.5d

(Aluminium-Potential).

Neben Gebieten niedriger Intensitédt bei kleinen Q-Werten
tritt parallel zu einer Geraden vom (200)- iiber den (111)-
zum (022)-Reflex ein Intensit&dtsriicken mit drei Maxima auf.
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Die <100>-Richtung zeigt nur sehr niedrige Intensitdt. Dieser
Verlauf des Strukturfaktors wird durch die Symmetrie der Eg—
Mode vorgegeben. Da die Schwingungssymmetrie gerade ist (K(R)
—z(_R)) interferiert die Streuamplitude auf <100>-Achsen de-

struktiv. Die Maxima stammen aus der Interferenz der Streubei-
trdge der vier ndchsten Nachbaratome der Hantel in der Schwin-

gungsebene.

Die Details des Potentials bestimmen lediglich die genaue Lage
und exakte H6he der Maxima. Im Falle des einfachen Morse-Poten-
tials (Abb. 3.5b), das ein zu grofes Relaxationsvolumen fiir das
Einzelzwischengitteratom ergibt, liegt z.B. das Maximum bei etwa
(1.75, 0.5, 0.5) weiter innen in <100>-Richtung als beim modi-
fizierten Morse-Potential (Abb. 3.5¢) (1.86, 0.5, 0.5), das an
das Relaxationsvolumen angepaBt worden ist und kleinere stati-
sche Verschiebungen liefert. DaB die Gr6Be der Verschiebungen
die Lage der Maxima beeinfluBt, zeigt sich auch daran, daB sich
dieses Maximum in Rechnungen ganz ohne Verschiebungen noch weiter
auBen auf Hohe des (200)-Reflexes befindet (Abb. 3.5e). Die Ver-
schiebung des Maximums filhrt auch zu einem unterschiedlich stei-

len Abfall des Maximums in <O11>-Richtung.

Vergleicht man den Strukturfaktor der Eg—Mode mit dem der Eu—

Mode (Abb. 3.5f) wird offensichtlich, daB es die Symmetrie der
Schwingung ist, die den Verlauf des Strukturfaktors wesentlich
bestimmt. Diese Mode besitzt ungerade Symmetrie Y(R)"Y(-R) "

Die <100>-Achsen zeigen konstruktive Interferenz mit Maxima an

den Braggreflexen. Diese charakteristischen Unterschiede in den
Strukturfaktoren jeder Mode bieten die Mdglichkeit, die Resonanzen
nicht nur auf Grund ihrer Frequenzabhingigkeit, sondern auch durch

ihren unterschiedlichen Intensitdtsverlauf im Q-Raum 2zu trennen.
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Abb. 3.5:

Strukturfaktor der
Eg—Mode berechnet mit

a) Relaxationsmode
(Morse-Potential)

b) Eigenvektor
(Morse~Potential)

c) Eigenvektor
(modifiziertes
Morse-Potential)

d) Eigenvektor
(Al-Pseudopotential)

N =
( max 20 Atome)
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<011>

Abb. 3.5e:

Abb. 3.5f:

Strukturfaktor der
Eg—Mode berechnet mit

Eigenvektor
(modifiziertes Morse-
Potential)

ohne statische Ver-
schiebungen R .
—st

Strukturfaktor der
Eu—Mode berechnet mit

Eigenvektor
(Morse-Potential) .
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4, Experimentelle Technik

Zweil Gesichtspunkte bestimmen die experimentellen Anforderungen
an die Proben.

i) Die Bestrahlung muf mit hochenergetischen Elektronen erfol-
gen, um eine mdglichst einfache Defektstruktur (Einzelzwi-
schengitteratome) zu erzeugen. Die geringe Eindringtiefe der
Elektronen (% 0.5 cm bei 3 MeV e~ in Al) erfordert diinnwan-

dige Proben.

ii) Die nachfolgende Neutronenstreumessung an derselben Probe

macht jedoch massereiche Kristalle notwendig.

Einen m&glichen KompromiB, der beiden Anforderungen gerecht wird,

stellt die Probenform eines Hohlzylinders dar (@ = 2 cm),

der wdhrend der Bestrahlung std&ndig gedreht wird?ugzg einer Wand-
dicke von 0.3 cm werden die Elektronen jedoch vollstédndig in der
Probe gestoppt und die gesamte kinetische Energie als Wirme an
das Material abgegeben. Der dadurch notwendige hohe Warmeliber-
gang (die maximal zul&dssige Probentemperatur lag bei 20 K) er-
forderte eine Abkehr von der iblichen Kilhlung mit fllissigem He.
Es wurde eine spezielle Kiihltechnik mit He-Gas von 10 K ent-
wickelt, Daflir wurde die Tieftemperaturbestrahlungsanlage der
KFA Jilich durch eine Expansionsturbine erweitert. Dies erlaubt
in Verbindung mit dem in 4.2 beschriebenen Kryostaten, derart

massereiche Proben zu bestrahlen.

Da die Elektronenbestrahlung in Jliilich, die Neutronenstreu-
messungen jedoch am HochfluBreaktor des ILL in Grenoble in

ganz unterschiedlichen Kryostaten durchgefiihrt wurden, muBte
eine spezielle Technik entwickelt werden, die Proben helium-
kalt umzuschleusen und zu transportieren (Kapitel 4.2.2). Nach
AbschluB der Bestrahlung konnte der Kryostat mit flissigem He-
lium geflutet werden. Das Umsetzen der Probe in eine Helium-
transportkanne erfolgte mit Hilfe eines in 4.2.2 beschriebenen,
fliir dieses Experiment entwickelten kleinen Dewars, mit dem auch
das Umsetzen in den MeBkryostaten geschah. Der Innenraum dieses
Kryostaten (Kapitel 4.2.3) konnte nach dem Einschleusen der Probe

auf etwa 1 mbar abgepumpt werden, so daB die Untergrundstreuung



- 30 -

der Neutronen am Helium minimiert, die Probentemperatur {iiber

das Austauschgas aber doch bei 6 K gehalten werden konnte.

Fir die Neutronenstreumessung wird eine einkristalline Probe
benttigt, die wegen der oben genannten Bestrahlungs- und Kiih-
lungsprobleme die Form eines Hohlzylinders hat. Die Abmessun-
gen (7 cm Lange, 2 cm AuBendurchmesser, 0.3 cm Wanddicke und

11.1 cm3

Volumen) richten sich einmal nach Gegebenheiten des

Neutronen-Spektrometers (Strahlhohe (7.5 cm) und maximaler Pro-
bendurchmesser bei fokussierender Anordnung des Analysatorkri-
stalls (2 cm)) sowie nach der Eindringtiefe der Elektronen in

Aluminium (% 0.5 cm bei 3 MeV) /23/. Die Probenachse ist eine
<110>-Richtung.

Die Zylinder wurden im Institut flir Materialentwicklung des
IFF nach dem Bridgeman-Verfahren aus 5-9er Ausgangsaluminium
mit dem endgliltigen AuBendurchmesser gezogen. Der Kern des
Hohlzylinders wurde mit einer kleinen Vortriebsgeschwindig-
keit von rund 0.2 mm/min funkenerosiv aus der Probe heraus-
geschnitten, wie auch deren weitere Bearbeitung funkenerosiv
erfolgte. Die Proben wurden in heiBer NaOH um rund 50 um ab-
gedtzt und anschlieBend mit Laue-Aufnahmen die Probeninnen-
fliche untersucht. Sie zeigte scharfe Reflexe. Im y-Spektro-
meter wurde eine Breite der Rockingkurve von ungefdhr 10' FWHM
gemessen. Das Restwiderstandsverh&dltnis der Proben lag bei 3000.

Um direkt an der bestrahlten Probe die Anderung des elektri-
schen Restwiderstandes als MaB fiir die Defektkonzentration
messen zu k&nnen, wurde der Zylindermantel mehrmals ldngs iber
6 bzw. 1 cm geschlitzt, wie in Abb. 4.1 dargestellt. Dies war
notwendig, da wegen der anschlieBenden Neutfonenstreumessungen
kein Draht durch die Probe gezogen werden konnte.



Abb. 4.1: Zylinderférmige Al-Probe mit Kontakt zur Tempera-
turmessung (Th) und zur elektrischen Restwider-
standsmessung:

Kontakte 4 und 5: I
Kontakte 1 und 3: U Uber ringférmigen Probenteil

Kontakte 1 und 2: U Uber stiftférmigen Probenteil.
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Mit dieser Schlitzanordnung konnte der elektrische Restwider-
stand mit der Vierpunktmethode iiber zwei unterschiedliche Pro-
benbereiche gemessen werden. Die Restwiderstandsdnderung bei
Messung liber den "Ring" (Kontakte 1 und 3) liefert eine gute
Mittelung der Schddigung iliber den ganzen bestrahlten Proben-
bereich. Die Messung liber den "Stift" (schraffiert in Abb. 4.1,
Kontakte 1 und 2) ist wegen des fast einen Faktor 6 grds-
seren Formfaktors sehr viel empfindlicher, erfast aber nur
einen kleinen Teil der Probe. Die Kontakte wurden mit Leit-
silber in Bohrungen eingeklebt. Ebenfalls am oberen Proben-
rand wurde zur Temperaturkontrolle ein AuFe/CrNi Thermoelement
mit Tieftemperaturkleber befestigt (Th in Abb, 4.1),.

- — - — —— e — s o e et Wi Ul s e Bt St e

4.2.1 Bestrahlungskryostat

Abb. 4.2 zeigt eine schematische Darstellung des Bestrahlungs-
kryostaten. Die Hauptteile des Kryostaten sind die Bestrahlungs-
kammer (1), der Probenhalter (2), der Schwenkmechanismus (3) und
das Dewar (4).

Die Bestrahlungskammer (1) besteht aus einem Edelstahlrohr

(Abb. 4.3), das im Strahlbereich auf eine Wanddicke von 0.1 mm
abgedreht worden ist. Der Energieverlust der Elektronen beim
Eintritt wird so auf 0.15 MeV reduziert. Das Heliumgas tritt
von unten in die Kammer ein und wird in 0.8 mm breiten Spalten

auBen und innen an der Hohlzylinderwand vorbeigefiihrt.

Die Probe wird im Rohr konzentrisch von je 4 Nasen des Proben-

kopfes bzw. des ProbenfuBes gefilhrt. Am Probenkopf ist die Pro-
be durch zwei Gewindestifte fixiert, die mit Tieftemperaturkle-
ber vergossen sind. Der ProbenfuB wird gehalten vom unteren Teil



- 33 -~

Motor

Inneres Probenrohr

AuBeres Probenrohr} Probenhalter (2)

Dewarhaube (7)
Ventil

VAT-Schieber Drehbarer Flansch (5)

Schwenkmechanismus (3)

He - hin
He - riick

|
|
Heberunschluﬂ \? [ I
|
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Ruckleitung — |

| Bestrahlungskammer (1) mit Probe

j <@g ¢~ - Strahl (90° aus
Zeichenebene herausgedreht !)
.0 |_— Dewarkammer (6) mit Dewar (&)
Vakuummantel

_—" He - Leitung

Abb, 4.2: Schematische Darstellung des Bestrahlungskryostaten
mit Probe in Bestrahlungsposition.
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Abb. 4.3: Bestrahlungskammer mit Probenhalter und Probe. -
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des Probeneinsatzes und durch 2 Stifte gegen Verdrehen gegen-
Uber der Probe gesichert. Der Probeneinsatz - er wird von un-
ten in den Probenhalter eingeschraubt - ist notwendig, um auch
im Inneren der Probe das Gas nur in einem schmalen Spalt an der
Zylinderwand vorbeizufiihren. Mit Hilfe des Bajonetts am FuBe der
Bestrahlungskammer kann der Probeneinsatz nach Ende der Bestrah-
lung aus der Probe herausgeschraubt werden und verbleibt mit dem
Probenfuf im Kryostaten. Die Spaltbreiten von 0.8 mm erlauben
bei einem Heliummassendurchsatz von 22 g/s eine abzufilhrende
Leistung von ¥170 Watt (%8 uA/cm2 Strahlstromdichte auf ausge-
blendeten 7 cm2 Probenoberflédche). Bei einer Gastemperatur von
10 K ergibt sich fiir ein AT von 6 K zur Probe ein Wadrmelibergang
von 0.4 Watt/cmzK. Die Gastemperatur im oberen Teil der Bestrah-
lungskammer wird liber einen geeichten Germaniumtemperaturfiihler
gemessen.

Wie in Abb. 4.2 und 4.3 dargestellt, besteht der Probenhalter (2)
aus zwel konzentrischen diinnwandigen Edelstahlrohren. Am inneren
ist der Probenkopf iliber einen Splint mit viel Spiel befestigt,
was garantiert, daB die Probe nur von den je vier Nasen an Pro-

benkopf und ProbenfuBf in der Bestrahlungskammer gefiihrt wird.

Nach AbschluB der Bestrahlung wird der Probenkopf starr mit dem
duBeren Probenrohr verschraubt. In dieser Position befindet sich
ein im Innenrohr mit Tieftemperaturkleber befestigter Kohlewider-
stand genau iiber der mit dem &uBeren Probenrohr verschweiften De-
warverschraubung (Abb. 4.3). Uber dieses Gewinde wird das Dewar
vor dem Ausschleusen mit dem Probenhalter verbunden. Der Kohle-
widerstand ermbglicht es, in der Heliumkanne den Fliissigkeits-
stand {iber dem Dewar zu messen. Die elektrischen Zufiihrungen filr
die Restwiderstandsmessung, Germaniumfiihler, Thermoelement und
Kohlewiderstand verlaufen im Innenrohr, an das auch der Mitnehmer
fir die Motorachse angreift.

Unmittelbar vor der Probenkammer befindet sich eine wasserge-
kilhlte Blende, deren Offnungsweite dem Probeninnendurchmesser
entspricht. Dadurch wird erreicht, daB sich beim Drehen der Probe
die duBere Mantelschicht nicht l&nger im Strahl befindet als die

innere.
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4,2.2 Umsetztechnik

Vor Beginn der Bestrahlung wurde in die Dewarkammer (6) ein

Dewar (4) eingebaut. Dies besteht aus zwei dlinnwandigen Edel-
stahlrohren mit eingeschweiBten Bdden (Abb. 4.4). Um den Wand-
zwischenraum des Dewars zu evakuieren, wird eine kleine Bohrung
im Boden des &duBeren Rohres im Vakuum elektronenstrahlverschweigt.
Uber einen Gewindering am oberen Rand des Dewars kann dieses mit
dem Probenhalter verschraubt werden. Das Dewar (90 cm3 fl. He)
hdlt lber 3 Minuten Fliissig-Heliumtemperatur und bis zu 10 Mi-
nuten bleibt die Probe unter 30 K.

Gewindering

\
L. diinnwandige Edelstahlrohre

. Vakuum

Bohrung, elektronenstrahlver-
schweift

Fig. 4.4: Dewar

Nach AbschluB der Bestrahlung wird die Tieftemperaturanlage von
Gas- auf Fliissigbetrieb umgestellt und danach der Kryostat bis

zur HOhe der Rickleitung mit fllissigem Helium geflillt. Der Pro-
beneinsatz wird herausgeschraubt, die Probe aus der Bestrahlungs-

kammer gezogen und mit dem &duBeren Probenrohr verschraubt. Der



™\
inneres
ﬁ ﬂ Probenrohr
duBeres
—r ahe -I—.L
Dewarhaube
A gasfbrmiges Helium

Dewar

Probe

fllissiges Helium

Entspannungsventil

[___\\\‘-_—_’)________Kryostat

Abb. 4.5: Schematische Darstellung der Ausschleus-
situation.



- 38 -

Schwenkmechanismus (3) wird um 180° gedreht, so daB sich das
Fiihrungsrohr mit dem Probenhalter iber der Dewarkammer befin-
det. Die Probe wird in das Dewar abgesenkt, das anschliefend mit
dem &duBeren Probenrohr verschraubt und in die Dewarhaube hochge-
zogen wird (Abb. 4.5). Durch SchlieBen des Schiebers zwischen
Kryostat und Dewarhaube wird der Probenhalter vom Verflilissiger-
system getrennt. Uber das Feinventil zwischen Schieber und De-
warhaube muB der abgeschlossene Gasraum des Probenhalters wvom
Betriebsdruck des Verfliissigers (1.4 atm) auf Atmosphdrendruck
entspannt werden. Der Probenhalter kann sodann unterhalb der
Dewarhaube vom Kryostaten abgeflanscht, auf eine Heliumtransport-
kanne umgesetzt und ins fliissige Helium abgesenkt werden. Da der
Dewardurchmesser nur geringfligig kleiner als die Kannendffnung
ist, kann in jeder Kanne nur eine Probe gelagert werden. Das
wdhrend der Umsetzphase aus dem Dewar verdampfende Helium strdmt
unten aus der Haube und verhindert das Eindringen von Luft, die

sich auf der Probe niederschlagen k&nnte.

Die Probe kann beliebig lange in fliissigem Helium gelagert wer-
den, da mit Hilfe eines speziellen Kannenaufsatzes fllissiges He-
lium nachgefiillt oder die Probe einfach wie beim Umschleusen in
eine volle Kanne umgesetzt werden kann. In einer 100 Liter He-
liumkanne erfolgte auch der Transport der bestrahlten Probe nach
Grenoble. Um Riickdiffundieren von Luft nach Druckschwankungen zu
vermeiden, wurde das verdampfte Helium iiber mehrere Meter lange
Schliuche an die Atmosphidre abgegeben. Wiahrend des vierstiindigen
Hubschraubertransports oder des 16-stiindigen LKW-Transportes ver-
dampften lediglich 4 bis 5 Liter Helium. In den MeBkryostaten ist
derselbe Schwenkmechanismus wie im Bestrahlungskryostaten einge-
baut, so daB das Einschleusen der Probe in sinngemdB umgekehrter
Reihenfolge erfolgen konnte.

4.2.3 MeBkryostat

Abb. 4.6 zeigt eine schematische Darstellung des Kryostaten,
dessen Hauptbestandteile der Vakuummantel (1), der Stickstoff-
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mantel (2), der Fliissigheliumtank (3) und der Heliumgasraum (4)
mit der Probenkammer (5) sowie dem Schwenkmechanismus (6) sind.

Das Kernstiick des Kryostaten ist der abpumpbare Heliumgas-
raum (4), dessen unterer Abschluf die Probenkammer (5) und
dessen oberer AbschluB der Schwenkmechanismus (6) bilden,
Damit kann der Probenhalter iiber das Dewar bzw. das Flihrungs-
rohr gedreht werden. In diesem Rohr wird der Probenhalter mit
Hilfe der Dewarverschraubung (Abb. 4.3) geflihrt. Die Probe
selbst wird durch den Kegel am FuB der Probenkammer in der
MeBposition zentriert. Der Gasraum kann iiber das Ventil aus
dem Fliissig -Heliumtank geflutet werden, so daB eine kalt
eingesetzte Probe auch wieder kalt ausgeschleuBft werden kann.
Zum Einschleusen der Probe ist dies nicht erforderlich, es
geschieht im Helium-Gas. Dieses steht liber die Wdnde des He-
lium-Gasraumes mit dem fliissigen Helium im Tank in Kontakt
und befindet sich bis zur HOhe des Fliissigkeitsspiegels auf
4.5 K. Der Flissigkeitstank ist bis zur maximalen Fiillh&he
gegen den Vakuummantel (1) durch einen Stickstoffmantel (2)
abgeschirmt. An der zweiten Durchfiihrung im Schwenkmechanismus
kann eine Eichprobe im Kryostaten gefiihrt werden, die es er-
modglicht, Eichmessungen durchzufiihren, ohne die Probe aufzu-

wdrmen.



5. Durchfiihrung des Experimentes

Es wurden 2 Messungen am ILL durchgefiihrt, vor denen jeweils eine
MeB- und eine Ersatzprobe nacheinander bestrahlt+ wurden. Die Be-
strahlung erfolgte an der Tieftemperaturbestrahlungsanlage ELIAS des
IFF der KFA Jilich /24/. Die Probe wurde wdhrend der Bestrah-
lung mit einer Winkelgeschwindigkeit von einer Umdrehung pro
Minute hin- und hergedreht, um eine liber den Umfang homogene
Schddigung zu gewdhrleisten. Die Temperaturen von Heliumgas

und Probe wurden fortlaufend kontrolliert. Die maximale Pro-
bentemperatur betrug 16 K. Die Energie der Elektronen betrug

3 MeV, doch trafen sie wegen des Energieverlustes im Fenster
der Bestrahlungskammer mit ungefihr 2.85 MeV auf die Probe.

Die Strahlstromdichte lag zwischen 7 und 11 uA/cmz. Abb. 5.1
zeigt die Dosiskurven fiir die jeweils bei den Neutronenstreu-
experimenten benutzten Proben (I und II). Die Zunahme des elek-
trischen Restwiderstandes, wie er fiir jede Probe am Ring und

am Stift (vergl. Abb. 4.1) gemessen wurde, ist gegen die Zahl
der Elektronen, die die Probenoberfldche pro cm2 getroffen
haben, aufgetragen. Probe II wurde wdhrend der Bestrahlung von
drei Tube-Sparks /24/ getroffen. Diese fiihren zu einer lokalen
TemperaturerhShung und demzufolge zu einem teilweisen Ausheilen
der Defekte in der Probe. Dies zeigt sich in einem pl&tzlichen
Abfall der Schddigungskurve. Erholen weniger als 10 % der De-
fekte, handelt es sich hauptsédchlich um eng benachbarte Frenkel-
paare (Stufe IB), deren Verlust keine Auswirkung auf das Ex-
periment hat. Im Falle des ersten Sparks betrdgt die Erholung

26 %, so daB hier auch schon Defekte von Stufe I, mit ausge-

C
heilt sind. Da davon jedoch nur der Stift - also etwa nur 10 %

der Probe - betroffen waren, wurde die Bestrahlung fortgesetzt.

Auffallend ist die unterschiedliche Widerstandszunahme zwischen
Stift und Ring an derselben Probe. Bei Probe I liegt der Unter-
schied bei 30 %, bei Probe II bei 22 %. Der Grund hierfiir liegt
in der groBen Wanddicke der Probe von 3 mm und ihrer besonderen

Bestrahlungsgeometrie. Wegen der starken Energieabhidngigkeit
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der Schddigungsrate muf mit einer abnehmenden Defektkonzentra-
tion von auBen nach innen in der Zylinderwand gerechnet werden,
obwohl schon die in Strahlrichtung gesehenen dickeren Randbe-
reiche des Zylinders durch die Blende vor der Probenkammer ab-
gedeckt worden waren. Allein iiber die 3 mm Wanddicke fdllt die Schi-
digungsrate - wie Testmessungen zeigten - um einen Faktor 1.5 ab. Ein solcher
Gradient in der Defektkonzentration entspricht in der elektrischen
Widerstandsmessung einer Parallelschaltung ungleicher Wider-
stédnde, woraus sich bei einer direkten Umrechnung des Gesamt-
widerstandes in Defektkonzentration ein zu kleiner Wert er-

gibt. Da die Elektronen eine gr&fere mittlere Probendicke als

3 mm durchdringen, wurde fiir eine einfache Abschdtzung der
mittleren Defektkonzentration 50 % Schddigungsunterschied
zwischen AuBen- und Innenseite der Zylinderwand angenommen.

Es ergibt sich mit 280 ppm (Probe I) und 480 ppm (Probe II)

eine um 13 % grOBere mittlere Defektkonzentration im Ring als

bei einer direkten Umrechnung der Restwiderstands&@nderung von

100 nficm (Probe I) und 170 nfcm (Probe II) mittels des Rest-
widerstands pro Frenkeldefekt op = 4.0 pcm/% /25/. Die An-
fangsschddigungsrate errechnet sich aus der nominellen Strahl-
stromdichte fiir den Stift zu Ap/A¢ = 8.3 « 1072/
fiir den Ring zu Ap/A¢ = 7.1 -10_27

Qcm/e};cm_2 und
Qcm/elcm_z. Da der Elektro-
nenstrahl auf der Probenrilickseite gestoppt wurde, konnte die
Schddigungsrate nicht mittels der am Faradaybecher gemessenen
Gesamtladung berechnet werden, sondern nur lUber die im Strahl-
rohr vor der Probe gemessenen nominellen Strahlstromdichte. Die
héhere Schddigung des Stiftes kommt dadurch zustande, daB die
Elektronen, die diesen Teil der Probe erreichen, eine im Mittel
hbhere Energie besitzen, da sie auf Grund der Schlitze wdhrend

der Drehung der Probe eine zeitlang weniger Al durchdringen miissen.

Die Defektkonzentration der Probe I betrdgt alsoc 280 ppm und der
Probe II 480 ppm.

5.2.1 Neutronenspektrometer IN3

Wegen des kleinen Wirkungsquerschnitts wurden die Messungen
der diffusen, inelastischen Neutronenstreuung am HochflugB-

reaktor des Instituts Laue Langevin in Grenoble gemacht. Wie



in Kapitel 3.2.2 besprochen, wdre es gilinstig gewesen, in einem

moglichst grofen Q-Bereich den Wirkungsquerschnitt zu messen,
wozu sich ein Flugzeitspektrometer anbot. Der Besetzungsfaktor

im Wirkungsquerschnitt machte es allerdings notwendig, mit ther-
mischen Neutronen im Energieverlust zu messen, denn er betridgt
flir eine Schwingungsenergie von 1 THz und bei einer MeBtempera-
tur von 6 K ungefdhr 1. Dagegen ist er im Energieverlust auch
fiir 20 K immer noch kleiner 10_1. Eine hdhere MeBtemperatur
kommt nicht in Frage, da sonst das Einzelzwischengitteratom an-
f&ngt zu wandern und auszuheilen (s. Kapitel 2). Ein Flugzeit-
spektrometer mit thermischen Neutronen stand jedoch zu dieser
Zeit nicht zur Verfligung, so daf auf ein thermisches 3-Achsen-
Spektrometer ausgewichen wurde. Es wurde das IN3 gewdhlt (Abb.
5.2), das trotz des niedrigeren Neutronenflusses gleiche Mef-
bedingungen bietet wie das IN8. Dies liegt zum einen an der Mdg-
lichkeit, sowohl mit vertikal gekriimmtem Monochromator als auch
mit horizontal zu kriimmendem Analysatorkristall zu messen und
zum anderen am Standort des IN3 in der Neutrénenleiterhalle,

wo ein geringerer Neutronenuntergrund herrscht.

Im folgenden soll der Aufbau des Spektrometers kurz beschrie-

ben werden /26/. Als Monochromator wurde ein Graphitkristall
(PG(0,0,2)) verwendet, der die Neutronen aus dem Neutronen-
leiter auf die Probe fokussiert. Hinter dem Monochromator be-
fand sich ein Monitor, der die MeBzeit liber eine vorgegebene
Neutronenzahl begrenzte, um zeitliche Schwankungen der Inten-
sitdt des Primdrstrahls zu korrigieren. Tests ergaben, daB ein
Kollimator von 30' oder 40' zwischen Monochromator und Probe

das Signal zu Untergrundverhdltnis nur um 20 % verbesserte,

aber das Signal um 40 % reduzierte, so daB keine Kollimatoren
verwendet wurden. Da die Messungen am Dreiachsenspektrometer

mit konstantem Q gemacht wurden, konntenmit einem Graphitfilter
zwischen Probe und Analysator hdhere Ordnungen von kf unterdriickt
und der Analysator (PG(0,0,2)) auf einen festen Kriimmungsradius
eingestellt werden. Ein Kollimator wurde angesichts des horizon-
tal gekriimmten Analysators hinter der Probe nicht verwendet. Der
Detektor war ein mit He; gefililltes Proportionalzdhlrohr von 10 cm

H6he und 3 cm Durchmesser.
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Eine horizontale Krlmmung des Analysators von R = 3.1 m bei
einem kf von 2.661 2—1 ergab eine Vergr&Berung der Divergenz
auf 3° in der Streuebene, was zwar eine geringere Q-Aufldsung
zur Folge hatte, aber eine Verdoppelung des Signal zu Unter-
grundverhdltnisses gegeniiber flacher Analysatoreinstellung be-
wirkte. Die Energieaufldsung lag bei §v = 0.28 THz bei der er-
sten Messung, bei §v = 0.36 THz bei der zweiten. Die schlech-
tere Aufldsung beim zweiten Experiment bei sonst gleichem Ver-
suchsaufbau kann an der vielleicht verdnderten Justierung der
einzelnen Graphitkristalle des Analysators liegen.

Nach sorgfdltiger Abschirmung des gesamten Neutronenkanals im
Spektrometer setzte sich der Untergrund im spdteren MeBbereich
zu 15 % aus elektronischem Rauschen und Hallenuntergrund zu-
sammen (9 n/h), und der Rest (23 n/h) kam in etwa zur Hilfte aus
dem. Kryostaten und der Probe.

5.2.2 Eichung der Absolutintensitédt

Um die gemessene Neutronenzdhlrate in einem Wirkungsquerschnitt
umzurechnen, wird eine Vanadiumeichprobe von gleichen &duBeren
Abmessungen wie die Al-MefBprobe benutzt. Bei gleicher Spektro-
meteranordnung verhalten sich die Wirkungsquerschnitte von Al-
und V-Probe wie die gemessenen Intensitdten. Bei der Umrechnung
auf den atomaren Wirkungsquerschnitt pro Wirtsgitteratom muB die
unterschiedliche Atomzahl im durchstrahlten Probenvolumen berilick-
sichtigt werden. Bezieht man den Wirkungsquerschnitt der Probe
statt auf die Zahl der Gitteratome auf die Defektzahl, muB der
Wirkungsquerschnitt auf die Defektkonzentration normiert werden.

Man erhdlt so den differentiellen Wirkungsquerschnitt pro Zwi-

schengitteratom, das mit der Resonanzfrequenz YResonanz schwingt.
. IAl
GA
do _ Vres nY dg¥
Vres I Ne 9Pine
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1 die zahlrate.
res

der Al-MeBSprobe flir den Energieilibertrag v = v
Al
N

Dabei sind I’ die Zihlrate der V-Probe und Iﬁ
Voo . e res’

und N° die Zahl der im n-Strahl befindlichen Probenatome,

k der Korrekturfaktor fiir n-Absorption im Vanadiumzylinder
und ¢ die Defektkonzentration in der Al-Probe. Der letzte Fak-
tor ist der auf den Raumwinkel bezogene, bekannte, inkohirente,
elastische Wirkungsquerschnitt eines V-Atomes.

Die Zahlenwerte zur Umrechnung der Z&hlraten sind in Tabelle I
zusammengestellt. I und II beziehensich auf die zwei verschie-
denen Experimente, die zeitlich fast 2 Jahre auseinanderlagen
und bei denen verschiedene MeB- aber dieselbe Eichprobe verwen-
det wurden. I¥ und I¥I sind das Mittel der Peakintensitdten der
inkohdrenten, elastischen Streuung der Vanadiumprobe fiir die drei
ausgewdhlten MeBpunkte im reziproken Raum (s. Kapitel 5.2.3). De-

ren Schwankung von 1 % ist durch die Statistik bestimmt.

I IT
v v Al \% Al v
N inc K I €1 T1 II €11 Tr1
[27/
2
1O23 barn 1023 ppm n/s 10 3 ppm n/s
oo e e s e e e fp—————— e e e e e e e ——— e e ]
2.03 5.01 0.84 4.59 300 107 4,38 480 168

Tabelle I: Eichfaktoren fiir Messungen I und II.

Das um fast einen Faktor 1.6 gr&fere MeBsignal beim Eichstreuer
im 2. Experiment wurde im wesentlichen durch die Verwendung eines

héheren Zdhlrohres mit einer grdBeren Nachweiswahrscheinlichkeit
erreicht.

Um die gemessenen Wirkungsquerschnitte mit den berechneten Struk-
turfaktoren zu vergleichen, wurden entsprechend Gleichung 4 die

in Tabelle II aufgefiihrten Faktoren bendtigt.

Tabelle II: Faktoren zur Berechnung des Wirkungsquerschnitts.

kf/ki(v) bdAl a |cm|/27/ e n T ]K]

13

ee
o
O
~
e
-
(9}

0.91-0.8 27 3.5 « 10




5.2.3 MeBbereich und MeBprogramm

Wegen der 1/v Abhidngigkeit des Wirkungsquerschnitts sollte die
Mode mit der tiefstliegenden Frequenz die grdf8te Streuintensi-
tdt zeigen und am besten nachzuweisen sein. Nach den Rechnungen
mit den Morse~Potentialen besitzt die Eg—Mode die niedrigste
Resonanzfrequenz. Dies ist auch von der physikalischen Bedeu-
tung her die interessanteste Resonanzschwingung des Einzelzwi-
schengitteratoms. Um den Wirkungsquerschnitt noch zu optimieren,
wurde in einem Bereich des Q-Raumes gemessen, in dem der Struk-

turfaktor dieser Mode maximal ist.

Da zu Beginn des Experimentes nur vorldufige Rechnungen fir den
Strukturfaktor vorlagen /28/ und dessen genauer Verlauf - wie

in Kapitel 3.2.2 gesehen - potential- und auch ndherungsabhidn-
gig ist, werden mehrere MeBpunkte in den Bereich des Maximums
des Strukturfaktors gelegt, in der Hoffnung an einen Punkt dem
Maximum nahe zu kommen. Die zur Verfiigung stehende Strahlzeit
erlaubte jedoch nicht mehr als drei const-g-Scans zu messen, so
daB die Punkte Q = (2,q,q)%§ mit g = 0.4, 0.6 und 0.8 ausgewdhlt
wurden. Im folgenden werden die Mefpunkte im reziproken Raum le-
diglich mit ihrem g-Wert bezeichnet. Die Punkte wurden in eine
Hauptsymmetrierichtung <011> gelegt, flir die der Verlauf der
Phononenlinie bekannt ist. Dies ist wichtig, um abschdtzen zu
kénnen, ob deren Verschiebung oder Verbreiterung infolge der
Defekte einen Beitrag zum MeReffekt leisten. Dies war nach den
Daten von Bdning et al. nicht der Fall /11/.

Alle Messungen erfolgten in Energieverlust des Neutrons. Im

1. Experiment mit einer Defektkonzentration von 280 ppm in der
Probe wurde in einem Energiebereich von AE = O bis 2 THz ge-
messen. Im 2. Experiment konnte auf Grund einer ldngeren Gesamt-
meBzeit die diffuse, elastische Streuung mitgemessen werden:

AE = -0.2 bis 2 THz. Die obere Grenze von 2 THz wurde vom Spek-
trometer vorgegeben. Der Bereich des 1. Intensitdtsanstieges
(0.2 bis 1.2 THz) wurde mit einer besseren Statistik gemessen.
Dies wird in den Abbildungen durch eine grdB8ere Punktzahl do-

kumentiert.



Um das Erholungsverhalten der Defekte zu untersuchen, wurde
die Probe durch Hochziehen in wdrmere Bereiche des MeBkryo-
staten einem isochronen, thermischen Erholungsprogramm bis

zu Raumtemperatur unterworfen (Haltezeit 20 Min.). Der elek-
trische Restwiderstand bei 6 K wurde nach jedem Temperschritt
gemessen. Nach 46 K (es liegen keine Einzelzwischengitteratome
mehr in der Probe vor) und nach 300 K (alle bestrahlungsindu-
zierten Defekte sind ausgeheilt) wurden Neutronenstreumessungen
in den oben genannten Bereichen vorgenommen. Vor Beginn der
Messung der diffusen Streuintensitdt wurde die Justierung der
Probe durch Messung der (200) und (022) Reflexe kontrolliert.



6. MeBergebnisse

6.1.1 Defekte nach Bestrahlung

Als Beispiel fiir die MeBergebnisse zeigt Abb. 6.1 zwei typische
const-g-Scans der Probe mit 480 ppm Frenkeldefekten. Um die ab-
solute Zdhlrate und das Signal zu Untergrundverhdltnis zu zei-
gen, ist die Zdhlrate gegen den Energiellbertrag der Neutronen
aufgetragen, zum einen flir Messungen am Kristall nach Bestrah-
lung, zum anderen fiir die Untergrundmessungen nach Ausheilen

der bestrahlungsinduzierten Defekte bei Raumtemperatur. Man er-
kennt bis 0.6 THz einen flachen Untergrund, der dann zu klei-
neren Energielibertrdgen hin ansteigt. Beili einer Energieaufldo-
sung von §v = 0.36 THz sind dies bereits die Ausldufer der
elastischen Linie. Von Interesse ist die Differenz der beiden
dargestellten Kurven - sie entspricht dem MeBeffekt der diffu-
sen, inelastischen Neutronenstreuung. Allerdings muB bei der
Differenzbildung berilicksichtigt werden, daB die Ausl&dufer der
elastischen Linie des bestrahlten Kristalls Beitrdge der diffu-
sen, elastischen Verzerrungsstreuung enthalten, die durch sta-
tische Gitterverzerrungen der Defekte erzeugt wird. Mit der be-
kannten Aufldsungsfunktion der Vanadiumprobe und der gemessenen
diffusen, elastischen Verzerrungsstreuung (s. Kapitel 6.3) kOnnen
diese Beitrdge berechnet und korrigiert werden. Die grdBte Korrek-
tur lag bei der kleinsten auswertbaren Energie von 0.4 THz in der

Gr&Benordnung von etwa 10 % des MeBsignals.

Die so erhaltene diffuse, inelastische Streuung der Defekte ist

in Abb. 6.2 aufgetragen. Die eingezeichnete Kurve ist eine ein-

fache Interpolation der MeBpunkte. Alle drei Scans zeigen einen

dhnlichen Kurvenverlauf. Ein Intensitdtsmaximum zwischen 0.7 und
0.8 THz geht {iber in ein Minimum bei ungef&hr 1 THz. Daraus

schlieBt sich zwischen 1.2 und 1.3 THz ein Intensit&dtsriicken

I

bis 2 THz an. Auffdllig am Scan bei g = 0.4 ist der weitere An-
stieg der Intensit&dt ab 1.7 THz. Beim g = 0.8-~Scan gab es im
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Abb. 6.2: Diffuse, inelastische Neutronenstreuung an dex Probe
a) mit 480 ppm
b) mit 280 ppm Frenkeldefekte.
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Energiebereich von 0.5 bis 1.0 THz Schwierigkeiten auf Grund

des zwischenzeitlich ausgetauschten Winkelcodierers, die bei

den anderen Scans nicht auftraten. Wegen der mangelhaften Re-
produzierbarkeit der Daten in diesem Bereich wurden die Punkte
nicht zur Auswertung herangezogen. Zum Vergleich sind die Ergeb-
nisse der Messung an der Probe mit 280 ppm Frenkeldefekte eben-
falls in Abb. 6.2 dargestellt. Die MeBeffekte sind hier nicht

nur auf Grund der geringen Konzentration kleiner, sondern auch
durch den geringeren NeutronenfluBf in diesem Experiment (s. Ka-
pitel 5.2.2). Trotz des h8heren statistischen Fehlers deuten sich
in den Scans dieselben Effekte an wie bei der bis zur h8heren Do-
sis bestrahlten Probe. Dies 2zeigt sich sehr viel deutlicher, wenn
die drei Scans einer Probe aufaddiert und die unterschiedlichen Eich-
ungen bericksichtigt werden. Flir einen quantitativen Vergleich sind in
Abb. 6.3 die unter Verwendung der Eichfaktoren von Tabelle I auf
ein Wirtsgitteratom bezogenen Wirkungsquerschnitte der beiden

Proben dargestellt. Als Untergrund wurde fiir diese Kurve eine

A 426 abarn
C'dSa dv Oy sr Atom

4 Probe II
480ppm
12 1
) Probel
L - 280ppm

: >
O 1 2

AE [T Hz]

Abb. 6.3: Aufaddierter Wirkungsquerschnitt aller drei g-Scans
(auf ein Wirtsgitteratom normiert).
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aus allen drei Scans gemittelte Zdhlrate benutzt. Die Wirkungs-
querschnitte steigen innerhalb eines Fehlers von 20 % linear
mit der Konzentration iiber den gesamten Energiebereich an. Die
statistische MeBgenauigkeit liegt auf Grund der niedrigen Z&hl-
rate bei 60 % fir die Probe mit 280 ppm und bei 28 % flir die
mit 480 ppm Frenkeldefekten.

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB die MeBergebnisse der in-
elastischen, diffusen Streuung auf eine Resonanzmode bei 0.7 -
0.8 THz hindeuten, sowie auf mehrere h&herfrequente Moden ober-
halb von 1.3 THz. Innerhalb der MeBgenauigkeit erkennt man fiir
niederenergetische Moden keine starke g-Abhingigkeit des Struk-
turfaktors an den gemessenen Punkten im Q-Raum. Bei h&heren En-
ergien scheint jedoch eine Abh#ngigkeit zu bestehen, da dort in
dem Scan bei g = 0.4 deutlich grdBere Wirkungsquerschnitte ge-
messen werden.

6.1.2 Erholungsverhalten der diffusen, inelastischen Neutronen-
streuung

Nach Tempern bei 46 K konnten alle drei const-g-Scans aus Strahl-
zeitgrinden nur an der Probe mit 480 ppm Frenkeldefektkonzentra-
tion gemessen werden. Abb. 6.4 zeigt die Intensititsdifferenz
zwischen dieser Messung und der Untergrundmessung nach Tempern
bei Raumtemperatur. Die Z&hlraten sind in allen drei Scans bei
kleinen Energien deutlich kleiner geworden. Zus&tzlich sieht man
am Scan bei g = 0.4, daB er sich bei h8heren Energien nicht mehr
sostark von den beiden anderen Scans unterscheidet. Das heiRt,
mehrere Moden sind beim Tempern ausgeheilt. Ob diese Moden zu
einem oder mehreren Defekttypen geh&ren, wird im folgenden dis-
kutiert. Das Erholungsverhalten wird deutlicher in der aufaddier-
ten Darstellung (Abb. 6.5) aller drei Scans und dem Vergleich mit
der Messung nach Bestrahlung. Bis 1.3 THz zeigt sich ein schwacher
MeBeffekt, in dem einzelne Peaks nicht mehr aufgeldst werden kdn-

nen. Das Signal ist gegeniiber dem Maximum der bestrahlten Probe
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Abb. 6.4: Diffuse, inelastische Neutronenstreuung nach
Tempern bei 46 K.




4’

0 ° 1° 2 AE(THz)

Abb. 6.5: Aufaddierte Darstellung aller 3 Scans
o nach Tempern bei 46 K

- nach Bestrahlung.

bei 0,75 THz um einen Faktor 6 kleiner. Oberhalb von 1.3 THz
geht dieser Faktor auf 2 bis 3 zurlick. Bei hohen Energien ober-
halb von 1.8 THz erkennt man hier deutlich das Abfallen des
Wirkungsquerschnitts der getemperten Probe. Bei 2 THz liegt

ein Faktor 5 zwischen den beiden Messungen. Das Erholungsver-
halten des elektrischen Restwiderstandes zeigt, daf die Defekt-
konzentration nach Tempern bei 46 K um einen Faktor 2 zurlickge-
gangen ist. Die in der diffusen, inelastischen Neutronenstreuung
beobachtete sehr viel stidrkere Intensitidtsabnahme {iber weite Be-
reiche des Frequenzspektrums macht deutlich, daB die durch Be-
strahlung erzeugte Defektstruktur nach Tempern bei 46 K weitge-
hend ausgeheilt ist. Besonders deutlich wird dies bei der Re-
sonanz mit der niedrigsten Frequenz und bei den Moden um 2 THz.
Dazwischen - im Bereich von 1.4 bis 1.8 THz - treten erneut Re-
sonanzmoden auf. Sie gehSren zu den Defekten, die das Tempern
bei 46 K lberlebt haben und nun in der Form einiger Doppelzwi-
schengitteratome und vor allem kleiner Cluster von 3 bis 5 Ato-
men vorliegen.
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Fiir die Messung an der Probe mit 280 ppm ergibt sich wegen der
sehr viel kleineren statistischen Genauigkeit innerhalb der

Fehler ein vdlliges Erholen der bestrahlungsinduzierten Effekte.

An der bis zu 480 ppm Defektkonzentration bestrahlten Probe wurde
ein ausfihrliches, isochrones Temperprogramm durchgefiihrt. In
Abb. 6.6 ist das Erholungsverhalten des elektrischen Restwider-
standes in der ringfdrmigen Widerstandsprobe aufgetragen. Der
Ring besitzt gegeniliber dem Stift zwar einen unglinstigeren Form-
faktor, gibt jedoch das Verhalten des grdB8ten Teils der Probe
wieder.Die Meffehler sind gegeniiber den Messungen wdhrend der
Bestrahlung grdBer, da die Proben im MeBkryostaten nur durch
He-Gas von etwa 6 K gekiihlt wurden und somit die Messungen des
elektrischen Widerstands nur bei kleineren Strtmen erfolgen
konnten. Bei der Temperaturmessung kann nicht ausgeschlossen
werden, daB wegen der Messung am oberen Probenrand die Proben-
temperatur iberschidtzt wird. Bei 100 K kann dieser Effekt etwa
10 K ausmachen. Angesichts der MeBfehler der Widerstandsmessung
ist diese Verschiebung allerdings nicht relevant. Das Erholungs-
verhalten der ringfdrmigen Widerstandsprobe wird in Abb. 6.6

mit reprdsentativen, der Literatur entnommenen Erholungskurven
von Proben mit 425 /16/ und 500 /29/ (beide Proben zeigen das
gleiche Erholungsverhalten) sowie 675 ppm /16/ Frenkeldefekt-
konzentration verglichen. Um etwaige Einflilisse der erhdhten Be-
strahlungstemperatur im vorliegenden Experiment zu berilicksichti-
gen, wurden die Kurven auf Ap-Werte bei 20 K normiert. Die Er-
holungskurve zeigt eine erste Stufe zwischen 20 und 25 K, die
mit der Stufe IB identifiziert werden kann. Sie ist verbunden
mit dem Ausheilen eng benachbarter Frenkelpaare und bestdtigt
mit ihrem Auftreten, daB im ringfdrmigen Teil der Probe die
Temperatur von 16 K wdhrend der Bestrahlung und dem Umsetzen
nicht iiberschritten wurde. Im Stift ist diese Stufe infolge des
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Sparks gegen Ende der Bestrahlung stark unterdriickt. Bei 40 K
sind in Stufe IC+D,E (50 + 5)% der Defekte ausgeheilt. In der
nachfolgenden Stufe II bleiben bei 100 K noch (27 + 7)% der
Defekte ibrig, die in Stufe III bei 300 K mit beginnender Leer-

stellenwanderung ausheilen.

Die Erholung, wie sie nach der vorliegenden Langzeitbestrah-
lung bis 480 ppm Frenkeldefektkonzentration beobachtet wird,
steht im Rahmen der mdglichen MeBgenauigkeit in guter tberein-
stimmung mit dem Erholungsverhalten, das Spiric an der 425 ppm,
Wagner an der 500 ppm und Ehrhart und Schilling /30/ ebenfalls
an einer 500 ppm Probe - hier liegen nur wenige MeBpunkte vor -
beobachteten. Aus dieser Ubereinstimmung muB geschlossen werden,

100

Erholungsverhalten des elektrischen Restwiderstandes der ring-

formigen Widerstandsprobe

480 ppm (vorliegende Arbeit)
—-==425 ppm /16/ und 500 ppm /29/
—-—675 ppm /16/

«s+sees 15 ppm (nach Neutronenbestrahlung) /31/
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daB in diesen Proben sowohl die gleiche Defektverteilung als
auch die gleiche Defektstruktur vorliegt. Als dominierenden
Defekttyp in dieser Struktur haben Ehrhart und Schilling /30/
mit Hilfe von Huangstreuexperimenten in Verbindung mit Gitter-

parametermessungen an der 500 ppm Probe das Einzelzwischen-

gitteratom nachweisen kdnnen.

Als Beispiel daflir, wie sich ein von dieser Struktur abwei-
chendes Defektmuster im Erholungsverhalten des elektrischen
Restwiderstandes niederschl&dgt, ist in Abb. 6.6 auch die Er-
holungskurve einer mit Neutronen bestrahlten Probe aufgetra-
gen /31/, in der neben Einzeldefekten auch Mehrfachdefekte
und kleine Cluster vorliegen. Trotz der nur kleinen Defekt-
konzentration von 15 ppm verlduft diese Erholungskurve deut-
lich oberhalb der Kurven, die an mit Elektronen bestrahlten

Proben gemessen wurden.

Da aus Zeitgriinden nur eine Messung der diffusen, inelasti-
schen Neutronenstreuung nach Tempern oberhalb von Stufe I
méglich war, sollte sichergestellt werden, daB nach diesem
Anlassen alle Einzelzwischengitteratome ausgeheilt waren.
Deswegen wurde erst nach Anlassen bis zum Ende der Stufe II1
gemessen. Dann sind aber nicht nur alle Einzel- sondern auch
die Doppelzwischengitteratome ausgeheilt bzw. agglomeriert. Da-
her liefert diese Messung der Neutronenstreuung nur noch Aussa-

gen iber groBere Cluster.
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Die in 6.1.1 besprochene Korrektur der inelastischen, diffu-

sen Neutronenstreuung auf die Ausl&ufer der elastisch, diffu-
sen Verzerrungsstreuung der Defekte machte es notwendig, an

den drei MefBpunkten im reziproken Raum die elastische Streuung
mitzumessen. Sie soll verglichen werden mit den Rechnungen und
Ergebnissen von H.-G. Haubold /22/, der in elektronenbestrahltem
Al mit Hilfe der diffusen ROntgenstreuung im Zwischenreflexge-
biet die statische Struktur des Einzelzwischengitteratoms unter-—
sucht hat.

Abb. 6.7 zeigt die bei der Probe mit 480 ppm Defektkonzentra-
tion gemessene diffuse, elastische Streuung bei g = 0.6 fiir die
Probe nach Bestrahlung (Iirr) und nach Tempern bei 46 K (I46K)
bzw. 300 K (I3OOK

ausgeheilt sind. Die Messung bei 300 K dient als Untergrundmessung.

), wenn alle bestrahlungsinduzierten Defekte

Die elastische, diffuse Defektstreuung, wie man sie nach Abzug

des Untergrundes erhdlt, ist in Tabelle III aufgetragen (Alié)
zusammen mit der Defektstreuung, wie sie nach Tempern bei 46 K

. el : X . . eg el _
vorliegt (AI46K). Daneben ist das Verhdltnis AI46K/AI4K der Er

holung der elastischen, diffusen Streuung angegeben. Mit 50 %
stimmt diese {iberein mit der Erholung des elektrischen Restwider-
standes. Das heiBt, der Wirkungsquerschnitt pro Zwischengitter-
atom unterscheidet sich bei diesen drei g-Werten filir die nach
Bestrahlung und nach Tempern vorliegende Defektstruktur nicht.

Tabelle III:

el el ef el do
a AT, [n/4200 s] ATge, [n/4200s] DL, g /AT 5 Bteu. ]
0.4 2855 + 143 1398 49 % 10.7 + 2.1
0.6 2412 + 121 1202 50 % 9.0 + 1.8
0.8 2593 + 130 1230 48 % 9.7 + 1.9
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Abb. 6.7: Diffuse, elastische Streuung bei g = 0.6.
nach Bestrahlung: I

, ry
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Auf Grund des guten Signal zu Untergrundverhdltnisses von = 50 %
ergibt sich trotz der geringen Z&hlrate von 5000 n/4200s ein
statistischer Fehler des MeBeffektes von nur 5-8 %. Hierin zeigt
sich der Vorteil der diffusen Neutronenstreuung gegeniiber der
diffusen ROntgenstreuung, bei der das Signal zu Untergrundver-
hdltnis wegen der thermisch-diffusen und Comptonstreuung im hier

betrachteten Bereich des reziproken Raumes unter 1 % liegt.

Zum Gesamtfehler des absoluten Wirkungsquerschnitts kommen zu-
sdtzlich noch die Fehler in der Bestimmung der Defektkonzentra-
tion und der Eichung. Damit ergibt sich in diesem Experiment

ein Gesamtfehler von ungefdhr 15 %,

In Abb. 6.8 ist der gemessene Wirkungsquerschnitt (+) aufgetra-
gen Uber der <2,q,g>-Achse des reziproken Raumes zusammen mit

den experimentellen Werten (®) von Haubold. Ein direkter Ver-
gleich der Neutronen- und ROntgenmessung ist fiir dieselben g-Wer-
te nicht méglich, da Haubold auf den im Einsatz (Abb. 6.8) ge-
zeigten Ewaldkreisen gemessen hat, Die in Abb. 6.8 eingetragenen
Werte der ROntgenmessung sind Extrapolationen auf die Schnitt-
punkte der Ewaldkreise mit der <2,q,g>-Achse. Auf Grund der Fehler
in der Extrapolation erwarten wir Fehler, die mindestens ebenso

grof sind wie bei den Neutronendaten.

Fir die diffuse, elastische Neutronenstreuung ergibt sich der
Wirkungsquerschnitt filir statistisch verteilte Punktdefekte,
d.h. fiir kleine Konzentrationen c, fiir die eine Einzeldefekt-
ndherung gilt, zu /22/:

c oM [ rer(r of 8 BotRgr) ;10K |2

D.alD.n
2|a

Die diffuse, elastische Streuung setzt sich zusammen aus der
Streuung am Defekt selbst (Laue-Streuung fD—f) und der Ver-
zerrungsstreuung, die dadurch zustande kommt, daB in der N&he
des Defektes die Wirtsgitteratome von ihrem Platz im defekt-
freien Kristall Bb um den Vektor Bst verschoben sind. Haubold
hat diese Verschiebungen mit einem einfachen Kraftmodell be-
rechnet, in dem die beiden Hantelatome Zentralkrifte nur auf

ihre ndchsten Nachbarn ausiiben. Die Parameter der Rechnung
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Abb. 6.8: Messung der diffusen, elastischen Streuung
+ n-Messung
B Ré&ntgenmessung

- Rechnung nach /22/.

(Hantelabstand und Zentralkraft zu den nichsten Nachbarn) wur-

den dem besten Fit der R&ntgenmessung entnommen.

Bei einem Vergleich der experimentellen Daten miissen die beson-
ders groBSen MeBunsicherheiten der ROGntgenstreuung in diesem MegB-
bereich bei grofem Q beriicksichtigt werden. Innerhalb der Fehler
der beiden Messungen konnen die Ergebnisse daher als ungefdhr



gleich angesehen werden. Gegeniilber der Modellrechnung von Hau-
bold zeigt sich jedoch ein um einen Faktor 1.5 bis 1.6 erhdhtes
MeBsignal in der Neutronenstreuung. Allein mit experimentellen
Fehlern kann dieser Unterschied nicht erkld&rt werden. Das Vor-
liegen eines hohen Prozentsatzes von Doppelzwischengitteratomen
in der Probe scheidet als Erkldrung ebenfalls aus, da in dem
MeBbereich der Wirkungsquerschnitt des Doppelzwischengitteratoms
im Mittel um 30 % kleiner als der von zwei Einzelzwischengitter-
atomen ist. Eine m&gliche Erkldrung fiir den beobachteten Unter-
schied zwischen Messung und Rechnung besteht darin, daB das Mo~
dell an die mit kleineren MeBunsicherheiten behafteten ROntgen-
streudaten bei kleinen Q-Werten gefittet wurde, die die MeBdaten
in diesem Bereich gut beschreiben. Zur Beschreibung der Daten bei
groBRen Q, bei denen hier gemessen wurde, miiBte das Modell vermut-
lich durch Krdfte auch zu entfernteren Nachbarn erweitert werden,
wie die analoge Untersuchung von Peisl et al. /32/ an N in Nb
nahegelegt. Auf Grund der wenigen MeBpunkte der Neutronenstreu-
ung erscheint allerdings ein Fit mit einem erweiterten Kraft-

modell nicht sinnvoll.
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7. Diskussion

Im Gegensatz zu der einfachsten Modellvorstellung, daB die in-
elastische Streuung im wesentlichen durch die Mode mit der
tiefsten Energie (z.B. Eg—Mode der Hantel) bestimmt wird, zeig-

ten die im vorhergehenden Kapitel vorgestellten Messungen ein
Spektrum verschiedener Schwingungsfrequenzen. Zum Verstdndnis
dieser Streukurve ist es deshalb ndtig, das ganze Schwingungs-
spektrum der Defekte 2zu berilicksichtigen. Im folgenden werden
daher zuerst die flir verschiedene, m&gliche Modellannahmen be-
rechneten Eigenfrequenzen eines Kristalls mit einem Einzel- bzw.
einem Doppelzwischengitteratom vorgestellt. Diese Berechnungen
wurden mit drei verschiedenen Potentialen durchgefihrt:

- einem Morse-Potential von Cotterill und Doyama /33 /, das an
Leerstellenbildungsenergie, Kompressionsmodul und Gitterkon-
stantevon Cu gefittet war (Abb. 7.17a). (In der Darstellung des
Potentiales ist mit RNN der Abstand ndchster Nachbaratome im
Kristall und mit RHH der berechnete Abstand der Hantelatome
gekennzeichnet).

~ einem modifizierten Morse-Potential, das zusdtzlich an das
Relaxationsvolumen des Einzelzwischengitteratoms angepafBt
wurde /33/ (Abb. 7.1a).

- einem an Al angepafBten Pseudopotential von Dagens, Rasolt
und Taylor / 34/ (Abb. 7.1b). Die Stabilit&t des Modellkri-
stalls wird bei dieser Rechnung durch einen dem Elektronen-
druck entsprechenden &duBeren Druck auf den Modellkristall
gewdhrleistet.

Mit den beiden Morse-Potentialen und einem Born-Mayer Potential
wurden auch die in Kapitel 2 vorgestellten Ergebnisse berechnet.
Die aus den Cu-Potentialen berechneten Eigenfrequenzen miissen

auf Al Ubertragen werden, damit sie mit den experimentellen Er-
gebnissen verglichen werden konnen. Als Umrechnungsfaktor wurde

das Verhdltnis der experimentell bestimmten Maximalfrequenzen des
Al

ungestdrten Al- und Cu-Kristalls benutzt. Bei Vhax © 9.7 THz
und vggx = 7.3 THz /35/ betrdgt dieses Verh&dltnis 1.33. DaB dieses

Vorgehen physikalisch sinnvoll ist, zeigt die folgende qualitative Uber-
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Abb. 7.1la: MO = einfaches Morse-Potential
MM = modifiziertes Morse-Potential /33/
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legung. Die Frequenz ist iilber die Beziehung w = Y£/M mit der
Masse des Gitteratoms und einer interatomaren Kraftkonstante
verknilipft. Als Umrechnungsverhdltnis k&me daher auch die Wurzel
aus dem Masseverhdltnis in Frage, das fiir A1 und Cu 1.54 be-
trdgt. Zusdtzlich muB man noch beriicksichtigen, daB8 Al weicher
als Cu ist, also die kleineren interatomaren Kraftkonstanten
besitzt. Dies fiihrt zu einem kleineren Umrechnungsfaktor, wie
es in dem Verhdltnis der Maximalfrequenzen zum Ausdruck kommt.
Da fiir dieses Schwingungsverhalten des Zwischengitteratoms ge-
rade die starken Rickstellkrdfte flir kleine zwischenatomare Ab-
stidnde zum Tragen kommen, sollte der Potentialverlauf bei grés-
seren Abstdnden und damit die vornehmlich dort auftretenden Un-
terschiede der verschiedenen Potentialans&dtze nicht von so gros-
ser Bedeutung sein.

Sind die Eigenfrequenzen bekannt, werden nach Gleichung 5 fiir
jeden gemessenen Impulsiibertrag Q die Strukturfaktoren und mit
Hilfe von Gleichung 4 die auf ein Wirtsgitteratom bezogenen Wir-
kungsquerschnitte flir alle Schwingungsmoden berechnet. Unter Be-
riicksichtigung der experimentellen Energieauflésung werden die
Beitrdge aller Moden aufaddiert. Die so berechneten Wirkungs-
querschnitte werden mit den gemessenen verglichen und ausfihr-
lich diskutiert.

- S o — T —— — — T . G G - A ot - T T WP G T S W e T ——— T A T Y o . G Y " o —— o~ o -

——— —— —— — t— - ——— —— —— e — e -t — -
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Fir die drei oben beschriebenen Potentiale hat H.R. Schober fir
den Modellkristall aus 290 Atomen mit einem Einzel- bzw. Doppel-
zwischengitteratom (nur Morse-Potential) im Zentrum die 870 Ei-
genfrequenzen und die zugehdrigen Eigenvektoren berechnet. Da
mit der in Kapitel 3.2.2 vorgestellten Berechnungsmethode sdmt-
liche Moden eines Modellkristalls berechnet werden, enthidlt das
Frequenzspektrum neben den Defektmoden - Hantelschwingung und
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Nichste-Nachbarschwingung - auch Gitterschwingungen. Zum MeB-
effekt tragen aber ausschlieBlich defektinduzierte Moden bei,

so daB die Gittermoden absepariert werden miissen. Eine a priori-
Zuordnung der Frequenzen zu Defekt- oder Gittermoden ist grdBten-
teils nicht méglich, sondern muB nach einem Auswahlkriterium ent-
schieden werden. Hierfiir eignet sich der Eigenvektoranteil k einer
Mode «o.

v>, ist das Element des Eigenvektors zur Mode o, das angibt,

wzé stark Atom n in Richtung i schwingt. Die erste Summe l&uft
iiber N Atome des Modellkristalls - Hantelatome und Umgebungs-
atome - die zweite ilber die drei Raumkoordinaten dieser Atome.
Da der Eigenvektor auf 1 normiert ist, gilt fiir die Summation
iiber alle Atome des Modellkristalls (N = 290), daB k = 1 wird.
k beschreibt also den Prozentsatz vom Eigenvektor, den der De-
fekt und eine Anzahl von Atomen seiner Umgebung zum gesamten
Eigenvektor dieser Mode beitragen. Fiir eine Resonanzmode der
Hantel z.B. entfdllt der Hauptbeitrag zu dieser Summe auf die
Hantel und ihre ersten zwei Nachbarschalen (Atome A und B in
Abb. 2.4). Am Beispiel der Eq—Mode

N 14 (A+B) 20 (A-D) 44 (A-F)

k 0.79 0.80 0.86

wird deutlich, daB die Mode sehr stark rdumlich auf den Defekt
und seine ndchsten Nachbarn beschré&nkt ist. Dies gilt ebenfalls
fiir die anderen Hantelmoden sowohl des Einzel- als auch des
Doppelzwischengitteratoms. Im folgenden wird zur Unterscheidung
der verschiedenen Moden der Eigenvektoranteil berechnet. Im Falle
des Einzelzwischengitteratoms erfolgt diese Rechnung filir einen

Kristall mit 44 Atomen und im Falle des Doppelzwischengitteratoms
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mit 54 Atomen. Flr das Einzelzwischengitteratom haben die stark
lokalisierten Hantelmoden einen k-Wert zwischen 0.6 und 0.95,

die Ndchste-~Nachbarmoden sind mit k-Werten zwischen 0.5 und 0.7
nicht mehr so stark lokalisiert. Im Falle des Doppelzwischen-
gitteratoms liegen die k-Werte der Hantelmoden ebenfalls zwischen
0.6 und 0.95, die der Ndchste-Nachbarmoden bei etwa 0.7. Treten
Moden mit einem k unter 0.4 bis 0.5 auf, werden diese als Gitter-
schwingungen angesehen. Dies ist konsistent mit der Beobachtung,
daB fir einen Modellkristall ohne Defekt fiir die genannten Atom-
zahlen k fiir alle Moden dieses Kristalls stets kleiner ist als
die oben genannten Grenzwerte. Mit diesem Kriterium ergeben sich

die in Abb. 7.2 und 7.3 angegebenen Frequenzzuordnungen.

Abb. 7.2 zeigt bis 3 THz die Frequenzlage der verschiedenen,
berechneten Defektschwingungen flir die Einzelzwischengitteratome.
In a) wurde mit einem einfachen Morse-Potential gerechnet, in

b) mit einem modifizierten, in ¢) mit dem Pseudopotential. Die
tiefsten Schwingungsfrequenzen gehdren zu den drei Hantelmoden

Eg, A2u und Eu. Die Lage der ersten zwei Moden stimmt im Falle
des einfachen Morse-Potentials mit 1.2 bzw. 1.7 THz gut mit
Rechnungen des lokalen Schwingungsspektrums eines Hantelatoms
iberein, wie sie von Dederichs et al. /1 / mit Hilfe der
Green'schen Funktionsmethode fiir dieses Potential durchgefiihrt
wurden (Abb. 2.2, s. Kap. 2). Im Vergleich dazu liegt die Eu—Mode
mit 1.95 THz bei tieferen Frequenzen. Im Falle des modifizierten
Morse-Potentials ist das ganze Spektrum zu hdheren Frequenzen hin
verschoben (vE = 2,0THz) und die Azu_ und Eu—Hantelmoden sind ver-
tauscht. Die 9 Rechnungen von Dederichs fiir dieses Potential er-
geben eine dhnliche Verschiebung (vE = 1.9 THz) und die Frequenzen

liegen in der Reihenfolge des 9 einfachen Morse-Potentials.

Ein Vergleich der Ergebnisse der Morse-Potentiale zeigt, daB

die Eg—Mode in beiden Fdllen die tiefstliegende Resonanzmode

ist. Die Schwingungen, wie sie sich aus dem modifizierten Morse-
Potential ergeben, sind zu hdheren Frequenzen hin wverschoben.

Die h&here Frequenzlage des modifizierten Morse-Potentials héingt
mit der zusdtzlichen Anpassung dieses Potentials an das Relaxa-
tionsvolumen zusammen, das mit dem einfachen Morse-Potential {iber-

schdtzt wird. Dieses kleinere Relaxationsvolumen ist auch mit klei-
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neren statischen Verschiebungen verbunden. Dadurch werden - im
einfachen Federmodell - die Federn weniger stark vorgespannt,
was zur Folge hat, daB die Querkr&fte kleiner werden, die bei
Auslenkung z.B. der Hantel senkrecht zur verbindenden Feder
die Auslenkung zu vergrdBern trachten. Das heift, die kleineren
Querkrdfte flihren zu einer geringeren Absenkung der Riickstell-

krdfte, woraus unmittelbar eine h&here Resonanzfrequenz folgt.

An der Frequenzfolge, wie sie sich aus dem Al-Pseudopotential
ergibt, f&llt auf, daB unterhalb der Eg—Mode eine andere Han-

telmode, die A, -Mode, liegt. Dies steht im Gegensatz zu allen

bisherigen Recigungen mit Cu-Morse-Potentialen. Wegen der Os-
zillationen des Pseudopotentials ist das flir die Rechnung not-
wendige Abschneiden des Potentials kritisch. Das Frequenzspek-
trum reagiert auf unterschiedliche Abschneidebedingungen em-
pfindlicher als die Eigenvektoren. Die Azu—Mode wird in ihrer
Lage verschoben, bleibt in allen Fdllen jedoch unter der Fre-
quenz der Eg—Mode. Die unterste Ndchste-Nachbarmode kann jedoch,
je nach Wahl der Abschneidebedingung, auch bei Frequenzen ober-

halb von Eg liegen.

Abb. 7.3 zeigt die Frequenzlagen der berechneten defektinduzier-
ten Schwingungen eines Kristalls mit einem Doppelzwischengitter-
atom: a) Morse-Potential, b) modifiziertes Morse-Potential. Im
Frequenzbereich bis 3 THz liegen deutlich mehr Moden als im Falle
des Einzelzwischengitteratoms. Diese erhShte Zustandsdichte ober-
halb von 2 THz (% 0.2 vmax) zeigt auch das lokale Schwingungsspek-
trum eines Doppelhantelatoms, wie es mit Hilfe der Green'schen
Funktion berechnet wurde /14/ (Abb. 2.10, Kapitel 2). Im Auf-
treten dieser zahlreichen Moden spiegelt sich die niedrige Sym-
metrie der Doppelhantel wider, die zu einer Aufhebung aller Ent-
artungen fihrt.

Die Moden des modifizierten Morse-Potentials liegen wiederum ho-

her als die des einfachen Morse-Potentials. Besonders die Frequenz

B

der Bzg—Mode ist mit v ~ 1.25 THz um mehr als einen Faktor 2.5
erhtht. Im Falle des 29 modifizierten Morse-Potentials sind die
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Hanteln in der von ihnen gebildeten Ebene etwas verkippt. Unab-
hédngig vom Potential und der Berechnungsmethode ist jedoch die
B2g—Mode die niedrigste Schwingung des Frequenzspektrums eines
Doppelzwischengitteratoms. Die hdheren Moden zeigen eine unter-
schiedliche Reihenfolge. Dies gilt auch filir die Berechnung der

Frequenzfolge mit Hilfe des Aluminiumpotentials.

Vergleicht man die Rechnung fiir beide Defekttypen innerhalb
desselben Potentials, fdllt auf, daB die Bzg—Mode des Doppel-
zwischengitteratoms jeweils unterhalb der Eg—Mode des Einzel-
zwischengitteratoms liegt.

7.2 _Strukturfaktoren

Wie in Kapitel 3.2.1 gezeigt, kann aus dem Eigenvektor Y (v)
einer Mode der Strukturfaktor der diffusen, inelastischen Neu-
tronenstreuung fiir diese Schwingungsmode berechnet werden. Im
folgenden soll die g-Abhdngigkeit typischer Strukturfaktoren
diskutiert werden.

Bevor die physikalischen Gesichtspunkte besprochen werden, soll
zunidchst der EinfluB der Niherung behandelt werden, die bei der
Herleitung des Wirkungsquerschnitts der diffusen, inelastischen
Neutronenstreuung gemacht wurde. Die Streuformel (3) (Kapitel
3.2.1) beschreibt nur die kohdrente Streuung der Neutronen am
Defekt und den mitschwingenden Nachbaratomen. Der Ubérgang der
Bewegung weiter auBen liegender Atome in die ungestOrte Gitter-
schwingung wird nicht erfaft. Alle errechneten Eigenvektoren ent-
halten jedoch bei gr&Beren Abstdnden vom Defekt auch merkliche An-
teile von Gitterschwingungen. Das heift, die Fouriersumme im Struk-
turfaktor des Wirkungsquerschnitts (Gl. 5) darf nicht lber alle
Atome des Modellkristalls laufen, sondern muB vorher beim Uber-
gang der Defektschwingung in ungestdrte Gitterschwingungen ab-
gebrochen werden. Wie weit eine Defektschwingung ins Gitter hin-



- 74 -

ausreicht, kann wiederum aus dem Anteil k am Eigenvektor die=-
ser Mode geschlossen werden, den eine bestimmte Anzahl von Ato-
men um den Defekt zum Eigenvektor beitrégt.

Wie im vorhergehenden Kapitel besprochen, entfallen fiir die
Eg—Mode 79 Prozent des Eigenvektors allein auf die Hantel und
ihre ersten 12 Nachbaratome. Die ndchsten 20 Prozent sind schon
auf 42 Atome der ndchsten sechs Schalen verteilt. Diese Reso-
nanzschwingung ist somit stark auf die unmittelbare Defektum-
gebung beschrédnkt, in guter Ubereinstimmung mit den in Kapitel

2 dargestellten Ergebnissen von Yamamoto. Er erhielt fiir diesen
Frequenzbereich nur in den lokalen Zustandsdichten der Atome der
2. Schale um den Dekekt (B in Abb. 2.4 - "Ring" oberhalb und un-
terhalb der Hantel) eine deutlich hdhere Dichte als flir das idea-
le Gitter; die Atome weiter auBen zeigen die normalen Gitterschwin-

gungen des ungestdrten Kristalls.

Wie im vorhergehenden Kapitel gesehen, zeigen die Ndchste-Nach-
barmoden ein &dhnliches Verhalten. Zwar reichen sie per defini-
tionem schon weiter ins Gitter, aber nach 6-8 Schalen (F-H in
Abb. 2.4) gehen sie in Gitterschwingungen iiber, was ebenfalls

den Zustandsdichten dieser Atome zu entnehmen ist.

Es ist somit physikalisch sinnvoll, in der Fouriersumme Jje nach
Mode nur wenige Atomschalen zu beriicksichtigen und den Eigenvek-
tor dann auf 1 zu normieren. Eine gewisse Unsicherheit in der
Berechnung des Strukturfaktors verbleibt jedoch in der Wahl der
Zahl der Schalen, nach denen die Fouriersumme am glinstigsten ab-
gebrochen wird. Doch sind die Unterschiedeim Strukturfaktor im
allgemeinen klein, wie das in Abb. 7.4 gezeigte Beispiel fiir die
Eg—Mode zeigt. In Abb. 7.4a wurde iber die Hantel und ihre 1.
und 2. Nachbarschale summiert (A und B in Abb. 2.4, 14 Atome).
In Abb. 7.4b lduft die Summe iiber 20 Atome bis zur 4. Nachbar-
schale (A-D) und in Abb. 7.4c iiber 44 Atome bis zur 5. Nach-
barschale (A-F). Das Maximum beh&lt stets seine Lage bei etwa
(1.75, 0.5, 0.5), nur die Flanke bei groBen g-Werten verschiebt
sich etwas.
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Abb. 7.4:

a) 14 Atome (A-B) k
b) 20 Atome (A-D) k
c) 44 Atome (A-E) k

(s.

Strukturfaktor der
E -Mode
g

Fouriersumme (Gl. 5)
einschlieflich Han-
telatome und

0.79
0.80
0.86

Abb. 2.4).



Bei Berechnung des Strukturfaktors der verschiedenen Moden muB
also abgewogen werden zwischen einem m&glichst groBen Eigenvek-
toranteil und einer Summation liber m8glichst wenige Nachbarscha-
len des Defektes. Sowohl beim Morse- als auch beim Al-Potential
sind die Eg— und die A2u—Mode des Einzelzwischengitteratoms stark
lokalisiert. Innerhalb von 20 Atomen liegen schon 80 % des Ei-
genvektors, so daB die Summe hier abgebrochen wurde. Die Eu-Mo—
den des Einzelzwischengitteratoms haben schon einen etwas stédr-
ker phononischen Anteil. Flir das Al-Potential liegen innerhalb
von 20 Atomen immerhin noch 72 %, wogegen fiir das Morse-Poten-
tial die Summation liber 44 Atome erstreckt wurde, um 66 % des
Eigenvektors zu erfassen. Im Falle der Ndchste-Nachbarmoden
wurde entweder ilber 44 oder 56 Atome summiert, d.h. bis zur

6. oder 8. Schale, um iiber 55 % des Eigenvektors zu berlick-

sichtigen.

Flir das Doppelzwischengitteratom ergibt sich ein &hnliches Bild.
Die beiden tiefsten Moden Bzg und A, im Falle des Morse-Poten-
tials sind stark lokalisiert, mit 22 Atomen werden 80 % des Ei-
genvektors erfaBt. Bei den hbheren Hantelmoden werden nur bei
Summation iUber 54 Atome 65-70 % Eigenvektoranteil wie bei dem
Einzelzwischengitteratom erreicht. Dies gilt auch flir die N&ch-
ste-Nachbarmoden.

Wie in Kapitel 3.2.2 diskutiert, wird die charakteristische To-
pologie des Strukturfaktors einer Mode weitgehend von der Sym-
metrie der Schwingung bestimmt und ist fast unabhdngig von De-
tails des Potentials. Daher k&nnen die Strukturfaktoren der ver-
schiedenen Moden vom Einzel- und Doppelzwischengitteratom nach
gemeinsamen Merkmalen eingeordnet werden. Dies erlaubt eine Aus-
sage dariiber zu machen, wie stark eine bestimmte Mode an den Mef-
punkten im Q-Raum zur Streuung beitrdgt. Auf Grund der Mittelung
liber alle mdglichen Raumlagen der Hantel und, im Falle der Doppel-
hantel, zusdtzlich liber deren beiden mdglichen Ebenen besitzen
alle Strukturfaktoren kubische Symmetrie. Das modifizierte Morse-
Potential ergibt als Struktur des Doppelzwischengitteratoms eine
gekippte Doppelhantel. Diese besitzt eine geringere Symmetrie als

die ungekippte, so daB liber noch mehr Lagen gemittelt werden muf.
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Die Strukturfaktoren der Vielzahl von Moden der beiden Defekt-
typen kdnnen in vier verschiedene Typen zusammengefafBt werden.
Dabei ist allerdings zu beachten, daB das Schwingungsmuster der
Nachbaratome filir ein und dieselbe Mode stark vom Potential ab-
hdngen kann. Daher kann eine Mode abhdngig vom Potential erheb-
lich unterschiedliche Strukturfaktoren zeigen.

Typ Egi

Hierunter f&dllt die Eg—Mode als der charakteristische Vertre-
ter (Abb. 7.5). Die Atome schwingen senkrecht zur Hantelachse
<100> mit gerader Symmetrie (X(R) = —z(_R)). Diese Symmetrie
fiihrt zu destruktiver Interferenz auf der <100>-Achse. Kon-
struktive Interferenz der Streuung an den vier Nachbaratomen
oberhalb und unterhalb der beiden Hantelatome (Atome B in
Abb. 2.4) erzeugt die Maxima bei Q % (1.75, 0.5, o.5)?:a1 und
0~ (0.5, 1.7, 1.7)%;. Zu diesem Typ gehdren auch die B2g_'
Au— und B3g—Moden des Doppelzwischengitteratoms.

Die Bzg—Mode des Doppelzwischengitteratoms tritt zweimal im
Frequenzspektrum auf (siehe Abb. 7.3). Dies kommt daher, dasB
diese Mode als Uberlagerung wvon Eg— und A2u—Mode zu verstehen
ist und je nach dem gr8Beren Gewicht einer Schwingung, der E -
oder A2u-Charakter der Bzg—Mode hervortritt. Im Falle der BZg_
Mode mit Eg—Charakter sind die Maxima am (200)-Reflex gegeniiber
der Eg—Mode zu kleinerem g hin verschoben. Dies ist eine Folge
der ausgedehnten Defektregion. Der Ring von oberen und unteren
ndchsten Nachbaratomen der Doppelhantel, die diese konstruktive
Interferenz erzeugen, wird von weiter auseinandergelegenen Ato-
men gebildet. Aber auch die Bzg—Mode mit A2u—Charakter fa11t
unter den Eg—Typ. Der Grund dafiir ist die gerade Symmetrie der
Mode, die zur destruktiven Interferenz auf der <100>-Achse fiihrt
- im Gegensatz zum Strukturfaktor der Azu—Mode des Einzelzwi-
schengitteratoms (Abb. 7.7a). Das relativ breite Maximum des
Strukturfaktors dieser Bzg-Mode bei Q N (2, 0.5, 0.5)%5 zeigt
jedoch den EinfluB der Azu—Moden—artigen Schwingung jeweils
einer Hantel.

Im Falle der B3g— und der Au-Mode bewegen sich die Hantelatome
senkrecht zur Ebene der Doppelhantel wie quasi zwei parallele,
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gleich- bzw. gegenphasig schwingende Eg—Moden. Auf Grund die-
ser Symmetrie zeigen beide Moden neben der <100>-Achse auch
destruktive Interferenz auf der <O011> bzw. <111>-Achse. Die
Maxima der B3g—Mode sind noch weiter am (200) Reflex konzen-
triert als bei der Bzg—Mode. Das Maximum der Au—Mode bei

0 53(1.75, 0.6, 0.6)%; liegt ungefdhr bei dem der Eg—Mode.

Unter die zwei folgenden Typen von Hantelmoden fallen aus-
schlieBlich ungerade Moden, die sich jedoch in der Schwingungs-

phase zwischen Hantelatomen und Nachbaratomen unterscheiden.

Typ: Hantel- und Nachbaratome alle gleichphasig (Abb. 7.6)

Zu diesem Typ gehOren die Eu—Moden, wie sie sich aus den
Morse-Potentialen ergeben, und die Bou~ und B3u-Moden der
Doppelhantel. Durch die ungerade Symmetrie der Moden und

die gleichphasige Bewegung aller Nachbaratome mit der Hantel
kommt es zu starker konstruktiver Interferenz am Ort der Bragg-
reflexe. Da der Strukturfaktor vom Braggreflex aus schnell ab-
fd11lt, tragen die Moden an den MeBpunkten nicht stark zur Streu-
intensitdt bei. Wie oben erwdhnt, kann die Eu—Mode, wie sie sich
aus dem Al-Pseudopotential ergibt, einen anderen Strukturfaktor

zeigen, der mehr dem folgenden Typ entspricht.

Typ: Hantel- und Nachbaratome teilweise gleichphasig (Abb. 7.7):

Zu diesem Typ gehdren neben der A2u—Mode des Morse-Potentials
die Azu—Mode des Al-Potentials sowie die dazugehérige Eu—Mode.
Wdhrend im Falle des Morse-Potentials bei dieser Mode alle Um-
gebungsatome gleichphasig mit den Hantelatomen schwingen, be-
wegen sich im Falle des Al-Potentials zwar die in der Schwin-
gungsebene liegenden Nachbaratome gleichphasig mit den Hantel-
atomen, aber andere Nachbaratome schwingen gegenphasig oder
senkrecht zur Schwingungsebene der Hantel. Ein &dhnliches Be-

wegungsmuster zeigen die Umgebungsatome bei der AZu—Mode.

Typ Ndchste-Nachbarmode:

Noch stidrker am Braggreflex lokalisiert ist der Strukturfaktor
der Nichste~Nachbarmoden, da hierbei nur noch die Nachbaratome

des Defektes schwingen und diese Moden weiter ins Gitter hin-
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Abb. 7.6: Strukturfaktor der Moden vom Typ Hantel- und Nachbaratome

Morse-Potential.

alle gleichphasig -
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Abb. 7.7:

Strukturfaktor der Moden vom Typ Hantel- und Nachbaratome
teilweise gleichphasig

a) A, -Mode: Morse-Potential
b) Eu-Mode: Al-Pseudopotential.



Abb. 7.8: Strukturfaktor vom Typ "N&chste-Nachbarmode"
a) Morse-Potential; b) Al-Pseudopotential.

ausstrahlen als die Hantelmoden (Abb. 7.8). Je nach Symmetrie
der Schwingung ergeben sich unterschiedliche Intensit&dtsvertei-
lungen an den Braggreflexen. Ungerade Moden ergeben Maxima am
Reflex ohne Nullinien. Gerade Moden kdnnen destruktive Inter-
ferenz z.B. auf den verschiedenen Hauptsymmetrieachsen erzeugen.
Dadurch kommen Maxima neben den Braggreflexen zustande. Am (200)-
Reflex liegt das Maximum bei Q ~ (2,q,q)%§ mit q zwischen 0.2
und 0.3. Das Maximum f&llt in MeBrichtung stark ab und fiihrt so-
mit zu einem sehr viel grdBeren Streubeitrag bei g = 0.4 als bei
0.6 und 0.8. Diese g-Abhdngigkeit des MeBeffektes wurde bei En-
ergielibertrédgen von etwa 2 THz beobachtet.

Zusammenfassend 1ldB8t sich festhalten, daB die Eg—Mode einen gros-
sen Strukturfaktor bei den drei filir die Messung ausgewdhlten g-

Werten besitzt. Die A, -Mode liefert einen ungefdhr halb so gros-

sen Beitrag bei q = O?j und 0.6, fdllt aber nach g = 0.8 ab. Die
dritte Mode des Einzelzwischengitteratoms, Eu' zeigt im Falle des
Morse-Potentials einen groBSen Strukturfaktor nur bei g = 0.4, im
Falle des Al-Potentials zusdtzlich bei g = 0.8. Die tiefste B, -

29
Mode ist die Mode des Doppelzwischengitteratoms mit dem grdBten
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Strukturfaktor bei q = 0.4 und 0.6, doch ist dieser bei g = 0.8
schon stark abgefallen. Die A~ und die zweite Bzg—Mode zeigen
ein flaches aber niedrigeres Maximum. Alle anderen Moden sind
stark am Braggreflex konzentriert und k&nnen daher nur bei

g = 0.4 zu stdrkeren Beitrdgen im Wirkungsquerschnitt fiihren.
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Die Wirkungsquerschnitte zeigen iber den ganzen Frequenzbereich
eine lineare Abhdngigkeit des MeBeffektes von der Defektkonzen-
tration. Darum mSchte ich mich bei dem Vergleich zur Theorie
allein auf die mit hdherer Genauigkeit gemessene defektreichere
Probe beschrdnken. Die Wirkungsquerschnitte des bestrahlten
Kristalls zeigen eine Resonanzschwingung bei ~ 0.75 THz sowie
mehrere nicht mehr aufzuldsende Moden zwischen 1.3 und 2.0 THz
(Abb. 6.2). Da keines der berechneten Frequenzspektren eine Re-
sonanz zwischen 0.7 und 0.8 THz zeigt, kOnnen die theoretischen
Berechnungen nur als Anhaltspunkt filir eine m6gliche Zuordnung
der Frequenzen dienen. In der folgenden Interpretation wird da-
her die Mode mit der tiefsten berechneten Frequenz auf 0.75 THz
gelegt und diskutiert, wie die anderen Moden daran anzupassen
sind. Hierbei ist zu beachten, daB mit der Festlegung der Fre-
quenzen auch die Wirkungsquerschnitte wegen ihrer v—1—Abhéngig—
keit (Gl. 4) festgelegt werden. Zum Vergleich mit den experimen-
tellen Daten werden die Wirkungsquerschnitte {iber das Aufldsungs-
volumen gemittelt und mit einer Gausskurve von év = 0.36 THz

Breite verschmiert.



7.3.1 Einzeldefektmodell

Flir eine Zuordnung der Frequenzen wird im folgenden zunichst
davon ausgegangen, daB der weit liberwiegende Defekttyp in der
Probe das Einzelzwischengitteratom ist.

Nach allen bisherigen Rechnungen mit dem Morse-Potential
besitzt die Eg—Mode die tiefste Frequenz des Einzelzwischen-
gitteratoms. Daher muB in diesem Modell die Resonanz bei

0.75 THz dieser Mode zugeordnet werden. Oberhalb von 1 THz
liegen die zwei Hantelmoden A2u und Eu sowie die drei N&chste-
Nachbarmoden in der aus dem einfachen Morse-Potential berech-
neten Frequenzfolge. Die in Tabelle IV zusammen mit den Wir-
kungsquerschnitten angegebene Frequenzzuordnung ergibt den

in Abb. 7.9 dargestellten Fit an die MeBkurve. Gestrichelt ist

der Mittelwert der gemessenen Wirkungsquerschnitte eingetragen.

Tabelle IV: Einzeldefekt-Modell (einfaches Morse-Potential).

Mode Eg A2u Eu Nichste Nachbar Moden
v | THZ] 0.75 1.35 1.6 1.7 1.8 2.2
qg=0.4 15.4 2.6 3.7 1.2 5.3 14.5
g =0.6 22,2 2.6 0.9 1.1 0.9 1.1
g=0.8 14.1 1.1 0.9 0.3 2.1 0.7

Wirkungsquerschnitt der Defektmoden pro Wirtsgitteratom
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Abb. 7.9: Einzeldefektmodell (Morse-Potential).



Auffallend ist der um einen Faktor 3 zu groB berechnete Wirkungs-
querschnitt der Eg-Mode. Die Frequenzen oberhalb von 1 THz wur-
den so gelegt, daB sie den besten Fit fiir q = 0.4 ergaben. Dies
gelingt mit den fiinf Moden in befriedigender Form. Wesentlich
dabei sind die um 2 THz gelegenen Ndchste-Nachbarmoden, die den
beobachteten starken Anstieg des Wirkungsquerschnitts fiir g =
0.4 erkldren konnen. Die Anpassung der Rechnung an die Messung
ist fir g = 0.6 und 0.8 im gesamten Frequenzbereich unbefriedi-
gend. Dies liegt an dem starken Abfall der Strukturfaktoren wvon
Eu— und N&chste-Nachbarmoden in <0O11>-Richtung. Dieser Fit ist
im Rahmen dieses Modells nicht zu verbessern, solange die E_-Mode

als tiefste Resonanz bei 0.75 THz verbleibt.

Wie die Rechnungen mit dem Al-Pseudopotential zeigen, k&nnte
auch die A2u—Mode die tiefste Resonanzfrequenz des Einzelzwi-
schengitteratoms besitzen. Wenn die Resonanz bei 0.75 THz die-
ser Mode zugeordnet wird, liegt es nahe, die Eg—Mode fiir den
Wiederanstieg des Wirkungsquerschnitts bei allen 3 g-Werten
verantwortlich zu machen. Damit ergibt sich die in Tabelle V
zusammen mit den Wirkungsquerschnitten angegebene Frequenzzu-
ordnung und der in Abb. 7.10 dargestellte Fit. Dieser Fit be-
schreibt die MeBergebnisse sehr viel besser. Dies liegt zum
einen an dem kleineren und flacheren Strukturfaktor der Azu—Mo—
de, zum anderen an dem verdnderten Strukturfaktor der Eu—Mode,
wie er sich aus dem Al-Potential ergibt (s. Abb. 7.7). Die
tiefste Nichste-Nachbarmode, deren Frequenzlage stark abhdngig
ist von den Abschneidebedingungen des Al-Potentials, wurde bei
héheren Frequenzen als die Eg—Mode angeordnet. Lige sie in der
Frequenz noch hoher, wirde sich der Fit bei g = 0.4 verbessern.
Wie beim Fit mit dem Morse-Potential erzeugen die Ndchste-Nach-
barmoden um 2 THz den starken Anstieg des Wirkungsquerschnitts
bei diesem g-Wert. Auch bei g = 0.6 und 0.8 ist der Fit in die-
sem Frequenzbereich besser. Beeintrdchtigt wird die Anpassung
mit diesem Potential lediglich durch den zu groBen Wirkungs-
querschnitt der Eg—Mode bei g = 0.6. Dies kann mit der Lage der
MeBpunkte auf der Flanke des Maximums im Strukturfaktor zu-
sammenhidngen. Dies macht diese Mode besonders empfindlich auf
die Ndherungen in der theoretischen Behandlung.
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Abb. 7.10: Einzeldefektmodell (Al-Pseudopotential).



Tabelle V: Einzeldefekt-Modell (Al-Pseudopotential)

Mode A E N.-N. E Néadchste-Nachbar Mode
2u g u
Mode
v |THZ | 0.75 1.35 1.55 1.75 1.85 | 1.95 | 2.1
g = 0.4 5.3 6.0 3.3 3.5 1.6 2,0 |17.0
g = 0.6 5.9 9.8 0.8 0.7 5.6 0 1.3
g = 0.8 1.2 6.7 0.2 2.8 1.5 1.1 0.5

Wirkungsquerschnitt der Defektmoden pro Wirtsgitteratom

2 -
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29 c _barn
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7.3.2 Mehrfachdefektmodell

Obwohl der letzte Fit eine relativ befriedigende Interpreta-

tion der MeBdaten darstellt, soll noch der Fall zweier verschie-
dener Defekttypen in der Probe diskutiert werden. In diesem Model:
wird angenommen, in der Probe befdnden sich sowohl Einzel- als
auch Doppeleischengitteratome. Dann miite die niedrigste Reso-
nanz der Bzg—Mode des Doppelzwischengitteratoms zugeordnet wer-
den. Wie im vorigen Modell kann nur die Eg—Mode den Intensitdts-
anstieg oberhalb von 1.1 THz bei allen g erkl&dren. Oberhalb wvon
1.4 THz iiberlagern sich dann die Moden von Einzel- und Doppel-

zwischengitteratom. Da die genauen Konzentrationsverhdltnisse
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Abb. 7.11: Mehrfachdefektmodell (Morse-Potential).
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unbekannt sind, wurde, um einen befriedigenden Fit zu erzie-
len, angenommen, daB 50 % der Zwischengitteratome in Form von
Doppelzwischengitteratomen vorliegen. Damit ergeben sich die
in Tabelle VI zusammen mit der Frequenzzuordnung angegebenen
Wirkungsquerschnitte und der in Abb. 7.11 dargestellte Fit.
Auch hier ist die gemittelte MeRkurve gestrichelt eingezeich-
net. Bei der Festlegung der Frequenzen wurden die vom Poten-
tial vorgegebenen Reihenfolgen der Hantelmoden des Einzel-
bzw. Doppelzwischengitteratoms beibehalten. Mit der darge-
stellten Frequenzzuordnung l&B8t sich der Wirkungsquerschnitt
oberhalb von 1 THz fiir g = 0.4 und 0.6 gut anpassen. Abwei-
chungen der berechneten Intensitdt von der Messung treten im
ersten Peak (Bzg—Mode) auf und beim gr&B8ten gemessenen g im
gesamten Frequenzbereich. Hier kann der Fit nicht verbessert
werden, da weitere Doppelhantel- oder N&chste-Nachbarmoden im
Frequenzbereich von 1-2 THz sehr viel stdrker bei kleinen g
beitragen als bei groBen. Ein Fit mit dem modifizierten Morse-
zg—Mode
zeigt eine noch stdrkere g-Abhdngigkeit und auch ein Vertau-

Potential fihrt zu keiner verbesserten Anpassung. Die B

schen der Frequenzen von A, - und Eu—Mode kann den Fit nicht

2u
verbessern.
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Im vorhergehenden Kapitel wurden mit einem einfachen Morse-,
einem modifizierten Morse und einem Al-Pseudopotential die
Wirkungsquerschnitte der diffusen, inelastischen Neutronen-
streuung an einem Al-Kristall mit 480 ppm Frenkeldefekten be-
rechnet. Dabei wurde von zwei unterschiedlichen Defektstruktu-
ren ausgegangen. Im ersten Modell befanden sich in weit iiber-
wiegendem MaBe Einzelzwischengitteratome in der Probe, im zwei-

ten lagen 50 % der Defekte in Form von Doppelzwischengitteratomen
vor.
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Den besten Fit ergibt das an Al-Daten angepaBte Pseudopotential
fliir das erste Modell. Innerhalb der experimentellen und theoreti-
schen Unsicherheiten werden die MeBkurven befriedigend wiederge-
geben. Uberraschenderweise ergibt dieses Potential als Resonanz-
schwingung mit der tiefsten Frequenz die Azu—Mode. Dies steht im
Gegensatz zu allen Rechnungen mit an Cu angepaften Morse~ und auch
Born-Mayer-Potentialen. Dies legt nahe, daB diese Frequenzfolge
materialspezifisch flir Al ist.

Die Deutung mit der Azu—Mode als der Mode mit der niedrigsten
Resonanzfrequenz steht nicht im Widerspruch zu den aus anderen
Experimenten vorliegenden Ergebnissen. Die Wanderungsenergie
des Einzelzwischengitteratoms sollte z.B. von der Lage der
Azu—Mode nicht stark abhdngig sein. Der Drehsprung der Hantel
setzt sich zwar aus der Uberlagerung der Eg— und der Azu—Mode
zusammen, doch entfdllt der Hauptbeitrag der Auslenkung in
Richtung zum Sattelpunkt auf die htherfrequente Librations-
mode, die nach diesem Fit bei etwa 1.35 THz liegt. Diese Fre-
guenz paBt sehr gut zu der gemessenen Wanderungsenergie des
Einzelzwischengitteratoms von 0.11 eV. In einem einfachen Mo-
dell mit sinusfdrmigem Potential kann die Abhdngigkeit der
Wanderungsenergie von der Resonanzfrequenz w.. der Librations-
mode mit Hilfe der folgenden Beziehung beschrieben werden:

m _ 2Meff w2 d2 ﬁ—2

(w_) r
Dabei ist Meff die effektive Masse eines Hantelatomes, die
gegeniliber der normalen Atommasse durch das Mitschwingen der
Nachbaratome um einen Faktor 4 bis 5 vergrdBert ist. d ist
der Abstand des Sattelpunktes des Drehsprungs zur Ruhelage
des Hantelatoms. Bei einem Abstand der Atome einer Hantel
von O.6a betrdgt d = ¥2 . O.1a. Bei einem Gitterparameter
von 4.05 « 10~10 1 ergibt sich fir M®EE = 4.5 M

Al
= 0.12 eV! Eine ebenso gute

eine Wan-
derungsenergie VOHE?§=1.35THZ)
Ubereinstimmung ergibt sich aus dem Zusammenhang von Reso-

nanzfrequenz der Librationsmode und Anderung der elastischen
Konstante Chg eines Kristalls mit Einzelzwischengitteratomen.
ACyq ist umgekehrt proportional der effektiven Rickstellkraft

auf die Hantelatome bei einer Librationsmode. Da u? = feﬁamef
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ist, geht die Anderung der elastischen Konstanten C4q4 Umge-
kehrt proportional mit dem Quadrat der Frequenz der Libra-
tionsmode Ac44 m~w—2. Fliir eine Resonanzfrequenz v = 1.4 THz
in Al konnten Schober et al. /36/ die Anderung des elasti-
schen Schermoduls Cuqt Ac44/c-c44 an den fiir Al gemessenen
Wert / 5/ von -25 fitten.

Nimmt man im ersten Modell dagegen an, daf die Eg—Mode die
tiefstliegende Schwingung ist, wie es die mit Hilfe der Morse-
Potentiale berechneten Frequenzfolgen nahelegen, ldge deren
Frequenz bei 0.75 THz. Dies fiihrt nicht nur zu sehr groBen Ab-
weichungen des Fits von der MeBkurve, die auBerhalb der Fehler
liegen, sondern auch zu Widersprilichen mit anderen physikali-
schen Beobachtungen. Eine um einen Faktor 1.8 kleinere Reso-
nanzfrequenz wiirde zu einer um einen Faktor 3.3 kleineren
Wanderungsenergie und damit auch zu einer tieferen Wander-
ungstemperatur fllhren, sowie zu einer Anderung des elastischen
Schermoduls von -83 statt -25. Das heift, sowohl die Qualitit
der Fits als auch physikalische Argumente sprechen dafiir, daB
die mit dem Al-Pseudopotential berechneten Wirkungsquerschnitte
den besseren Fit darstellen und die daraus folgende Interpreta-
tion der MeBergebnisse den physikalischen Sachverhalt richtig
beschreiben kénnte.

Nimmt man an, in der Probe l&gen 50 % der Defekte in Form von
Doppelzwischengitteratomen vor, kann die Reihenfolge der Hantel-
moden belassen werden, wie sie die an Cu angepaBten Morse- und
Born-Mayer-Potentiale liefern. Dann liegt die Bzg—Mode des Doppel-
zwischengitteratoms bei 0.75 THz unterhalb der Eg—Mode des Einzel-
zwischengitteratoms, die sich wie bei den Rechnungen mit dem Pseu-
dopotential bei etwa 1.35 THz bef@nde. Der Fit ist filir diesen Fall
etwas schlechter, doch kann im Rahmen der experimentellen und theo-
retischen Unsicherheiten nicht ausgeschlossen werden, daB ihm eine
zutreffende Beschreibung des Schwingungsverhaltens der Hantel zu
Grunde liegt. Dieses Ergebnis wdre physikalisch genauso sinnvoll
wie das zuerstgenannte und wlirde auch nicht den Ergebnissen an-
derer Experimente widersprechen. Zudem gibt es experimentelle
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Hinweise auf eine so tiefe Mode des Doppelzwischengitteratoms.
Da die Bzg—Mode auch an die ZAnderung der elastischen Konstan-
ten S koppelt und bei etwa der halben Frequenz wie die Eg—
Mode liegt, zeigt sie eine sehr viel gr&Bere Polarisierbar-
keit als die Librationsmode. Spiric hat dies in Messungen des
Erholungsverhaltens der diaelastischen Polarisierbarkeit eines

bestrahlten Al-Kristalls beim thermischen Anlassen gezeigt /16/.

Dieses Modell setzt aber voraus, daf in der bestrahlten Probe

50 % der einbestrahlten Defekte in Form von Doppelzwischen-
gitteratomen vorliegen. Dagegen sprechen folgende Uberlegungen:
Die relativ hohe Bestrahlungstemperatur von 16 K kommt als Ur-
sache fiir eine so hohe Doppelzwischengitteratomkonzentration
nicht in Frage. Eine Abschdtzung der Sprungzahl v eines Han-
telatoms zeigt, daB diese Zahl selbst flir die 700 h Bestrahlungs-
zeit bei v = 10—12 liegt. Das Vorliegen von 50 % Doppelzwischen=
gitteratome in der Probe kann, wie in Kapitel 6.2 gezeigt, selbst
bei einer Inhomogenitdt der Defektverteilung ausgeschlossen wer-
den. Dies zeigt auch der Vergleich der Messungen der diaelasti-
schen Polarisierbarkeit eines Al-Kristalls mit 675 /16/ und

500 ppm /5/ Defekten. Beide Proben zeigen ein dhnliches Defekt-
bild. Flir Proben mit 500 ppm Frenkeldefekte andererseits konnte
in Messungen der Huangstreuung als weit Uberwiegender Defekttyp
das Einzelzwischengitteratom nachgewiesen werden /30/. Dies zei-
gen auch die Huangstreuergebnisse an Cu /37/ mit &hnlichen Defekt-
konzentrationen. Das heiBt, das Mehrfachdefektmodell ist zwar im
Rahmen der Fitqualitdt nicht auszuschlieBen, im Zusammenhang mit
vergleichbaren Ergebnissen anderer Untersuchungen erscheint es

allerdings unwahrscheinlich.

Das Ausheilen der untersten Resonanz bei Tempern bis 46 K

14t keine Zuordnung der Mode zu einem Defekttyp zu. Da nur

ein Erholungsschritt in der diffusen, inelastischen Neutro-
nenstreuung gemacht werden konnte, muBte sichergestellt wer-
den, daB nach diesem Tempern in der Probe keine Einzelzwischen-

gitteratome mehr vorliegen. Wegen der Temperaturmefungenauig-
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Keit von 1-2 K wurde daher am Ende von Stufe II4 getempert,

wenn alle Einzelzwischengitteratome, aber auch fast alle Doppel-
zwischengitteratome, ausgeheilt sind. In einem Erholungsprogramm
mit engeren Temperaturschritten kdnnte jedoch an Hand des Aus-
heilverhaltens der tiefsten gemessenen Resonanz zwischen A2u—
Mode des Einzelzwischengitteratoms und Bzg—Mode des Doppelzwi-

schengitteratoms unterschieden werden.

Von Bedeutung wdre der Nachweis der Bzg- und der B3g—Mode fiir
die Interpretation der Messung der gestdrten Phononenlinie von
Boning et al. (siehe Kapitel 3.1). Sie hatten lediglich eine
Absenkung der Linie beobachtet (MeBpunkte in Abb. 7.12¢) und
keinen charakteristischen s-f&rmigen Verlauf, wie er von der
Eg—Mode des Einzelzwischengitteratoms erwachtet wurde (Abb.
7.12a). Da die B2g_ und B3g—Mode des Doppelzwischengitteratoms
aber wie die Eg—Mode an das <100>-Phonon koppeln k&nnen, fiihren
sie zu der gleichen Ver&dnderung der Phononenlinie wie die Eg—
Mode. In Abb. 7.12b ist dies fiir die bei kleineren Frequenzen
und daher bei kleinerem Phononenvektor ¢ gelegene Bzg—Mode dar-
gestellt. Die durchgezogene Linie in Abb, 7.12c¢c stellt eine von
Ram rechnerisch simulierte Uberlagerung der Einfliisse von E -
und Bzg-Mode auf das Phonon dar /20/. Die Rechnung gibt die MeB-
kurve bis etwa £ = 0.15 gut wieder. Das fiir diesen Effekt not-
wendige Vorliegen eines Gemisches von Einzel- und Mehrfachzwi-
schengitteratomen in der Probe ist angesichts der hohen lokalen
Defektdichten, wie sie bei Neutronenbestrahlung in den Verla-
gerungskaskaden erzeugt werden, plausibel und wurde in Huang-
streuexperimenten durch Grasse et al. /38/ nachgewiesen. Sie fanden
einen mittleren Wert von 3 Zwischengitteratomen pro Cluster nach
Neutronenbestrahlung bei 4 K. Von Bedeutung ist in diesem Zu-
sammenhang ebenfalls die Beobachtung von Moden und Frequenzen
oberhalb von 1.2 THz in unserer bei 46 K getemperten Probe

(Abb. 6.5). Diese gehdren zu kleineren Clustern, wie sie ver-
mutlich bereits nach Neutronenbestrahlung bei 4 K in der Probe
vorliegen. Da die Eg—Mode bei 1.35 THz liegt, kdnnen diese Mo-
den ebenfalls zur Absenkung der Phononenlinie sowohl iiberhalb

als auch unterhalb der Resonanzfrequenz der Eg—Mode beitragen.
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Abb. 7.12: Stérung des <100>-Phonons durch eine
a) Eg—Mode des Einzelzwischengitteratoms um z= 0,15

(und A, -Mode um ¢« O,18)

2u

b) B2gwMode des Doppelzwischengitteratoms

c) Uberlagerung der Stdrungen a+b und

Vergleich mit MeRpunkten nach /20/.



8. Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde erstmals das Schwingungsverhalten von
Einzelzwischengitteratomen in Al mit Hilfe der diffusen, in-
elastischen Neutronenstreuung untersucht. Bei dieser Methode
wird die inelastische Streuung der Neutronen an den Defekten
und ihrer Xohdrent mitschwingenden Umgebung gemessen. Da die
Messungen in Energieverlust des Neutrons ausgefiihrt wurden,
d.h. der thermische Besetzungsfaktor praktisch unabh&ngig von
der Frequenz ungefdhr 1 ist, konnten auch h8herfrequente Moden
nachgewiesen werden. Die diffuse, inelastische Neutronenstreu-
ung bietet gegeniliber der bisher angewandten Methode, eine
Defektmode durch die von ihr hervorgerufenen Stdrung der Pho-
nonenlinie des Kristalls nachzuweisen, folgende Vorteile: es
werden nur geringe Q- und Energieaufldsung bendtigt und darii-
berhinaus kénnen die Moden sowohl iiber ihre Frequenz, als auch
durch den fiir sie charakteristischen Strukturfaktor der Neu-

tronenstreuung identifiziert werden,

Um die bei friheren Messungen an neutronenbestrahlten Proben
durch das Vorliegen eines Gemisches von Einzel- und Mehrfach-
zwischengitteratomen aufgetretenen Schwierigkeiten bei der
Interpretation der Ergebnisse zu vermeiden, wurden Elektronen-
bestrahlungen fir die Defekterzeugung gewdhlt. Dazu wurde eine
spezielle Bestrahlungstechnik entwickelt, bei der die fir die
Neutronenstreuung ndtigen, massereichen Proben mit 3 MeV Elek-
tronen bei 16 K bestrahlt werden konnten. Als Proben wurden
hohlzylinderfdrmige Einkristalle mit 7 cm HOhe, 2 cm Durchmesser
und 0.3 cm Wanddicke verwendet. Die maximale Defektkonzentration
betrug 480 ppm bei der - wie die bisherigen Ergebnisse nahele-
gen - im wesentlichen noch Einzelzwischengitteratome vorliegen
sollten. Die Messungen der diffusen, inelastischen Neutronen-
streuung erfolgten bei drei verschiedenen Q-Werten im reziproken
Raum. Dabei wurde ein starker Beitrag einer Mode zwischen 0.7
und 0.8 THz beobachtet, sowie weitere Beitrdge mehrerer Moden

zwischen 1.1 und 2 THz.

Flir die Interpretation der MeBergebnisse wurden die Wirkungs-

querschnitte der Defektmoden berechnet. Die in die Wirkungs-



- 97 -

querschnitte eingehenden Eigenvektoren dieser Moden wurden
durch Diagonalisierung der dynamischen Matrix eines Modell-
kristalls mit 4343 Atomen und mit einem Einzel- bzw. Doppel-
zwischengitteratom im Zentrum erhalten. Die Rechnungen wurden
von H.R. Schober durchgefiihrt, wobei flir die Beschreibung der
Wechselwirkung der Kristallatome ein einfaches bzw. modifizier-

tes Morse-Potential und ein Al-Pseudopotential verwendet wurden.

Auf Grund ihrer Intensitdts—- und Q-Abhdngigkeit wurde die
tiefste beobachtete Resonanz der AZu—Mode (Translationsmode)
des Einzelzwischengitteratoms zugeordnet, bei der die Hantel-
atome gleichphasig, parallel zur Hantelachse schwingen. Dies
steht im Gegensatz zu bisherigen Vorstellungen, daB die Eg—
Mode (Librationsmode) die niedrigste Frequenz der Einzelhantel
besitzt. Die neue Zuordnung wird durch Rechnungen mit dem
Al-Pseudopotential unterstiitzt. Das Frequenzspektrum oberhalb
von 1.1 THz 148t sich durch die Uberlagerung von Eg—, Eu— und
Ndchste-Nachbarmoden des Einzelzwischengitteratoms beschreiben.
Von diesen Resonanzen dliirfte die Eg—Mode diejenige mit der nie-
drigeren Frequenz sein. Diese neuen Ergebnisse flir die Frequenz
der A2u_ Mode bei 0.75 THz und der Eg—Mode bei .1.35 THz sind auch
vertrdglich mit den bisherigen Interpretationen der fir Al ge-
fundenen Werte der Aktivierungsenergie flir freie Wanderung des
Einzelzwischengitteratoms und seiner diaelastischen Polarisier-
barkeit.

Im Prinzip wdre das beobachtete Frequenzspektrum auch unter
der Annahme deutbar, daB die Resonanz bei 0.75 THz zur Bzg—
Mode des Doppelzwischengitteratoms gehdrt. In diesem Falle
miiBten jedoch 50 % der Zwischengitteratome der Probe in Form
von Doppelzwischengitteratomen vorliegen. Die Untersuchungen
der Defektstruktur nach Bestrahlung bis zu vergleichbaren Do-

sen lassen diese Annahme jedoch unwahrscheinlich erscheinen.

Zur weiteren Erhdrtung des vorgeschlagenen Modells wdren 2zu-
sdtzliche Messungen der diffusen, inelastischen Neutronen-

streuung hilfreich. Zum einen miiBte in einem anderen Q-Bereich
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gemessen werden, in dem die symmetriebedingten Unterschiede der
Strukturfaktoren von A2u_ und Bzg—Mode groB sind. Darliber hinaus
mifte zur Untersuchung des Schwingungsverhaltens von Doppel-
zwischengitteratomen das Erholungsverhalten zwischen Stufe ID
und II1 im Detail gemessen werden, denn in diesem schmalen Tem-
peraturbereich von etwa 4 K erfolgt der Aufbau und das Ausheilen

von Doppelzwischengitteratomen.
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ANHANG

Greenfunktion eines Gitters mit nur einer Hantel / 1/

Nach der Methode von Krumhansl und Matthew wird das Gitter
zerlegt in 2 Unterrdume. Einer enthdlt nur den Defekt, in
diesem Fall die beiden Hantelatome, der andere beinhaltet

das Restgitter (Abb. A1l).

Abb. Al : Zerlegung des Gitters mit nur
einem Defekt in Defektregion
--- und Restgitter.

Entsprechend werden die in der Bewegungsgleichung des Kristalls

auftretenden Matrizen in Untermatrizen zerlegt.

‘un %HR HH HH CHR

Oru ¢ o 1
RH YRR 0 Mg ey Crm

Lpee ist die Koppelungsmatrix filir die Einsteinoszillation der
Hantel im starren Restgitter und entsprechend beschreibt ¢RR
die Koppelung der Restgitteratome bei eingefrorenem Defekt und

¢HR und ¢RH die Koppelung des Defektes an das Restgitter.
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Diese Gleichung beinhaltet vier gekoppelte Bewegungsgleichungen,
HE’ des Rest-
berechnen lassen.

aus denen sich die vier Greenfunktionen der Hantel G

. _ AT
gitters GRR und des Interferenzterms GHR = GRH

Die vier gekoppelten Bewegungsgleichungen sind:

4y ~ Mgy 9°) Gy + éyp Cpy = 7 (a)
(b = My w?) Gyp + éyp Gpp = O (b)
(6gr = Mpp ©*) Gy + épy Gyy = O (e)
(¢gg = Mpg ©®) Gpg * dpy Gyp = 1 (d)

aus (a) und (c) lidBt sich GHH bestimmen:

1 - M w?) G

(b — 4ur Fom - Mag 02 O ry HH HH (w)

GHH ist die Verschiebung eines Hantelatoms auf Grund einer Ein-
heitskraft auf ein Hantelatom. Zu der Einsteinriickstellkraft ¢HH
bei eingefrorenem Restgitter addiert sich bei Mitschwingen des

Restgitters der Ausdruck

1 -~
) - 2 9 = ¢ G ¢
HR §on - Moo © RH HR “RR *RH

wobei GRR die Einsteingreenfunktion des Restgitters bei festge~
haltenem Defekt ist. Der obige Ausdruck zeigt anschaulich die
Einbettung der Hantel ins Restgitter:

~

%yR CRrR ®Rrm

t durch Verschiebung eines Hantelatoms
Kraft auf ein RA

L durch diese Kraft auf das RA
Verschiebung eines RA

! durch diese Verschiebung des RA
Kraft auf ein HA
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Die Verschiebung eines Hantelatoms fiihrt also durch Riickkoppelung
Uber das Restgitter zu einer Kraft auf ein Hantelatom.

. eff _ _ - . .
" % (w) T ®mr T %ER CRr(w) ®Ra ergibt sich
G = !
HH (w) eff - 2
*HH(0) ~ Mum ¢

Flir Resonanzmoden hat GHH(w) Quasipole bei kleinen Frequenzen,

so daB ¢eff nach w entwickelt werden kann, getrennt fiir Real-
HH (w)

und Imagindrteil. Der Realteil setzt sich zusammen aus einer
frequenzunabhéngigen, effektiven Kraftkonstante fefi

(w=0)
eff, 2, der aus der VergrdBerung

und einem
frequenzabhdngigen Ausdruck M w
der tr&gen Masse bei Mitschwingen des Restgitters herriihrt. Der
Imagindrteil ergibt die Dimpfung I', die ebenfalls frequenzun-

abhdngig ist.

Fir jede Schwingungsmode einzeln k&nnen die Greenfunktionen in
skalarer Form geschrieben werden. So ergibt sich fiir eine be-
stimmte Schwingungsmode der Hantelatome

eff
(w=0)

eff

(f - w2M - iTw) G

HH (w)

Das entspricht der Form eines Einsteinoszillators, in dem aller-
dings sowohl das Mitschwingen des Restgitters durch die Einfiih-

rung einer effektiven Koppelungskonstanten und einer effektiven

Masse als auch die Energieabstrahlung der Hantel ins Restgitter

durch eine Ddmpfung T berilicksichtigt sind.

?gf b o ) wird bestimmt durch die Ankoppelung der Hantel

HH’ "HR’ 'RH

£
an das statische Restgitter (¢HH), die sich
allerdings durch die Auslenkung der Restgitteratome auf Grund

HRI ¢RH) .
Die trdge schwingende Masse wird vergrdBert durch die mitschwin-

der Hantelschwingungen &ndert (¢

genden Restgitteratome, deren Massen mit dem Quadrat der sta-
tischen Relaxationsmoden u?w=o) gewichtet sind.
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eff _ R
M = Mgy + 3 Mpojus

2
|

uR ist das Verhdltnis von Verschiebung des Restgitteratoms zur
Amplitude der Hantelschwingung, die die Verschiebung des Rest-
gitteratoms hervorruft.

Die Resonanzfrequenz der Hantel ergibt sich damit zu

/ geff .
Wyieg = ﬁa?f und mit y = =fF folgt
M
G = 1
HH (w) Meff (wz - w2 - ivw)
res
Aus (c) folgt GRH = —GRR ¢ Ry GHH

Diese Beziehung beschreibt, wie die Kraft auf ein Hantelatom
die Verschiebung eines Restgitteratoms bewirkt. Die Kraft auf
ein Hantelatom flihrt zur Verschiebung eines Hantelatoms: GHH’
diese bewirkt auf Grund der Koppelung (¢RH) eine Kraft auf ein
Restgitteratom. Die daraus resultierende Verschiebung eines Rest-
gitteratoms kann dann mittels der Einsteingreenfunktion des Rest-

gitters beschrieben werden. Setzt man in die vorige Gleichung

u%u) ein, folgt
_ .R
Cru(w) T %) Cgn(e)
R

u ist also ein MaB fiir die St&drke der Kraft auf ein Restgitter-
atom auf Grund einer Verschiebung eines Hantelatoms, also ein

Mag filir die Stdrke der Koppelung. Als MaB fiir die Stdrke der

Koppelung zwischen Restgitter und Hantel geht uR auch in feff

und Meff ein.

Dies gilt natlirlich auch umgekehrt, so daR

_ R
CHR(0) = CHH(w) “(w)
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Fir GRR folgt aus den Bewegungsgleichungen:

~

CRR(6) ~ ®RR(w) ~ ®RR(w) ®RH CHR(w)

= G + u

RR (w) G

R R
(w) “HH(w) %(w)

Flir Frequenzen nahe der Resonanzfrequenz wird der 2. Ausdruck
in GRR dominierend, d.h. die Koppelung des Restgitteratoms an

die Hantel und deren Riickwirkung auf das Restgitter wird stirker

als die Koppelung der Restgitteratome untereinander.

Fir die Greenfunktion des Restgitters gilt also fiir w N ©eg

v R R
CRR(w) ™ Y(u) © u

HH (w) w)

Das heiBt, liber die Hantel wirkt eine Verschiebung eines Rest-
gitteratoms zuriick auf ein Restgitteratom. Damit k&nnen alle

Greenfunktionen einheitlich dargestellt werden als:

a® A LY
m,n _ i(wv0) T3 (wv0) m.n = R.H
. . r 14
i,3(w) Meff(w2 - »2 - ivw)

res

Auch die Interferenzterme GHR = GgH werden erfaft, wenn man
uH = 1 setzt. Diese Beziehung gilt fiir Frequenzen nahe ©rag?

wobei die statischen Relaxationsmoden uR nur filir defekt-

(w=0)
nahe Restgitteratome und kleine w benutzt werden k&nnen, da

sonst Retardierungseffekte wichtig werden.

m,n
i,3(w
nur einem Defekt. Da die Hantel aber in allen drei <100>-Rich-

sind die Elemente der Greenfunktion eines Kristalls mit

tungen gleichverteilt sein wird, muB noch iiber diese 3 Lagen n

gemittelt werden, so daB

3 3 um n, u.n N
m,n _ 1 m,n,n = 1 ni(w'\JO) le(w'\‘o)
Ciljw) =3 % Gilyly) =3 T oFT
! ’ M (w2 - w? - iyw)

n=1 n=1 res
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Die Relaxationsmoden Yy (v ) einer Resonanz o sind mit den Eigen-

vektoren der Resonanz za(w ) verbunden iiber die Normie-
rungsgleichung
H,R 3 MH 3 " 5
m 2 H RR R
X X . = = + X z — .
n i=1 (vl(w)) ! uetf R i=1 umSff ul(%ﬁ
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Weiterhin danke ich allen Mitarbeitern des IFF und ILL, die mich wdhrend
meiner Promotion unterstilitzt haben.

Schlieflich gilt mein besonders herzlicher Dank meiner Ehefrau Gisela

fir das umsichtige, sorgfédltige und geduldige Schreiben des Manuskriptes,
vor allem aber flir das in unserer gemeinsamen Zeit am Institut gewachsene
Verstédndnis flir meine Arbeit, obwohl sie besonders widhrend der langen Be-
strahlungszyklen und der Messungen oft auf mich verzichten mufte.






