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INLEIDING EN SAMENVATTING

Met de electronenmlcroscoop kunnen aan eef’ epatactlsch blkrlstal”
moi ré-patronen worden waargenomen .

In dit verslag wordén de resultaten gepresenteerd van een onderzoek
naar de verandering van de moiré-patronen, indien in een dergelijk
epitactisch bikristal interdi ffusie plaats vindt.

Het is duidelijk, dat, alvorens de veranderingen in het moiré~patroon
(letterlijk en figuurlijk) onder de loep kunnen worden genomen, het be-
grip "moiré-patronen' eerst een grondig theoretisch fundament behoeft.
Dit theoretisch fundament komt asn de orde in de hoofdstukken | en I},
waarin-zuivere (d.w.z. niet door diffusie genodi ficeerde) moiré-patronen
worden belicht van geometrische zi jde (hoofdstuk 1) en van diffractie-
theoretische zijde (hoofdstuk I11). In hoofdstuk |1 en in enige appendices
wordt een inleiding gegeven tot een speciale oplossingsmethode voor de
Howie-Whelanvergeli jkingen.

De modificaties van moiré-patronen ten gevélge van interdiffusie,
waarover in de bestaande literatuur nog.qigggiﬁiets is vermeld, worden
besproken in hoofdstuk Il1. Onze numerieké berekeningen‘tohen primair
aan dat de spatie van moiré-patronen wordt verbreed ten gevolge van
diffusie. Zonder een gedetailleerde kennis van de kristallografie van
de diffusiezone (distributie van misfit-dislocaties) kunnen geen gede-
tailleerde conclusies getrokken worden. Mede hierom ontwikkelden wi j
een geheel nieuw model (beschreven in § I11-4) dat op basis van een
"gemidde 1de~rooster- benaderlng“ een kwantitatieve beschrlJvcng geeft
van de veranderyng van de spatie van de moiré-patronen als functie van
de diffusiecoéfficiént de diffusieduur en de dikten der samenstellende
delen van het dlfquIekoppel

In hoofdstuk 1V wordt beschreven op welke W|Jze de preparaten bereid
Werden, waaraan‘WIJ onze theorle zouden kunnen verlifigéren.

De resultaten van onze éxperimentén zijn beschreven in hoofdstuk V.
Deze resultaten blijken uitstekend in overeenstemming te zijn met de
:“gemidde]de-ropster-benédering“. A | - :

Bij drfe temperaturen (450, 500 en 550)°C werd uit de experimentele

~ gegevens de |nterd|ffus16coeffIC|ent in het systeem Cu/Ni bepaald. De

~ gevonden waarden voorD en actlver:ngsenergle tonen aan, dat onze methode

inderdaad reallstlsche bulkdiffuslecoeffnc;enten oplevert.




)
g /
N Ny Z . . .
A T Hiermee hebben we aangetoond dat ons model een krachtige nieuwe

methode oplevert om bulkdiffusiecoéfficiénten bij lage temperaturen

in zeer dunne folies te bepalen.

Opmerking: tn de loop van het onderzoek éijn honderden foto's gemaakt
van moiré-patronen, zowel véor als na diffusie. '
Aan deze foto's is weliswaar veel meetwerk verricht, maar
opname van de foto's zou de tekst van dit verslag zeker
niet verduideli jken. Het enige, dat werkelijk van belang
is, zijn de resultaten verkregen na bepaalde middelings-
procedures, zoals die zijn weergegeven in de tabellen van
hoofds tuk V. ‘
Toch willen wij u een voorbeeld van een moiré-patroon niet
onthouden; daarom laten wij hier een 220~-moiré-patroon zien
(theoretische spatie: 49,38 R) van een systeem bestaande uit
een Ni-laag van 1000 R en een Cu-laag van ca. 435 R.
De vergroting is 176.400x; dit betekent dat 1 mm op de foto

overeenkomt met 56.7 R.
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l. DE GEOMETRIE VAN ZUIVERE MOIRE-PATRONEN.

|-1. Zuivere Moiré-Patronen

Met de term "zuivere moiré-patronen' worden moiré-patronen bedoeld,

"die geen verandering (in spatie en/of contrast) hebben ondergaan ten

gevolge van de aanwezigheid van een eindig dikke tussenlaag (diffusie-
z0ne) tussen de beide delen van het bikristal, waaraan zij kunnen worden
waargenomen.

Moiré-patronen zijn roosterfringes, die zichtbaar gemaakt kunnen
worden door beeldvorming met twee bundels [1, 2, 3]. Helderveld-moiré-
patronen worden gevormd door de doorgaande bundel in combinatie met een
dubbeigediffracteerde bundel; donkerveld-moiré~patronen door combinatie
van twee ''bij elkaar behorende' primaire reflecties aan elk van de
afzonderli jke delen van het bikristal. Voorwaarde voor de vorming van

moiré-patronen,fs natuurlijk dat de bedoelde bundels beide door het

objectiefdiafragma gaan.
I-2. Parallel-Moiré-Patronen

In fig. 1. is schematisch een bikristal weergegeven, waaraan parallel
moiré-patronen kunnen worden waargenomen. De kristallen A en B zijn beide
f.c.c.; hun respectievelijke roosterconstanten zijn aj en a,. Zij liggen
onder elkaar, zodanig dat de vectoren van de respectievelijke eenheids-
cellen evenwi jdig zijn. De invallende elektronenbundel staat loodrecht
op het bovenvlak van A, het grensvlak A/B en de onderkant van B.

Omdat de golflengte van 100kV electronen erg klein is (+ 0.04 R) zijn
de Bragg-hoeken ook erg klein (ongeveer 10). Dit betekent, dat de diffrac-
terende vlakken, zowel in A als in B vrijwel evenwijdig zijn met de
invallende bundel. Als de invallende bundel evenwijdig is met [111] gaat
een gedeelte van de (250)-bundel van kristal A ongediffracteefgidod;

kristal B. In het diffractiepatroon (fig. 2a) wordt deze bundel voorgesteld

door het reciproke roosterpunt P. Een ander gedeelte van de‘(2§0)-bunde}
van kristal A kan echter gediffracteerd worden door de (220)-vlakken van
kristal B. Het resultaat hiervan is het optreden van een dubbeldiffractie-

stip S in het diffractiepatroon van fig. 2a.




Als de bol van Ewald plat wordt verondersteld - dit is bij 100kV

electronendiffractie een goede benadering - geldt:

Ko_ K ,
os=Ps—op=-d-2- a (1.1)

Hierin is K de diffractiecameraconstante en zijn d1 en d2 de netviak-
afstanden van de (220)-vlakken van respectievelijk de kristallen A en

B. Ofwel:

lag = lay - gl | (1.3)

Ag //gy en g

De plaats van de dubbeldiffractiestip S is dus dezelfde als van een
diffractiestip ten gevolge van diffractie aan een vlakkenschaar met
spatie:

d.d

| 99y | '
Mpar " |77a) (1.2)

Het moiré-patroon is een afbeelding van deze vlakkenschaar, ook wel het
coincidentierooster van A en B genoemd.

De fringes staan loodrecht op de diffractievector Ag en voor parallel-
moiré-patronen dus ook loodrecht op g; en g. In fig..gg is het dubbel-
diffractieprocédé toegepast op de overige reflecties van het 220-type,
benevens op de in aanmerking komende 522—reflecti¢s. Alleen dubbeldiffractie-
stippen dicht bij de oorsprong en de primaire reflecties worden getoond.

Het is duidelijk, dat een dergelijk diffractiepatroon aanleiding
geeft tot een complex moiré-patroon, waarin verscheidene richtingen en
spaties voorkomen. In de praktijk is echter het moiré-patroon van één
stippenpaar veelal dominant. Het helderveld-moiré-patroon is dan te
beschrijven als de interactie tussen de doorgaande en één dubbelgedifffgt-
teerde bundel, terwijl het donkerveld-moi ré-patroon bepaald wordt door

de twee primaire reflecties.
I-3. Rotatie-Moiré-Patronen

Thans wordt een bikristal van de zuivere stof A beschouwd, waarvan
het bovenste gedeelte (A1) t,0.v. het onderste gedeelte (AZ) over een

hoek o verdraaid is.




De geometrie voor diffractie is als in fig. 1. Op een wijze analoog aan
die beschreven in § 1-3 worden naast de primaire 220-reflecties (P en Q)
in het diffractiepatroon ook dubbeldiffractiestippen waargenomen (Fig. 2¢)

De positié'van de dubbeldiffractiestip S wordt gegeven door:

05 ='i§san—;—a | (1.4)

Voor k]éihe d geldt:

. ke
05 = — : | (1.5)

De positie van de dﬁbbeldiffraétiest%p S is dus die, welke verwacht

zou worden van een reflectie aan een vlakkenschaar met spatie:

Mpar ?'g (1.6)

Ofwel:
lag] = olg] |
' (1.7)

A9 dpen g

Beeldvorming met de doorgaande bundé] en de dubbelgediffracteerde
bundel S geeft dus een helderveld-rotatie-moiré-patroon, dat loodrecht
staat op 0S. Uit de constructie van'fig;iS blijkt, dat rotatie-moiré-
patronen eveneens kunnen worden opgevat als het coTnQidentierooster van
de overlappende kristallen; ihmers:

d

— Nd
2sin 30 a

I=h, Het effect van cen rotatie op Parallel-Moiré-Patronen

In fig.Lk‘is P de primaire refléctie van het bovenlfggende kristal
(op
(0Q

gegenereerd.

I

K/d{) en Q de primaire reflectie van het_ohderliggenderkristal
’K/dZ)' Door dubbeldiffractie wordt een dubbeldiffractiestip S

I




Bij een rotatie van het tweede kristal over een hoek 6 roteert het
diffractiepatroon van het tweede kristal over dezelfde hoek (de uitkom~
sten van de nu volgende berekening zijn identiek bij rotatie van het
eerste kristal). De niewe positie van Q wordt Q' en de nieuwe positie
van S wordt S'. Omdat de richting van de fringes altijd loodrecht staat
op de ervoor verantwaordelijke diffractievector, roteren de fringes over

een hoek w, Als 6 en w klein zijn geldt:

tg 6 = 0 = %%;.= %%l = 55'.dy/K (1.8)
. Ss'.d.d
_sst 19, . (1.9)

e N { (I

Uit (1.8) en (1.9) volgt:

L o (1.10)
dj"dz *

De verdraaiing van de mojiré-patronen is dus een vergroting van de ver-

-~ draaiing van de overlappende kristallen. Voor kleine rotaties geldt:

05! = —25 - - TR
€os w :
Zodat voor de spatie van een gecombineerd parallel-rotatie-moiré-patroon

kan worden geschreven:

-

' , .-d{dé.cos w
Moar, ror (+ 1/108]) = g=g—— (1.12)

I-5. Tilt-Moiré-Patronen

Tilt-moiré-patronen ontstaan.als de beide delen van een bikristal‘
ten opzichte van elkaar gekanteld zijn om een as, die niet in het viak, -
opgespannen door de richtingen van invallende bundel en diffractievector,
is gelegen [4]. 4

Voor ons onderzoek zijn tilt-moiré-patronen niet van belang en er

wordt derhalve mee volstaan, op hun bestaan te wijzen.




I-6. Moiré-Patronen en Roosterfouten

Roos terfouten, die in de beide overlappende kristallen aanwezig zijn,
verstoren de périodieke structuur van het coincidentierooster en kunnen
onder bepaalde omstandigheden in het moiré-patroon worden waargenomen.

De aanwezigheid van dislocaties kan in moiré-patronen zichtbaar zijn in
de vorm van extra halfvlakken in het coVncidentierooster [3, 5, 6]. De
verschijnselen worden in de oude literatuur dan meestal geVllustreerd

aan de hand van de analogie met de buiging van licht aan twee overlappende

optische tralies,




[2]

[3]

[4]
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R DIFFRACTIECONTRAST VAN ZUIVERE MOIRE-PATRONEN

Opmerking: Hoewel er verschillende typen moiré-patronen zijn (zie
hoofdstuk 1), zullen we ons in het vervolg uitsluitend bezig

houden met parallel-moiré-patronen.
I1=1. Beschrijving van het Model

Alvorens een begin te maken met de berekeningen, zal hier eerst uiteen-
gezet worden op welk model de berekeningen gegrond zijn (zie fig. 1).

Kort gezegd komt het model erop neer, dat kristal 2 dient te worden
beséhouwd als een deformatie van kristal 1. De basisgedachte is, dat de
primair door kristal 1 en kristal 2 gediffracteerde bundels samen als
één gediffracteerde bundel (donkerveld-moiré-patroon) de doorgaande
en de dubbelgediffracteerde bundel samen als é&n doorgaande bundel
(helderveld-moiré-patroon) worden beschouwd. In de kolombenadering komt
dat neer op een deformatie van de kolom, zoals die in kristal 1 gedaéht
moet worden. De richting van de kolom is altijd de richting van de
gediffracteerde bundel.

Zouden we op grond van de zich tot in kristal 2 uitgestrekt gedachte
periodiciteit van kristal 1 een bepaalde elementaircel n.verwachten op
een positie, gedefinieerd door plaatsvector r., de aard van de verstoring
brengt met zich mee, dat deze elementaircel, zich bevindend in kristal 2,
in werkelijkheid moet worden gezocht op de positie, gedefinieerd door.
plaatsvector Ty * Bn; de verplaatsingsvector Bn heeft een component R,
gelegen in het grensvlak tussen de kristallen 1 en 2. Zoals dat gebruikelijk
is, nemen we aan dat de bundel loodrecht invalt op het oppervlék van

kristal 1. R is dan geen functie van z,
Il=2. Toepassen van de Kinematische Diffractietheorie

A Het diffractiecontrast bij imperfecte kristallen vinden we door de
vergeli jking voor de amplitude van de gediffracteerde bundel voor een
perfect kristal, zoals die kan worden afgeleid m.b.v. een Fresnel-zdne -

constructie, te generaliseren,




De Fresnel-zbneconstructie legt ook de grondslag voor de in de
diffractietheorié veelvuldig mef succes toegepaste kolombenadering [1].

Als een bundel electronen loodrecht invalt op het oppervlak van een
perfect kristal, dan is de bijdrage van.elk vlak, evenwijdig aan het

oppervlak van het kristal, tot de amplitude van de doorgaande bundel.

. -2miK'.r
i Ta e — *on

g Eg
tn (1.1) is
a :‘de’Spatie van de vlakken evenwijdig aan het oppervlak.
gg: de extinctieafstand voor de reflectie g.
K'= g + s, waarin g de diffractievector is, en s de vector,

die de afwijking van de Braggstand beschrijft.

It de plaatsvector van elementaircel n in de kolom.
Om de diffractie aan imperfecte kristallen te beschrijven, wordt vergelij-

“king (11.1), die, zoals vermeld, geldt voor een perfect kristal gegenerali-

seerd tot:

(11.2)

Nu is L%‘.de plaatsvector van elementaircel n in het gedeformeerde kristal,
‘die we ons opgebouwd kunnen denken als de vectorsom van L de plaatsvector,
indien geen deformatie aanwezig was en een deformatievector En
Dus: )

= r + (11.3)

rt R

- N
Als de kolombenadering mag worden toegepast, en dat mag alleen als R,
slechts weinig varieert in richtingen loodrecht op de kolom, kan de
amplitude van de gediffracteerde bundel worden verkregen door sommering

van (11.2) over alle vlakken met spatie a, evenwijdig aan het oppervlak.




Omdat evenwel de spatie a zeer klein is t.o.v. de dikte van het kristal

kan de som worden vervangen door een integraal. Men vindt:

=

!

2 o
-miK'.r!
je ""§Z (11.4)

0

bg =

T

9

Met (11.3) en K' = g +'s volgt, als bedacht wordt dat g.r, een geheel

getal is en dat g.gnldein is en verwaarloosd kan worden t.o.v. de overige

termen:

z o, .
-2mig.R -2misz
i J e e dz (11.5)

¢ = L
9
796

De afwijking.véﬁ de perfecte structuur komt dus tot uiting in het optreden
van een extra fasefactor e_ZWiS-E

Tot dusver werd de verstoring in het imperfecte kristal beschreven
met de Verplaatéingsvéctor R. Een andere opvatting is, de verstoring op
te vatten als een plaatselijke verandering van oriéntatie en spatie van
het reciproke rooster. Men kan nu in het gedeformeerde rooster een plaats-

afhankklijke reciproke roostervector g'= g + Ag definiéren, zodanig dat:

g'.rt . =4g.Iy (11.6)
Met (1.3):
(g +Ag) (r, + R)) = g.r,
zodat bij goede benadering geldt:
g9.R, = =Ag.r, ' (11.7)
T T
Zodat o =/ 2rg.R = -27Ag.r / ‘ ' (11.8)

We kiezen een codrdinatenstelsel, zodanig dat:

% = -2mAg.r, = -72ﬁ(éﬂgfxg + éﬂt;xt) | (11.9)




..]O..

Hierin is ro gelegen in het grensvlak tussen de kristallen 1 en 2 met
als componenten Xg en Xy respectievelijk parallel aan en loodrecht op
de in dit vlak gelegen g-vector., We beschouwen alleen parallel moiré-
patronen; dit wil zeggen, dat in (11.9) égg = Ag ; Agy = Q,‘xg = X en
¢ = 0. Wij definiéren nu
1 1 -1 172
M= e 4@~_Tgi=~mﬂ” (11.10)
©jagl tdy 4 |dq - dy] .

o=

>

Voor de amplitude ¢g van de gediffracteerde bundel volgt uit combinatie

van (11.5), (11.9) en (11.10)

Z4 Z4t2, :
o =T f Somisz j 2nh (/M) samisz oy ) (1L11)
Y97, | .
. -0 o Z 1

2mi (X/M)e'i"5(221+22)sin ﬂzzs]

(11.12)

i

i ~imsz .
‘¢g ) [e 1 sin mszq + e
Als het grensviak evenwijdig is aan het oppervlak van het folie en de

dikten zjen z, constant zijn, wordt de vorm van de moiré-fringes slechts
1 2 J

door o bepaald.
Uit (11.12) volgt voor de intensiteit van de gediffracteerde bundel:

. 2 . 2 ; s
——-—~;§ [Sln mzys+sin nzzs+25|n mZ4s sin mZ,s X

= ¢g-dy" =
9 ot (£gs

xcos 27 (x/M+s (21+ZZ))] (11.13) -

g O (1.18)

Verder is:l_
erder is lo

(11.14) betekent eigenlijk alleen maar dat helderveld- en donkerveldbeeld
complementair zijn; de kinematische theorie kan met anomale absorptie
geen rekening houden (zie voor deze begrippen 11-3-c).

Uit (11.13) volgt het contrast Cq:

{max) (min)
C; = |O(z1 + 25) - I (zy + 2y) =

sin'mszy sin wszy (11.15)

‘(EQS)Z
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Bij deze afleiding is, zoals dit ook verder in dit verslag zal
gebeuren, aangenomen dat de deviatieparameter s en de extinctieafstand
£ voor beide delen van het bikristal dézelfde zijn. Aan het grensvlak
van de kristaldelen treedt dan alleen een fasesprong gia op, reden
waarom dit soort grensvlakken a-grenzen worden gencemd. In het algemeen
geven o-grensvlakken aanleiding tot a-fringes in het electronenmicroscoop-
beeld. Als voor beide kristaldelen geldt, dat (559)] £ (;gg)zwordt het
grensvlak tussen beide kristaldelen een &§-grens genoemd, die aanleiding
kan geven tot het zichtbaar zijn van zg. 6=fringes in het electronenmicros-
coopbeeld [2]. Voor een goed epitactisch bikristal van koper op nikkel

kan worden aangenomen, dat de fringes een puur a-karakter hebben.
11-3 Toepassen van de Dynamische Diffractietheorie
I1-3a Inleiding

Wij zullen ons hier slechts bezig houden met het tweestraalsgeval;

. deze beperking houdt in, dat wij een systeem beschouwen, waarin naast de‘
. doorgaande bundel met amplitude ¢o slechts één gediffracteerde bundel
met amplitude ¢g optreedt. In de praktijk, d.w.z. gezeten achter de
electronenmicroscoop, blijkt het tweestraalsgeval vaak goed benaderd te
kunnen worden. Een beschrijving vah zuivere molré-patronen voor de
méerstraa]ssituat?e is gegeven in [3]. :

In de dynamische diffractietheorie zijn verschillende beschrijvings-
wijzen mogelijk. Deze zijn verﬁe]d in Appendix A. De door ons toegepaste
methodiek, een varliant op de Darwinrepresentatie, is analoog met, maar
niet identiek aan de door Gevers [L4] toegepaste. Hashimoto et al. [5, 6,'7]
pasten de Blochgolfrepresentatie toe. Voor de berekeningen gaan wij uit
van de differentiaalvergelijkingen van Howie en Whelan [8].

De Howie-Whelanvergelijkingen vormen een stelsel gekoppelde differen-
tiaalvergelijkingen, die de interactie tussen doorgaande en gediffracteerde

bundel (s) op iedere diepte in het kristal beschrijven.
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Bij veronéchtzaming van anomale absorptie luiden de Howie-Whelan=-

vergelijkingen voor het tweestraalsgeval:

o _mié 4 T
dz 50 o Eg g
dé .

9 _nmi¢ i

= % g + F o)

o g

¢ exp (2misz + 2wig.R)

¢4 exp (-2misz - 2mwig.R)

(II.16)

Voor een imperfect kristal met R = R (z), zoals bijvoorbeeld het geval

is bij een diffusiezbne, zijn deze gekoppelde differentiaalvergelijkingen

niet eenvoudig op te lossen.

Voor een perfect kristal evenwel is R = o, waardoor de vergelijkingen

(11.16) 81 onmiddellijk worden vereenvoudigd tot het stelsel:

o _wi ¢

— e O

dz £ Eg

Eﬁﬂ _mi ¢ mi ¢, €xP (»2misz)

= S + —
dz Eo 9 g

Ll dg €xP (2misz)

(‘||.17)

Na oplossing van dit stelsel (11.17) (zie Appendix B), onder toepassing

"van de randvoorwaarden, wordt voor de intensiteit van. de doorgaande bundel

(Io) en voor de intensiteit van de gediffracteerde bundel (I

perfect kristal verkregen:

cos 2ﬂdz1

2
'o = 2w 2+ 1 + ;
2w+ 1) 2w+ 1)
| o= -
9 2wt 1) 2(wie 1)
waarbij:
W = s'Eg
. 2 1 1 2
en i=v (s" + E;?)‘= E;T/ Wos 1)

cos 2n621

) voor een

(11.18)

(11.19)
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We zien, dat voor alle waarden van z:
o+ 1 =1 (11.20)

wat voor de hand ligt, omdat anomale absorptie bij onze berekeningen
verwaarloosd is. Uit (11.18) en (11.19) volgen voor de maxima en minima

van de doorgaande en gediffracteerde bundel

(max)
lo = 1
2
Io(m-ln) _ gw (11.21)
, 2w+ 1)

| (max) _ 1

.9 wz + 1
en i (min) =0

g

We zien, dat voor grote afwijkingen van de Braggstand, waarvoor geldt
dat |s]| >> 0 en lw| = Eg Is| >> 1 de intensiteit van de doorgaande bundel
praktisch niet verandert, terwijl de intensiteit van de gediffracteerde
bundel heel klein blijft. Dit is in overeenstemming met de opvatting, dat
de kinematische diffractietheorie, die gebaseerd is op de aénname dat de
intensiteit van de gediffracteerde bundel steeds zeer klein is t.o.v.

de intensiteit van de doorgaénde bundel, een limietgeval is van de
dynamische theorie. Onder omstandigheden, waarbij moet worden gebruik
gemaakt van ‘de dynamische theorie, blijkt dat de intensiteit van de
gediffracteerde bundel die van de doorgaande bundel vele malen kan
overtreffen. Voor een bepaalde kolom Fn een kristal hebben w en z,
bepaalde waarden, maar voor verschillende kolommen in hetzelfde kristal
kunnen deze waarden, en daarmede de uit (11.18) en (11.19) volgende
intensiteiten vari&ren, aanleiding gevend tot de zg. diktecontouren (in

een wigvormig kristal) en buigingscontouren (in een gebogen kristal).
I1-3b Dynamische Theorie van Moiré-Patronen

Voor de berekeningen moet nu gebruik worden gemaakt van de Howie-

Whelanvergelijkingen (11.16) voor een imperfect kristal.




-1l-

We zagen immers dat kristal 2 een verstoring is op kristal 1. In

hoofdstuk 11.2 zagen we reeds dat (vgl. 11.9):

2rig.R. = =2miAg.v = +ia

zodat we voor de Howie-VWhelanvergelijkingen in kristal 2 kunnen schrijven:

jfg _ T ¢g *+ T ¢g exp (ia) exp (2misz) o (1L22)
dz &, g . ,

Efg i ¢g +wi ¢y exp (-ia) exp(-2wisz)
dz €0 gg '

Het oplossen van het stelsel vergelijkingen (11.22) Verloopt analoog
aan het oplossen van het stelsel (I1.17) voor een perfect kristal -
(Appendix B). In de door ons gebruikte variant op de DanNin*represéntatie
(zie Appendix A) hebben de basisoplossingen van de gé]ffuncties voor
doorgaénde bundel (¢,) en gediffracteerde bundel (¢ ) voor het imperfecte
kristal dezelfde gedaante als voor het perfecte krlsta] De''voorgeschiedenis"
van de bundels, waaronder de fasesprong e'a aan het grensvlak van de beidé
kristaldelen, wordt dan in de coéfficiénten, die bij de basisoplossingen
behoren, Vervat, . v .

Zelfs als, zoals tot dusver gebeurde, anomale absorptie verwaarloosd
wordt, is de berekening van de intensiteit van doorgaande bundel (I, (z1+22))
en de daar onmlddelljke uit volgende intensiteit van gedlffracteerde
bundel lg (zy+2,)) een moeizame zaak, alhoewel de berekening verder geen
slimme trucs of dubieuze aannamen vereist. De berekeningen znjn ui tgevoerd .
in Appendix C.

Voor de |ntehsiteit van de doorgaande bundel aan de onderkant vah het

" bikristal wordt uiteindelijk verkregen:

27 (21+22) = | <Z'l) 2) + I ( 1) (22)"'

+2{|o(z'1) Ig(zl) lo(25) (22&

X=X
x cos (2w m ) : (11.13)
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Xq wordt gegeven door:

o on o Yo" (21) ¥g (24) W (25) W (20) v (2q) W (21) W (zp) v *(z)),
T etz wg(z) Wt () w ()0 () gt (21) Wolzy) vt (z)]
(11.24)

lo (21 (21, g(zp) s 1g(zy)s ¥y (2q), wglzy), wolzy) en vy (z;) zijn

verkorte schrijfwijzen voor de lntenSItenten en amplituden, zoals die
optreden bij diffractie aan perfecte kristallen met dikten 21 en z,.

Uit (11.23) b1ijkt dat het contrast C wordt gegeven door:

(max) (min)

C = lo(z,%zz) -Io(z1+22) = 4{}0(21) Io(zz) (21 2253

(11.25)

CT is hier het contrast van het helderveldbeeld.
Met (11.18) en (11.19) volgt uit (11.25):

Cp = (—3&;;5 [sxnh 62 sunh m0Zy + +(w 241)2 sin? ToZ4 sin? ToZy+
1
- . Fi

—(w2+1) sin4W§E1 sinzﬂcrz2 -(w2+1)vsin2ﬂczl sinqnozzj

(11.26)

Men ziet dus, dat het contrast op nogal ingewikkelde wijzevafhangt van.
de kristaldikten z, en z, en de deviatieparameter s. Uit (11.26) volgt,
dat als ggs = W >> 1,hetgeen ook wil zeggen .o = /(52+ %;jﬁ'= s vergeli jking

(11.26) benaderd kan worden met

Cp = &7 sin mszy sin msz, | ‘ | (11.27)

-3

jwelke uitdrukking identiek is met het in (11.15) gegeven kinematisch
contrast. Ook hier zien we dus, dat het op kinematische wijze afgelecide
contrast niets anders is dan het limietgeval voor EQ}SI >> 1 van het

. op dynamische wijze afgeleide contrast.
In fig. 2 is het met behulp van de dynam:sche theorie berekende

contrast (11.26) weergegeven als functie van de grootheid w.
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De dikten zy en z, zfjn hierbij resp. gelijk aan 1000 R en oo R genomen,
terwijl gg = 278 & (= 500 Vvoor koper en nikkel [1]). (Met deze waarden
anticiperen wij op het denkbeeldige epitactisch Cu/Ni bikristal, waaraan
in hoofdstuk |1l numerieke berekeningen worden gedaan).

in fig. 2, die symmetrisch is rond w = 0, valt op dat het contrast
met oscillaties, die bepaald worden door de sinustermen in (11.26) naar
grotere waarden van |w| afneemt; de afname in het contrast wordt beheerst

door de factor in (11.26). Voorts is het duidelijk, dat voor

grote waarden vgnsz ? dus voor diffractieomstandigheden, waaronder de
kinematische theorie kan worden toegepast, van het contrast weinig over-
blijft. Bedenk overigens, dat de feitelijke vorm van fig: 2 afhangt van
de keuze van 215 29, en gg, alhoewel het hierboven geschetste totaalbeeld

bij een andere keuze staande blijft.
ll~3c Invloed van de Anomale Absorptie

Ten gevolge van inelastische verstrooiing, een verzamelnaam overigens,
die verschillende verstrooiihgshechanismen dekt, zullen de Blochgolven
b(})Qij’ni) en b(z}(kz, 5) gedee]teiijk tot buiten de opening van het
objectiefdiafragma worden verstrooid.

- Het blijkt, dat de ene blochgolf sterker inelastisch verstrooid wordt
dan de andere; het effect is gering in zeer dunne kristallen, maar neemt
snel in belangrijkheid toe, naarmate het kristal dikker wordt.

Door de inelastische verstrooiing wordt een gedeelte van de amplitude
van de\Blochgolven niet meegenomen bij de beeldvorming. Voor een onbevooroor-
deeld waarnemer, als het fluorescerend scherm, 1ijkt het, alsof een
absorptie van electronen heeft plaatsgevonden. Wij, daarentegen, weten
wel beter en spreken dan ook liever van anomale absorptie.

Met de anomale absorptie kan rekening worden gehouden door in de
Howie-Whelanvergeli jkingen de reéle grootheden l—-en l—-te vervangen

1 B0 1 E

door resp. de complexe grootheden l—-+ E7Aen - g[8 9, 10].
In Appendlx D wordt uiteengezet hoe ?n dlaggevalgde oplossingen
van de Howie-Whelanvergelijkingen voor het perfecte kristal veranderen
ten opzichte van het geval, waarbij met de anomale absorptie geen

rekening wordt gehouden.
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Het anomale absorptie-effect zelf wordt, in samenhang met de
symmetrie-eigenschappen van het kristal, behandeld in [10, 11]. Als

resultaat wordt voor de intensiteit van de doorgaande bundel (I.) en

(o]

gediffracteerde bundel (1) verkregen:

g

~hraz, : - —— -
'O = [ 5 - g (2W2+1) ,(el{’ﬂ'bzq‘e ’+1rbz,>+2w/(w2+1) (el'*'ﬂ'bzt_e l}'ﬂ'bZ‘)-l_
T L (W)
+2 cos ZWOZs | (11.28)
: e—h"a% Lrbz ~bnbz ' '
Ig = e 14+ e - 2 cos Zﬂoz' (11.29)
: L (we+1)
. 1
waarin a = en b = mT
28 255 Y {w+1)
-braz . \ . . .
De factor e ' lspeelt in de uitdrukkingen voor Io en Ig dezelfde rol
en beséhrijft daarmee een gemiddelde- of achtergrondabéorptie. De eigenlijke
anomale absorptie wordt beschreven met de termen ehﬁbzien enh"bzlin (11.28)
en (11.29).

% Eenvoudig is in te zien, dat bij verwaarlozing van anomale absorptie

g(a =0 en b = 0) de vergelijkingen (11.28) en (11.29) overgaan in resp.
§(||.18) en (11.19), die reeds voor het perfecte kristal zonder anomale

" absorptie werden afgeleid. 3
l ; /v,,_'v' v

Een exacte berekening van het contrast van zuivere moiré-patronen, [+ ]
it . . . .
Rttt waarbij met anomale absorptie rekening wordt gehouden, is wel te geven,
maar het is eenvoudiger om de Howie-Whelan~-vergelijkingen voor dit geval

numeriek op te lossen (zie hoofdstuk I11).
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I1t. MOIRE~PATRONEN NA DIFFUSIE

[1i-1. Beschrijving van het Model

In een epitactisch bikristal, gevormd door een component A
met dikte z1 en een componenf B met dikte Zys is tengevolge van een
warmtebehandeling een diffusiez8ne ontstaan. In de z-richting is dan
een concentratieprofiel aanwezig. We zullen aannemen, dat A en B in
alle verhoudingen mengbaar zijn en dat de wet van Vegard, die stelt
dat de roosterconstante van de binaire legering rechtevenredig is met
de samenstelling ervan, over het hele concentratiegebied opgaat. In
dat geval is het concentratieprofiel Isomorf met het roosterconstante-
profiel. '

Om de intensiteiten van de op de diepte z = zy + 22 ui ttredende
doorgaande en gediffracteerde bundel (tweestraalsgeval) te berekenen
moet het verplaatsingsveld R (z) van het systeem vastgelegd worden.
Hiertoe wordt het bij z = 0 aanwezige rooster als referentietralie
opgevat. ’ ‘

Er geldt:

i

opz=0 2mig.R(0) 2mig.0 =0

op z #0 2rig.R(z) = -2miAg(z).r

waarbij de vector r evenwijdig is met g en Ag.
Als het roosterconstanteprofiel d(z) vastligt, geldt:

-2midg(z) .r = -2mi d1(z) - d(zi_ o)l * , (1)

=

We zien, dat voor x = 0 geldt, dat -2wiAg(z).r =0 voor alle z; dit
betekent dat de oorsprong van het codrdinaten stelsel zodanig is gekozen,
dat de invallende bundel het kristal op x = 0 ''ziet' als een perfect
kristal. In fig. 1. is geschetst hoe de situatie er rond x = 0 uitziet
voor het geval in de diffusiezdne een linealr ' concentratieprofiel (of

roos terconstanteprofiel) aanwezig is.
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Als we deze situatie bezien (fig. 1) valt op, dat, als gevolg van
de concentratiegradiént de diffusiezdne beschreven kan worden als een
scheef rooster, waarvan de vlakken bij toenemende |x| steeds grotere
hoeken maken met de viakken van de oorspronkeli jke epitactische
componenten A en B, zodat bij grotere waarden van [xl al spoedig niet
meer aan de Laue-condities voor diffractie wordt voldaan. Om iets meer
te kunnen zeggen over de veranderingen, die moiré-patronen ten gevolge
van interdiffusie ondergaan, zullen we voor een dergeli jk model, hoe
onvolkomen dit ook moge zijn, de intensiteiten van doorgaande en
gedi ffracteerde bundel berekenen.-

Het zal blijken, dat de uitkomsten van de berekeningen enige

! interessante aspetten aan het licht brengen, die aanwijzingen geven
% tot een verbeterlng van het model, zodanig, dat de berekeningen in
1overeenstemm|ng zijn met het door ons experimenteel vastgestelde verband

tussen de spatie van moiré-patronen en de grootte van de diffusiezbne.
I11-2. Toepassen van de Kinematische Theorie

De amplitude van de bundel, gediffracteerd door een imperfect

kristal met dikte'z1 + zz,'wordt gegeven door (11.5)+

21+z% ‘ L zy42,
_irm f w1g,§jz)e-2nxsz i f 2ﬂtbg(zi X, 21r|szdZ
0 0

dz = —
g
(111.2)

Deze integraal wordt nu berekend voor een eenvoudig geval, waarvoor geldt:

ez <z Bl -fiey - o

- R
%73
met d(z) = dy +( ) (z = zq + ) } : (111.3)
1 : 1 1
o oter e el d bl
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Deze betrekkingen defini&ren een systeem, bestaande uit een epitactisch
koppel van kristallen A en B met resp. dikten zy en zg, waarin ten
gevolge van diffusie, symmetrisch rond z = z, een diffusiezdne aanwezig
is van dikte p met lineair roosterconstanteprofiel. De spaties van de
diffracterende vlakken van A en B zijn resp. dy en dj.

-P R : .
Voor z,- 5 s z s 24+ 3 volgt uit (111.3):

’d1-d(z)' _'(dfdz)i(z-zﬁ g—)

lag ()] = 1,0 ~ 7 pd,d(z)
| (d,~d,)
Met d1d(z) = d1d2 en{?ﬁzzz—!= % volgt:
z-z + £
IA_g(Z)'= pA 2 (z,- g— Sz 2% 5’-) (11i.h)

Nu volgt uit (111.2) in combinatie met (I111.3) en (111.4)

oz 5 21+ § Z7Zyt %
¢g - %1 J e-Zﬂisde +'é1 J | eZniG-7§q——)xe~2ﬂisde+
9 35 9 ;-P
1 2
im Z1+22 21is -27isz -: : '
+ g j e Me dz . . (lll-S)
2+ &
of ¢g=A+B+C. ' » (111.6)
Nu is:
: Z’—%—r i ris(z- B)
A =+~ J TS24z = T e TSY21™ Zsin WS(ZI’ %9 (111.7)
9 0 g
z,+2 - X
: . 1 72 . X . 2 i . : :
¢ =Jr J e-211|-';1- e-—2'rr|'szdZ _ _zgﬂ;Még-st(zﬁzz)_ e-Zﬁis(21+ -g—);
9 21-!--% . g
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. X . P
€= EL;ezmM e 2'{”521 e TTIS(22+ 2)sin T\‘S(Zz" E—) (111.8)
g9
24 - 12
in Z1+ 2 2ﬂi(f~fli~g~)x -2risz
B = = f e” pM e dz
79 - P
%172
P
- 1 B +
_im o 2mi %13 12 2miz- z -2misz
B=—e" ( ) X e M d
&g pM p
17 2
‘2'(;‘Z’+%> i (B = s) (204 B omi (K - 6) (2, B)
. 1 e2mi o { 2T oh s) (zy+ %) _ 2mi o s){zy= 5 g
2 (X5 - s)
g pM

c X
sin nﬁq - sp)

2 lx - *
B = éE-e"'ﬂ'e 2niszy . (111.9)
A G - sp)

Met (111.7), (111.8) en (111.9) in (111.6) volgt nu voor de amplitude

van de gediffracteerde bundel:

: in (7 5P mi (% - 252, )4
_ _ py~wis(z,- &) R AL ~ 1
¢g E;; sin ws(z1 2)e 1 2+ Eg (ﬁ'_ sp)
: c(2X - - Sp
+_g.'.; sin ms(z,~ 5) oM G ™ 252y sz, = 7 (111.10)
g

Nadere beschouwing van (111.10) leert, dat voor zeer kleine diffusie-

Sl ) Q
el f Ve zénes (p = 0) de tweede term van het rechterlid verdwijnt en de betrekking
g od JiEe A6 . . . ..

/ voor het zuivere moiré-patroon (l1.12) overblijft.

A voleerl,
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De verstoring van het profiel van de zuivere moiré-patronen wordt dus
teWeeggebFacht door de tweede term van het rechterlid van (111.10).

Voor deze term kan geschreven worden

X X _ x0Tk
ip sin ﬁ(ﬁ" sp) ewi(M 2521)= i_sinw(s - Mp) P eﬁi(M 2521)
€ X . g .
g G = sp) g (s - 3

(rie.1)

Het is duidelijk, dat de inviced van deze term, die de bijdrage van de
diffusiezdne tot de amplitude van de gediffracteerde bundel, beschrijft,
voor zeer grote waarden van x verwaarloosd kan worden.. De interactie
is dus klein voor |x| >> |Mps|, terwijl daarentegen de interactie
maximaal zou moeten zijn voor x = Mps.Dit laatste is op zich wel
jpist, maar het betekent tevens, dat de kinematische theorie faalt in
het beschrijven van de diffractie aan het gegeven model, vastgelegd
door de betrekkingeﬁ (111.3), zoals hieronder zal worden toegelicht.

in de diffusiezdne kan een effectieve deviatiepafameter s' worden

gedefinieerd als (zie ook (11.7)):

dR _ o .2, | (111.12)

o 4
R | (111.13)

. im sin ms'p
Nu is ——

s !
g

de kinematische amplitude voor een perfect kristal met dikte p. Als

nu x = Mps, dan is s' = 0 en mag de kinematisch theorie niet toegepast

%{ worden. Voor |x| >> |Mps| mag de kinematische theorie wel toegepast worden

en voorspelt de theorie, dat de periodiciteit van het moi ré-patroon gelijk
is aan die van een zulver moiré-patroon.

Het resultaat voor grote |x| hangt samen met het gekozen model en kan
ook uit de geometrische eigenschappén van het model verklaard worden

(zie 111-1). lImmers voor grote |x| draagt de diffusiezdne niet tot
de diffraktie bij. : ' '




I11-3, Toepassen van de Dynamische Theorie

[11-3a.Numerieke oplossing van de Howie-Whelanvergelijkingen, voor het

tweestraalsgeval

in deze paragraaf zal aangegeven worden,hoe de intensiteiten van
doorgaande en gediffracteerde bundel aan de onderkant van een kristal,
waarin diffusie heeft plaatsgevonden, kunnen worden berekend. Het model
dat hiervoor gebruikt wordt, is beschreven in [1l-1,

Voor een imperfect kristal zijn de Howie-Whelanvergeli jkingen, rekening

houdende met anomale absorptie (zie Appendix D), voor het tweestraalsgeval:

o, . , .
o . 1 .1 i R .
e = i (-g(-)- + -é-g )?o + mi (E-;l- + —E-; )¢g exp(Z1rlsz+21rlg_.E(z))

(L1 1)

g _ . i . 1 i o et
T ﬂl‘z; + Eg )¢g +mi(z= + =5 )ég exp ( Zjlsz 2mig.R(z))

Met (11.7):2mig.R(z) = -2niAg(z).r.

en: lag(2) | =I;(Z)- L(“O)I (1i1.15)
Zodat: 2mig.R(z) = -Zdég(zjx = 4ia(z) (111.16)
waarin: af(z) = -ngg(z»x
De berekening van | en 'g voor zuivere moiré-patronen onder verwaar-
lozing van anomale absorptie (zie Il -3b en Appendix ¢) is al behoorli jk

- ; - - - ﬁ - . -
omslachtig. Voor een algemene situatle, die met concentratieprofiel en
anomale absorptie kan dan ook het eenvoudigst een numerieke me thode

gebruikt worden.
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Het kristal wordt daartoe opgebouwd gedacht uit een groot aantal
segmenten, genummerd 1 t/m N (fig. 2); in ieder segment wordt de
functie a(z) constant verondersteld.

Voor het n€ segment, waarvoor z ¢ zg 2z, is de oplossing van het

n-y n
stelsel (111.14):

b (29 (z=1 < 2 < z,))= Céﬂ’(n) ezniyénz;co(z) n) ez,rj.Y(EZ)z-
(111.17)

en Vg (212,71 < 2 < 2p))= c{V (n) e2ﬂ§Y51)z+cgf2)(n) eZﬁiYéz)z
(111.18)

Hierin zijn Yél), yéz), 751) en Yéz) comp]ek (anomale absorptie,

Appendix D). . .
De coéfficiénten Cél)(n), Céz)(n), Cé1)(n) en Céz)(n) volgen uit de

randvoorwaarden op z = Z, .1

- (1) . (2)
- 2riy > 'z __. 27 B :
Céj)(n),e o n-l + Cég (n) e " Yo “n=1 = ¢°(zn_1)_ (111.19)
. (1) . (2)
2 - 2 - :
Ac,g(l)(n) e ,“'Yg Zn-1 +C52) (n)té,W[Y va1 - wg(zn-l) i(.lll.ZO) |
| m |
Substitutie van ¢£1)(z) = 651)(n) e2mivg -z en
(1)
oM@ = ey rivg 2

in de eerste vergelijking van het stelsel (111 1h) levert:

)y by (D) a0y deln) (1)
2wy, Co.v(n) = ﬂl(gb + 3 )Cy '+ ﬂ'égg +.€é e 'O c! ‘(n)
o) = aglavg"- 1 31 Mgty o
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L i 1 i
met qg (‘-gg+-é-g)enqo—(—é'g+'é'g.)
" Analoog is
Céz)(n) = dq (2Y£2)— %;? gha(n) ¢ (2) () (111.22)

(1) (2)

Nu zijn, voor gegeven diffractieomstandigheden Yo = en Y, '~ constant;
voorts nemen we aan, dat de absorptie- en extinctieafstand geen functies

zijn van de concentratie en dus voor alle z dezelfde waarde hebben. In

dat geval schrijven we voor (111.21) en (111.22) respectievelijk

Célj(n) . éia(n)cé1)(n) | ' | (111.23)
| céz)(n) = p, éia(n)cg?)(n) | { (v11.2k)

Substitutie van (111.23) en (111.24) in (111.20) levert dan

\ . (1) : . . (2)
-La(n) 2 z_ _. . <ia(n) 2 -
P1 elq ) e "Yg Fn-i cgl)(n) + Py ela " e W{Yg Zn-1 Céz)(n)f¢g(zh_1)
(111.25)
Uit (111.19) volgt:
| ' L (1) . (2)
2 -2 ,
e =Zwo<zn-1> e e Z""}e o o
(111.26)

Substitutie van (111.26) in (111.25) levert nu met gebruikmaking van

yél), éz),‘yél) en'yéZ) uit Appendix C://

o -ia(n) -Zﬂiszn_1

(Zn-l) " Py ® € lpo(zn-l)
~ia(n) . . (1)

Cpypp) e &7 Tg -

ﬁé” (n) = Yq

(111.27)
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(111.27) is een recursieve betrekking, die vcor een bepaald segment
n met een bepaalde a(n) de cogfficiént Céi)(n) relateert aan de ampli-
tuden van doorgaande en gediffracteerde bundel bij de intrede in het
n® segment (op positie zn_]). ,

Uit de met (111.27) berekende C£1)(n) kunnen met behulp van (111.26),
(111.23) en (111.24) de overige co&fficiénten Céz)(n),“831)(n) en Céz)(n)
berekend worden. De amplituden wo(zn) en wg(zn) bij het uittreden van

de bundel uit het n® segment worden dan gegeven door

. (1) . (2)
. 2 2 z
1) = M e 0 e e o T ()
. (1) . (2)
2 ' 27
= b (z,) =_Cg(1)(n) e g +.Céz) (n) e W_g L (111.29)

~welke betrekkingen dan weer fungeren als randvoorwaarden voor de berekening

van de codfficiénten in het (n+1)€ segment. Omdat de randvoorwaarden op

z=0, wo(o) =1 en wg(O) = 0, bekend zijn, kunnen de amplitudes wo(zn)
en wg(zn) successievelijk tot op de bodem van het kristal berekend worden.
Op de bodem van het kristal kunnen dan door complex kwadrateren de inten-
siteiten van doorgaande bundel (Io) en gediffracteerde bundel (lg) worden
berekend. De berekening wordt gedaan voor een groot aantal waarden van
de parameter x, zodat het intensiteitsprofiel in de richting evenwijdig
aan de g-vector wordt vastgelegd.

| Opgemerkt moet worden, dat de stapgrootte in x niets heeft uit te

‘staan met de''kolombreedte!'. De waarde van x definieert uitsluitend-de

positie van een kolom. De breedte van een kolom speelt in de hier

gegeven theorie geen rol.
111-3b. Toepassing van de Numerieke Methode

Om de in § 111-3a genoemde berekeningen uit te voeren werd een
computerprogramma samengesteld. De werking van het programma werd

getest, door berekende resultaten voor het zuivere moiré-patroon en

het perfecte kristal (x = 0), Voor verschillende waarden van de devia{ie-

vector s, te vergelijken met de analytische resultaten (11.18), (11.28),

- (11.29) en (11.26) (zie ook fig. 2 in hoofdstuk I1).




Alle berekeningen werden uitgevoerd aan het 200-moiré-patroon van
Cu/Ni. Een segmentgrootte van 5 R werd toegepast. Voorts was z, = 1000 R
(dikte nikkellaag) en z, = Loo R dlkte koperlaag), E = E900 = 278 R
[1], & /£' = 0.08 en E‘ E /v (w + 1) [2, 3]. De roosterconstanten
van koper en nikkel zijn respectlevelle 3.6150 R en 3.5238 R [4].

De resultaten van de testprocedure zijn samengevat in de tabellen
1.1 en 111.2. |

Tabel 111.1 lo VOOR EEN PERFECT KRISTAL EN CT VOOR ZUIVERE

MOIRE-PATRONEN ZONDER ANOMALE ABSORPTIE

S Io IO CT CT

(theoretisch) (berekend) (theoretisch) (berekend)

0 0.9872 0.9859 0.21 0.21
0.6h/gg' 0.9969 0.9876 0.95 0.95
1.1/, 0.5483 . 0.5507 0.51 0.51 -
2.78/gg 0.98L0 0.9825 0.28 0.28

I en | VOOR EEN PERFECT KRISTAL MET ANOMALE
Tabel 111.2 o
ABSORPTIE

s | I | |
o o :

g9
(theoretisch) (berekend) (theoretisch) (berekend)

0. 0.2901 0.2902 0.2127 0.2129
0.64/5  0.6348 0.6309 0.1380 0.1319
L/, 0.7163 0.7166 0.1579 0.1584

2.78/5g 0.9595 0.9582 0.0163 0.0176
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Deze tabellen tonen aan, dat de gevolgde numerieke methode goede
resultaten oplevert. De verschillen tussen berekende en theoretische:
waarden komen naar alle waarschijnlijkheid voort uit de keuze van de
stapgrootte, afrondingsfouten tijdens de iteratieve procedure (de

berekeningen werden uitgevoerd in enkele precisie) en het verwaarlozen
van het imaginaire gedee]te in de coéfficiénten Cé1), Céz), Cé1) en

C(Z) bij het opstellen van de analytische vergelijkingen voor het
perfecte kristal met anomale absorptie, (11.28) en (11.29).

In de gerusfstel]ende zekerheid, dat het programma betrouwbare
uitkomsten oplevert, werden een-aantal simulaties gedaan voor een systeem,
waarin een diffusiezbne was gecreéefd. Aangenomen werd dat.het_verpTaat-
singéve]d kon worden beschreven met (111.16).

Fig. 3a t/m f geeft het intensiteitsproffel als functie van x voor
symmetrisch rond z, = 1000 R gelegen diffusiezénes met breedten (0 (zuiver
moiré-patroon), 160, 320, 480, 640 en 800)R. In het laatste geval is
juist geen’ zuiver koper (oorspronkelijke laagdikte 400 R) meer aanwezig.
Eeen subprogramma legde in deze diffusiezOne een ]ineéir concentratie-~
profiel (rooéterconstanteprofiel). In fig. 3a t/m f is s = 0 en is
anomale absorptie verwaarloosd. Duidelijk is te zien, dat het moiré-

patroon is de buurt van x = 0 is verbreed en dat de moiré-spatie voor

~ grote Ix[ spoedig terug]oopt‘naar de spatie van het zuivere moiré-patroon

(69.84 R). Dit effect werd reeds voorspeld bij de behandeling van de
(falende) kinematische theorie (zie 111-2). De fig. La t/m f hebben
betrekking op dezelfde'diffusiegevallen als in fig.'Ba t/m f; ook nu
iss =20, maér de anomale absorptie is nu in de berekeningen meegenomen.'
Uit de fig. b4a t/m f is té zién, dat de anomale absorptie met zich mee-
brengt, dat het profiel rond x = 0 schoudervorming vertoont. Dit effect,
dat achterwege blijft bij'grotére waarden van |x| kan verklaard worden
uit het feit, dat de grootte van de anomale absgrptie zeer gevoelig is
voor kleine variaties in de effectieve deviatieparameter binnen de diffusie-
zBne, juist a]§ deze erg klein is (rond x = 0). Voor grotere |x| als
|seff| >> 0 vindt aan de diffusiezdne eigenlijk geen diffractie‘meer
plaats en treedt het genoemde effect dan ook niet op..

Behalve met een lineair concentratieprofiel werden ook_nég simulaties

gedaan aan ''realistischer'' concentratieprofielen.
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Een subprogramma berekende met een som van errorfuncties [5] de concen-
tratieprofielen, die in een preparaat met z, = 1000 R (dikte nikkellaag)
en z, = oo R (dikte koperlaag) zouden ontstaan na respectieve]ijk‘O.S,
2, 4, 8 en 15 uur diffusie bij een temperatuur, waarbij de (constante)
interdiffusiecoéfficiént D = 3.4 x 10~]6cm2/s werd gesteld. De concen-
tratieprofielen en de bijbehorende moiré~patronen zijn voor s = 0 met

en zonder anomale absorptie gegeven in fig. 5a t/m e.
I11-3c. Discussie aangaande de Simulatieresultaten

Wij constateerden reeds enkele malen (zie § I111-2 en § I11-3b), dat een
merkbare verbreding van het moiré-patroon in simulaties bij s = 0 alleen
optreedt als |x| klein is. De positie x = 0 (beschreven in § t11-1)
kenmerkt zich door het felf, dat zowel de diffracterende vlakken van de
oorspronkélijké componenten van het epitactische bikristal, als de
effectief diffracterende viakken in de diffusiezOne juist in elkaars
verlengde liggen. Nu laat de door ons gegeven beschrijvingswijze van
het verplaatsingsveld in de diffusiezdne (111.1) niet toe, dat deze
sitﬁatie zich hérhaalt. Een roosfér, dat aldus opgebowwd wordt gedacht,
bevat echter éen zéer grote misfit-energie; deze misfit-energie kan
echter sterk geréduceerd wordén, indien dé structuur van de diffusie-
zdne wordt'gerelaxeerd door de aanwezigheid van misfit-dislocaties.
Aangetoond is, dat in het grensvlak van epitactische bikristallen
ook v6oér diffusie een netwerk van defgelijke‘mfsfif‘dislocaties aanwezig
is [6, 7]. Volgens theorieén van van der Merwe en Vermaak [7, 8, 9]
‘verspfeiden de misfit-dislocaties zich na diffusie over subgrensvlakken
in de diffusiezdne en wel zodahig, dat de totale hoeveelheid misfit-
dislocaties constant blijft totdat de diffusiezone het oppervliak van
van één van de componenten van het diffusiekoppel heeft bereikt. Het

effect van de aanwezigheid van misfit-dislocaties in de diffusiezbne

is, dat een'situatie als rond x = 0 zich vaak herhaalt. Voor de simulaties

betekent dit, dat de fasefactor a(z, x) in de diffusiezdne alleen voor

kleine |x| beschreven kan worden met

a(z, x) = -2m
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Voor grotere waarden van | x| moet na diffusie het verplaatsingsveld ten
gevolge van de mxsflt dislocaties worden ingevoerd. Het resultaat van
een dergelijke verfijning in de theorie zou zijn, dat voor kleine waarden
van le verbreding van het moiré-patroon plaats vindt, zoals in ons
primitieve model geconstateerd, terwijl nu ook voor grote waarden van
|x| verbreding van het moi ré-patroon geconstateerd zal worden daar de
effectief scheefstaande vlakken (zie modelbeschrijving in § tit-1 en
discussie in § 111-2) niet voorkomen.

Onze expgrimenten (zie hoofdstuk V) hebben inderdaad aangetoond dat
moiré-patronen na diffusie een grotere spatie hebben dan voor diffusie.
Bovendien zijn varlatles in deze spatie aantoonbaar,

Wij maten de spatie op van ca. (3-10) fr|nges en bepaa]den daarunt
de gemiddelde spatie van het moiré-patroon. Het moet niet uitgesloten
worden geacht, dat de door ons herhaaldé]ijk waargenomeh'”coherentie-
afstand' van de fringes van ca. (3-10) moiré-perioden met de hierboven

beschreven misfit-relaxatie samenhangt.

111-4, Ons Model: de'ﬁemiddéldé~Roostér~Bénadéring‘

Bij ons onderzoek naar de verandering van moiré-patronen ten gevolge
van diffusie, zijn wij vooral geTnteresseérd in de spatieverandering en
niet in de eerste plaats in de verandering van het contrast van de moiré-
patronen, aangezien deze laatste sterk afhankelijk is van de diffractie-
condities, welke niet exact bleken te kunnen worden bepaa1d (zie 5 1V-14).

In de discussie in § Il1-3c maakten wij reeds melding van het feit,
dat de structuur van de di ffusiezdne, niettegenstaande de concentratie-
gradiént, door de aanwezigheid van een periodieke misfit-dislocatie~
structuur, in richtingen loodrecht op die van de concentrat[egfadiént,
een hoge periodiciteit bezit.

Dit brengt ons op het idee, dat het moiré-patroon na diffusie bij
goede benadering kan worden opgevat als de ai fbeelding van het colncidentie=
rooster (zie hoofdstuk 1) van twee gemiddelde roosters. Het zal later
blijken (hoofdstuk V), dat deze "gemi ddelde-roos ter=benadering'' het door
ons experimenteel vastgestelde verband tussen de moiré-spatie enerZ|st
en de breedte van de di ffusiezone anderzijds zowel kwalitatief als

kwantltatlef uitstekend beschrijft.
In fig. 6a zijn twee over]appende roosters van de krlsta]len A en B

met dikten van resp. z; en z, weergegeven; de spaties van de diffracterende

vliakken van A en B zijn respectievelijk d1 en d2

!
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Als nu tussén A en B interdiffusie plaatsvindt ontstaat rond z = z,
een diffusiezdne (fig. 6b). '

Als wordt aangenomén, dat de interdiffusiecoéfficiént van het systeem
A/B constant is, de wet van Vegard in het gehele samenstellingsgebied
van de homogene A/B legeringen ngaat en het concentratieproffel in de
diffusiezdne kan worden benaderd met een rechte, dan _js het rooster-
constanteprofiel na diffusie, als geschetst in fig.;gﬁi)verondersteld is
hierbij, dat d1.< dz. De moiré-spatie voor diffusie is die van het
zuivere moiré=patroon)

d1d2 .
My 57 q | o (so)

Onze ”gemiddelﬁe—rooster—benadering” stelt nu, dat de spatie van het

moiré-patroon na diffusie kan worden beschreven met

>f<d2>

t<d1
TR (111.31)
D <d2> - <d1

waarbi j <d1> en <d2? gemiddeide roosterparameters in de lagen ter dikte

zy en z, respectievelijk zijn. Indien de roosterconstanten d1'en d2 niet

erg verschillen, geldt

<dj> <d2>v= d1d2 ' (111.32)
Nu is voor het hierboven beschreven eenvoudige diffusiemodel met een

lineair concentratieprofiel in een diffusiezbne met breedte Ap:

s

z 1
1 z,d, + % Ap(d, -d,)
<d;> =-% f d(z) dz = —— g 2_1 (111.33)
1 !
10
P2z dr(z, - $2) (dymd,)+ 3 Apld,d))
AR 2
2 wwﬂvz
Z

(111.34)




Uit (111.33) en (111.34) volgt:

. g > = (4~ S, L f‘
<d2/ <d1> = (d2 d]) g 1 8(21 + ZZ)AF’g 4% (el

Nu volgt uit (lil.30), CIira3t) en (111.32)

M <d,> -~ <d>
ﬁl T j =7d ] (i
D 2 1
Combinatie van (111.36) en (111.35) levert:
M /
T 1,1 1. L
o= = 1 = (= + =) Ap / : (1
My k) z, 1z,
Nu kan (111.37) ook géschreven worden als:
M.~M P
T 1,1 4
-+ = gl—+ —)bp (1
MD 8 z, z, |

Voor een kleine diffusiezdne Ap neemt (111.38) de vorm aan van een

differentiaalvergeli jking:

Zlo.
=

1,1 1
‘= g‘;; + ;“)dp (et

Deze differentiaalvergelijking met als randvoorwaarde M = MT voor p =

heeft als oplossing:

L P 4 (1

We zien, dat voor de genoemde aannamen de variatie van de moiré-sp

met de breedte van de diffusiezone een zeer eenvoudige gedaante heeft.

_33-

.35)

.36)

.37)

.38)

.39)

0

Jho)

atie’




n3h-

De verhouding M/MT blijkt afhankeli jk van de verhoudingen p/z1 en
p/zz, waarbij de grootte van het effect bepaald wordt door de kleinste
z, hetgeen zeer voor de hand ligt.

Stellen we nu nog:
p2 = 2Dt - (1eeht)

waarin D de (constante) interdfffusfecoéfficiént en t de diffusieduur
is, dan vinden we een felbegeerd verband tussen de moiré-spatie na
diffusie enerzijds en diffusiegegevens D en t anderzijds.

De uit (111.40) en (111.41) volgende betrekking:

M 1,1 1 ‘
In o= = &(— + —)¥ 2Dt (111.42)
My 8z 7 7 |

voorspelt:

a. een lineair Verband tussen ln(M/MT) en vt bij interdiffusie in een
epitactisch bikristal.

b. de mogelijkheid_Cm, indien z, en z, bekend zijn, uit de helling van
de onder g.genOemde rechte de bulkdiffusiecoéfficiént bij lage tempe-

ratuur in zeer dunne folies te bepalen.

Deze voorspeliingen zi jn door onze experimenten (zie hoofdstuk V) op
schitterende wijze bevestigd. -
Natuurlijk is het mogelijk de in deze paragraaf gegeven afleiding te
verfijnen door toepassing van een niet recht concentratieprofiel. Wij'
sl zijn echter van mening, dat deze verfijning slechts leidt tot "minor
v ! corrections" op (I11.42) en het succes van de '‘gemiddelde-rooster-
benadering' onaangetast laat. .
Het nu volgende moge dienen tot rechtvaardiging van de "gemi dde 1de-

il o Erooster—benadering”: In de diffusiezdne zijn misfit-dislocaties van

;”%féJMﬂ\ gtegengesteld teken aanwezig zodanig, dat in het matanovlak, de verpTaat;

frte lsingsvelden van deze misfit-dislocaties elkaar juist opheffen. Het rooster
lop dit matanovlak -~ in onze eenvoudige beschri jving (concentrétieonafhan-

 kelijke diffusieco8fficiént) het viak z = 21'- kan dienen als referentie-
"rooster ten opzichte waarvan de gemiddelde fase van de gediffracteerde
7electronen in het bovenste en in het onderste gedeelté van het gediffun-

deerde systeem kan worden uitgedrukt.
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Voor het bovenste gedeelte (z g 21) volgt voor de gemiddelde fase

((111.15) en (H11.16)):

1 1 | .
<io, (x)> = 21 (-eee - (111.42)
2 <d1>' d(z1))x
en voor het onderste gedeelte (z » z]):
<la, (x)> = =2mi (e = e ) (111.43)
2 <d2> ET;?) '
zodat op het vlak z = 245 analong als beschreven in hoofds tuk Il, een
fasesprong optreedt, voor de groottewaarvan,onder toepassing van (111.32),
~geldt:
) <d1> - <d2>
i(<a, (x)> = <a,(x)>) = =27 (——m———") x
2 1 . d,d
172
Deze fasefactor nu geeft aanleiding tot a-fringes (§ |1-2) met de periode:
M=____i1_(_i_2______
<d2> - <d1> s

Dit Is identiek aan de moiré-spatie na diffusie zoals gedefinieerd in

(111.31),
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breedte van de diffusiezone (lineair concentratieprof?el);

1t

Bij fig. 3: s
P

geen rekening gehouden met anomale absorbtie

Bij fig. 4: als boven, maar wel rekening gehouden met anomale absorbtie
Bij fig. 5: s =0
concentratieprofielen vastgelegd met som van errorfuncties [5]
| = di ffusieduur

weergegeven zijn:

(i) het concentratleproflel in een kolom

(ii) het moiré-patroon berekend met anomale absorbtle
naast het bovengenoemde concentratieprofiel

(ii1) het moiré~-patroon berekend zonder anomale absorbtie:

op de volgende pagina
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IV BESCHRIJVING VAN DE EXPERIMENTEN

IV-1 Inleiding

Voor transmissie-electronenmicroscopisch onderzoek is het noodzakelijk

te beschikken over preparaten, die dun genoeg zijn om door de electronen-

bundel te kunnen worden doorstraald. Voor metalen geldt algemeen, dat de

preparaten dikker kunnen zijn naarmate het atoomnummer kleiner is; boven-

dien hangt de toepasbare dikte nog af van de versnellingsspanning van de

" electronen, de grootte van het objectiefdiafragma en de oriéntatie van

het kristal. Voor koper en nikkelprebaraten betekent dit dat de boven-

~grens voor de dikte ongeveer 3000 R is.

Voorts is het gunstig als het preparaat zo evenwijdig mogeli jke
begrenzingen heeft, het opperviak ervan geen in- en uitstulpingen bevat,

en vooral ook, dat dit oppervlak schoon is en blijft.

e —————"

Voor het verkri jgen van dunne preparaten kunnen verschillende methoden
worden toegepast, waarvan op dit moment (electro)chemisch polijsten en
opdampen in vaculim de belangrijkste zijn, hoewel ook andere technicken

worden toegepast.
In het hier beschreven onderzoek werden de preparaten bereid door

op een electrolytisch gepolijst preparaat, doorstraalbaar voor de elec-

tronenbundel, epitactisch met behulp van vaculindepositie een dun laagje

(+ 400 R) koper neer te slaan.
IV-2 Het Electropolijsten van Nikkel

Van een staaf spectraal zuiver polykristallijn nikké] (fabrikant,

Johnson, qughgy and Co,_Ltd) werden stukjes afgezaagd; deze werden

_gewalst tot strips met een dikte van 0,3 mm, waaruit preparaatjes met

een doorsnede van 3 mm werden geponst. Nadat de preparaatjes licht waren

geschuurd met fijn schuurpapier, werden ze onder vaculim (+ 10-5 torr)

gedurende 24 uur spannnngvrlJ gegloeid; hierna waren de nikkelpreparaatjes

.gereed voor een electropolletprocedure, tenelnde ze te voorzien van een

dun (doorstraalbaar) gebied.
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Het electropolijsten geschiedde in de Tenupol (fabrikant Struers)
bij een temperatuur van ;700C en een stroomdichtheid van 30.mA/mm2 in
een electrolyt, bestaande uit 6% perchloorzuur in methanol. Na het
polijsten werden de preparaten gespoeld in methanol, om op het preparaat
geadsorbeerde electrolyt te verwijderen. Andere baden, waaronder het
door Struers aanbevolen A-8 bad bleken niet te voldoen aan de door ons

aan het preparaat gestelde eisen: een zo groot mogelijk dun gebied en

'geen zichbare etseffecten, zelfs niet bij maximale vergroting in de

electronenmjcroscoop. Met de door ons gebruikte methode voldeden de

preparaten in vrijwel alle gevallen aan de gestelde eisen. Na het

“electropolijsten hebben de preparaten dan de vorm als geschetst in

fig. 1. Dank zij de grote betrowbaarheid van de poli jstprocedure
behoefden de preparaten geen contrdle meer in de electronenmicroscoop
(met kans op koolvorming op het oppervlak) en konden zij direct na

bereiding van een dun epitactisch koperlaagje woirden voorzien.

V-3 Het Epitéctisch Opdampen van Koper

Opmerklng De in deze paragraaf beschreven experimenten en het ontwerpen
en construeren van voor ons doel geschikte onderdelen voor de
- opdampinstallatie werden uitgevoerd in samenwerking met de

heer Weerhei jm.

De opstelling hiervoor is schematisch'W¢ergegeven in fig. 2. Het
gehele systeem is opgesteld onder een klok, waarin tijdens het opdampen
een vaculim van (1--2)x10“5 torr heerst. o 4 v

Het oventje, vervaardigd uit wolfraamdraad, gekit met geéinterd
aluminiumoxide, waaruit spectraalzuivér koper (fabrikant Johnson, Matthey
and Co, Ltd) wordt verdampt, bevindt zich op 27 cm van het préparaat.

Het prepafaat wordt met klemmetjes gemontéerd op een plaétje, dat de
bodem vormt van een ander oventje' ; doel hiervan is de substraat-
temperatuur, zodanig te kunneninstellen, dat de mobiliteit van de koper-
adatomen groot genoeg is om energetisch gunstige posities in te kunnen
nemen, hetgeen voor epitactische groei onontbeerlijk is. '

Op dezelfée hoogte als het substraat is een kwartskristal gemonteerd,

met behulp waarvan de dikte van het koperlaagje kan worden gemeten.
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Dit kwartskristal maakt deel uit van de Deposition Control Master Omni

(fabrikant Sloan). Van dit apparaat dat is bedoeld om het gehele
opdampproces automatisch te starten, regelen en stoppen, werd alleen
de mogelijkheid tot laagdiktemeting gebruikt. Het benutten van de
andere mogelijkheden, zou wellicht zinvol zijn geweest, maar kon niet
eenvoudig gerealiseerd worden, omdat het apparaat op processen van
groter schaal gedimensioneerd is.

De temperaturen van verdampings- en substraatoven werden als functie
van de stroomsterkte door de gloeidraad bepaald met respectievelijk een
pyrometer en een thermokoppel; grote nauwkeurigheid kon hiermee niet
worden bereikt, bovendien was de verdampingsoven nogal aan slijtage
ohderhevig, waardoor steeds grotere étroomsterkten nodig worden om, in
verband met toegenomen warmteverliezen, een bepaalde temperatuur te
beha]en.

De omstandigheden waaronder goede epitaxie optreedt en een continue
opgedampte laag wordt gevormd zijn afhankelijk van de substraattempera-
tuur (te regelen met de substraatoven) en de opdampsnelheid (te regelen
met de verdampingsoven).

Uit inleidende experimenten bleek, dat bij lage substraattemperatuur,
bijvoorbeeld kamertemperatuur, van epitaxie geen sprake was en dat bij
te lage of te hoge opdamsnelheden geen continue film van constante dikte
werd gevormd, maar eilandjes ontstonden op een onbedekt substraat (te
lage opdampsnelheid) of op een continue film (te hoge opdampénelheid).

Het best bleek een substraattemperatuur van‘ZSOOC en een opdampsnel-
heid van ca. 40 B/minuut te voldoen. De dikte van de opgedampte laag
bedroeg steeds 435 R, Hierbij kan opgemerkt worden dat de absolute
nauwkeurigheid waarmee deze dikte bekend is misschien niet zo hoog is.
De relatieve nauwkeurnghend is echter zeer goed. De reproduceerbaarheld

van de dlkte van de opgedampte laag is beter dan 1%

IV-Q-Alternatieve'Prepareermethodén voor Doorstraalbare Epitactische

Bikristallen

De meest toegepaste methode om doorstraalbare epltactlsche blkrlstallen
te bererden is het successuevelle opdampen van de beide componenten op
bijvoorbeeld het (100) vlak van ‘een NaCl-kristal, dat vervolgens in water

wordt opgelost.




Hierover is reeds zeer veel literatuur verschenen.[1, 2, 3, 4] is slechts
een bescheiden greep uit een grote rijkdom, Een andere methode bestaat
uit de electrokristallisatie van de enelcomponent op een opgedampt sub-
straat van de andere [5, 6].

Voordeel van vooral de eerstgenoemde methode is, dat onder gunstige
condities continue films van goed gedefinieerde dikte met een bepaalde
oriéntatie kunnen worden verkregen; nadeel is vaak de geringe mechanische
sterkte van de films en de aanwezigheid van veel roosterfouten (hoge
dislocatiedichtheden).

In de loop van het onderzoek hebben wij getracht, mede gezien de
successen van Mittemeijer en Smid [7, 8, 9] met de epitactische electro-
kristallisatie van koper op éénkristallijn nikkel, onze prepératen te
bereiden door electrokristallisatie van koper op onze (poykristallijne)
nikkelpreparaten, radat deze door electropolijsten van een dun gebied
wéren voorzien. ‘ »

Hoewel deze methode incidenteel succes had, Bleek de reproduceerbaar-
heid van de methode niet van dien aard, dat het zinvol werd geacht dit
soort experimenten voort te zetten. Als er al koper aanwezig was op het
substraat, bleek deze in a]le.onderzdchte gevallen geen continue laég
te vormen, maar veeleer uit een verzameling her en der verspreide kleine
kristallieten (breedte in de orde vanVO, 1 um) te bestaan, die zich
overigens wel epitactisch op het substraat bevonden. In andere gevallen
had het koper zich in de vorm van kleine dikke kristallieten preferent
op de korrelgrenzen van het substraat afgezet;

De electrokristallisatie werd overigens niet diepgaand onderzocht,

aangezien bleek, dat met opdampen meer succes was te behalen (zie 1V-3).
IV-5 Het Waarnemen van de Preparaten in de Electronenmicroscoop

Nadat de doorstraalbare preparaten van een opgedampt koperlaagje
waren voorzien, waren ze geschikt-om er diffusie-onderzoek aan te
verrichten.

Ze werden hiertoe in de verhittingshouder van de electronenmicroscoop

~gebracht. De verhittingshouder bevat een oventje en een tHermokoppel en

is verbonden met een 'Temperature Control Unit" (fabrikant Philips),

waarmee de temperatuur tot op enkele graden nauwkeurig kan worden inge-

steld en afgelezen.
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De preparaten werden bekeken in de electronenmicroscoop (Philips
EM 300), in practisch alle gevallen bij maximale vergroting in de
Hselected area'' stand (vergroting 126.000 x). Alle waarnemingen werden
gedaan zonder kanteling van het preparaat (0%ti1t"). Kantelen van het
preparaat had soms grote voordelen kunnen hebben, omdat daardoor bepaalde
diffracterende vlakken beter in diffractiestand hadden kunnen worden
gebracht, maar bracht grote experimentele moeilijkheden met zich mee.

Deze experimente]é moei i jkheden waren voornamelijk te wijten aan
de vorm en samenstelling van het preparaat: om het relatief kleine
dunne gebied bevond zich namelijk steeds een dikke rand van nikkel,
dat, zoals bekend, ferromagnetisch is, waardoor een sterke interactie
met de electronenbundel ontstaat [10, 11].

De afwezigheid bovendien van Kikuchilijnen in het diffractiepatroon,

" waarmee de ori&ntatie van het folie ten opzichte van de bundel en vooral

ook de belangrijke deviatieparameter s voor een bepaalde reflectie kan
worden bepaald [12], kan zeker aan de natuurlijk altijd aanwezige imper=
fecties in de opgedampte laag, maar mogelijk voor een deel aan de mag-
netische eigenschappen van het substraat geweten worden.

Van alle onderzochte preparaten werden moiré-patronen vodr diff usie
in helderveld en donkerveld vaétge]egd tezamen met het bijbehorende
diffractiepatroon. Bij voorkeur werden hierbij lage indiceé moi ré-patronen
bekeken (bijvoorbeeld (200) en (220) aangezien deze de grootste spatie
hebben. Kubiséhe diffractiepatronen werden,Voora] voor verhitten dikwijls
waargenomen (bij 0° tilt), waarschijnlijk een gevolg van het walsen (zie
v-2). . A ‘

Na verhitten (450-550°C) werden de preparaten aanvankelijk beter

a door het verdwijnen van imperfecties in de opgedampte laag, hetgeen goed

te zien was aan het regelmatiger worden van de moiré-patronen.

Na tamelijk lange verhittingstijden, afhankelijk van de temperatuur,
werden de preparaten al]éngs sléchtér tot zeer slecht; er vielen gaten
tn het dunne gebied en er trad kool- en oxidévorming op. Goede diffractie-
standen werden schaars en de diffractiépatronen werden zeer gecompliceerd.
Al deze vers;hijnselen, die overigens verwacht konden worden, zijn niet

'nadér bestudeerd.
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Bij toepassing van niet te lange verhittingstijden (bv. bij 500°C ¢
< # 15 h) konden de moiré-patronen in helderveld en donkerveld
en de bijbehorende diffractiepatronen echter zeer goed op de gevoelige
plaat worden vastgelegd. o
Tijdéns de waarnemingen werden speciale voorzorgen genomen om een
zo nauwkeurig mogelijk beeld van de moiré-patronen te verkrijgen.
Obvallend hierbij was, dat de moiré-patronen niet maximaal scherp waren,

5;als de rest van het 'beeld" scherp was. Het bleek, dat het objectief

iets moest worden overgefocusseerd; dit is in overeenstemming met de
bevindingen van andere onderzoekers [13].

ALY
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V' RESULTATEN VAN DE EXPERIMENTEN

V-1 Het Opmeten van de Moiré-Patronen

Hoewel het in het algemeen aanbeveling verdient, nauwkeurige metingen
te doen op de emulsiezijde van de fotografische plaat, werden alle metingen
om practische redenen verricht aan afdrukken van de platen (vergrotings-

De vergrotingsfactor van de afdruk ten opzichte van de plaat bleek

van afdruk tot afdruk kleine verschillen te hebben; door krimp van het

factor + 1,4),

papier was de vergrotingsfactor in verschillende richtingen van de afdruk
evenmin constant, Om deze redenen werd van iedere afdruk de vergrotings-
factor in drie verschillende richtingen bepaald (horizontaal, verticaal

en diagonaal), met behulp van op de plaat aanwezige merktekens. Afhanke]ijk
van de richting, die de moiré~fringes op een bepaalde afdruk hadden, werd

de vergrotingsfactor afdruk/plaat voor het moiré-patroon vastgesteld.

“Vermenigvuldiging van deze vergrotingsfactor met de microscoopvergroting

(in vrijwel alle gevallen 126000 x) geeft dan de totale vergroting van
het moiré-patroon. '

Helderveld~ en donkerveldmoiré-patronen werden met behulp van het
bijbehorende diffractiepatroon.gekarakteriseerd, gebruik makend van het
feit, dat harallel-moiré-fringes loodrecht staan op de diffractievector
(zie hoofstUk_l).

Moiré-fringes werden uitsluitend gemeten op plaatsen, waar geen
kristalimperfecties In het moiré-patroon konden worden waargenomen. Op
deze plaatsen zijn de moiré-patronen goed evenwijdig. Zo kon meestal op

één afdruk op verschillende plaatsen de spatie van 3-10 fringes met

lineaal en loep worden gemeten.
V-2 Resultaten van de Metingen
De resultaten van een aantal experimenten zijn hieronder in tabel-

vorm weergegeven. De tabellen V,1 t/m V.6 hebben betrekking op preparaten,

die slechts éénmaal een warmtebehandeling hebben ondergaan.
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In deze tabellen zijn aangegeven:

g : de betreffende reflectie.
M ¢ de theoretische moiré-spatie voor diffusie, die voor de betreffende
reflectie berekent'wordt uit literatuurgegevens voor de rooster-

parameters van de beide componenten (Cu en Ni).

M : de gemiddelde waarde voor de moiré-spatie zoals die voor en na
diffusie bepaald wordt.

s : de standaarddeviaties voor de voor en na diffusie bepaalde moi ré-
spaties. |

n : het aantal metingen (ieder bestaande uit een middeling over (3-10)

fringes) met de resultaten waarvan M bepaald werd. Er werd gesteld
dat aan n 3 6 voldaan moest zijn alvorens de resultaten mee in
beschouwing werden genomen.

ﬁ/Mt : de relatieve moiré-spatfe (betrokken op de theoretische moiré-spatie

voor diffusie).

Tabéi V‘7heeﬁ:betrekking op een preparaat, dat in totaal vier uur op
500°¢ is gewéest, echter tussentijds tot kamertemperatuur werd afgekoeld
om de moiré-patronen in .de verschillende diffusiestadia te kunnen bestuderen.
De eerste kolom geeft de effectieve diffusieduur aan, d.w.z. de tijd, dat
het preparaat op 500°C in geweest; de volgende acht kolommen bevatten groot-
heden, als in tabel V.1 t/m V.6, de 1aatste~koTom geeft na bépaalde diffusie-
duur het gemiddelde van ﬂyMt over verschillende reflecties.

V-3. Discussie
V-3a. Reproduceerbaarheid van de Waarnemingen

De standaarddeviatie geeft, in combinatie met het aantal waarnemingen,
een-indicatie van de spreiding in de gemeten moiré-spaties.

Deze spreiding heeft verscheidene oorzaken:

(1) de afleesfout bij het.opmeten van de fringes.

(it) variaties in de vergroting van de microscoop.

(it1i) inperfecties in het bikristal, zoals dislocaties, die een locaal
in- of uitbuigen van de fringes ten gevolge hebben; deze fouten-
bron werd zoveel mogeli jk geélimineerd, door uitsluitend te meten
op plaatsen, waar de periodiciteit van de fringes visueel, zo
perfect mogeli jk was, maar kon nooit volledig worden geé€limineerd
(zie ook V-1). (vervolg tekst op pagina 49).




Tabel V.1 METINGEN AAN PREPARAAT 750409/1 uur 550°C

voor diffusie na diffusie

g MR F® s® o Wm, WA s® o Hm

220 49,38 49,74 2,01 6 1.007 60.00 2.01 .6 1.215

311 L2.12 51.75 2.98 14 1.229

Tabel V.2 METINGEN AAN PREPARAAT 750424/1 uur 550°¢C

voor diffusie na diffusie

g M R) ) s®) o W, W®) s on WM

220 49,38 50.46 -3.17 6 1.022 60.78 0.88 9 1.231

Tabel V.3 METINGEN AAN PREPARAAT 750612/1 uur45500C

voor diffusie : na diffusie

g M@® WR s® n WM MER) - s@® n F/m,

200 69 .84 ‘ 82.67 1.20 17 1.184

220 49.38 60.69 0.64 6 1.229

-h6~




Tabel V.4 METINGEN AAN PREPARAAT 750604/2 uur 500°C

voor diffusie na diffusie
g Mt(R) HR) s@®) n /M, MR s@®)  n F/M,
200 -69.84. ... .. ... . . 77.52 1.32 16 1.110

Tabel V.5 METINGEN AAN PREPARAAT 750515/15 uur 500°C

voor diffusie - pa diffusie

g M _(R) WM& s(R) n MM HR) s@®) n | ﬁyMt

t t

200 69.84 70.82 1,19 8 1.014 90.82 3.06 6 1.300

220 49.38 49,99 "1.73 11 1.012

Tabel V.6 METINGEN AAN PREPARAAT 750522/16 uur 450°C

voor diffusie na diffusie _
g Mt(ﬂ) NEB s(®) o Fm WR s(®)  n i,
200 69.84 ' 75.94 24,03 9 1.087

220 49.38 50.19 1.87 8 1.016




Tabel V.7 METINGEN AAN PREPARAAT 750626

200 M_ = 69.84 R

220 M = 49.38 R

eh)  HE  s@®  on Wmo HER) O s(®) " /M <M/
0 70.75 1.62 7 1.013 50.05 2,09 10 1.014 1.013
0.5 73.54 3,17 12 1.053 53.34 1.28 9 1.080 1.067
2.0 77.78. 2,70 6 1,114 53.99 1.15 6 1.0934 1.104
4.0 57.02 1.88 15 1.155 1.155
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(iiii) lokale verschillen in dikte van éan of beide delen van het
bikristal; onze theorie voorspelt, dat de moiré-spatie na

diffusie afhangt van de dikten (zie ook V-3b).

Het statistische karakter van bovenvermelde foutenbronnen, brengt
met zich mee, dét het rekenkundig gemiddelde van de gemeten moiré-spaties
als betrouwbare waarde moet worden aangemerkt. Het is om deze reden, dat
alleen moiré-spaties, gebaseerd op meer dan vijf metingen in onze be-
schouwingen worden. meegenomen. |

De 220-moiré-spaties zijn bepaald aan drie verschillende preparaten

die elk 1 uur op 550°C zijn verhit. De uitkomsten zijn:

2,018 n

prep. 750409 M = 60.00 8 s = =9
prep. 750424 M = 60.78 R s = 0.88 R n=9
prep. 750612 M =60.69 R s =0.648 n=6

Uit deze tabel blijkt dat de feproduceerbaarheid hoog is. Vooral de

uitkomsten, behorende bij prep. 750424 en prep. 750612 stemmen zeer

~goed overeen, De bovenvermelde gegevens tonen aan, dat M betrouwbaarder

is, dan men op grond van de bijbehbrende standaarddeviatie zou verwachten.

Dezelfde conclusies kunnen worden getrokken uit vergelijking van de
200-moi ré-spaties, bepaald aan twée preparaten, die elk 2 uur op 500°¢C
zijn verhit, Deze zijn: '

prep. 750604 = W 1.32 8 n=16

77.52 R s

[
It

1
o

2.70 R n

=]
I

prep. 750626 77.78 R s

V-3b. De Moiré-spatie als Funcfie van de Diffusieduur

In tabel V-8 zijn de resultaten van de experimenten, gedaan bij een
temperatuur van 500°C en verschillende diffusietijden nog eens samengevét.
De experimenten zijn gedaan met de preparaten 750604, 750515 en 750626,
Qaarvan de resultaten gegeven‘zijn in de tabellen V.4, V.5en V.7.
Indien mogelijk zijn de waarden ﬁYMT in tabel V.8 verkregen door middeling
van de verhoudingen M/MT voor verschillende reflecties en voor de

diffusieduur van 2 uur ook nog eens over twee verschillende preparaten.




Voor t = 0 (geen diffusie) is het gemiddelde van alle (!) vddr
diffusie gemeten fringes genomen..

Deze verhouding ﬁYMT (t = 0) kan worden gefnterpreteerd als een
systematische fout in de vergroting van de electronenmicroscoop, maar
ook als het resultaat van misfit-relaxatie (zie ook§|ll-3c en§lll-h).
Deze misfitrelaxatie brengt met zich mee, dat zelfs op t = 0 in de

omgeving van z = z, een roos terparametergradiént aanwezig is. .

Tabel V-8 ﬁYMt ALS FUNCTIE VAN Dé DIFFUSIEDUUR B1J 500°C

—

t (uren) N % In g—

: T T
o ' '1.012' fvl3 0.012
0.5 1.067 0.065
2 1.107 /708 0.102
4 1.155 0. 144
15 ' | 1.300 _ 0.263

Aan de hand van de waardeg)vermeld in tabel &8 is in fig. 1 ]n(ﬁ]MT)
ui tgezet tegen Yt. In zeer goede overeenstemming met het door ons ont=

wikkelde model (I111.42) wordt een lineair verband gevonden.

V-3c. Berekening van Bulkdiffusiecoéfficiénten uit de Experimentele

Gegevens
De helling van de rechte in fig. 1 is gelijk aan (l11.42)

1 1
+ ETJVQD

1
helling = gC——
z
1 2

..50...
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Nu is bij onze experimenten z, de dikte van de kopef]aagq Deze bedroeeg
steeds hSSbﬂ (zie ook discussie in IV). De dikte zy van de nikkellaag
is helaas onbekend. Het is echter hoogstwaarschi jnlijk, dat deze gemiddeld
ongeveer 1000 R bedraagt. Omdat <z,> ca. 2,5x groter is dan <z,%, is de
invlioed van een variatie in zy op de grootte van de helling minder belang-
rijk.

Met zy = 1000 R en z
codfficiént bij 500°C

) = 435 B wordt gevonden voor de interdiffusie-

DSOOOC = 3,40 x 10"16 cm?/s

Voor diffusiééxperimenten bij 450°C en 550°C hebben wij de besch ikking
over twee punten: '
Het 450°C experiment levert:
t=0 MM =1.012 t=16h  H/M = 1.087.
De helling van de rechte getrokken door deze twee punten levert voor de
interdiffusiecosfficignt bij 450°C |

DhSOOC = 2.62 X 10“17 cm2/s

0ok voor het 550°¢ experiment hebben wij de beschikking over twee
punten: |
t=0 F/M.=1.012 t= 1h WM =1.217.
De helling van de rechte, getrokken door deze twee punten levert voor
de interdiffusiecodfficiént bij 550°C

15

=2,79 x 10 cmz/s.

DSEOOC
V-3c. De bepaling van Do en de Activeringsenergie

De temperatuurafhankelijkheid van de diffusiecoéffici&nt wordt

beschreven met de Arrhenius-betrekking:

=D é-Q/RT
(o]

‘ -9
of | InD=1n DQ RT
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In fig. 2 zijn de natuurlijke logarithmen van de door ons berekende
interdiffusiecoéfficiénten uitgezet tegen de absolute temperatuur. Uit

de helling van de rechte volgt voor de activeringsenergie
Q = 55.8 kcal/mol

Voor Do_wordt berekend
Do = 1.92 sz/s

Wij kunnen de door ons gevonden waarde voor DO en Q vergeli jken me t

Do en Q-waarden, berekend voor de diffusie van koper in zuiver nikkel
en van nikkel in zuiver koper. Deze bulkdiffusieco&fficiénten zijn bij
hoge temperaturen (700-105000) bepaald. Zie overzichtstabel in [1].

Monma et al [3] geven voor de diffusie van koper in zuiver nikkel
b, = 0.57 en’/s Q= 61.7 keal/mo]
en voor de diffusie van nikkel in zuiver koper [2]

b = 1.7 cn’/s Q = 55.3 kcal/mol

Wij kunnen concluderen, dat de door ons gevonden waardenvan.Do_(1,92 cmz/s)
en Q (55.8 kcal/mol) aantonen, dat de met onze methode bepaalde diffusie-
coéfficiénten bulkdiffusiecoéfficiénten zijn. Met onze methode is het
echter niet mogeli jk diffusiécogfficiénten als functie van de concentratie
te bepalen.

De door ons gevonden waarden liggen dicht bij de diffusiegegevens
voor nikkel in zuiver koper (overigens lopen de literatuurgegevens nogal
uiteen; zie [1] ). Hogere waarden voor de diffusieco&fficié&nten kunnen

mede in de hand gewerkt worden door imperfecties in de opgedampte koper-

laag.




/j

/

..53_

V-3d. Conclusie

Het is gebleken, dat.de door ons ontwikkelde theorie zeer goed
kwantitatief de verbreding van het moiré-patroon ten gevolge van
interdiffusie beschrijft.

Het is niet mogelijk met onze methode diffusiecoéfficiénten als
functie van de concentratie te berekenen.

De kracht van onze methode berust erop, dat bulkdiffusieco€fficiénten

bij lage temperaturen in zeer dunne folies bepaald kunnen worden.

P
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f EEN KORT OUERZICHT VAN DE VERSCHILLENDE BESCHRUWWING SWW2EN

TN DE DYNAVMISCHE DIFFRACTIETHEORIE
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;ﬂ_. De Go\pmee\\anischg ‘Formu\er‘m%__

Aa. Z‘)e B\oc\wso\?represa-\tak.\e

QDe heore hierveor kam men o.a. Ginden by Schapink (blz 12 ev.) en
E\IO\n rD\ﬁ‘i\c.,noU. \31% . , , . . | : ' ‘
%H{er\og wordit de Sckréc\{n%ewer%e\g\dna in @n periocicke pokehE\m\) opcf\o#:.
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l \OG)CE("‘, E) = COmech »'ZW‘LC\SGE‘:) * Ccame:(p 2nLC\_<_0)+ %)_V_' (A
loen. \éﬁf‘sm L‘> = cht)expz«tC\S@. _t_"> + C?(z)e)qo znccg")~3).f (A

Lt e SC\'\réc\;n?\!erﬁé\g\dnﬂ \b\%en baee woarden voor K, nl IKen
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%\Ja\ ‘omC\gm, ©) en \*523@5“1:), A\dus:
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,F\G) en l\m 2‘\3‘“ de exc\ha\\eamp\shnka\ UGn T..:;\cd\%c\ueﬁ L en 2.
Z 0 konnen Werden bepoa\c\ ot de randucorwearcen “ B o=,

, il: Ve (DCZN.:;\(\ Representakie

\‘\\erb& wordt het otale %Q\Que\c:\ QLYY niet opgeboodd gedacht ot een
- soperposifie yan Bock-%caldex\ , zoals in Q. moor oib een soperpoaiiie
_van de botale  amplitde von de dosroponde bonclel en e bokale

.;o.mp\‘\tkade van de ci@c\(wfad\'eefd& bonde |
k\)Cr‘) L@e,o«) w%ce B L)

\'\\BV\\’\ 20 Jn Yo CP) en LV%C\"> T’@SFEQ\\&B\ J\' %‘\d&?\n@@ﬁ:\ door .

) = A ep(B ) ¢ Py )
W%Cr A)C%)e (\co 33 C +/£ C;ja)e,fp(kc %) - : | (A.G}

50555“*‘3 van (P\S) en 0’\6) i G\-(}\ \aa\ onm\c\c\e\\\d\c ce eC\UWQ\er\he
,m.meh (A2) zten , roor ook een verschil kan ons niet ontgoon v Vergeljjling
(A3 ts Plexibel met beweldang dot de can het systeem opgeledde romd~
voorwoorden , zodot ES verandering van rardveor aarden alleen de

excitohe ampitoden AD en A yeran deren - Doaren%eaen leidt het weran -
deren Jan ronducoruoarden 53 de Doruinrepretentahe Yol een veranclering

Uon e bo.S\s%c\Wonc\-\eﬁ Wolc) ©n %Cr

2. X)e Go\c Opt\sc)ne %rmua\r'q

L\d:ga‘\%s £ \'\\ar\}cxx zijn c\e C\\Werenbaa\ueﬂ%e\s\cmﬁ&w Uar\ \—\owxe en

\J\\e\cm . 'De?,z \)e!‘%e‘u\(\h%eh ZL\“ mathemai sch moe\\ J\< c:\‘? Ee \&den )

\wehaeen o.a. het geoo\a 3 van \\e’r ?e!: dat de Dor-utnrepre;en\:ohe ,
- Maarop de \/erﬁs\ d\c\n%en kerusten e\%er\\ J\c geen \o%\SCM. wethode
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om kel \faw:;b\@um van de elechrarendifiracie in periedide  media aan
le Pok\ag}n Hirseh c.s [6\’2 \gb e.v > \%eﬂser\c&x ch ectoe de UE\’OD‘M\C\nﬁE’r\
iP\qu%\bc\ ke rnaken | en erop Yo wiwn | dat de ?orme\e P@C\\Euaard\gms
Nvon de \*\_ow\e Whelan ver %e\\\g\cm%m \fc\%'v; ok Nev ?e\k dak de ermea,
behaalde resaltoten conelstent z4n mek de raxultaben | die mek de

: “nebbere cac\?wncc\wamf;che voethode kunnen mvden telaald.

Ve Howte k\)\\e\anver«ae\ J\NV\%’W\'\ zZin cle cae\coFPe\de \meq\re c\\WerCnb\aa\

\y@.’%@“d cw\%er\ '

A C_\__&@, W(_\D‘D v B L{’o(} QK\oCm'usE * 7.("('!-3 RB T : ,
= c_:\_LQ% = _m‘_gp% & “% L,? pr(-zmb% 2mig R) ,
ST d= % ° 9 R I

| ,

,,’De Ho«.o\é d\e\anec%e\dL\ngen 2{n Qna\ﬁhsch o‘a\cs‘gczqr als R o

3 C\lcor cen perfect \*nsfcq\) en als R geen ?unc\\e is van ce dieple
lin het keistal |, zoals het cz‘am\ ts by stapa\fovten en epitactische
- '\ox\cn‘ska\\en Z\e wet berrele deze \acksle Jimpedbch e hco?d%*okll‘ von ok \ja"s\qq |
L\\E C\Q QP\OSS\r\ VG de Hooo\e. LQ\\e\om. UQV%E\J\C“\%@“ Uc\%en EUQQQ,
Onc\ex\ms oncx?\\an\ce\‘)oe. schs oyo\cﬁs\msen , ol

q>§3(z) COep(eni@) ,  PIE=CPexpleniflz)  (AD)
9“ Cz) CED Co E&PKZW )%> 5 L@{‘)@): C%Cz')ex\ﬁ@n(g; 2> 0\9)

Hisrin Sim de ¢ s bekende %rgot\ncc\eh en \\cﬁ%en e uerhoudmsen
/ C 2 en C?')C (2) in de Op\osSmS Jan de C\\Wér&\t\aﬂ\\)erﬁe\“k\r\aen

‘Om \\eh BOEC\\G o\?\)e\c\ w \\Ek lCr\‘EkOt\ o be EO\J\»JQI'\ Zty\ er nu E.UOQQ_
mo%e\ﬁ)\‘\“eda’ 2.a. en 2b , die een Qha\o%u hebben et resp. daen gl
;c\\e (‘»J ce 30\QM€’C,\-\GM.‘:£\'\€ ‘:Je\hande\\na be;ProE@h =2\ J“ .
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2 a D@, %\Q@\"\ﬁg\yre p?@%ﬁ{:ﬁ\ﬁ@:

et tolale ae\fuelet e het kriskal wordk beschreven els cen Vimenire
.Com(:)mczﬁe, Ve c’é’ (3&4‘:{2 ot de Hcaab:;)\e bl\\e\czn\)er%?\ \S\C\f\sél\ Uc\ J’;’nde

,@\:;\o x\ﬁ\%@“)
: t“‘lus'. l o
W = K3 gl « A7%eB C?a)% (o)

Dﬂzcﬁ beschry \\umﬁ in ormen van '%\c:v:\\%o\uer\ ig ?@FN@Q\ %E’C\ef\ ce

 oweedk o gsche repredentele van de opfossing von de Howie - hdon~
] u@r%e\i\mn%m, o B

\“\S’E kenmers von c\e dﬂnom\sc\"\e, c\(??rac\w‘eh\\e«an‘e nl de interache
_ kossen c\oat‘%aamc{e en caed\Wraereerda bLundel | leomt e %o@ in kot

u&c\(‘u\"\am% ] S .

dn ek practik evenwel Zgn wy mee&q\ csemteresse@rd i de amplitode

en intenallett in de riching  von c\ooraaaﬁde en gediffracteerde bundel

- Jn dat %@\)a\ s de 'Daroinrepcésﬁxl:cz\x‘e Yo vekiezen,

2. De Darwinrepresentokhie

 Heckf worde (M) qeresombincerd ket
L\’C‘E> - %' ACD CLDD e)*_ Acz}‘“?é‘g% { Ao sz? (z){ C/\m;) .
= Yo (2) + Y (2) | (An)

H\‘e«cin 20N Wo (2> en LQ%CED rebpec\ie,ue\ﬁlc. de tokale Gmp\({ucieh n
_ce ric'n\x'n% von de doon%aande en VUon ce opdli Wrm\'eerde bondel .
. Deze methode s zeer %esch\c\: orm bhet helderydd. en c{on\:erve!dcon\wask
 uan verschillende rooﬁ\'eveaier\ te bLerckenen . |

Headc.s  gn Thalen ‘gebrolklen dezz rnethode om van iedere keolom in
het \.@rp\aa’t%\hasue\d van een clislocohie de wWearclen van Y en Yo aon
de onderkant woin het (Olie te euchueren en met beholp van sen bepacide
'zv.oov\:mas_ﬁc\\oa\ hebk controst van de dislocebe et de compoler te simoleren .




Met (\8) en (M) volgt , clak - |
YWo(=z) = A(‘>C§‘)&2&F>(‘zﬁi GUO)ED A(?)C@C &)c,; PCZ“" ) | (Az)
en qﬁ% (g} - “36% 'e*fPCZf“ﬁ 2) ¢ A@)C%sz) exp GNC (z)?_) (A1)

é_/éa\fs reeds wecd verewa\ol \\%%ax de ue c\\@wzncaen Ca / Ca (\5 cg‘)/ C%“)
L:n'\ e @p\@%m% Jon e "‘\gw\@ Q%\om\)@raﬁ lm?)m Bé\\ohc—ﬁ
gbe cbsolute Waocde Von de c::sew\@«enten \Jca\cak otk cle novr reings~

Voorwearcke voo cde Ea\@gh?mc\x@b

elosef .,\c,§> c%mrz_;\ )

Eh c\f&' @mrd% vars /5\0 AC'J ot ck randucondoar den
Li"o () = ADC;') AOCED S (A6
| W% (O> Aco W . SC o - (AYF)

\\)Q Zien c\x):’; O&O.t \ﬁef: e\%e\\\ d\c‘ \\e\amo.a.\ met noc\\g {s om de waaden
van Co“) Cé'"> C.:}@ C%a> te kennen .

\!o\cdens (A3 en (A W) OS\ Yo(®) en o (® velledig vast | als de
‘producten APCS® KEOCSE | AP GY en F\@Qf) bakend, 20 .

TUssen dew, Lier caraot-\\ecb\ hebben we uiee b@‘\'(‘elckir\%en , 0l
C(A6) en (A \}) en de Q:e‘we.\:\cm%en

&‘)Cou) Ce(‘ (’se\ceno(r . o ~(M8)
Q) ] (\) . '
S RS
o | Aea) D Q@) = bekend , | - (Aag)

AD C%Cz) C%C"’)
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;H{errr@d@ 'S Q@n&\ufh'n% qevorclen by de methede | zoals die cloor

, jiGcwe-:% en b dil Vef"a\a% ‘ . Woerclk %@uo\gd. )
-:3\‘\ (N uer%'\c:% Ociin \a&%&%an@amd@, zxjn de randuosrwescden
fc\%. deorin qeberiagte coSeidnten Ceg),Cgca’),QzQ en Q%“) besloben joeaens:

Do) = MG CO :
s e |
P KOG
Oy = MOy, ¢ ]

.iH{Er'h\EQ- is,ac\n%e%@uen opP wele uﬂ‘a@ de coor ens %ebed%de uanenl

C,A.Zo) |

- ;égmen\wahgh meak  de ?orme\e 'éc:\'\r\()'?wﬁm voor de Darw(n-rep—esenﬁohe

;L&em&cJur,, e
T von 'Dg\r_ 3 intern ropport  december \q3>
R, Gewvers 3 Phil. W\cxcd. :}-CE) 1681120 C\qez.,> )
- Head AK Homble, £ L. Clorebrough | A). Workon an C. T Forwosd |
‘ uComP.ﬂ:ed Eleckron M\'cro%rap!as ond 'D@eqt Ic&en&{@{m}{eﬁ"
o Qo) Amé&dam( Norkk Hollanof R%\.Compann)
,P‘%d“\(rsc\q, A. Howle, R.©. M\'d\o\:»;n ,D.w-%s\\\eﬁ en M.]. Whelon 4
WElectvon W\iCroSc:opj o Thia Cr:ﬁsk*a\s”
(qbs)  Londen ( Rotkerworth )
:F‘ W. Sc\\cxf:'mk, -y ickaak D%V\O\W\‘ sche Theorie yow ole EL;\:*ronen -
L d\'WrakHe in dunne \cﬁ&ka\\en" (interne Fu%\ic&\x'&)
AR slen Pl \Maa, 22, \}S C\q}o) , “




OPLOSSING VAN DE HOWIE ~WHELAN - VERGELUKINGEN VOOR EEN

PERFECT KRISTAL , OWDER VERWARRLOZING VAN ANOMALE ARSORPTIE

De Howie_kO\\@\dn\)an;&e\\:\\c:m%en voor et l»@ee%k-aa\s:%@uo\ | “Zorcler
“anomale absorphe | 'Z‘\:\h VOOFr Een P@r?ecl; keeistel
Ao = _‘"E:L_LQD + .E'LL{)%Exp@WC‘52> o

D) } (.4

L ciﬂ_%_u \j_[g_LV% + 1w g exp(~9ni‘3'~2) o
. . % .

»He\' <\elsel \IQFCAB\Q‘C«‘“%@\ (®B. \:) kcon Qp%e\o':\_%c worden door vowe e

- bwer %e‘cOPFQ\Q\Q eergle - orde d\‘Weren{;\ Q&\V\?FC&G’\Q\:'\I\%Q;\ @ Yeads ~orole,
e Q?@reﬁ\:'\o‘a\\ler%@\(\s»_\h% e moken . U het stelsel G?; ~\> \)O\(a‘l:, .

\J

—~* R\ TR 1 dfe + W C_\_‘ﬁ%_ ezpCZm‘S%> - ‘Z;_‘f_éqi%exp(znfsa (B.24)
A b da &y de o

G - & <% - E}L%)e:cp(—zrrisz) G

VdE- S

en c_\__cg% - T LP%- v TWC @ exp (~2mis a) A (Bac)
, - de { ° 'Z&
 Scbaidkie van (T38) e (13c) in (T.2k) lovek:

Ao - %,S_Qa»-fz.tr'i%)c_l}gg - (.‘_‘_Z - l‘-:‘\-,z’li*f‘- W, =0 <(E.3),
ooder V& de \& 23 &)
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.A\5‘> Gp\o.‘p‘?ﬁﬁ% NI=TN C.J\{Y?Q(*C%WBQQ\ 0{’.\”@\)@\\\3){;"\5 ( 'Q)i‘%'} probeen we:
2m y
o = Co 87

Sebsiikie hean k-,f, (ra) \w,
R
Phout s b s ; .
KS) “_g'.;!__ ._m-s) %m (E)S‘a)
L el L) R e

, ]33 oo“ec\\ge o\a\c\SS\n% \)on C 8. :?s) b*?%&aofs it een \ineaire Com(-;ua\\ﬁ:
_Van de aldus %ewa\c\em L()o Cem W&

l\/‘o* (Pg) e gz) __ ~ zntgoc Cow zm(so ] (8.6)
'De ConSEnnLen Coc‘) Co> N \Jercde\.’lcina C&e) z\t)'n niet
Lm“e\gegng . - Magar worden (Depaq\c\ ok ck bu cle uerse\ \_\Emaa\ (B. :)
belorende randucorwaarclen voor Z=o .

\d\\ komen ‘w\e:‘* canstonds op terug ) eerst 20\\9.«\ Wy d huch&-.n een

be!:re\CLx e Uinden veor L\)% , e am\a\\‘wde van %Eb\tﬁ)ract'e@rde
bonde\,

™t ke op verschi \\ende_ Maonieren cdebe»ren het s het eem;oud,ast , c\e
Verhoudingen LV % / LPO retpecheue\ ijk kP% )/Lpu) te bepaen door sobsitvhe

v,v”__\__\lo«n respecheJe\k\k WP en LPO in c\e bovensye Uef%e\dk\r\a van_het el (B \>
Dt \eyert voor LPO S

’ W)

2“ 6" L{?o = _'\l?_‘:_ LQg sl T%‘L (.P% ex‘a@msav
° -
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ST e
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e
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A\!er eliking van C%-\\ ¢ (Blera) en (Riob ‘\eer{j clat ;
RV

C(g‘) '::,CLQ"\‘\[N -\»\\) ’U) (®az)

R
C?)w(wm\[_z:)CoCl) | - (B.\u)

cz}

W -y - (e

Als de CQGWCAP(\'C@\ Cm Cs™ coém en o™

%Y bekend zin kunnen
'de amplituden Yo en Wo Van respechevelij de cdoorgeonde. ~ en ok

%ed\Wrac¥e8m‘ﬁ bondel berekend  worden .
\U%Seh dQ wer COQWCAer\tEr\ be&ao«n \)\Or Behek:h\%en TCJEQ. (’;Q’r\'e\chnc&d,,
7‘&“ ol expliciet vermeld , ml (B \'2) en (B. \AD De tuer vererendls
b@’rre\c\cm%er\ \)o\caen Lt de randvoordeerden \QU de intrecle van de bundel
o Ket \r;rl“s'ia COP 2= o) . De \"an\voom\sqqrdaw ZJn .
i W (R =0 L (Bka)
Lk CB.aé‘q> ,Uo\%‘c ek 6\56> .
C o ™ -\ | (».1%)
en Uik C&b.lébf) volgt  met CB-“'B :
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(Bse)
(%@5)
C%lge}

(%lgc&)

Y\e\ c:b u&c—\ru\a\\nC\er\ C % \3) en c‘e \eﬁdb ’ozere\:ehde, wearcken
CZ} \%o@r\ ce Q\'T\P\\Meﬂ \\)o & LQ%_ Q\%
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Qo ;60 >(

?uﬁc\”\e van e c\\e,p\:e \h

CD

ek \c:\ ‘:A'o\ | \)O\\Qc\\g wost |

ANvorens de trtensiteiten von C\DQF%QQNdQ en %E’c\'\gs\rac’reerda bondel
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| K A 3"

” ,MU\'A\'- C B.sbj U&sit‘. Kc
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De intensitell von de doorgoande buncel s

T = We. WF o |
' ’ E'& e\ —znit® v LZHLE R
T, o (C‘C‘) (oo (C;o C 6 >

D\ O\ ' i L - '
ﬁ(cf) . (G >) 2 2GCPcosmer (Ban)
n@)&’, de Joarden ueor ch) Q;C) ot (&, \3 3 Uo\cah C;\o.".

__f_@ = zwz-k\’ T4 \ COdS2WE & o f&zg)
2D 2l |

Ve ntensitetk  von de c&ec\iwrdcﬁeerde L:uhde\ K-
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BEREKENING VAN HET CONTRAST VAN ZUWERE MOIRE - PATRONEN

Rasis var e b&re\cem\h%a\ is het model , beschrosen in T-1 van &t versla
De beﬁ@\cﬁfﬁ‘\\'\% lcomt neer op het oplassen von de Houie-wke\qmer%‘e\ﬂk{n%@q.
‘e voor hel ‘r@ee&h&d&g&;d cmek \)erwqar\oa‘m?) o onomdle absoie Lol ckn:
c:\gQg, W, + E_Lgp%@xF@ﬂ'\%a + 2\1"\%@} |

, ?@ % S L CCJ)

%afu +“Lg() e&PCQ_n\sz ?_T\\ Rw
O\'Z %o Eo (} : N

" Nu is veoor ogLz2<z, ZTTL%vgz?.WL%.Q = O

en voor Z, (252, '.ZYTC%.Y_Q_ ¢k

1

Woarin o = ~ QTT\A__C%\
NU cae\dh Oop Z=% Cz\e QP\’oend\x B) e e

Ga(z) - COEE co“““&f“ (o
2nl 4 2 zn‘\ CL) z :
W (=) -Gy e RGP (c-2%)

~ An het boeede qedeelte  von het kristel (diwm woor = Czgmom)
| \'<On voor de amp\'\’ruden var Joorcacm\de - eh %edi@ade&de bonolel

worden chAc\«reuen .

S e oy s S

e L\)o CE‘ C?.<2<2\+z}) 'Do) K cC;A)e”G( I CQ.'%O\}

_ _ . o 0,)2 o . .
L\)%(’z Cz <2 Szﬁﬂ-%) Dc? e @[2 + Dgl) ém X% o CC-3\°>

L\ t@xcw.rc\ 'ZJY\ de COG»\FE\C\ enLen n de \)er%e\kx\cmcsen CC '6) cmder% c\on\
in de ver cﬁe\“c\n%em (<. 2) ;Wi 2agen immers n oppendices O en Ty, dal cleng
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, C\D&g‘l\ cventon qu\c\\oa = \Sl\ von de rondveorwaarden . o

) (
, Le mg@a@h{a\ Co‘ ‘Céz) O en oD yolgdes oit cle randveorunacdze P
B=O . D c,oc,ﬁ)‘uer\ten 'DQ) W%B en "B%?) konnen worden berekenat

:Uit de randvooruaarden Op =R,

Qe randvoorwaarden op Z=% oisen dob:

0 2l ay. (2 d @ Z 2) 2 2
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W) el ) e ! { \ i} @) '

o o gt ey o)
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Viet de sobsitbies :

CTEY - W) JoE |  (Csa)

' _ont (- }E |
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R CEN S 7 C ' )

B =B - S .

OP =R, ¥E, wWordt de Qmp\i\ude uon de door %oonc\e Eoncel
hU geqoeven door: R
) 2nl 242, ) c2) 2r\@ SBC?V*?L) '
\{/o(zﬁ-%z) = FDC‘)B,G, € T+ Do CC, \o)

\/Ocr de mkex\%\*eﬁc. \)ah de docrcacmnd@_ b\mc\B\ op E=Z,tZz vo\%t

| , IOC'Z*-ZL}: LQO (2.+2{) u)f(_z‘—%—%g

O vz = DETDF - DODPF
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