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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird die Rolle der Versetzungen für den Positroneneinfang in poly-

kristallinem Aluminium und Kupfer untersucht, wobei die Dopplerverbreiterung der

Annihilationsstrahlung als Meßgröße dient.

Der Nachweis von Fehlstellen, die infolge schwacher Zugverformung entstehen, ist

mit Positronen ab einer Schubspannung von τ = 4 ± 1MPa in Aluminium und

τ = 9±1MPa in Kupfer möglich. Die korrespondierenden Versetzungsdichten liegen

in beiden Materialien bei % ≈ 2− 4 · 1012 m−2.

Die Temperaturabhängigkeit der Positronenzerstrahlung zwischen 10K und Raum-

temperatur zeigt, daß Versetzungen flache Haftstellen sind, die eine Positronenbin-

dungsenergie von Eb ≈ 50meV in Kupfer und Eb ≈ 36meV in Aluminium besitzen.

Die spezifische Einfangrate in die Versetzungslinie beträgt etwa ν ≈ 0, 8−1, 7 cm2/s.

In Kupfer wurden charakteristische Unterschiede zwischen schwach und stark ver-

formten Proben beobachtet. Der Übergang des Positroneneinfanges von einem Ver-

halten in das andere findet bei τ = 20− 30MPa statt. Ähnliche Effekte wurden in

Aluminium nicht gefunden.

An unverformten und verformten Aluminium wurde die Rückdiffusion der Positro-

nen an die Oberfläche mit einem langsamen Positronenstrahl als Funktion der Ein-

dringtiefe untersucht. Nach längerem Polieren (t ≥ 30 s) in heißer Phosphorsäure

stieg die Rückdiffusion in den verformten Proben an. Aus diesen Experimenten erge-

ben sich einerseits Hinweise auf eine gerichtete Diffusion der Positronen entlang der

Versetzungslinien und andererseits auf eine Reduzierung des Positroneneinfanges

aufgrund einer Wasserstoffdotierung. Die Bildung von stabilen Oxidschichten auf

dem Aluminium führt jedoch dazu, daß quantitive Ergebnisse mit großer Vorsicht

zu betrachten sind.

Aus Messungen der Positronenzerstrahlung im thermischen Gleichgewicht bei hohen

Temperaturen – T = 400oC bei Aluminium und T = 750oC bei Kupfer – konnte die

spezifische Formänderung der Annihilationslinie für die Positronenzerstrahlung in

Leerstellen ermittelt werden. Der Vergleich mit der Linienformänderung nach pla-

stischer Verformung ergab eine weitgehende Übereinstimmung. Die Haftstellen, aus

denen die Positronen in plastisch verformtem Aluminium und Kupfer zerstrahlen,

sind auf diese Art nicht von Einfachleerstellen zu unterscheiden.
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Kapitel 1

Einleitung

Die plastische Verformbarkeit der Metalle wird ermöglicht durch die Bewegung int-

rinsischer, linienartiger Defekte in der kristallinen Struktur: den Versetzungen. Ih-

re Bedeutung für die Plastizität entdeckten in den Jahren 1929-1935 M.Polanyi,

E.Orowan und G.I. Taylor [1, 2, 3]. Sie fanden in den Versetzungen die Erklärung,

warum die experimentell beobachteten kritischen Schubspannungen für das Ein-

setzen der plastischen Verformung um einen Faktor 103 bis 104 zu klein waren,

um durch das Abscheren kompletter Kristallebenen erklärt zu werden. Dieser rein

theoretisch gewonnenen Erkenntnis folgten viele weitere Entdeckungen durch die

zahlreichen experimentellen Methoden, die entwickelt wurden, um die mikroskopi-

schen Prozesse aufzuklären, die der Plastizität zugrunde liegen [4]. Insbesondere

die Transmissions-Elektronenmikroskopie ermöglichte es, Versetzungen und ande-

re Defekte in der Kristallstruktur direkt abzubilden. Sie hat damit viel zu deren

Verständnis beigetragen und gezeigt, welche große Bedeutung die Mikrostruktur

für die mechanischen Eigenschaften von Werkstoffen besitzt. Als Mikrostruktur soll

in diesem Zusammenhang die räumliche Anordnung der verschiedenen Kristallbau-

fehler verstanden werden, die sich bei thermischer und mechanischer Belastung in

charakteristischer Weise verändert [5, 6, 7, 8].

Für die technische Anwendung sucht man heute nach zerstörungsfreien Untersu-

chungsmethoden, die Auskunft über den Zustand der Mikrostruktur von Bauteilen

geben und dadurch Aussagen über deren Lebensdauer erlauben. Eine aktuelle Zu-

sammenfassung dieser Methoden gibt es von Dobmann et al. [9].

Es besteht jedoch immer noch ein Mangel an zerstörungsfreien Untersuchungs-

methoden, die an Bauteilen anwendbar sind, bei denen eine hohe Empfindlich-

keit für die frühzeitige Erkennung sich vermehrender Kristallfehlern gefordert ist.

Insbesondere die Bildung von Leerstellenclustern entlang der Korngrenzen un-

terstützt die Rissbildung und kann damit zum Ausfall mechanisch belasteter Kom-

ponenten führen. Ursache für die Entstehung der Leerstellen sind Wechselwir-

kungsprozesse der Versetzungen untereinander, die die Versetzungsdichte verviel-

fachen und Leerstellen und Zwischengitteratome entstehen lassen. Eine hohe Em-

pfindlichkeit gegenüber kleinsten Leerstellenkonzentrationen (10−6/Atom) und ihre
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Abbildung 1.1: Elektronenmikroskopische Aufnahme von Versetzungen in der
Hauptgleitebene von einkristallinem Kupfer, das bei 78K bis zu einer Schub-
spannung von τ = 12MPa verformt wurde.

Zerstörungsfreiheit zeichnen die Methode der Positronenannihilation aus und le-

gen daher ihre Anwendung auf dem Gebiet der Plastizität nahe. Die Sensitivität

gegenüber Versetzungen, Korngrenzen und Leerstellenclustern wurde bereits eben-

so wie die prinzipielle Einsetzbarkeit unter Feldbedingungen gezeigt [10, 11, 12].

Allerdings ist für eine erfolgreiche Anwendung ein profundes Verständnis der Wech-

selwirkung der Positronen mit den Defekten der Kristallstruktur vorteilhaft. An

grundlegenden Experimenten besteht trotz der über 30-jährigen Geschichte [13, 14],

die das Positron als Sondenteilchen in der Materialforschung mittlerweile hat, immer

noch ein Bedarf.

Die Wechselwirkung von Positronen mit unterschiedlichen Fehlstellentypen stand

im Mittelpunkt vieler Forschungsarbeiten (vgl. [15, 16, 17, 18]). Der Positro-

neneinfang in atomaren Leerstellen ist dabei das bisher am besten verstandene

Phänomen. Leerstellen können im thermischen Gleichgewicht bei hohen Tempera-

turen erzeugt und untersucht werden. Störende Einflüsse durch andere Defekte sind

dabei minimal. Die plastische Verformung und damit das Studium der Positron-

Versetzungswechselwirkung bietet diesen Vorteil nicht, denn die Versetzungsbewe-

gung und die Entstehung von Leerstellen sind miteinander verknüpft [19, 20, 21].

Der Anstieg der Versetzungsdichte während der Verformung führt zu einer Zunah-

me der Wechselwirkungen der Versetzungen untereinander. Dazu gehören unter an-

derem Schneidprozesse und die Annihilation von Stufenversetzungen, die die Ent-

stehung von Leerstellen und Zwischengitteratomen zur Folge haben. Experimentelle
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Untersuchungen an Versetzungen stellen daher eine Herausforderung dar.

In Abhängigkeit von ihrer Mobilität können Leerstellen, die bei der plastischen

Verformung enstanden sind, wieder verschwinden, in dem sie zu Senken wie Ober-

flächen, Korngrenzen und Versetzungen wandern oder Cluster bilden. Aber selbst

ihre erfolgreiche Eliminierung kann zu neuen Unsicherheiten bei der Untersuchung

von Versetzungen führen. Die Zahl monoatomarer Sprünge auf der Versetzungsli-

nie kann sich durch die Absorption von Zwischengitteratomen und Einfachleerstel-

len sowohl erhöhen als auch erniedrigen. Aus diesen Gründen liegt es nahe, Posi-

tronenuntersuchungen zunächst an ausgelühten, schwach verformten Proben durch-

zuführen, d.h. bei Verformungsgraden von ε ≈ 1% oder weniger, um hauptsächlich

Versetzungen zu erzeugen und die begleitende Leerstellenkonzentration möglichst

gering zu halten.

Idealerweise sollten die Versetzungen homogen verteilt sein. Die beste experimen-

telle Annäherung dieser Situation wird durch schwache, uniaxiale Zugverformung

erreicht, da bei stärkerer Verformung die Versetzungsstruktur zellartig und inhomo-

gen wird [5, 22, 23].

In dieser Arbeit wird der Einfluß der Versetzungen auf die Positronenannihilation

in zwei kubisch flächenzentrierten Modellsystemen, Kupfer und Aluminium, unter-

sucht. In den Kapiteln 2 und 3 werden die Grundlagen der Entstehung von Fehl-

stellen infolge plastischer Verformung sowie die Methode der Positronenannihilation

kurz dargestellt. Die eingesetzten experimentellen Techniken werden im Kapitel 4

beschrieben. Anschließend werden in den Kapiteln 5 bis 8 jeweils die Ergebnisse

vorgestellt und diskutiert. Eine Vielzahl verschiedener experimenteller Ansätze war

notwendig, um Verformungsgrad, Anlaßtemperaturen, Messtemperaturen (zwischen

10K und 1000K) sowie die Eindringtiefe der Positronen in das Material variieren

zu können. Daraus ergibt sich ein facettenreiches Bild, das über die Bedeutung der

Versetzungen für die Positronenzerstrahlung in Metallen Auskunft gibt.
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Kapitel 2

Fehlstellen und plastische

Verformung reiner Metalle

2.1 Fehlstellen in Kristallen

Die mechanischen Eigenschaften der Metalle werden durch Fehlstellen bestimmt,

die insbesondere auch das Annihilationsverhalten der Positronen beeinflußen. Diese

Abweichungen von der idealen kristallinen Struktur lassen sich entsprechend ih-

rer Dimension klassifizieren. In den folgenden Kapiteln werden die für die Positro-

nenannihilation bedeutenden Fehlstellentypen in der Reihenfolge ihrer räumlichen

Ausdehnung vorgestellt.

2.1.1 Einfachleerstellen

Die einfachsten denkbaren Fehlstellen in einer kristallinen Struktur sind die 0-

dimensionalen, atomaren Leerstellen und Zwischengitteratome. Leerstellen können

außer durch Verformungsprozesse (vgl. Kapitel 2.2.3) auch bei hohen Temperaturen

im thermischen Gleichgewicht gebildet werden. Dilatometrie-Experimente haben ge-

zeigt, daß Zwischengitteratome bei diesen Temperaturen nicht vorliegen [24, 25]. Für

die Temperaturabhängigkeit der Konzentration von Einfachleerstellen gilt

C1V(T ) = exp

(
−GF

1V

kBT

)
,

kB : Boltzmannkonstante
T : absolute Temperatur

wobei die freie Energie für die Leerstellenbildung GF
1V = HF

1V − SF
1V · T durch die

Enthalpie HF
1V und die Entropie SF

1V bestimmt wird (Abb. 2.1). Aus Positronen-

annihilationsmessungen ist die Leerstellenbildungsenthalpie HF
1V für viele Metalle

bekannt, während man für Wert der Entropie SF
1V auf theoretische Überlegungen

angewiesen ist. Für Temperaturen sehr nahe dem Schmelzpunkt Tm ist auch die

Bildung von Doppelleerstellen denkbar, jedoch ist ihr Anteil in Aluminium und

Kupfer bei niedrigeren Temperaturen vernachläßigbar klein [26].
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Abbildung 2.1: Die Konzentration C1V(T ) der thermischen Leerstellen in
Aluminium und Kupfer als Funktion der Temperatur bis zum Schmelzpunkt
Tm. Die Bildungsenthalpie HF

1V beträgt in Aluminium 0,66 eV und in Kupfer
1,06 eV, während für beide eine Leerstellenbildungsentropie von SF

1V = 0, 6 kB

angegeben wird [26].

2.1.2 Versetzungen

Geometrie

Die Versetzungen sind 1-dimensionale, linienhafte Fehler in der Kristallstruktur,

die sich aus zwei fundamentalen Typen zusammensetzen. Diese werden als Stufen-

und Schraubenversetzung bezeichnet (Abb. 2.2). Entlang des Versetzungskerns, wie

die nahe Umgebung der Versetzungslinie bezeichnet wird, sind die Atome abwei-

chend von der Gleichgewichtslage im perfekten Kristall angeordnet. Um eine rei-

ne Stufenversetzung gibt es Bereiche mit vergrößerten und verringerten mittleren

Atomabständen. Über die genaue Struktur des Versetzungskerns ist bislang nur we-

nig bekannt, da die Ergebnisse von Simulationen empfindlich von den verwandten

Potentialen der atomaren Wechselwirkungen abhängen [27]. Um die Versetzungslinie

entsteht infolge der Verzerrung des Gitters ein weitreichendes Spannungsfeld, das

mit 1/r abfällt, wobei r den Abstand von der Versetzungslinie bezeichnet. Aufgrund

dieser Spannungsfelder kommt es zu komplexen Wechselwirkungen der Versetzun-

gen untereinander und mit anderen Kristalldefekten.

Zur Beschreibung von Versetzungen hat sich neben der Richtung der Versetzungs-

linie ~s der Burgersvektor ~b bewährt, der für einen Umlauf um die Versetzungslinie

die Summe der elastischen Verschiebungen aller Atome angibt. Die Unterscheidung

zwischen Schrauben- und Stufencharakter spiegelt sich in der Orientierung der bei-

den Vektoren zueinander wider. Im Falle einer reinen Stufenversetzung sind ~s und
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Abbildung 2.2: Die beiden fundamentalen Versetzungstypen sind die Stufen-
versetzung (links) und die Schraubenversetzung (rechts). Sie werden durch den
Burgersvektor ~b und die Richtung der Versetzungslinie ~s beschrieben.

~b orthogonal zueinander, während sie für eine reine Schraubenversetzung parallel

sind. Praktisch kommen auch beliebig gemischte Zustände vor, deren Burgersvektor

dann die Summe der Burgersvektoren aus Stufen- und Schraubenanteil ist.

Versetzungsbewegung

Die plastische Verformung von Metallen geschieht durch die Gleiten genannte Be-

wegung von Versetzungen auf den dichtest gepackten kristallographischen Ebenen,

die entsprechend als Gleitebenen bezeichnet werden (Abb. 2.3). In der kubisch-

flächenzentrierten Struktur von Aluminium und Kupfer sind dies die {111}-Ebenen.

Die Gleitebene wird für Stufenversetzungen durch ~s und~b aufgespannt. Eine Schrau-

benversetzung besitzt, da ~s und ~b parallel sind, keine ausgezeichnete Gleitebene.

Zusammen mit einer Gleitrichtung bildet jede Gleitebene ein sogenanntes Gleitsy-

stem. Ausgehend von der Zahl der aktiven Gleitsysteme unterscheidet man bei der

plastischen Verformung zwischen Einfach- und Mehrfachgleitung.

Neben der Bewegung innerhalb der Gleitebene können sich Versetzungen auch quer

dazu bewegen. Diese Prozesse werden Klettern und Quergleitung genannt. Das Klet-

tern erfordert je nach Orientierung die Emission oder Absorption von Leerstellen

bzw. Zwischengitteratomen an der Versetzungslinie. Die Quergleitung führt dagegen

auf Schraubenversetzungen zur Bildung nicht gleitfähiger Sprünge.
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Abbildung 2.3: Einer Stufenversetzung gleitet infolge der parallel zur Glei-
tebene wirkenden Schubspannung τ durch das Kristallgitter. Wenn sie die
Oberfläche erreicht, bleibt eine Stufe von der Höhe eines Burgersvektors ~b

zurück.

Defekte entlang der Versetzungslinie

Um die elastische Energie des Verzerrungsfeldes zu minimieren, tendieren Verset-

zung dazu, in Teilversetzungen aufzuspalten (Abb. 2.4). Zwischen den Teilversetzun-

gen entsteht ein Stapelfehler. Die Größe der Stapelfehlerenergie γ eines Materials

entscheidet daher, ob eine Aufspaltung vorteilhaft ist und wie weit die Teilverset-

zungen gegebenenfalls auseinanderliegen. Die Aufspaltungsweite w läßt sich über

w =
Ga2

24πγ
(2.1)

abschätzen [28], wenn der Schubmodul G, die Gitterkonstante a und die Stapelfeh-

lerenergie γ bekannt sind. Aluminium besitzt beispielsweise eine sehr große Stapel-

fehlerenergie und damit so gut wie keine aufgespaltenen Versetzungen, während in

Kupfer die Aufspaltung etwa fünf Gitterkonstanten beträgt (Tab. 2.1).

Neben der Aufspaltung treten weitere strukturelle Defekte entlang der Versetzungs-

linie auf. Als Kinke wird der Wechsel der Versetzungslinie zwischen zwei parallelen

Gleichgewichtslagen innerhalb einer Gleitebene bezeichnet. Sprung oder Jog wird

die Stelle genannt, an der eine Versetzung die Gleitebene wechselt (Abb. 2.5). Der-

artige Sprünge entstehen bei der plastischen Verformung, wenn sich Versetzungen

unterschiedlicher Gleitebenen schneiden.
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Al Cu Ni

G [GPa] 25 46 8

a [Å] 4,05 3,61 3,52

γ [J/m2] 0,135 0,045 0,125

w [a] 1 5 3

Tabelle 2.1: Mit Hilfe des Schubmoduls G, der Gitterkonstante a und der Sta-
pelfehlerenergie γ kann die Aufspaltungsweite von Versetzungen gemäß Glei-
chung 2.1 abgeschätzt werden [28, 29].

Abbildung 2.4: Die Aufspaltung einer Versetzung (hier einer Stufenverset-
zung) führt zu zwei Teilversetzungen, die einen Stapelfehler begrenzen. Die
Weite der Aufspaltung w wird durch die Stapelfehlerenergie bestimmt.

Abbildung 2.5: Wechselt ein Stück der Versetzungslinie von einer Gleichge-
wichtslage des Peierlspotentials in eine benachbarte, so spricht man von einer
Kinke. Sprung oder Jog wird der Wechsel der Gleitebene genannt. Als Peierls-
potential bezeichnet man das periodische Potential, in dem sich eine gleitende
Versetzungslinie bewegt [30].
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2.1.3 Korngrenzen, Stapelfehler, Leerstellencluster

Neben Leerstellen und Versetzungen kommen weitere Fehlstellen in der atomaren

Struktur der Metalle vor, die 2- oder 3-dimensional sind und im allgemeinen keine

einheitliche Struktur besitzen. Unter dem Begriff Korngrenzen faßt man die Grenz-

flächen zwischen einkristallinen Bereichen (den Körnern) gleicher Struktur aber

unterschiedlicher Orientierung zusammen (Abb. 2.6). Kleinwinkelkorngrenzen sind

beispielsweise stabile Konfigurationen von Stufenversetzungen, die nur wenig gegen-

einander verkippte Kristallbereiche miteinander verbinden. Die atomare Struktur

von Großwinkelkorngrenzen ist weniger einfach zu beschreiben.

Stapelfehler in der Abfolge der Netzebenen, wie sie zwischen aufgespaltenen Ver-

setzungen vorkommen, können auch durch die Zusammenlagerung von Leerstellen

oder Zwischengitteratomen innerhalb einer Ebene entstehen. Sie werden am Rand

durch eine Teilversetzung begrenzt, deren Burgersvektor kleiner als eine primitive

Translation des Kristallgitters ist. Findet die Kondensation der Leerstellen nicht nur

in einer Ebene statt, so bilden sich Hohlräume, die als Leerstellencluster bezeichnet

werden. Sie können in der Größe je nach vorhandener Leerstellenkonzentration zwi-

schen wenigen Ångstrøm und einigen Nanometern variieren. Ein schönes Beispiel

dafür sind die Stapelfehlertetraeder, die in Materialien mit geringer Stapelfehler-

energie, z.B. Gold und Silber, nach Teilchenbestrahlung entstehen [30].

Abbildung 2.6: Eine Kleinwinkelkorngrenze (links) besteht aus mehreren Stu-
fenversetzungen. Entsprechend der relativen Orientierung der beiden Körner
unterscheidet man Kipp- und Drehkorngrenzen (Mitte bzw. rechts), die auch
kombiniert auftreten können.
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2.2 Plastische Verformung

2.2.1 Der Zugversuch

Grundsätzlich ist das Verhalten von Festkörpern in Verformungsexperimenten

abhängig von der Art ihrer Belastung. Die zugrunde liegenden Mechnismen der

Verformbarkeit werden in standardisierten Experimenten untersucht. Neben Kriech-

versuchen bei konstanter Kraft und erhöhten Temperaturen gehören auch zyklische

Wechselbelastungen in Zug und Druck dazu. Die grundlegende Beschreibung der

Materialeigenschaften erfolgt jedoch im allgemeinen zuerst durch Zugversuche, in

denen eine zylindrische Probe in Richtung ihrer Symmetrieachse kontinuierlich ge-

dehnt wird.

Übersteigt mit zunehmender Dehnung die äußere mechanische Spannung die Ela-

stizitätsgrenze, so führt dies bei bestimmten Festkörpern zu einer bleibenden Ver-

formung. Dieses Verhalten wird als duktil und die Art der Verformung als plastisch

bezeichnet. In einem Zugversuch ist die Dehnung

ε =
∆L

L

gegeben durch die Längenänderung ∆L der ursprünglichen Länge L der Probe. Die

für die Verformung aufzubringende Spannung

σ =
F

A

kann aus der angelegten Kraft F und der Fläche des Probenmaterials im Pro-

benquerschnitt A berechnet werden. Den typischen Verlauf der Spannung σ in ei-

nem Zugerversuch mit konstanter Dehnrate ε̇ zeigt die Darstellung der Spannungs-

Dehnungskurve in Abbildung 2.7.

Die angelegte Spannung σ erzeugt in den kristallographischen Ebenen eine auf die

Versetzungen wirkende Schubspannung τ , die bei bekannter Orientierung eines Ein-

kristalls bezüglich seiner Zugachse für jedes Gleitsystem exakt berechnet werden

kann. Das Hauptgleitsystem besteht dabei aus jener Gleitebenenschar und den Ver-

setzungen mit dem Burgersvektor, die die kleinste kritische Schubspannung für das

Gleiten der Versetzungen aufweisen [31, 32]. Bei Verformungsexperimenten an Po-

lykristallen kann τ gemäß

τ =
σ

M

abgeschätzt werden, wobei M einen Orientierungsfaktor bezeichnet, der sich aus

einer geeigneten Mittelung über viele Körner ergibt. Dieser sogenannte Taylor-

Faktor M = 3, 06 läßt sich aus der Forderung ableiten, daß in den einzelnen Körnern

Mehrfachgleitung1 auftritt, um die geometrische Kompatibilität zu gewährleisten.

1vgl. dazu Kapitel 2.1.2-Versetzungsbewegung
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Abbildung 2.7: Die Spannungs-Dehnungkurve eines Zugversuches mit kon-
stanter Dehnrate ε̇. Die plastische Verformung beginnt, wenn die kritische
Spannung σkrit überschritten wird.

Kontinuumsmechanische Überlegungen von Kröner lassen den Übergang von

Einfach- zu Mehrfachgleitung im Bereich der plastischen Verformung 10−4 ≤ εpl ≤
10−3 erwarten [33]. Der Taylor-Faktor sollte daher für den gesamten Bereich der

in den Experimenten untersuchten Verformungsgrade einen Vergleich zu einkristal-

linen Proben erlauben.

2.2.2 Versetzungsmultiplikation und Verfestigung

Da plastische Verformungsvorgänge die Bewegung von Versetzungen erfordern,

hängt das Verformungsverhalten von Metallen empfindlich von der Beweglichkeit

dieser linienartigen Kristallfehler ab. Aufgrund der weitreichenden Spannungsfelder

besteht eine Wechselwirkung der Versetzungen untereinander, die ihre Beweglichkeit

beeinflußt. Es können dadurch stabile Versetzungsanordnungen - z.B. Versetzungs-

dipole - entstehen, die unbeweglich in der Gleitebene liegen und zum Aufstauen

anderer Versetzungen führen [7, 32]. Schneidprozesse, die zur Bildung von Sprüngen

führen, schränken die Bewegungsmöglichkeiten der Versetzungen ebenfalls ein, da

die Sprünge eine andere Gleitebene besitzen können.

Mit zunehmender plastischer Verformung nimmt die Versetzungsdichte stark zu.

Versetzungsanordnungen, wie die in Abbildung 2.8 gezeigte Frank-Read-Quelle,

emittieren Versetzungsringe unter Einwirkung einer Schubspannung τ in der Glei-

tebene [34]. Die Versetzungsdichte % = L/V ist definiert als die Länge der Verset-

zungslinien L in einem Volumen V . In Metallen läßt sich % durch plastische Ver-

formung zwischen 1010 m−2 in guten Einkristallen und 1015 m−2 in stark verformten

Proben variieren [30].

Zur Aufrechterhaltung der Abgleitung steigt mit zunehmender plastischer Verfor-
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Abbildung 2.8: Schematische Funktionsweise einer Frank-Read-Quelle: Ein
zunächst gerades Versetzungssegment zwischen den unüberwindbaren Hinder-
nissen A und A′ wölbt sich unter dem Einfluß der Schubspannung τ zunehmend
aus (Schritte 1, 2 und 3), bis sich ab einer gewissen Krümmung ein vollständig
geschlossener Ring ablöst (Schritt 4). Ein kurzes Versetzungssegment bleibt
danach zwischen A und A′ zurück, so daß analog weitere Versetzungsringe
entstehen können.

mung die Schubspannung τ an. Dieses Phänomen wird als Verfestigung bezeichnet.

Taylor stellte bereits 1934 einen Zusammenhang zwischen der Schubspannung τ

und der Versetzungsdichte % auf [35]

% =
(

τ

α ·G · b

)2

, (2.2)

der es erlaubt, die Versetzungsdichte durch den Schubmodul G, den Betrag des

Burgersvektors b und eine geometrische Konstante α abzuschätzen, die je nach Ver-

festigungsmechanismus zwischen 0,3 und 0,5 liegt [36]. Voraussetzung für Gleichung

2.2 ist eine homogene Versetzungsverteilung, so daß für den mittleren Abstand d

zwischen den Versetzungen d = 1/
√

% gilt.

2.2.3 Leerstellenentstehung infolge plastischer Verformung

Die plastische Verformung von Metallen erhöht nicht nur die Versetzungsdichte,

sondern führt auch zur Entstehung von Leerstellen, deren thermische Erzeugung in

Aluminium und Kupfer bei Raumtemperatur praktisch ausgeschlossen ist. Die wich-

tigsten Mechanismen der Leerstellengeneration infolge plastischer Deformation sind

die Annihilation von Stufenversetzungen und das Ziehen unbeweglicher Sprünge auf

Schraubenversetzungen [19].

Zur Annihilation von Stufenversetzungen kommt es, wenn sich zwei Versetzungen

mit unterschiedlichem Vorzeichen auf eng benachbarten Gleitebenen begegnen. Es

entsteht dann eine ganze Perlenkette von Leerstellen oder Zwischengitteratomen,

die sich entsprechend ihrer Beweglichkeit entweder zu Agglomeraten zusammenla-

gern oder einzeln ins Gitter diffundieren können. Die Wahrscheinlichkeit, daß es zur
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Abbildung 2.9: Die Sprünge (bzw. Jogs) auf einer Schraubenversetzung be-
sitzen Stufencharakter und haben demzufolge eine andere Gleitebene als die
Versetzung selbst. Der infolge einer äußeren Spannung gleitenden Versetzung
können sie nur durch Klettern folgen, wodurch atomare Leerstellen und Zwi-
schengitteratome emittiert werden [19].

Annihilation von Versetzungen und somit zur Entstehung großer Konzentrationen

von Leerstellen kommt, ist für schwache Verformungsgrade, d.h. geringe Verset-

zungsdichten, geringer als bei stärkerer Verformung.

Ein Sprung auf einer Schraubenversetzung entspricht einem Stück Stufenversetzung,

das nicht gleitfähig in der Gleitebene der Schraubenversetung ist (Abb. 2.9). Der

Bewegung der Schraubenversetzung kann der Sprung nur durch Klettern folgen,

also durch Emission oder Absorption von Leerstellen und Zwischengitteratomen.

Die Energie zur Erzeugung der Leerstellen stammt aus der bei der Verformung

aufgebrachten mechanischen Arbeit. Die Diffusion der Leerstellen und Zwischen-

gitteratome, die der Absorption vorausgeht, ist hingegen ein thermisch aktivierter

Prozeß.

Zwischen Leerstellen und Versetzungen besteht eine elastische Wechselwirkung.

Einzelne Leerstellen können daher durch eine passierende Versetzung ,,eingesam-

melt” werden, wodurch atomare Sprünge entlang der Versetzungslinie entstehen.

Die Bildungs- und Wanderungsenergie von atomaren Leerstellen ist in den Berei-

chen vergrößerter Atomabstände um die Versetzungslinie kleiner als im ungestörten

Kristall. Das lokale thermische Gleichgewicht führt daher im Dilatationsbereich um

eine Versetzung zu einer höheren Konzentration an Leerstellen [37].
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Kapitel 3

Positronen als Fehlstellensonden

3.1 Positronenquellen

Positronen entstehen in der Natur in vielerlei Prozessen wie z.B. beim Zerfall der

Myonen aus der Höhenstrahlung µ+ → e++ ν̄µ +νe. Für den Einsatz als Fehlstellen-

sonden in der Materialforschung werden vorallem Positronen aus neutronenarmen

Atomkernen genutzt. Der β+-Zerfall wandelt in diesen Kernen ein Proton in ein Neu-

tron unter Emission eines Positrons und eines Elektronneutrinos um: p → n+e++νe.

Insbesondere das Isotop 22Na ist für derartige Untersuchungen weitverbreitet und

wurde auch in den nachfolgend beschriebenen Experimenten eingesetzt. 22Na zeich-

net sich durch eine relativ große Halbwertszeit von 2,6 Jahren sowie ein promptes

Abbildung 3.1: Ein 22Na Kern besitzt eine mittlere Lebensdauer von 2,6
Jahren und emittiert Positronen mit einer maximalen Energie von 544 keV.
Infolge des 3-Körperzerfalles, p → n + e+ + νe, ist das rechts dargestellte
Energiespektrum der Positronen kontinuierlich.
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γ-Quant mit 1275 keV aus, das der Emission eines Positrons folgt (Abb. 3.1). Dieses

wird als Startsignal für die Positronenlebensdauermessung genutzt. Die maximale

kinetische Energie der Positronen beträgt 544 keV.

Ein monoenergetischer langsamer Positronenstrahl (SlowPos) mit einstellbaren

Energien zwischen 1 und 10 keV kam ebenfalls in den Experimenten als Positro-

nenquelle zum Einsatz. Der monoenergetische Strahl wird durch Moderation von

Positronen aus einer 22Na-Quelle und anschließender Nachbeschleunigung erzeugt.

Der Strahldurchmesser beträgt am Probenort ca. 2mm.1

3.2 Das Positron im Festkörper

Thermalisierung

Positronen, die mit einer kinetischen Energie zwischen einigen keV und wenigen

MeV in einen Festkörper eindringen, werden innerhalb weniger Picosekunden auf

thermische Energien abgebremst. Bezogen auf die mittlere Lebensdauer bedeutet

dies, daß die Thermalisierung selbst bei Probentemperaturen von einigen Kelvin

nur wenige Prozent der Gesamtlebensdauer im Festkörper ausmacht. Die Energie-

dissipation erfolgt im Wesentlichen durch Ionisation, Anregung von Rumpf- und

Valenzelektronen, Anregung von Exzitonen und schließlich bei niedrigen Energien

(<10 eV) über Plasmonen- und Phononenanregung. Im Gegensatz zu Metallen ist

die Thermalisierung in Isolatoren aufgrund der bestehenden Bandlücke zwischen

Valenz- und Leitungsband weniger effizient und daher verlangsamt [17, 18].

Eindringtiefe

Wie tief die Positronen in ein Material eindringen, wird durch ihre kinetische Ener-

gie und die Massendichte ρ der Substanz bestimmt. Unter der Annahme, daß die

Positronenintensität I(z) mit der Tiefe z wie

I(z) = I0 exp(−α+z)

abnimmt, läßt sich für Positronen aus einem radioaktiven Präparat mit einer ma-

ximalen Energie Emax eine charakteristische Eindringtiefe 1/α+ angeben. Für diese

wurde empirisch der Ausdruck

α+ ≈ 17
ρ

E1.43
max

gefunden [18], wobei α die Einheit [cm−1] hat, wenn ρ in [g/cm3] und Emax in [MeV]

eingesetzt wird.

1Eine ausführliche Beschreibung des SlowPos und der Moderation findet man in [38].
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Für Positronen aus einer 22Na-Quelle mit Emax = 544 keV ergeben sich in Kupfer

und Aluminium die in folgender Tabelle angegebenen Werte.

ρ [g/cm3] 1/α+ [µm]

Kupfer 8.9 30

Aluminium 2.7 90

Für langsame monoenergetische Positronen mit Energien E+ im Bereich von 3 keV

bis 30 keV, wie sie im Falle des Bonner Positronenstrahles (SlowPos) vorliegen,

gilt für die mittlere Eindringtiefe

z̄ =
A

ρ
· (E+[keV])n. (3.1)

Die Konstante A ≈ 4 µg/cm2 sowie die Exponenten n in Aluminium n = 1, 69 und

in Kupfer n = 1, 54 wurden aus Simulationen der Stoppverteilung der Positronen

gewonnen [17, 18]. Bei einer Strahlenergie von beispielsweise 12 keV ergibt sich

damit eine mittlere Eindringtiefe der langsamen Positronen in Kupfer von 0,2µm

und in Aluminium von 1µm (vgl. Abb. 3.6).

Diffusion

Den weitaus längsten Teil seiner Lebensdauer diffundiert das thermalisierte Positron

durch den Festkörper. Die typische Diffusionslänge L+ wird durch die mittlere Le-

bensdauer τe+ gemäß

L+ =
√

6 ·D+ · τe+ (3.2)

bestimmt. Die nur ungenau bekannte Diffusionkonstante D+ liegt in vielen Ma-

terialien bei ca. 1 cm2/s [17]. Diese große Beweglichkeit, die zu Diffusionslängen

von 0,1-0,4µm führt, ist die Ursache für die hohe Empfindlichkeit der Positronen

gegenüber Defekten in der kristallinen Struktur. Im thermalisierten Zustand ist

seine Wellenfunktion über mehrere Gitterkonstanten ausgedehnt, so daß man von

einem delokalisierten Zustand spricht. Aufgrund der abstoßenden Coulombkraft der

Ionenrümpfe hält sich das freie, diffundierende Positron vorzugsweise in Zwischen-

gitterplätzen auf. Gitterfehler wie atomare Leerstellen (Abb. 3.2) führen zu einer

Absenkung des abstoßenden Coulombpotentials, da hier die mittleren Abstände der

Ionenrümpfe vergrößert sind. Für Positronen besitzen diese Defekte daher ein at-

traktives Potential, in dem sie eingefangen, d.h. lokalisiert, werden können, wenn

ihre Bindungsenergie dort ihre thermische Energie deutlich übersteigt.



3.3. Die Annihilation von Positron und Elektron 17

Abbildung 3.2: Atomare Leerstellen bilden ein attraktives Potential, in das
diffundierende Positronen eingefangen werden können. Die Equipotentiallinien
des abstoßenden Coulompotentials der Ionenrümpfe sind schematisch einge-
zeichnet.

3.3 Die Annihilation von Positron und Elektron

Der weitaus wahrscheinlichste Prozeß für die Annihilation eines Elektron-Positron-

Paares ist die Zerstrahlung in zwei γ-Quanten, wobei die Energie der Gesamtruhe-

masse des Systems 2m0c
2 = 1022 keV symmetrisch auf beide aufgeteilt wird. Für

langsame Positronen ergibt sich ein Wirkungsquerschnitt σ = πr2
0c/v (r0 = e2/m0c

2

klassischer Elektronenradius), der umgekehrt proportional der Geschwindigkeit v

ist. Die Zerstrahlungsrate

λ = σvne ∼ ne

wird daher durch die Elektronendichte ne bestimmt und die Positronenlebensdau-

er τe+ ≡ 1/λ durch deren Kehrwert. Die Lebensdauer der Positronen in Materie

ändert sich dementsprechend mit der elektronischen Umgebung und liefert somit

Information über den Ort der Zerstrahlung. Typische Lebensdauern in defektfreien

Metallen liegen zwischen 100 und 200 ps [18]. Der Positroneneinfang in Fehlstellen

erhöht infolge einer lokal geringeren Elektronendichte im allgemeinen die Positro-

nenlebensdauer.

Zusätzlich zu der Lebensdauer können zwei weitere Charakteristika der Zerstrah-

lung genutzt werden, um Aussagen über den Zustand des Elektron-Positron-Paares
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Abbildung 3.3: Im Schwerpunktsystem (links) werden beide Photonen bei
der Annihilation antiparallel emittiert. Im Laborsystem (rechts) kommt es
aufgrund des Impulses p des Elektron-Positron-Paares zu einer Abweichung
von der Antiparallelität und einer Energieänderung der Annihilationsquanten.

zum Zeitpunkt der Annihilation zu erhalten. Die relative Richtung der beiden γ-

Quanten zueinander sowie ihre Energien lassen Rückschlüsse auf den Gesamtimpuls

des Annihilations-Paares zu.

Im Schwerpunktsystem (Abb. 3.3) werden beide Photonen antiparallel zueinander

emittiert, mit jeweils der halben Gesamtenergie Etotal des Systems, E0 = Etotal/2,

wobei Etotal = 2m0c
2 +Eb. Die Bindungsenergie Eb des Elektrons und des Positrons

an den Festkörper verringert geringfügig die Energie der Annihilationsquanten. Die

Transformation in das Laborsystem führt zu einer geringen Abweichung von der

Antiparallelität der γ-Quanten

δθ = Θ1 −Θ2 ≈
pT

m0c

verursacht durch die transversale Impulskomponente pT des Elektron-Positron-

Paares2. Die Methode der Winkelkorrelation nutzt diesen Effekt für detaillierte

Messungen der Impulsverteilung der Elektronen in Materie.

Der longitudinale Anteil des Paarimpulses pL trägt im Laborsystem aufgrund des

2Transversal und longitudinal bezieht sich auf die Emissionsrichtung der γ-Quanten (Abb. 3.3).
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Dopplereffektes zur Energie E1,2 der γ-Quanten entsprechend

E1,2 =
1

2
E ′

total(1±
pL

2m0c
) (3.3)

bei. Die Gesamtenergie im Laborsystem E ′
total ergibt sich aus der relativistischen

Transformation E ′
total = Etotal/

√
1− v2/c2, wobei v die Geschwindigkeit des Schwer-

punktes des Elektron-Positron-Paares bezeichnet.

Die Annihilationslinie ist um E ′
total symmetrisch und durch pL verbreitert.

Änderungen in E ′
total führen daher zu einer Verschiebung der Annihilationslinie,

die in den meisten Fällen jedoch vernachlässigbar klein ist. Die Veränderung der

γ-Quantenenergie aufgrund des Impulses pL beträgt dagegen für ein ruhendes Po-

sitron und ein Elektron mit einer kinetischen Energie von 10 eV (pL = 6, 3·10−3 m0c)

maximal etwa 1,6 keV. Germaniumdetektoren mit Energieauflösungen von 1,2 keV

bei 511 keV können diese Verbreiterung nachweisen.

3.4 Die Wechselwirkung mit Fehlstellen

3.4.1 Einfachleerstellen

Die Charakterisierung von Defekten in Bezug auf ihre Fähigkeit Positronen einzu-

fangen geschieht meist durch sogenannte Trapping-Modelle. Die Rate κ, mit der die

Positronen pro Zeiteinheit in einen bestimmten Haftstellentyp eingefangen werden,

ergibt sich nach

κ = ν · C

aus der spezifischen Einfangrate ν, die den Defekttyp beschreibt, und der Kon-

zentration C des Defektes. Für einen merklichen Einfang muß κ ≈ λb sein, wobei

λb die Zerstrahlungsrate der Positronen im ungestörten Kristall ist. Soweit expe-

rimentell bestimmbar, werden Haftstellen auch durch ihre Bindungsenergie Eb für

ein Positron charakterisiert. Im Falle der Einfachleerstellen wird Eb ≥ 1 eV an-

gegeben, da selbst bei Temperaturen nahe dem Schmelzpunkt vieler Metalle kein

Entkommen der Positronen aus dem Haftstellenpotential beobachtet wurde [26].

Die spezifische Einfangrate der atomaren Leerstellen liegt bei ν ≈ 1014 − 1015s−1,

woraus sich die Nachweisgrenze für diesen Defekttyp von ca. 10−6/Atom ergibt. Die

Positronenlebensdauer in Einfachleerstellen ist für viele Metalle bekannt und kann

heute teilweise auch rechnerisch bestätigt werden [18].

3.4.2 Versetzungen

Experiment und Theorie sind sich einig, daß Versetzungen im Gegensatz zu Einfach-

leerstellen flache Positronenhaftstellen mit einer Bindungsenergie von Eb ≤ 100meV
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Abbildung 3.4: Eine Leerstelle, die sich wie hier an eine Stufenversetzung an-
lagert, bildet einen monoatomaren Sprung. Der schematisch dargestellte Po-
tentialverlauf zeigt an dieser Stelle ein tiefes, leerstellenartiges Potential. Das
flache Potential der Versetzungslinie kann die Übergangsrate der Positronen
in derartige Fehlstellen vergrößern.

darstellen [27, 39, 40, 41]. Die Positronenlebensdauern, die mit Versetzungen ver-

bunden werden, sind jedoch nur geringfügig kürzer als die der Einfachleerstellen

[42, 43, 44]. Diese Feststellung führte zu der Idee, daß die Versetzungslinie eine Art

Übergangszustand für Positronen bildet, bevor diese in tieferen Haftstellen einge-

fangen werden, die mit der Versetzung assoziiert sind (Abb. 3.4). Dafür kommen vor

allem die Sprünge auf der Versetzungslinie in Betracht sowie Leerstellen, die durch

das Spannungsfeld um die Versetzungslinie nahe an sie gebunden sind [39, 45, 46].

Die Anwesenheit der Versetzungslinie erhöht demnach die Einfangrate in die asso-

ziierten Defekte. Diese werden oft als leerstellenartig bezeichnet [42, 47, 48]. Die

Konsequenzen dieses Modells insbesondere auf die Temperaturabhängigkeit der Po-

sitroneneinfangrate wurde von verschiedenen Autoren diskutiert [41, 49, 50]. Im

Abschnitt 3.4.4 wird darauf im Detail eingegangen. Der Positroneneinfang durch

Versetzungen wird aufgrund des flachen Potentials erst bei Temperaturen unter-

halb der Raumtemperatur sichtbar, indem entweder der Einfang in die assoziierten

Defekte verstärkt oder der Einfang in andere Haftstellen reduziert wird, die nicht

mit der Versetzungslinie verbunden sind. In den später vorgestellten Experimenten

konnten beide Situationen in Abhängigkeit vom Grad der Verformung beobachtet

werden.
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3.4.3 Andere Haftstellen

In Metallen sind neben atomaren Leerstellen und Versetzungen viele andere Haft-

stellentypen bekannt. Korn- und Phasengrenzen bilden ebenso wie Leerstellenclu-

ster attraktive Potentiale für die Positronen. Deren experimentelle Untersuchung

ist bislang jedoch schwierig. So ist es praktisch unmöglich, Leerstellencluster nur ei-

ner speziellen Größe zu präparieren. Durch Teilchenbestrahlung wird z.B. meist ein

ganzes Spektrum unterschiedlicher Cluster erzeugt. Theoretische Rechnungen für

die zu erwartenden Positronenlebensdauern helfen hier weiter, sind aber schwer zu

verifizieren [51]. Der Einfang von Positronen an Korngrenzen spielt in feinkörnigen

Materialien eine wichtige Rolle. Experimentelle Fortschritte für die Charakterisie-

rung dieser Haftstellentypen sind vor allem durch den Einsatz fein fokussierter Po-

sitronenstrahlen zu erwarten. Sie ermöglichen es bei Strahldurchmessern von ca.

1 µm einzelne und damit wohldefinierte Fehlstellen zu untersuchen [52].

3.4.4 Ein temperaturabhängiges Trapping-Modell

Die Bedeutung der Versetzungen als flache Haftstelle für Positronen läßt sich insbe-

sondere durch temperaturabhängige Experimente unterhalb Raumtemperatur un-

tersuchen. Für eine quantitative Analyse der dabei gewonnenen Daten ist es notwen-

dig, ein bestimmtes Modell anzunehmen. In der Literatur hat sich ein 3-Zustands-

Modell durchgesetzt, das geeignet ist, die Temperaturabhängigkeit des Positronen-

einfanges durch die Versetzungslinie zu beschreiben [40, 45, 50, 53].

Das Modell (Abb. 3.5) basiert auf den folgenden Annahmen: Die drei Zustände, in

denen sich das Positron befinden kann, sind der freie Zustand im ungestörte Git-

ter, die Versetzungslinie und leerstellenartige Defekte. In Übereinstimmung mit den

meisten Experimenten (z.B. [41, 45]) und theoretischen Überlegungen [27, 50, 54]

wird die Versetzungslinie als flache Positronenhaftstelle mit einer Bindungsener-

gie Eb ≤ 100meV aufgefaßt. Die Positronenlebensdauern im ungestörten Gitter

und in der Versetzungslinie sind sehr ähnlich und können experimentell nicht zu-

verlässig getrennt werden. Die Versetzungslinie kann für den Positroneneinfang eine

besondere Rolle spielen, da sie einen Übergangszustand für den Einfang in tiefe-

re Haftstellen wie Sprünge oder Leerstellen in ihrer unmittelbaren Nähe bildet.

Die Übergangsraten η′ und η in diese leerstellenartigen Defekte sind temperatur-

unabhängig [55, 56]. Für gleiche Fehlstellenkonzentrationen ist die Übergangsrate η

in die mit der Versetzungslinie assoziierten Defekte größer als der direkte Einfang

η′ [50].

Da die Annihilationsrate der Positronen im ungestörten Gitter (λb) und entlang der

Versetzungslinie einerseits und in einer Leerstelle oder einem Sprung andererseits

jeweils so ähnlich sind, kann das Experiment nur zwischen Positronen unterschei-

den, die aus tiefen Defekten zerstrahlen und anderen. Das Modell in Abbildung 3.5
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Abbildung 3.5: Das Trapping-Modell für die Auswertung temperatur-
abhängiger Messungen nimmt drei mögliche Zustände für die Positronen an:
den freien Zustand, die Versetzugslinie und leerstellenartige Defekte. Die
Übergangsraten vom Gitter in die Versetzungslinie oder direkt in einen leer-
stellenartigen Defekt sind mit κ und η′ bezeichnet. Positronen können von der
Versetzungslinie mit der Rate δ wieder ins Gitter entkommen oder mit der
Einfangrate η in einem assoziierten Defekt eingefangen werden.

kann daher in ein effektives 2-Zustands-Modell umgewandelt werden. Die Wahr-

scheinlichkeit P (T ), aus einer tiefen Haftstelle zu zerstrahlen, läßt sich dann durch

die Übergangsraten ausdrücken als [50]

P (T ) =
η′(λb + δ(T ) + η) + ηκ(T )

(λb + κ(T ) + η′)(λb + η) + δ(T )(λb + η′)
. (3.4)

Die Temperaturabhängigkeit von P(T) beruht auf der Einfangrate in die Verset-

zungslinie κ(T ) und der Entkommrate aus diesem Zustand δ(T ). Für beide werden

von Petersen et al. [41] und Smedskajaer et al. [50] numerische Ausdrücke

angegeben. Die Einfangrate der Positronen in die Versetzungslinie

κ(T ) = % · ν(T )

hängt von der Versetzungsdichte % und der spezifischen Einfangrate ν(T ) ab, die

durch

ν(T ) = ν1 + ν0 · exp

{
− kB · T

2(kBΘD − Eb)

}
(3.5)

angenähert werden kann. Darin bezeichnet kB die Boltzmannkonstante, ΘD die

Debye-Temperatur und Eb die Bindungsenergie des Positrons, d.h. die Tiefe der

flachen Haftstelle. Der Übergang des Positrons in eine flache Haftstelle wie der Ver-

setzungslinie erfolgt unter Emission akustischer Phononen, wenn für die Energie

des Positrons Ep gilt: Ep < kBΘD − Eb. Für den Einfangprozeß in tiefere Fallen
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gewinnt die Anregung von Elektronen an Bedeutung, die weitgehend temperatur-

unabhängig ist. Es sollte hier betont werden, daß der Ausdruck für ν(T ), der von

Petersen et al. [41] vorgeschlagen wurde, eine Näherung ist, die von Eb < kBΘD

ausgeht. Smedskajaer et al. [50] verwenden einen ähnlichen Term ohne jedoch

den Zusammenhang des Exponenten mit Eb zu spezifizieren.

Die starke Temperaturabhängigkeit der Entkommrate wird beschrieben durch

δ(T ) = C0 · ν(T ) · kBT

√
kBT

Eb

· exp
{
− Eb

kBT

}
(3.6)

mit der Konstante C0 = m∗
0/(4

√
πh̄2), in der die effektive Positronenmasse m∗

0 gleich

der Ruhemasse des Elektrons m0 gesetzt wurde.

Der Ausdruck 3.4 für P (T ) liefert zusammen mit den beiden analytischen Aus-

drücken für κ(T ) und δ(T ) ein Modell für die Temperaturabhängigkeit des Po-

sitroneneinfanges in flachen Haftstellen. Für die numerische Anpassung kann die

unhandliche Gleichung 3.4 vereinfacht werden, indem bestimmte Annahmen über

das untersuchte Material getroffen werden.

In Aluminium und schwach verformtem Kupfer kann man annehmen, daß η � λb

und η′ = 0 gilt. Das bedeutet zum einen, daß Positronen, die bereits entlang der

Versetzungslinie lokalisiert sind, auch in assoziierte Defekte gelangen werden, und

zum anderen, daß der direkte Einfang in Leerstellen vernachlässigt werden kann.

Diese Annahmen erscheinen sinnvoll, da Einfachleerstellen bei Raumtemperatur in

Aluminium bereits hoch beweglich sind [57] und ihre Konzentration in Kupfer bei

schwacher Verformung noch gering ist. Die beweglichen Leerstellen lagern sich auch

an den Versetzungen an, wodurch η vergrößert und η′ verringert wird. Damit ergibt

sich

P (T ) ≈
κ(T ) η

η+δ(T )

λb + κ(T ) η
η+δ(T )

. (3.7)

In stark verformtem Kupfer kann der direkte Einfang in Einfachleerstellen nicht

vernachlässigt werden, so daß direkt Gleichung 3.4 für die Analyse angewandt wur-

de.

In verformtem Aluminium wurde in den Tieftemperaturexperimenten kein Einfluß

von δ(T ) festgestellt, woraus im Hinblick auf Gleichung 3.7 geschlossen werden kann,

daß η � δ(T ) zutrifft. Für die Analyse der Aluminiumdaten wurde Gleichung 3.7

daher weiter zu

P (T ) ≈ κ(T )

λb + κ(T )
(3.8)

vereinfacht.
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3.5 Langsame Positronen

Langsame, monoenergetische Positronenstrahlen bieten die Möglichkeit, die Ein-

dringtiefe der Positronen zu variieren (Abb. 3.6). Prinzipiell ist damit eine tie-

fenabhängige Bestimmung von Fehlstellenverteilungen möglich. Die breite Stopp-

verteilung und die große Diffusionlänge der Positronen in kristallinen Materiali-

en verringert jedoch die erreichbare Tiefenauflösung. Die hohe Beweglichkeit der

Positronen kann aber auch anderweitig genutzt werden. Eindringtiefen in der

Größenordnung der Diffusionlänge L+ lassen einen gewissen Anteil der implantier-

ten Positronen wieder an die Oberfläche zurückdiffundieren [17] (Abb. 3.7). Dort

zerstrahlen sie aus Oberflächenzuständen vorwiegend mit Leitungselektronen, die

sich durch eine geringe Dopplerverbreiterung der Annihilationslinie auszeichnen.

Mit zunehmender Eindringtiefe nimmt der Anteil der zurückdiffundierenden Po-

sitronen ab, und die Dopplerverbreiterung nähert sich jener im Kristallinneren an.

Die Rückdiffusion der Positronen wird sehr empfindlich durch ihre Beweglichkeit be-

stimmt. In der Gegenwart von Fehlstellen, in denen die Positronen lokalisiert sind,

nimmt ihre Beweglichkeit und damit ihre Rückdiffusion ab. Es sind ebenso Defekte

denkbar, die die Beweglichkeit der Positronen in Richtung der Oberfläche erhöhen.

Abbildung 3.6: Die mittlere Eindringtiefe der Positronen in Aluminium und
Kupfer nach Gleichung 3.1. Gezeigt ist der Energiebereich den der Bonner
langsame Positronenstrahl (SlowPos) zur Verfügung stellt.
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Abbildung 3.7: Die Stoppverteilung der Positronen wird mit zunehmen-
der mittlerer Eindringtiefe z̄ breiter. Positronen, die innerhalb ihrer Diffu-
sionlänge L+ thermalisieren (schraffierter Bereich), können an die Oberfläche
zurückdiffundieren.

Versetzungen, die an die Oberfläche führen, könnten durch eine gerichtete Diffu-

sion der Positronen entlang der Versetzungslinie den zurückdiffundierenden Anteil

vergrößern. Durch Messung der Rückdiffusion sind daher Haftstellen nachweisbar,

deren Dopplerverbreiterung sich kaum von der im ungestörten Kristall unterschei-

det, die aber die Beweglichkeit der Positronen beeinflußen.
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Kapitel 4

Experimentelle Methoden

4.1 Probenform und Probenvorbereitung

Für die Verformungsexperimente wurden hochreine polykristalline Aluminium-

(99.999%) und Kupfer-Röhrchen (99.99%) verwendet. In ihrem Inneren war

während der Verformung eine Positronenquelle plaziert (Abb. 4.1). Dadurch konnte

die gesamte Entwicklung der Dopplerverbreiterung an jeder Probe in-situ während

der Verformung verfolgt werden. Unbeabsichtigte Einflüsse durch die Handhabung

der weichgeglühten Proben wurden so ebenfalls ausgeschaltet. An beiden Enden der

Röhrchen wurden Edelstahlstöpsel eingepaßt, von denen einer ein Loch hatte. Durch

dieses wurde an einem Edelstahlstift eine 2µCi 22Na-Quelle eingeführt. Diese war

zuvor als 22NaCl auf einem Stück 2µm dünner Mylarfolie eingetrocknet worden, das

Abbildung 4.1: In den Verformungsexperimenten wurden Proben in
Röhrchenform eingesetzt. Für die Formstabilität beim Einspannen in die Ver-
formungsmaschine sorgten Stöpsel aus Edelstahl, von denen einer eine Boh-
rung aufwies. Eine entnehmbare 2µCi 22Na-Positronenquelle konnte dadurch
eingeführt werden.
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Abbildung 4.2: Für die Hochtemperaturexperimente wurde eine 22Na-
Positronenquelle in das Probenmaterial eingebracht und die Proben anschlie-
ßend im Vakuum elektronenstrahlverschweißt.

an den Stift geklebt wurde. Die Positronenquelle konnte so vor Anlaßbehandlungen

einfach entnommen werden, wodurch eine Kontamination des Ofens ausgeschlossen

wurde.

Die Aluminium- und Kupferröhrchen wurden vor der Verformung für 4 Stunden

im Vakuum (p ≤ 2 · 10−5 hPa) bei 600oC bzw. 1000oC geglüht und langsam über

mehrere Stunden wieder auf Raumtemperatur abgekühlt. Die Rekristallisation ließ

Körner der Größenordnung 1mm entstehen. Der Einfluß von Korngrenzen auf den

Positroneneinfang war daher vernachlässigbar [58].

Für die Experimente mit Leerstellen im thermischen Gleichgewicht kam eine ande-

re Probenform zum Einsatz (Abb. 4.2). Das ebenfalls hochreine Material war vor

den Messungen ausgeglüht worden. Die Positronenquelle befand sich in diesem Fall

direkt in den hohlen Proben, bevor diese im Vakuum (p ≈ 1 · 10−5 hPa) mittels

eines Elektronenstrahles zugeschweißt wurden. Auf diese Art können Positronen-

messungen bis nahe an den Schmelzpunkt des jeweiligen Metalls gemacht werden,

ohne daß das radioaktive Präparat entweicht. Diese Messungen sind praktisch unter-

grundfrei, da das 22NaCl zuvor in einem kleinen Topf ebenfalls aus Probenmaterial

eingetrocknet wurde.

4.2 Plastische Verformung

Die plastische Verformung der Proben wurde mit einer piezoelektrischen Verfor-

mungsapparatur durchgeführt, die bereits in [59, 60] im Detail vorgestellt worden

ist. Die auf die Probe einwirkende Kraft F und die resultierende Verlängerung ∆L

wurden dabei aufgezeichnet. Die Verformungslänge L wird durch die freie Länge zwi-

schen den Einspannbacken bestimmt und beträgt 18mm. Die relative Verlängerung

der Proben ergibt sich damit aus ε = ∆L/L. Die Zugversuche wurden mit einer

konstanten Dehnrate von ε̇ = 5 · 10−5s−1 durchgeführt.

Der Verformungsgrad der Proben wird im folgenden durch die Schubspannung τ

beschrieben, die sich aus der Spannung σ = F/A ableiten läßt (vgl. Kapitel 2.2).
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Abbildung 4.3: Die Messung der Dopplerverbreiterung erfolgt mit einem
hochauflösendem Germaniumdetektor. Eine elektronische Stabilisierung wur-
de auf der 7Be Monitorlinie bei 478 keV vorgenommen.

Die Verringerung der Querschnittsfläche A mit zunehmender Verformung wurde

vernachlässigt. Bei einer Poissonzahl1 von ν ≈ 0.3 ist der Fehler in A unter 5% bei

maximaler Dehnung.

4.3 Messung und Charakterisierung von Dopp-

lerspektren

Die Messungen der Dopplerverbreiterung der Annihilationslinie im Kryostaten und

während der Zugversuche wurde mit einem Germaniumdetektor mit einer Energie-

auflösung von 1,2 keV durchgeführt2. Der schematische Aufbau ist in der Abbildung

4.3 dargestellt. Für die Experimente mit dem langsamen Positronenstrahl wurde ein

anderer Ge-Detektor mit einer Auflösung von 1,4 keV verwendet. Dieser Detektor

wurde in 2-γ-Koinzidenz unter 180-Grad mit einem BGO-Detektor betrieben, wobei

sich die Probe zwischen beiden Detektoren befand [38]. Auf diese Weise wurden nur

Ereignisse gezählt, bei denen das Positron tatsächlich in der Probe zerstrahlt ist.

Eine Stabilisierung der Elektronik wurde auf einer gleichzeitig aufgenommenen Mo-

nitorlinie bei 478 keV (7Be) durchgeführt3.

Um die Energieverteilung der γ-Quanten zu beschreiben, wie sie in Abbildung 4.4

gezeigt ist, wird häufig nach der Untergrundsubtration der sogenannte S-Parameter

1Die Poissonzahl beschreibt für eine zylindrische Probe das Verhältnis der Änderung des Durch-
messers zur Änderung der Länge.

2FWHM bei 514 keV (85Sr)
3Das Isotop 7Be (t1/2=48d) besitzt nur eine γ-Linie und ist am Zyklotron leicht herzustellen:

12C (α, 2α n)7Be oder 12C (3He,2α)7Be
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Abbildung 4.4: Der S-Parameter einer Annihilationslinie wird nach der Sub-
traktion des linearen Untergundes aus dem Flächenverhältnis des zentralen,
schattierten Bereiches zur Gesamtfläche der Linie bestimmt. Analog ergibt
sich der W-Parameter aus dem Verhältnis der äußeren, schraffierten Flächen
zur Gesamtfläche.

eingeführt. Er ist definiert als der Quotient

S ≡ A

B

zweier Flächeninhalte A und B. A bezeichnet den Inhalt eines symmetrisch in der

Mitte der Annihilationslinie gelegenen Bereiches und B die Fläche der gesamten Li-

nie. Die Grenzen der Fläche A werden zu Beginn der Experimente so gewählt, daß

S ≈ 0.5 ist, und anschließend konstant gehalten. Der relative Fehler der Änderung

des S-Parameters ist dann minimal [61]. Physikalisch gesehen gibt der S-Parameter

ein Maß für den Anteil der Positronen an, die mit Elektronen mit geringem Impuls

zerstrahlen. Da der Impuls des thermalisierten Positrons klein gegenüber jenem des

Elektrons ist, beruht die Dopplerverbreiterung der Annihilationslinie im wesentli-

chen auf der Impulsverteilung der Elektronen am Ort der Zerstrahlung. Diese ändert

sich drastisch, wenn Positronen statt aus dem ungestörten Gitter aus einer Leerstelle

annihilieren (Abb. 4.5). Aufgrund des größeren Abstandes zu den Atomrümpfen ver-

ringert sich der Anteil der kernnahen Elektronen mit großem Impuls, mit denen das

Positron zerstrahlen kann. Der Beitrag der Elektronen mit geringem Impuls nimmt

dementsprechend in der Zerstrahlungslinie zu. Das spiegelt sich in einer schmaleren

Linie und damit in einem größeren S-Parameter wider.
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Abbildung 4.5: Die Annihilationslinien in Kupfer bei Raumtemperatur und
bei 750oC unterscheiden sich deutlich. Ursache ist der Positroneneinfang in
thermischen Leerstellen bei erhöhten Temperaturen.

Die Positronenlebensdauerspektroskopie bietet die Möglichkeit, defektspezifische In-

formationen wie eine charakteristische Lebensdauer zu bestimmen. Dies gelingt al-

lerdings nur zuverlässig unter der Voraussetzung, daß sich die Lebensdauerkom-

ponenten des Gitters und der verschiedenen Fehler ausreichend unterscheiden. In

Metallen ist diese Bedingung im allgemeinen nicht erfüllt, wenn einmal von großen

Leerstellenclustern abgesehen wird. Die Bemühungen, auch aus Dopplerspektren

derartige Informationen zu gewinnen, haben zur Definition eines Parameters

R ≡ ∆S

∆W

geführt, der sich aus der Änderung des bekannten S-Parameters und der Änderung

eines weiteren Linienformparameter W ergibt [62]. Der W-Parameter ist analog

zum S-Parameter definiert, nur daß er die Flächen bei sehr großen Dopplerverschie-

bungen, also am Rand des Peaks, ins Verhältnis zur Gesamtfläche setzt (Abb. 4.4).

Der Quotient R gibt somit an, in welchem Verhältnis sich der Anteil von Elek-

tronen mit niedrigem und hohem Impuls zueinander verändert. Diese Veränderung

ist der Theorie zufolge eine fehlstellenspezifische und konzentrationsunabhängige

Konstante [62]. In der Praxis hat sich allerdings gezeigt, daß die Differenzierung

der Fehlertypen in Metallen auch mit dieser Methode meistens nicht möglich ist.

Lediglich große Leerstellencluster führen zu einer signifikanten Änderung von ∆R.
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Abbildung 4.6: Die Differenz der auf gleiche Flächeninhalt normierten Zer-
strahlungslinien in Kupfer bei 750oC und 20oC aus Abbildung 4.5 zeigt die
Veränderung der Linienform, die infolge des Positroneneinfanges in Einfach-
leerstellen auftritt.

Einen wesentlich differenzierteren Ansatz zur Analyse der Form der Zerstrahlungs-

linie bietet die Betrachtung von Differenzspektren. Dieser Methode wurde bislang

nur wenig Aufmerksamkeit geschenkt [61]. Die auf gleichen Flächeninhalt normier-

ten Zerstrahlungslinien werden hierbei voneinander abgezogen, so daß die Änderung

der Linienform übrig bleibt (Abb. 4.6). Ob die Form der Differenzspektren Aussa-

gen über Defekttypen zuläßt, ist eine offene Frage, die im Rahmen dieser Arbeit

untersucht wird. Für zuverlässige Aussagen werden hierfür Dopplerspektren mit

sehr guter Statistik benötigt, d.h. Spektren mit mehr als 107 Ereignissen in der

Zerstrahlungslinie.
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4.4 Tieftemperaturmessungen

Für die Tieftemperaturexperimente ist ein Kryostat (Abb. 4.7) entwickelt worden,

der in einem Temperaturbereich von 10K bis 290K Messungen der Positronenzer-

strahlung mit einer hohen Temperaturstabilität erlaubt. Flüßiges Helium, das am

Ort der Probe in einer gewundenen Kupferkapillare verdampft (siehe Einsatz in

Abb. 4.7), kühlt die Probe, während eine NiCr-Heizleiterspule am Probenort gleich-

zeitiges Heizen ermöglicht. Zur Temperaturmessung dient ein AuFe-Chromel Ther-

moelement4 zusammen mit einer Null-Grad-Zelle als Referenz. Die Temperaturre-

gelung wird bei konstantem Heizstrom, der der Solltemperatur angepaßt ist, durch

die Steuerung des He-Gasflusses realisiert. Mit Hilfe eines PID-Reglers wird dadurch

eine Temperaturstabilität von ∆T < 1K erreicht, die lediglich bei sehr niedrigen

Temperaturen T ≤ 30 K mit ∆T ≤ 2K etwas schlechter ist. Die Probe befindet

sich in dem Kryostaten in einer Heliumatmosphäre in einem Abstand von 4 cm zu

dem außerhalb stehenden Germaniumdetektor.

Die Temperaturabhängigkeit der Dopplerverbreiterung wurde zwischen 13K und

263 K mit einer Schrittweite von ∆T = 10K gemessen. Die Reversibilität der Mes-

sung wurde geprüft, indem jedes zweite Dopplerspektrum von hohen zu niedrigen

Temperaturen aufgezeichnet wurde und die andere Hälfte auf dem Weg zurück.

4von W.C. Heraeus GmbH, Hanau

Abbildung 4.7: Schematischer Aufbau des Helium-Durchflußkryostaten
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Abbildung 4.8: Schematischer Aufbau des Rohrofen

4.5 Hochtemperaturmessungen

Für die Untersuchung von Leerstellen im thermischen Gleichgewicht ist ein Rohro-

fen konstruiert worden, den analog zum Kryostaten ein geringer Abstand zwischen

Probe und Detektor sowie eine hohe Temperaturstabilität auszeichnet (Abb. 4.8).

Ein NiCr-Heizleiter in einer Argonatmosphäre ermöglicht eine stabile Probentem-

peraturen (∆T = 1oC ) im Bereich 100oC bis 800oC . Die Temperaturregelung

erfolgt wiederum durch einen PID-Regler, der den Stromfluß durch den Heizleiter

steuert. Ein NiCr-Ni Mantel-Thermoelement5 dient zur Temperaturmessung. Die

Probe befindet sich während der Hochtemperaturexperimente in einem evakuierten

Quarzglasrohr.

5Thermocoax, TK I 05/50/NN
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Kapitel 5

Die Empfindlichkeitsschwelle

5.1 In-situ Messungen

Die in-situ Messungen der Dopplerverbreiterung wurden während der plastischen

Zugverformung im belasteten Zustand durchgeführt. Die angelegte Spannung rela-

xierte dabei um einige Prozent. Vor der Fortsetzung der Verformung wurde jeweils

ein Dopplerspektrum im unbelasteten Zustand aufgezeichnet. Es konnte jedoch kein

Einfluß der Spannungsrelaxation auf den S-Parameter festgestellt werden.

Der Zusammenhang zwischen dem S-Parameter und der relativen Verlängerung der

Probe ε (Abb. 5.1) zeigt, daß die Positronen im Bereich 0, 001 ≤ ε ≤ 0, 01 empfind-

Abbildung 5.1: Der S-Parameter als Funktion der Dehnung ε (logarithmische
Skala) für Aluminium- und Kupfer-Polykristalle. Die Linien sind Anpassungen
der Beziehung S(ε) = Sb + α · εβ (Tab. 5.1).
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Material Sb α β

Cu 0,4775 1, 3± 0, 8 1, 44± 0, 16

Al 0,4844 0, 012± 0, 002 0, 48± 0, 07

Tabelle 5.1: Der Parameter β in der Gleichung S(ε) = Sb +α · εβ hängt stark
vom Material ab. Der Unterschied zwischen Aluminium (S ∼

√
ε) und Kupfer

(S ∼ ε3/2) ist offensichtlich.

lich für die durch die Verformung erzeugten Fehler werden. Die Abhängigkeit S(ε)

kann gut durch die Form

S(ε) = Sb + α · εβ

beschrieben werden, wobei α, β zwei Konstanten und Sb der S-Parameter in der

unverformten Probe ist. Der Exponent β zeigt eine starke Materialabhängigkeit

(Tab. 5.1). In dieser rein empirisch begründeten Darstellung ist jedoch keine mate-

rialabhängige Empfindlichkeitsschwelle zu erkennen.

Stellt man dagegen den S-Parameter als Funktion der Schubspannung τ dar

(Abb. 5.2), so wird die Existenz einer materialabhängigen Empfindlichkeitsschwel-

le deutlich. Die Positronen reagieren auf die plastische Verformung durch einen

ansteigenden S-Parameter ab τ = 9± 1MPa in Kupfer und τ = 4± 1MPa in Alu-

Abbildung 5.2: Der S-Parameter als Funktion der Schubspannung τ zeigt
die Existenz einer Empfindlichkeitsgrenze bei τ = 9 ± 1 MPa in Kupfer und
τ = 4± 1 MPa in Aluminium. Die Verformung und die Messung der Doppler-
verbreiterung wurde bei Raumtemperatur durchgeführt.
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minium. Die funktionale Abhängigkeit zwischen S-Parameter und τ ist oberhalb der

Empfindlichkeitsschwelle in guter Näherung linear. Die Steigung dS(τ)/dτ belegt

im plastischen Bereich eine stärkere Spannungsabhängigkeit des S-Parameters in

Aluminium als in Kupfer.

5.2 Diskussion der Ergebnisse

Die Abbildungen 5.3 und 5.4 zeigen die Schubspannung τ als Funktion der Dehnung

ε für gut ausgeglühtes und somit sehr fehlstellenarmes Aluminium und Kupfer.

Da die Fehlstellendichte mit zunehmendem Verformungsgrad ansteigt, können die

gekennzeichneten Stellen als Empfindlichkeitsschwellen aufgefaßt werden, an denen

die Positronenannihilation auf diese Fehlstellen anzusprechen beginnt. Die Schwellen

ergeben sich aus Abbildung 5.2 durch Interpolation unter der Annahme, daß der

S-Parameter zunächst bei geringen Dehnungen konstant ist und anschließend linear

ansteigt.

Um die Empfindlichkeitssschwelle der Positronen für plastische Verformung zu

ermitteln, war es notwendig, Zugversuche mit sehr geringen Verformungsgraden

durchzuführen, bei denen sowohl die mechanische Spannung σ als auch die Deh-

nung ε aufgezeichnet wurde. Die Existenz einer Ansprechsschwelle wurde bereits in

Kupfereinkristallen nachgewiesen [12]. Die dort vermutete Beziehung zwischen der

mittleren Diffusionslänge L+ =
√

6D+/λb und dem mittleren Versetzungsabstand

Abbildung 5.3: Schubspannungs-Dehnungskurve für Aluminium mit einge-
zeichneter Empfindlichkeitsschwelle
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Abbildung 5.4: Schubspannungs-Dehnungskurve für Kupfer mit eingezeich-
neter Empfindlichkeitsschwelle

τSchwelle % d 2 · L+

Material MPa m−2 nm nm

Cu 9± 1 4 · 1012 500± 60 510

Al 4± 1 2 · 1012 710± 180 630

Tabelle 5.2: Die experimentell ermittelten Empfindlichkeitsschwellen τSchwelle

und die entsprechenden Versetzungsdichten % (berechnet nach Gleichung 2.2)
sind mit dem mittleren Versetzungsabstand d über d = 1/%0,5 verknüpft. Die
zweifache mittlere Diffusionlänge L+ ist ungefähr gleich d.

d an der Ansprechschwelle

d = 2 · L+ (5.1)

ist auch in polykristallinem Kupfer und Aluminium erfüllt. Tabelle 5.2 faßt die

Werte zusammen, die sich aus dem Ausdruck 2.2 für die Versetzungsdichte % und

Gleichungen 5.1 ergeben. Die verwendeten Materialkonstanten sind in Tabelle 6.3

angegeben.

Gleichung 5.1 stellt einen Zusammenhang zwischen der Diffusionlänge der Positro-

nen im defektfreien Material und der Versetzungsdichte auf. Wenn sich diese Be-

ziehung in weiteren Materialien bestätigen läßt, kann sie dazu dienen, den Verfor-

mungsgrad abzuschätzen, ab dem Positronen auf Versetzungen anzusprechen begin-
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nen.

Die Beobachtung, daß die Beziehung 5.1 sowohl in Aluminium als auch in Kupfer

zutrifft, kann als starker Hinweis dafür angesehen werden, daß die Versetzungen

schon bei Raumtemperatur eine wichtige Rolle für den Positroneneinfang spielen.

Die durch die Verformung erzeugte Leerstellenkonzentration in den Proben ist im

Bereich der Ansprechschwelle noch unterhalb der Nachweisgrenze von 10−6/Atom

[12].

Aus den Tieftemperaturmessungen im nachfolgenden Kapitel 6 wird außerdem

deutlich, daß die Empfindlichkeitsschwelle eine Funktion der Probentemperatur ist.

Bei Raumtemperatur können die Positronen nicht zwischen unverformtem und bis

τ = 10MPa verformten Kupfer unterscheiden. Bei 13K unterscheiden sich dage-

gen die S-Parameter in beiden Proben signifikant (Abb. 5.5). Die Ursache dafür

ist das gemeinsam mit der Temperatur T abnehmende Verhältnis δ(T )/κ(T ) der

Entkommrate δ(T ) und der Einfangrate κ(T ) in die Versetzungen. Bei niedrigen

Temperaturen werden daher noch geringere Versetzungskonzentrationen nachweis-

bar.

Der materialabhängige Exponent β, der sich aus der Anpassung eines Potenzge-

setzes an die S(ε)-Kurven in Abbildung 5.1 ergab, ist ein weiteres Ergebnis der

in-situ Experimente. Aluminium und Kupfer unterscheiden sich im wesentlichen in

Abbildung 5.5: Der S-Parameter in einer bis τ = 10MPa zugverformten Kup-
ferprobe unterscheidet sich bei Raumtemperatur kaum von dem in unverform-
ten Kupfer gemessenen Wert. Bei niedrigeren Temperaturen (T < 150 K) wei-
chen die Meßwerte in beiden Proben jedoch deutlich voneinander ab.
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der Beweglichkeit der Leerstellen bei Raumtemperatur und der Struktur des Ver-

setzungskernes. Beides beeinflußt die Art der Fehlstellen, die infolge der plastischen

Verformung entstehen. Leerstellen, die durch das Ziehen nicht gleitfähiger Sprünge

entstehen, heilen in Aluminium viel schneller aus als in Kupfer. Der Exponent β, der

den Anstieg des S-Parameters mit fortschreitender Verformung beschreibt, ist emp-

findlich für die Effektivität, mit der Fehlstellen produziert werden, die mit Positro-

nen nachweisbar sind. Das bedeutet, daß β ein Maß ist für die Akkumulationsrate

von leerstellenartigen Defekten im Verlauf eines Zugversuches.
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Kapitel 6

Flache Haftstellen bei tiefen

Temperaturen

Für die analytische Auswertung der Tieftemperaturexperimente ist es sinnvoll, die

ermittelte Temperaturabhängigkeit des S-Parameters S(T ) in die Wahrscheinlich-

keit P (T ) umzurechnen, mit der ein Positron aus tiefen, leerstellenartigen Fehl-

stellen zerstrahlt. Diese müssen dabei nicht unbedingt entlang der Versetzungslinie

liegen (vgl. Kapitel 3.4.4).

Aufgrund der Zugverformung liegen in den Proben vor allem Versetzungen und

Leerstellen als Positroneneinfangzentren vor. Da die Positronenzerstrahlung nicht

zwischen Leerstellen im Gitter und in der Umgebung von Versetzungen unterschei-

den kann, ist die Anwendung eines vereinfachenden Zweistufenmodells zulässig. Die

Dopplerverbreiterung des ungestörten Gitters und der Versetzungslinie ist wahr-

scheinlich analog zu den Zerstrahlungsraten λb und λD sehr ähnlich [27, 41], so daß

auch die S-Parameter Sb und SD ungefähr gleich sind. Wir setzen daher SD = Sb

und können so P (T ) aus S(T ) nach

P (T ) =
S(T )− Sb(T )

Sv − Sb(T )
(6.1)

berechnen. Die Temperaturabhängigkeit der Annihilation im defektfreien Kristall

Sb(T ) wurde an einer ausgeglühten Probe gemessen und konnte gut durch ein Poly-

nom zweiten Grades beschrieben werden. Sie geht auf die thermische Ausdehnung

des Kristallgitters zurück. Mit abnehmender Temperatur verringert sich der mittlere

Atomabstand und die Wahrscheinlichkeit für die Positronen mit kernnahen Elek-

tronen zu zerstrahlen nimmt zu. Der S-Parameter wird daher zu geringeren Tem-

peraturen hin kleiner [63]. Die gleichzeitige Abnahme der kinetischen Energie des

Positrons kann in Kupfer und Aluminium nicht beobachtet werden. In Materialien

deren Atomrümpfe im Vergleich zur Gitterkonstante extrem klein sind (z.B. Lithi-

um), kann die Abnahme der kinetischen Energie des Positrons und der Leitungs-

elektronen auch zu einem Anstieg des S-Parameters mit abnehmender Temperatur

führen.
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Sv ist der S-Parameter für den Sättigungseinfang der Positronen in leerstellenarti-

gen Fehlstellen, der weitgehend temperaturunabhängig ist und als um 8% größer als

Sb(T )(T = 290 K) angenommen wird. Dies ist in Übereinstimmung mit Messungen

im thermischen Gleichgewicht an Aluminium und Kupfer, bei denen ein Anstieg

des S-Parameters für den Sättigungseinfang in der gleichen Gößenordnung gefun-

den wurde [64, 65]. Diese grobe Abschätzung von Sv ist in jedem Fall unkritisch für

die spätere Auswertung. Sie beeinflußt lediglich den Absolutwert von P (T ) und nur

sehr schwach die Form der Temperaturabhängigkeit. Der Nenner in Gleichung 6.1

ändert sich für Temperaturen zwischen 10K und 260K nur um etwa 5%, während

die Veränderungen des Zählers viel stärker sind. Deshalb wird die Abschätzung der

Bindungsenergie der Positronen an die Versetzungslinien kaum durch die Unsicher-

heit in Sv berührt.

6.1 Die Temperaturabhängigkeit der Positronen-

zerstrahlung in Kupfer

Schwache Zugverformung

Die Wahrscheinlichkeit des Positroneneinfanges in tiefen Haftstellen P (T ) zeigt ei-

ne charakteristische Temperaturabhängigkeit für Verformungen zwischen der An-

sprechschwelle bei τ = 9 MPa und etwa τ = 20 MPa. Diesen Bereich bezeichnen

wir als schwache Zugverformung von Kupfer (Abb. 6.1 und 6.2) . Diese Tempera-

turabhängigkeit besteht aus einem Anstieg in P (T ) von 263K zu 150K, dem ein

konstanter Abschnitt bis hinunter zu 70K folgt. Anschließend fällt P (T ) leicht ab.

Bei etwa 50K deutet sich wiederum ein Anstieg an.

Das Anlassen der bis τ = 15 MPa verformten Probe für eine Stunde bei 550K

reduzierte die Größe von P (T ) um rund 50%. Die charakteristische Form blieb

jedoch weitgehend erhalten. Lediglich der Anstieg bei sehr niedrigen Temperaturen

verschwand.

Starke Zugverformung

An stark zugverformten Proben wurde eine deutlich veränderte Temperatur-

abhängigkeit der Positronenzerstrahlung festgestellt. Der Übergang zwischen dem

Verhalten bei schwacher zu dem bei starker Verformung findet bei τ ≈ 30MPa statt

(Abb. 6.3). Die Temperaturabhängigkeit für stark verformtes Kupfer (τ = 53MPa)

zeigt zwei unterschiedliche Abschnitte, wie in Abbildung 6.4 oben zu sehen. Für

Temperaturen zwischen 263K und 90K ist P (T ) weitgehend konstant. Unterhalb

von 90K nimmt der Einfang in tiefe Fehlstellen jedoch kontinuierlich ab.
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Abbildung 6.1: Die Abbildung zeigt die Temperaturabhängigkeit des S-
Parameters in schwach zugverformtem Kupfer. Die Probe wurde zuerst bis
an die Empfindlichkeitsgrenze bei τ = 10MPa verformt und anschließend bis
τ = 15 MPa. Die Anlaßbehandlung für eine Stunde bei 550K reduzierte die
Zunahme des S-Parameters um etwa 50%. Ein Polynom zweiten Grades wurde
dem Verlauf Sb(T ) der unverformten Probe angepaßt.

Abbildung 6.2: Aus den Meßdaten für Kupfer in Abbildung 6.1 wurde P (T )
berechnet. Die durchgezogenen Kurven entsprechen Anpassungen des im Ab-
schnitt 3.4.4 beschriebenen Modells.
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Abbildung 6.3: Die typische Temperaturabhängigkeit der schwach zugver-
formten Kupferproben verändert sich zwischen 20MPa und 30 MPa. Eine Ab-
nahme von P (T ) für Temperaturen unterhalb von 90 K tritt auf. Die Linie für
τ = 20 MPa ist eine Anpassung des Modells aus Kapitel 3.4.4, während die
Linie für τ = 30MPa nur der Lesbarkeit halber eingezeichnet wurde.

Der Einfluß einer isochronen Anlaßbehandlung wurde systematisch auch an einer

stark verformten Probe (τ = 53 MPa) untersucht (Abb. 6.4). Für jeweils eine Stunde

wurde die Probe einer Temperatur zwischen 350K und 650K ausgesetzt, wobei die

Temperatur in Schritten von ∆T = 50K erhöht wurde. Die Behandlungen von 350K

bis zu 550 K reduzieren zwar P (T ) um 30%, die typische Form der P (T )-Kurve

verändert sich jedoch nicht. Nach dem Anlassen bei 600K verringert sich die Höhe

der Stufe zwischen P (T = 100 K) zu P (T = 13 K) merklich. Dies setzt sich mit

zunehmender Anlaßtemperatur fort. In Abbildung 6.4 tritt nach dem Anlassen bei

650K ein bereits bekanntes Merkmal wieder auf. Der zuvor in schwach verformtem

Kupfer bemerkte Anstieg von P (T ) zwischen 263K und 150K erscheint wieder.



6.1. Die Temperaturabhängigkeit der Positronenzerstrahlung in Kupfer 45

Abbildung 6.4: Die charakteristische Temperaturabhängigkeit von P (T ) in
stark verformtem Kupfer (τ = 53MPa) widersteht Anlaßbehandlungen von
jeweils einer Stunde bis zu 550K. Die P (T )-Kurven wandern lediglich zu gerin-
geren Werten. Erst bei Anlaßtemperaturen T ≥ 600 K wird der Kurvenverlauf
flacher.
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6.2 Die Temperaturabhängigkeit der Positronen-

zerstrahlung in Aluminium

Das Temperaturverhalten von S(T ) und P (T ) in Aluminium nach Zugverformung

bis zu einer Schubspannung τ = 4, 8MPa und τ = 6, 9MPa ist in den Abbil-

dungen 6.5 und 6.6 dargestellt. Der Verlauf von P (T ) ist im wesentlichen flach bis

hinunter zu 70K. Unterhalb dieser Temperatur setzt ein Anstieg ein, der mit zu-

nehmender Verformung deutlicher hervortritt. Diese Temperaturabhängigkeit ent-

wickelt sich im Aluminium kontinuierlich von schwach zu stark verformten Proben.

Abbildung 6.5: Die Temperaturabhängigkeit des S-Parameters in zugverform-
tem Aluminium zeigt mit zunehmender Verformung einen charakteristischen
Anstieg für T ≤ 70 K. Sb(T ) wird durch ein Polynom zweiten Grades an-
genährt.
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Abbildung 6.6: P (T ) wurde aus den Messpunkten in Abbildung 6.5 berechnet.
Eine Anpassung des Modells aus Kapitel 3.4.4 ergab die durchgezogene Linie.

6.3 Parameter des Trapping Modells

Das in Kapitel 3.4.4 beschriebene Modell wurde an die temperaturabhängigen P (T )-

Messungen in Kupfer und in Aluminium angepaßt. Daraus ergeben sich die in

den Tabellen 6.1 und 6.2 zusammengefaßten Parameter. Die Anpassung wurde

für schwach verformtes Kupfer auf den Temperaturbereich 73K≤ T ≤ 263K

beschränkt. In allen anderen Fällen unfaßt sie den gesamten Meßbereich von

13K≤ T ≤ 263K.

Die Versetzungsdichte % wurde aus der Schubspannung τ durch

% =
(

τ

α · b ·G

)2

(6.2)

abgeschätzt (vgl. Gleichung 2.2). Die eingesetzten numerischen Werte für den Betrag

des Burgersvektors und den Schubmodul sind in Tabelle 6.3 angegeben.
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Probe ν1 ν0 % Eb η η′

[10−4 m2/s] [10−4 m2/s] [1012/m2] [meV] [1/ps] [1/ns]

Al 6.9MPa 1.3± 0.03 1.7± 0.5 6 36± 0.3 * 0

Cu 10 MPa 1.2± 0.2 * 0 4.3 26± 30 0.9± 2 * 0

Cu 15 MPa 1.5± 0.05 * 0 12 47± 28 1.2± 2 * 0

+ 1h@550K 0.8± 0.4 * 0 12 50± 40 0.4± 0.9 * 0

Cu 20 MPa 1.3± 0.03 * 0 20 39± 16 1.6± 1.6 * 0

Tabelle 6.1: Anpassparameter für Aluminium und schwach verformtes Kupfer: ν1, ν0:

spezifische Einfangraten in die Versetzungslinie, %: Versetzungsdichte, Eb: Bindungs-

energie des Positrons an die Versetzungslinie, η: Übergangsrate in Leerstellen aus

der Versetzungslinie, η′: Übergangsrate direkt in Leerstellen.

Die Versetzungsdichte wurde nach Gleichung 6.2 abgeschätzt. Parameter, die mit

einem * gekennzeichnet sind, wurden gleich Null gesetzt. Zum einen wurde

temperaturunabhängiger Einfang an der Versetzungslinie angenommen (ν0 = 0),

zum anderen daß der direkte Einfang in Leerstellen vernachlässigbar ist (η = 0).

Probe ν0 % Eb η η′

[10−4 m2/s] [1013/m2] [meV] [1/ps] [1/ns]

Cu 53 MPa 1.3± 1.1 8± 6 25± 4 0 25± 1

+ 1h @ 350-550K 1.0± 0.9 10± 8 23± 6 0 10.0± 0.2

+ 1h @ 600K 1± 3 7± 18 21± 15 0 5.7± 0.2

Tabelle 6.2: Anpassparameter für stark verformtes Kupfer und anschließende An-

laßbehandlung. Die beste Anpassung wurde mit η = 0 erhalten, d.h. wenn der

Übergang der Positronen in die mit der Versetzungslinie assoziierten tieferen Fehl-

stellen unterdrückt ist. Dies ist effektiv der Fall, wenn η < 1/ns ist.

λb α b G D+ ΘD

Material [1/ns] – [10−10 m] [MPa] [cm2/s] [K]

Cu 9.1 0.4 2.56 46000 1.0 343

Al 6 0.4 2.86 25000 1.0 428

Quelle [18] [35] [29] [29] [17, 77] [78]

Tabelle 6.3: Materialspezifische Konstanten für Kupfer und Aluminium. λb: Zer-

strahlungsrate im perfekten Kristall; α: Geometrische Konstante; b: Betrag des Bur-

gersvektors; G: Schubmodul; D+: Diffusionskonstante der Positronen; ΘD: Debye-

Temperatur.
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6.4 Diskussion der Ergebnisse

6.4.1 Einfang in Leerstellen

Die Leerstellenkonzentration steigt in Kupfer mit zunehmender Verformung stark

an, und ein großer Teil der Positronen wird direkt in ihnen eingefangen. Die Ausheil-

experimente mit stark verformtem Kupfer (Abb. 6.4) lassen daher Rückschlüsse auf

die Temperaturabhängigkeit des Positroneneinfanges in Leerstellen in Abhängigkeit

von deren Konzentration zu.

Der Temperaturbereich 350K bis 550K entspricht im Kupfer den Ausheilstufen III

und IV, in denen Leerstellen wandern und in Senken wie Versetzungslinien und

Korngrenzen verschwinden können [57]. Die P (T )-Kurven verschieben sich durch

das Ausheilen der Leerstellen in diesem Temperaturbereich zu niedrigeren Werten

ohne die charakteristische Form der Temperaturabhängigkeit zu verändern. Bis zu

dem Anlaßschritt bei 550K bleibt die Stufenhöhe P (153 K) − P (13 K) ≈ 0, 17

praktisch konstant. Die Abnahme der Stufenhöhe bei höheren Temperaturen geht

auf das Ausheilen der Versetzungen zurück. Der Beitrag der Positroneneinfangrate

η′ in leerstellenartige Defekte zu P (T ) ist folglich temperaturunabhängig.

Abbildung 6.7: Die Höhe der Stufe P (103 K)− P (13 K) in der Temperatuv-
abhängigkeit von P (T ) in stark verformten Kupfer bleibt bis zu einer Anlaß-
temperatur von 550X etwa konstant und nimmt dann qb (aus Abb. 6.4).
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6.4.2 Einfang in Versetzungen bei schwacher Verformung

i) Kupfer - die Bindungsenergie der Positronen an die Versetzungslinie

Die Temperaturabhängigkeit der Positronenannihilation in schwach verformtem

Kupfer geht im Rahmen des Modells aus Kapitel 3.4.4 auf die Entkommrate aus

der Versetzungslinie δ(T ) zurück. Die Abnahme von δ(T ) bei geringeren Tempera-

turen erhöht die Wahrscheinlichkeit für ein Positron, entlang der Versetzungslinie

lokalisiert und anschließend in einer assoziierten tieferen Fehlstelle eingefangen zu

werden. Der Bereich qer Anpassung wurde auf Temperaturen T ≥ 70K beschränkt,

wo κ(T ) als konstant angenommen wurde, d.h. κ(T ) = %ν(T ) = %ν1. Die resultiei-

ende Bindungsenergie Eb des Positrons an die Versetzungslinie nimmt mit zuneh-

mender Verformung von 50±40meV (τ = 15MPa + 6h bei 550K) auf 39±16meV

(τ = 20 MPa) nur wenig ab.

Die idealerweise getrennt verlaufenden Versetzungen, wie sie in gut ausgeglühten

Proben vorliegen, tendieren aufgrund ihreb weitreichenden elastischen Wechselwir-

kung im Laufe der Verformung zur Bildung von Versetzungsbündeln. Es ist denkbar,

daß aus dieser Wechselwirkung eine große Zahl unterschiedlicher Positronenbin-

dungsenergien hervorgeht. Das effektive Potential, welches die Positronen an einer

Versetzungslinie sehen, kann in der durch andere Versetzungen gestörten Umge-

bung flacher werden. Dieser Umstand wurde bislang in der Auswertung der meisten

Experimente vernachlässigt. Die Bindungsenergie sollte im Fall sehr niedriger Ver-

setzungskonzentrationen der einer einzelnen Versetzung am nächsten zu kommen.

Versetzungslinien in Kupfer stellen daher für Positronen ein flaches Potential mit

einer Bindungsenergie in der Größenordnung von Eb ≈ 50meV dar. Dieses Ergebnis

befindet sich in guter Übereinstimmung mit Simulationsrechnungen, die für die Po-

sitronenbindungsenergie an eine Stufenversetzung in Kupfer Eb = 60meV ergeben

[27].

ii) Kupfer - der Übergang in die Versetzungslinie

Der Energieübertrag für den Übergang des Positrons vom perfekten Gitter in die

Versetzungslinie kann nicht allein durch die Emission eines einzelnen akustischen

Phonons erfolgen, da Eb größer ist als kBΘD(Cu) ≈ 30meV 1. Es müssen da-

her elektronische Anregungen berücksichtigt werden. Nach Smedskjaer et al. [50]

führt dies zu einer schwächeren Temperaturabhängigkeit der spezifischen Einfangra-

te ν(T ) und unterstützt so die zuvor getroffene Annahme, daß ν(T ) im betrachteten

Temperaturbereich konstant ist.

Die Versetzungsdichte der bis 15MPa verformten Kupferprobe ändert sich nur we-

nig durch die Anlaßbehandlung von 1 h bei 550K, wie aus dem Ausheilverhalten

bekannt ist [57]. Allerdings verschiebt sich die gesamte P (T )-Kurve zu niedrigeren

1Dies ist die maximale Energie, die ein akustisches Phonon in der Debye-Näherung in Kupfer
besitzen kann.
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Werten (Abb. 6.2). Das zeigt, daß bereits in diesem Verformungszustand Fehlstel-

len, deren Wanderung leicht thermisch aktivierbar ist, wichtige Positronenhaftstel-

len darstellen. Bei diesen Fehlstellen kann es sich neben Einfachleerstellen auch um

Sprünge handeln, die bei höheren Temperaturen durch die Anlagerung von Leer-

stellen an der Versetzungslinie verschwinden. Die abnehmende Konzentration von

Sprüngen kann ebenso für die Abflachung der Temperaturabhängigkeit P (T ) für

T < 50K verantwortlich sein (Abb. 6.2). Das mit niedrigeren Temperaturen zuneh-

mende Verhältnis κ(T )/δ(T ) der Einfangrate κ(T ) zur Entkommrate δ(T ) kann nur

dann in einem Anstieg des S-Parameters sichtbar werden, wenn die zusätzlich ent-

lang der Versetzunglinie eingefangenen Positronen auch tiefere Haftstellen in ihrer

Umgebung finden und in diese ein Übergang möglich ist. Anderenfalls zerstrahlen

die Positronen direkt aus der Versetzungslinie, wodurch P (T ) ebenfalls abnimmt.

iii) Aluminium - die Bindungsenergie der Positronen an die Versetzungslinie

Die Form der Temperaturabhängigkeit der Positronenannihilation in Aluminium er-

weist sich als wesentlich einfacher. Die P (T )-Kurven zeigen einen Anstieg unterhalb

von 70K, der mit zunehmender Verformung deutlicher hervortritt. Die Bindungs-

energie der Positronen an die Versetzungslinie von 36 ± 0, 3meV entspricht dem

von Petersen et al. gefundenen Wert [41]. Eb ist damit kleiner als in schwach

verformtem Kupfer.

Die Interpretation des Anpassungsparameters Eb = 36 ± 0, 3meV als Bindungs-

energie sollte mit Vorsicht erfolgen, da sie sehr nahe kBΘD(Al) ≈ 37meV liegt.

Gleichung 3.5 ist nur eine Näherung für ν(T ), die mit Sicherheit in der Nähe der

Debye-Energie bei Eb = kBΘD kritisch zu betrachten ist. Es ist interessant fest-

zustellen, daß die spezifischen Einfangraten ν1 und ν0 ungefähr gleich groß sind.

Man kann daraus schließen, daß in Aluminium ein temperaturunabhängiger Prozeß

für den Übergang der Positronen in die Versetzungslinie nicht vernachlässigt wer-

den kann. Aufgrund theoretischer Überglegungen ist die Temperaturunabhängigkeit

für elektronische Anregungen bekannt [49]. Diese gewinnen an Bedeutung für den

Einfangprozeß, wenn die Bindungsenergie größer als kBΘD wird. Die Bindungsener-

gie des Positrons wird wahrscheinlich durch die Anwendung der Gleichung 3.5 mit

der Restriktion Eb < kBΘD unterschätzt. Aufgrund der stärkeren Lokalisierung des

Versetzungskernes sollte man in Aluminium einen Wert für die Bindungsenergie des

Positrons an eine Versetzung erwarten, der mindestens so groß wie jener in Kupfer

ist.

iv) Aluminium - der Übergang in die Versetzungslinie

In Aluminium wurde kein Effekt einer mit der Temperatur zunehmenden Entkomm-

rate δ(T ) festgestellt, die sich in Abbildung 6.6 durch ein Abnehmen von P (T ) für

T > 100K äußern müßte. Versuchsweise ist dies erklärbar durch eine sehr große

Übergangsrate η der Positronen von der Versetzungslinie in die assoziierten tieferen

Fehlstellen. Wenn η im Vergleich zur Entkommrate δ groß ist, dann kann der An-
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stieg von δ mit zunehmender Temperatur irrelevant für P (T ) sein (vgl. Gleichung

3.7 und 3.8). Eine denkbare Ursache kann in der Versetzungsstruktur aufgrund der

unterschiedlichen Stapelfehlerenergien in Kupfer und Aluminium gefunden werden.

Die breiten dissoziierten Versetzungen im Kupfer scheinen den Übergang in Sprünge

und andere assoziierte Fehlstellen weniger zu fördern als die schmalen nicht aufge-

spaltenen Versetzungen im Aluminium.

Eine weitere Erklärung des fehlenden Beitrages der Entkommrate δ(T ) in Alumi-

nium wäre eine größere Sprungdichte auf den Versetzungslinien in Aluminum als

in Kupfer, wodurch η ebenfalls ansteigen würde. Für die engen Versetzungen im

Aluminium ist das Quergleiten leichter möglich als für die aufgespaltenen Verset-

zungen im Kupfer. Dadurch entstehen auf Schraubenvesetzungen nicht gleitfähige

Sprünge, die beim erzwungenen Klettern Leerstellen und Zwischengitteratomen er-

zeugen. Diese können sich wiederum an die Versetzungslinien anlagern, wodurch

neue Sprünge entstehen aber auch bestehende verschwinden können. Es ist daher

keine klare Aussage möglich, ob die Konzentration der monoatomaren Sprünge in

Aluminium tatsächlich größer ist als in Kupfer.

v) Kupfer und Aluminium - die Größenordnung der Einfangraten

Die hier ermittelten spezifischen Einfangraten ν0 und ν1 in die Versetzungslinie

sind in Aluminium und Kupfer etwa gleich und liegen zwischen 0,8 und 1,7 cm2/s

(Tab. 6.1). Sie befinden sich damit zwischen theoretischen Abschätzungen von

Smedskjaer et al. [50], die 0,2 bis 0,8 cm2/s ergeben, und experimentellen Wer-

ten von Iwami et al. [66], die zwischen 1,0 und 4,5 cm2/s liegen. Letztere Autoren

fanden die größten Werte bei den geringsten Versetzungskonzentrationen von ca.

10−12 m−2. Die spezifische Einfangrate nahm dann mit zunehmender Versetzungs-

konzentration ab.

Die Unsicherheit in der Bestimmung der Übergangsrate η von der Versetzungslinie

in die assoziierten Fehlstellen ist sehr groß. Der Größenordnung nach liegt sie bei

etwa η ≈ 1012 s−1 und ist damit, wie zuvor angenommen, wesentlich größer als die

Annihilationsrate λb.

6.4.3 Einfang in Versetzungen bei starker Verformung

i) Identifizierung des Fehlstellentyps

Die Wahrscheinlichkeit des Positroneneinfanges in tiefe Fehlstellen P (T ) zeigt einen

auffälligen Unterschied zwischen schwach und stark verformtem Kupfer (Abb. 6.2

und 6.4), der die Frage aufwirft, ob beide Temperaturabhängigkeiten durch den Po-

sitroneneinfang an Versetzungen verursacht werden, oder ob ein neuer Fehlstellentyp

berücksichtigt werden muß, um die Beobachtungen zu erklären.

Ein leichter Abfall von P (T ) unterhalb von 75K ist bereits in den bis 10MPa und
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15MPa verformten Kupferproben zu beobachten. Das bedeutet, daß der verant-

wortliche Fehlstellentyp bereits bei schwacher Verformung entsteht, aber erst für

τ ≥ 30MPa beginnt, die Temperaturabhängigkeit signifikant zu beeinflussen.

Die Anlaßbehandlung (Abb. 6.4) der bis 53MPa verformten Probe zeigt die Sta-

bilität dieses Fehlstellentyps gegenüber hohen Temperaturen. Der typische Abfall

von P (T ) bei niedrigen Temperaturen ist nach dem Anlassen bei 650K immer

noch sichtbar (Abb. 6.7), obwohl die gesamte P (T )-Kurve bereits nahe der Tem-

peraturabhängigkeit in der unverformten Probe bei P (T ) = 0 liegt. Daraus kann

geschlossen werden, daß die Dopplerverbreiterung in dem bei starker Verformung

dominierenden Fehlstellentyp ähnlich der des ungestörten Gitters ist. Anhand die-

ser Indizien erscheint es naheliegend, diesen Fehlstellentyp mit der Versetzungslinie

zu identifizieren, die im stark verformten Kupfer eine Bindungsenergie für die Po-

sitronen von Eb = 25 ± 4meV aufweist und im Gegensatz zum Aluminium den

Übergang in tiefere Haftstellen behindert (η < 109s−1).

ii) Die Beweglichkeit der Positronen entlang den Versetzungen

Die Beweglichkeit der Positronen entlang der Versetzungslinie kann eine Erklärung

der beobachteten Temperaturabhängigkeit liefern. Die atomare Struktur der Ver-

setzungen ist sicherlich der Faktor, der die Positronenbeweglichkeit bestimmt. Es

erscheint plausibel, daß sich das Positron leichter entlang einer perfekten, nicht auf-

gespaltenen Versetzung bewegen kann als in der komplizierten Struktur des Stapel-

fehlers zwischen zwei Teilversetzungen. Der Positoneneinfang an der Versetzungsli-

nie selbst, der den Übergang in tiefere Fehlstellen verhindert, ist daher bei niedrigen

Temperaturen durchaus denkbar.

Dieser Effekt tritt sicherlich nur bei starker Verformung auf, wenn die Konzentration

der leerstellenartigen Defekte so groß ist, daß der direkte Positroneneinfang η′ in

diese Fehlstellen dominiert (P (T ) ist konstant bis hinunter zu 100K). Der Anteil der

Positronen, der dann bei niedrigen Temperaturen an aufgespaltenen Versetzungen

eingefangen wird und nicht in tiefere Fehlstellen gelangt, führt zu einer merklichen

Reduzierung des S-Parameters. Aus dieser Überlegung wird deutlich, daß neben der

Einfangrate κ(T ) und der Entkommrate δ(T ) auch die Beweglichkeit der Positronen

entlang der Versetzungslinie mitberücksichtigt werden muß, um die Ergebnisse der

Experimente zu erklären.

Experimentelle Aussagen über die Beweglichkeit der Positronen lassen sich durch

Rückdiffusionsmessungen mit einem monoenergetischen Positronenstrahl in der

Nähe der Oberfläche gewinnen. Im folgenden Kapitel werden dazu Messungen in

Aluminium vorgestellt, da in diesem Material aufgrund der geringen Versetzungs-

aufspaltung eine größere Positronenbeweglichkeit entlang der Versetzungen erwartet

wird als in Kupfer.
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Kapitel 7

Fehlstellen nahe der Oberfläche

Mit einem langsamen Positronenstrahl wurden zugverformte Aluminium-Röhrchen

der Reinheit 99,99% (4N) und 99,999% (5N) untersucht (Abb.4.1). Die Unterschied-

liche Reinheit der Proben spiegelt sich in den Spannungs-Dehnungs-Kurven wider

(Abb. 7.1). Der Einfluß der Versetzungen und ihrer assoziierten Fehlstellen auf die

Beweglichkeit der Positronen stand im Mittelpunkt dieser Experimente, wobei die

Rückdiffusion als ein empfindliches Maß für die Beweglichkeit der Positronen in

Richtung der Oberfläche gemessen wurde (vgl. dazu Kapitel 3.5).

Die kinetische Energie der Positronen lag zwischen 2 keV und 9 keV, so daß die

mittlere Eindringtiefe z̄ von 50 nm bis 600 nm variiert werden konnte. Die mittlere

Diffusionlänge der Positronen in defektfreiem Aluminium beträgt L+ ≈ 300 nm.

Abbildung 7.1: Spannungs-Dehnungs-Kurven für Aluminium(4N) und Alu-
minium(5N). Die Verfestigung des reineren Materials ist geringer.



7.1. Rückdiffusion nach Zugverformung in Aluminium(5N) 55

Abbildung 7.2: Mit zunehmender Einschußenergie diffundieren immer we-
niger Positronen zurück in Oberflächenzuständen, wo sie mit einem großen
S-Parameter zerstrahlen. Eine dicke Aluminiumoxidschicht verringert den ef-
fektiven S-Parameter an der Oberfläche. Die Proben wurden daher in heißer
Phosphorsäure poliert, um eine möglichst dünne Oxidschicht zu erhalten.

Es stellte sich heraus, daß eine dicke Aluminiumoxidschicht auf den unverformten

und gut ausgeglühten Proben eine große Dopplerverbreiterung und damit einen

kleinen S-Parameter an der Oberfläche verursachte [67]. Die Proben wurden daher

stets nach dem Glühen in heißer Phosphorsäure (T ≈ 100 oC ) für 30 s poliert. Da-

durch bildete sich anschließend an Luft eine wesentlich dünnere Oxidschicht. Die

abnehmende Rückdiffusion mit zunehmender Eindringtiefe ließ sich in den polierten

Proben viel empfindlicher nachweisen. Der in Abbildung 7.2 dargestellte Kurven-

verlauf für unverformtes, poliertes Aluminium war mit verschiedenen Proben gut

reproduzierbar.

7.1 Rückdiffusion nach Zugverformung in Alu-

minium(5N)

Ein hochreines Aluminiumröhrchen wurde bis τ = 5, 2MPa zugverformt, also knapp

oberhalb der Ansprechschwelle. Der S-Parameter im Inneren Sb stieg entsprechend

den voherigen Experimenten leicht an. Der Anteil der Positronen, der an die Ober-

fläche zurückdiffundiert, ändert sich durch diese Verformung nur wenig (Abb. 7.3).

Für größere Einschußenergien beginnen die Kurven entsprechend den unterschied-
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Abbildung 7.3: Die Positronen zeigen in der bis τ = 5, 2 MPa verformten
Aluminium(5N)-Probe das gleiche Rückdiffusionsverhalten wie in der unver-
formten Probe, obwohl der S-Parameter Sb im Inneren leicht angestiegen ist.

Abbildung 7.4: Nach der Zugverformung bis τ = 5, 2 MPa ist die
Aluminium(5N)-Probe erst kurze und dann längere Zeit poliert worden. Kur-
zes Polieren reduziert den S-Parameter für Einschußenergien E < 4 keV sehr
stark. Langes Polieren erhöht dagegen die Rückdiffusion der Positronen, so daß
mehr Positronen als in der unverformten Probe an die Oberfläche gelangen.
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lichen Sb-Werten auseinander zu laufen.

Da die Oberfläche eine Senke für Fehlstellen darstellt, ist die Versetzungsdichte

nach der Zugverformung an der Oberfläche geringer als im Kristallinneren [68, 69].

Eine geringe Zunahme der Versetzungsdichte an der Oberfläche kann durch chemi-

sches Polieren erreicht werden. Gleichzeitig wird in der heißen Phosphorsäure der

Aluminiumoberfläche eine große Wasserstoffkonzentration angeboten. Welchen Ein-

fluß das Polieren der verformten Probe auf die Rückdiffusion der Positronen hat,

ist in Abbildung 7.4 dargestellt. Mehrmaliges Polieren für kurze Zeiten (t = 5 s)

verringerte zunächst den S-Parameter an der Oberfläche drastisch. Der Material-

abtrag ist dabei gering, da die Phosphorsäure erst richtig angreift, nachdem sie die

Aluminiumoxidschicht aufgelöst hat.

Überraschend ist das Ergebnis der Rückdiffusionsmessung nach langem Polieren

(t = 30 s). Die S-Parameter für geringe Einschußenergien (E < 6 keV) sind größer als

in der unverformten Probe. Erst für Eindringtiefen, die größer als eine Diffusionlänge

L+ sind (E > 6 keV), verlaufen beide Kurven identisch.

7.2 Rückdiffusion nach Zugverformung in Alu-

minium(4N)

Die Rückdiffusion der Positronen nimmt mit zunehmender Verformung im Alumi-

nium(4N) stetig ab (Abb. 7.5). Bereits für τ = 5MPa unterscheiden die Positronen

zwischen unverformter und verformter Probe. Das Fehlstellenspektrum zwischen

Aluminium(4N) und Aluminium(5N) muß sich demnach bei gleichem Verformungs-

grad (τ ≈ 5MPa) unterscheiden. Der S-Parameter Sb im Kristallinneren stieg im

verformten Aluminium(4N) deutlich stärker an als im Aluminium(5N).

Die bis τ = 7, 2MPa verformte Aluminium(4N)-Probe wurde anschließend für

40 s poliert. Wiederum steigt die Rückdiffusionwahrscheinlichkeit der Positronen

nach dieser Behandlung an, jedoch nicht über die Werte der unverformten Probe

(Abb. 7.6).
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Abbildung 7.5: Mit zunehmender Verformung nimmt die Rückdiffusion im
Aluminium(4N) ab und der S-Parameter im Inneren zu. Die S(E)-Verläufe
der unverformten und der verformten Proben müssen sich daher bei höheren
Einschußenergien schneiden.

Abbildung 7.6: Nach der Zugverformung bis τ = 7, 2 MPa wurde die
Aluminium(4N)-Probe für 40 s poliert. Der Anteil der zurückdiffundierenden
Positronen nahm dadurch leicht zu. Er lag jedoch weiterhin unterhalb der
Werte in der unverformten Probe.
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7.3 Diskussion der Ergebnisse

i) Der S-Parameter an der Oberfläche

Für die Auswertung der SlowPos-Experimente wäre es wünschenswert gewesen,

den Anteil der Positronen Pback, der an die Oberfläche zurückdiffundiert, aus den

gemessenen S-Parametern nach

Pback =
S − Sb

S0 − Sb

zu berechnen. Die Dopplerverbreiterung im Inneren der Proben Sb konnte durch die

Messungen mit einer 22Na-Quelle bestimmt werden. Der S-Parameter für die Zer-

strahlung aus Oberflächenzuständen S0 ist jedoch experimentell nicht zugänglich.

Für Einschußenergien kleiner als 2 keV nimmt S(E) ab, da ein Teil der Positronen

bei Eindringtiefen von weniger als 50 nm an der Aluminiumoberfläche Positronium

bildet [17] (Abb. 7.7). Die kinetische Energie des Positroniums kann dabei einige

eV betragen (energiereiches Positronium), so daß es zu einer größeren Doppler-

verbreiterung der Annihilationslinie kommt als in den Oberflächenzuständen. Die

Entstehung des Triplett-Positroniums konnte anhand der 3-γ-Zerstrahlung nachge-

wiesen werden (Abb. 7.8).

Abbildung 7.7: Die durchgezogene Linie stellt den Potentialverlauf an der
Oberfläche dar, wo auch in Metallen Positronium enstehen kann. Die Bindung
des Positrons an ein Elektron kann entweder thermisch aktiviert aus einem
Oberflächenzustand erfolgen, oder durch ein nicht thermalisiertes Positron,
das beim Verlassen des Metalls ein Elektron mitreißt [17].
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Abbildung 7.8: Die Anzahl der Ereignisse im Tal zwischen der Compton-
kante und der Annihilationslinie steigt bei Einschußenergien von 1 keV deut-
lich an. Ursache ist die Positroniumbildung. Aufgrund des Dreiteilchenzerfalls
des Triplett-Positroniums können die γ-Quanten auch kleinere Energien als
511 keV besitzen.

ii) Der Einfluß der Verformung

Die Verformung der Proben bis knapp oberhalb der Ansprechschwelle führt inner-

halb des Materials zu einer Versetzungsdichte, die nach Gleichung 2.2 abgeschätzt

werden kann. An der Oberfläche sind Aussagen über die vorliegenden Versetzungs-

dichten % allerdings schwierig, da die Oberfläche als Senke wirkt und somit % kleiner

als im Inneren des Kristalls ist [68, 69].

Es verwundert zunächst, daß die Verformung des Aluminium(5N) bis τ = 5, 2MPa

zwar zu einem Anstieg von Sb führt, aber nur geringe Auswirkung auf die

Rückdiffusion hat (Abb. 7.3). Der verstärkte Einfang in leerstellenartige Fehlstellen

im Inneren sollte eigentlich, wie es im Aluminium(4N) beobachtet wurde, zu ei-

ner abnehmenden Beweglichkeit der Positronen in Richtung der Oberfläche führen

(Abb. 7.5). Dieses drückt sich bei geringen Eindringtiefen in kleineren S-Parametern

aus als in der unverformten Probe. Für große Eindringtiefen sollten die Kurven-

verläufe gegen den jeweiligen Sb-Wert konvergieren und müßten sich daher schnei-

den. Mit den zur Verfügung stehenden Strahlenergien konnte das leider nicht doku-

mentiert werden.

Man kann davon ausgehen, daß in beiden Materialien durch die Zugverformung im

wesentlichen Leerstellen und Versetzungen erzeugt wurden. Die nach der Verfor-

mung vorliegende Konzentration der beiden Defekttypen scheint jedoch durch die
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Reinheit des Materials bestimmt zu sein. Die verminderte Beweglichkeit der Positro-

nen spricht dafür, daß im Aluminium(4N) bei einer vergleichbaren Schubspannung

τ ≈ 5MPa eine höhere Konzentration von leerstellenartigen Fehlstellen entlang der

Versetzungslinien vorliegt als im Aluminium(5N).

iii) Kurzes Polieren - unvollständiger Abtrag der Oxidschicht

Die drastische Auswirkung des kurzen Polierens auf den Verlauf der S(E)-Kurve

im Aluminium(5N) ist nicht vollständig zu erklären (Abb. 7.4). Der Materialabtrag

hat nur sehr kurz eingesetzt, so daß die Oxidschicht möglicherweise nicht vollständig

entfernt wurde. Der unvollständige Abtrag und die anschließende Neubildung der

Aluminiumoxidschicht kann zu einer rauhen Oberfläche auf der Skala einiger 10

Nanometer führen. In den Dopplerspektren wurde jedoch kein Hinweis für die 3-

γ-Zerstrahlung des Triplett-Positroniums gefunden. Die Entstehung des Singlett-

Positroniums kann auf diese Art nicht nachgewiesen werden, da es vorzugsweise

in zwei γ-Quanten zerstrahlt. Eine genaue Klärung der Energieabhängigkeit des

S-Parameters nach kurzem Polieren bedarf offensichtlich weiterer Experimente.

iv) Langes Polieren - der Einfluß von Wasserstoff

Während des Polierens steht in der heißen Phosphorsäure eine hohe Konzentration

von H3O
+-Ionen an der Aluminiumoberfläche zur Verfügung. Atomarer Wasser-

stoff kann daher in das Kristallgitter gelangen. Die Löslichkeit des Wasserstoffes

in Aluminium ist bei Raumtemperatur gering (Abb. 7.9), so daß nach der Polierbe-

handlung nur eine verschwindende Wasserstoffkonzentration im Kristallgitter gelöst

bleibt. Die Diffusionskonstante des Wasserstoffs in Aluminium DH ≈ 10−7 cm2/s

reicht aber bei der erhöhten Temperatur im Polierbad (ca. 100oC ) aus, daß der

Wasserstoff einige Mikrometer in die Probe eindringt. Aufgrund der attraktiven

Wechselwirkung mit den Fehlstellen kann er in den verformten Proben in Leerstel-

len oder im Umfeld von Versetzungen gebunden werden [71].

Polieren für 30 s erhöht im hochreinen Aluminium(5N) den S-Parameter bis zu

einer Eindringtiefe von 300 nm (6 keV) über die in der unverformten Probe gemes-

senen Werte. Im Aluminium(4N) ist nach dem Polieren ebenfalls ein Anstieg der

S(E)-Kurve zu verzeichnen, der jedoch unterhalb der Werte in der unverformten

Probe bleibt. Diese Beobachtung kann entweder auf einen größeren S-Parameter

der Oberflächenzustände oder eine erhöhte Beweglichkeit der Positronen in Rich-

tung der Oberfläche zurückgeführt werden, da Sb keine Veränderung zeigte. Eine

Modifizierung der Oberfläche, die zu einem größeren S-Parameter führt, erscheint

unwahrscheinlich, da alle Proben nach dem Glühen bereits für 30 s poliert wurden.

Die anschließend gemessene Abhängigkeit des S-Parameters von der Einschußener-

gie S(E) war durchweg gut reproduzierbar.

Eine Erhöhung der Beweglichkeit der Positronen ist aber durch die Bindung des

Wasserstoffs in Fehlstellen zu erwarten. Leerstellen, in denen bereits Wasserstoff
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Abbildung 7.9: Bei einer Temperatur des Polierbades von ca. 100oC beträgt
die Diffusionskonstante des Wasserstoffs in Aluminium DH ≈ 10−7 cm2/s und
die Gleichgewichtskonzentration cH ≈ 10−9/Atom. Die Kurvenverläufe sind
extrapoliert zu niedrigen Temperaturen aus Daten in [70].

gebunden ist, führen zu einem geringeren Positroneneinfang [72]. Die Beweglichkeit

der Positronen nimmt deshalb zu. Allerdings ist allein durch den geringeren Po-

sitroneneinfang der Anstieg von S(E) über den Kurvenverlauf in der unverformten

Probe nicht zu verstehen.

Wenn man sich vorstellt, daß Positronen entlang von Versetzungslinien diffundieren

können und die assoziierten tiefen Fehlstellen durch Wasserstoffatome besetzt sind,

dann wäre eine weitere Erhöhung der Beweglichkeit aufgrund einer Kanalwirkung

der Versetzungslinien möglich. In schwach verformten Aluminium, wo die Verset-

zungen noch lange gerade Segmente aufweisen, könnte deshalb die Rückdiffusion

tatsächlich größer als im unverformten Material sein. Der experimentelle Befund

im Aluminium(5N) ist dafür ein Anhaltspunkt. Allerdings reichen die bislang ge-

wonnenen Daten nicht aus, um die Frage zu beantworten, ob Versetzungen schnelle

Diffusionswege für Positronen sind. Weitere SlowPos-Experimente mit verform-

tem und Wasserstoff dotiertem Aluminium(5N) werden dazu notwendig sein.
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Kapitel 8

Die Form der Annihilationslinie

Um die charakteristische Form der Annihilationslinie für die Zerstrahlung aus Ein-

fachleerstellen zu ermitteln, wurden Hochtemperaturmessungen an Aluminium und

Kupfer durchgeführt. Die fehlstellenspezifische Information steckt in der Änderung

der Linienform, die sich in Differenzspektren darstellen läßt (vgl. Kapitel 4.3). Als

Referenz diente die Annihilationslinie in einer defektfreien Probe bei Raumtempera-

tur. Es ist jedoch eine Korrektur der Differenzspektren notwendig, da die thermische

Ausdehnung der Proben ebenfalls zu einer Linienformänderung führt. Der Anteil

der Positronen, die aus dem Gitter und nicht aus einer Leerstelle zerstrahlen, läßt

sich nach

PGitter(T ) =
λb

λb + ν · C1V(T )
(8.1)

abschätzen. Für die spezifische Einfangrate in eine Leerstelle wurde ν = 1015 s−1

eingesetzt [18] und für die Zerstrahlungsrate λb aus dem Gitter die Werte aus Tabelle

6.3 verwandt. Die Temperaturabhängigkeit der Leerstellenkonzentration C1V(T ) ist

in Abbildung 2.1 dargestellt. Aus Abbildung 8.1 läßt sich ablesen, welcher Anteil

der Positronen in Aluminium und Kupfer bei einer gegebenen Temperatur aus dem

Gitter zerstrahlt.

Die Änderung der Linienform aufgrund der thermischen Ausdehnung wurde durch

zwei Spektren Ω(T0, E) und Ω(T1, E) mit T0 < T1 gemessen1, wobei der Positro-

neneinfang in Leerstellen bei T1 noch vernachlässigbar war, d.h. PGitter(T1) ≈ 1.

Der Anteil der Linienformänderung ∆Ω(T2), der auf die thermische Ausdehnung

zurückgeht, wird durch

∆Ω(T2, E) = PGitter(T2) ·
T2 − T0

T1 − T0

· (Ω(T1, E)− Ω(T0, E))

linear approximiert.

1Für eine feste Temperatur T bezeichnet Ω(T,E) hier die gesamte Form der Annihilationslinie
als Funktion der Energie E der γ-Quanten.
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Abbildung 8.1: Die Wahrscheinlichkeit PGitter, daß ein Positron nicht aus
einer Leerstelle zerstrahlt, läßt sich für defektarmes Aluminium und Kupfer
nach Gleichung 8.1 abschätzen.
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8.1 Thermische Leerstellen in Aluminium

Der in Abbildung 8.2 dargestellte typische S-förmige Kurvenverlauf des S-

Parameters als Funktion der Probentemperatur läßt sich mittels eines einfachen

Trapping-Modells beschreiben, wie es etwa von Schäffer et al. verwandt wur-

de, um die Leerstellenbildungsenthalpie in vielen Metallen zu bestimmen [26]. Der

merkliche Leerstelleneinfang der Positronen setzt in Aluminium bei T = 200oC ein

und nimmt stetig zu, bis nahe dem Schmelzpunkt die Sättigung bei T ≈ 550oC

eintritt. Um einen Fingerabdruck der Positronenzerstrahlung in Einfachleerstellen

zu erhalten, wurden bei T0 = 20oC , T1 = 180oC und T2 = 400oC Dopplerspektren

mit mindestens 1, 5 · 107 Ereignissen in der Zerstrahlungslinie aufgezeichnet.

Die Linieformänderung aufgrund der thermischen Ausdehnung des Aluminiums zwi-

schen 20oC und 180oC zeigt die Abbildung 8.3. Der Fingerabdruck der Positro-

nenzerstrahlung aus Einfachleerstellen ergibt sich aus der Differenz der normierten

Spektren bei T2 = 400oC und T0 = 20oC , wobei der Einfluß der thermischen Aus-

dehnung des Gitters ∆Ω(T2) subtrahiert wurde (Abb. 8.4).

Abbildung 8.2: Der S-Parameter als Funktion der Probentemperatur in Alu-
minium zeigt einen S-förmigen Verlauf und läßt sich durch ein einfaches
Trapping-Modell beschreiben.
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Abbildung 8.3: Das Differenzspektrum von Aluminium bei T1 = 180oC zu
T0 = 20oC zeigt eine geringe Änderung der Linienform, die auf die thermische
Ausdehnung zurückgeht.

Abbildung 8.4: Der Fingerabdruck der Positronenzerstrahlung aus Einfach-
leerstellen in Aluminium ergibt sich als Differenz der Spektren bei T2 = 400oC
und T0 = 20oC sowie der Korrektur ∆Ω(T2). Er bildet die Veränderung der
elektronischen Struktur in der Umgebung einer Leerstelle zu der im perfekten
Gitter ab.
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8.2 Thermische Leerstellen in Kupfer

Analog zu den Messungen in Aluminium wurde auch in Kupfer zunächst der S-

Parameter als Funktion der Temperatur aufgezeichnet (Abb. 8.5). Die thermische

Ausdehnung des Kupfers führt zu einem deutlich stärker ausgeprägten Anstieg des

S-Parameters als in Aluminium, bevor für T ≥ 500oC der Einfang in thermische

Leerstellen den S-Parameter noch steiler ansteigen läßt. Die Differenzkurve zwischen

T1 = 350oC und T0 = 20oC in Abbildung 8.6 stellt die Veränderung der Form der

Annihilationslinie dar, die auf die thermische Ausdehnung zurückgeht und damit

den Anstieg des S-Parameters verursacht.

Die Linienformänderung für die Positronenzerstrahlung aus Einfachleerstellen in

Kupfer ergibt sich aus der Differenz der Annihilationslinien bei T2 = 750oC und

T0 = 20oC (Abb. 8.7), die wiederum um die linear extrapolierte Formänderung

infolge der thermischen Ausdehnung ∆Ω(T2) korrigiert werden mußte.

Abbildung 8.5: Der S-Parameter als Funktion der Temperatur in Kupfer zeigt
bis T = 800oC den Anfang des bekannten S-förmigen Kurvenverlaufes. Die
Sättigung tritt wie in Abbildung 8.1 zu erkennen ist erst für T ≥ 1000oC ein.
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Abbildung 8.6: Die thermische Ausdehnung führt in Kupfer von T = 20oC
zu T = 350oC zu einer deutlichen Änderung der Linienform.

Abbildung 8.7: Der Fingerabdruck der Positronenzerstrahlung aus Einfach-
leerstellen in Kupfer wurde aus der Differenz der Spektren bei T2 = 750oC
und T0 = 20oC bestimmt und um ∆Ω(T2) korrigiert.
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Abbildung 8.8: Der S-Parameter als Funktion des W-Parameters in Alumi-
nium zeigt keinen Unterschied zwischen thermischen Leerstellen und zugver-
formten Proben. Sb und Wb sind die Parameter der unverformten Probe bei
Raumtemperatur.

8.3 Differenzierung von Fehlstellentypen anhand

der Linienformänderung

Eine Möglichkeit, mit Dopplerspektren Fehlstellentypen zu unterscheiden, stellt der

S-W-Plot dar, in dem die Steigung des Kurvenverlaufes der defekttypensensitive

R-Parameter ist (vgl. Kapitel 4.3). Abbildung 8.8 zeigt jedoch, daß damit keine

Differenzierung zwischen Aluminiumproben möglich ist, die plastisch verformt wur-

den bzw. die thermische Leerstellen enthalten.

In den Abbildungen 8.9 und 8.10 ist der Vergleich der Profile für die Positro-

nenzerstrahlung in Leerstellen mit den Messungen an plastisch verformten Proben

zu sehen. Die Aluminiumprobe wurde bis τ = 7, 2MPa und die Kupferprobe bis

τ = 20MPa zugverformt. Das Kupfer wurde anschließend bei 550K für eine Stunde

angelassen, um Einfachleerstellen auszuheilen. Die Dopplerspektren der unverform-

ten Referenzprobe und der verformten Probe enthalten je 1, 5 · 107 Ereignisse in der

Annihilationslinie. Die Stabilität der Elektronik wurde neben der 7Be-Linie mit ei-

ner weiteren Monitorlinie bei 661,7 keV kontrolliert2, um den Einfluß elektronischer

Drift auszuschließen.

Der Fingerabdruck der Zerstrahlung in Leerstellen wurde im Zentralbereich bei

2γ-Linie des Isotops 137Cs
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Abbildung 8.9: Die Annihilation in zugverformtem Aluminium verursacht
eine Linienformänderung, die dem Leerstellenfingerabdruck sehr ähnlich ist.

Abbildung 8.10: Die Linienformänderung in zugverformten Kupfer, das bei
550 K für eine Stunde angelassen wurde, und Kupfer mit Leerstellen unter-
scheiden sich leicht in der Breite bei geringen Dopplerverbreiterungen.
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geringen Dopplerverbreiterungen (∆E ≤ 1 keV) mittels eines Faktors so skaliert,

daß sich eine gute Überlappung mit der Linienformänderung infolge plastischer

Verformung ergab. Der so gewonnene Kurvenverlauf beschreibt in Aluminium die

Linienformänderung in der plastisch verformten Probe sehr gut über den gesam-

ten Bereich, d.h. auch bei großen Dopplerverbreiterungen. Für Kupfer ergibt sich

eine geringe aber systematische Abweichung bei geringen Dopplerverbreiterungen

(∆E ≤ 2, 5 keV). Die Linienformänderung nach plastischer Verformung ist in diesem

Bereich breiter als der Fingerabdruck der Leerstellenzerstrahlung.

8.4 Diskussion der Ergebnisse

Die Hypothese, daß sich die Zerstrahlungscharakteristik der Positronen in den

leerstellenartigen Defekten durch die Anwesenheit der Versetzungen signifikant

verändert, hat sich im Rahmen der Meßgenauigkeit in Aluminium nicht bestätigt.

In Kupfer wurde dagegen eine geringe Veränderung festgestellt. Die erwarteten Un-

terschiede begründen sich aus der atomaren Struktur einzelner Leerstellen im Kri-

stallgitter und im Spannungsfeld einer Versetzungslinie sowie der entsprechenden

Positronenwellenfunktionen. Für die fehlstellenspezifischen Positronenlebensdauern

wurden Abweichungen von der Zerstrahlung aus Einfachleerstellen von etwa 10%

berechnet [27, 73]. Die Lebensdauer der Positronen in Sprüngen auf der Verset-

zungslinie oder Leerstellen in ihrem Umfeld sollte kleiner als in einer Einfachleer-

stelle sein. Für die Dopplerverbreiterung der Annihilationslinie bedeutet dies eine

breitere Linienformänderung im Vergleich zu thermischen Leerstellen.

Eine breitere Linienformänderung, die auf die Zerstrahlung aus leerstellenartigen

Fehlstellen entlang der Versetzungen zurückgehen könnte, wurde tatsächlich in zug-

verformten Kupfer festgestellt (Abb. 8.10). Es läßt sich allerdings nicht ausschlie-

ßen, daß die schmalere Zerstrahlungslinie der Positronen in thermischen Leerstel-

len auf die große Temperaturdifferenz von ∆T = 730K zwischen dem Fingerab-

druck der Leerstellenzerstrahlung und der plastisch verformten Probe zurückgeht.

Die Veränderung der Leerstellen selbst kann infolge der hohen Temperaturen eben-

falls zu einer schmaleren Zerstrahlungslinie führen. Dieser Effekt ist in der Regel

jedoch klein [74] und kann im Aluminium vernachlässigt werden. Prinzipiell konnte

jedoch gezeigt werden, daß die Methode der Differenzspektren geeignet ist, auch aus

Messungen der Dopplerverbreiterung fehlstellenspezifische Informationen zu erhal-

ten.

Die in Abbildung 8.11 gezeigte asymmetrische Linienformänderung in zugverform-

tem Aluminium gab zunächst Anlaß für die Vermutung, einen tatsächlichen Ef-

fekt zu messen. Einer kritischen Überprüfung mit zwei Monitorlinien (478 keV und

661,7 keV) hielt dieses Ergebnis jedoch nicht stand. Die elektronische Drift verur-

sachte die beobachtete Verschiebung der Annihilationslinien gegeneinander. Eine
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Abbildung 8.11: Die Asymmetrie in der Linienformänderung beruht auf einer
geringen Verschiebung von ∆E = −2, 2 eV der normierten Annihilationslinien
gegeneinander.

derartige Verschiebung aufgrund einer veränderten Zerstrahlungscharakteristik ist

aber aber durchaus denkbar. Die Energie der Annihilationsquanten (vgl. Kapitel

3.3)

E1,2 =
1

2
E ′

total(1±
pL

2m0c
) (8.2)

ist durch die Dopplerverbreiterung symmetrisch zu E ′
total verteilt. Eine ausreichend

große Veränderung der Gesamtenergie E ′
total muß in den Differenzspektren zu einer

Asymmetrie führen. Neben der Ruhemasse 2m0c
2 trägt auch die Bindungsenergie

des Positrons und des Elektrons an den Festkörper zu E ′
total bei [15, 75, 76]. Wenn

durch den Einfang eines Positrons in eine Leerstelle die Gesamtenergie des zer-

strahlenden Elektron-Positron-Paares erniedrigt wird, sollte sich der Schwerpunkt

der Annihilationslinie etwas zu niedrigeren Energien verschieben. Inwieweit derar-

tige Effekte beobachtbar sind, ist unsicher. Eine Verschiebung der Annihilations-

linie aufgrund der Bindungsenergie der Elektronen konnte in Experimenten mit

zwei Germaniumdetektoren in 180o-Koinzidenz nachgewiesen werden [75]. Mit ei-

nem derartigen Aufbau kann die Gesamtenergie der beiden Annihilationsquanten

E ′
total = E1 + E2 als Funktion der Dopplerverbreiterung ∆E = E1 − E2 gemes-

sen werden. Betrachtet man die Verteilung der Gesamtenergien E ′
total für eine feste

Dopplerverbreiterung ∆E, so wandert deren Schwerpunkt mit zunehmendem ∆E

zu kleineren Energien. Verantwortlich dafür ist die größere Bindungsenergie der

kernnäheren und damit impulsreicheren Elektronen.



73

Kapitel 9

Ausblick
Mit der Positronenannihilation steht bereits heute ein Verfahren für die

zerstörungsfreie Werkstoffprüfung zur Verfügung, daß mit vielen etablierten Metho-

den konkurrieren kann. Das große Potential der Positronen, die fehlstellenspezifische

Analyse, kann jedoch nur dann voll genutzt werden, wenn die Wechselwirkung der

Sondenteilchen mit unterschiedlichen Fehlstellentypen gut verstanden wird.

In der Literatur gibt es bislang kaum Messungen mit einem langsamen Positro-

nenstrahl an plastisch verformten Proben, bei denen die Rückdiffusion zur Cha-

rakterisierung von Fehlstellen genutzt wurde. Aber gerade diese Methode bietet

einen direkten Zugang für die Untersuchung des Positroneneinfanges an Versetzun-

gen und sollte in Zukunft daher verstärkt angewandt werden. In weiterführenden

Experimenten bietet es sich an, besonders in Aluminium die Rolle der Versetzun-

gen aufzuklären. Die bisher in diesem Material gemessenen Bindungsenergien des

Positrons an die Versetzungslinie erscheinen im Vergleich zum Kupfer und zu theo-

retischen Ergebnissen zu klein. Temperaturabhängige Messungen als Funktion der

Positroneneindringtiefe mit einem langsamen Positronenstrahl können hier neue Er-

gebnisse liefern. Wenn die Diffusion des Positrons entlang der Versetzungslinie durch

weitere Untersuchungen bestätigt werden kann, so ist dies ebenfalls ein wichtiger

Beitrag zum Verständnis der Positron-Versetzungs-Wechselwirkung.

Vom Wasserstoff ist bekannt, daß er in Metallen ebenfalls eine attraktive Wechsel-

wirkung mit Versetzungen aufweist [71]. Man geht davon aus, daß sich in einem mit

Wasserstoff übersättigten Kristallgitter eine Atmosphäre erhöhter Wasserstoffkon-

zentration entlang der Versetzungslinien einstellt, die schließlich zur bekannten Was-

serstoffversprödung führt. Die Anwesenheit des Wasserstoffs an der Versetzungslinie

läßt einen veränderten Positroneneinfang an der Versetzungslinie erwarten. Aus der-

artigen Experimenten können daher sowohl neue Erkenntnisse über den Wasserstoff

in Metallen als auch über Positronen an Versetzungen gewonnen werden.

Die Entwicklung eines fein fokussierten Positronenstrahles mit einem Strahldurch-

messers von wenigen Mikrometern ermöglicht heute schon die Untersuchung der

Positronenzerstrahlung an einzelnen Korngrenzen. In Zukunft scheinen damit auch

Experimente an einzelnen Versetzungen möglich zu sein.
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Veröffentlichung gemacht hat.

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich für die finanzielle Förderung die-

ses Projektes.

Allen ,,Maiers”, die während meiner Zeit ein Teil der Arbeitsgruppe sind oder waren,

Thomas Albrecht Moritz Beckmann Christoph Bommas

Karsten Bennewitz Carsten Bührer Christoph Deckers

Holger Greif Ulrich Grünewald Matz Haaks
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