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INLEIDING EN SAMENVATTING 

Met de electronenmlcroscoop kunnen aan een e p i t a c t i s c h b i k r i s t a l 

m o i r é - p a t r o n e n worden waargenomen. 

In d i t ve rs lag worden de r e s u l t a t e n gepresenteerd van een onderzoek 

naar de verandering van de m o i r é - p a t r o n e n , ind ien in een d e r g e l i j k 

e p i t a c t i s c h b i k r i s t a l i n t e r d i f f u s i e p laats v i n d t . 

Het i s d u i d e l i j k , da t , a lvorens de veranderingen in he t m o i r é - p a t r o o n 

( l e t t e r l i j k en f i g u u r l i j k ) onder de loep kunnen worden genomen, het be­

g r i p " m o i r é - p a t r o n e n " eers t een grondig t h e o r e t i s c h fundament behoefte 

Dit t h e o r e t i s c h fundament komt aan de orde in de hoofdstukken I en I I , 

waarin zu ivere (d .w .z . n i e t door d i f f u s i e genod i f i cee rde ) m o i r é - p a t r o n e n 

worden b e l i c h t van geometrische z i j d e (hoofdstuk l ) en van d i f f r a c t i e -

theore t i sche z i j d e (hoofdstuk l l ) . In hoofdstuk I I en in enige appendices 

wordt een i n l e i d i n g gegeven t o t een spec ia l e oplossingsmethode voor de 

Howie-Whelanvergel I j k i n g e n . 

De m o d i f i c a t i e s van m o i r é - p a t r o n e n ten gevolge van i n t e r d i f f u s i e , 

waarover in de bestaande l i t e r a t u u r nog nimmer i e t s is vermeld, worden 

besproken in hoofdstuk l i l . Onze numerieke berekeningen tonen p r i m a i r 

aan dat de spa t i e van m o i r é - p a t r o n e n v/ordt verbreed ten gevolge van 

d i f f u s i e . Zonder een g e d e t a i l l e e r d e kennis van de k r i s t a l l o g r a f i e van 

de d i f f u s i e z o n e ( d i s t r i b u t i e van m i s f i t - d i s l o c a t i e s ) kunnen geen gede­

t a i l l e e r d e conclusies getrokken worden. Mede hierom ontwikkelden w i j 

een geheel nieuw model (beschreven in § I I 1 - 4 ) dat op bas is van een 

"gemiddelde-rooster-benader ing" een k w a n t i t a t i e v e b e s c h r i j v i n g g e e f t 

van de verander ing van de spa t i e van de m o i r é - p a t r o n e n a ls f u n c t i e van 

de d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t , de d i f f u s i e d u u r en de d i k t e n der samenstellende 

delen van het d i f f u s i e k o p p e l , 

In hoofds tuk IV wordt beschreven op welke w i j z e de preparaten be re id 

werden, waaraan w i j onze t h e o r i e zouden kunnen v e r i f i ë r e n . 

De r e s u l t a t e n van onze experimenten z i j n beschreven i n hoofds tuk V. 

Deze r e s u l t a t e n b l i j k e n u i t s t ekend in overeenstemming te z i j n met de 

"gemiddelde-roos ter -benader ing" . 

B i j d r i e temperaturen ( 4 5 0 , 500 en 5 5 0 ) ° C werd u i t de exper imentele 

gegevens de i n t e r d i f f u s i é c o ë f f i c i ë n t in he t systeem Cu/Ni bepaald. De 

gevonden waarden voor D^ en a c t i v e r i n g s e n e r g i e tonen aan, dat onze methode 

inderdaad r e a1 I s t i s c h e b u l k d l f f u s i e c o ë f f i c i ë n t e n o p l e v e r t . 



Hiermee hebben we aangetoond dat ons model een k r a c h t i g e nieuwe 

methode o p l e v e r t om b u l k d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t e n b i j lage temperaturen 

in zeer dunne f o l i e s te bepalen. 

Opmerking: In de loop van he t onderzoek z i j n honderden f o t o ' s gemaakt 

van m o i r é - p a t r o n e n , zowel vóór a l s na d i f f u s i e . 

Aan deze f o t o ' s i s wel iswaar veel meetwerk v e r r i c h t , maar 

opname van de f o t o ' s zou de teks t van d i t v e r s l a g zeker 

n i e t v e r d u i d e l i j k e n . Het en ige , dat w e r k e l i j k van belang 

i s , z i j n de r e s u l t a t e n verkregen na bepaalde m i d d e l i n g s ­

procedures, zoals die z i j n weergegeven in de t a b e l l e n van 

hoofds tuk V. 

Toch w i l l e n w i j u een voorbeeld van een m o i r é - p a t r o o n n i e t 

onthouden; daarom la ten w i j h i e r een 2 2 0 - m o i r é - p a t r o o n z i e n 

( theore t i sche s p a t i e : A 9 . 3 8 8) van een systeem bestaande u i t 

een N i - l a ag van 1000 8 en een Cu-laag van ca. k35 8. 

De v e r g r o t i n g is I76.AOOX; d i t betekent dat 1 mm op de f o t o 

overeenkomt met 5 6 . 7 ^ . 



I . DE GEOMETRIE VAN ZUIVERE MO I RE-PATRONEN. 

1-1. Zuivere M o i r é - P a t r o n e n 

Met de term "zu ive re m o i r é - p a t r o n e n " worden m o i r é - p a t r o n e n bedoeld , 

d ie geen verander ing ( i n spa t i e en /o f con t r a s t ) hebben ondergaan ten 

gevolge van de aanwezigheid van een e i n d i g d ikke tussenlaag ( d i f f u s i e ­

zone) tussen de beide delen van het b i k r i s t a l , waaraan z i j kunnen worden 

waargenomen. 

M o i r é - p a t r o n e n z i j n r o o s t e r f r i n g e s , d ie z i ch tbaa r gemaakt kunnen 

worden door beeldvorming met twee bundels [ 1 , 2, 3 ] . H e l d e r v e l d - m o i r é -

patronen worden gevormd door de doorgaande bundel in combinat ie met een 

d u b b e l g e d i f f r a c t e e r d e bundel ; d o n k e r v e 1 d - m o i r é - p a t r o n e n door combinat ie 

van twee " b i j e lkaa r behorende" p r i m a i r e r e f l e c t i e s aan e l k van de 

a f z o n d e r l i j k e delen van het b i k r i s t a l . Voorwaarde voor de vorming van 

tïioi r é - p a t r o n e n is n a t u u r l i j k dat de bedoelde bundels beide door het 

o b j e c t i e f d ï a f r a g m a gaan. 

1-2. P a r a l l e l - M o i r ê - P a t r o n e n 

In f i g . 1. is schematisch een b i k r i s t a l weergegeven, waaraan p a r a l l e l 

m o i r é - p a t r o n e n kunnen worden waargenomen. De k r i s t a l l e n A en B z i j n beide 

f . c . c ; hun r e s p e c t i e v e l i j k e roos terconstanten z i j n â  en a^. Z i j l i g g e n 

onder e l k a a r , zodanig dat de vectoren van de r e s p e c t i e v e l i j k e eenheids-

c e l l e n e v e n w i j d i g z i j n . De inva l l ende elektronenbundel s t a a t loodrech t 

op het bovenvlak van A, het grensvlak A/B en de onderkant van B. 

Omdat de g o l f l e n g t e van lOOkV e lec t ronen erg k l e i n i s (+ Q.Ok 8) z i j n 

de Bragg-hoeken ook erg k l e i n (ongeveer 1 ° ) . D i t be teken t , dat de d i f f r a c -

terende v l akken , zowel i n A als in B v r i j w e l e v e n w i j d i g z i j n met de 

inva l l ende bundel . Als de inva l l ende bundel e v e n w i j d i g is met [111] gaat 

een gedeelte van de (220)-bundel van k r i s t a l A o n g e d i f f r a c t e e r d door 

k r i s t a l B. In het d i f f r a c t i e p a t r o o n ( f i g . 2a) wordt deze bundel voorges te ld 

door het r ec ip roke roos te rpunt P. Een ander gedeelte van de (220)-bunde] 

van k r i s t a l A kan ech te r g e d i f f r a c t e e r d worden door de (220) -v lakken van 

k r i s t a l B. Het r e s u l t a a t h ie rvan is het optreden van een d u b b e l d i f f r a c t i e -

s t i p S i n het d i f f r a c t i e p a t r o o n van f i g . 2a. 
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Als de bol van Ewald p l a t wordt ve ronders te ld - d i t is b i j lOOkV 

e l e c t r o n e n d i f f r a c t i e een goede benadering - g e l d t : 

OS = PS - OP = ^ - 4 - (1 .1 ) 
^2 ' ' l 

H i e r i n is K de d i f f r a c t i e c a m e r a c o n s t a n t e en z i j n d^ en de n e t v l a k -

afstanden van de (220)-vlakken van r e s p e c t i e v e l i j k de k r i s t a l l e n A en 

B. Ofwel : 

Ü j = 1^2 - . £ i l ( 1 - 3 ) 

A f l £ 2 

De plaats van de d u b b e l d i f f r a c t i e s t i p S is dus deze l fde a ls van een 

d i f f r a c t i e s t i p ten gevolge van d i f f r a c t i e aan een vlakkenschaar met 

s p a t i e : 

V ï ¥ i i < ' - ^ ' 

Het m o i r é - p a t r o o n is een a f b e e l d i n g van deze vlakkenschaar , ook wel het 

coTnc iden t i e roos te r van A en B genoemd. 

De f r i n g e s staan loodrecht op de d i f f r a c t i e v e c t o r en voor p a r a l l e l ­

m o i r é - p a t r o n e n dus ook loodrecht op 2.] ^'^ RZ' f i g . 2b is het dubbel ­

di f f r a c t i e p r o c é d ê toegepast op de over ige r e f l e c t i e s van het 220- type , 

benevens op de i n aanmerking komende ^ 2 - r e f l e c t l e s . A l l e e n d u b b e l d i f f r a c t i e ­

s t ippen d i c h t b i j de oorsprong en de p r i m a i r e r e f l e c t i e s worden getoond. 

Het i s d u i d e l i j k , dat een d e r g e l i j k d i f f r a c t i e p a t r o o n a a n l e i d i n g 

g e e f t t o t een complex m o i r é - p a t r o o n , waar in verscheidene r i c h t i n g e n en 

spa t ies voorkomen. In de p r a k t i j k is ech te r het m o i r é - p a t r o o n van één 

s t ippenpaar vee la l dominant. Het h e l d e r v e l d - m o i r é - p a t r o o n i s dan te 

b e s c h r i j v e n a l s de i n t e r a c t i e tussen de doorgaande en één dubbelgedi f f ra~t-

teerde bunde l , t e r w i j l het d o n k e r v e l d - m o i r é - p a t r o o n bepaald wordt door 

de twee p r i m a i r e r e f l e c t i e s . 

1 - 3 . R o t a t l e - M o i r é - P a t r o n e n 

Thans wordt een b i k r i s t a l van de zu ivere s t o f A beschouwd, waarvan 

het bovenste gedeelte (A^) t , o . v . het onderste gedeel te ( A 2 ) over een 

hoek a ve rd raa id i s . 



De geometrie voor d i f f r a c t i e i s a l s in f i g . 1. Op een w i j z e analoog aan 

die beschreven in § 1-3 worden naast de- p r i m a i r e 2 2 0 - r e f l e c t i e s (P en Q) 

in het d i f f r a c t i e p a t r o o n ook d u b b e l d i f f r a c t i e s t i p p e n waargenomen ( f i g . 2 c ) 

De p o s i t i e van de d u b b e l d i f f r a c t i e s t i p S wordt gegeven d o o r : 

OS s i n è a C " ^ ) ^ s I n i a 

Voor k l e i n e a geldt ' . 

OS ^ ^ ( 1 . 5 ) 
d 

De p o s i t i e van de d u b b e l d i f f r a c t i e s t i p S i s dus d i e , welke verwacht 

zou worden van een r e f l e c t i e aan een vlakkenschaar met s p a t i e : 

M ( 1 . 6 ) 
par a 

Ofwel : 

( 1 . 7 ) 

£ g j . £ i ^ " £ 2 

Beeldvorming met de doorgaande bundel en de d u b b e l g e d i f f r a c t e e r d e 

bundel S g e e f t dus een h e l d e r v e l d - r o t a t i e - m o i r é - p a t r o o n , dat loodrech t 

s taat op OS» U i t de c o n s t r u c t i e van f i g . 2. b l i j k t , dat r o t a t i e - m o i r é ­

patronen eveneens kunnen worden opgevat a l s het coTnc iden t i e roos te r van 

de overlappende k r i s t a l l e n j immers: 

M = 
2s in i a a 

I - ' k Het e f f e c t van een r o t a t i e op P a r a l l e l - M o i r é - P a t r o n e n 

In f i g . ^ i s P de p r ima i r e r e f l e c t i e van het bovenliggende k r i s t a l 

(OP = K/d.|') en Q de p r ima i r e r e f l e c t i e van het onder 1 iggende k r i s ta 1 

(OQ = K / d ^ ) . Door d u b b e l d i f f r a c t i e wordt een d u b b e l d i f f r a c t i e s t i p S 

gegenereerd. 
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B i j een r o t a t i e van het tweede k r i s t a l over een hoek 6 r o t e e r t het 

d i f f r a c t i e p a t r o o n van het tweede k r i s t a l over deze l fde hoek (de u i tkom­

sten van de nu volgende berekening z i j n I d e n t i e k b i j r o t a t i e van he t 

eerste k r i s t a l ) . De nieuwe p o s i t i e van Q wordt Q' en de nieuwe p o s i t i e 

van S wordt S' . Omdat de r i c h t i n g van de f r i n g e s a l t i j d loodrecht s t aa t 

op de ervoor v e r a n t w o o r d e l i j k e d i f f r a c t i e v e c t o r , ro te ren de f r i n g e s over 

een hoek w. Als 6 en o) k l e i n z i j n g e l d t : 

tg 9 ^ 6 = ^ § | l = | i ' = SS ' .d^/K (1.8) 

SS' s s ' . d ^ d 

OS K l d ' p d p " 

Ui t (1 .8) en (1 .9) v o l g t : 

^1 

^ 0 (1,10) 

De v e r d r a a i i n g van de m o i r é - p a t r o n e n i s dus een v e r g r o t i n g van de ve r ­

d r a a i i n g van de overlappende k r i s t a l l e n . Voor k l e i n e r o t a t i e s g e l d t : 

° = ' - i s r s (1.11) 

Zodat voor de spa t i e van een gecombineerd p a r a l l e l - r o t a t i e - m o i r é - p a t r o o n 

kan worden geschreven: 

d. d j cos ü3 

M p a r , f o t V l o s - I ) = ^ r d j ~ (1.12) 

1-5. T i I t - M o i r é - P a t r o n e n 

Ti 1 t - m o i r é - p a t r o n e n ontstaan .als de beide delen van een b i k r i s t a l 

ten opz ich te van e lkaa r gekanteld z i j n om een as, d i e n i e t in het v l a k , 

opgespannen door de r i c h t i n g e n van inva l l ende bundel en d i f f r a c t i e v e c t o r , 

Is gelegen ik]. 

Voor ons onderzoek z i j n t i 1 t - m o i r é - p a t r o n e n n i e t van belang en e r 

wordt derhalve mee v o l s t a a n , op hun bestaan te w i j z e n . 



1-6. M o i r ê - P a t r o n e n en Roosterfouten 

Roos te r fouten , die i n de beide overlappende k r i s t a l l e n aanwezig z i j n , 

vers toren de per iod ieke s t r u c t u u r van het coTnc iden t i e roos t e r en kunnen 

onder bepaalde omstandigheden in het m o i r é - p a t r o o n worden waargenomen. 

De aanwezigheid van d i s l o c a t i e s kan i n m o i r é - p a t r o n e n z i ch tbaa r z i j n in 

de vorm van ex t r a h a l f v l a k k e n in het coTnc iden t i e roos te r [ 3 , 5, 6 ] . De 

v e r s c h i j n s e l e n worden i n de oude l i t e r a t u u r dan meestal g e ï l l u s t r e e r d 

aan de hand van de analogie met de bu ig ing van l i c h t aan twee overlappende 

opt i sche t r a l i e s . 
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I I . DIFFRACTIECONTRAST VAN ZUIVERE MO IRE-RATRONEN 

Opmerking: Hoewel er v e r s c h i l l e n d e typen m o i r é - p a t r o n e n z i j n (z ie 

hoofds tuk l ) , z u l l e n we ons in he t ve rvo lg u i t s l u i t e n d bezig 

houden met p a r a l l e l - m o i r é - p a t r o n e n . 

11-1 . B e s c h r i j v i n g van het flodel 

Alvorens een begin te maken met de berekeningen, zal h i e r ee r s t u i t e e n ­

gezet worden op welk model de berekeningen gegrond z i j n ( z i e f i g . 1 ) . 

Kort gezegd komt he t model erop neer, dat k r i s t a l 2 d i e n t te worden 

beschouwd als een deformat ie van k r i s t a l 1. De basisgedachte i s , da t de 

p r i m a i r door k r i s t a l 1 en k r i s t a l 2 g e d i f f r a c t e e r d e bundels samen a l s 

één g e d i f f r a c t e e r d e bundel ( d o n k e r v e l d - m o i r é - p a t r o o n ) de doorgaande 

en de d u b b e l g e d i f f r a c t e e r d e bundel samen als één doorgaande bundel 

( h e l d e r v e l d - m o i r é - p a t r o o n ) worden beschouwd. In de kolombenadering komt 

dat neer op een deformat ie van de kolom, zoals d i e i n k r i s t a l 1 gedacht 

moet worden. De r i c h t i n g van de kolom Is a l t i j d de r i c h t i n g van de 

g e d i f f r a c t e e r d e bundel . 

Zouden we op grond van de z i c h t o t in k r i s t a l 2 u i t g e s t r e k t gedachte 

p e r i o d i c i t e i t van k r i s t a l 1 een bepaalde e lementa l rCel n verwachten op 

een p o s i t i e , g e d e f i n i e e r d door p l a a t s v e c t o r j - ^ , de aard van de v e r s t o r i n g 

brengt met z i ch mee, dat deze elemental r e e l , z ich bevindend in k r i s t a l 2. 

in w e r k e l i j k h e i d moet worden gezocht op de p o s i t i e , g e d e f i n i e e r d door 

p l aa t svec to r + R^; de v e r p l a a t s i n g s v e c t o r R^ h e e f t een component _R, 

gelegen In het grensvlak tussen de k r i s t a l l e n 1 en 2. Zoals dat g e b r u i k e l i j k 

i s , nemen we aan dat de bundel loodrecht i n v a l t op het oppervlak van 

k r i s t a l 1. _R Is dan geen f u n c t i e van z„ 

I I . r 2 . Toepassen van de Kinematische D i f f r a c t i e t h e o r i e 

Het d i f f r a c t i e c o n t r a s t b i j imperfec te k r i s t a l l e n vinden we door de 

v e r g e l i j k i n g voor de ampli tude van de g e d i f f r a c t e e r d e bundel voor een 

p e r f e c t k r i s t a l , zoals d ie kan worden a f g e l e i d m .b .v . een Fresne l -zone¬

c o n s t r u c t i e , te gene ra l i s e r en . 
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De Fresne l -zonecons t ruc t ie l eg t ook de grondslag voor de in de 

di f f r a c t i e t f i e o r i e v e e l v u l d i g met succes toegepaste kolombenadering [ 1 ] . 

Als een bundel electronen loodrec i i t i n v a l t op het oppervlak van een 

p e r f e c t k r i s t a l , dan is de b i j d r a g e van . e lk v l a k , e v e n w i j d i g aan he t 

oppervlak van het k r i s t a l , t o t de ampli tude van de doorgaande bunde l . 

1 . - 2 T r i K ' . r „ 
* j . I ira e — ~n / , , , . 
AA = - — ( I I . 1) 

y ^g 

In (1.1) i s : 

a : de s p a t i e van de vlakken evenwi jd ig aan het opperv lak . 

5^: de e x t i n c t i e a f s t a n d voor de r e f l e c t i e g . 

j< '= £ + s_, waarin £ de d i f f r a c t i e v e c t o r i s , en s_ de v e c t o r , 

die de a f w i j k i n g van de Braggstand b e s c h r i j f t , 

r : de p l a a t s v e c t o r van elemental reel n i n de kolom. 

Om de d i f f r a c t i e aan imperfec te k r i s t a l l e n te b e s c h r i j v e n , wordt v e r g e l i j ­

k i n g ( l l . l ) , d i e , zoals vermeld, ge ld t voor een p e r f e c t k r i s t a l g e g e n e r a l i ­

seerd t o t : 

- 2 ï ï i K ' . r ' 

Nu is de p l aa t svec to r van elemental ree l n In het gedeformeerde k r i s t a l , 

d ie we ons opgebouwd kunnen denken als de vectorsom van r ^ , de p l a a t s v e c t o r , 

ind ien geen deformat ie aanwezig was en een de fo rma t i evec to r ^ 

Dus: 

r ; = r , - * - R , ( 1 1 . 3 ) 

Als de kolombenadering mag worden toegepast , en dat mag a l l e e n als JR̂  

s l ech t s w e i n i g v a r i e e r t in r i c h t i n g e n loodrecht op de kolom, kan de 

ampli tude van de g e d i f f r a c t e e r d e bundel worden verkregen door sommering 

van ( 1 1 . 2 ) over a l l e vlakken met spa t i e a, evenwi jd ig aan het o p p e r v l a k . 



Omdat evenwel de spa t i e a zeer k l e i n i s t . o . v . de d i k t e van het k r i s t a l 

kan de som worden vervangen door een i n t e g r a a l . Men v i n d t : 

r - 2 i T i K ' . r ' , 

= f j ^ " - ( 1 1 . 4 ) 

Met ( l i . 3 ) en K.' = £ + £ v o l g t , a ls bedacht wordt dat £ . j r^ een geheel 

ge t a l is en d a t £ . R ^ k l e i n i s en verwaarloosd kan worden t . o . v . de ove r ige 

termen: 

• 2 i T i g . F l - 2 T T i s z , 

De a f w i j k i n g van de p e r f e c t e s t r u c t u u r komt dus t o t u i t i n g i n het optreden 

van een e x t r a f a s e f a c t o r e ^^'-S.— 

Tot dusver werd de v e r s t o r i n g i n het imperfec te k r i s t a l beschreven 

met de ve rp l aa t s i ngsvec to r R,. Een andere o p v a t t i n g i s , de v e r s t o r i n g op 

te va t t en als een p l a a t s e l i j k e verandering van o r i ë n t a t i e en spa t i e van 

het rec iproke roos t e r . Men kan nu i n het gedeformeerde roos te r een p l a a t s -

a f h a n k ë J i j k e rec iproke roos t e r v e c t o r £ * = £ + Ag d e f i n i ë r e n , zodanig da t : 

S.'-r^ . = l-Lo ( 1 1 . 6 ) 

Met ( 1 . 3 ) : 

( £ + i g ) ( l n + l n ) = 3.'Ln 

zodat b i j goede benadering g e l d t : 

= ( " " • 7 ) 

Zodat ct =/2¥C[._R = -2irAg_.jr ( 1 1 . 8 ) 

We kiezen een c o ö r d i n a t e n s t e l s e l , zodanig da t : 
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H i e r i n is gelegen in het grensvlak tussen de k r i s t a l l e n 1 en 2 met 

als componenten en x^ r e s p e c t i e v e l i j k p a r a l l e l aan en loodrecht op 

de in d i t v l ak gelegen £ - v e c t o r . We beschouwen a l l e e n p a r a l l e l - m o i r é ­

patronen; d i t w i l zeggen, dat i n (11.9) A j g = A£ ; A^^. = O; Xg = x en 

x*. = 0. W i j d e f i n i ë r e n nu 

(11.10) 

Voor de ampli tude van de g e d i f f r a c t e e r d e bundel v o l g t u i t combinat ie 

van (11.5) , (11.9) en ( I I . I O ) 

^ 1 
-2TTi (x/M) -2 i r i sz ( i i . 1 l ) 

* - i ï ï s z i . , 2iTi (x/M) - iT r s (2z i+Zp)^ . ^ 
e 1 s i n TTSZi + e e ^ i ^ s i n t^^2 . , I I I TTSZ 

9 (11.12) 

Als het grensvlak e v e n w i j d i g is aan het oppervlak van het f o l i e en de 

d ik ten z j e n z^ constant z i j n , wordt de vorm van de m o i r ê - f r i n g e s s lech ts 

door a bepaald. 

U i t (11.12) v o l g t voor de i n t e n s i t e i t van de g e d i f f r a c t e e r d e bundel : 

1 r 2 2 

I = (iiQ.(i>^* = — j s i n i rz , s+s in irz2S+2sin TTZ,S s i n 7rz2S x 

ycos 2Tr(x/M+s (z^+Z2))J ( l i . 1 3 ) 

Verder i s : I = 1 - I (11.14) 
O g 

(11.14) betekent e i g e n l i j k a l l e e n maar dat h e l d e r v e l d - en donkerveldbeeld 

complementair z i j n ; de kinematische t heo r i e kan met anomale absorp t i e 

geen rekening houden ( z i e voor deze begrippen l l - 3 - c ) . 

U i t (11.13) volgt het con t r a s t C-j-: 

(max) (min) 

CT = ' o ( ^ i ^2^ • 'o (^1 + V 

— î-TT s in ' iTSzi s i n ITSZO (11.15) 
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Bi j deze a f l e i d i n g i s , zoals d i t ook verder in d i t ve r s l ag zal 

gebeuren, aangenomen dat de devia t ieparameter s en de e x t i n c t i e a f s t a n d 

C voor beide delen van het b i k r i s t a l deze l fde z i j n . Aan het grensvlak 

van de k r i s t a l d e l e n t r e e d t dan a l l e en een fasesprong e op , reden 

waarom d i t soor t grensvlakken a-grenzen worden genoemd. In het algemeen 

geven a-grensvlakken a a n l e i d i n g t o t a - f r i n g e s In het e lectronenmlcroscoop-

beeld. Als voor beide k r i s t a l d e l e n g e l d t , dat ( s S q ) , (s? ) wordt he t 

grensvlak tussen beide k r i s t a l d e l e n een iS-grens genoemd, d ie aan l e id ing 

kan geven t o t het z i ch tbaa r z i j n van zg . 6 - f r i n g e s i n het e lec t ronenmlcros-

coopbeeld [ 2 ] , Voor een goed e p i t a c t i s c h b i k r i s t a l van koper op n i k k e l 

kan worden aangenomen, dat de f r i n g e s een puur a -ka rak te r hebben. 

I l " 3 Toepassen van de Dynamische D i f f r a c t i e t h e o r i e 

I l - 3 a I n l e i di ng 

W i j z u l l e n ons h i e r s l ech t s bezig houden met het twees t r aa l sgeva l ; 

deze beperking houdt i n , dat w i j een systeem beschouwen, waar in naast de 

doorgaande bundel met ampli tude <{>̂  s lech ts één gedi f f racteerde bundel 

met ampli tude <j)g o p t r e e d t . In de p r a k t i j k , d . w . z . gezeten achter de 

electronenmicroscoop, b l i j k t het twees t raa lsgeval vaak goed benaderd te 

kunnen worden. Een b e s c h r i j v i n g van zu ivere m o i r é - p a t r o n e n voor de 

meers t raa l s s l tua t i ' e is gegeven in [ 3 ] . 

In de dynamische d i f f r a c t i e t h e o r i e z i j n v e r s c h i1 lende b e s c h r i j v i n g s -

w i j z e n m o g e l i j k . Deze z i j n vermeld in Appendix A. De door ons toegepaste 

methodiek, een v a r i a n t op de Darwlnrepresen ta t i e , is analoog met, maar 

n i e t i d e n t i e k aan de door Gevers [ 4 ] toegepaste. Hashimoto e t a l . [ 5 , 6 , 7 ] 

pasten de B l o c h g o l f r e p r e s e n t a t i e toe . Voor de berekeningen gaan w i j u i t 

van de d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g e n van Howie en Whelan [ 8 ] . 

De Howle-Whelanvergel i jk lngen vormen een s t e l s e l gekoppelde d i f f e r e n ­

t i a a l v e r g e l i j k i n g e n , d i e de I n t e r a c t i e tussen doorgaande en g e d i f f r a c t e e r d e 

bundel (s) op iedere d iep te i n het k r i s t a l b e s c h r i j v e n . 
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B i j veronachtzaming van anomale abso rp t i e lu iden de Howie-Whelan-

v e r g e l i j k i n g e n voor het twees t r aa l sgeva l : 

'̂̂ 'o Tri <f> , ïïi <|) exp (2Tri sz + 2TT ig . R) ( I I . I 6 ) 

^^g ^ TH. 4» ^ TM_ <j) exp ( - 2 T r i s z - 2Tii£._R) 

' ^o ^ ^g 

Voor een imper fec t k r i s t a l met R. = R, (z) , zoals b i j v o o r b e e l d het geval 

is b i j een d i f f u s i e z o n e , z i j n deze gekoppelde d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g e n 

n i e t eenvoudig op te lossen. 

Voor een pei-fect k r i s t a l evenwel Is R̂  = o, waardoor de v e r g e l i j k i n g e n 

( l l . l 6 ) ö l onmiddel l i jk worden vereenvoudigd t o t het s t e l s e l : 

'^^o _ ttJ_ <|> + J L L '^q (2Tri sz) ( l l . l ? ) 

^ ^o ° • 

d(|> 
j ' g _ TM. 'I' + JLL (''2'irlsz) 

Na op loss ing van d i t s t e l s e l ( 1 1 . 1 7 ) ( z i e Appendix B ) , onder toepassing 

van de randvoorwaarden, wordt voor de i n t e n s i t e i t van de doorgaande bundel 

( 1 ^ ) en voor de i n t e n s i t e i t van de g e d i f f r a c t e e r d e bundel ( Ig ) voor een 

p e r f e c t k r i s t a l verkregen: 

, = 2 w i i J _ ^ 1 cos 2TrazT - ( I I . I 8 ) 

^ 2(w2+ 1) 2(w + 1) 

I = \ - \ cos 2TTazi ( 1 1 . 1 9 ) 
• 3 2(w2+ 1) 2 (w% 1) ; 

w a a r b i j : 

w = s 5g 

en Cf = / (s + T-o) = >̂  (w + 1) 
. ^g 
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V/e z i e n , dat voor a l l e waarden van z: 

1^ 4. ig = 1 (11.20) 

wat voor de hand l i g t , omdat anomale absorp t i e b i j onze berekeningen 

verwaarloosd is„ U i t (11.18) en (11.19) volgen voor de maxima en minima 

van de doorgaande en g e d i f f r a c t e e r d e bundel 

, (max) 
'o 1 

I ("iJ") = |HL_ ( 1 1 . 2 1 ) 

° . 2 ( w ^ 1) 

I (niax) 1 

9 w^ + 1 

9 

We z i e n , dat voor gro te a f w i j k i n g e n van de Braggstand, waarvoor g e l d t 

dat Is_| » O en |w| = |s_| » 1 de i n t e n s i t e i t van de doorgaande bundel 

p r a k t i s c h n i e t ve rander t , t e r w i j l de i n t e n s i t e i t van de g e d i f f r a c t e e r d e 

/j^ü-^. i / f , "-"l j jypi jg i l^gg] k l e i n b l i j f t . D i t is i n overeenstemming met de op v a t t i n g , dat 

.^ 'v^/ ' /" ' de k inemat ische d i f f r a c t i e t h e o r i e , d i e gebaseerd is op de aanname dat de 

i n t e n s i t e i t van de g e d i f f r a c t e e r d e bundel steeds zeer k l e i n is t . o . v . 

de i n t e n s i t e i t van de doorgaande bunde l , een l i m i e t g e v a l i s van de 

dynamische t h e o r i e . Onder omstandigheden, w a a r b i j moet worden g e b r u i k 

gemaakt van de dynamische t h e o r i e , b 1 i j k t dat de i n t e n s i t e i t van de 

g e d i f f r a c t e e r d e bundel d ie van de doorgaande bundel ve le malen kan 

o v e r t r e f f e n . Voor een bepaalde kolom in een k r i s t a l hebben w en z^ 

bepaalde waarden, maar voor v e r s c h i l l e n d e kolommen i n h e t z e l f d e k r i s t a l 

kunnen deze waarden, en daarmede de u i t (11.18) en (11.19) volgende 

i n t e n s i t e i t e n v a r i ë r e n , a a n l e i d i n g gevend t o t de zg . d ik t econ tou ren ( l n 

een wigvormig k r i s t a l ) en bu ig ingscontouren ( i n een gebogen k r i s t a 1) . 

I I - 3 b Dynamische Theorie van M o i r é - P a t r o n e n 

Voor de berekeningen moet nu gebru ik worden gemaakt van de Howie-

Whe lanve rge l i j k ingen ( I I . I 6 ) voor een imper fec t k r i s t a l . 

7 



We zagen immers dat k r i s t a l 2 een v e r s t o r i n g is op k r i s t a l 1 . In 

hoofds tuk 1 1 . 2 zagen we reeds dat ( v g l . 1 1 . 9 ) : 

2ïï i£._R. = - 2 T T i A £ . £ = + i a 

zodat we voor de Howie-V/helanvergel i j k i n g e n i n k r i s t a l 2 kunnen s c h r i j v e n : 

^ - I L <*'o l i *n ^^P (^ ï ï i sz) ( l i . 2 2 ) 

~ ?o ?g 

- I s . _ •'fi "iJn l i «{"o exp ( - l a ) exp(-27risz) 

' ?o • ' S 

Het oplossen van het s t e l s e l v e r g e l i j k i n g e n ( 1 1 . 2 2 ) v e r l o o p t analoog 

aan het oplossen van het s t e l s e l ( 1 1 . 1 7 ) voor een p e r f e c t k r i s t a l 

(Appendix B ) . In de door ons geb ru ik t e v a r i a n t op de Darwin"representa t ie 

(z i e Appendix A) hebben de bas isoploss ingen van de g o l f f u n c t i e s voor 

doorgaande bundel {^^) en g e d i f f r a c t e e r d e bundel (^g) voor het imperfec te 

k r i s t a l dezelfde gedaante als voor het pe r f ec t e k r i s t a l . De"voorgeschleden 

van de bundels , waaronder de fasesprong e ' " aan het grensvlak van de belde 

k r i s t a l d e l e n , wordt dan in de c o ë f f i c i ë n t e n , die b i j de bas isoploss ingen 

behoren, ve rva t . 

Z e l f s a l s , zoals t o t dusver gebeurde, anomale a b s o r p t i e verwaarloosd 

word t , i s de berekening van de i n t e n s i t e i t van doorgaande bundel ( l r , ( z ^ + Z 2 

en de daar onmidde l i j ke u i t volgende I n t e n s i t e i t van g e d i f f r a c t e e r d e 

bundel Ig ( z ^ + Z 2 ) ) een moeizame zaak, alhoewel de berekening verder geen 

slimme t rucs o f dubieuze aannamen v e r e i s t . De berekeningen z i j n u i tgevoerd 

ln Appendix C. 

Voor de i n t e n s i t e i t van de doorgaande bundel aan de onderkant van het 

b i k r i s t a l wordt u i t e i n d e l i j k verkregen: 

'o ^'(^]^^2) = ' o ^ ^ l ) ' o (^2V + , ' g ( ^ l ) , ' g (^2) + 

+ 2 [ l o U l ) l g ( - l ) l o ^ ) ' g ( - 2 ^ * ' ^ 

X cos (2Tr - ~ ) ( I I . 13) 
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wordt gegeven door: 

[ V ( ^ l ) ^ g ( ^ l ) V ( ^ 2 ) > g ( ^ 2 ) " ' ^ o ( ^ l ) ^^g^^^l^ '^o^^Z^ V ^ ^ Z ^ ] 

[ V ( ^ - l ) ^ g ( z i ) V ( ^ 2 ) '^g (^2 ) - ' - ' f 'o(^l) ^'g*(^-l) ' ^ 0 ( ^ 2 ) ' J^g* (z2) ] 

( 1 1 . 2 4 ) 

1 ^ ( 2 ^ ) . , I g ( 2 ^ } , " 0 ( ^ 2 ) ' ' g ( ^ 2 ) ' ' f ' o ^ ^ l ^ ' ' i ^ g ( ^ l ) ' "i^p^^Z^ ' '^g(^2^ ^ ' J " 

ve rkor t e s c h r i j f w i j z e n voor de i n t e n s i t e i t e n en a t i ip l i tuden , zoals d i e 

optreden b i j d i f f r a c t i e aan p e r f e c t e k r i s t a l l e n met d i k t e n z.^ en Z 2 . 

U i t ( 1 1 . 2 3 ) b l i j k t dat het con t r a s t Cj wordt gegeven door: 

(max) (min) -

S = ' 0 ( ^ 1 + ^ 2 ) - ' o ( ^ 1 - ^ ^ 2 ) = ' ^ l ' o ^ ^ l ) ' 0 ( ^ 2 ^ ' g ( - l ) ' g ( ^ 2 : 

( 1 1 . 2 5 ) 

is h i e r het con t ra s t van het h e l d e r v e l d b e e l d . 

Met ( 1 1 . 1 8 ) en ( I I . I 9 ) v o l g t u i t ( 1 1 . 2 5 ) : 

4 r 4 4 / 2 \ 2 . 2 2 
C j = — 2 " — 2 L ^ ' " •n̂ ozi s i n '^'^^2. "'̂ ^^ ^ ' ' ^ '^o'^-'^ s i n Traz2+ 

(w + 1 ) , 

- ( w ^ + 1 ) sin^TT^z^ s l n 2 ï ï G Z 2 - ( w ^ + 1 ) sln^iraz^ sin^7raz2^ 

( 1 1 . 2 6 ) 

Men z i e t dus, dat het c o n t r a s t op nogal ingewikkelde w i j z e afhangt van 

de k r i s t a l d i k t e n en Z2 en de devia t ieparameter s. U i t ( 1 1 . 2 6 ) v o l g t , 

dat a ls 5gS = w » t ,he tgeen ook w i l zeggen a = / ( s ^ + - p - ^ ) = s v e r g e l i j k i n g 

( 1 1 . 2 6 ) benaderd kan worden met ^ 

4 
= - j s in irsz.| s i n •rrsz2 ( | i . 2 7 ) 

w 

fwelke u i t d r u k k i n g i d e n t i e k i s met het In ( l U l S ) gegeven kinemat isch 

c o n t r a s t » Ook h i e r z ien we dus, dat het op kinematische w i j z e a f g e l e i d e 

con t r a s t n i e t s anders is dan het l i m i e t g e v a l voor Cg}s | » 1 van he t 

op dynamische w i j z e a f g e l e i d e c o n t r a s t . 

ln f i g . 2 is het met behulp van de dynamische t h e o r i e berekende 

con t ra s t ( 1 1 . 2 6 ) weergegeven.als f u n c t i e van de g r o o t h e i d w. 
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De d i k t e n z-| en t.^ ^U'n h i e r b i j resp. g e l i j k aan 1000 8 en AOO R genomen, 

t e r w i j l 5g = 2 7 8 ^ . ( - ^ 2 0 0 "^^or koper e.n n i k k e l [ 1 ] ) . (Met deze waarden 

a n t i c i p e r e n w i j op het denkbeeldige e p i t a c t i s c h Cu/Ni b i k r i s t a l , waaraan 

in hoofdstuk l i l numerieke berekeningen worden gedaan). 

ln f i g . 2 , die symmetrisch is rond w = O, v a l t op dat he t con t r a s t 

met osei 1 l a t i e s , die bepaald worden door de sinustermen in ( 1 1 . 2 6 ) naar 

gro tere waarden van |w| afneemt; de afname in het con t r a s t wordt beheerst 

door de f a c t o r — y — ^ in ( 1 1 . 2 6 ) . Voorts i s het d u i d e l i j k , d a t VOO r 

grote waarden v i n w , dus voor d i f f r a c t i e o m s t a n d i g h e d e n , waaronder de 

kinematische t heo r i e kan worden toegepast , van het c o n t r a s t we in ig over­

b l i j f t . Bedenk over igens , dat de f e i t e l i j k e vorm van f i g ; 2 afhangt van 

de keuze van z ^ z^, en Cg> alhoewel het hierboven geschetste t o t aa lbee ld 

b i j een andere keuze staande b l i j f t . 

I l«»'3c Invloed van de Anomale Absorp t i e 

Ten gevolge van i n e l a s t i s c h e v e r s t r o o i i n g , een verzamelnaam over igens , 

die v e r s c h i 1 lende verstroolingsmechanlsmen dek t , z u l l e n de Blochgolven 

b ^ ' ^ ( j < . j , £ ) en b ^ 2 ^ ( j < 2 , jr) g e d e e l t e l i j k t o t bu l t en de opening van h e t 

o b j e c t i e f d i a f r a g m a worden v e r s t r o o i d . 

Het b l i j k t , dat de ene b l o c h g o l f s t e r k e r I n e l a s t i s c h v e r s t r o o i d wordt 

dan de andere; het e f f e c t Is ge r ing In zeer dunne k r i s t a l l e n , maar neemt 

snel i n b e l a n g r i j k h e i d toe , naarmate het k r i s t a l d ikke r w o r d t . 

Door de Ine l a s t i s che v e r s t r o o i i n g wordt een gedeel te van de ampli tude 

van de blochgolven n i e t meegenomen b i j de beeldvorming. Voor een onbevooroor­

deeld waarnemer, a l s het f l uo resce rend scherm, l i j k t he t , a l s o f een 

absorp t ie van e lec t ronen h e e f t plaatsgevonden. W i j , daarentegen, weten 

wel be ter en spreken dan ook l i e v e r van anomale a b s o r p t i e . 

Met de anomale absorp t i e kan rekening worden gehouden door in de 

Havie-Whelanvergel1 jkingen de r e ë l e grootheden en ~ - te vervangen 

door resp. de complexe grootheden + ~ en ~ - °+ ~p ^ [ 8 , 9 , 1 0 ] . 
0 <? g q 

In Appendix D wordt u i teengezet hoe in d i t gevaHde oplossingen 

van de Howie-WhelanvergelI jk ingen voor het p e r f e c t e k r i s t a l veranderen 

ten opz ich te van het geva l , w a a r b i j met de anomale abso rp t i e geen 

rekening wordt gehouden. 
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Het anomale a b s o r p t i e ^ e f f e e t z e l f w o r d t , in samenhang met de 

symmetrie-eigenschappen van het k r i s t a l . , behandeld in [10, 1 1 ] . Als 

r e s u l t a a t wordt voor de i n t e n s i t e i t van de doorgaande bundel ( l ^ ) en 

g e d i f f r a c t e e r d e bundel ( i g ) verkregen: 

az. 
, = e l f (2W2H.i) ( e ^ ^ b \ e " ' ^ ^ ' ^ ^ ) - H 2 w / { 7 7 ï ) (e^^b^^e" ' ' -^^) . 
° M v A l ) l 

+2 cos 2 ï ï a z i ( I 1 .28) 
^•1 

, L ^ ^ ^ ^ ' + e"^^'^^'- 2 cos 27rOzA ( 1 1 . 2 9 ) 
^ A(w2+1) ( 

waar in a = -—— en b = — 
2 5 ^ / / w ^ l ) 

De f a c t o r e"^^^^1speel t i n de u i t d r u k k i n g e n voor 1 ^ en Ig dezelfde r o l 

en b e s c h r i j f t daarmee een gemiddelde- o f ach te rg rondabsorp t i e . De e i g e n l i j k 

anomale abso rp t i e wordt beschreven met de termen e^^'^'^^len e ^ ' ^ ' ^ ^ l i n ( 1 1 . 2 8 ) 

en ( 1 1 . 2 9 ) . 

Eenvoudig i s i n te z i e n , dat b i j ve rwaar loz ing van anomale absorp t i e 

(a = 0 en b = 0 ) de v e r g e l i j k i n g e n ( 1 1 . 2 8 ) en ( 1 1 . 2 9 ) overgaan in resp. 

( 1 1 . 1 8 ) en ( 1 1 . 1 9 ) , die reeds voor het p e r f e c t e k r i s t a l zonder anomale 

abso rp t i e werden a f g e l e i d . 

Een exacte berekening van het con t ras t van zu ive re moi r ê - p a t r o n e n , ^ j l ' ' 

w a a r b i j met anomale absorp t i e rekening wordt gehouden, is wel te geven, 

maar het is eenvoudiger om de Howie-Whelan-verge l i jk 1ngen voor d i t geval 

numeriek op te lossen ( z i e hoofds tuk M l ) , 
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111. MO I RE-PATRONEN NA DIFFUSIE 

I I 1 - 1 . B e s c h r i j v i n g van het Model 

In een e p i t a c t i s c h b i k r i s t a l , gevormd door een component A 

met d i k t e en een component B met d i k t e 7.^^ is tengevolge van een 

warmtebehandeling een d i f f u s i e z ö n e on t s t aan . In de z - r i c h t i n g is dan 

een c o n c e n t r a t i e p r o f i e l aanwezig. We z u l l e n aannemen, dat A en B in 

a l l e verhoudingen mengbaar z i j n en dat de wet van Vegard, d ie s t e l t 

dat de roos terconstante van de b i n a i r e l ege r ing rechtevenredig is met 

de samenstel 1Ing ervan, over het hele concen t ra t i egeb ied opgaat. In 

dat geval is het c o n c e n t r a t i e p r o f i e l Isomorf met het roos te rcons tan te ­

p r o f i e l . 

Om de i n t e n s i t e i t e n van de op de d i ep te z = ẑ  + z^ u i t t r edende 

doorgaande en g e d i f f r a c t e e r d e bundel ( twees t raa l sgeva l ) te berekenen 

moet het ve rp l aats ingsvel d R, (z) van het systeem vastgelegd worden. 

Hier toe wordt het b i j z = O aanwezige roos ter a ls r e f e r e n t i e t r a l I e 

opgevat. 

Er g e l d t : 

op z = O 2TTi£.R_(0) = 2 i T i £ . £ = 0 

op z O 2TTi£. R(z) = -2TriA£(z) ,_r 

w a a r b i j de vec tor _r e v e n w i j d i g Is met £ en A£. 

Als het r o o s t e r c o n s t a n t e p r o f i e l d(z) v a s t l i g t , g e l d t : 

- 2 u i A a ( z ) . r : = -27rl 1 ^ - ^ ^ — ( | | | . l ) 

We z i e n , dat voor x = 0 g e l d t , dat -2TTiA£(z) . £ = O voor a l l e z; d i t 

betekent dat de oorsprong van het c o ö r d i n a t e n s t e l s e l zodanig Is gekozen, 

dat de inva l l ende bundel het k r i s t a l op x = O " z i e t " a ls een p e r f e c t 

k r i s t a l . In f i g . 1 . is geschetst hoe de s i t u a t i e er rond x = O u i t z i e t 

voor het geval i n de d i f f u s i e z ö n e een l i n e a i r • c o n c e n t r a t i e p r o f i e l (of 

r o o s t e r c o n s t a n t e p r o f i e l ) aanwezig i s . 
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Als we deze s i t u a t i e bezien ( f i g . 1) v a l t op, da t , als gevolg van 

de c o n c e n t r a t i e g r a d i ë n t de d i f f u s i e z o n e beschreven kan worden als een 

scheef roos t e r , waarvan de vlakken b i j toenemende | x | steeds g r o t e r e 

hoeken maken met de vlakken van de o o r s p r o n k e l i j k e e p i t a c t i s c h e 

componenten A en B, zodat b i j g ro t e r e waarden van x a l spoedig n i e t 

meer aan de Laue-condi t ies voor d i f f r a c t i e word t voldaan. Om ie t s meer 

te kunnen zeggen over de verander ingen, d ie m o i r é - p a t r o n e n ten gevolge 

van i n t e r d i f f u s ie ondergaan, z u l l e n we voor een d e r g e l i j k model, hoe 

onvolkomen d i t ook moge z i j n , de i n t e n s i t e i t e n van doorgaande en 

g e d i f f r a c t e e r d e bundel berekenen. 

Het zal b l i j k e n , dat de ui tkomsten van de berekeningen enige 

in teressante aspecten aan het l i c h t brengen, d ie aanwi jz ingen geven 

t o t een ve rbe t e r ing van het model, zodanig, dat de berekeningen In 

overeenstemming z i j n met he t door ons experimenteel vas tges te lde verband 

tussen de spa t i e van m o i r é - p a t r o n e n en de g r o o t t e van de d i f f u s i e z o n e . 

I I 1 - 2 . Toepassen van de Kinematische Theorie 

De ampli tude van de bundel , g e d i f f r a c t e e r d door een imper fec t 

k r i s t a l met d i k t e z^ + Z 2 , wordt gegeven door ( 1 1 . 5 ) : 

?,+2o z,+z, 
iir 

ï 1 2 1 ? ! 
-27riq.R(z) - 2 i r i s z , {TT f 2 f r i k ig (z ) . x -2Trisz, e A ^ Q dz = T— e " e dz 

(M 1.2) 

Deze i n t e g r a a l wordt nu berekend voor een eenvoudig g e v a l , waarvoor g e l d t ; 

O ^ z $ z-^ - ^ : ^ ( z ) =0 

met d ( z ) . d , + ( - y - ) ( z - z , + | ) ( I I I . 3 ) 

^ f . z « z , * z , : | i 9 U M ( ^ - i - ) | . i 
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Deze be t rekkingen d e f i n i ë r e n een systeem, bestaande u i t een e p i t a c t i s c h 

koppel van k r i s t a l l e n A en B met resp. d i k t e n z^ en z.^, waar in ten 

gevolge van d i f f u s i e , symmetrisch rond z = z^ een d i f f u s i e z o n e aanwezig 

is van d i k t e p met l i n e a i r r o o s t e r c o n s t a n t e p r o f i e l . De spa t ies van de 

d i f f r a c t e r e n d e vlakken van A en B z i j n resp. d^ en 

Voor z^- ^ z <; z^+ I v o l g t u i t ( I l i . 3) : 

| d ^ - d ( z ) | [ ( d ^ - d 2 | ( z - z ^ . f ) 

I^S u ) / = d ^ T d l U = F d ^ d l i T 

| ( d . - d J | 
Met d^d(z) ^ d^d^ en 

1 "2'J 1 
v o l g t ; 

I i 2 ( - ) | 
( M i . 4 ) 

Nu v o l g t u i t ( I I I . 2 ) i n combinat ie met ( l i l . 3 ) en ( I M . 4 ) 

A - JJL 
^1 2 

-2Trisz, , iïï ' ^ 2ïïi (- — ) x - 2 ï ï i s z , ^ 
e pM e dz+ 

•1 2 

T i 

2 ^ 2 ï ï i ^ ^ - 2 ï ï i s z ^ , 
( I M . 5 ) 

o f ó = A + B + C. ( i l l . 6 ) 

Nu i s : 

A = 
^g J 

• 2 T f i s z j ^ ^ i _ _ ^ - ï ï i s ( z ^ - | ) ^ , ^ ( , , , ^ 7 ) 

C = JJL 
^1"^^2 x 

Iïï f ' ^ - 2 ï ï i ^ - 2 ï ï i s z , , 
— e M e dz 

, . X 

-e^' ' 'M l_-2ïïi s ( z ^ + Z 2 ) _ - 2 Ï Ï i s ( z^ t ' 
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i 2-(Ti~ -2ir i s z i - tr is (zo+ . / P\ / , , , Q\ 
C = — J e M e I e 2 2 s i n ÏÏS [z^- (111.8) 

9 

B = - l l f ^ ^ 2 i T i ( — i ^ ) x ^ - 2 T r i s z ^ ^ 

.^9 { _ £ 
^1 2 

B = i l e 2 - ( Z l l l ) x K ' e ^ - ^ ^ e - ^ - ^ d z 

^ 9 [ ^2. 
^ 1 2 

B = 1 e ^ ^ ' ^ - W ^ 

. X „ . s i n Tr(4 - sp) 
B = l £ e ^ T ' M e - 2 ^ ' " l ~ ( I I I . 9 ) 

S • (ïï -

Met ( I I I . 7 ) , ( I I I . 8 ) en ( I I I . 9 ) i n ( I I I . 6 ) v o l g t nu voor de ampl i tude 

van de g e d i f f r a c t e e r d e bundel : 

— s ) X 

= ^ s . n . s ( z ^ - f ) e 1 2 + 5g (X _ 

+ - i - s l n T r s ( z , - | ) e ^ ' ^ T T " ' " l ' " 2 " f ^ ^ ( i l l . 1 0 ) 

V 

Nadere beschouwing van ( I I 1 . 1 0 ) l e e r t , dat voor zeer k l e i n e d l f f u s l e -

zónes (p - 0 ) de tweede term van het r e c h t e r l i d v e r d w i j n t en de b e t r e k k i n g 

voor het zu ive re m o i r é - p a t r o o n ( 1 1 . 1 2 ) o v e r b l i j f t . 
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De v e r s t o r i n g van het p r o f i e l van de zuivere m o i r é - p a t r o n e n wordt dus 

teweeggebracht door de tweede term van het r e c h t e r l i d van ( l 1 1 . 1 0 ) . 

Voor deze term kan geschreven worden 

m u i ^ ï ï " 2 " 1 ^ i s i n ïï(s " ^ ' ' l ^ JLE. s i n ÏÏ M ÏÏ I M ' i „ s i n TT̂ s -__npj 

(111.11) 

Het is d u i d e l i j k , dat de inv loed van deze t e r m , d ie de b i j d r a g e van de 

d i f f u s i e z o n e t o t de ampli tude van de g e d i f f r a c t e e r d e bunde l , b e s c h r i j f t , 

voor zeer g ro te waarden van x verwaarloosd kan worden. De i n t e r a c t i e 

is dus k l e i n voor | x | » |Mps | , t e r w i j l daarentegen de i n t e r a c t i e 

maximaal zou moeten z i j n voor x = Mps.Dit l a a t s t e is op z i c h wel 

j u i s t , maar het betekent tevens, dat de kinematische t h e o r i e f a a l t i n 

het b e s c h r i j v e n van de d i f f r a c t i e aan het gegeven model, vastgelegd 

door de be t rekkingen ( I I I . 3 ) , zoals hieronder zal worden t o e g e l i c h t . 

In de d i f f u s i e z o n e kan een e f f e c t i e v e dev ia t i eparamete r s' worden 

g e d e f i n i e e r d a ls ( z i e ook (11.7))= 

s. = s + g s - I f X (111.12) 

Met (111.4) v o l g t u i t ( I I 1.12): 

s ' = s - ^ (111.13) 
Mp 

. . . iïï s i n ïïs ' p 
Nu IS r'^ 

5g ÏÏS 

de kinematische ampli tude voor een p e r f e c t k r i s t a l met d i k t e p. Als 

nu X = Mps, dan is s' = 0 en mag de kinemat isch t h e o r i e n i e t toegepast 

worden. Voor | x | » |Mps| mag de kinematische t h e o r i e wel toegepast worden 

en voo r spe l t de t h e o r i e , dat de p e r i o d i c i t e i t van het m o i r é - p a t r o o n g e l i j k 

is aan die van een zu ive r m o i r é - p a t r o o n . 

Het r e s u l t a a t voor gro te | x | hangt samen met het gekozen model en kan 

ook u i t de geometrische eigenschappen van het model v e r k l a a r d worden 

( z i e I I 1-1). Immers voor g ro te | x | draagt de d i f f u s i e z o n e n i e t t o t 

de d i f f r a k t i e b i j . 
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I I 1 - 3 . Toepassen van de Dynamische Theorie 

11 |-3a.Numeriel<e oploss ing van de Howie-Whelanvergel i j k i ngen, voor h e t 

tweestraalsgeval 

In deze paragraaf zal aangegeven worden,hoe de I n t e n s i t e i t e n van 

doorgaande en g e d i f f r a c t e e r d e bundel aan de onderkant van een k r i s t a l , 

waar in d i f f u s i e h e e f t plaatsgevonden, kunnen worden berekend. Het model 

dat h i e r v o o r g e b r u i k t w o r d t , Is beschreven in I I 1-1. 

Voor een Imperfec t k r i s t a l z i j n de Howie-Whelanverge l I jk ingen , rekening 

houdende met anomale abso rp t i e ( z i e Appendix D) , voor het twees t r aa l sgeva l : 

• i M ( l - + - h + T T i ( l - + f - , )<(>„ exp (2Tr isz+2 - iT i£ .R(z ) ) 
dz 5o ^o ' 'g • 

( i n . i 4 ) 

^ = u i ( ^ + f r )<l'a + TTK)- + f ï )<!)„ exp( -2TTlsz-2Tr i£ .R(z) ) 

az . £,Q ^0 • ^g ^g 

Met ( I I ,7 ) : 2T7i£.R(z) = -2TriA£(z) ._r. 

Nu i s : A£(z) = _a(z) - £ ( z = 0) 

Zodat : 2Tri£.R(z) = - 2 T ^ ( z ) j x = 4 ia (z ) (111.16) 

w a a r i n : a ( z ) = - 2 i | ^ ( z ^ x 

De berekening van 1^ en Ig voor zuivere m o i r é - p a t r o n e n onder verwaar­

l o z i n g van anomale absorp t i e ( z i e I I -3b en Appendix C) is al b e h o o r l i j k 

o m s l a c h t i g . Voor een algemene s i t u a t i e , d ie met c o n c e n t r a t i e p r o f i e l en 

anomale absorpt le^kan dan ook het eenvoudigst een numerieke methode 

g e b r u i k t worden. 
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Het k r i s t a l wordt daartoe opgebouwd gedacht u i t een g roo t aantal 

segmenten, genummerd 1 t /m H ( f i g . 2 ) ; in ieder segment word t de 

f u n c t i e a (z ) constant v e r o n d e r s t e l d . 

Voor het n^ segment, waarvoor z^_^ z ^ ẑ ^ i s de op loss ing van het 

s t e l s e l (111.14)! 

^ ^ ( z i ( z , - 1 < z < z , ) ) = c ( l ) ( n ) e 2 - Y i ^ ) ^ c , ( 2 ) ( n ) e'M'^ ^ 

(111.17) 

. ^ g ( ^ l ( V ' < ^ < ^ n ) ) = C^^^(n) e 2 - . ^ g ^ ^ ^ C g ( 2 ) (n) e^^^^g'^ ^ 

(111.18) 

H i e r i n z i j n Y ^ ^ \ "^o^^» '^g^^ ®" '''g^^ complex (anomale a b s o r p t i e , 

Appendix D) . 

De c o ë f f i c i ë n t e n C ^ ^ ^ n ) , C^^^^n) , C^^^(n) en C^^^ (n) volgen u i t de 

randvoorwaarden op z = z^-] 

c ( ' ) ( „ ) / - ' ^ " ' ^ " - ^ c f W a ' ^ ' ^ " - ' ( M I . Z O ) 

S u b s t i t u t i e v a n • ^ " ( 2 ) - C ^ " ( n ) e ^ ^ ' ^ ó ' ^ ^ ^ " 

i n de ee rs te v e r g e l i j k i n g van het s t e l s e l (111.14) l e v e r t . ' 

2 , W < " c ' " ( „ ) = . i ( i - . i . ) c ( ' ) . H ( i - . i r ) e ' » < " ) c ' ' > ( „ ) 
° ° ^o ^o g g 

= q g ( 2 Y i ^ ^ - ^ ) ë ' " ( " ) c ^ ^ ^ n ) (111.21) 
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met qg = ( ~ + ~ ) en q = ( i ^ -f ^ ) 
• ^g 

Analoog is 

C a ' ^ n ) ( 2 y ( 2 ) - l „ ) e i a ( n ) c ( 2 ) ( , ) ( , , , . 2 2 ) 

y g o HQ 

Nu z i j n , voor gegeven d i f f r a c t i e o m s t a n d i g h e d e n YQ̂^ en y^^^ cons tan t ; 

voor ts nemen we aan, dat de a b s o r p t i e - en e x t i n c t i e a f s t a n d geen f u n c t i e s 

z i j n van de concen t r a t i e en dus voor a l l e z deze l fde waarde hebben. In 

dat geval s c h r i j v e n we voor ( 1 1 1 . 2 1 ) en ( 1 1 1 . 2 2 ) r e s p e c t i e v e l i j k 

4 ^ ^ n ) = Pl è ' « ( " ) c ^ ^ ^ ( n ) ( M l . 2 3 ) 

. C ^ ' ^ n ) = P2 e ' « ^ " ^ c f (n) ( 1 1 1 . 2 4 ) 

S u b s t i t u t i e van ( 1 1 1 . 2 3 ) en ( 1 1 1 . 2 4 ) i n ( l l l , . 2 0 ) l e V e r t dan 

- ia (n) 2 i r l Y i ^ ^ z ^ , /,v - i a ( n ) 2 i T i V ^ ^ ^ z . /_s 

( 1 1 1 . 2 5 ) 

U i t ( I I 1 . 1 9 ) v o l g t : 

e 
. ( 2 ) , . C, ( y J\)( . 2 ^ ' ^ o V l ? 

( I I 1 . 2 6 ) 

S u b s t i t u t i e van ( 1 1 1 . 2 6 ) in ( 1 1 1 . 2 5 ) l e v e r t nu met gebruikmaking van 

v i " . V < ' ' . ^ g " = " ^ f ' u i t Appendix C 

- l q ( n ) - 2 i r l s z ^ _ i 

- ( 1 ) . . _ ^ ^ - l ) - P 2 ^ ^ ' ^ o ( V l ) 
- .lc*(n) 

( P 1 - P 2 ) e e^^'^g V l 

( 1 1 1 . 2 7 ) 
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( 1 1 1 . 2 7 ) is een recurs ieve b e t r e k k i n g , die voor een bepaald segment 

n met een bepaalde a(n) de c o ë f f i c i ë n t .C^^^(n) r e l a t e e r t aan de a m p l i -

tuden van doorgaande en gedi f f racteerde bundel b i j de i n t r ede i n l ie t 

n^ segment (op p o s i t i e z _ , ) . 

U i t de met ( 1 1 1 . 2 7 ) berekende (n) kunnen met behulp van ( 1 1 1 . 2 6 ) , 

( 1 1 1 . 2 3 ) en ( 1 1 1 . 2 4 ) de over ige c o ë f f i c i ë n t e n C^^^ (n) , • C^^ ^ (n) en C^J'hn) 

berekend worden. De ampl i tuden I(Ĵ (Ẑ ) en 'Pgi^^) b i j het u i t t r e d e n van 

de bundel u i t het n^ segment worden dan gegeven door 

/ . X 2TriY^^^z„ /„s 2 T T l Y i ^ ^ z ^ 
^gK^ = C^^^n) e 9 n ^ ^ (2) ^ g n ( , , , 2 9 ) 

welke bet rekkingen dan weer fungeren a ls randvoorwaarden voor de berekening 

van de c o ë f f i c i ë n t e n in het ( n + 1 ) ^ segment. Omdat de randvoorwaarden op 

2 = 0» - 1 sn 'i'g(O) = OJ bekend z i j n , kunnen de ampli tudes 'J'Q(Ẑ ) 
en ^ g ( 2 p ) s u c c e s s i e v e l i j k t o t op de bodem van het k r i s t a l berekend worden. 

Op de bodem van het k r i s t a l kunnen dan door complex kwadrateren de i n t e n ­

s i t e i t e n van doorgaande bundel ( l ^ ) en g e d i f f r a c t e e r d e bundel ( 1 ^ ) worden 

berekend. De berekening wordt gedaan voor een g roo t aantal waarden van 

de parameter x , zodat het i n t e n s i t e i t s p r o f i e l i n de r i c h t i n g e v e n w i j d i g 

aan de g-vector wordt vas tge legd . 

Opgemerkt moet worden, dat de s t apg roo t t e i n x n ie t s h e e f t u i t te 

staan met de"kolombreedte". De waarde van x d e f i n i e e r t u i t s 1 ui tend de 

p o s i t i e van een kolom. De breedte van een kolom s p e e l t In de h i e r 

gegeven t h e o r i e geen r o l . 

l l l - 3 b . Toepassing van de Numerieke Methode 

Om de in § l l l - 3 a genoemde berekeningen u i t te voeren werd een 

computerprogramma samengesteld. De werking van het programma werd 

ge tes t , door berekende r e s u l t a t e n voor het zu ive re m o i r é - p a t r o o n en 

het p e r f e c t e k r i s t a l (x = 0 ) , voor v e r s c h i l l e n d e waarden van de d e v i a t i e -

vector s , te v e r g e l i j k e n met de ana ly t i s che r e s u l t a t e n ( I I . I 8 ) , ( 1 1 . 2 8 ) , 

( l l o 2 9 ) en ( 1 1 . 2 6 ) ( z ie ook f i g . 2 in hoofds tuk l l ) . 
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A l l e berekeningen werden u i tgevoerd aan het 200 -n io i r é - p a t r o o n van 

Cu/Ni. Een segmentgrootte van 5 ^ werd toegepast . Voorts was = 1000 8 

( d i k t e n i k k e l l a a g ) en z^ = 400 8 ( d i k t e kope r l aag ) , 5g = ? 2 0 0 " ^ 

[ 1 ] , 5 / 5 ' = 0 . 0 8 en = C g / / (w^+ 1 ) [ 2 , 3 ] . De roos tercons tan ten 

van koper en ni kkel z i j n r e s p e c t i e v e l i j k 3 . 6 1 5 0 K en 3 - 5 2 3 8 K [h]. 

De r e su l t a t en van de tes tprocedure z i j n samengevat in de t a b e l l e n 

I 1 1 . 1 en I I 1 . 2 . 

Tabel 11 
, , 1 VOOR EEN PERFECT KRISTAL EN C^ VOOR ZUIVERE 
1 . 1 O 1 

MOIRE-PATRONEN ZONDER ANOMALE ABSORPTIE 

s 1 

O 
( t b e o r e t i sch) 

1 

0 
(berekend) 

C«|-

( t h e o r e t i s c h ) 
^T 

(berekend) 

0 0 . 9 8 7 2 0 . 9 8 5 9 0 . 2 1 0 . 2 1 

0 . 6 V C g 0 . 9 9 6 9 0 . 9 8 7 6 0 . 9 5 0 . 9 5 

1.1 /Cg 0 . 5 4 8 3 0 . 5 5 0 7 0 . 5 1 0 . 5 1 

2 . 7 8 / 5 g 0 . 9 8 4 0 0 . 9 8 2 5 0 . 2 8 0 . 2 8 

Tabel I I 
1 9 L en 
1.2 0 1 VOOR EEN PERFECT 

g 
ABSORPTIE 

KRISTAL MET ANOMALE 

s 1 

0 
( t h e o r e t i 

1 

0 
sch) (berekend) 

1 
g 

( t h e o r e t i 

1 
g 

sch) (berekend) 

0 0 . 2 9 0 1 0 . 2 9 0 2 0 . 2 1 2 7 0 . 2 1 2 9 

0 .64/Cg 0 . 6 3 4 8 0 . 6 3 0 9 0 , 1 3 8 0 0 . 1 3 1 9 

1.1 /Cg 0 . 7 1 6 3 0 . 7 1 6 6 0 . 1 5 7 9 0 . 1 5 8 4 

2 . 7 8 / C g 0 . 9 5 9 5 0 . 9 5 8 2 0 . 0 1 6 3 0 . 0 1 76 
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Deze t abe l l en tonen aan, dat de gevolgde numerieke methode goede 

resu l t a ten o p l e v e r t . De v e r s c h i l l e n tussen berekende en theore t i sche ' 

waarden komen naar a l l e w a a r s c h i j n l i j k h e i d voor t u i t de keuze van de 

s t apg roo t t e , a f rond ings fou t en t i j d e n s de i t e r a t i e v e procedure (de 

berekeningen werden u i tgevoerd in enkele p r e c i s i e ) en het verwaarlozen 

van het imaginaire gedeelte i n de c o ë f f i c i ë n t e n c'^^^, C ^̂ ^̂  , C^^^ en 
(2) o o g 

Cg b i j het ops t e l l en van de ana ly t i s che v e r g e l i j k i n g e n voor het 

pe r fec te k r i s t a l met anomale a b s o r p t i e , ( 1 1 . 28 ) en ( 1 1 . 2 9 ) . 

In de ge rus t s t e l l ende zekerhe id , dat het programma betrouwbare 

uitkomsten o p l e v e r t , werden een aantal s i m u l a t i e s gedaan voor een systeem, 

waarin een d i f f u s i e z o n e was g e c r e ë e r d . Aangenomen werd dat h e t . v e r p l a a t -

s ingsve ld kon worden beschreven met ( l l ! . l 6 ) . 

F i g . 3a t /m f g e e f t het i n t e n s i t e i t s p r o f i e l a l s f u n c t i e van x voor 

s y n ï n e t r i s c h rond = 1000 8 gelegen d i f f u s i e z o n e s met breedten (O (zu iver 

m o i r é - p a t r o o n ) , 160, 3 2 0 , 4 8 0 , 640 en 8 0 0 ) 8 . In het l a a t s t e geval Is 

j u i s t geen 'zuiver koper ( o o r s p r o n k e l i j k e l aagd ik te 400 K) meer aanwezig. 

Eeen subprogramma legde In deze d i f f u s i e z ö n e een l i n e a i r c o n c e n t r a t i e ­

p r o f i e l ( roos te rcons tan teprof i e l ) . I n f l g . 3 a t / m f i s s = 0 e n i s 

anomale absorp t ie verwaar loosd. D u i d e l i j k is te z i e n , dat het m o i r é -

patroon is de buurt van x = O is verbreed en dat de m o i r é - s p a t i e voor 

grote |.x| spoedig t e r u g l o o p t naar de spa t i e van het zu ive re m o i r é - p a t r o o n 

(69.84 8) . D i t e f f e c t werd reeds voorspeld b i j de behandeling van de 

(fa lende) kinematische t h e o r i e ( z i e I I 1 - 2 ) . De f i g . 4a t /m f hebben 

be t r ekk ing öp dezelfde d i f f u s i e g e v a l l e n als in f i g . 3a t /m f ; ook nu 

is s = O, maar de anomale abso rp t i e is nu i n de berekeningen meegenomen. 

U i t de f i g . 4a t /m f Is te z i e n , dat de anomale abso rp t i e met z i ch mee­

brengt , dat het p r o f i e l rond x = 0 schoudervorming v e r t o o n t . D i t e f f e c t , 

dat achterwege b l i j f t b i j g ro t e r e waarden van | x | kan v e r k l a a r d worden 

u i t het f e i t , dat de g r o o t t e van de anomale absorp t ie zeer gevoe l ig Is 

voor k l e i n e v a r i a t i e s i n de e f f e c t i e v e devia t ieparameter binnen de d i f f u s i e -

zone, j u i s t als deze erg k l e i n is (rond x = O). Voor g ro t e r e | x | a l s 

l ^ e f f l ^ v i n d t aan de d i f f u s i e z o n e e i g e n l i j k geen d i f f r a c t i e meer 

plaats en t r eed t het genoemde e f f e c t dan ook n i e t op. 

Behalve met een l i n e a i r c o n c e n t r a t i e p r o f i e l werden ook nog s imula t ies , 

gedaan aan " r e a l i s t i s c h e r " c o n c e n t r a t i e p r o f i e l e n . 



Een subprogramma berekende met een som van e r r o r f u n c t i e s [ 5 ] de concen­

t r a t i e p r o f i e l e n , d ie i n een preparaat met = 1000 8 ( d i k t e niki<ellaag) 

en z^ = 400 K ( d i k t e koperlaag) zouden ontstaan na r e s p e c t i e v e l i j k 0 . 5 , 

2 , 4, 8 en 15 uur d i f f u s i e b i j een temperatuur, w a a r b i j de (constante) 
- 1 6 2 

i n t e r d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t D = 3.4 x 10 cm /s werd g e s t e l d . De concen­

t r a t i e p r o f i e l e n en de b i jbehorende m o i r é - p a t r o n e n z i j n voor 5 = 0 met 

en zonder anomale absorp t ie gegeven in f i g . 5a t /m e. 

I l l - 3 c . Discussie aangaande de S i m u l a t i e r e s u l t a t e n 

Wi j constateerden reeds enkele malen (z ie § I I 1-2 en § l l l - 3 b ) ; dat een 

merkbare verbreding van het m o i r é - p a t r o o n i n s imula t i e s b i j s = O a l l e e n 

optreedt als [ x | k l e i n i s . De p o s i t i e x = O (beschreven I n § 11 1-1) 

kenmerkt zich door het f e i t , dat zowel de d i f f r a c t e r e n d e vlakken van de 

o o r s p r o n k e l i j k e componenten van het e p i t a c t i s c h e b i k r i s t a l , als de 

e f f e c t i e f d i f f r a c t e r e n d e vlakken in de d i f f u s i e z o n e j u i s t i n e ikaars 

verlengde l i g g e n . Nu l a a t de door ons gegeven b e s c h r l j v i n g s w l j z e van 

het v e r p l a a t s i n g s v e l d i n de d i f f u s i e z o n e ( l l l . l ) n i e t t o e , dat deze 

s i t u a t i e z ich h e r h a a l t . Een roos t e r , dat aldus opgebouwd v/ordt gedacht, 

bevat echter een zeer grote m i s f i t - e n e r g i e ; deze m i s f i t - e n e r g i e kan 

echter s t e rk gereduceerd worden, ind ien de s t r u c t u u r van de d i f f u s i e -

zone wordt gerelaxeerd door de aanwezigheid van m i s f i t - d i s l o c a t i e s . 

Aangetoond i s , dat i n het grensvlak van e p i t a c t i s c h e b i k r i s t a l l e n 

ook vóór d i f f u s i e een netwerk van d e r g e l i j k e m i s f i t ^ d i s l o c a t i e s aanwezig 

is [ 6 , 7 ] . Volgens t h e o r i e ë n van van der Merwe en Vermaak [ 7 , 8 , 9 ] 

verspreiden de m i s f i t - d i s l o c a t i e s z ich na d i f f u s i e over subgrensvlakken 

in de d i f f u s i e z o n e en wel zodanig , dat de t o t a l e hoeveelheid m l s f l t -

d i s l o c a t i e s constant b l i j f t t o t d a t de d i f f u s i e z o n e het oppervlak van 

van één van de componenten van het d i f f u s i e k o p p e l h e e f t b e r e i k t . He_t 

e f f e c t van de aanwezigheid van m i s f i t - d i s l o c a t l e s In de d l f f u s i e z 5 n e 

I s , dat een s i t u a t i e a l s rond x = O z ich vaak h e r h a a l t . Voor de s i m u l a t i e s 

betekent d i t , dat de f a s e f a c t o r a ( z , x) in de d i f f u s i e z ö n e a l leen voor 

k l e ine x beschreven kan worden met 

x ) ^ = -2Tr d(^) - d(z =_0) 
d ( z ) d ( z = 0) / 
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Voor g ro t e r e waarden van \x\ moet na d i f f u s i e het v e r p l a a t s i n g s v e l d ten 

gevolge van de m i s f i t - d i s l o c a t i e s worden ingevoerd. Het r e s u l t a a t van 

een d e r g e l i j k e v e r f i j n i n g in de t h e o r i e zou z i j n , dat voor k l e i n e waarden 

van | x | verbreding van het m o i r é - p a t r o o n p l aa t s v i n d t , zoals i n ons 

p r i m i t i e v e model geconstateerd, t e r o i j l nu ook voor gro te waarden van 

x | verbreding van het m o i r é - p a t r o o n geconstateerd zal worden daar de 

e f f e c t i e f scheefstaande vlakken ( z i e mode lbesch r i j v ing in § 111-1 en 

d i scuss ie in § 111-2) n i e t voorkomen. 

Onze experimenten ( z i e hoofds tuk V) hebben inderdaad aangetoond dat 

m o i r é - p a t r o n e n na d i f f u s i e een g ro te re spa t i e hebben dan voor d i f f u s i e . 

Bovendien z i j n v a r i a t i e s in deze s p a t i e aantoonbaar. . 

Wi j maten de s p a t i e op van ca. (3-10) f r i n g e s en bepaalden d a a r u i t 

de gemiddelde spa t i e van het m o i r é - p a t r o o n . Het moet n i e t u i t g e s l o t e n 

worden geacht , dat de door ons h e r h a a l d e l i j k waargenomen " c o h e r e n t i e ­

a f s t and" van de f r i n g e s van ca. (3-10) m o i r é - p e r i o d e n met de hierboven 

beschreven m i s f i t - r e l a x a t l e samenhangt. 

I l l - i ) . Ons Model: de-geraiddelde-Rooster-Benadering 

B i j ons onderzoek naar de verandering van m o i r é - p a t r o n e n ten gevolge 

van d i f f u s i e , z i j n W i j Vooral g e ï n t e r e s s e e r d In de spa t i everander ing en 

n i e t in de eers te p laa t s in de verandering van het con t r a s t van de m o i r é -

pat ronen, aangezien deze l a a t s t e s t e r k a f h a n k e l i j k i s van de d i f f r a c t i e ­

c o n d i t i e s , welke n i e t exact bleken te kunnen worden bepaald (z ie § W-h). 

In de d i scuss ie i n § l l l - 3 c maakten w i j reeds melding van het f e i t , 

dat de s t r u c t u u r van de d i f f u s i e z o n e , nie t tegenstaande de c o n c e n t r a t i e ­

g r a d i ë n t , door de aanwezigheid van een per iod ieke m i s f i t - d i s l o c a t i e -

s t r u c t u u r , In r i c h t i n g e n loodrecht op die van de c o n c e n t r a t i e g r a d i ë n t , 

een hoge p e r i o d i c i t e i t b e z i t . 

D i t brengt ons op het idee , dat he t m o i r é - p a t r o o n na d i f f u s i e b i j 

goede benadering kan worden opgevat a ls de a f b e e l d i n g van het coTnc iden t i e ­

roos ter ( z ie hoofds tuk I) van twee gemiddelde roos t e r s . Het zal l a t e r 

b l i j k e n (hoofdstuk V ) , dat deze "gemiddelde- roos ter -benader ing" het door 

ons experimenteel vas tges te lde verband tussen de m o i r é - s p a t i e e n e r z i j d s 

en de breedte van de d i f f u s i e z ö n e ande rz i jd s zawel k w a l i t a t i e f a l s 

k w a n t i t a t i e f u i t s t e k e n d b e s c h r i j f t . 

In f i g . 6 a z i j n twee overlappende roosters van de k r i s t a l l e n A en B 

met d i k t e n van resp. z, en z^ weergegeven; de spa t ies van de d i f f r a c t e r e n d e 

vlakken van A en B z i j n r e s p e c t i e v e l i j k d^ en d^. 



Als nu tussen A en B i n t e r d i f f u s i e p l a a t s v i n d t o n t s t a a t rond 2 = 2 ^ 

een d i f f u s i e 2 o n e ( f i g . 6 b ) . 

Als wordt aangenomen, dat de i n t e rd i f f us i e c o ë f f i c i ë n t van l iet systeem 

A/B constant i s , de wet van Vegard i n het gehele samenstel 1ingsgebied 

van de homogene A/B leger ingen opgaat en het c o n c e n t r a t i e p r o f i e l i n de 

d i f f u s i e z o n e kan worden benaderd met een rech te , dan i s het roos te r ­

cons t a n t e p r o f i e l na d i f f u s i e , als geschetst in f i g . ve ronde r s t e ld is 

h i e r b i j , dat d^ < d2. De m o i r é - s p a t i e vóór d i f f u s i e is d i e van het 

2 u l v e r e m o i r é - p a t r o o n ^ 

d.d 

T d^- d , 

Onze "gemiddelde-roos ter -benader ing" s t e l t nu, dat de spa t i e van het 

m o i r é - p a t r o o n na d i f f u s i e kan worden beschreven met 

w a a r b i j <di> en <d2> gemiddelde roosterparameters in de lagen t e r d i k t e 

z^ en z^ r e s p e c t i e v e l i j k z i j n . Indien de roos tercons tanten d̂ j en d^ n i e t 

erg v e r s c h i l l e n , g e l d t 

<d^> <d2> = d^d^ (11 1.32) 

Nu Is voor het hierboven beschreven eenvoudige d i f f u s i e m o d e l met een 

l i n e a i r c o n c e n t r a t i e p r o f i e l i n een d i f f u s i e z o n e met breedte Ap: 

< d , > = l 
1 ^1 

f l z . d , + l Ap(d - d j 

d ( z ) d z = - l J ^- 1 - (111.33) 

2 z^j 

^1-'^2 + - ¥-) I Ap(d - d j 

^ 1 

d u ) dz = r:^ 

( m . 3 4 ) 
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Ui t (11 1 . 3 3 ) en ( I I 1 . 3 4 ) v o l g t : 

<d2> - <d̂ > = (d^- dl) j l - ^ ( l - + I ^ ) A p j ^ ( 1 1 1 . 3 5 ) 

Nu v o l g t u i t ( 1 1 1 . 3 0 ) , ( 1 1 1 . 3 1 ) en ( 1 1 1 . 3 2 ) 

, My <d2> - <di> 
( 1 1 1 . 3 6 ) 

Combinatie van ( i l l . 3 6 ) en ( 1 1 1 . 3 5 ) l e v e r t : 

Ku kan ( 1 1 1 . 3 7 ) ook geschreven worden a l s : 

Mh~^T 1 1 1 K 
- r - = ^ ( f ^ - f ^ A p ^ ( 1 1 1 . 3 8 ) 

"D ° ^1 ^ 2 

Voor een k l e i n e d i f f u s i e z S n e Ap neemt ( 1 1 1 . 3 8 ) de vorm aan van een 

d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g : 

dM 1 /1 1 V , 
= ( + )dp ( 1 1 1 . 3 9 ) 

n o z^ z^ 

Deze d i f f e r e n t i a a l v e r g e l i j k i n g met als randvoorwaarde M = My voor p = 0 

h e e f t a ls o p l o s s i n g ; 

1 M 1 ,1 ^ 1 X / , ^ 

We z i e n , dat voor de genoemde aannamen de v a r i a t i e van de m o i r é - s p a t i e 

met de breedte van de d i f f u s i e z o n e een zeer eenvoudige gedaante h e e f t . 
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De verhouding M/Mj b l i j k t a f h a n k e l i j k van de verhoudingen p/z.| en 

p /z^ , w a a r b i j de g r o o t t e van he t e f f e c t bepaald wordt door de k l e i n s t e 

z, hetgeen zeer voor de hand l i g t . 

SteMen we nu nog ; 

= 2 D t ( I I 1.41) 

waar in D de (constante) 1 n t e r d i f f u s I e c o ë f f I c l ë n t en t de d i f f u s i e d u u r 

i s , dan vinden we een fe lbegeerd verband tussen de m o i r é - s p a t i e na 

d i f f u s i e e n e r z i j d s en d l f fus iegegevens D en t a n d e r z i j d s . 

De u i t (111.40) en (111.41) volgende b e t r e k k i n g : 

l n ^ = 4 ( f - + | - ) / 2 D t (111.42) 
My 8 z^ Z2 

v o o r s p e l t : • -

£ . een l i n e a i r verband tussen ln(M/My) en / t b i j i n t e r d i f f u s 1e in een 

e p i t a c t i s c h b i k r i s t a l . 

b_. de m o g e l i j k h e i d om, ind ien z^ en z^ bekend z i j n , u i t de h e l l i n g van 

de onder a genoemde rechte de b u l k d i f f u s i e c o ë f f l c i ë n t b i j lage tempe­

ra tuur i n zeer dunne f o l i e s te bepalen. 

Deze v o o r s p e l l i n g e n z i j n door onze experimenten ( z i e hoofds tuk V) op 

s c h i t t e r e n d e w i j z e b e v e s t i g d . 

N a t u u r l i j k Is het m o g e l i j k de In deze paragraaf gegeven a f l e i d i n g te 

v e r f i j n e n door toepassing van een n i e t recht c o n c e n t r a t i e p r o f i e l . W i j 

z i j n ech te r van mening, dat deze v e r f i j n i n g s lech t s l e i d t t o t "minor 

c o r r e c t i o n s " op ( 1 1 1 . 42 ) en het succes van de "gemiddelde- roos ter -

benadering" onaangetast l a a t . 

Het nu volgende moge dienen t o t r e ch tvaa rd ig ing van de "gemiddelde-

I roos te r -benader ing" : In de d i f f u s i e z S n e z i j n m i s f i t - d 1 s l o c a t i e s van 

' t egenges te ld teken aanwezig zodanig , dat In het matanovlak, de v e r p l a a t -

I s ingsve lden van deze m i s f i t - d l s l o c a t i e s e lkaar j u i s t o p h e f f e n . Het rooster 

(op d i t matanovlak - i n onze eenvoudige b e s c h r i j v i n g ( concen t ra t l eona fhan-

) ke i i j k e d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t ) het v lak z = z.j '- kan dienen a ls r e f e r e n t l e -

, rooster ten opz ich te waarvan de gemiddelde fase van de g e d i f f r a c t e e r d e 

^electronen i n het bovenste en i n het onderste gedeel te van het g e d l f f u n -

!deerde systeem kan worden u i t g e d r u k t . 



Voor het bovenste gedeelte ( 2 < 2 ^ ) v o l g t voor de gemiddelde f a se 

( ( I 11.15) en (111.16)): 

<la2(x)> = - 2 7 T i ( l - - 1 — - )x (111 .42) 
<d.j> d U ^ ) 

en voor het onderste gedeelte (2 ^ z ^ ) : 

< ia2 (x )> = - 2 7 r i ( l ^ - } ^ ) ) x (111.43) 

2 o d a t op het v lak 2 - 2 . j , analoog als beschreven in hoofds tuk I I , een 

fasesprong o p t r e e d t , voor de g r o o t t e waarvan, onder toepassing van (111 .32) , 

g e l d t : 

<d > - <d > 
i (<a2 (x )> - <a^(x)>) = -2ti\ ( _ - L _ ~ ^ - ) x 

De2e f a s e f a c t o r nu g e e f t a an l e id ing t o t a - f r i n g e s (§ 11-2) met de per iode : 

d^d 
M ^ ' ^ 

< d 2 > - <d^> 

D i t is i d e n t i e k aan de m o i r é - s p a t i e na d i f f u s i e zoals g e d e f i n i e e r d i n 

(111.31). 
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B i j f i g . 3: s = O 

p = breedte van de d i f f u s i e z ö n e ( l i n e a i r c o n c e n t r a t i e p r o f i e l ) * 

geen rekening gehouden met anomale absorb t i e 

B i j f i g . h: als boven, maar wel rekening gehouden met anomale abso rb t i e 

B i j f i g . 5: s = O 

c o n c e n t r a t i e p r o f i e l e n vastgelegd met som van e r r o r f u n c t i e s [5] 

t = di f f u s ieduur 

weergegeven z i j n : 

( i ) het c o n c e n t r a t i e p r o f i e l i n een kolom 

( i i ) het m o i r é - p a t r o o n berekend met anomale a b s o r b t i e : 

naast het bovengenoemde c o n c e n t r a t i e p r o f i e l 

( i i i ) het m o i r é - p a t r o o n berekend zonder anomale a b s o r b t i e : 
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IV BESCHRIJVING VAN DE EXPERIMENTEN 

IV-1 I n l e i d i n g 

Voor t ransmiSSie-elect ronenmicroscopisch onderzoek is het noodzake l i j k 

te beschikken over prepara ten , d ie dun genoeg z i j n om door de e l ec t ronen-

bundel te kunnen worden d o o r s t r a a l d . Voor metalen g e l d t algemeen, da t de 

preparaten d ikker kunnen z i j n naarmate het atoomnummer k l e i n e r i s ; boven­

dien hangt de toepasbare 'd ik te nog af van de versne l l ingsspanning van de 

e l ec t ronen , de g roo t t e van het o b j e c t i e f d i a f r a g m a en de o r i ë n t a t i e van 

het k r i s t a l . Voor koper en n ikke lp repa ra t en betekent d i t dat de boven­

grens voor de d i k t e ongeveer 3000 8 i s . 

Voorts is het guns t ig a ls het preparaat zo e v e n w i j d i g moge l i j ke 

begrenzingen h e e f t , het oppervlak ervan geen i n - en u i t s t u l p i n g e n bevat , 

en vooral ook, dat d i t oppervlak schoon is en b l i j f t . 

Voor het v e r k r i j g e n van dunne preparaten kunnen v e r s c h i l l e n d e methoden 

worden toegepast, waarvan op d i t moment (e lec t ro)chemisch p o l i j s t e n en 

opdampen in vacuüm de b e l a n g r i j k s t e z i j n , hoewel ook andere technieken 

worden toegepast. 

In het h i e r beschreven onderzoek werden de preparaten be re id door 

op een e l e c t r o l y t i s c h g e p o l i j s t preparaa t , doors t raa lbaar voor de elec-^ 

t ronenbundel , e p i t a c t i s c h met behulp van v a c u ü m d e p o s i t i e een dun l aag je 

(+ kOO %) koper neer te s l aan . 

IV -2 Het E l e c t r o p o l i j s t e n van Nikke l 

Van een s t aa f spec t raa l z u i v e r p o l y k r i s t a l l i j n n i k k e l ( f a b r i k a n t , 

'•^v Johnson, Matthey and Co, Ltd) werden s t u k j e s afgezaagd; deze werden 

gewalst t o t s t r i p s met een d i k t e van 0 , 3 mm, w a a r u i t p reparaa t jes met 

een doorsnede van 3 mm v/erden geponst. Nadat de p repa raa t j e s l i c h t waren 

geschuurd met f i j n schuurpapier , werden ze onder vacuüm (+ 10 ^ t o r r ) 

*jt/it v t i i t i i . . ' gedurende 2^1 uur s p a h n i n g v r i j g e g l o e i d ; h ie rna waren de n i kke lp reparaa t j es 

-J^Q'Q^C'' . gereed voor een e l e c t r o p o l i j s t p r o c e d u r e , teneinde ze te voorz ien van een 

dun (doors t raa lbaar ) gebied. 



Het e l e c t r o p o l i j s t e n geschiedde in de Tenupol ( f a b r i k a n t S t ruers ) 

b i j een temperatuur van - 7 0 ° C en een s t roomdich the id van 30 mA/mm i n 

een e l e c t r o l y t , bestaande u i t 6 ^ perchloorzuur i n methanol . Na het 

p o l i j s t e n werden de preparaten gespoeld in methanol, om op het preparaat 

geatlsorbeerde e l e c t r o l y t te v e r w i j d e r e n . Andere baden, waaronder het 

door Struers aanbevolen A - 8 bad bleken n i e t te voldoen aan de door ons 

aan het preparaat gestelde e i sen : een zo groot m o g e l i j k dun gebied en 

geen zichbare e t s e f f e c t e n , z e l f s n i e t b i j maximale v e r g r o t i n g in de 

electronenmicroscoop. Met de door ons geb ru ik t e methode voldeden de 

preparaten in v r i j w e l a l l e geva l l en aan de gestelde e i s e n . Na het 

e l e c t r o p o l i j s t e n hebben de preparaten dan de vorm als geschetst in 

f i g . 1. Dank z i j de g ro te betrouwbaarheid van de p o l i j s t p r o c e d u r e 

behoefden de preparaten geen c o n t r o l e meer i n de electronenmicroscoop 

(met kans op koolvorming op het oppervlak) en konden z i j d i r e c t na 

bere id ing van een dun e p i t a c t i s c h koper laagje worden v o o r z i e n . 

IV-3 Het E p i t a c t i s c h Opdampen van Koper 

Opmerking: De i n deze paragraaf beschreven experimenten en het ontwerpen 

en construeren van voor ons doel geschikte onderdelen voor de 

opdampins t a l l a t i e werden u i tgevoerd i n samenwerking met de 

heer Weerheijm. 

De o p s t e l l i n g h i e r v o o r i s schematisch weergegeven i n f i g . 2. Het 

gehele systeem is opgeste ld onder een k l o k , waar in t i j d e n s het opdampen 

een vacuüm van ( l - 2 ) x l 0 ^ t o r r hee r s t . 

Het o v e n t j e , vervaard igd u i t wolf raamdraad, g e k i t met ges in te rd 

alumini umoxide, w a a r u i t spec t raa l zui ver koper ( f a b r i k a n t Johnson, Ma^tthey 

and Co, L td) wordt verdampt, bev ind t z i ch op 27 cm van het p reparaa t . 

Het preparaat wordt met klemmetjes gemonteerd op een p l a a t j e , dat de 

bodem vormt van een ander o v e n t j e ; doel h ie rvan is de subs t raa t -

temperatuur, zodanig te kunnen i n s t e l l e n , dat de m o b i l i t e i t van de koper-

adatomen groot genoeg is om energe t i sch gunst ige p o s i t i e s i n te kunnen 

nemen, hetgeen voor e p i t a c t i s c h e groei o n o n t b e e r l i j k i s . 

Op deze l fde hoogte a l s het subs t raa t is een k w a r t s k r i s t a l gemonteerd, 

met behulp waarvan de d i k t e van het koper laag je kan worden gemeten. 



Dit l<wartskri s t a l maakt deel u i t van de Depos i t ion Control Master Omni 

I I ( f a b r i k a n t Sloan) . Van d i t apparaat dat i s bedoeld om het gehele 

opdampproces automatisch te s t a r t e n , regelen en stoppen, werd a l l e e n 

de moge l i j khe id t o t 1aagdiktemeting g e b r u i k t . Het benut ten van de 

andere mogel i jkheden, zou w e l l i c h t z i n v o l z i j n geweest, maar kon n i e t 

eenvoudig ge rea l i see rd worden., omdat het apparaat op processen van 

g ro te r schaal gedimensioneerd i s . 

De temperaturen van verdampings- en substraatoven werden a l s f u n c t i e 

van de s t roomsterk te door de g loe id raad bepaald met r e s p e c t i e v e l i j k een 

pyrometer en een thermokoppel; g ro te nauwkeurigheid kon hiermee n i e t 

worden b e r e i k t , bovendien was de verdampingsoven nogal aan s l i j t a g e 

onderhevig, waardoor steeds g ro t e re s t roomsterk ten nodig worden om, i n 

verband met toegenomen warmteve r l i ezen , een bepaalde temperatuur te 

behalen. 

De omstandigheden waaronder goede e p i t a x i e op t r eed t en een cont inue 

opgedampte laag wordt gevormd z i j n a f h a n k e l i j k van de substraat tempera-

tuur ( te regelen met de substraatoven) en de opdampsnelheid ( t e regelen 

met de verdampingsoven). 

U i t in le idende experimenten b leek , dat b i j lage subs t raa t t empera tuur , 

b i j v o o r b e e l d kamertemperatuur, van e p i t a x i e geen sprake was en dat b i j 

te lage o f te hoge opdamsnelheden geen continue f i l m . van constante d i k t e 

werd gevormd, maar e i l a n d j e s ontstonden op een onbedekt subs t r aa t ( te 

lage opdampsnelheid) o f op een cont inue f i l m ( te hoge opdampsnelheid). 

Het best bleek een subst raa t temperatuur van 250°C en een opdampsnel-

held van ca. kO 8/minuut te voldoen. De d i k t e van de opgedampte laag 

bedroeg steeds 435 8, H i e r b i j kan opgemerkt worden dat de absolute 

nauwkeurigheid waarmee deze d i k t e bekend is misschien n i e t zo hoog i s . 

De r e l a t i e v e nauwkeurigheid i s echter zeer goed. De reproduceerbaarheid 

van de d i k t e van de opgedampte laag is be ter dan ] % . 

I V - V A l t e r n a t i e v e Prepareermethoden voor Doors t raa lbare E p i t a c t i s c h e 

B i k r i s t a l l e n 

Dé meest toegepaste methode om doors t raa lba re e p i t a c t i s c h e b i k r i s t a l l e n 

t e berefden is het success l eve l i j k opdampen van de beide componenten op 

b i j v o o r b e e l d het (lOO) v l ak vari een N a C l - k r i s t a l , dat vervolgens in water 

wordt opge los t . . 



Hierover is reeds zeer veel l i t e r a t u u r ve r schenen . [1 , 2, 3, k] Is s l e c h t s 

een bescheiden greep u i t een gro te r i j k d o m . Een andere methode bestaat 

u i t de e l e c t r o k r i s t a l 1 i s a t i e van de ene component op een opgedampt sub­

s t r aa t van de andere [ 5 , 6 ] . 

Voordeel van vooral de eerstgenoemde methode i s , dat onder guns t ige 

condi t i es continue f i l m s van goed gede f in iee rde d i k t e met een bepaalde 

o r i ë n t a t i e kunnen worden verkregen; nadeel is vaak de ger inge mechanische 

s t e r k t e van de f i l m s en de aanwezigheid van veel r o o s t e r f o u t e n (hoge 

d i s l o c a t i e d i c h t h e d e n ) . 

In de loop van het onderzoek hebben w i j g e t r a c h t , mede gezien de 

successen van M i t t e m e i j e r en Smid [ 7 , 8 , 9 ] met de e p i t a c t i s c h e e l e c t r o -

k r i s t a l 1 1 s a t i e van koper op é é n k r i s t a l 1 i j n n i k k e l , onze preparaten t e 

bereiden door e l e c t r o k r i s t a l 11sat ie van koper op onze ( p o y k r i s t a l 1 i j n e ) 

n ikke lp repa ra t en , r eda t deze door e l e c t r o p o l i j s t e n van een dun gebied 

waren voorz i en . 

Hoewel deze methode i nc iden t ee l succes had, bleek de reproduceerbaar­

heid van de methode n i e t van dien aard , dat het z i n v o l werd geacht d i t 

soort experimenten voo r t te z e t t e n . Als er a l koper aanwezig was op he t 

subs t raa t , bleek deze i n a l l e onderzochte geva l l en geen cont inue laag 

te vormen, maar veeleer u i t een verzameling her en der verspre ide k l e i n e 

k r i s t a l 1ieten (breedte i n de orde van O, 1 ym) t e bestaan, d ie zich 

overigens wel e p i t a c t i s c h op het subs t r aa t bevonden. In andere geva l l en 

had het koper z i ch i n de vorm van k l e i n e d ikke k r i s t a l 1 ie ten p r e f e r e n t 

op de kor re lgrenzen van het subs t raa t a f g e z e t . 

De e l e c t r o k r i s t a l 1 i s a t i e werd overigens n i e t diepgaand onderzocht , 

aangezien b leek , dat met opdampen meer succes was te behalen (z ie I V - 3 ) . 

IV-5 Het Waarnemen van de Preparaten In de Electronenmicroscoop 

Nadat de doors t r aa lba re preparaten van een opgedampt koper laag je 

waren v o o r z i e n , waren ze gesch ik t om er d i f f u s i e - o n d e r z o e k aan te 

v e r r i c h t e n . 

Ze werden h i e r t o e i n de v e r h i t t i n g s h o u d e r van de electronenmicroscoop 

gebracht. De v e r h i t t i n g s h o u d e r bevat een o v e n t j e en een thermokoppel en 

is verbonden met een "Temperature Control U n i t " ( f a b r i k a n t P h i l i p s ) , 

waarmee de temperatuur t o t op enkele graden nauwkeurig kan worden i nge ­

s t e l d en a fge lezen . • 



De preparaten werden bekeken i n de electronenmlcroscoop (Ph i1 i p s 

EM 3 0 0 ) , i n p r ac t i s ch a l l e geva l l en b i j maximale v e r g r o t i n g in de 

"selected area" stand ( v e r g r o t i n g 1 2 6 . 0 0 0 x ) . A l l e waarnemingen werden 

gedaan zonder k a n t e l i n g van het preparaat ( 0 ° " t i l t " ) . Kantelen van he t 

preparaat had soms grote voordelen kunnen hebben, omdat daardoor bepaalde 

d i f f racterende vlakken beter ln d i f f r a c t i e s t a n d hadden kunnen v/orden 

gebracht, m a a r b r a c h t g ro te exper imentele moe i l i j kheden met z ich mee. 

Deze exper imentele moe i l i j kheden waren voornamel i jk te w i j t e n aan 

de vorm en samenste l l ing van het p reparaa t : om het r e l a t i e f k l e i n e 

dunne gebied bevond zich n a m e l i j k steeds een d ikke rand van n i k k e l , 

dat , zoals bekend, fer romagnet isch i s , waardoor een s t e rke i n t e r a c t i e 

met de electrohenbundel o n t s t a a t [ 1 0 , 1 1 ] . 

De a fwez ighe id bovendien van K i k u c h i 1 i j n e n in het d i f f r a c t i e p a t r o o n , 

waarmee de o r i ë n t a t i e van he t f o l i e ten opz ich te van de bundel en voora l 

ook de b e l a n g r i j k e devia t ieparameter s voor een bepaalde r e f l e c t i e kan 

worden bepaald [ 1 2 ] , kan zeker aan de n a t u u r l i j k a l t i j d aanwezige imper­

f e c t i e s i n de opgedampte l aag , maar m o g e l i j k voor een deel aan de mag­

net ische eigenschappen van het subs t r aa t geweten worden<. 

Van a l l e onderzochte preparaten werden m o i r é - p a t r o n e n voor d i f f u s i e 

i n h e l d e r v e l d en donkerveld vastgelegd tezamen met het b i jbehorende 

d i f f r a c t i e p a t r o o n . B i j voorkeur werden h i e r b i j lage ind ices m o i r é - p a t r o n e n 

bekeken ( b i j v o o r b e e l d ( 2 0 0 ) en ( 2 2 0 ) aangezien deze de g r o o t s t e s p a t i e 

hebben. Kubische d i f f r a c t i e p a t r o n e n werden voora l voor v e r h i t t e n d i k w i j l s 

waargenomen ( b i j 0 ° t i l t ) , w a a r s c h i j n l i j k een gevolg van het walsen ( z i e 

I V - 2 ) . 

Na v e r h i t t e n ( 4 5 0 - 5 5 0 ° C ) werden de preparaten a a n v a n k e l i j k be t e r 

door het ve rdwi jnen van i m p e r f e c t i e s i n de opgedampte l aag , hetgeen goed 

te z ien was aan he t regelmat iger worden van de m o i r é - p a t r o n e n . 

Na t a m e l i j k lange v e r h i t t i n g s t i j d e n , a f h a n k e l i j k van de temperatuur , 

werden de preparaten a l lengs s l e c h t e r t o t zeer s l e c h t ; er v i e l e n gaten 

f n het dunne gebied en er t r a d k o o l - en oxidevorming op. Goede d i f f r a c t i e ­

standen werden schaars en de d i f f r a c t i e p a t r o n e n werden zeer gecompliceerd. 

Al deze v e r s c h i j n s e l e n , d ie overigens verwacht konden worden, z i j n n i e t 

nader bestudeerd. 



B i j toepassing van n i e t te lange v e r h i t t i n g s t i j d e n (bv. b i j 500°C . 

< + 15 h) i<onden de m o i r é - p a t r o n e n i n h e l d e r v e l d en donkerveld 

en de bi jbehorende d i f f r a c t i e p a t r o n e n ech te r zeer goed op de gevoel ige 

p laa t worden vas tge legd. 

T i jdens de waarnemingen werden spec ia l e voorzorgen genomen om een 

zo nauwkeurig m o g e l i j k beeld van de m o i r é - p a t r o n e n te v e r k r i j g e n . 

Opvallend h i e r b i j was, dat de m o i r é - p a t r o n e n n i e t maximaal scherp waren, 

als de res t van het "bee ld" scherp was. Het b leek , dat het o b j e c t i e f 

ie ts moest worden overgefocusseerd; d i t is in overeenstemming met de 

bevindingen van andere onderzoekers [ 1 3 ] . 

• \ y • • . 
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V RESULTATEN VAN DE EXPERIMENTEN 

V-1 Het Opmeten van de M o i r é - P a t r o n e n 

Hoewel het in he t algemeen aanbeveling v e r d i e n t , nauwkeurige metingen 

te doen op de emu l s i ez i j de van de f o t o g r a f i s c h e p l a a t , werden a l l e metingen 

om prac t i sche redenen v e r r i c h t aan afdrukken van de p la ten ( v e r g r o t i n g s ­

f a c t o r ± 1 , 4 ) . 

De v e r g r o t i n g s f a c t o r van de a fd ruk ten opz ich te van de p l aa t b leek 

van a fd ruk t o t a fd ruk k l e i n e v e r s c h i l l e n te hebben; door kr imp van he t 

/ t / ^ .•ï̂ '̂ y'•• papier was de v e r g r o t i n g s f a c t o r In v e r s c h i l l e n d e r i c h t i n g e n van de a fd ruk 

u i'ii-^/o/i evenmin cons tan t . Om deze redenen werd van iedere afdruk de v e r g r o t i n g s ­

f a c t o r In d r i e v e r s c h i l l e n d e r i c h t i n g e n bepaald ( h o r i z o n t a a l , v e r t i c a a l 

en d i agonaa l ) , met behulp van op de p l a a t aanwezige merktekens. A f h a n k e l i j k 

van de r i c h t i n g , d i e de m o i r ê - f r i n g e s op een bepaalde a fd ruk hadden, werd 

de v e r g r p t i n g s f a c t o r a f d r u k / p l a a t voor het m o i r é - p a t r o o n v a s t g e s t e l d . 

Vermenigvuldiging van deze v e r g r o t i n g s f a c t o r met de microscoopvergro t ing 

( l n v r i j w e l a l l e geva l l en 126000 x) g e e f t dan de t o t a l e v e r g r o t i n g van 

het moi r é - p a t r o o n . 

He lde rve ld - en d o n k e r v e l d m o i r é - p a t r o n e n werden met behulp van he t 

bi jbehorende d i f f r a c t i e p a t r o o n g e k a r a k t e r i s e e r d , gebruik makend van he t 

f e i t , dat para 1 l e l - m o i r é - f r l n g e s loodrecht staan op de d i f f r a c t i e v e c t o r 

(z ie hoofs tuk I ) . 

M o i r é - f r i n g e s werden u i t s l u i t e n d gemeten op p laa t sen , waar geen 

k r i s t a l imper fec t i e s In het m o i r é - p a t r o o n konden worden waargenomen. Op 

deze plaatsen z i j n de m o i r é - p a t r o n e n goed e v e n w i j d i g . Zo kon meestal op 

één a f d r u k op v e r s c h i l l e n d e plaatsen de spa t i e van 3~10 f r i n g e s met 

l i neaa l en loep worden gemeten. 

V-2 Resultaten van de Metingen 

De r e s u l t a t e n van een aantal experimenten z i j n h ieronder In t a b e l ­

vorm weergegeven. De t a b e l l e n V..1 t /m V . 6 hebben be t r ekk ing op prepara ten , 

die s l ech t s éénmaal een warmtebehandeling hebben ondergaan. 



In deze t a b e l l e n z i j n aangegeven: 

g : de b e t r e f f e n d e r e f l e c t i e . 

: de theore t i sche m o i r é - s p a t i e voor d i f f u s i e , d ie voor de be t r e f f ende 

r e f l e c t i e bereken!^wordt u i t l i t e ra tuurgegevens voor de r o o s t e r ­

parameters van de beide componenten (Cu en N i ) . 

Tï : de gemiddelde waarde voor de m o i r é - s p a t i e zoals d ie voor en na 

d i f f u s i e bepaald w o r d t . 

s : de s tandaarddevia t ies voor de voor en na d i f f u s i e bepaalde m o i r é -

spa t i e s . 

n : het aantal metingen ( leder bestaande u i t een m i d d e l i n g over (3-10) 

f r i n g e s ) met de r e s u l t a t e n waarvan M bepaald werd . Er werd ges te ld 

dat aan n % 6 voldaan moest z i j n alvorens de r e s u l t a t e n mee i n 

beschouwing werden genomen. 

ÏÏ/Mj. : de r e l a t i e v e m o i r é - s p a t i e (betrokken op de theo re t i s che m o i r é - s p a t i e 

voor di f f u s I e ) . 

Tabel V. 7 heeft be t r ekk ing op een preparaa t , dat In t o t a a l v i e r uur op 

500°C is geweest, echter t u s s e n t i j d s t o t kamertemperatuur werd afgekoeld 

om de m o i r é - p a t r o n e n In de v e r s c h i l l e n d e d i f f u s i e s t a d i a te kunnen bestuderen 

De eerste kolom g e e f t de e f f e c t i e v e d i f f u s i e d u u r aan, d . w . z . de t i j d , dat 

het preparaat op 500°C i n geweest; de volgende acht kolommen bevatten groot ­

heden, a ls i n tabel V. 1 t /m \ / . 6 , de l a a t s t e kolom g e e f t na b é p a a l d e d i f f u s i e 

duur het gemiddelde van H/M^ over v e r s c h i l l e n d e r e f l e c t i e s . 

Discussie 

\/-3a. Reproduceerbaarheid van de Waarnemingen 

De s tandaarddev ia t i e g e e f t , In combinat ie met het aantal waarnemingen, 

e e n ' i n d i c a t i e van de s p r e i d i n g In de gemeten m o i r é - s p a t i e s . 

Deze s p r e i d i n g h e e f t verscheidene oorzaken: 

( i ) de af l e e s fou t b i j het opmeten van de f r i n g e s . 

( i i ) v a r i a t i e s in de v e r g r o t i n g van de microscoop. 

( i i i ) I n p e r f e c t i e s in het b i k r i s t a l , zoals d i s l o c a t i e s , d i e een locaa l 

i n - o f u i t b u i g e n van de f r i n g e s ten gevolge hebben; deze f o u t e n ­

bron werd zoveel m o g e l i j k g e ë l i m i n e e r d , door u i t s l u i t e n d te meten 

op p laa t sen , waar de p e r i o d i c i t e i t van de f r i n g e s v i s u e e l , zo 

p e r f e c t m o g e l i j k was, maar kon n o o i t v o l l e d i g worden g e ë l i m i n e e r d 

( z i e ook V - 1 ) . (ve rvo lg t eks t op pagina 49) . 



Tabel V . I METINGEN AAN PREPARAAT 7 5 0 4 0 9 / 1 uur 550 C 

voor d i f f u s i e na d i f f u s i e 

g M^(8) M(8) s(8) n M/M^ M(A) s(8) n M/M^ 

220 4 9 . 3 8 4 9 . 7 4 2 . 0 1 6 1 . 0 0 7 6 0 . 0 0 2 . 0 1 , 6 1 . 2 1 5 

311 4 2 . 1 2 5 1 . 7 5 2 . 9 8 14 1 . 2 2 9 

Tabel V .2 METINGEN AAN PREPARAAT 7 5 0 4 2 4 / 1 uur 550 i°C 

voor d i f f u s i e na di f f u s Ie 

g Mj. (8) M (R) s (8) n ÏÏ/M^ M(8) s n M/M^ 

220 4 9 . 3 8 50 . 4 6 3 . 1 7 6 1 . 0 2 2 6 0 . 7 8 0 . 8 8 9 1 . 2 3 1 

Tabel V . 3 METINGEN AAN PREPARAAT 7 5 0 6 1 2 / 1 uur 550 °C 

voor d i f f u s ie na di f f u s ie 

g, M^(8) M(8) s(8) n M/M .̂ M(8) s(8) n M/M^ 

200 Ö . 8 4 8 2 . 6 7 1 . 2 0 17 1 .184 

220 4 9 . 3 8 6 0 . 6 9 0 . 6 4 6 1 . 2 2 9 



Tabel \l.h METINGEN AAN PREPARAAT 750604/2 uur 500°C 

voor d i f f u s i e na d i f f u s i e 

g M.(8) ÏÏ(;^) s(8) n M/M s (8) n M/M 

L L L 

200 6 9 . 8 4 7 7 . 5 2 1 . 3 2 16 1 . 1 1 0 

Tabel V . 5 METINGEN AAN PREPARAAT 7 5 0 5 1 5 / 1 5 uur 500°C 

voor d i f f u s i e na d i f f u s i e 

g M^(R) M(8) s(8) n M/M^ M(8) s (8) n M/M^ 

200 6 9 . 8 4 70.82 1..19 8 1.014 90.82 3.06 6 1 .300 

220 4 9 . 3 8 4 9 . 9 9 1 . 7 3 11 1 . 0 1 2 

Tabel V . 6 METINGEN AAN PREPARAAT 7 5 0 5 2 2 / 1 6 uur 450°C 

voor d i f f u s i e na d i f f u s i e 

g M ^ ( K ) •M(8) S(S) n ÏT/M^ M.(8) s{8) n M / M ^ 

200 6 9 . 8 4 7 5 . 9 4 2 v 0 3 9 1 . 0 8 7 

220 4 9 . 3 8 5 0 . 1 9 1 . 8 7 8 1 . 0 1 6 



Tabel V , 7 METINGEN AAN PREPARAAT 7 5 0 6 2 6 

2 0 0 M ^ = 6 9 . 8 4 K 220 M ^ = 4 9 . 3 8 R 

t(h) M(8) s(K) n M / M ^ M(8) s (R) n M / M ^ < M > / M ^ 

0 7 0 . 7 5 1 . 6 2 7 1 . 0 1 3 5 0 . 0 5 2 . 0 9 10 1 . 0 1 4 1 . 0 1 3 

0 . 5 7 3 . 5 4 3 . 1 7 12 1 . 0 5 3 5 3 . 3 4 1 . 2 8 9 1 . 0 8 0 1 . 0 6 7 

2 . 0 7 7 . 7 8 2 . 7 0 6 1 . 1 1 4 5 3 . 9 9 1 . 1 5 6 1 . 0 9 3 1.104 

4 . 0 5 7 . 0 2 1 . 8 8 15 1 . 1 5 5 1 . 1 5 5 



( i i i i ) loka le v e r s c h i l l e n in d i k t e van één o f beide delen van het 

b i k r i s t a l ; onze t h e o r i e v o o r s p e l t , dat de m o i r é - s p a t i e na 

d i f f u s i e a fhangt van de d i k t e n ( z i e ook \ / -3b) . 

Het s ta t i s t i sche karak te r van bovenvermelde foutenbronnen, brengt 

met z ich mee, dat het rekenkundig gemiddelde van de gemeten m o i r é - s p a t i e s 

als betrouwbare waarde moet wórden aangemerkt. Het i s om deze reden, dat 

a l l e en m o i r é - s p a t i e s , gebaseerd op meer dan v i j f metingen i n onze be­

schouwingen worden.meegenomen. 

De 2 2 0 ~ m o i r é - s p a t i e s z i j n bepaald aan d r i e v e r s c h i l l e n d e preparaten 

die e lk 1 uur op 550°C z i j n v e r h i t . De ui tkomsten z i j n : 

prep. 7 5 0 4 0 9 M = éO.OO 8 s = 2 . 0 1 8 n = 9 

p r e p . 7 5 0 4 2 4 ÏÏ=60.78 8 s = 0 . 8 8 8 n = 9 

p r e p . 7 5 0 6 1 2 ÏÏ = 60 . 6 9 8 s = 0 . 6 4 ^ n = 6 

U i t deze tabel b l i j k t dat de reproduceerbaarheid hoog i s . Vooral de 

u i tkomsten , behorende b i j prep. 7 5 0 4 2 4 en prep. 7 5 0 6 l 2 stemmen zeer 

goed overeen. De bovenvermelde gegevens tonen aan, dat M betrouwbaarder 

i s , dan men op grond van de b i jbehorende s tandaarddev ia t i e zou verwachten. 

Dezelfde conclusies kunnen worden getrokken u i t v e r g e l i j k i n g van de 

2 0 0 - m o i r ê - s p a t i e s , bepaald aan twee prepara ten , die e l k 2 uur op 5 0 0 ° C 

z i j n v e r h i t . Deze z i j n : 

prep. 7 5 0 6 0 4 ÏÏ= 7 7 - 5 2 S s = 1 . 3 2 K n = 16 

prep. 7 5 0 6 2 6 M = 7 7 . 7 8 8 s = 2 . 7 0 K n = 6 

V - 3 b . De M o i r é - s p a t i e a ls Funct ie van de D i f f u s i e d u u r 

In tabel V - 8 z i j n de r e su l t a t en van de experimenten, gedaan b i j een 

temperatuur van 500°C en v e r s c h i l l e n d e d i f f u s i e t i j d e n nog eens samengevat. 

De experimenten z i j n gedaan met de preparaten 7 5 0 6 0 4 , 7 5 0 5 1 5 en 7 5 0 6 2 6 , 

waarvan de r e su l t a t en gegeven z i j n i n de t a b e l l e n V . 4 , V . 5 en V . 7 . 

Indien m o g e l i j k z i j n de waarden ÏÏ/M^ i n tabe.l V . 8 verkregen door midde l ing 

van de verhoudingen H/H^ voor v e r s c h i 1 lende r e f l e c t i e s en voor de 

d i f f u s i e d u u r van 2 uur ook nog eens over twee v e r s c h i l l e n d e prepara ten . 



Voor t = O (geen d i f f u s i e ) is het gemiddelde van a l l e ( I ) vóór 

d i f f u s i e gemeten f r i n g e s genomen,.. 

Deze verhouding H/i^j ( t = O) kan worden g e ï n t e r p r e t e e r d als een 

systematische f o u t In de v e r g r o t i n g van de e lect ronenmicroscoop, maar 

ook als het r e s u l t a a t van m l s f i t - r e l a x a t i e (z ie ook5lll-3c en§\l\-h). 

Deze m i s f i t r e l a x a t i e brengt met z ich mee, dat z e l f s op t = O in de 

omgeving van z = z., een roos t e r p a r a m e t e r g r a d i ë n t aanwezig i s . . 

Tabel V"8 M/M^ ALS FUNCTIE VAN DE DIFFUSIEDUUR BIJ 500°C 

t (uren) -rr 

0 1 . 0 1 2 ' ^'-C^'/.J 0 . 0 1 2 

0 . 5 1 . 0 6 7 0 . 0 6 5 

2 1 . 1 0 7 / ' / ' ^ ? ' 0 . 1 0 2 

k 1 . 1 5 5 O.ikh 

15 1 . 3 0 0 0 . 2 6 3 

Aan de hand van de waardegi^vermeld In tabe l \A.8 is in f i g . 1 ln(M/M.|.) 

u i t geze t tegen / t . In zeer goede overeenstemming met het door ons o n t ­

wikke lde model ( 1 1 1 . 4 2 ) wordt een l i n e a i r verband gevonden. 

V-3c. Berekening van B u l k d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t e n u i t de Experimentele 

Gegevens 

De h e l l i n g van de rechte In f i g . 1 is g e l i j k aan ( 1 1 1 . 4 2 ) ' . 

h e l l i n g = + ™ ) / 2 D 
ö z^ Z2 



- 5 1 -

Nu i s b i j o n z e e x p e r i m e n t e n t.^ d i l< te van de k o p e r l a a g . Deze b e d r o e g 

s t e e d s 435 ^ ( z i e ook d i s c u s s i e i n I V ) . De d i k t e z.j v a n de n i k k e l l a a g 

i s h e l a a s o n b e k e n d . Het i s e c h t e r h o o g s t w a a r s c h i j n l i j k , d a t d e z e g e m i d d e l d 

o n g e v e e r 1000 8 b e d r a a g t . Omdat <z.|> c a . 2 , 5 x g r o t e r i s dan < Z 2 ^ ' 

i n v l o e d van een v a r i a t i e in z^ op de g r o o t t e van de h e l l i n g m i n d e r b e l a n g ­

r i j k . 

Met Z.J = 1000 % en z ^ = 4 3 5 8 w o r d t g e v o n d e n v o o r de 1 n t e r d i f f us i e -

c o ë f f l c l ë n t b i j 500°C 

^500°C " ^ ' ^ ^ ^ " " ^ ' ^ 

V o o r d i f f u s ï e ë x p e r i m e n t e n b i j 4 5 0 ° C en 5 5 0 ° C h e b b e n w i j de b e s c h i k k i n g 

o v e r twee p u n t e n : 

Het 450°C e x p e r i m e n t l e v e r t : 

t = O M/M^ = 1 . 0 1 2 t = I 6 h M/M.J. = I . O 8 7 . 

De h e l l i n g van de r e c h t e g e t r o k k e n d o o r d e z e twee p u n t e n l e v e r t v o o r de 

i n t e r d i f f u s i e c o ë f f l c i ë n t b i j 450°C 

^450°C " ^ ' ^ ^ ^ ^ ^ ' ^ 

Ook v o o r h e t 550°C e x p e r i m e n t h e b b e n w i j de b e s c h i k k i n g o v e r t w e e 

p u n t e n : 

t = 0 M/M.|. = 1 . 0 1 2 t = 1h M/M.J. = 1 . 2 1 7 . 

De h e l l i n g van de r e c h t e , g e t r o k k e n d o o r d e z e twee p u n t e n l e v e r t v o o r 

de I n t e r d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t b i j 550°C 

D̂ Q̂Ô  = 2 . 7 9 X 1 0 " ^ ^ c m ^ / s . 

V^3c . De b e p a l i n g v a n D^ en de A c t i v e r i n g s e n e r g i e 

De t e m p e r a t u u r a f h a n k e l i j k h e i d van de d i f f u s I e c o ë f f i c i ë n t w o r d t 

b e s c h r e v e n met de A r r h e n i u s - b e t r e k k i n g : 

D = D e-Q^f^T 

O 

o f InD = l n D -

O K I 
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111 f i g . 2 z i j n de n a t u u r l i j k e logar i thmen van de door ons berekende 

i n t e r d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t e n u i t g e z e t tegen de absolute temperatuur. U i t 

de h e l l i n g van de rechte v o l g t voor de a c t i v e r i n g s e n e r g i e 

Q = 5 5 . 8 kcal /mol 

Voor D wordt berekend 

O 

= 1 . 9 2 cm^/s 

Wij kunnen de door ons gevonden waarde voor en Q v e r g e l i j k e n met 

en Q-waarden, berekend voor de d i f f u s i e van koper in zu ive r n i k k e l 

en van n i k k e l In z u i v e r koper^ Deze b u 1 k d i f f u s i e c o ë f f 1 c l ë n t e n z i j n b i j 

hoge temperaturen ( 7 0 0 - 1 0 5 0 ° C ) bepaald. Zie o v e r z i c h t s t a b e l in [ 1 ] . 

Monma et a l [ 3 ] geven voor de d i f f u s i e van koper in zu ive r n ikke l 

D = 0 . 5 7 cm^/s Q = 6 1 . 7 kca l /mol 
o 

en voor de d i f f u s i e van n i k k e l i n zu ive r koper [ 2 ] 

D = 1 . 7 cm^/s Q = 5 5 . 3 kca l /mol 

O 
2 

Wij kunnen concluderen, dat de door ons gevonden waarden van D^ ( 1 , 9 2 cm / s ) 

en Q ( 5 5 . 8 k ca l /mo l ) aantonen, dat de met onze methode bepaalde d i f f u s i e ­

c o ë f f i c i ë n t e n b u l k d l f f u s i e c o ë f f l c i ë n t e n z i j n . Met onze methode is he t 

echter n i e t m o g e l i j k d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t e n a l s f u n c t i e van de concen t ra t i e 

te bepalen. 

De door ons gevonden waarden l iggen d i c h t b i j de d i f fu s i egegevens 

voor n i k k e l i n zu ive r koper (overigens lopen de l i t e ra tuurgegevens nogal 

u i t een ; z i e [ 1 ] ) . Hogere waarden voor de d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t e n kunnen 

mede in de hand gewerkt worden door i m p e r f e c t i e s i n de opgedampte koper­

laag. 



\ / - 3 d . Conclus ie 

Het is gebleken, dat de door ons on twikke lde t h e o r i e zeer goed 

k w a n t i t a t i e f de verbreding van het m o i r é - p a t r o o n ten gevolge van 

i n t e r d i f f u s i e b e s c h r i j f t . 

Het is n i e t m o g e l i j k met onze methode d i f f u s i e c o ë f f i c i ë n t e n a ls 

f u n c t i e van de concen t ra t i e te berekenen. 

De k rach t van onze methode berus t erop, dat bu lkd i f f u s I e c o ë f f i c i ë n t e n 

b1j lage temperaturen i n zeer dunne fo l i e s^ bepaald kunnen worden. 
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E E M KORT O'JER'ZIC^T VJANJ t^s VERSCHILLEN;DE E>ESCHRI^VIK;toM 

:Or{\c\at cie verccUl\e\-N in aanpak bi^ uerscWAierscfe »-nd.köda^ so tü©i ^ i j n , 

ke t -zaaW cte vjerscKvWende metWrden , ondanks Wor. gsli^lct-sraarcligkeld, 

j q . l ) e b \ o c V > y \ y r e p r e s e n l a U e 

kV,eov\e Werooor Vo^r> merv cb-a. onder» t^' ScVopmk ^bV-z l-z e.v/."̂  er> 

Von "Ovŷ  . nov/. . 

H i e r ^ ' Wor<dL c\e ScUrödJn^vjen^eVl^l^»^^ vn eer. peclodleW potentie»! ©^(^los^.. 

AW op\oS»Sin^»% korf^en ocwar v/or©r, de tvOse '\S>\ocV\ - O|o\oef> ^ ' ^ C ^ J C ^ en 

Ui t de ScKrc4jn^^er<^VfjJk\ng vJo\c^ cooardeo ücxjr W , n\ Ŵ *''̂  

l ^ j j k̂ *̂  W t . cb t e t coëtpcièr^ten 0 * ^ 0 ^ ^ ^ en tj;^ k^'^ WxprV de set 



A - 2 -

Wopivsea (.*:torcl©> bepoQ ĉV cxt de TOnduoort-^ioorcieK b» '̂ - a - s O . 

,VQn de tcplc^\e o m p V ^ e oon d? ct»r<^Qancte bondel er, de Vcta,V^ 

omp^vtx^de oan d e c^edv^cadeerde y^ée\ . 

^Cz) - ^ l C r ^ ) ^ ^ ^ C r ) - C^-"^) 

.\A(er\rv zi^n ^JoCü^ ey-> <^^Cc) reipeeUojelfjlc <^ te^vn \^ rc \ door-

zCen, «Yvoor coW een oerSd\\\ Wan onS n \d : o n t ^ o c x n v vJsrgM^lcin^ 

rnet b^icelcWir^ -iol de cxan \\et sc^^eem cpc^elc^cte r a n d ~ 

.vjooru3c3ord€<^ , "zocksV bv^ vJercvnd©f\n<^ vjon rorxdv/cxir «-^QQfd^n caWeGn öe . 

€x.cit«V\ e arftpV-toden Â*-̂  en A^^^ «jeran deren • "Doareote^er^ \eidb VeV ueron-

dereo \Jao rondvooroocrden bvj de "DcxrOin repreientQ.We Vol e^n vf^Tanctervr^ 

Oon de ba?.;s^o\9fonc.W©ik ^ o C O ^ ' ^ ( T r ^ • 

U i l Qccr^aS^punt W©rOo=«r '^rf^r* c\e c\\^en3ntlaQ\ue<^<^e\ijWi'ngen OCJn Moeite en 

VOke\Qn . "Dete oerc^elijWtngGn 2i^n mai:V>emctKscV, moelek be leaden j 

VjeV^een ö . a . Keb ^GOO\̂  vi vton V»ê  ^ i b ,dokt Oaruiinrcpre^enbcAVe ^ 

v laofop de \ je r^ \ f^U«><^ berusten ,ev(^en\jjU <̂ eê ^ IO^V&CWA. mebUock 



o m WV- p r o b l e m OQn eleoVosreoiciv^^racKe \n periodidcQ rr^edia Q.Qrs 

1-e poVAcGn . VAir-̂ cV^ c.s / U?. W e p e r k ^ -zCcK e r ^ e de oer< êl(jW;npje.> 

p\a\jS^be\ t<a rr\(aker\ , er» e rop Ve ujvj'zsr. , cdob de pcK-mele recKbuaardi'gvng 

oar» de VAocove - lOke\Qr>vjer^G\i^\cfr»<^ vtê ĉ t WeV ^eit , do'r de ermee, 

bekaalda re^^oltaVeo co*A&\t>VerNt •z.ü̂ n nisek de re^ulVoV^ , d ie met de 

\-\cxoV G _ VoVie\anuer^e\^Wmgar» zi^rv cW <^e\copp&\ de \ioeQire dv^erenbv aal _ 

d a 

-A 

ll 

Vlouoie-bJ^e\arNver<^e^^tirNgG>n 2ij^> c ï n « \ < j b i s c K o p l o ^ t i o c s i r « a l b R - « o 

;̂ vJC3or perj^ecV U n ^ « \ " ^ er\ a ^ ï » R . geen ^uncWe i's o a t \ da dCeplc 

Vet Wisb« \ , -2.o«\5> V\et c ^ c i l l-5> btj sbape\^oober> c.-\ epibodiscW?. 

IWikn'st^^le^. Z^e v5ol(=>örd?t deze loatsk „ i m p s t ^ d ^ a Vioc^d^^oWX gov. ct»-l. verslaq 

e n 

H i e f i n 2tjr> cfe ^ ' s bekende <^roobWdeK e o \v^<^en cfe uOrV^ooding^-rj 

CSyiC^^ Go Co^fci^^^ i\-> de Op\oSS\n^ Oan de di^erenb'v^cxlvyerjelijWvn^Cn 

kse^iUberv. 

O r o W b bobcvW ^oV^ve\<d iv^ beb krlsboV op> Le boouJeni -zij'n er 00 buj^ee. 

:W\c?<̂ \̂*jVe.UGder> 2.0. Ên Q. lo , dtQ e€r\ <ar>«\oi^üg, Viefc>b>en n^eb re^p . l a Pr» 

cl*e btj de ^ o l f mecUanls^We (seVtonddiog b>e>5^olce ,̂ z^r» . 



Gorribinat^e oön c% b e l c ^ , o ib cte W o t o i e - i ^ U e \ a n u e r ^ \ ^ W l n Q e r . u o l ^ n d e , 

"bus.". 

X ^ s z e , be%cUvü|Ovn^ irs V o r w e n uan 'fc.locVigoluGn »s. , i |orrr«?cA <̂ etv*ers , de 

roeê Jb lo^vscVc reprei^enboV;© v/an de o f ^ o s & v n ^ <oon d© \-ioooic> .(Obdon-

ver^e\^Wn(^a>, ^ „ 

H e k kenmerW gan ée d<^nora\s>cb,e ^dcffracW^bkeotSe , n\ d-e (nberodVe 

tuSser> dco r^Qande er» c^ed i j^ r«d eerde bunde\ . Wow^t e r c^o^ vn bob 

uibdroWWln^ . 

^Pi cb ipracVj^'W egenuid '-̂ ĉ r, ui^ meObbc l̂ <apVr^bec-ei>S»rd m ck Qr^plitodsL 

en \nben^;Wvb in de ricKUn^ v/On d o o r g c ^ a n ^ < ^ ^ « s d i f f r o d ^ d e buncfel . 

t i n c\aV ^ e o o \ l i ^ d e T ^ r O v n repres^nbaW^ Ve \jer\ciez.er> . 

U i e r b ^ v ^ r d t CK\o) £ ^ e r e e o m b i n ^ « r d bot- . 

Hve^vn ^ ^ n en rebpecU«jje\cjlc de VobaW ampVioden vr, 

de rvdnWna o o n cdooo^caande Gn Ucwv ck. <^\^ro&keecc^ bwndel . 

/Deze. n>ebVvcde i ^ -zeer «^e^cUlcb o m W Ke\derue\d- en c\onUrv/eidconVra5b 

VJtoir, v/er^UiWende rcx)^rfc=oter> be iDereWnen . 

^ ^ ^ ^ en T k ö \ e n ^WovWVen <k2^ n^ebkcxia o m v/on ;edere Wolom (n 

kefc wförp\ oia t «c.vngt,ue\ci vjQn ^ n clisiocoK^ c k lAOoctrcten ocan ©n QQn 

de orderWanb ocm KeV ^!>e Ve ^ j c i o e r e t N e n «̂̂ eV bd>o\p ÜOK eets bepodde 

•Zvoarbvnc^sscUoaV W b conVra^ oan dfe dCsVocaK^ mé" cte oompofer te sCmoleren. 



;.̂ ^«^W reed-^ oerc\ uerwraVol k'^^o% cfe Oer^oocUnc^en Co^/Cc^''^ et\ C^^/Cc^''^ 

o i l : c f e r - o r t c \ v j c o r t - C > o . o r d e n 

V i e 

Co''\ Gf" \ C f ^ en G^^^ Wennen . 

VJolĉ ena (A ft) en C'̂ - M ) I'c^aen ^̂ o ê) <?r>, v/ol\edl\'̂  O a ^ b , ctls* 

p - o d o c W . A'>Co^>, / f - " ^ ' ^ ^ â '̂ G^̂ ^ en â Ĉ̂ ^̂ ^ 5^Wn4 ^^"n . 

"Tó^s©f\ ée^ ov«r ^root-V%ed^ Uebten voe vjier- (^r-elckïrv^en , n \ 

Ck.\C) en (^Aa->] en d e feWöWWinopn'. 

^ Ct) 



[^r> Ket uer^\a^ oam \a.©,Vsic^enoetDde- ^ i j n de r a n 4 v / o o n ü o o r d e n . »n 

l 

,, . _ 

óc^menVan^t me t de ^ r r o e W &cV\rCĵ w\̂ -£4, ooor de Xioiru)(n - rep«^ent«K'e 

L-iberoVoor 

: Head.A.K.. b\umbk,P. ^L.yA. C\ore(=roo«^U . fK.'J. W\od:ot, ^ C T . Fbrwoo^ • 

^GDVHpjbed . H t ó r o n HvCrot^rajdiS anot 'Defect IdenU'fiCoKdO 

^ £ lec Vor, VACcro^copij l ï^In Cr tj^^bcils' 

^vc^6r^ t -onden BobfcertoorbU 

ciunne \cr\ £ba\\en ^Cnbe/»r\A pob\i caVCe^ 



OPLOSSIWQ V f t i g Hi-il H o y i c - ^ W U G U K . ' ~ V E R G E L U K i K ) G E K J V O O R E E 

PERFECT K R \ a T A L . OWJDEV^ VERWARRL02IK)(^ 
v ^ N j A w o f A A L E ABSORPTIE: 

"S>\e\̂ el v;erc^e\̂ W:nc^er> (^E. Wan opc^\o^t ^den door UQn 

c îf\Wenl\o.cA\Njec(̂ ©\(̂ W>r>o^ maken . Vil KeV s\e\sei (fe . \ ' ) v o \ ^ i -

_ L _fc^ % 

nC \ d t L 

CB.2K) 

(B.2C) 



C 7. 

h 

en 

A/Qn cAc\os ^e\iondm ^'o'^ Gn ^o"^ • 

o i l l e l c e o r l g . r o o a r o o o r c f e n t e p o a l d o C t c te . b i j ' o l e v o e r g e l ^ t l n ^ (^B. i ^ 

t e V o r e n c b r a r \ c l u o o r u i Q . a r c \ e r » u o o r H = a o . 

Icomen kv'er otQnstoodV o p teru^ j eer"^ zo\len <-av̂  IrocKtsan sen 

belnsWlincj te. o\nden ^CO~ , Orri^\f{ocW OQn de (^VifPracte^rde 

ll^it Wavi op \jes-5cVv\\\er,de. mcin\eren ĉ ebe-̂ ren • Keb \.s V\©i eê ,̂ ;ood̂ QSt , de 

en door -aobŝ -Vô e. 

X i i t W e r t c?sV: ^ 



E - 3 

Lp O 

U3 a a r \ r \ S 

Men \^ c^eooon l e scWjN v̂en f o ^ = - - t o , lOcicvrovt uolat £ „ e - \ / w V l 

-K)O uo\<2̂ t voor _ O 

^ ( ^ u 3 - v - V ^ ^ ) e - _ _ ^ e ^ - g a ) 

O p av\a\oc^e loî ^se \^ <=^ be \e^cler\, dab 

- ^ ^ c ^ - ^ . y ( ^ . 9 . ) 

q ^ J ^ - ^ 

0 \ b ( ^ R i . o j W ) V ü ^ b •. 

I . - . . 

i " , : ^ • " 



' Cc^ • ^ (^LO + > C o ^ ( > - \ ^ ' 3 

\ a e o o d ^ d e a d e n C o ^ . C c / ^ . G^'^ e,x G^^^ b e l c e ^ c i ^ r^n . \ c u n n ^ . 

< ^ G d l ( j ! ^ r Q c V e e r d e b o h o t e \ b e r e k e n d ( b o r d e n . 

l u " x 3 S e n c i e Mier c o ë f f i c i ë n t e n b e d : o . a n ^ i s r ( ? e t f e b b \ ^ e n . ~ T u € e . ^oh-Q^^Q^., 

^•2i^tN a \ e ) c p \ \ c l e t v . © r m e l d , © n . ^ u l e a re^WencU. 

, b ^ r e \ c \ c \ n ^ e n \ ;o \<^€^ o i t d e r o n d v o o r . J a o r d ^ U j d e \ n V r e d e ^an t u n d j L l 

LVN K e t k r i - è t a l ( ^ o p 2 t^o"^ , T ^ e r a n d v ; o o r u S a c ^ r d & ^ " z ^ j n ; 

„ \ ^ ( j E : ^ o ^ -=5 \ C^^.i6a^ 

t v ^ ^ ( - a ^ o ) O C ^ . l t k ) 

en ocb I5.l6b Oo\o|t r o e t (^g>.il ^ '. 



C o - - ^ C^'^^ ) 

a) 

" i V ; : ? ^ _ _ _ 

A \ \ y o r e n S d e L p , t e n s . \ \ e v b e f \ d o o r o ^ a a n d ^ e n c ^ d l j ^ r a d e e r d ^ a . b ^ o d e l 

\e. b e r d c e n e n , b r e n c ^ e n u e n o c ^ ea-> o e r e e n w o o d l ^ v n ^ c\cin vn noboiKe i 

- ( j S ^ - - b C ^ - a . . . ^ 

U v b C B . ^ b ) g c i g b : j ^ o ^ ^ = . b - € (^S.^Lot .^ 

Ü v b ( ; ^ . f o " > o \ ^ t ' ^ ^ ^ ^ t - . < S - S C S a c d . ) 

.V\eV (^.fe.aoa^ ef> & . b ?) woordb CB^<o"^ v 

b ^ o = . C o e > C o e CÈ).21 J 



'laterN-a^teit Oan d e c j ^ i ^ r a c V e e r c k k j n d e l i s «. 

: _ :=((^^^^^ _ C^.^-H) 

l i e t de ulQc^rde.^ uooT Cj"^ C^''^ d t ( B . i g ^ Oo\,3t nu cbb : 

'Ca = — L _ ! CoS (fe>.a?) 



Avppef~o\\ X C — 

feE^EKElOlWG VAW HET COtOTR/VST VftKJ "ZUWERE HoiRE - PATROtOEKi 

: \$sasvs Oar. c\e berBk©n\no^Q^ Kd mcDde\ , be^cW«oeoi VJQ!>, dit- u€r^\a^ 

berekening Icomt. OK*- o p op\ob»^en vJO«f> cfe. Houie-WVNelQnver^dljkncp 

; cVe voor V>e\ Vuieesi-ro.Q.Ucpjal , Web vJerijQarloeln^ Van onomaW ab>̂ r̂ :Ke \o\d^, 

I d-B f o ^ C C . i ) 

dig . l o 5o 

I voor 0.5: ? ^ 2 ^ •• 2.1Tl^.R = 2 rb^ . g ^ O -

en voor "Sj^: -2 ^"2^ .• 'ZttC^.R ~ i oC 

K)o ge\dt op "^^s, Ĉve appendix : . 

: : : x ^ o ( - . ) ' c^^^'^'^ a ' - ^ ' r ' ^ ^ ' ^ ' c c . . a ) 

Zir̂  kieede c^ed^ciV^ Von Ueb krrsbd { j d . \ j . ^ voor <;H -̂H,-*2̂  

Won voor de. QmpVdoden VQn Jloorĉ ciorde - <^ed\i^racdeerds t>OKc(d 

u^ordos (̂ D̂ oKrGu'Crv — 

UïLercxard "zî n d© Coei^'vd ënierv ""o de verĉ ei(̂ Wi(N(̂ ê  (^^-'si^ at\ders., dan 



c o ë ^ d e n t f i v v 'iĴ ô cV̂ et. -zij^w v)Q^ de roKcivycDort^CLardm . 

, O e coof^cCei^lö-^ CO\CO'\C^'G,> Ĝ ^̂ ,̂ voVcjclo. o i l de. r a r N d v / c ^ r u j a a r d ^ c . f 

: -z^^O . coepf.UefNte^N 'DS t ) < | ^ e ^ k o n n e . o o - d e . (oerekend. 

di t de rarNdvJeori.^Q.Qrden -z^-^j . 

; l i e r a n d o o o r u j o - a r d e n o p - z - S i ^Se^ d a t : 

Verder Wcxn, . -^oc,\i co\c bt] Ve\ psr'^ede W\ï.Va\ (^op^W^vc o^.^c^\eo\cie , ^ 

! MerOje\i3W;n̂  uan WV^\s .e \ ( C - \ ) \ ^ e c t ; 

I = ( u . - ^ y " ^ c ^ : . ( c . . w ) 

I 6 - - V K r y ' ^ o ^ - ^ ^ ^ ^ ^ 

(C.^cx>) en (^C.é) -zf^n \vj«Q. vGrOjdtjldho^erN r^eV Ujê ^ oÎ bd3̂ r̂ cW/̂  , 

I r.\. -D? en V>oy 

; O n d e r c ^ ^ b r d W r n a k i o ^ Uon d e reloKe^ W e n de ^^J€)̂ c î̂ lc;c^op^ (^.^ó^ 

ClYuftv a e 

. • - - - - - - -



C ~ 3 

x : > ^ ^ . 1 ( ^ ^ ^ ^ :c -ab) 

t^o ĉ x̂ ouen door -. 

e c u ) 

Vlel tóolpUQ^^ (p.o^(x) en ( t - ' ^ ^ Wonnen no de a^-zondeAijk terwe^ 

dan Kd.- recKterVvd uon ( p - i O berelcend c^orden . 

-



V e r a Gr : 

( C M - . ) T O O Do * yh-)^"^ n o ^ « s W c e ^ c t . 

7 

aVSn L - -

U)e oerv;oVo^e^ d e ( : ^ ( ^ e n \ r ^ AO m e V c=k d e r d e . + e r m Vsi r e d x ^ l i d 

I : - . T ^ O ^ ) ^ ^ ^ - ^ ^ 



e 
^^-^''0^ ^ -.. .ems.. 

O i l ( C . I Q ) eK (C. oolc^ti 

n > O S & ) e ^ (o-V^?rOe f ^ v v f e i j e 

+ 2 " - ^ ( ^ ' ) ] ^ 2 . T r 6 2 ^ (C..§o") 

- K j -.w, co^arre^. ^CK n̂gg, ^ H - ^ T F ^ S ^ , 

Q-C^^t i ) 



U i t (;G.\6>) en ( C . a o ) u o \ ^ t .dot, ; 

, 1 c< 

KJu V̂ DIĈ I o ( t C^. 8 a) (^C. e b ) ; 

Vo(^0^^^(^^) - • 

er. - t ^ o ( ? 0 ^ | t O ^ 
. 0 4- uco-i. 2Tr6-g2. - L VtAT^ 2Tr6 



; rotip€io\<e>Je\M|lc dc>orô a.Qrxde - e^ ĉ l̂ r̂Q.cVc?ardQ loonde! Van eer> per^cV 

; kT\"5.ta\ mel c\\lde z.̂  . 

, UvlcAndekjlc vyo\gt do's,: 

l o Cz* -̂ - ^ ^ M^o d^') M̂ ĉ  C^O H^o C^^) U>ĉ (2̂ ) i~ 

• 

: Cp-'^U^ t o o r d t h o W i e l d b f c ' . _ 

i ToO^.^^-^)- T .̂-̂  Kco^(V-c^o) 

jOl t ( p a q ) 0D\^^ • 

1 ? e ^ \ e G j d nog d e bereWen'vn^g ^ctf̂  ; P »ï> <^e\r|c o.Qt> d e Som Ocl̂ ^ c \ \ U . 

. VJan (X CDno-^Vantói^^cG. -Ve^ynan. l^Cp-'^^~^ en (32-2.0") 



c - 8 

d e o^ldrolddno^K O o o r I o Gn Tc^ vJcxDr U d i p e r ^ d e W i d a! ( ^ d e \K?.rc^ -

cic e e r d e r c jeopjev^ d e f l n ^ H e ^ ooo\- C^g.) Gn ^ p ^ C ^ - z ) '. 

:c 
n 

( j 2 . A ^ " ) \<c^'^ ujonden Vierle^d bot .• 

U ^ T T ^ ^ - . V ^ ' 5 lnTr_6^^^_) ^ ( ^ C . W 3 ) 

. Co&ue(%.t2^) J-.^^Air62iS;^ir6^^ 



OPL0SS>iMG DE WoLO(l̂ .-W)VlELASJ ~ VERGE H^WlKlGESx) VooR GEU 

IPERF£CT K R I S T A L , REkEk) \WG HOUL>E.W1:> H G T / W O H A L E . A V 3 S O R P T i e 

C D . i ) 

^ 0 

: beperken ons t o i per^ecA© knatal ( ^ R s o ) 

jvO^fop u '̂d>t m Qppendlcc deden. 

i tie \u3e«cb - orde clvyy&-enU<^ger^3k(n(^ ocor de door^conde bonc^ 

W^k (D3)^\c^ no W l 4 ^ r c b ^ vteor , d Je (oeide O^mpi^ 2«jn , I • • [ • 



\r\ eets r e ë é ea% \f«Qg5na(r- d e e l , dve e \k © ^ - c o n d ^ ^ i i ^ ^ ^ Ü ^ f '̂̂ ^ 

; Vlo -aoA b\Mĵ ©f̂  . cAd: ^ zeer k W n \S \ .o .g ^ j ê n o m d o t ^ ^n ^ 

Mer^ëc^W'vng CDi) MenUek meb v ^ c ^ ë ^ t i n g (^,1^ ) Van append , ' xB 

V)e •z;er» dus , c\at r e ë \ e <gsc\es\k «Jtar, y nCet boinolced oordfc 

door de Cornp\exe extlncKeof ̂ t c n d e n . en daV cfe vr>v3lĉ  c a n d€ 

a n o m c i l e pbsorp^e vjerdvSCönVeend Wpn door cön u H d r d c Ü . 

A)C?or jr , :EC«I\S cA\e üsf^en bereWenci b ^ UerodrQcV -̂gam '̂ng uan d e 

onou>cAe absorpKe , © e n »ma^^»>a\*- ^ \ Vc© V© \ / cx»gen . 

^ ^ ^ ^ X ^ ? j ; C 



aar. KicAc^z: 

<2 
2 f j 2 . i^ ' \ / ^ ;7 

CD-ta) 

A c . 0̂  

Oan d ^ b e r e W n u ' \ ^ » n : 

1 

1 

Oan en © p beicte ^ I c s c U ^ g & N cte:2.e\^cte , X^QZQ. ^ r o o i V e d e n t i j n 

r^pecV;ege \^W oerop,VwcorcAe\rjlc g o o r W v breldn^&lr^deK. e^^ect e n e<?r» 

CV4c\de\cte « b s o r p K e . 

^ we . c \ a i cte mwloed o a o cfe o r o ^ a e o t ^ r ^ e o p lR^ocHy\p 

g r o t e r . d c . n o p l b \ o c V . g o \ J 



loOT- Ket U ^ f w ^ l f S M a (mpecKeJE^ of^s^ door : 

•aebraUer. ( "Z^e ke .voor append.'.e A ") ^ " j * ^ o o ^ f f i e l c H a x 

C^ '^ G ^ ' " \ C i * ^ e n G^̂ "̂-̂  f m c \ ^ e è vfon de r^cnauOTr^«4=JArden . ^C© a o n cte 

: d ^ l in 4e V S m é "̂ -icK w^etxer^t . celc de^s coë^ickênke^ ea^ 

a e InlefsS^tóte^N vJon doorgaoncfe - en < ĉd\f̂ cicV<3Srde bundel bePe.kend.. 



e _____ 6 +•(2-

U \ t C b . i - i V ^ ^ ( ^ . \ Q C ^ ers O - v - ^ d ) appeT.dlx B v o l g t ; 

\ 

2.' 

: - —- -

: HeV ^ b . ^ ' i c ^ ."DC^^ol^ , ( B . 2 O O ^ (^^.20 ^ ' ^ ^^ppeodN \ ^ vo\^i-. 

^ e e _ ) e e-

u o l ^ b g o o r d a lrsUn"&,\^-e;^ A j Q n d e c ^ e d l g r a d e e r d e ( o u n o ^ l ^ ^ ' ) 

7 _6Tra? . C „A^^'^ 





A. 


