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Ei nl ei tung

Seit vielen Jahren werden kristalline Festkorper mt einer
Vi el zahl von spektroskopi schen Methoden untersucht. | hr
regel maRi ger Auf bau (Kristallgitter) erleichtert die
theoretische Beschreibung ganz wesentlich. Aufgund des sehr
guten theoretischen Versténdnisses konnten Viele neue An-
wendungsgebiete wie zB integrierte Schaltungen. Solarzellen
USW verbessert werden. Als jungster Erfolg ist in diesem
Rahmen natidrlich auch die Hochtenperatursupraleitung zu

nennen. Man hat . auch auf grund der schwi eri geren
theoreti schen Mbdelle. | ange Zeit Festkorpern, die nicht
kristallin aufgebaut sind, sehr wenig Aufmerksankeit ge-
wi dnet.  Andererseits haben gerade di ese anorphen Substanzen

oft Eigenschaften, die sie fiir eine industrielle Anwendung
wesentlich attraktiver nachen als entsprechende Kristalle. SO
ist es zB noglich, Solarzellen aus anmorphen Silizium zu
fertigen. die wesentlich billiger sind als ihre kristallinen
Gegenst lcke. Auch haben viele Kunststoffe, die heute zum
Ei nsatz kommen. anorphe Struktur Es gibt viele Versuche.
Theorien Uber anorphe oder allenfalls teilkristalline Sub-
stanzen aufzustellen. Alle sind aber bisher nur ansatzweise
Lésungen. Von einem so geschlossen Bild we bei den
kristallinen Festkorpern ist man noch weit entfernt.

Es sollte nun sehr interessant sein, Stoffe zu untersuchen,
di e gewi ssermallen eine Zw schenstellung zw schen anorph "nd
kristallin einnehmen. Das in dieser Arbeit n&dher betrachtete
2. 3-Di et hyl naphthalin (2,3-DW) bildet Kristalle, die analog
dem Naphthalin (Mttenpulver) aufgebaut sind. Es existiert
hier aber eine sogenannte dipolare Unordnung. Der Ot jedes
Mol ekiil s ist fest vorgegeben, seine Orientierung ist aber in
gewi ssen Genzen noch offen. Die Methyl gruppen kénnen
entweder im Kristall nach "oben" oder nach "unten" zeigen.
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Abb. 1

Das untersuchte 2.3-Dinmethylnaphthalin geht duch  Substi-
tution von zwei Wasserstoffatonen durch Methyl gruppen aus dem
Napht hal i n (zwei Benzol ringel hervor.

Di e Theorie der ROontgenstreuung besagt nun, dal ein Kristall
mt perfekter Translationssymretrie aufgrund der periodi schen
Anor dnung sei ner G undbausteine die Rontgenstrahlen nur unter
ganz bestimten Wnkeln streut (Bragg-Wnkel) Es zeigt sich,
dal ei n Abwei chen von der volligen Ordnung zum Auftreten von
di ffuser Streuung zw schen den scharfen Reflexen fihrt. 7Ziel
dieser Arbeit ist es nun, durch das Vermessen dieser diffusen
Streuung Rickschl Gisse auf die Art der uUnordnung zu ziehen.
Ei ne Erleichterung bestand darin, dall die Gtterparaneter und
die mttleren Mlekiillagen dieses Kristalls bereits gut
untersucht waren, und hier sofort mt dem Vernessen der
di ffusen Streuung begonnen werden konnte.



Ein Sm Lehrstuhl vorhandenes Zwei krei sdiffraktoneter, das fir
Pul ver messungen ausgel egt war, wirde so erganzt, daR mt ihm
auch Einkristalle vernessen werden kénnen. Es nmufte hierzu
ein unfangrei ches MeRprogrammpaket erstellt werden. das die
not wendi ge Ansteuerung der Apparatur fur die Justierung und
di e darauf folgenden Messungen ernbglicht. Mt der so er-
weiterten Apparatur wurden Messungen in den drei Hauptstreu-
ebenen des Kristalls bei Rauntenperatur und unter Nornal druck
dur chgef thrt. Ein anderer Mtarbeiter des Lehrstuhls fuhrte
mt denselben Kristall diffus-elastisch Neutronenstreunes-
sungen durch, wodurch die Mglichkeit bestand. die gewonnenen
Er gebni sse zu vergl ei chen. Di e graphische Darstellung und
Auswertung der MeRdaten wurde auf einer VAX 8600 am Rechen-
zentrum der Universitat Bayreuth vorgenonmmen Her wuirden
auch zahlreiche Sinulationsrechnungen durchgefuhrt, deren
Vergleich mt den MeRergebni ssen Rickschl isse auf die innere
Struktur des untersuchten Kristalls zuliefen. Es wurden im
wesentlichen zwei Arten der diffusen Streuung gefunden und
untersucht. Zum einen gibt es ausgedehnte diffuse Bereiche im
rezi proken Raum mit relativ wenig Struktur (im weiteren als
g- Berei che bezeichnet). Diese konnten durch die unkorrelierte
Streuung der im Sinne von "up" und "down" statistisch ange-
ordneten Ml ekil e gedeutet werden. Auf diese Wise konnte die
G 6Renor dnung der mttleren statischen Verkippung der
Mol ekile ermttelt werden. Zum anderen gibt es aber auch
di ffuse Streuung, die um gew sse Peaks konzentriert i st (im

weiteren als r-Streuung bezeichnet) . Auch diese Bereiche
wur den néher untersucht. lhre Ursache ist in einer I|okalen
korrelierten Gtterverzerrung zu sehen, die durch den

statistischen Einbau der Ml ekule (up/down) verursacht wrd.
Die Reichweite dieser Gtterverzerrungen durfte nur wenige
G tterperioden betragen. In einem ersten Schritt wirden die
Messungen qualitativ ausgewertet.

Die durchgefuhrten Messungen konnen nur als ein Beginn auf
dem Weg zum Versténdnis des inneren Aufbaus vom 2, 3-DWN\
Kristall gesehen werden. Eine konsequente Weiterfihrung wirde



sowohl in quantitativ gut auswertbaren ROntgenmessungen bei
anderen Tenperaturen als auch in weiteren Neutronennmessungen

best ehen.



1. Beschrei bung des experinentellen Aufbaus
1.1. Verwendete MeRapparatur

Di e gesante MeRapparatur wurde imwesentlichen in der Form
Ubernomen. wie sie in der Arbeit von Ludwi g Herbst (1)
beschrieben wird. Aufdi e Miglichkeit der Tenperaturregel ung
(Kryostat) und Druckausiibung wurde verzichtet. Es nufdte aber
eine andere Probenhalterung geschaffen werden und die An-
st euerungssoftware nuBte wesentlich ergénzt werden.

1.1.1. Strahlerzeugung

Al's Strahl enquel Il e komt ei ne Ml ybdénroéhre (Typ F60-04, Fa.
Seifert), die von ei nem Rontgengenerator (Typ "Iso-Debyeflex
2002, Fa. Seifert) mt Stromversorgt wird, zumEinsatz. Die
G 6Re des Brennfl ecks auf dem Ml ybdéantarget betrégt 0.4 x 8
mm?, der Abstrahlwinkel ist 6 Gad. Die Lei stung, deren
Maxi mum fir di e betreffende Rohre bei 2000 Wliegt. kann in
M ndestschritten von 1 kV und1 mA variiert werden. De
Ront genanl age i st mit einer Uberlastungsabschal t aut omati kund
einem sehr enpfindlichen KihlwasserdurchflufRwiachter ausge-
ristet. Eigentlich ist eine Kuhlung Uber den Kihl wasserkrei s-
l auf der Universitéat vorgesehen. Es hat sich aber gezeigt.
dal man mt di esem Kihl wasserkrei sl auf nur sehr bedingt ar-
beiten kann. Aufgrund der sehr starken Verschnutzung des
Kihl wassers kommt es sehr schnell zu ei nem Verstopfen des
Filters, worauf die Kihlwasserautomatik abschaltet. Fir Lang-
rei tmessungen, besonders wahrend Wochenenden, wurde deshalb
eine Kihlung nmit Leitungswasser durchgefiihrt. Der Rontgen
generator arbeitetei.a. sehr zuverladssig. Kl einere Probleme
in der Elektronik konnten imHause sel bst behoben werden. Nur
ei nmal war eine groéBere Reparatur nétig. ES mufBte der
Kondensator im Hochspannungstei|l ausgewechselt werden, was
flr eine Anlage, die zehn Jahre alt ist, durchaus als nornal
zu betrachten ist.



Un einen exakt monochromatischen Prinérstrahl zu erhalten
wird ein SiliziumE nkristall-Mnochromator (si 111, Fa.
Huber) verwendet. Das Prinzip eines solchen Mnochromators
besteht darin, mit Hlfe eines Kristalls (Bragg-Bedi ngung)
ei ne bestimte Wellenl d&nge aus den, von der Ro6hre kommenden,
Ront genst rahl en herauszufiltern. Um eine ausr ei chende
Intensitat zu erhalten. wrd hier mt einer besonderen Geo-
metrie gearbeitet, die es erlaubt, die ROntgenstrahlen mt
der gewinschten Wl lenlange, die die Rohre in einem gew ssen
W nkel berei ch verl assen, am Ot der Probe zu fokussieren.

Der Kristall wird hierzu auf 2R angeschliffen (R = Krinmmngs-
radi us) . und dann auf R elastisch gebogen (sog. Johansson-
Geonetrie). Da man bestrebt ist, nmbglichst hohe Intensitaten

zu haben, wird nicht ein Teil des Brenskontinuums herausge-
filtert, sondern die K 1" Li ni e des Ml ybdans verwendet.

Di eser Mnochromator wird mt Hilfe eines Thernostaten auf
konstanter Tenperatur gehalten. Diese Tenperaturregelung. die
in (1) naher beschrieben wirde, dient dazu. die Primér-
stahlintensitat konstant zu hal ten. Schon Kkl ei nere Lagever -
ander ungen des Monochr onat or s. ver ur sacht durch die
t her m sche Ausdehnung des Monochromat orgehduses, fihren sonst
zu ei ner Defokussi erung.

1.1.2. Diffraktoneter
a) Auf bau

Das Zwei krei sdi ffraktoneter, (Fa. Siemens | besteht im
wesentlichen aus dem Praparattragerteller nit Probenhalter
und dem konzentrisch dazu um aufenden Detektortragerring.

Diese beiden Teile sind spielfrei gelagert und erlauben es
einerseits die Probe um beliebige Wnkel um die Vertikal achse
ZU verdrehen (Probenw nkel = &'2), andererseits den Det ektor
in einem gew ssen Wnkel bereich um die Probe heruneufahren
(Det ekt orwi nkel = 8,). Der Antrieb erfol gt Uber zwei Schritt-
nmotoren (Typ SS50-1009, Fa. sec, Bristol). Auf dem Préparat-
trégerteller ist ein Aufsatz befestigt. FEr besteht aus zwei



Li nearverstel l ungen. zwei Wnkel verstellungen und dem Proben-
hal ter.

Das gesante Diffraktoneter ruht auf drei FuRen die es
erl auben ei ne genaue Horizontal | age einzustellen. A's Unter-
bau dafir dient ein Drehteller, der es gestattet, das gesante
Di ffraktoneter einschlieRlich einem Mnitorzahler, der auch
darauf befestigt ist. umeine Vertikal achse zu drehen. Dieser
Drehtel |l er wi ederum ruht auf einem Kreuztisch. nit dem das
Diffraktometer in zwei aufeinander senkrecht st ehenden
Ri chtungen verschoben werden kann. Mt Hilfe dieser beiden
Hori zontal verstel | ungen i st es nbglich die D ffraktoneter-
achse imer genau in den Prinérstrahl zu setzten.

b) Strahl engang

Der gesante Strahl engang von der Roéhre bis zu den Detektoren
i st schematisch in Abb.2 zu sehen. Die imBrennfleck (1) der
Rohre ent st ehende ROnt genstrahl ung gel angt auf den Mbno-
chromatorkristall  (2) (Fa. Huber. Prazisionsnonochronat or
611), wo entsprechend der Bragg-Beziehung die gewinschte
Vel | enl &nge herausgefiltert wird. Nach demMnochromator ist
ein Aperturspalt (5 angebracht, der den Strahlengang ein-
engt. Danach folgt imStrahlengang eine Streufolie. an der
ein Teil der Primarstrahlintensitat. in den Monitordetektor
(4) gelangt. Dies erlaubt es, die tatsachliche Prindrstrahl -
intensitat zu nmessen. Man ist sonmit bei derDat enauswertung
wei tgehend  unabhangi g von eventuell en Schwankungen  der
Ront genl ei stung wi e sie durch Schwankungen in der Stronver-
sorgung verursacht werden kdnnen. Ale MaB fir die Streu-
intensitdt wird der Quotient aus Zdhlrate des Detekors (10)
und der des Monitors (4) gebildet. Der durch die Streufolie
hi ndurchgetretene Strahl wird aufgrund der besonderen Geo-
netrie des Mnochromatorkristalls am Orte der Probe fokus-
siert. Die von der Probe gebrochenen Rontgenstrahl en werden
mt dem Detektor (10) gemessen. Die fest mt di esem Detektor
ver bundenen Spelte (7) und (9) erlauben es, den W nkel bereich
der Streustrahlung, der gemessen werden soll, einzuschranken
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und damit die Aufldsung des Apparates zu beeinflussen. Diese

beiden Spalte konnen, je nach den MeBbedi ngungen. ausge-
wechselt werden. Dmden Kristall in eine nmdglichst gut de-
finierte Lage zu bringen, werden z.B. schmale Spalte einge-
setzt. Beim Vermessen der diffusen Streuung hi ngegen werden
breite Spalte bevorzugt, da es hier nicht so sehr auf eine
hohe Aufl 6sung, sondern auf eine hohe Intensitéat ankomt.
Zwi schen di esen bei den Spalten kann man noch einen soge-
nannten Sol [ erspalt (8) anbringen, der dieVertikal di vergenz
einschrankt. Auch hier hangt es von der gegebenen Aufgaben-
stellung ab, ob nman diesen Sollerspalt verwendet oder nicht.

1 Ront genr ohre 7 Det ekt orvor spal t

2 Monochr omat or 8 Sol | erspalt

3 Streufolie . 9 Detektorspalt

4 Szintillatjonszahler 10 Szintillationszahler
5 Aperturspalt 11 MeBkreis

6 Probe

Abb. 2 Strahl engang
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1.1.3. Justieren der Apparatur

Di e gesante Apparatur mufl genau justiert werden. Es hat sich
gezeigt, daB die Anlage so stabil ist. dalR sie imlLaufe der

Zeit praktisch nicht nachjustiert werden muB. Ein Nach-

justieren war nur dann noétig, wenn groRere Veréanderungen, we
Z.B. ein Auswechsel n der Rbéhre, vorgenomren worden waren. Das
Justieren wird hier nach anderen Cesichtspunkten vorgenonren
al s bei neinen Vorgangern. Fur sie waren die absolute Cenau-

igkeit und eng kol limerter Strahlengang sehr wichtig, da sie
sehr Kkl eine Veré&nderungen in den Reflexionsw nkeln unter-

suchen wollten. Fur die Messung der diffusen Streuung hin-

gegen ist es wichtiger einen relativ intensiven Prinérstrahl

zu haben, der es erlaubt, die Messungen in einer sinnvollen
Zeit mt guter Zahlstatistik durchzufihren. Das Justieren
des Monochromators auf die Mo-K_,-Wellenlénge (A = 0.713543
A entsprechend 17.375 keV) ist eine problemati sche Sache. Es
wurde nach der vom Hersteller mitgelieferten Betriebsan-

leitung (3) vorgegangen. Her ist ein Konprom 3 einzugehen,

zwi schen errei chbarer Mnochromasie und Intensitdt Die Gite
des Prinmarstrahls wirde durch die Messung des Strahlprofils
mt Hilfe des Detektors (10) Uberprift. Umein Qoerlasten des
Zahlers, es handelt sich um einen NaJ-Zahler, zu verneiden,

wur de vor di esemein Kupferplattchen, als Absorber angebracht.

War der Monochromator schlecht justiert, so konnte man das
auch sehr leicht beimVermessen der Bragg-Peaks des 2,3-DMN-
Kristalls erkennen. War Z. B. aufgrund einer schlechten Ein-
stellung des Monochromatorkristalles neben der K_, auch noch
die K , stark vertreten, so zeigte der Peak (0,0,8)eine
Auf spal tung. Di eser hochindizierte Reflex wurdegewdhlt, weil

er zum einen sehr stark ist, zum anderen reit auen im
reziproken Gtter liegt und sonmit eine hohe Aufl dsung
erlaubt.

Man muf3 jetzt noch dafir sorgen. da5 der Fokus des aus-
rei chend nonochronmati schen Primérstrahl s genau auf der Achse
des Diffraktometers liegt. Man vernifBt hierzu den Primar-
strahl mt sehr schrmal en Detektorspalten. Hierzu wirden ent-
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sprechende Programme geschrieben. die das Maxi mum autonatisch
suchen. Die Diffraktoneterachse kann beziiglich des Primar-
strahls durch die beiden Parallelverstellungen des Kr euz-
tisches, auf demdas gesante Diffraktoneter ruht, Verstellt
wer den. Auf grund der Monochromatorgeonetrie kennt man die
Ent f ernung des Fokus vom Monochronmator. Diese Entfernung wrd
mt einer Verschiebung parallel zum Prinérstrahl eingestellt.

1.1.4. MeRel ektronik

— (e ==—{ - \IOMETER \

DETEKTOR 1

VORVERSTARKER

MOTORANTRIEB

el | MIKROCOMPUTER | sy

V A X

Abb. 3
Aufbau der Steuerung und Datenerfassung



- 13 -

Die gesante MeRelektronik ist identisch mt der in (1) be-
schriebenen. Die Gundaufgabe ist ja auch bei Kristall-
messungen gl ei chgeblieben, nanich Streuintensitaten in Ab-
hangi kei t von gew sse" Wnkel" zu nesse". Er hebl i che
Erwei t erungen waren hingegen bei der Software nétig (s.u.).

a) Signal verarbeitung

Die Registrierung der in die Szintillationszéhl er gestreuten
Ront genquanten geschi eht Uber zwei identische MeRkette" (s.

Abb.3). Jedes einfallende Photo" induziert ein Ausgangs-
signal, das unnittelbar am Detektor zur Verbesserung des
Si gnal - Rausch-Verhél tnisses in eine" Vorverstarker (Typ 142,

Fa. Otec) weitergeleitet wird. AnschlieRBend fol gt der Haupt-
verstarker (Typ 471), der gleichzeitig eine Signalformng
vor ni mt . Im Anal ysator (Typ 550) wird ein Fenster fur die
ent sprechende | npul shéhe soweit eingeengt. dal alle Anteile,

die deutlich erkennbar vom Rauschunt er grund und der
nat urliche" Untergrundstrahlung herrihre". elinminiert werden.

Diese Signale werde" da"" auf die Zahlerplatinen des M kro-
conmputers geleitet und von dort aus weiterverarbeitet.

Parallel dazu sind zwei Universal-Ratenmeter angeschl ossen
(Fa. Wenzel Elektronik, Typ N-LR-108). Mt ihnen kann die
aktuelle RoOntgenintensitéat, w e sie von den Detektoren

registriert wird, (Uberwacht werde". Auch die Justierung der
El ektroni k (d.h. Hochspannungsregelung an den Zahlern und
Fenstereinstellung an den Einkanal-Analysatoren) ist so
stabil, daR sie nur einmal vorgenommen werde" nufte.

b) Steuerung und Datenerfassung

Kernstick der Steuerung ist ein Z80-M kroconputer, der nit
zwei Acht - Zol | - Lauf wer ke"  ausgeristet ist. Er st euert
progranmiert die beide" Schrittnotoren. EE ist weiter nit
zwei  Zahlerkarten ausgestattet, die die Zahlinpulse der

bei den Detektoren registrieren. Ein angeschl ossenes zweites
Sichtgerat erlaubt es, Messungen in Abhangi gkeit einer der
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bei den Wnkel bereits online darzustellen. Mt Hlfe der neu
entwickelten Software kann man Z B, die Streuintensitat in
Abhangigkeit des Probenw nkels darstellen. sonmit kann nman
sich direkt ein Sild von der Gite der Justierung nmachen. Man
kann aber auch das Psimérstrahlprofil darstellen (D e unab-
héngi ge Variable ist hier der Detektorw nkel.), was bei der
Justierung der gesanten Apparatur sehr nutzlich ist. Das
MeRprogramm wi rd von der Disk A geladen, anschlielRend werden
die genmessenen Rohdaten auf der Disk B abgespeichert. Fur
ei nen MeRBpunkt sind sechs Real zahl en abzuspei chern: Detektor-
wi nkel Probenwi nkel, MeRzeit des Hauptdetektors, MeRzeit des
Moni t or det ekt or s. Zahl der registrierten |Inpulse des Haupt-
det ekt ors. Zahl der registrierten Inpulse des Monitorde-
tektors. Di ese Rohdaten werden dann an den G ofirechner (VAX
8600) am Rechenzentrum der Universitat Ubertragen und dort
weiter ausgewertet. Fir den MeRvorgang ware es winschenswert
die Ergebnisse bereits dreidinmensional auf einem Sichtgerat
darzustellen. Alerdings ist dafir der vorhandene M kro-
conmput er nicht |eistungsfahig genug. Andieser Stelle ist zu
uber| egen. ob es nicht sinnvoll widre. fir spatere Messungen
ei nen |eistungsfé&higeren Prozessrechner zu verwenden. Dies
i st besonders auch deshalb zu bedenken, da der vorhandene
Z80- M kroconputer und seine Diskettenlaufwerke des ofteren

fehlerhaft gearbeitet haben, wodurch es nétig war ganze MeR-
rei hen zu w ederhol en.
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1.2. Ansteuerungssoftware

Di e vorhandene Software erl aubt es, di e bei den W nkel 61. 9,
vor zugeben und eine gew sse MeRzeit einzustellen. Dies kann
sowohl interaktiv am Prozessrechner geschehen (Justier-
betri eb) oder aber von einem File aus (MeRbetrieb). We oben
bereits beschrieben, wi rd dann das MeRergebnis auf einer der
bei den Di sketten abgespeichert. Die eigentlich unabhangigen
MeRvari abl en bei Kristallvernmessungen sind nun aber nicht die
W nkel \‘}1 und 8,y sondern die Koordinaten des reziproken
Raurmes. Dies sei nun im fol genden naher erklart.

1.2.1. Kristall im Rontgenstrahl - Reziprokes Gtter
(Ausfihrliche Erklarung hierzu s. z.B. in (4)

Hat man eine unendlich ausgedehnte regel maRRi ge Anordnung von
Streuzentren (Bravaisgitter), so wird es nur unter ganz be-
stimten Bedi ngungen zur Streuung von ROntgenstrahl en komen.
Die gestreute Intensitat | wrd durch folgende Beziehung
wi eder gegeben:

do ig-r. 2
Gl.la I ©  — o (I f. e )

H er bei sind:

do/dQ: Differentieller Wrkungsquerschnitt
X Zahl der Streuzentren, die zur Streuung beitragen
Atonfornfaktor des i-ten Atons

Qirh =

% Streuvektor = Differenz von Wel|envektor der, ge-
streuten Wlle E, und der einlaufenden Welle Kj

£yz Ortsvektor der Streuzentren

(s.a. Abb.41
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Man kann | eicht zeigen, dal die Wllen, die von den einzel nen
Streuzentren e.tomen) kommen, hur dann konstruktiv zu Bragg-
Refl exen interferieren. wenn fol gende Bedingung erfillt ist:

1qj-rk
Gl.1b e =1
fir alle i-'k auf Bravaisgitter
Detektor
_— :1 Torg
¥y *: +
_— + .: L :
i
Primarstrahll * Kristall
r
ka :
v

=

Abb. 4

Zur Definition von ¥; und d in GLI:

G: Streuvektor = Differenz von Vellenvektor der gestreuten
Welle K, und der einlaufenden Welle Kj

i: Otsvektor der Streuzentren

1: Detektorw nkel
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Der Satz von q,, fiir die es zur konstruktiven Interferenz
komrt, bildet wiederumein Bravaisgitter i mWlIlenvektorraum
(reziprokes Gtter). Dieses reziproke Gtter ist fest mt dem
Kristall, also demrealen Gtter, verbunden. Es &Rt sich
weiter zeigen, daR sich die Basisvektoren des reziproken
Gtters aus den Basisvektoren dee Kristallgitters wie folgt
ergeben (s. zB (4)):

a

Abb. 5

Die El ementarzell e des 2,3-DWNKristalls. aufgespannt von den
Basi svektoren (a,b,c). Gezeichnet ist eine der noglichen vier
Konfi gurationen. (Jedes Mol ekdl kann auch mit den Methyl-
gruppen nach unten ei ngebaut werden.)
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bxc
*
A = 27
a (b x c)
c x a
*
B = 2w
a (b x c)
axbhb
*x
C = 2m
a (b x c)

Gl.2
Zusammenhang 2zW Schen den Basi svektoren des Kristallgitters

(a, b, c) und den Basisvekoren des reziproken Gtters (A%,
B™, €©) *)

D e Aufgabe eines Streuexperinentes ist es des/(Nda) zu
messen.  Bei m Vernessen der diffusen Streuung interessieren
wir uns speziell fur Gebiete imreziproken Raum die zw schen
den scharfen Bragg- Refl exen |iegen. Eine vollstéandige Messung
best inde also darin, de/(Nda) fir alle q i mreziproken Raum
zu messen Dies ist in der Praxis kaum miglich. Man mutsich
vi el nehr auf besonders interessante Bereiche beschréanken.

5)

Zum Sprachgebrauch: - Rezi pr okes Gtter:  Menge al ler
Vel | envekt oren g;mt H genschaft
nach G.lb

-Rezi proker Raum Menge aller nig-
lichen Streuvektoren, —also auch die
Punkte zw schen den G tterpunkten
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1.2.2. Geonetrische Uberlegungen im reziproken Raum

Durch einige wenige geonetrische Uberl egungen gelingt es nun,
ei nen Zusammenhang zwi schen den Vektoren im reziproken Raum
und den Diffraktoneterw nkeln aufzustellen. Das Diffrakto-
meter hat im Prinzip vier Freiheitsgrade. Zwei davon sind
durch den Conputer ansteuerbar (die Winkel ¥, und 4, s.
Abb.8) und sonit als unabhdngi ge MeRvariabl en verwendbar. Die
anderen bei den hi ngegen sind nur von Hand an den Spindel n der
Eul erwiege, die zum Justieren des 2,3-Dm-Kristalls dient.
ei nzustel |l en. Man kann sich leicht klarmachen. daB nit den
bei den conput ergesteuerten W nkeln 9, und 4, (01 = Detektor-
wi nkel , 9, = Probenwi nkel ) Punkte auf einer Ebene durch den
Ursprung des reziproken Raums angefahren werden kénnen.
Diese, durch die Eulerwiege justierte Ebene, wrd eindeutig
durch zwei Vektoren im reziproken Raum (M und V2) fest-

gelegt. Jeder Punkt in dieser Ebene kann nun durch eine
Li near konbi nati on di eser beiden Vektoren beschrieben werden.
Es wurde ein Progranm entwi ckelt, das zu jedem aufgrund der

endlichen Wrte liil und |fc'a| errei chbaren, Punkt in dieser
Streuebene di e W nkel 61 und ¥, ber echnet .
ES ist leicht einzusehen, daR die Lange des Streuvektors

ni cht vom Probenw nkel abh&ngt. Es gilt (s. Abb.6):

61.3
lql . 9,
= Ik, | sin
2 2
mt IEji = Kl fur elastische Streuung
1E;1: Betrag des Weéllenvektors des Prindrstrahls
lgal: Betrag des Wl lenvektors der gestreuten Velle
Iql: Betrag des Streuvektors
4, : Detektorwi nkel
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Abb. 6

Ceonetrische Darstellung des |npul subertrags der Rontgen-
strahlen g bei der Streuung; K; und K, sind die |nmpul se der
einfall enden und ausfallenden Strahlen; 9, ist der Streu-
winkel . Bei elastischer Streuung ist 1E;1 =TE!.

Es gilt jetzt noch den Probenw nkel (s. Abb.7) zu berechnen,
der zu ei nem gegebenen Punkt im reziproken Raum gehért. Man
muB die Probe so drehen, daB der gewlinschte Streuvektor, der
ja im Koordinatensystem das mt demKristall fest verbunden
ist, gegeben ist, mitdem Vektor zusammenfallt, der sich aus
Differenz von k, und k_ ergibt. Die Lage dieses Vektors
wi ederum i st eine Funkton von 8.

Aus G inden der Eindeutigkeit ist es notig die Wnkel 8, und
8, in einemduBReren Bezugssystemzu definieren. Es bietet
sich hier an. dieses Bezugssystem bezuglich des Primarstrahls
zu orientieren. Bei dieser Definition ist der Detektorw nkel
gl ei ch dem W nkel zw schen ki und i;'a_ Fur den Probenwi nkel
braucht man noch eine Richtung in der Probe. die nman als
Bezug wahlt. We weiter oben ausgefihrt, ist die Streuebene
ei ndeutig durch di e Angabe von zwei Vektoren (viund V2) im
rezi proken Raum festgelegt. In der von mir gewdhlten Gberein
kunft ist somt der Probenwi nkel 8, definiert als der Wnkel
zwi schen viund :'éi (s. Abb. 7).
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Abb.7 Zur Definition des Probenwi nkels $#5: Beispiel:
C*/ B*-Ebene justiert: vli=C , V2=B

_k_.,X

.1(?)' J

\

\

Abb.8 Die Orientierung des reziproken Gtters und damt des
realen Gtters imRaum Es gilt:
6 = '32 + 3.
6: Wnkel zw schen § und E:
¥: Wnkel zwischen @ und Vi
(Fur die weiteren Berechnungen wurde das kartesische
Koor di nat ensystem (x,y) eingefihrt.)



AUs Abb. 6 ergibt sich:

Idl und 1y ergeben sich aus den Koordinaten des reziproken
Rauns, indem man ein kartesiches Koordinatensystem (XY) (s.
Abb.8) in der Streuebene definiert.

G1.5

Gl. 6

Y
¥y = arctan ( -}

X

Di ese geonetrischen Uberlegungen erlauben s ** gt euer -
programme zu schreiben, nit denen man jeden. aufgrund der

endlichen Werte Il'-:'il und Iﬁal errei chbaren, Punkt in jeder
justierten Streuebene anfahren kann.
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1.2.3. Erstellte MelRprogrogramme
Es muBte nun nach einer praktischen Lésung gesucht werden,

di ese Anteuerungssoftware in die bereits vorhandene Software
ei nzubetten.

Der von nir eingeschlagene Wg bestand darin. das komplette

vorhandene MeRprogranm zu ibernehmen. We bereits auf Seite
14 erwahnt, arbeitet das Programm nach fol gendem Prinzip: Es
liest von Diskette die MRanwei sungen ein. fuhrt di ese aus
und speichert die MeRergebnisse w eder auf Diskette ab. Die
von mr entw ckelten Zusatzprograme berechnen aus den Daten
der gewunschten Streuvektoren die zugehdrigen Wnkel und
erstellen danmit ein Inputfile fir das bereits vorhandene
MeRBprogramm Di ese ganze Vorgehenswei se hat zu Fol ge, daR das
Anfahren der Punkte relativ |ange dauert, denn es muR3 zuerst
das ' Kristallprogrammi gel aden werden. Dies speichert die
errechneten Werte ab, danach wird das eigentliche MRprogramm
gel aden, dies liest diese Werte weder ein und fuhrt die
Messung aus.

Das von mr erstellte ‘Kristallprogramm’ arbeitet auf
fol gende Wi se: In einem File auf der Diskette werden die
Gitterparameter, der \Wellenvektor und die Vektoren, die die
justierte Ebene bestinmren (vl, V2), abgespeichert. Das aufge-

rufene 'Kristall progranm liest diese Werte ein und fragt
nach den Koordi naten des gewlinschten Punktes (im System VM.
V2) in der Streuebene. Aus all diesen Daten werden dann die

bei den Wnkel ¢, und $§, berechnet und in das |nputfile fur
das vorhandene MeR3progranm geschri eben.

Ausgehend von dieser Gundversion konnten nun fir die ver-
schi edenen Spezialfalle weitere MeBprogranm ent wi ckel t
wer den.

Recht ecknmessung:

Hier kann ein rechteckiges Gebiet im reziproken Raum mit
vorgegebener Zeilen- und Spaltenzahl abgescannt werden (s.
Abb.25/26). Zum Vermessen von Geraden im reziproken Raum
wurde in diesem Programm einfach die Zeilenzahl gleich eins
gesetzt (s. Abb.16 - 24,.

2
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Peakprogramme

Es wurden auch Varianten erstellt, mt denen die Bragg-Peaks
i n ei nemvorgegebenen Raster vernessen werden kénnen.

Aut oj usti er progranmm

Bei m Justieren (s.u.) geht es darum den Kristall mt Hlfe
der scharfen Bragg-Refl exe zu orientieren. Eine Gundaufgabe
besteht dari n, bei festgehaltener Detektorposition den
Kristall solange zu verdrehen. Dbis in den Detektor maximale
Intensitat fallt Das gesante Pakprofil wird automatisch
vermessen anschlielend wird 8, auf den Schwer punkt der ge-
messenen Kurve eingestellt. ES wirde so vorgegangen. dai
nicht nur §,, sondern auch 8, auf diese weisej ustiert werden
kann. So wurde z.B. umden Peak (O 0. 81 ein Raster mt 10 x
10 MeRBpunkten gewdhlt. Di eses Programm erlaubt es, den
Kristall sehr schnell zu justieren. Es erwies sich auch als
besonders gut . di e bei Langzeitnessungen auftretenden
Schrittverluste des zweiten Mtors auszugl ei chen. Es hat sich
namich gezeigt, daB der zweite Schrittmotor (¢,) auch bei
bester Justierung der Stromversorgung immer W eder Schritte
verliert. Diese Schrittverluste sind zwar sehr gering. sie
kennenSi ch aber bei Langzeitmessungen aufsunmi eren und dann
ins Gewicht fallen. Bei wichtigen Langzeitmessungen wurde
deshal b inmer w eder das Autojustierprogramm auf gerufen. Die
Messungen konnten somit mit der nétigen Genauigkeit durchge-
fuhrt werden.
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1.3. Justieren der Probe
1.3.1 Gundl egende Uberl egungen

In Kapitel 1.1.3. wurde beschrieben we das gesante
Di ffraktometer und der Mnochromator justiert werden muf.
Dies ist ein Vorgang, der nur einmal durchzufidhren ist. De
Probe hingegen nuf3 vor jeder Messung justiert werden. Man ist
hier in der glucklichen Lage, daR bei der Messung der
di ffusen Streuung die Genaui gkeitsanforderung wesentlich
geringer ist als dies durch das Justieren an den Bragg- Peaks
erreichbar ist. Aufgrund der Probengeonetrie (Der 2, 3-DWN
Kristall ist plattchenfdérm g s. Abb.9, Abb.10) sind die ver-
schi edenen Streuebenen unterschiedlich gut zu justieren. D es
sieht man auch sehr deutlich an der Qualitat (Symetrie) der
gewonnen Streubilder (s.u.). Mn nmufl versuchen, ein nbglichst
groRes Probenvol unen in den Strahl engang zu bringen, um hohe
Streuintensitaten zu bekonmen; auf der anderen Seite sollte
man verneiden, daBR Streuung am Strukturmaterial der Proben-
hal terung auftreten kann.

9 19
u% 8
B" B"
‘kleiner’ Kristall ‘grofler’ Kristall

Abb. 9

De bei den ver wendet*en Probenkristalle in OiginalgroéRe
(Dicke etwa 1.8 mm); C senkrecht auf der Zeichenebene; (Auf-
grund von Sublimation haben die Kristallsticke abgerundete
Kanten. |hre gesante Form kann durch die Draufsicht daher nur
angenahert w edergegeben werden. 1
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| Befestigungskitt

| B | ‘
: . i
A
B L |
i
; \
|
* % %, X X,
C/B-Ebene C/A-Ebene Al B- Ebene
Abb. 10 _ _
Lage des Einkristalls bei den verschieden Justierungen Man
si eht, dalR ein "ermessen der A*/B*-Ebene  besonders

probl emati sch ist.

Es stellte sich heraus, dal} die C*/B*-Ebene amei nfachsten zu

justieren ist. Auch die C*/A*-Ebene kann noch gut justiert
wer den.

1.3.2. Durchfdhrung der Probenjustierung

Al's Beispiel wahlen wir die Justierung der C*/A*-Ebene. Zunm
groben Vorjustieren wurden relativ grofRe Detektorspalte ver-
"endet, beim Verbessern der Justierung wurden dann i nmer
schmalere Spalte eingesetzt. Begonnen wurde eine Justierung
imer mit den Reflexen auf der c¢*-Achse. Je nachdem wie gut
es gelungen ist den Kristall opti sch vorzujustieren, konnten
entweder die drei sehr starken Reflexe (0,0,1). (0,0,2) und
(0,0,3) oder aber auch bereits der Reflex (0,08) gefunden



werden. Die Reflexe auf der C*-Achse haben den groRen Vor-
teil, daBR sie optisch sehr leicht zu erkennen sind. Die
Spal tebene (d.h. die eindeutig zu erkennende relativ planare
oerfl ache des Kristalls) steht senkrecht auf dieser Achse.

ES wurde daher fol gendermaRen vorgegangen: Es wurden die
bei den Kreise auf ¢,=30 Gad und 8,= 120 Gad (d.h. $,-8,=90
G ad) eingestellt, danach wurde der Kristall mit Plastilin so
befestigt, dal die Spaltebene in der aus Goni oneterachse und
Det ekt or gebil deten Ebene lag. Diese Voreinstellung bedeutet,
daR die c*-achse bei 8,=0 mt der Richtung des Prinérstrahls
zusamenféallt (s. Definition des Probenw nkels Abb.7). Es
mufite nun sichergestellt werden, dalR der Kristall auch
zentral imStrahl lag. Durch das vorher bereits vorgenomrene
Justieren der Coniometerposition relativ zum Primérstrahl
(s.o.) war sichergestellt, dal die Achse des Conioneters
zentral durch den Prinérstrahl verlief. Umden Kristall so zu
justieren, daR er bei allen $,-Werten zent ral im Primérstrahl
liegt. genigt es, daB die Mtte des Kristalls auf der Gonio-
neterachse liegt. Herzu wurde der Detektor entfernt und an
seine Stelle eine Taschenl anpe gesetzt. Es wurden Spalte von
0.2 mm oder noch schnal er verwendet. Der Kristall wurde so
lange senkrecht zur Ebene aus Detektorposition (=Taschen-
| anmpenposi tion) und Goni onet erachse verschoben, bis er in der
Mtte des Taschenl anpenstrahls | ag. , Daraufhin wirde er um 90
Grad verdreht und diesel be Prozedur nochnal s durchgefihrt.
Nun ist der Kristall mittig imPrinarstrahl und auch bereits
grob vorjustiert, sodaR dieersten Reflexe auf der Ct-Achse
angefahren werden kénnen. Seim Ei nsetzen des Kristalls ins
Plastilin ist darauf zu achten, daR die c*-Achse paral l el zu
ei ner der Achsen der Eul erwiege steht.

Dies ist ndtig, danit spater bei der Justierung durch die
Eul erwi egen jeweils nur die gewinschte Achse verstellt wird,
di e andere aber praktisch nicht. Ist diese Bedingung erfillt,
so kann, nachdem eine grobe Vorjustierung gegeben ist, die
Cr-Achse nmit Hilfe der Eulerwiege feinjustiert werden. |st
di es geschehen, kann man entweder versuchen, einen Reflex zu
suchen, derin etwa senkrecht dazu |iegt oderaber man kann
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62 nachjustieren. Ist der Reflex (0,0,8) einigermfBen einge-
stellt, so kann man die Reflexe (2,0,0) oder (2,0,-1) an-
fahren. Diese eignen sich auch deshalb sehr gut. weil sie Von
ei nem di ffusen Bereich ungeben sind, dessen Intensitét in
i hrer Nahe stark zunimmt (s. MeRergebni sse Abb.25/26). Diese
Ei genschaft erleichtert es, sich diesen Reflexen sukzessive
zu nahern. Sind diese Reflexe gefunden, so geht man zu denen
auf der c*-achse zuriick und justiert sie nach. In dem MaRe.
in dem sich die Justierung verbessert, sollte es miglich
sein auch Reflexe zu erfassen, die weiter aul’en imreziproken
Gtter liegen. Her stoBt man dann an die G enzen der
errei chbaren Genauigkeit. So ist es in der C'/A*-Ebene zwar
noch gelungen die Reflexe (6,0,-1) und (6,0,-2) zu finden,
die ihnen punktsymmretrisch zum Ursprung gegeniberliegenden
Reflexe (-6,0,1) und (-6.0.2) konnten aber nie gleichzeitig
mt diesen gut justiert werden. Waren sie gut justiert, so
konnte man (6,0,-1) und (6,0,-2) nicht mehr finden. Neben
verschi edenen anderen Erkl arungsversuchen, we z.B. einer
geringflgi gen el asti schen verformung der Probe durch die
Befestigung imPlastilin, ist hier der Mosai kw nkel des
Kristalls zu nennen. Der Kristall besteht aus nehreren
Kérnern. die um einige zehntel G ad gegenei nander verdreht
sind, und je nach Lage der Kristallbereiche im Prindrstrahl
tragt vornehmich eines dieser Koérner zur Streuung bei. Fir
di e Vernmessung der diffusen Streuung spielt dies kaum ei ne
Rolle. Bei den Versuchen. eine Eichung der diffusen Streuung
an den Peaks vorzunehnen, stellt dies aber einkaumzu um
gehendes Probl em dar.
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2. MeRergebni sse der diffusen Streuung
2.1. Oberblicksnessungen

Es wurden Messungen an zwei Kristallstickchen (' groler' und
"kl ei ner' Kristall) durchgefuhrt (s. Abb.9). We aus den
theoretischen Uberlegungen hervorgeht, sollte bei diesem
Kristall eine nerkliche Streuintensitat zw schen den Peaks
auftreten. ES muBte nun vorab erst einmal festgestel |t
wer den, an wel chen Stellen des reziproken Raunes Uberhaupt
diffuse Streuung auftritt, und wel che Teile davon fur die
Losung der oben gestellten theoretischen Fragen als geei nget
er schei nen. Es wurden daher in den ersten Messungen die
drei Haupt ebenen (C/Bx C*/A - /B*) in einem relativ
groben Raster vernessen, um ei nen Cberblick Uber die diffuse
Streuung zu bekonmen. Es wurde fol gendernmafRen vorgegangen:
Nachdem der Kristall justiert war. wirde ein Abtastnodus
gewahl t, bei dem der Innenkreis (Probenw nkel = \‘}2) ei nen
festen Wert hatte. Jetzt wurde der Detektorkreis (ﬁl) in
Schritten von etwa 1.5 Gad von etwa \‘32 = 4 Gad bis etwas
Uber 50 Grad verdreht. Danach wurde der Detektor auf 4 G ad
zur ickgestellt und der Kristall um 2 Gad verdreht, danach
wurde wi eder mt dem Detektorkreis in 1.5 Gad-Schritten
abget ast et . Auf die Wise wurde jede Ebene nmt etwa 6000
MeRBpunkten abgescannt. Un zu vernunftigen Zahlraten zu
kommen. bendtigte ein solcher 'Vollscan' nehrere Tage. Di e
MeRRdaten wurden anschlieRend nit dem Conputer (VAX) inter-
poliert, und in eine 100 x 100 Matrix eingel esen, damit die
graphi sche Darstellung |eichter durchgefihrt werden konnte.
Auf getragen wurde inmrer der Quotient aus Zahlrate des Haupt-
detektors und der Monitorzéahlrate. Bei der Hodhenschicht-
liniendarstellung ist zur Verdeutlichung der Intensitats-
bereich unterhalb der untersten Hbhenschichtlinie und inner-
halb des genmessenen Cebietes (Kreis mt Radius 8 A—l)
schraffiert gezeichnet.
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Abb.15

Uberblick Gber die Intensitat in der A*/B*-Ebene:
Kieiner Kristall, Spalte: vorn 1 mmhinten 1.4 mm
8640 MeRpunkte, 31 Sekunden/ Mefpunkt

(s.a. Abb.45 nit anderen Hdhenschichtlinien)

Aus G inden der Ubersichtlichkeit wurden die bei den iiber

bl i cksmessungen eventuel | mterfaliten Bragg-Peaks wegge-

| assen. Messungen in der a*/B*-Ebene sind sehr problematisch.

H er liegt der scheibenférmge Kristall fast flach in der
Streuebene (s. Abb.10). Dies fihrt zu nehreren Probl enen:

Erstens tréagt nur ein relativ kleiner Teil des Probenvol umens
zur  Streuung bei, zweitens wird ein relativ groBer Teil des
Kristalls von Primar- und Sekunddrstrahl durchstrahlt, was zu
groBen Unsicherheiten beziglich absoluter Intensitaten wegen
der Absorption imKristall fihrt. AuBerdem|lieR es sich bei

der von uns gewdhl ten Befestigung des Kristalls mit Hlfe von
Plastilin nicht verneiden, daB auch das Plastilin mt vom
Primirstrahl bestrahlt wurde (Pulverring im Streubild).
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Mt Hlfe dieser Pilotmessungen war es nun nibglich zu ent-
achei den, wel che Gebiete im reziproken Raum n&her zu Unter-
suchen war en. Zum ei nen muBBte man sol che Gebiete wahlen, die
fiir eine Auswertung als besonders interessant erschienen, zum
anderen nuf3 nan aber auch bericksichtigen. dalR Messungen
durchgefihrt werden, die in der vorgegebenen Zeit relativ
leicht zu interpretieren sind. In diesem Sinne wirde auf eine
weitere Untersuchung der Streuung in der A" | B*-Ebene \Ver-
zichtet. Es scheinen zwar interessante Gebiete vorzuliegen.
eine quantitative Auswertung wirde sich aber wegen der oben
geschilderten Problene sicher schwieriger gestalten als in
den anderen Ebenen. Bei spateren Messungen sollte aber nach
Wege" gesucht werden, auch in dieser Ebene quantitativ aus-
wertbare Messungen durchzuf dhren.

Man erkennt zwei Arten der diffusen Streuung, die im
f ol genden nadher anal ysiert wurden:

1. Gobe diffuse Strukturen , die sich Uber groRe Teile des
rezi proken Raunes erstrecken (im folgenden als S-Bereiche
bezei chnet). Man erkennt solche Strukturen sowohl in der
C*/B*-Ebene als auch in der C*A*Ebene. Wie aus den
t heoreti schen Uberl egungen hierzu hervorgeht, ruhrt dieser

Teil der diffusen Streuung von Streuung an den ndherungswei se
unkorreliert statistisch angeordneten Ml ekilen her (s.u.).

2. An den Bragg-Peaks konzentrierte diffuse Bereiche (im
fol genden als x-Bereiche bezeichnet). sol che Bereiche sind
eindeutig in der Ct/A*-Ebene zu erkennen. Besonders deutlich
sieht man sie um die Bragg-Peaks. die entlang eines Bandes
senkrecht zur C+-Achse durch den Ursprung angeordnet sind.
Man erhofft so durch eine Untersuchung dieser Bereiche einen
Auf schl u3 Gber gew sse Nahordnungsparaneter d.h. auftretende
Korrel ati onen zw schen den Nachbarnol ekiil en des Kristalls zu
erhal ten.
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2.2. Naher Untersuchung der »-Bereiche
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Abb. 16, Abb. 17

Streuint gnsitét auf der GCeraden (0,2,0.2) -> (0,2,8.5)

in der c*/B*-Ebene; GroRer Kristall

Spalte: vorn 0.2 mm hinten 0.2 nm

1000 MeRpunkte 52 Sekunden/ MeRpunkt

Di esel be Messung ist mt zwei verschiedenen MRstaben wi eder-
gegeben. Man erkennt deutlich, daR die Intensitat der

di ffusen Streuung um G 6Renordnungen kleiner ist als die der
Br agg- Peaks.
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Abb.18

Streuintensitat auf der Geraden (0,-7.2,-4) -> (0,0,-4)
in der c*/B*-Ebene; GroRer Kristall

Spalte: vorn 0.2 mm hinten 0.2 nmm

999 MeRpunkte, 160 Sekunden/ MeRpunkt

ES wurden noch weitere Messungen der y-Bereiche vorgenommen.
Es wirde aber zu weit fuhren, wollte man all diese Messungen
hi er wi edergeben. Aulerdem werden bei den im fol genden be-
schri ebenen Messungen der diffusen Streuung in der Nahe der
Bragg- Peaks (n-Bereiche) oft auch die X-Bereiche nochmals mt

erfalt. Entlang der C*-Achse wurden sol che genauen Messungen
dur chgef thrt. Es kann in der Regel erst durch eine nadhere
Anal yse entschieden werden, umnwelche Art der diffusen

Streuung es sich im einzel nen handelt.



Intensitéat

tl L0 P L L L R

N N

T 0 T R O 0 O W O o L O O I O Ll
T

LT T

4 5 6 7 8 9 10 11

40

30

Intensitat

20

10

R AR RARA RN ARRRRRRRRS

[ ﬁ A R _LJﬁT\LJ PO T I T A B I 6
u t

Sl
4 5 6 7 8 9 10 11

o

-

g = (0,0,¢)

Abb. 19, Abb. 20

Streuintensitat entlang der C*-Achse von (0,0,3.5) =>
(0,0,11.5) in der C*/B -Ebene: G oRer Kristall
Spalte: vorn 1 mm hinten 1.4 mm,

800 MeRpunkte, 62 Sekunden/ MeR3punkt

G eiche Messung. unterschiedlicher MlRstab
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2.3. Messung der n-Bereiche

FUr eine spatere Interpretation sollten die x-Bereiche (s.
5.60) besonders interessant sein, bei denen die y-Streuung
schwach ist. We weiter oben ausgefihrt, ist dies bei den
Peaks entlang eines Bandes senkrecht zur c*-Achse der Fall.
Es wurden nun sowohl die Bereiche um die Peaks (2,0,-1) und
(2,0,0) als auch die Bereiche um die Peaks (6,0,-2) und
(6,0,-1) ndher untersucht.
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0. J-|ll|!J_uxpu]lluqun!unllau VI T bennapeanaliens £
-2 -1 0 1 2 3 4
q=(2,0,¢)
Abb. 21

Streuintensitat auf der Geraden (2,0,-2.5) -> (2,0,4.5)
in der C*/A*-Ebene; Kleiner Kristall
Spalte: vorn 0.4 mm hinten 0.35 nm

500 MeRBpunkte, 341 Sekunden/ MeRpunkt
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Abb. 22, Abb. 23

Messung auf der GCeraden (6,0,-3.5) -> (6,Q.5)
in der C*/A*-Ebene: Kleiner Kristall

Spalte: vorn 1 mm hinten 1.4 mm

400 MeRfunkte 160, Sekunden/ Mef3punkt

d ei che Messung, unterschiedlicher MfRstab
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Ein Problem bei den Messungen der diffusen Streuung stellte
der groRe Intensitatsunterschied zwi schen den Bragg-Peaks und
der diffusen Streuung dar. Um ein Oberlasten des Detektors ZU
ver hi ndern, muBte man oft auf eine hohe Prindrstrahlinten-
sitat verzichten. Dies hatte aber w ederum eine schlechtere
Zahl statistik zur Fol ge. Ei n anderer Ausweg war der. dall man
entlang von Linien abscannte, auf denen keine Bragg-Peaks
|'i egen. Die so gewonnenen MeRdaten heben eine bessere Zahl -
Statistik, sind aber fir die Auswertung etwas unginstiger. da
man mnmit ihnen die Paranmeter in einer noch aufzustellenden
Theori e nbglicherwei se nicht so gut anfitten kann. Sie ent-
hal t en aber genauso w e Messungen, di e durch di e Bragg-Peaks
ver | auf en, wertvolle Infornmationen Ulber den inneren Aufbau
des Kristalls. Das Resultat einer Messung auf einer Linie im
rezi proken Raum di e keine Bragg-Refl exe enthélt, zeigt die
Abb.24. Man erkennt sehr schoén die diffuse Streuung umdie
Bragg- Peeks (2,0,-1) "nd (2,00 (v.-Streuung, mar ki ert durch
Pfeile in Abb.241 und die unkorrelierte Hi ntergrundstreuung
(g—-Streuung) .
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Abb. 24

Messung *aui der Ceraden (2.5,0,-3) -> (2.5,0,12)

in der C /A -Ebene; Kl einer Kristall

Spalte: vorn 1 nm hinten 1.4 mm

300 MeRpunkte, 72 Sekunden/ MeRpunkt

(Die Pfeile geben an, daB ein Bragg-Peak in der Nahe ist.)
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Abb. 25, Abb. 26

Rastermessung in der Ungebung der

Bragg- Refl exe (2,0,-1) und (2,00

Spalte: vorn 1 mm hinten 1.4 mm

20 Zeilen, 30 MeRpunkte/Zeile, 269 Sekunden/ MeRpunkt
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2.4. oerprufung der MeRergebni sse

2.4.1. Konsi stenz der Rontgennmessungen an verschi edenen
Kristallen

Es wurden Messungen an zwei Kristallstuckchen vorgenommren.
Aufgrund der unterschiedlichen Probengeonetrie (s. Abb.9)

wird man gendR den Betrachtungen auf S. 45 (I = F * de/dQ)
etwas unterschiedliche Ergebnisse erhalten, es ist aber die-
sel be G obstruktur zu erwarten. In der Tat erkennt man diese

gute Ubereinstimung bei den Messungen in der C+/B*-Ebene
(Abb. 27 und Abb.11 (bzw. Abb.40)).
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Abb. 27
Qoerblick Uber die Intensitat in der C*/B*-Ebene:
Kleiner Kristall. Spalte vorn 1 mm hinten 1.4 nmm

5940 MeBpunkte 36 Sekunden/ MeRpunkt

(vgl. gleiche Messung am grofen Kristall Abb.11; Die nied-

rigeren Intensitaten in Abb.11 sind durch den dort

ge&wende)t en Sollterspalt der die Vertikaldivergenz einengt,
edi ngt .
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Die Messungen an den beiden Proben (kleiner und groRer
Kristall) liefern nahezu diesel ben Ergebnisse. Die Unter-
schiede sind auf die etwas verschiedene Probengeonetrie und
den Sollerspalt der nur bei der Messung am grolen Kristall
verwendet wurde. zur Uckzuf hren (Messung an kleinen Kristall
wegen zeitwei sen Ausfalls der Anlage unvollstandig). Witer-
hin kann man aus der guten Symmetrie (Achsensymmetrie der
C*/B*—Ebene) der Einzel nessungen auf eine innere Konsistenz
der MeRergebni sse schli el3en.

2.4.2. \Vergleich mt Neutronennessungen

Ei ne sehr gute Erganzung zu den ROntgennessungen stellen die
Neut ronennessungen dar, die an einem anderen 2.3-DW-Kristall
in Grenoble durchgefihrt wurden. Di e verwendeten therm schen
Neutronen erlauben es nicht, bei groRen Streuvektoren zu
messen. Ein weiterer Nachteil der Neutronenmessungen liegt in
der geringen Zahlrate und der damt verbundenen |angen MR-
zeit. Ei n entscheidender Vorteil der Neutronennessungen i st
aber die Mglichkeit mt sehr hoher Energieaufldsung zu
arbeiten. Man hat mt Hlfe der Tine-of-flight-Mthode (TOF)
die rein elastische von der nichtelastischen Streuung ge-
trennt, was mit ROntgenstrahlen nicht mbglich ist. Mn kann
al so bei den Messungen mit Neutronen eindeutig feststellen,
ob es sich um diffus-elastische oder um diffus-inelastische
St reuung, die mt der Bewegung der Mol ekile korreliert ist,
handel t . Bei der Rontgennethode nmessen wir die Sume aus
bei den Teil en, also ein Sumensignal zusammengesetzt aus
permanenter Verzerrung und zeitlich veranderlicher Auslenkung
(Phononen u.s.w.). Die weiter oben beschriebene Verkippung
der Mol ekul e kénnte, wenn man nur von den ROntgennmessungen
ausgeht, auch therm schen Ursprungs sein. Da aber die Neu-
tronennmessungen ganz anal oge Ergebnisse liefern, ist davon
auszugehen. dal es sich zum groéfRten Teil um statische Ver-
ki ppung handel t.



- 43

Die gute Ubereinstimung der Ergebnisse betrifft sowohl die
x—-Bereiche als auch die B-Bereiche. Ein vollig gleiches
Ergebni s kann man aber nicht erwarten, da die Neutronen nit
den Atonkernen wechsel wirken. die ROntgenquanten hi ngegen nmit
den El ektronen, und deshalb die Stukturfaktoren etwas ver-
schi eden vonei nander sind.
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Abb. 28

Di f fuse Intensitat in der Ct*/B*-Ebene mt Neutronen
ver messen. (Das Bild wirde mir freundlicherweise von Herrn

Worlen tUberlassen)

Man erkennt eindeutig dieselben Strukturen w e bei den
R6nt gennmessungen. Oberlagert sind diese Messungen durch De-
bye- Scherrer-Ri nge DS, die von der Aluminiunhalterung
her r Ghr en.
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3. Korrektur der MeRergebnisse der diffusen Streuung
3.1. ldeale "nd nichtideal e Streubedi ngungen
In der Theorie geht man von ideal en Streubedi ngungen aus:

Probe klein

Probe vollstéandig im Strahl

Det ekt or sehr weit von der Probe entfernt
- honogenes, paralleles, einfallendes Strahlenbiindel

Unter diesen ideal en Bedingungen |aBRt sich der differentielle
W rkungsquerschnitt ds/da ohne Korrekturen bestinmen.

Ni chtideal e Streubedi ngungen:

Da nman von diesen idealen Streubedingungen in der Praxis
abwei chen nuB, ist es nicht noglich, ohne Korrekturen den
differentiellen Wrkungsquerschnitt anzugeben. Fir die Ver-
messung der Bragg-Peaks gelingt es noch relativ einfach. sich
di esen ideal en Bedi ngungen zu n&hern: Da es sich um intensive
Strukturen von ds/dQ handel t. i st man weder auf grole be-
strahlte Probenvol umi na noch auf grofRe Detektorspalte ange-
W esen. Auch kann nman den Prinmarstrahl auf Kosten der
Intensitat soweit einengen, dall er genugend honogen "nd
parallel ist. Durch den sehr kleinen Kristal. den nman ver-
wenden kann, ist auch der W nkel ¥, genau bestimmt. Um aber
die relativ geringe Intensitat der diffusen Streuung (s. z.B.
Abb. 16/ 17, dort erkennt nman deutlich, da% die diffuse
Streuung viel schwicher ist als die Bragg-Peaks.) nit sinn-
vol l er Genauigkeit messen zu koénnen, mu3 man von diesen
i deal en Bedi ngungen abwei chen.
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We wird das MeBergebnis durch die. in der Praxis vor-
| i egende", nichtideale" Streubedi ngungen gestort?

- GoRe Probe -> a) Absorption in der Probe ist nicht nehr
vernachl assi gbar: Schwéchung des Pri nér -
und Sekundarstrahls in Abhangi gkeit von
Proben- und Det ekt orw nkel

b) Mehrfachstreuung: Schwéchung bzw.
Verstarkung der gestreute" Intensitat in
schwer Uberschaubarer Art und Wi se
- Nicht das gesante Probenvolunen im Strahl -> N, die Zahl
der zur St reuung bei t r agenden

El enentarzel l e" ist nicht genau bekannt.

Det ekt or nahe an der Probe —>

a) 41 nicht eindeutig festgel egt

b) dn relativ grol und damt %
relativ gering

1—Auflésung

Kei n exakt honogener und paralleler Prinérstrahl ->

\31 und 9, ni cht eindeutig festgel egt

Die beiden letzten Punkte storen bei den Messungen der
diffusen Streuung wenig, da sie nur die Aufldsung der
Apparatur beschranken. Dies ist aber bei der diffusen
Streuung unwesentlich, da es sich um Strukturen handelt. die
i mreziproken Raum weni g variieren. Di e beide" erste" Punkte
hi ngegen bedi ngen, daR man nicht direkt de/dQ nesse" kann,
sondern nur

GL. 7 1 =F* ds/40Q
Mt F. eine noch zu bestinmende Ceratefunktion
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3.2. Korrekturmiglichkeiten bei nichtideal en Streubedi ngungen

3.2.1. Korrektur an den Bragg- Peaks

Da die theoretische Intensitat der Peaks bekannt ist, ist es
nmbgl i ch durch Vermessen der integral en Peakintensitat auf die
CGer atefunktion F ruckzuschlieRen. In der c*/B*-Ebene wWurden

sol che Peakvermessungen durchgefdhrt. Es wurde dabei i nmer
Uber ein 10 x 10 Raster umdie Peaks die Intensitat gemessen
und aufsummiert. Auch die sorgféltigste Durchfihrung der
Messungen flhrte zu keinen zuverl &ssigen Resultaten. Man nmuf
feststellen, daR die aufgetauchten Schw erigkeiten nicht in
der zur Verfigung stehenden Zeit in den Giff zu bekonmen
sind. Die Messungen der diffusen Streuung in der C¢/B*-Ebene
(s. z.B. Abb.1l) zeigen eine gute Punktsymetrie beziglich
des Ursprungs des reziproken Rauns. Es nufte daher auch F,
gewonnen aus Ei chnessungen an den Peaks, diese Punktsymmetrie
aufwei sen. Dies ist aber nicht der Fall. Al's nbgliche G inde
fir diese Inkonsistenz sind zu nennen:

- Beim Vernmessen der Peaks | aBRt es sich nicht verneiden, dal
ein Teil der diffusen Strahlung mit in den Detektor
gel angt .

- Die Peaks sind sehr scharf und bedirfen einer sehr guten
Justierung der Probe. Es ist fraglich, ob dies bei der
Befestigung der Probe imPlastilin immer der Fall war.
(Andere, stabil ere Befestigungsmethoden sind bei dem sehr
enpfindlichen Kristall &uf3erst problenatisch.)

- Theoretisches Problem Ist der Kristall so imStrahl, dal
ein scharfer Reflex auftritt, so wird der Primirstrahl im
Kristall zugunsten des Sekundarstrahls abgeschwdacht, und
verliert daher imKristall viel schneller an Intensitéat,
als dies bei der diffusen Steuung der Fall ist. Estritt
das Problem der primiren Extinktion auf, was z.B bedeuten
kann, dalR an der Vorderseite des Binkristalls nahezu die
gesante einfallende Intensitat gestreut wird, wund die hin-
teren Teile des Kristalls gar nicht nehr bestrahlt werden.



3.2.2. Geonetrisches Modell

Neben dem Versuch. die diffuse Streuung an den Peaks zu
korrigieren, wurde auch mt geonetrischen Mdellen ge-
arbeitet. In Abb. 29 und Abb.30 sind zwei ndgl i che
geonetrische Falle gezeichnet. Abb.29 zeigt den Fall A  bei
dem das Uber| appungsgebi et von Primirstrahl und dem Bereich,
der vom Detektor erfallt wird, vollstandig in der Probe liegt.
A die zur Streuung beitragende Flache (schraffiert), ist
somit nur eine Funktion von 1‘31 (Detektorwinkel). Abb.30 zei gt
den Fall B, bei dem der Primarstrahl im Vergleich zur Probe
sehr schrmal ist. Der Detektor erfalt einen Bereich. der die
Probe vollstandig einschlieBt. Die zur Streuung beitragende
Fl &che A héngt nur von 42 (Probenw nkel) ab. Die Geonetrie
der verwendeten Probenstickchen wund die Apparateaufl dsung
ergeben einen Fall, der zw schen Aund B liegt. Ei ne exakte
geonetrische Korrektur ist daher schwerig. Aus di esen
geonetri schen Mddellen kann man das zur Streuung beitragende
Vol umen und die Lange der Absorptionswege im Kristall ab-
| esen. Durch eine relativ einfache Fornel kann man so eine
Abschat zung uber di e Geratefunktion F bekomen:

Gl. 8

F o= exp [ —ax; | * exp ( —ax, ) * A(al,ez)

3.
-

: Geratefunktion entsprechend 61.7

X, = x1(~31) : Absorptionsweg des Prinérstrahls

X, = x1(‘31'82): Absor ptionsweg des Streustrahls

A = A(\‘}l,\?z) : Die zur Streuung beitragende Fl ache
\‘32 : Probenw nkel

\‘31 Det ekt or wi nkel

a : Absorptionskoeffizient des Kristalls
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Abb. 29

Ceonetrisches Mdell A zur Berechnung der Geratefunktion F.
Die Draufsicht des Probenkristalls wird vereinfachend als
El | i pse angenommen (a, b grofe und kleine Halbachse). xq, Xg:
Absorpti enswege in der Probe: A (schraffiert): die zur
Streuung beitragende Probenfl ache.

Pri mar st rahl

Kristall
/

Abb. 30

Ceonetrisches Mdell B zur Berechnung der Geratefunktion F.

Die Draufsicht des Probenkristalls wird vereinfachend als

El lipse angenommen (a, b grofle und kleine Halbachse). xq, Xq:

Absorptionswege in der Probe: A (schraffiert): die zur
Streuung beitragende Probenfl ache.
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Auch di ese geonetrischen Oberlegungen |iefRen keine eindeutige
Mogl i chkeit der Korrektur erkennen. Man mifte bereits bei der
Dur chf thrung der Messungen darauf achten, daB sehr gut
definierte geonetrische Verhdltnisse vorliegen. Die besten
Er gebni sse konnten noch mit Mbdell B (Abb.30) erzielt werden.
Ein Schnitt durch die C*/B*-Ebene zeigt eine Asynmetrie der
genessenen Intensitaten (Abb.31). Multipliziert man die
genessenen Werte nmit F aus Mdell B, so komt nan zu einer
symmet ri schen Rurve (Abb.32).
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Abb. 31
Schnitt durch die Messung nach Abb. 11 (ohne Korrektur). Die

Kurve ist nicht symmetrisch. Dies ist durch die Ceréate-
funktion F bedingt. (Vergl. Abb.32)
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Abb. 32
Schnitt durch die Messung nach Abb.11 (mt Korrektur). Aufge-
tragen ist der mt der GCeratefunktion F , wie sie aus dem
geonetrischen Mdell B (Abb.30: nmit a/b=4) gewonnen wurde,
multiplizierte MeRwert . Man erkennt, daR die Kur ve

symetrisch ist.
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4. Anal yse der MefRergebnisse
0.1. Ziel dieser Betrachturigen

We aus dem vorigen Kapitel hervorgeht, ist eine eindeutige
Korrektur der MeRergebnisse sehr problenmatisch. Ziel der
Uber | egungen in diesem Kapitel ist daher Fol gendes: Unter der
Annahrme. daf die oben erwdhnte Ceréatefunktion F eine Funktion
ist, die wenig variiert und daher nur eine geringe Eigen-
struktur hat. sollen aus den wesentlichen Merkmal en des so
angenaherten differentiellen Wrkungsquerschnittes erste
Model | vor st el  ungen entwi ckelt werden.

We im Kapitel 2. bei der Wedergabe der MefRergebnisse
bereits angedeutet. sind zwei Anteile der diffusen Streuung
ei ndeutig zu unterscheiden. Zum einen sind dies die groben
di ffusen Strukturen, die sich fast Uber den gesanten be-
trachteten Bereich des reziproken Raunms erstrecken (x-
Ber ei che) und zum anderen diffuse Bereiche. die um Bragg-
Refl exe konzentriert sind (n-Bereiche). Es liegt nahe, diese
beiden Teile der diffusen Streuung auch verschiedenen Ur-
sachen zuzuschrei ben. Ei ne Struktur, die imrezi proken Raum
sehr stark lokalisiert ist, kann nur durch Effekte hervorge-
rufen werden, die sich UUber nehrere Gtterperioden er-
strecken. Eine Struktur hingegen,, die im reziproken Raum
weit ausgedehnt ist, hat ihren Usprung in stark |okali-

sierten Erscheinungen im Kristall. Ei ne erste Vernutung uber
die Ursachen der yx-Bereiche ist die, daR es sich um die
Streubil der von einzel nen Ml ekil en handelt. deren Lage und

Oientierung in nmehr oder weniger statistischer Art und Wise
vom perfekten Kristall abweichen, wund daB fiur diese Ab-
wei chungen keine Korrelationen zwi schen den Ml ekilen vor-
handen sein sollen. Die r-Bereiche sollten hingegen ihren
U sprung in korrelierten Phanonenen haben, bei denen eine
groRere Zahl von Ml ekil en beteiligt ist. Durch di e Rontgen-
nmessungen in Arbeit (5 wssen wir, dal nan den 2,3-DW\
Kristall im Mttel als regel maige Anordnung von Mol ekil en
beschrei ben kann, die mt gleicher Wahrscheinlichkeit nach



oben oder unten zeigen.

Lokal ist dieses Bild aber zu nodifizieren. Zeigt z.B. ein
besti mt es herausgegriffenes Molekul nach oben, so kdnnen die
ersten Nachbarn im Mttel mt ungleicher Wahrscheinlichkeit
nach oben oder unten zeigen und dar tber hinaus noch
i ndi vi duel | e Abwei chungen in den Positionen (gegenuber den
mttleren Positionen) und den Orientierungen (gegenliber den
mttleren Oientierungen) zei gen. W rd hingegen voraus-
gesetzt, dal} bei den individuellen Positionen und Orientie-
rungen keine Korrelation zw schen den verschi edenen Ml ekil en
besteht, wird die dafir zustéandige Theorie besonders einfach.
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Man kann verschi edene anal yti sche Ansatze nachen, um Aus-
dricke fir die Streuung eines solchen Kristalls zu gew nnen
(s. Z.B. (9)). Alen geneinsam sind im wesentlichen drei
Ter e:

1) Bragg- Peaks:

G1.9

mt: T.: Funkt im reziproken Gtter
F : gemttelter Fornfaktor der El enentarzelle

2) unkorrelierte diffuse Streuung:

G1.10

12w<F2>-—(F)2

mit: F: Mol ekil f or nf akt or
3) korrelierte diffuse Streuung:

GL. I

13 w { F )2 . <‘Korrelationsterme’)

mt: F. gemttelter Fornfaktor der El enmentarzelle

Die Ausdricke fur die Terne 1) und 2) ergeben sich relativ
ei nfach. Die exakte Form des dritten Terms hingegen héngt
stark von den genachten Vernachl dssi gungen und Naherungen ab.
Ei n nmbglicher Ausdruck hierfir ist in G.15 w edergegeben.
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4.2. Interpretation der 0-Streuung

Es wurde ein Sinmulationsprogranm geschrieben, mit ‘.(19.(“*2"' =
(E'?')--(l‘")2 naher analysiert werden kann. Es sollte uberprift
wer den, ob dieser Term verantwortlich ist fur die S-Bereiche
wie siein Kapitel 2.1. und 2. 2. beschrieben werden. Mt
di esem Programm koénnen fur verschi edene Mol ekil konfi gura-
tionen die theoretischen Streubilder berechnet werden. Man
variiert die Mol ekul konfigurationen so |ange, bis die be-
rechneten Streubilder in den verschi edenen Ebenen am besten
mt den Messungen (bereinstinmren. Das Verfahren, die Bilder

mit dem Auge zu vergl ei chen, "nd nicht mt dem Rechner eine
Par amet er anpassung dur chzuf thren, i st sicher subjektiv, i st
aber wegen der nicht vorhanden Korrektur der MeRergebnisse
unumgénglich. Es liefert aber erste brauchbar e Ab-

schét zungen. Je nach Anzahl der betrachteten Konfigurationen
und der Anzahl der berechneten Punkte pro Streuebene dauert
ein Programm auf auf der VAR 8600 am Rechenzentrum der
Universitat Bayreuth einige Sekunden bis einige Mnuten.
Somit war es noglich, diese Arbeiten interaktiv durchzu-
f Ghren.

Auf bau des Programs:

Der Mol ekil f ornfaktor hat fol gendes Aussehen:

(s. Z.B. (4)
iq-T;

GlL.12  F(a) = I £(d e

i
;i Lage des Atons i m Ml ekiil
4 : Streuvektor
fi(a): At onf or nf akt or
F(q) Mol ekul f or nf akt or
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Die unkorrelierte Streuintensitat ist gegeben durch die Summe
aus den Ternen fiur die beiden Mlekile (a), (b) pro Ee-
mentarzelle (s. Abb.33 | nach GL.1QO

Gl.13 I, = 1*2‘ + 1P

: a _ B 2
mt I, = <F>-<F)>
b _ o2 2
I, = <Fp>-<Fp>
wobei : Ig sunkorrelierte Streuung vom Ml ekil (a)
Ig ;unkorrelierte Streuung vom Ml ekil (b)
12 :Summe der unkorrelierten Streuungen von

bei den Mol ekl en
P . Mol ekl fornfaktor von Molekil (a)
Fb : Mol ekl fornfaktor von Ml ekl (b)

Das entwi ckelte Progranm berechnet I, nach obi ger Formel far

ei ne vor gegebene Anzahl von Konfigurationen. Mit den
berechneten Werten wird dann ein Hohenschichtbild und eine
3D-Darstellung geplottet. In den Darstellungen wird inmer nur
der Bereich erfaRBt. der auch genessen werden konnte (Kreis
mt Radius R = 8 A_l) . Beim Hohenschichtbild wird der Teil
der Streuebene schraffiert, der innerhalb des genessenen

Bereiches und unterhalb der niedrigsten Hohenschicht liegt.
Ausgegangen wird von den Lagen der 12 C- Atome pro Ml ekil,
wie sie in der Arbeit (5 gefunden wurden. Auf die Beruck-
sichtigung der H Atonme wurde in einem ersten Schritt ver-
zichtet, da diese wesentlich weniger zur Streuung beitragen
als die CAtone und sonit die numerischen Berechnungen nur
unnétig erschweren wirden. Schon bei den ersten Probel &ufen
des Programms wurde erkannt, daR di e gewonnen Bilder den der
genessenen G obstrukturen (x-Bereiche) sehr ahnlich waren.
Sonmit war klar, daR ein GoBteil der genessenen diffusen
Streuung bereits auf diesen Term zurickgefdhrt werden kann.



- 56

Das Programm ist weiter nmit einer Routine ausgestattet. die
es erlaubt, die zur Streuung beitragenden Ml ekl konfigu-

rationen in einem Stereobild in der Elenentarzelle darzu-
stellen (Abb.33/38). Unsere Vorgehenswei se besteht darin, dal
Wir von einem ungestorten. i deal en Kristall ausgehen und
schrittwei se Abwei chungen vom |dealfall zul assen So be-
statigen die Ergebnisse in (5 das Mdell des ‘'genittelten’

Molekuls. Mt diesem Mddell kann man nur die Intenstitéat der
Br agg- Peaks erkl aren. Best unde der Kristall tatsachlich aus
lauter identischen 'gemittelten' Mol ekilen. so wire Uberhaupt
keine diffuse Streuung zu beobachten. Ein nachster Schritt
weg vom Ildealfall ist die Annahne, der Kristall bestehe aus
2,3-DWN Mol ekiilen mit fest vorgegebenen Platzen im Gtter.

aber der Mglichkeit, daB die Methylgruppen nach 'oben' oder
nach 'unten ' zeigen. Die Mglichkeit von statischer Ver-
ki ppung und Translation wrd hier noch nicht berucksichtigt.

(a= (b) () (b)

Abb. 33

Stereobild der El enentarzelle (Kreuzprojektion: linkes Sild
fur rechtes Auge und ungekehrt): Es sind an den beiden
nmbgl i chen Gtterplatzen in der Elenentarzelle je zwei
Mol ekil e (fup/ down)  dberei nander gezeichnet. Dies ist die
Ausgangskonfiguration fir weitere Verfeinerungen (s. Abb.38).
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Abb. 34

Die berechnete diffuse Streuung I, = 18 + 18 in der c*/B*-
Ebene fiur zwei Konflguratlonen(up/down) ro Mol ekl posi tion
(entspr. Abb.33). En Vergleich mt b.11 =zeigt erste
Anhnlichkeiten ﬁAus G Unden der Upersichtlichkeit sind nicht
all e Hohenschichtlinien in einem einzigen Bild dargestellt.)
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Man erkennt, dall die berechneten Streubilder in den Ebenen
c*/8”* und c*/a" schon sehr viel ihnlichkeitmit den Messungen
aufweisen. Aus dieser Ubereinstimmung | &Rt sich bereits ein
wi chtiger SchluB ableiten:

Es besteht keine starke Korrelation zw schen Nachbar nol ekiil en
beziigl i ch up/down Stell ung.

Wirde nanlich eine ausgeprégte Korrel ation bestehen. sodaB
Nachbar nol ekiil e vornehm ich parallel oder antiparatier ange-
ordnet waren, so widre als Gundbaustein. der statistisch
angeordnet ist, nicht das einzelne Ml ekdl zu nehmen, sondern
Z.B. eher das parallele oder antiparallele Paar. Nach den
Ausf ihrungen in (6) wirde man dann aber eine diffuse streung
bekomen, die zuséatzlich noch eine nerkliche Aufspal tung oder
Modul ati on entsprechend ei ner Doppel spal tfunktion aufweisen
wirde. Betrachtet man die Messungen in der C+/A*-Ebene genau
(Abb.13), so kann man festellen, dafl die diffusen Bereiche um
{3,0,4.5) und die entprechend Symetrisch dazu |iegenden
Bereiche je zwei Maxinma besitzen, was bei den theoretischen
Bi | dern (Abb. 35, Ahb.34) nicht der Fall ist. Auch in der
C /B"-Ebene (abb.11) i st eine sol che Auf spal tung zu erkennen.
Es ware nun ndher zu untersuchen, wodurch diese geringfugige
Auf spal tung bedingt ist. Ilhr U sprung kente i N €iner sehr
geringen Orientierungskorrelation bestehen. In diesem Fall
diurfte diese Aufspaltung aber nicht auf die erwdhnten
Berei che beschrankt sein, sondern mite auch die weiter aufen
i mreziproken Raum |iegenden Bereiche betreffen. In der
Ct/ B*- Ebene ist aber bei den weiter aulBen |iegenden Bereichen
ei ne sol che Aufspaltung nicht zu erkennen.

Man kann sonit festhalten: In erster Naherung ist eine
Oientierungskorrelation nicht wesentlich. Es ist nicht aus-
zuschl i eBen, dal} ei ne néhere malyse €i Ne geringe Korrelation
ergeben wir de.
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In der A*B*Ebene. fir die ja nur eine grobe Uberblicks-
messung vorliegt (Justierprobleme), besteht fast keine Cber-
ei nstimung der gemessen Intensitaten mit I, (Abb.36/15).
Betrachtet man die Absolutwerte, so erkennt man, dal in der
A%/ B*-Ebene eine Streuintensitdt erwartet wird, die in etwa
um den Faktor 10-20 kleiner ist als in den anderen Ebenen.
Dies ist auch vollig verstandlich. Die Streubilder ent-
sprechen den Projektionen der Ml ekile in der betrachteten
Ebene. Da die A"/B"-Ebenefast senkrecht auf der Ml ekiil achse
steht, ist die Projektion der Ml ekile fur beide Konfigu-
rationen fast identisch. Der Term I, gibt aber gerade die
Unterschiede in den betrachteten Konfigurationen wieder, und
diese sind hier sehr klein. Die? geht auch klar aus den
berechneten Streubil dern der beiden anderen Ebenen hervor.
Entlang einer Linie senkrecht zu den Ml ekilachsen ist 1,
null. Diese Tatsache wird spater beider Auswertung der «-
Streuung noch nitzlich sein. Denn an den Stellen, an denen
keine S-Streuung vorliegt, kann man die n-Streuung (s.u.)
viel besser analysieren (so z.B. umdie Peaks (6,0,-1) und
(6,0,-2)). Bei den oben angefihrten Sinulationen wurden nur
di e beiden G undkonfigurationen bericksichtigt.

In einemweiteren Schritt wird nun in Betracht gezogen. daf3
di e Molekile auch statisch verkippt bzw. verschoben sein
konnen. ineinem mt dem Molekul f est verbunden Koor di nat en-
system wurden drei Rotationen und drei Translationen de-
finiert. AlsUsprung di eses Koordi natensystens wurde der
M ttel punkt der Ver bi ndungsachse von Cg und Cig gewahlt (s,
Abb.1). Die Achsen sind senkrecht auf dem Mol ekil, |&ngs der
Ver bi ndungsachse Cg - Cypund in Richtung der Langsachse des
Mol ekil's.  Fir diese sechs Freiheitsgrade kann eine Vertei-
I ungsfunktion fir die verschi edenen Konfigurationen angegeben

werden. In der hier verwendeten Version wirde mt einer
Recht eckfunktion (s. Abb.371 gearbeitet. Dies ist fiir
Qber bl i cksber echnungen sicher ausreichend. Andere  \er-

teilungen w e Gaulverteilung etc., konnten bei spateren



61

Berechnungen getestet werden. Durch die Berlcksichtigung der
Ver ki ppungen konnten die theoretischen Streubilder in noch
wesentlich bessere Obereinstinmung nit den genessenen In-
tensitaten gebracht werden.

t Fix)

Xo X

Abb.31

Die Verteilungsfunktion fir statische Verkippungen oder Ver-
schiebungen. x sei 2.8. die Auslenkung des Molekuls entl ang
seiner Langsachse, F(x) ist dann die Wahrscheinlichkeit fuor
das Auftreten der betrachteten Konfiguration in einem
Intervall dx.

Bei  Berucksichtigung der Verkippungen konnte dann auch in der
A*/B*-Ebene eine Ahnlichkeit mt der Messung festgestellt
werden (s. Abb.44/45). Eine besonders gute Obereinstinmung
ergab sich bei Einfuhrung einer Auslenkung um die Achse
senkrecht auf der Ml ekil ebene um etwa sechs G ad (xo = 6
Grad entspr. Abb. 37, s. hierzu auch. Abb.38-45). Die
stati sche Verki ppung um di e anderen Achsen dirfte kleiner als
zwei Grad sein. Weiterhin wiurde mit Translationen ex-
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perimentiert. Al l erdings konnte nmt diesen Translationen die
Ober ei nstinmung der berechneten Streubilder mit den Messungen
kaum verbessert werden. Daraus kann man schlieRen. dafll man
mt diesen einfachen Mdellen nicht sehr viel udber ndgliche
statische Transl ati onen aussagen kann.

Abb. 38 *) )
Stereobi | d der Elenmentarzelle (Kreuzprojektion: linkes Bild
far rechtes Auge und ungekehrt., Es sind pro Ml ekil position
die beiden Oientierungen up/down und drei Rotationskon-
figurationen beriicksichtigt. Dieses Bild geht aus Abb.33
hervor, indem man zu jedem Mol ekdl dort noch zwei hinzufugt.
die um je sechs Grad nach links bzw. rechts um eine Achse
senkrecht auf dem Ml ekul verdreht sind.

*) In Abb.38 sind aus Ginden der Ubersichtlichkeit nur drei
Rot ati onskonfi gurati onen eingezei chnet, ger echnet wur de
aber nit sieben.
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Abb. 39

Die berechnete diffuse Streuung I, = I3 + I8 in der CiBe
Ebene fur 14 Konfigurationen: U&/ down®und “jewells Sieben
Rot at i onskonfi gurati onen (Verdrehung um eine Achse senkrecht
auf dem Mol ekiil) . (s.  Abb.38: dort sind der besseren Uber
sichtlichkeit wegen  nur 3 Rot ati onskonf i gurationen
gezzei chnet.) (3D-Darstellung dazu Abb. 41)

*
B
1 | |
SN
g 0.0400
0.0500
1 (@, WM N 809580
B/ LIS 0.0800
3.4/ AT .
- A .
= ¢
] X Jla &
; Q. N\l
Skla il
[TT] [
Abb. 40
Cemessene Streuintensitat in der CY/B*-Ebene entsprechend

Abb.11. Die niedriger gewdhlten Hdhenschichtlinien erlauben
es, auch Details mt der Sinulation (Abb.391 zu vergleichen.
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Abb. 41 . %
Die berechnete diffuse Streuung I, = 13 + I_E :i_.n r:h_er C_/B e
Ebene fur 14 Konfigurationen: up/down und jewils sieben
Rot ati onskonfi gurati onen (Verdrehung um ei ne Achse senkrecht

auf dem Mol ekdl ). Man vergleiche nmit den genessenen Wrten in
Abb. 12. (Hohenschichtlinien dazu s. Abb.39)
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Abb. 44 . s
Die berechnete diffuse Streuung I, = I3 + IB in der A /B -
Ebene fir 14 Konfigurationen: up/ down und jeweils sieben
Rot at i onskonfi gurati onen (Verdrehung um eine Achse senkrecht
auf dem Mol ekdl). Vergl. nit Abb.45.
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Abb. 45 .
Cermessene Streuintensitat in der A"/B -Ebene entsprechend
Abb. 15. Di e ni edri geren Hohenschi cht | i ni en zei gen

Ahnlichkeiten mnmit den theoretischen Wrten fur die un-
korrelierte Streuung, wie sie in Abb.44 wi edergegeben sind.



4 .3 . k-Streuung
4.3.1. Allgeneines

Imvorigen Kapitel wurden die X-Bereiche betrachtet. Als
i hren Ursprung nehnen wir di e ndherungswei se unkorrelierte
statische Abwei chung vom idealen Kristall an. Wr sind davon
ausgegangen. da5 jedes Ml ekul zwei mogl i che  Gund-
orientierungen (up/down)hat. "nd da5 es weiterhin umgew sse
Wrte statisch aus der mittleren Lage ausgel enkt ist. Es
wur de argunentiert, da5 die verschi edenen nmobgl i chen
Orientierungen eines Mlekils zu Ausl enkungen der Nachbar -
mol ekill e bezlglich der mttleren Lage fuhren. Wr haben aber
nicht bericksichtigt, daBR es bei diesen Auslenkungen eine
Korrelation unter den Nachbarnol ekiil en geben kann. In dieser
Korrelation ist aber gerade die Usache fur die diffusen
Berei che umdie Bragg- Peaks (k-Streuung) zu sehen. So kann
man die diffuse Streuung in der Nahe der Bragg-Peaks (Huang-
streuung) bei anderen kristallen durch Verunreini gungen. die
| angrei chwei tige Verzerrungen hervorrufen, erklaren (7). In
adhnli cher Wi se kann man annehnmen, da5 jedes Ml ekil, das
eine konkrete Orientierung (up/down) einnimt, ein Ver-
zerrungsfeld auf baut , das fur die korrelierte diffuse
Streuung verantwortlich ist.

Bei den weiteren Uberl egungen hilft die in 4.2. aufgestellte
Vermutung, da5 es keine Nachbarkorrelation bezuglich der Up-
down- Stel l ung der einzelnen Ml ekile gibt. Man wird al so das
ei nzel ne Ml ekll als statistische Stérung im Kristall auf-
fassen konnen. Die gesanten Uberlegungen wiren sicher kom
plizierter, wenn es domineartige "Orientierungscluster”.
d. h. Gebiete mit vorzugsweise paralleler oder antiparalleler
Anordnung der Mol ekiil e, gabe, di e dann als Ganzes als Ursache
fur die Verzerrung ihrer Unmgebung auf gefalit werden miBten.
Ei ne exakte Theorie wird sich sehr schwierig gestalten. Die
Nachbar bausteine haben ja nicht nur drei Translationsfrei-
heitsgrade, w e das bei Atonkristallen der Fall ist, sondern
auch drei Librationsfreiheitsgrade (zur Definition dieser
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Frei heitsgrade siehe (S60). Man wird sich in einer ersten
Naherung nit einem sehr qualitativen Mdell zufriedengeben
missen. ES wird allenfalls nbglich sein eine Abschéatzung
dariber zu geben wie weit sich das Verzerrungsfeld um ein
Mol ekl ausdehnt, genauere Anal ysen gehen uber den Rahnen
dieser Arbeit hinaus und bedirfen tiefergehender tber -
legungen. Ein weiteres Problem besteht darin, dall man es
hier mt sehr vielen Stérstellen zu tun hat, und man sonit
ni cht mehr davon ausgehen kann, daR di ese entkoppelt sind.
Jedes Mol ekil erzeugt ein solches Feld um sich, und sonit
gibt es genau soviele Stérstellen wie Mol ekule imKristall.

4.3.2. Intensitéatsbetrachtungen Uber die x-Bereiche
Vi el en Ansadtzen zur Berechnung der korrelierten Streuung ist

genein, daR die Intensitat proportional zu <F>2 st (4d.11);
mt F. Fornfaktor der Basis bestehend aus den beiden 'genit-

telten' Mol ekilen pro El enentarzelle. D.h. die diffuse
Streuung um die Bragg-Peaks ist proportional zur Intensitat
der Peaks sel bst. Man sollte diese diffuse Streuung al so be-
sonders dort erwarten. wo <F>? grofR ist. Die durchgefiuhrten
Messungen bestatigen dies. | mer dort, wo <F>2 grol ist,

findet sich auch hohe diffuse Streuung in der Ungebung der
Peaks  (vergl. jeweils Abb. 46/ Abb. 13; Abb. 47/ Abb. Il und

Abb. 48/ Abb. 15) .

Bei den schwécheren Bragg-Peaks wurde keine solche diffuse
Streuung genessen. Man kann hier |eicht nachrechnen, da% man
auf grund der Strukturfaktoren dieser Bragg-Peaks eine Inten-
sitat erwarten wirde, die unterhalb der Nachweisgrenze Iliegt.
Auch an den Stellen, wo starke n-Streuung vorliegt und <F>
gro ist, wie z.B bei den Bragg-Peaks auf der C*-Achse, kann
man bei genauerer Anal yse erkennen, daB in der Nahe der Peaks
verstarkte diffuse Streuung vorhanden ist (s. Z.B.  Abb.19).
Somit sind die Ansatze. die den Proportionalitéatsfaktor <F>
enthalten, sicher fur eine weitere Analyse geeignet.

2

2
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<F>2 in der A*/B*-Ebene. In dieser Ebene ist im mittleren
Bereich dieser Term besonders grof. In voller Ubereinstimmung
mit der Theorie hat man auch in diesem Bereich diffuse
Streuung bei den Bragg-Peaks (Abb.15).

4.3.3. Cenauer untersuchte r-Bereiche

ES wurden sowohl die Bereiche um die Bragg-Peaks (2,0,-1),
(2,0,0) als auch die Bereiche um (6,0,-1) und (6,0,-2) naher
unt er sucht . Es wurde auf einer Linie voen (2,0,-2.5) nach
(2,0,4.5) abgescannt (Abb.21). Die beiden |etzten Bragg-Peaks
wurden dann auch in einem Raster von 20 x 30 MeRpunkten
genauer erfaBt (Abb.25,  Abb.26). Ein besonders eindrucks-
volles FErgebnis lieferte aber der Scan von (6,0,-3.5) nach
(6,0,-0.5) (Abb.22). Dieser Scan erscheint fir eine nahere
Unt ersuchung auch deshalb als sehr gut geeignet, weil die
Geratefunktion F (s. S.45) hier nicht sehr stark schwankt.
Der Kristall rmuRl bei diesem Scan nur sehr wenig verdreht
wer den. (z.B. entspricht der' Obergang von (6,0,-1) nach
(6,0,-2) einer Verdrehung des Kristalls von etwa acht Gad,
wogegen der Cbergang von (2,0,0) nach (2,0,-1) eine Ver-
drehung des Kristalls um etwa 23 Gad erfordert. Die De-
tektorposition veradndert sich in beiden Fallen um weniger als
0.5 Gad., Das zur Streuung beitragende Volunen und die
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Absorptionswege im Kristall sind somt relativ konstant. In
di esem Zusamenhang ware sicher auch eine Messung durch die
Peaks (8,0,-3). (8,0,-2) und (8,0,-1) sehr natzlich. Aler-
dings konnte zum Zeitpunkt der Messung nicht erkannt werden.
dalR gerade diese Bereiche interessante Ergebnisse liefern
wirden Bei weiteren Untersuchungen sollte dies aber un-
bedi ngt nachgeholt werden. Unter der Annahne, dalR die Ceréte-
funktion im Bereich der Peaks (6,0,-1) und (6,0,-2) nur wenig
variiert, sind mt Hlfe des Scans uber diese Punkte bereits
hal bquantitative Aussagen noglich. Auch ohne ein exaktes
Model | zu haben. kann ei ne Abschatzung Uber die Reichweite
des Verzerrungsfel des gemacht werden.

Ware das Verzerrungsfeld analog dem bei Kristallen nit Ver-
unr ei ni gungsstel | en. sO sollte man einen Abfall der Streu-
intensitat proportional zu llq2 erwarten (mit: q Abstand des
Streuvektors vom jeweiligen Peak) (7). Dies ist aber nicht
der Fall.

In einem ersten Fitversuch wurde an obige Messung fir alle
Punkt e, die nicht zu nahe an den Peaks | agen. Hyperbeln mt
vari abl em Exponenten angefittet. ES wurde ein linearer Unter-
grund zugel assen. (GL. 14)



Fi t f uktion:

Gl. 14

Y: Intensitat

a,b,c,d: Fitvariablen im Programm

x: Konponente des Streuvektors in c*—Richtung
z: Exponent der Hyper bel

Es wurden Programm dufe fur verschiedene z-werte durchge-
fihrt. Je nachdem wie nahe die Punkte an den Peaks nitge-
nommen wurden. erhielt man etwas verschiedene Werte fiur das
beste z. F{r z-werte in der Nahe von 1 ergaben sich die
geringsten Fehl erquadratsummen (s. Abb. 49).
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Abb. 49
Ver such, die genessene diffuse Intensitat bei den Peaks
(6,0,-1), (6,0,-2) (s. Abb. 22) durch Hyperbel n  y=1/x%

anzufitten. Bei etwa z=1 ergibt sich die beste (berein-
stimung. Fir die klassische Huang-Streuung (8 wirde man z=2
erwarten.
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Da der Exponent z fir die diffuse Streuung (s.Abb.49)
deutlich kleiner als zwei ist, dem Exponent fur die
"kl assi sche" Huangstreuung fur Punktfehl er (das Verzerrungs-
feld geht dort dbrigens mt 12 wobei r der Abstand vom
Punktfehl er ist), ist anzunehmen, daf die zugrundeliegende
Gtterstdrung eine wesentlich kirzere Reichweite hat als dies
dort der Fall ist.

Ei n anderer Weg, dies nachzuprufen, ist der, dall man den Term
far die korrelierte diffuse Streuung 1, (G.15 Uber eine
Model | vorstel l ung berechnet und das Ergebnis mt der Messung
ver gl ei cht.

Ei n ndglicher Ausdruck fir diesekorrelierte Streuung hat die
Form

F,: Fornfaktor des i-ten Ml ekils

g : Streuvektor

r.: Ortsvektor des i-ten Mblekils

a : MaB fir die Reichweite der Gtterverzerrung

Di eser Ausdruck wurde in ein Programm gefalit. wobei «
variiert wirde. Bei der Huang-Streuung ware «=2 zu Setzen.
Man erkennt, daR sich eine besonders gute Ubereinsti mung mit
den MeRergebni ssen bei a=4 ergibt. d.h: Auch auf diesem Wg
erhélt man das Ergebnis einer wesentlich kirzeren Reichweite
als bei der Huang-Streuung. We ist nun zu erklaren, daB die
G tterstorungen von sehr kurzer Reichweite sind?
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Abb. 50

Die theoretische |Intensitat auf der Geraden (6,0,-3.5) ->
(6,0,0.5) in der Cc*/A*-Ebene fir die korrelierte Streuung
nach Gl. 15 fir verschiedene o-werte. Diese Kurven sind abge-
sehen vom Untergrund mt den experinmentellen Resultaten in

Abb. 22 zu vergl ei chen.
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4.3.4. Modell der Dipolstdrung

ES war bisher unsere Vorgehensweise von einem idealen
Kristall auszugehen und dann stufenwei se Abwei chungen davon
zuzul assen.  Ausgangspunkt fir die fol genden Uberl egungen i st
auch hier w eder der Mdellkristall aus den 'genmittelten'
Mol ekil en.  Al's Ursache der Gtterverzerrung wurde die kon-
krete Orientierung (up/down) eines Molekils angenonmen, wo-
durch auf die Ungebung natirlich eine andere Kraft ausgelibt
wird als durch das hypothetisch angenommene 'genittelte'
Mol ekll . Sei F,, das Kraftfeld, das ein ‘genitteltes’
Mol ekiil  auf seine 'gemittelte' Ungebung ausiibt. Diese Kraft
sei gegeben durch den Mttelwert der Krafte von zwei ent-
gegengeset zt orientierten Ml ekl en:

Gl. 16 F,, = 1/2 - (F*+F*)

Wr nehmen an, daR F,  auf die 'gemittelten’ Mblekile in
sei ner Umgebung eine solche Wrkung hat, dall sich gerade ein
regel miRi ges. ungestdrtes Gtter ergibt. Ersetzen wir nun
eines der 'genittelten' Mdlekile durch ein reales Mlekil, so
wird auf die Umgebung die Kraft F, ausgelbt, dies ist aber
i dentisch mt:

Gl. 17 F = F /2« ( F, = F, )

D.h., der Ersatz eines der 'gemittelten' Molekile durch ein
real es entspricht der Coerlagerung nit einem Differenzfeld:

Gl. 18 i/2+« ( F, - F )

Faifre = t :
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Als Mdell betrachten wir "Monopol fel der” (s. Betrachtung
wei ter unten)

Gl. 19 F, = 1/r% , F, = 1/r°

Die Zentren der beiden Krafte F und F, sei en etwas gegen-
ei nander verschoben. (Dieser Ansatz ist durch die Aus-
fuhrungen in (8) begrindet.)

Das St orungsfeld Faiff hat dann D pol charakter. In Anal ogie
zum el ektrischen Dipol wssen wr, da% seine Wrkung nach
auflen hin viel schneller abnimt, als die eines Mnopols. Ein
Frendatom im Kristall, das zur mang-Streuung fuhrt, ware in
di esem Modell als Mnopol stérung zu betrachten. (Dafr ist
das Verschi ebungsfeld der Atone Ubrigens 1/r2. Das gi bt
nahe der Bragg-Peaks eine Intensitat e 1/q2; g Abstand des
betrachteten Punktes im rezi proken Raum vom Bragg- Peak. (8))

o)
=
=

1 1 v ! 2 1 1
1 11 1t 1 1 1

Der Ersatz eines gedachten 'genittelten' Ml ekils durch ein
real es Ml ekil erzeugt |okale G tterverzerrungen.
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Ein Mnopol hat eine wesentlich grégere Reichweite als ein
Di pol und sonit fallt die diffuse Streuung im reziproken Raum
bei  Monopol st 6rung schneller ab als bei Dipol storung. Das
oben kurz angedeutete Modell, bei dem nman ein 'genmtteltes'

Mol ekiil durch ein real es ersetzt, kénnte auch die G undl age
von nunerischen Berechnungen darstellen. Man koénnte Z. E

versuchen, zu ermtteln wie die 'gemttelten' Moleklle in der
Umgebung eines realen Mlekils verkippt und verschoben
wer den. Man konnte dann weiter berechnen, wel che diffuse
Streuung ein solcher Mdellkristall liefern wirde und die
Ergebni sse nmit der Messung vergl ei chen.
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Zusammenfassung

ES wurde die diffuse Rontgenstreuung von  2,3-Dinethyl-
naphthalin in allen drei Hauptstreuebenen vermessen. Uber-
bl i cksnessungen | assen zwei eindeutig zu unterscheidende
Arten der diffusen Streuung erkennen. Zum ei nen handelt es
sich um diffuse Streuung, die sich Uber weite Teile des
rezi proken Rauns erstreckt. Sie hat ihren U sprung im
ndher ungswei se statistischen Einbau der Ml ekile im Sinne von
up/down. Durch Vergleich der MeRdaten mit unfangreichen ge-
rechneten Streubildern wrde die nittlere statische Ver-
ki ppung der Mol ekile ermittelt.

Zum anderen handelt es sich umdiffuse Bereiche, die bei den
Bragg- Peaks konzentriert sind. Durch eine Analyse dieser
Berei che war es nmbglich erste Aussagen Uber die Reichweite
von | okalen G tterverzerrungen zu erhalten. Die U sache
di eser lokalen Gtterverzerrungen ist der statistische Einbau
der Mol ekule. Messungen nmit Rontgenstrahlen |assen keine

Aussage dar Uber zu, ob die Strahlen elastisch oder
inel astisch gebrochen werden. Elastische Streuung hangt mit
statischen Auslenkungen, inelastische mt dynam schen Aus-

| enkungen (Phononen), zusanmen. Durch Vergleich mt diffus-
el astischen Neutronenstreudaten, wie sie ein anderer Mit-
arbeiter des Instituts gewonnen hat, konnte die statische
Nat ur der genessenen G tterverzerrungen und damt die
wesent | i chen Model | annahnen best ati gt werden.
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Diffuse X-ray scattering on molecular
crystals

Richard Schubert, diploma work, 84 pages, 51 figures, University of
Bayreuth / Germany, Oct. 1987

Abstract

The diffuse X-ray scattering of 2,3-dimethyl-naphtalene has been
measured in all three scattering planes. Overview measurements show
two distinct kinds of diffuse scattering. First, there is a diffuse scattering
which is observed over wide areas of the reciprocal lattice. It is caused
by the practically statistical orientation of the molecules in the lattice
(up/down). Comparing the measurement results with many calculated
scattering diagrams an average statistical tilt of the molecules could be
derived. The second kind of diffuse scattering is concentrated near the
Bragg peaks. Analyzing these areas, it was possible to derive first values
of the scale length of local lattice distortions. These local lattice
distortions are caused by the statistical orientation of the molecules. X-
ray measurements do not allow to determine, whether the scattering is
elastic or inelastic. Elastic scattering is linked to static distortions,
inelastic scattering to dynamic distortions (phonons). Comparing the
results with diffuse-elastic neutron scattering measurements, which have
been performed by another collaborator of the institute, the static nature
of the lattice distortions could be verified. Thus, an essential assumption
of the used model could be confirmed.

whole text, in German:



This PDF-file has been created by OCR. If you have any doubts about the correct conversions of indices etc. you
might want to consult the original scanned paper also provided online in the publication list indicated below.

R. Schubert has started up his own business in Berlin in January 2002 and can currently be
contacted at:
fon: +49 30/6120 1336

mobile: +49 172 / 3235121

www.schubertconsulting.de|

Fs@schubertconsulting.de|

Further material relating to non-contact sensing and microwave measurement can be found in
the publication list (papers: 4, 5, 6, 8, 9, 10, 11, 12, 13, 18):

http://www.stereoscopicscanning.de/Portrait/portrait links.html|

Some of the papers are available online others are available upon request.


http://www.schubertconsulting.de/
mailto:rs@schubertconsulting.de
mailto:rs@schubertconsulting.de
http://www.stereoscopicscanning.de/Portrait/portrait_links.html

