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Kapitel 1

Einleitung

Ein  wichtiger Bereich der Materialforschung ist die Untersuchung
mikroskopischer Fehlordnungen im Festkorper. Fehlstellen, Versetzungen,
Korngrenzen und Ausscheidungen beeinflussen die  makroskopischen
Eigenschaften des Festkorpers wesentlich. Durch neue Verfahren in der
Halbleitertechnologie und der Entwicklung von mikrostrukturierten Werkstoffen
werden immer kleinere Strukturen technologisch realisierbar. Daher besteht ein
besonderes Interesse Informationen iiber die Fehlordnungen in Werkstoffen in
immer kleineren Gréfenordnungen zu gewinnen.

Als eine Methode zur Untersuchung kleinster Strukturen im Mikrometerbereich
sei hier die Transmissions-Elektronenmikroskopie (TEM) erwéhnt, die es mdglich
macht, einzelne Versetzungen, mikroskopische Ausscheidungen und Korngrenzen
sichtbar zu machen. Jedoch ist dafiir ein beachtlicher Aufwand in der
Probenpriaparation notig und es konnen  keine  zerstdrungsfreien
Materialuntersuchungen gemacht werden. Ortsaufgeloste Messungen der
Positronenannihilation stellen in diesem Zusammenhang eine interessante
Methode der zerstdrungfreien Materialuntersuchung dar, da sie sowohl auf
Fehlstellen als auch auf Versetzungen und Ausscheidungen empfindlich sind.

Dringt ein Positron in einen Festkorper ein, so thermalisiert es innerhalb weniger
Pikosekunden und diffundiert bis zu einer Annihilation mit einem Elektron durch
den Festkorper. In seinem Diffusionsradius von <250 nm kann das Positron von
Haftstellen eingefangen werden, die ein attraktives Potential darstellen, das im
Falle von Leerstellen typischerweise bei etwa 1 eV liegt. Aufgrund seiner
geringen Energie (Ew = 3/2 kgT =~ 0,04 eV bei Raumtemperatur) kann es bis zu
seiner  Zerstrahlung nicht mehr entweichen. Bereits ab  einer
Leerstellenkonzentration von 10°/Atom beobachtet man eine Anderung der
Positronenlebensdauer sowie eine Abweichung in der Linienform der
charakteristischen Vernichtungsstrahlung.



Die typische Ortsauflésung konventioneller Positronenannihilations-messungen
liegt im mm-Bereich und wird vor allem durch die QuellgroBBe begrenzt.
Messungen mit einer Ortsauflosung besser als 0,8 mm sind mit dem kombinierten
Lebensdauer- und Energiespektrometer moglich, in dem die Probe mit einer
Mimik direkt iiber eine Positronenquelle (**Na) von 0,7 mm Durchmesser
verfahren werden kann. Mit diesem Gerdt wurden, neben ersten Messungen zur
Untersuchung der RiBausbreitung in Stdhlen, Messungen an Schweilindhten
durchgefiihrt. Es wurde versucht mit den Mef3groen der Positronenannihilation
Einblick in das Verhalten von Fehlstellen, Versetzungen sowie
Karbidausscheidungen in der Schweiflnaht zu gewinnen.

Mit einer in Zusammenarbeit zwischen der Firma LEO, Oberkochen und dem
Institut fiir Strahlen- und Kernphysik entwickelten Positronen-mikrosonde steht
nun ein Laborgerit zur Verfliigung, mit dem es mdglich ist Anderungen in der
Dopplerverbreiterung der 511 keV Annihilations-linie mit einer Ortsauflosung
von ca. 30 um zu messen. Herzstiick der Apparatur ist eine Kombination aus
Positronenquelle und Moderator, die einen monochromatischen und im Bereich
von 1...30 keV durchstimmbaren Positronenstrahl liefert, der mit den Hilfsmitteln
der Elektronenoptik auf die Probe fokussiert wird. Ein konventionelles Raster-
Elektronenmikroskop ist so in das Gerét integriert, dall elektonen-mikroskopische
Aufnahmen als Zielvorlage fiir den ortsfesten Positronenstrahl verwendet werden
konnen.



Kapitel 2

Physikalische Grundlagen

2.1 Positronen

1928 wurde das Positron von Dirac [Dir30] aufgrund theoretischer Berechnungen
als Antiteilchen des Elektrons postuliert und 1932 von Anderson [And33] in der
Hohenstrahlung experimentell nachgewiesen. Es eignet sich aufgrund seiner
geringen Masse und damit hohen Beweglichkeit in Materie als Sondenteilchen fiir
Defektuntersuchungen im Festkorper. Es spricht auf Leerstellen bereits ab einer
Konzentration von 107 pro Atom an [Hau95]. Im Labor werden Positronen durch
f-Zerfall neutronenarmer Kerne (z.B. *Na, ®Ge, "*As) erzeugt:

p—>n+e++ V,

*?Na eignet sich besonders gut als Positronenemitter fiir Material-untersuchungen,
da es mit einer groBen Lebensdauer von 2,6 Jahren und einer hohen
Positronenausbeute von 90% lange einsetzbar bleibt. In dieser Arbeit werden
*?Na-Quellen verwendet.

2.2 Positronen im Festkorper

Dringt ein Positron in Materie ein, durchlduft es eine Reihe von Prozessen, in
denen es seine aus dem fS'-Zerfall stammende Energie verliert. Im allgemeinen
wird es auf thermische Energie abgebremst, diffundiert dann durch das Gitter und
annihiliert schlieBlich mit einem Elektron [vgl. Hau79, Sch81, Sch88].

2.2.1 Thermalisierung und Diffusion



Ein in die Materie eindringendes Positron gibt seine kinetische Energie innerhalb
weniger Pikosekunden an die Umgebung ab und befindet sich danach im
thermischen Gleichgewicht mit dem Gitter. Es besitzt dann eine kinetische
Energie entsprechend der Temperatur des Festkorpers (E,, = 2k,T ~ 0,04 eV bei

300K). Obwohl Positronen Fermionen sind, konnen alle Positronen diesen
niedrigsten energetischen Zustand einnehmen, da sich im allgemeinen nur ein
Positron zur gleichen Zeit im Festkdrper authilt.

Die fiir die Thermalisierung verantwortlichen Prozesse lassen sich am Besten
anhand folgender Zeitskala veranschaulichen:

hochenergetische niederenergetische Diffusion :
Prozesse: Prozesse : thermische
MeV ...eV eV .. meV Energie
| | | N
I I I
0..01ps 0,1...10 ps 10...100 ps t

Abbildung 2.1: Zeitskala der Thermalisierung. t gibt die Zeit nach dem
Eindringen in den Festkorper an.

Hochenergetische Prozesse:

Im oberen Energiebereich einiger MeV verliert das Positron zunichst Energie
durch Bremsstrahlung im Coulombfeld der Atomkerne. Ist es auf einige 100 keV
abgebremst, dominieren inelastische StoB3e an Elektronen, wobei es zur Ionisation
der beteiligten Atome kommt. Mit weiter abnehmender Energie wird die
Anregung von Valenzelektronen zum bestimmenden Prozel3 [Bel83].

Niederenergetische Prozesse:

Das Positron hat nun eine Energie von einigen eV, die es durch inelastische
Streuung an Leitungselektronen unter Bildung von Elektron-Loch-Paaren sowie
Plasmonanregungen weiter verringert. In der letzten Phase der Thermalisierung ist
die inelastische Streuung an Phononen vorherrschend [Bel83, Nie80].

Diffusion:

Das thermalisierte Positron diffundiert als freies Teilchen durch den Festkorper
bis es entweder mit einem Elektron zerstrahlt, oder von eciner Haftstelle
eingefangen wird. Dies wird durch die Diffusionsgleichung beschrieben,

i (Z,0)= D An_ (%,1)

wobel n, (x,t) die Positronendichte und De: der Diffusionskoeffizient ist. D+

wird durch die mittlere freie Wegldnge und die thermische Energie bestimmt. In
Festkorpern bei Raumtemperatur liegt D in der GroBenordnung von 107 m?s
[Leo93].
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Abbildung 2.2: Nach der Thermalisierung diffundiert das Positron solange durch
den Festkorper, bis es von einer Fehlstelle eingefangen wird.

In seiner Lebensdauer von 7. =~ 100..200 ps legt das Positron einen
Diffusionsweg von ungefdahr 200 nm zuriick (x = , /6De+ T ).

Daraus folgt eine theoretische untere Grenze fiir die Ortsauflosung jeglicher
Messung mit Positronen, die bei ungefdhr 0,5 pum liegt.

2.2.2  Haftstellen

Durch seine positive Ladung erfdahrt das Positron ein abstoBende Kraft von den
Atomriimpfen. Jede lokale Verringerung der Dichte der Atomriimpfe fiihrt daher
zu einer Absenkung der potentiellen Energie des Positrons, d. h. es entsteht ein
attraktives Potential. Die einfachste Realisierung einer solchen Haftstelle ist eine
Leerstelle im Gitter. Einmal in einer Leerstelle eingefangen, kann es aus dieser
vor der Annihilation nicht mehr entweichen, da seine kinetischen Energie Eyi, =
0,04 eV gering gegeniiber der Bindungsenergie von typischerweise 1...2 eV ist
[Hak90]. Andere mogliche Haftstellen sind u.a. Korngrenzen, Ausscheidungen
und Versetzungen, wobei zum Teil Unklarheit iiber GroBe und Tiefe der
Haftstellen besteht [Pus42, Hik89, Hak90].

\\// \\// \\// \\//
OOVO®O

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des Potentialverlaufs in der Umgebung
einer Leerstelle. Der gebundene Zustand liegt ca. leV niedriger als die freien




Zustdnde der Umgebung. Positronen kénnen wegen ihrer kleinen kinetischen
Energie von 0.04 eV nicht entkommen.

2.2.3 Annihilation

Bei der Annihilation des Positrons mit einem Elektron werden die Ruhemassen
sowie die kinetischen Energien der Teilchen als y-Strahlung frei. Die Zerstrahlung
erfolgt dabei fast immer zu zwei y-Quanten, die im Schwerpunktsystem eine
Energie von jeweils 511 keV besitzen und in einem Winkel von 180° abgestrahlt
werden. Der nur in Kernndhe mogliche 1-y- sowie der 3-y-Zerfall konnen wegen
ihrer um o beziehungsweise o geringeren Wahrscheinlichkeit vernachlissigt
werden (Feinstrukturkonstante oo = 1/137) [Wes73].

In Isolatoren kann es wie im Vakuum zur Bildung von Positronium kommen,
einem dem Wasserstoffatom dhnlichen gebundenen Zustand von Elektron und
Positron'. In Metallen wird die Bildung von Positronium durch Abschirmung der
Positronenladung  unterdriickt. Es existieren zwei Grundzustinde des
Positroniums: Der 1So—Zus‘[and (Parapositronium, Spin 0, Ti) und der 3So—Zus‘[and
(Orthopositronium, Spin 1, T1). Singulett- bzw. Triplettzustand zerfallen
aufgrund quantenmechanischer Auswahlregeln in zwei bzw. drei y-Quanten, was
zu unterschiedlichen Lebensdauern im Vakuum fithrt’. In Materie gibt es aber
eine Reihe von Prozessen, welche die Lebensdauer des Orthopositroniums
verkiirzen. Am wichtigsten ist der Pick-Off-ProzeB3, bei dem das Positron in einem

2-y-Zerfall mit einem Elektron der Umgebung zerstrahlt, das einen antiparallelen
Spin besitzt [Hau79].

2.3  Werkstoffverhalten

2.3.1 Elastische und plastische Verformung

Das Phidnomen der Materialermiidung ist von grofler technischer und
wirtschaftlicher Bedeutung. Man versteht darunter, da3 metallische Werkstoffe
bei einer alternierenden Zug-Druck-Belastung auf Dauer viel geringeren
Beanspruchungen standhalten konnen, als man dies von ihrer statischen Festigkeit
her erwarten wiirde.

Zwei GroBlen, die zum Verstindnis des Verformungsverhaltens der Metalle
benotigt werden, sind die Zugspannung ¢ = F/A und die Dehnung ¢ = AL/L ,
wobei F die angreifende Kraft, A die Querschnittsfliche der Probe und AL/L ihre
relative Langendnderung ist.

Fiihrt man nun einen Zugversuch durch indem man ¢ kontinuierlich erhéht, so
erhilt man bei kleinem ¢ einen linearen Zusammenhang zwischen o und ¢, der
durch das HOOKsche Gesetz o=FE-& mit dem Elastizititsmodul E als
Proportionalititsfaktor beschrieben wird.

In diesem Bereich ist die Verformung der Probe elastisch und reversibel.

! Bindungsenergie 6,8 eV , Durchmesser 0,1 nm.
? Parapositronium 1, = 125 ps , Orthopositronium 1, = 142 ns.
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A Zugfestigkeit
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_ . . Bruch
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Abbildung 2.4: Typischer Verlauf der Spannungs-Dehnungs-Kurve in einem
polykristallinen Werkstoff (z.B.: Stahl). Im Bereich kleiner Ldngendinderungen gilt
das Hooksche Gesetz o = E ¢ und die Verformung ist elastisch und reversibel.
Oberhalb von & geht man in den Bereich irreversibler plastischer Verformung
tiber, wobei es bei weiterer Dehnung der Probe zum Bruch kommt.

Erhéht man & weiter, knickt die Kurve beim Uberschreiten der Elastizititsgrenze
kit ab und man gelangt in den plastischen Bereich. Die Verformung erfolgt ab
jetzt irreversibel. Bei noch stirkerer Dehnung fillt o steil ab, bis die Probe bricht.

Im Jahre 1934 wurde von M. Polanyi, E. Orowan und G. I. Taylor ein
mikroskopischer Ansatz fiir das plastische Verhalten von Metallen entwickelt. Sie
postulierten eine eindimensionale Fehlordnung, Versetzung genannt, die sich
unter Anwendung von dullerer Gewalt durch das Kristallgitter bewegen kann
[Pol34, Oro34, Tay34]. Heute ist man in der Lage, mittels der
Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) einzelne Versetzungen sichtbar zu
machen.

Gleitebene o o—o
1 N Versetzung-
= g linie 7
> ~& " Versetzunglinie b
—
b

Abbildung 2.5: Stufenversetzug (links) und Schraubenversetzung (rechts) im
kubisch primitiven Gitter.

Man unterscheidet zwei Grundtypen der Versetzung, die Schraubenversetzung
und die Stufenversetzung. Diese beiden Sorten kommen allerdings selten in reiner
Form vor, sondern iiberlagern sich im allgemeinen zu Versetzungen mit
gemischtem Charakter.

Die Versetzungslinie trennt den abgeglittenen vom noch nicht abgeglittenen

Kristallbereich. Thre Richtung wird als Linienrichtung / bezeichnet und ist mit



dem Burgersvektor b die wichtigste charakte-ristische Grofle einer Versetzung.
Die Definition des Burgersvektors wird am besten durch den Burgersumlauf
gegeben. Ein Burgersumlauf ist jeder geschlossen von Atom zu Atom fiihrende
Weg im Gitter (z.B. ABCDA ), wie in Abbildung 2.6 dargestellt. Wird derselbe
Weg in einem ungestorten Gitter beschritten und 146t sich nicht schlieBen, so
enthélt das Gitter eine Versetzung und der zum schlieBen des Weges notige

Vektor wird als Burgersvektor bezeichnet Bei der Stufenversetzung steht b
senkrecht auf / , bei der Schraubenversetzung ist b parallel dazu [Hul84].

w)
Y

>
w)
>

L

A

ol | I ° °

Abbildung 2.6: Zur Definition des Burgersvektors am Beispiel der
Stufenversetzung. Wird der Burgersumlauf ABCDA im gestorten Gitter auf das

ungestorte Gitter iibertragen, so bendtigt man den Burgersvektor b, um den
Umlauf zu schlief3en.

Wird ein Metall deformiert, so bewegen sich die Versetzungen durch das
Kristallgitter. Beim Erreichen der Oberflache treten sie an dieser aus und es bildet
sich eine Stufe. Diesen Prozef} bezeichnet man als Abgleitung.

Dariiber hinaus entstehen wihrend der Verformung stidndig neue Versetzungen
aus Versetzungsquellen, z.B. der Frank-Reed-Quelle [Fra50]. So kann zum
Beispiel die Versetzungdichte® bei der Kaltverformung von Einkristallen um den
Faktor 10*...10° ansteigen [Mug71].

* Die Versetzungsdichte p ist als die Gesamtlinge L der Versetzungslinien pro Volumen V
definiert: p = L/V. p betriéigt in Metalleinkristallen ungefahr 10'%/m? in Halbleiter-einkristallen ist
p < 10°/m? erreichbar, in Si sogar r ~ 0.



Schubspannung

N
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Abbildung 2.7: Abgleiten einer Stufenversetzung (von links nach rechts). An der
Oberfliche des Kristalls entsteht eine Stufe.

Versetzungen besitzen um sich herum ein mechanisches Spannungsfeld, das mit
1/r abfillt, iiber das sie weitreichend miteinander elastisch wechselwirken. So
konnen zum Beispiel Stufenversetzungen mit antiparallelen Burgersvektoren
Dipole bilden, die unbewegliche Hindernisse fiir die Bewegung anderer
Versetzungen bilden. Weitere Hindernisse konnen auch Reaktionsprodukte von
zwei oder mehr Versetzungen sein, sowie unbewegliche Versetzungen inaktiver
Gleitsysteme, welche die Gleitebene durchstoen (Waldversetzungen) [Hul84,
See65]. Durch die mit zunehmender Verformung stark ansteigende Dichte von
Versetzungen und damit auch von Hindernissen wird das Gleiten erschwert.

7|_ 7|_ I I L A

_IZ 45° L 45° —> Hindernis

Abbildung 2.8: Zwei Stufenversetzungen mit antiparallelem Burgersvektor kénnen
unbewegliche Dipole bilden (links). Versetzungen stauen sich hinter einem
Hindernis auf (rechts).

Es ist also fiir dieselbe relative Léingendnderung eine immer grofBere
Schubspannung notig. Dies bezeichnet man als Verfestigung [Mug93, Sch92].

2.3.2  Wechselverformung

Ein Wechselverformungsversuch wird dadurch charakterisiert, dal abwechselnd
Zug und Druck auf die Probe ausgeiibt wird. Man nennt ihn dehnungskontrolliert,
wenn dabei die Probe um eine konstante Dehnungsamplitude €, verlangert bzw.
verkiirzt wird. Als Spannungs-Dehnungs-Kurve des Experiments ergibt sich eine
Hystereseschleife in der o-e-Ebene, die auf die irreversiblen Prozesse wéhrend der
plastischen Verformung zuriickzufiihren ist. Im weiteren Verlauf verfestigt sich
das Material von Zyklus zu Zyklus, das heifit die Spannung o, die nétig ist, um
die Dehnungsamplitude aufrecht zu erhalten steigt mit der Zyklenzahl an, was als



zyklische Verfestigung bezeichnet wird. Der Spannungszuwachs pro Zyklus
nimmt im allgemeinen im Laufe der Ermiidung ab und kann, falls nicht vorher ein
Bruch auftritt, in eine Sattigung einmiinden [Sur93].

0)

Gs

Abbildung 2.9: Hystereseschleife eines Wechselverformungsversuchs mit
konstantem &, im o-&-Diagramm. Im Laufe des Versuchs verfestigt sich die Probe
bis zur Sdttigung oy .

In-situ  Messungen der Positronenlebensdauer 7., wahrend der Wechsel-
verformung haben ergeben, da3 7., in der Probe mit der Spannungs-amplitude &
korreliert ist. Dabei wurde eine wuntere Empfindlichkeits-grenze fiir
Kupfereinkristalle bei einer Schubspannungs-amplitude von 8 MPa gefunden, bei
etwa 25 MPa trat eine Séttigung der Positronen-lebensdauer ein [Wid97].

Es scheint also moglich in diesem Empfindlichkeitsbereich aus den MeBgroB3en
der Positronenspektroskopie auf die Versetzungs-konzentration zu schlieen.

2.3.3  RiBbildung

Das Endstadium der Materialermiidung ist die Zerstorung der Probe oder des
Werkstiicks durch einen Ermiidungsbruch.

Bevor es jedoch soweit kommt, bilden sich an der Oberfliche Riflkeime, die im
weiteren in das Material eindringen und so seine stabile Querschnittsfliche
verringern.  Als  RiBkeime  kommen  praktisch  alle  vorhandenen
UnregelmiBigkeiten der Oberfliche in Frage, wie zum Beispiel scharfe Kanten,
Kerben, Einschliisse und Dreh- oder Frifigrate. Rilkeime konnen aber auch als
direkte Folge plastischer Wechselverformung entstehen [Bro78]. Schon bei
Schubspannungen, die weit unter Gy liegen, kann auf Grund von Einschliissen
oder

10
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Abbildung 2.10: Rissentstehung nach dem WooODschen Modell. Durch
Abscherung der Gleitebenen entstehen Extrusionen und Intrusionen, die Keime
fiir die Rifsbildung darstellen.

oberflachlichen Kerben o lokal so grofle Werte annehmen, daf3 das Material
plastisch verformt wird.

Wird eine Metallprobe gedehnt, so bilden sich durch Abgleitung an einer
geeigneten Gleitebene, Stufen an der Oberfliche, wie in Abbildung 2.10
dargestellt. Nach dem Model von WoOD ist ein Zuriickgleiten auf dieser Ebene
durch Oberfldchenoxidation und/oder Verfestigung behindert, so dafl die
Abgleitung beim Stauchen an einer parallelen Gleitebene stattfindet. Nach
mehreren Verformungszyklen konnen so Extrusionen und Intrusionen auf der
Metalloberfliche entstehen, die wéhrend nachfolgender Zyklen zu Rissen
anwachsen konnen [Wo058].

2.3.4 RifBausbreitung

Hat sich erstmal ein Rilkeim ausgebildet, kann er durch plastische Verformung an
der Rillspitze anwachsen. Die verschiedenen Stadien des RiBwachstums sind in
Abbildung 2.11 dargestellt.

Ein scharfer Rif3 der Lange a in einem Spannungsfeld erzeugt starke Scherkréfte
[1] an der RiBspitze. Das darunter liegende Material gleitet nun entlang seiner
Vorzugsgleitebene in Richtung der grofiten Krifte [2]. Dadurch 6ffnet sich der
Rif3 und dringt um oa tiefer ins Material ein [3].
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Abbildung  2.11: Die verschiedenen Stadien des Riffwachstums im
Ermiidungsprozefs durch plastische Verformung. Wihrend der Dehnungsphase
bringt der Rif$ um da in das Material ein und die Rifspitzendffnung weitet sich
auf. In der Stauchungsphase wird die Rifsspitze zusammengedriickt und hat wieder
eine scharfe Form. In jedem weiteren Zyklus wdchst der Rif3 dabei um do an.

Durch Verformungshirtung und ansteigende lokale Zugspannung werden weitere
parallele Gleitebenen aktiviert, was zu einer abgerundeten Rif3spitzenform fiihrt
[4]. In der Andruckphase des Verformungszyklus wird die RiB3spitze
zusammengepresst, kann sich aber nicht wieder schlieBen, so dafl die
urspriingliche scharfe Spitzenform in einer um da tieferen Ebene resultiert [5].
Wihrend weiterer Zyklen der Verformung schreitet das Risswachstum fort [6,7]
[Bro78].

2.3.5 Grundlegende bruchmechanische Betrachtungen
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Durch die hohe Spannungskonzentration an der Rifspitze werden laufend
Versetzungen emittiert, so daB3 sich eine plastischen Zone vor der Rifspitze
ausbildet. Das Gleichgewicht zwischen lokaler Spannung o(X) und kritischer
Schubspannung oy, bestimmt die Ausdehnung der plastischen Zone. In einem
ersten vereinfachten Modell denkt man sich einen spaltféormigen Rif3 der Lange 2a
in einer Platte unendlicher Ausdehnung, auf die im Unendlichen eine
Zugspannung ¢ senkrecht zum Rif} ausgeiibt wird.

[ O AR R IR I

Gy (I’,O)

L» ox (1,0)

2a

A

Abbildung 2.12: Spaltrifs der Linge 2a in einer unendlich ausgedehnten Platte, an
die im Unendlichen die Spannung o angelegt wird. oy(r, 9) sind die Komponenten
des lokalen Spannungstensors in Abhdngigkeit vom Abstand zur Rifispitze und
dem Winkel zur x-Achse.

Mithilfe der Bruchmechanik ist es moglich o,(X) in erster Naherung zu

berechnen [Mus33]. In Polarkoordinaten ergibt sich,

K

N 15(0)

wobei K; der Spannungsintensitétsfaktor ist, eine Materialkonstante, in die die
RiBlange a sowie Form und Malle der Probe eingehen. Ist K; erstmal fiir eine
bestimmte Probengeometrie bekannt’, kann das Spannungsfeld fiir jeden
beliebigen Spaltril bestimmt werden. Da f;(§) aber nur flir wenige
Probengeometrien berechenbar ist, werden im allgemeinen Normgeometrien
verwendet.

o, (r,0)=

Fir eine unendlich ausgedehnte Platte gilt K, = o/7a woraus fiir den rein

abstandsabhéngigen Teil folgt: o, (r) = onja/2r (%).

* Eine Liste der Werte fiir K; bei verschiedenen Probengeometrien kann in [Bro78], Seite 76
nachgeschlagen werden.
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Abbildung 2.13: Abstandsabhdngiger Teil des elastischen Spannungsfeldes of(r)
an der Rifispitze in erster Niherung. Lafit man r — 0 gehen, tibersteigt & Oy, und
man erhdlt eine erste Niherung der Ausdehnung der plastischen Zone.

Das Spannungsfeld nach Gleichung (%) hat bei » = 0 eine Singularitidt. Anhand
von Abbildung 2.13 erkennt man, daB3 die fiir die Versetzungsemission ndtige

Spannung fiir r <r,, iiberschritten wird. Das entspricht der Ausdehnung r,, der

plastischen Zone.

2 2
K; o’a

v, = =
pl 2 2
2 o krit 2 o krit

Nun ist aber ein Teil der Linge o des Metalls vor der Rifispitze in Folge der
plastischen Verformung verfestigt. Ein genaueres Modell, das dies beriicksichtigt,
ergibt folgenden Zusammenhang [[rw58]:

y o’ (a+9)

pl 2
2 o krit

Es folgt: r, =2r, [Bro78]

Bis hierhin ist man von einer runden Form der plastischen Zone ausgegangen.
Bezieht man noch die Winkelabhéngigkeit mit 6(0) = Gkt in die Rechnung mit
ein, kommt man auf die in Abbildung 2.14 dargestellte typische Form der
plastischen Zone [Dug60].
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Abbildung 2.14: Prinzipielle Form der plastischen Zone nach DUGDALE.

Rigoffnun

Y

In der plastischen Zone ist eine wesentlich hohere Versetzungskonzentration zu
erwarten, als im umliegenden elastisch verformten Bereich, die nicht ohne
Auswirkungen auf die Positronenannihilation bleiben sollte. Je nach Material und
Proben-geometrie kann r,; im Bereich einiger 10 um liegen, und in Metallen mit
grofler Bruchfestigkeit in seltenen Fillen ein Ausdehnung von bis zu einigen
Millimetern  haben, so daB es nétig ist  hochortsauflosende
Positronenspektrometer, wie zum Beispiel die Positronenmikrosonde einzusetzen.

2.4  Verschweillen von Metallen

2.4.1 Das Lichtbogenschweillen

Das Lichtbogenschweillen ist geschichtlich gesehen eine relativ neue Technik der
Metallverarbeitung, als deren Vater der Russe BERNARDOS angesehen wird, der
1881 den Kohlelichtbogen zum Metallschweillen einsetzte [Kje79]. Die
gebriuchlichsten Schwei3verfahren sind heutzutage das Elektrodenschweillen, das
SchutzgasschweiBen (MIG/MAG)’ und das Wolfram-Inertgas-SchweiBen (WIG).
All diesen Techniken gemeinsam ist, das zwischen dem Werkstiick und einer
Elektrode ein elektrischer Lichtbogen geziindet wird, der einerseits das Werkstiick
aufschmilzt, andererseits fliissiges Metall aus der Elektrode oder einem
Schweillzusatz in die Schweilnaht hinzufiigt. Um eine Reaktion des
Schwei3gutes mit der Umgebungsluft zu verhindern wird die Elektrode entweder
mit einem Schutzmantel® umhiillt, der das fliissige Schweifgut zur Luft hin
abdeckt, oder von einem Schutzgas umstromt.

Liegt zwischen der als Kathode geschalteten Schweillelektrode und dem
Werkstiick eine Spannung an, die gro3er sein muB als die Elektronenaustrittsarbeit
(4,79 eV fir Eisen), treten Elektronen aus der Kathode aus und ionisieren das

5 Metall-Inert-Gas/ Metall-Aktiv-Gas.
% Meist auf Rutilbasis (TiO,).



zwischen Flektrode und Werkstiick befindliche Gas zu einem Plasma aus
positiven Ionen und Elektronen, das man als Lichtbogen bezeichnet. Die von den
bewegten Ladungen im inneren des Plasmas erzeugten Magnetfelder formen den
Lichtbogen zu einem Schlauch. An Elektrode und Werkstiick entstehen
Temperaturen um den Siedepunkt des Eisens (2861°C) wihrend die Temperatur
des Plasmaschlauches je nach Schweilverfahren bis zu 30000°C betragen kann.
In Abbildung 2.15 sind die Krifte skizziert, die zum Abldsen eines Tropfens von
einem blanken Draht fiihren.

Drahtelektrode
Erdbeschleunigung l
Viskositat
Pinch-Effekt |
( sich einschniirender
Tropf
Oberflachenspannung /* ropten
\
\ Tragheitskraft
[ RiickstoRkrafte des
verdampfenden
elektrostatische Kréfte Werkstoffs
Sogkréafte durch

Plasmastréomung

/ Werkstlick
////////// %

Abbildung 2.15: Krdfte beim Tropfeniibergang.

Der Ubergang des Materials von der Elektrode zum Werkstiick geschieht nur zu
einem geringen Teil {iber die Dampfphase, in wesentlichen aber in Tropfenform.
Infolge der hohen Temperatur am Lichtbogenansatz verfliissigt sich das Ende der
Elektrode. Die hohe Stromdichte in der Elektrode erzeugt ein zirkulares
Magnetfeld, das radiale, nach innen gerichtete Krifte erzeugt, die den fliissigen
Teil der Elektrode einschiiren, so daB} sich ein Tropfen bildet. Man nennt dies den
Pinch-Effekt [B6h92]. Durch den geringeren Querschnitt der Plasmasdule am
Lichtbogenansatz, kommt es vor der Elektrode zu einer wesentlich hoheren
Stromdichte als an der Schmelze auf dem Werkstiick, wodurch ein Druckgradient
entsteht, welcher eine starke Stromung des auf sehr hohe Temperaturen erhitzten
Plasmas zur Folge hat [Bec69]. Hinzu kommt, daf3 die ins Innere des Lichtbogens
gelangenden Gase ihr Volumen auf ein Vielfaches vergroBern. Daraus resultieren
Stromungsgeschwindigkeiten, die bis nahe an die Schallgeschwindigkeit
heranreichen konnen. Der dadurch hervorgerufene Sog macht die
Tropfenabldsung auch entgegen der Schwerkraft moglich.

Im weiteren soll das Schutzgasschweiflen eingehender behandelt werden.
Abbildung 2.16 veranschaulicht das Verfahrensprinzip. Die abschmelzende
Drahtelektrode, die gleichzeitig Schwei3zusatz ist wird von einem Vorschub der
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Stromkontaktdiise zugefiihrt. Dabei wird stdndig Schutzgas, das entweder inert
(He, Ar) oder aktiv (CO,, Ar-CO, Mischgas) sein kann, aus einer die Elektrode
konzentrisch umgebenden Diise geblasen und schiitzt so den Lichtbogen, die
iibergehenden Tropfen und das Schmelzbad vor dem Zutritt der Atmosphére. Zum
Schutzgasschweiflen wird grundsétzlich Gleichstrom verwendet, dessen Stirke
einer Stromdichte von J > 100A/mm” im SchweiBdraht entspricht. Dies entspricht
Spannungen zwischen 15 V und 35 V [B6h92].

Drahtelektrode

7 Drahtvorschubrollen
Stromkontaktdﬁ\ J

Schutzgas

Schweif
strom

o
Schutzgasdise quelle

Schweifnaht

Lichtbogen

Abbildung 2.16: Schematische Darstellung des Schutzgasschweifsens. Zwischen
der Drahtelektrode und dem Werkstiick fliefst ein Strom, der ein Plasma im
Schutzgas erzeugt, das durch die Diise tiber die Elektrode stromt und gleichzeitig
das Schmelzbad auf dem Werkstiick vor Reaktionen mit der Luft schiitzt

2.4.2 Schweillnidhte

Eine Schweifinaht 148t sich hinsichtlich ihrer kristallographischen Struktur und
chemischen Zusammensetzung in drei Zonen einteilen: Die neutrale Zone (NZ) in
der keine Verdnderungen durch den Schweillprozel3 stattgefunden haben, die
TemperatureinfluBzone (TEZ) in der es aufgrund der durch das Schweillen
bedingten Erwirmung zu einer Rekristallisation, einer Anderung der
Fehlstellenkonzentration und einer chemischen Verdnderung des Stahls kommt,
sowie die SchweiBinaht selbst (SWN) [B6h92].
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Abbildung 2.17: Querschnitt durch eine V-Naht. Es werden drei Zonen

unterschieden: Die Neutrale Zone (NZ), die Temperatureinflufszone (TEZ) sowie
die Schweifinaht (SWN).

Durch das relativ schnelle Abkiihlen der TEZ, das durch gute Wérmeleitung in
das Volumen bedingt ist, findet im allgemeinen eine Kornverfeinerung in der TEZ
statt. In der SWN kiihlt das fliissige Material hingegen vergleichsweise langsam
ab, was zu groferen Kristalliten fiihrt, die sich senkrecht zur Oberfliche
ausrichten.

Der EinfluB des Schutzgases auf die Qualitit der SchweiBnaht ist zum Teil
erheblich. So bilden sich immer Gaseinschliisse in der Naht, die von
Verunreinigungen des Lichtbogenraumes durch Stickstoff aus der Umgebungsluft
hervorgerufen werden und von unterschiedlicher Anzahl und Grof3e seien konnen.
Abbildung 2.18 stellt die Abhingigkeit der Volumenporositit der Schweillnaht in
Abhéngigkeit vom Stickstoffanteil des iiblicherweise verwendeten Mischgases
Corgon (82% Ar 18% CO,) dar [Bol73].

B
(e}
|

Ar/ 18% Co, +N,

W
o
1

[\
S
1

—_
(e}
1

mittlere Volumenporositit [%o]

(e
o-b

N, Anteil [%]

Abbildung 2.18: Volumenporositdt in der Schweifsnaht in Abhdngigkeit vom N>-
Anteil im Schutzgas. Man erkennt, daf3 schon geringe Verunreinigungen, die
durch Turbulenzen im Plasma in den Lichtbogenraum gelangen zu einer
erheblichen Porositdt der Schweifsnaht fiihren.
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Die Verwendung von Inertgasen fiihrt zudem zu einer Entkohlung der
Schweifinaht. Dem kann durch einen Zusatz von CO;, als Aktivgas
entgegengewirkt werden. Tabelle 2.19 zeigt die Auf- bzw. Entkohlung der
Schweiinaht in Abhédngigkeit vom CO;- und O,-Gehalt eines Ar-Mischgases
[Kil80].

Ar [%] 0O, [%] CO, [%] C [%] Aufkohlung [%]

100 0 0 0,019 -0,002

99 1 0 0,019 -0,002

97 3 0 0,018 -0,003

95 5 0 0,017 -0,004

90 5 5 0,029 +0,008

80 5 15 0,049 +0,028

82 0 18 0,054 +0,033

0 0 100 0,096 +0,075

Tabelle 2.19: Aufkohlung der Schweifinaht in Prozent in Abhdngigkeit vom CO;-
und O>-Gehalt eines Ar-Mischgases. Drahtelektrode und Werkstiick hatten
0,021% Kohlenstoffanteil.
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Kapitel 3

MelBmethoden der Positronen-
spektroskopie

3.1 Die MeBgroflen der Positronenspektroskopie

In der Positronenspektroskopie gibt es im wesentlichen zwei physikalische
Effekte, die experimentell zuginglich sind. Zum einen ist das die
Positronenlebensdauer, zum anderen die von der Impulsverteilung der Elektronen
herriihrende Dopplerverbreiterung der Annihilationsquanten im Laborsystem, die
in longitudinaler Richtung durch energieauflosende, in transversaler Richtung
durch winkel-auflésende Messungen erfallit werden kann, wobei hier auf letzteres
nicht weiter eingegangen wird.

3.1.1 Positronenlebensdauer 7.+

Bei kleinen Positronengeschwindigkeiten ver (ved/c < o) gilt folgende
Abhéngigkeit der Positronenlebensdauer 7., vom Wirkungsquerschnitt ¢ und der
Elektronendichte n.- im Festkorper [Wes73]:

Tt =0v.n_

e e e

Da der Wirkungsquerschnitt proportional zur reziproken Positronen-
geschwindigkeit ist (c ~ '), folgt, da die Positronenlebensdauer umgekehrt

proportional zur Elektronendichte ist.

Da mit den Atomrimpfen auch ein Teil der Elektronenhiille fehlt, ist die
Elektronendichte im Allgemeinen in Haftstellen geringer als im ungestorten
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Kristallgitter, wodurch sich die Positronenlebensdauer 7, erhoht. Somit kann 7.
AufschluB3 iiber die Konzentration der Haftstellen geben.

3.1.2  Dopplerverbreiterung

Im Laborsystem ist der Gesamtimpuls des Systems aufgrund des Beitrags der
Elektronen von Null verschieden. Betrachtet man die Annihilation thermalisierter
Positronen, liefert der Elektronenimpuls den wesentlichen Anteil zum
Gesamtimpuls des Systems und der Impuls des thermalisierten Positrons kann
vernachlédssigt werden. Die Energie-dnderung der y-Quanten um AE = + 5 p.c
wird in der Dopplerverbreiterung der 511 keV Annihilationslinie sichtbar, wobei
p. den Longitudinalimpuls des Elektrons bedeutet [Deb49].

Die Dopplerverbreiterung gibt Aufschlufl tiber die Wahrscheinlichkeit mit der das
Positron mit einem langsamen Valenzelektron oder einem schnelleren kernnahen
Rumpfelektron zerstrahlt.

pL p2=mec-1/2pL

P T

<
N

p,=mec+1/2p,

Abbildung 3.1: Annihilation von Positron und Elektron im Laborsystem. Der
Longitudinalimpuls des Elektrons bewirkt eine Dopplerverbreiterung der 511 keV
Vernichtungslinie, wdihrend die Abweichung von der 180° Winkelkorrelation
durch die Transversalkomponente des Elektronenimpulses hervorgerufen wird.

Die Dopplerverbreiterung liegt fiir Elektronenimpulse von einigen eV ungefdhr
bei 1,5 keV und kann mit einem Ge-Detektor, mit dem eine Energieauflésung von
8E = 1,2...1,4 keV bei E = 482 keV (**'HI) erreicht wird, gut gemessen werden.

Nun kann die Dopplerverbreiterung weiter differenziert werden, je nachdem, ob
sie von schnellen kernnahen oder langsameren Leitungselektronen herriihrt. Dazu
werden zwei Linienformparameter eingefiihrt, der S-Parameter und der W-
Parameter, die wie folgt definiert sind:

Ey+cE E in+E E oy
[ N(E)aE [N(E)IE + [ N(E)dE
A _ Ey—CE C1 + C2 _ Epn E oy —CE
S - 5L Eﬂ]ﬂX W = B = Eﬂ]ﬂX
[ N(E)aE [ NE)dE
Emin Emin
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Abbildung 3.2: Definition der Parameter S und W. S bzw. W beschreibt den Anteil
der Leitungselektronen bzw. Hiillenelektronen an der Doppler-verbreiterung.

Dabei gibt S Auskunft iiber den Anteil der Leitungselektronen an der
Dopplerverbreiterung, wiahrend W den Anteil der kernnahen Hiillen-elektronen
beschreibt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden sowohl Messungen der Positronen-lebensdauer

als auch der Dopplerverbreiterung durchgefiihrt. Beide MeBBmethoden werden im
folgenden vorgestellt.

3.2 Lebensdauermessung mit **Na

26
1819 keV i’[ N
B 90% EC
3,7ps
1275 keV P ZNe
V4
0 A4 2Ne

Abbildung 3.3: Termschema von 2Na [Led78].

Bei diesem Verfahren wird die Zeitdifferenz At zwischen Entstehung und
Vernichtung des Positrons gemessen. Die statistische Gesamtheit der At ergibt das
Lebensdauerspektrum.

Die Lebensdauermessung ist mdglich, wenn die Emission eines Positrons beim
['-Zerfall mit einem prompten Ereignis einhergeht, welches detektiert und als
Startsignal einer Zeitmessung verwendet werden kann. Da die Annihilation ein
statistischer Proze8 ist, erhdlt man bei Verwendung eines 511 keV
Annihilationsquants als Stopsignal eine Lebensdauerverteilung, aus der sich die
Zerfallskonstante der Positronen bestimmen 146t.
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’Na eignet sich aufgrund folgender Eigenschaften besonders gut als
Positronenquelle fiir die Lebensdauerspektroskopie. 90% der Zerfille erfolgen
unter Emission eines Positrons. Nahezu gleichzeitig mit dem Positron emittiert
der Tochterkern ein energiereiches y-Quant, das als Startsignal fiir die
Lebensdauermessung dienen kann. Wegen seiner hohen Halbwertszeit von 2,6
Jahren und seiner einfachen Herstellung, zum Beispiel durch Bestrahlung von
Aluminium mit Protonen ’, ist es fiir den Einsatz unter Laborbedingungen
pradestiniert.

3.3  Messung der Dopplerverbreiterung

Zur Messung des Dopplerverbreiterung der 511 keV Annihilationslinie muf3 ein
Energiespektrum mit hinreichender Energieauflosung aufgenommen werden, was
mit einem Germanium-Detektor (GeDet) moglich ist.

y-Strahlung erzeugt im Germanium Elektron-Loch-Paare. Da am pn-Ubergang
infolge der dort auftretenden Ladungstrigertrennung ein Raumladungsgebiet
vorhanden ist, diffundieren die Elektronen in den p-leitenden Bereich und die
Locher in den n-leitenden Bereich. Damit wird das Raumladungsgebiet kurzzeitig
kompensiert und es entsteht ein kurzer Spannungspuls, wonach sich der
urspriingliche Zustand wieder einstellt [Len89]. Die Energie, die das y-Quant bei
der Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares verliert, liegt bei ca. 3 eV, so dal man
ein gutes statistisches Auflosungsvermdgen erhilt®, da viele Elektron-Loch-Paare
erzeugt werden.

Zur Verarbeitung der Spannungspulse des GeDet verwendet man eine
Verstiarkerschaltung, wie sie in Abbildung 3.4 dargestellt ist. Die
Amplitudensignale werden mit einem Vorverstitker (VV) und einem
Hauptverstirker (V) verstirkt und von einem ADC digitalisiert. Um
Schwankungen der Elektronik auszugleichen, wird der ADC von einem Stabilizer
gesteuert. Die digitalisierten Signale werden von einem Multi-Channel-Analyser
(MCA) zu einem Energiespektrum aufbereitet und konnen in einem PC
gespeichert werden.

Probe
ot - >| VV VvV >| ADC MCA/PC
O HV Stabilizer

Abbildung 3.4: Schematische Darstellung der Beschaltung eines Ge-Detektors.
Die Amplitudensignale werden verstdirkt, digitalisiert und von einem MCA zu
einem Energiespektrum aufbereitet.

72 Al(p,apn)**Na.
® Typischerweise AE = 1,2...1,3 keV bei E = 482 keV ('*'H).
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Kapitel 4

Das kombinierte Lebensdauer-
und Energiespektrometer

Wéhrend  dieser  Arbeit wurde ein  vorhandenes  ortsauflosendes
Lebensdauerspektrometer [Hug95] um eine Einrichtung zur Messung der
Dopplerverbreiterung mit einem Ge-Detektor erweitert, so dall simultan
Lebensdauer- und Energiespektren ortsaufgelost aufgenommen werden kénnen.

4.1  Lebensdauermessung mit BaF,-Detektoren

Die hier verwendeten Detektoren zum Nachweis von y-Quanten bestehen aus
einem Szintillator und einem Photomultiplier (PM) die iiber einen Lichtleiter
miteinander verbunden sind. Als Szintillatoren werden Materialien bezeichnet, die
eine Anregung der Elektronenhiille durch energiereiche Strahlung in Form von
Lichtblitzen ° wieder abgeben.

Eine hinreichend gute Zeitauflosung kann nur mit BaF,-Szintillatoren erreicht
werden, deren Szintillationslicht einen schnell abklingenden Anteil im nahen UV
(Emissionsmaximum 220 nm) mit einer Abklingkonstante von nur 600 ps hat. Es
mul ein PM mit UV-durchlissigem Quarzfenster und UV-sensitiver
Photokathode verwendet werden. Diese beiden Anforderungen erfiillt der XP
2020Q von Phillips [Phi90].

Die Spannungspulse der PM werden an einer Dynode ausgekoppelt, um eine steile
Anstiegsflanke der Signale zu erhalten.

In Abbildung 4.1 ist die Anordnung der beiden Detektoren zu sehen. Findet nun
ein -Zerfall in der Quelle statt, wird ein promptes 1275 keV y—Quant im unteren
Detektor nachgewiesen (START-Signal) und damit die Zeitmessung gestartet.

? Je nach Szintillatormaterial liegt das Emissionsmaximum im sichtbaren Bereich oder im nahen
UV.
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Das Positron aus dem Zerfalls gelangt in die Probe und zerstrahlt dort, wobei
eines der 511 keV Vernichtungsquanten im oberen Detektor nachgewiesen
(STOP-Signal) wird und die Zeitmessung anhalt.

Um Signale von Positronen zu unterdriicken, die nicht in die Probe emittiert
werden, ist zwischen der Quelle und dem unteren Detektor ein Plastikszintillator'®
(VETO) angebracht, der diese Positronen nachweist und in Antikoinzidenz mit
dem START-Signal geschaltet ist.

511 keV
STQ’\ BaF, 1"x 1"
ete-Annihilation k\ Probe auf
” "" xﬂ — Mimik
Na-Quelle *
A VETO
E —— BaF, 15"x 15"
1275 keV
START

Abbildung 4.1:Anordnung der BaF>- Detektoren. Wegen der grofsen Reichweite
der 1275 keV y-Quanten im BaF, wird zur Messung des START-Signals ein 1,5 “x
1,5 Szintillationskristall verwendet.

START- und STOP-Signale werden von der in Abbildung 4.2 skizzierten y-y-
Koinzidenzschaltung verarbeitet. Nach einer Verstirkung (V) und Invertierung
(INV) werden sie auf einen Constant-Fraction-Diskriminator (CFD) gegeben, der
auf die entsprechenden Energiefenster eingestellt ist (1275 keV fiir das START-
Signal, 511 keV fiir das STOP-Signal). Das Rechtecksignal des CFD des START-
Kreises startet die Zeitmessung in einem Time-to-Amplitude-Converter (TAC),
die vom CFD-Signal des STOP-Kreises angehalten wird. Trifft ein CFD-Signal
des VETO-Detektors wihrend der Zeitmessung am TAC ein, wird dieser
zurlickgesetzt und die Messung verworfen. Die Amplitudensignale des TAC
werden digitalisiert (ADC) und von einem Multi-Channel-Analyser (MCA) zu
einem Spektrum aufbereitet.

' Diinner Plastikszintillator aus NE 102A, der nur 2% der 1275 keV y-Quanten absorbiert.
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Abbildung 4.2: Schematische Aufbau der y-y-Koinzidenzschaltung.

4.2  Energiemessung mit einem Ge-Detektor

Zur Messung des Energiespektrums der Annihilation wurde ein Ge-Detektor
seitlich so an dem Autbau angebracht, dall ein moglichst groler Raumwinkel der
511 keV y-Quanten detektiert werden kann.

BaF,
Probe

Ge-Detektor ]
—* = Quelle
BaF, VETO

Abbildung 4.3: Ein zusdtzlicher Ge-Detektor ermoglicht auch die Messung der
Dopplerverbreiterung. Er wird seitlich so angebracht, daf3 ein maximaler
Raumwinkel an 511 keV y-Quanten erfafst wird.

Um auch in der Energiemessung Signale zu unterdriicken, die von Positronen

herriihren, die nicht in die Probe emittiert werden, wird das SCA-Signal des Ge-
Detektors in Antikoinzidenz mit dem VETO-Signal geschaltet.
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Abbildung 4.4: Antikoinzidenzschaltung des Ge-Detektors mit dem VETO-Signal,
wobei das Delay dazu dient, die Signallaufzeiten zu synchronisieren. Energie- und
Lebensdauerspektren werden in zwei separaten PCs gespeichert.

4.3  Ortsauflosung

Die Probe kann iiber eine computergesteuerte Drei-Achsen-Mimik gegeniiber dem
feststehenden Spektrometer bewegt werden, was ortsaufgeloste Messungen
moglich macht. Die z-Achse der Mimik dient zur Justierung. Die apparative
Ortsauflosung Ax setzt sich aus der Quellengrofe (hier 0,7 mm) und der
materialabhidngigen Positronenreichweite zusammen:

Ax = Ag +2R

Bei einer mittleren Positronenenergie von 200 keV folgt eine mittlere
Eindringtiefe von 50 um in Stahl und es gilt:

Ax £ 0.8 mm

I LR

Abschirmung (Al) —

A Quelle

Abbildung 4.5: Die Ortsauflosung Ax setzt sich aus Quellengréfie Aq und e'-
Reichweite R zusammen. In Stahl gilt: Ax < 0.8 mm.
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Um zu verhindern, dal3 Positronen seitlich aus der Quelle in die Probe emittiert
werden, was die Ortsauflosung verschlechtert hitte, ist die Quelle durch einen
Ring aus Aluminium zur Seite hin abgeschirmt.
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Kapitel 5

Die Positronenmikrosonde

Die Positronen-Mikrosonde wurde im Rahmen einer Projektzusammen-arbeit
zwischen der Firma LEO, Oberkochen und dem Institut fiir Strahlen- und
Kernphysik, Bonn entwickelt, mit dem Ziel ortsaufgeloste Messungen der
Dopplerverbreiterung mit langsamen Positronen im Mikrometerbereich zu
ermdglichen. Zu diesem Zweck wurde ein kommerzielles
Rasterelektronenmikroskop  (SEM)''  mit einer Positronenquelle, einem
elektromagnetischem Prisma und einem Ge-Detektor kombiniert. Es kann nun
wahlweise im Elektronen- oder Positronenmodus betrieben werden, wobei das
SEM als Zieleinrichtung fiir den Positronenstrahl dient. Trotz der durch das
magnetische  Prisma  hervorgerufenen  Strahlverzerrungen erreicht die
Elektronenseite eine Auflésung von 12 nm [Gre97].

5.1 Gesamtaufbau der Positronenmikrosonde

Abbildung 5.1 zeigt schematisch den Aufbau der Positronenmikrosonde. Die
Positronen werden von einer *NaCl-Quelle (& 300 pm, Aktivitdt ~ 700 pCi) [1]
emittiert, die sich in einem Tantal-Tiegel befindet. Die anschlieBende Moderation,
das heif}t eine Abbremsung der Positronen auf eine Energie von 2 ... 3 eV, erfolgt
in einem Wolframmoderator [2] mit zylindrischer Bohrung. Von einem
Zwischenpotential, das an der Ziehelektrode [3] anliegt, werden die Positronen
aus dem Moderator gesaugt und von der Beschleunigungselektrode [4] auf eine
variable Strahlenergie von 0,5...30 keV gebracht. Auf der gegeniiberliegenden
Seite befindet sich eine konventionelle Elektonenkanone [8]. Kondensorlinsen [5],

[7]

""DSM 940 A der Firma LEO Elektronenmikroskope, Oberkochen.
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Abbildung  5.1:  Prinzipieller  Aufbau  der  Positronen-Mikrosonde.
Positronenquelle [1], Moderator [2], Ziehelektrode auf Zwischenpotential [3],
Beschleunigungselektrode [4], e -Kondensor [5], Prisma [6], e -Kondensor [7],
Elektronenstrahlerzeugungssystem [8], Kondensorzoom [9], Objektiv [10], Probe
[11], Drei-Achsen-Mimik [12], Ge-Detektor [13].

bilden die Cross-Over'? von e~ und e-Strahl auf die Eingangsebene des
magnetischen Prismas [6] ab. Die weitere Strahlverkleinerung und Fokussierung
iibernehmen ein Kondensorzoom [9] und das Objektiv [10] einer kommerziellen
SEM-Séule. Mittels der Mimik [12] kann die Probe [11] in pum-Schritten
verfahren werden. Der S-Parameter wird mit einem Germaniumdetektor [13]
gemessen. Eine Strahljustierung senkrecht zur Strahlachse ist mittels Luftspulen
moglich, die in Abbildung 5.7 eingezeichnet sind.

5.2 Die Positronenquelle

Will man ortsaufgeldste Positronenspektroskopie betreiben, bendtigt man zuerst
einmal eine kleine Quelle mit hoher Aktivitit.

In dieser Apparatur ist dies durch das Eindampfen einiger Mikroliter **NaCl-
Losung in einem spdter als Quellenhalterung verwendeten Tiegel aus Tantal

12 Als Cross-Over bezeichnet man einen dem Brennpunkt in der Lichtoptik entsprechenden Punkt
kleinsten Strahldurchmessers im Strahlengang.
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realisiert. Es bietet sich eine trichterformige Tiegelgeometrie mit einem kleinen
Reservoir (& = 300 pm) an, in daB das auskristallisierte *NaCl hineingeschabt
werden kann. Zum Kontaminationsschutz ist das Reservoir von hinten mit
Sekundenkleber und auf der emittierenden Seite mit einer 10 um diinnen Al-Folie
versiegelt [Ton97].

Die fertige Quelle hat ein Aktivitit von ca. 700 pCi und einen aktiven
Durchmesser von 300 pm.

Der Ta-Tiegel wird in eine Ta-Halterung eingeschraubt, die als erste Abschirmung
dient und mit einem Bajonettverschlu} in der Mikrosonde befestigt ist, um einen
leichten und ungefahrlichen Quellenwechsel zu ermdglichen.

| Ta-Tiegel
' €g
/— *NaCl-Quelle
/_>7 et
\
Abschirmung und
S Halterung (Ta)

Abbildung 5.2: “’NaCl-Quelle der e -Mikrosonde (Aktivitit ~ 700 uCi). Der
Durchmesser der Quelle betrdgt 300 um.

5.3 Der Moderator

Die Quelle emittiert ein kontinuierliche S -Spektrum, das bei **Na ein
Intensitdtsmaximum bei ca. 200 keV hat, jedoch kann lediglich ein
monochromatischer Positronenstrahl mit geringer Energieunschirfe AE und
kleiner ~ Apertur® von einer magnetischen Optik, wie sie in
Elektronenmikroskopen tiblich ist, gefiihrt und fokussiert werden. Eine effektive
Methode zur Erzeugung monochromatischer Positronen ist die Moderation.

Unter einem Moderator versteht man ein Material mit negativer Austrittsarbeit fiir
Positronen (z.B. W, Mo, Al und feste Edelgase) und geeigneter Geometrie.
Werden die Positronen oberflichennah thermalisiert (Eindringtiefe <
Diffusionsldnge), so kann ein kleiner Anteil zur Oberfliche zuriickdiffundieren
und von dort senkrecht emittiert werden. Die reemittierten Positronen haben dann
eine definierte Energie von einigen eV mit kleiner Energieunschirfe. Fiir das hier
verwendete Wolfram liegt die Austrittsarbeit bei E = 2,6 eV mit einer Unschirfe
von AE = 75 meV [Fis86, Dal80]. Die moderierten Positronen k&nnen
anschlieBend mit an einer Kathode anliegenden Spannung auf eine variable
Energie beschleunigt werden. Eine Moderation hat gegeniiber einer einfachen
Energiefilterung eine um 10° hohere Effizienz [Sch88].

1 Als Apertur bezeichnet man der Sinus des halben Offnungswinkels eines Strahlkegels.

31



MODERATED

10-3 EMITTED POSITRON SPECTRUM FOR Co-%a

In[{P(E)]

-3
10 { ;

10" R BRELAALL T m‘ ™7 ”"'m T HTT“WWVWWLW

0" 10 10 1& S R S

Abbildung 5.3: Vergleich zwischen dem direkten und dem moderierten [3-
Spektrum von **Co. Ein einfacher Energiefilter ergibe eine um 10° geringere
Effizienz [Sch88].

Die Effizienz der Moderation ist definiert als das Verhéltnis zwischen der Anzahl
der moderierten und der Gesamtzahl der Positronen im f#'-Spektrum. Sie liegt fiir
Metalle im Bereich zwischen 107...10™, und hingt stark von Art und Reinheit des
Metalls sowie seiner Oberflachen-beschaffenheit ab [Dal80]. Verunreinigungen
verringern die Diffusions-lange und vermindern damit die
Emissionswahrscheinlichkeit. Nicht-metallische Verbindungen auf der Oberfliche
(Oxide, Nitride, und besonders Kohlenstoffverunreinigungen aus Poliermitteln)
begilinstigen die Bildung von Positronium und verschlechtern damit ebenfalls die
Effizienz.

Eventuell unter der Oberfliche befindliche Verunreinigungen kann man durch
Ausheizen im UHV bei ca. 1800°C an die Oberfldche bringen. Durch erneutes
Gliihen des Moderators bei ca. 1000°C in einer 2-10° mbar O,-Atmosphire
werden sie gebunden und schlieBlich im UHV bei ca. 3000°C ausgegast.

Bei dem zuerst in der Apparatur verwendeten Moderator handelt es sich um einen
sogenannten Reflektionsmoderator, bei dem die Positronen von derselben
Oberfldache emittiert werden, die sie absorbiert.

Der Moderator besteht aus einem 660 um dicken Wolframplédttchen mit einer
zylindrischen Bohrung mit Durchmesser 400 um. Die Oberfldche der Bohrung
wurde mit Diamantschleifpaste poliert, bis die verbleibende Restrauhigkeit unter 1
um lag.

Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wurden erste Versuche mit einem
Durchstrahlungsmoderator durchgefiihrt. Der Nachteil dieses Moderator-typs
gegeniiber dem Reflektionsmoderator ist seine geringere Effizienz. Dies sollte
durch eine wesentlich bessere Strahlappertur ausgeglichen werden, die aus der
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Tatsache resultiert, dafl die Positronen senkrecht zur Moderatoroberfliche in
Richtung der Strahlachse emittiert werden [Mur80, Gul85, Fis86].

Halterung — Wolfram

/ Moderatorfolie

Quelle

VA

Abbildung 5.4: Querschnitt durch den Transmissionsmoderator aus Wolfram. Der
moderierende Teil von ca. 3 um Dicke wurde in eine 25 um Wolframfolie
hineingedtzt und die Oberfliche danach elektrisch poliert.

Eine 25 pum dicke Wolframfolie wurde mit bis auf ein Fenster von 5 mm
Durchmesser beidseitig mit Bitumenldsung'® abgedeckt und in einer Mischung
von 60% konzentrierter FluBsdure und 40% konzentrierter Salpetersdure geétzt,
bis die Folie im Fenster eine Dicke von ca. 5 um aufwies. Die Oberfldche wurde
anschlieBend in 5%-iger wiBriger NaOH-Losung auf 3 um elektropoliert. Die
Restrauhigkeit des moderierenden Teils lag deutlich unter 1pm.

5.4 Das Prisma

Das Prisma koppelt beide Teilchenarten in der SEM-Siule ein. Da ¢ und e
entgegengesetzte Ladung und gleiche Masse besitzen , werden sie durch ein
identisches Feld auf die gemeinsame Strahlachse gebracht. Wir verwenden einen
in Abbildung 5.4 skizzierten CASTAING-Filter [Cas64], wie er seit langem als
hochauflosender Energiefilter in der Transmissions-Elektronenmikroskopie
eingesetzt wird. Es besteht im wesentlichen aus einem Elektromagneten mit zwei
prismenformigen Polschuhen aus einer weichmagnetischen FesoNisy Legierung
mit kleiner Remanenzfeldstiarke. Der feste Ablenkwinkel von 90° ist apparativ
vorgegeben, so dal das Magnetfeld nur mit der Teilchenenergie variiert werden
mufl. Um reproduzierbare Einstellungen zu erhalten, miissen die Polschuhe nach
jeder Neujustierung entmagnetisiert werden, was mit einem um den
Gleichstromwert schwingenden Wechselstrom mit abklingender Amplitude
geschieht (sogenanntes Ausschiitteln).

' Atzgrund fiir Radierungen von Charbonell.
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Abbildung 5.4: Magnetisches Prisma nach CASTAING. Eingezeichnet ist die ideale
Trajektorie von Positronen und Elektronen, die sich genau auf der Strahlachse

befinden.

5.5  Strahljustierung und Strahlanalytik

Im Strahlengang der Mikrosonde kdnnen drei Szintillationsdetektoren angebracht
werden, mit denen es mdglich ist, die Positronen direkt nachzuweisen. Ihr
prinzipieller Aufbau ist in Abbildung 5.5 dargestellt. Die vom Plastikszintillator
abgegebenen Lichtblitze werden iiber einen Lichtleiter auf zwei Photomultiplier
(PM) geleitet. Deren analoge Ausgangssignale werden nach einer Verstirkung
von einem Single-Channel-Analyser (SCA) in digitale Signale umgewandelt und
auf eine Koinzidenz gegeben, um nur Signale zuzulassen, die von beiden PM
innerhalb eines Zeitfensters abgegeben werden. Ein Sound-Ratemeter (R) wandelt
die Ausgangssignale der Koinzidenz in ein zdhlratenabhéngiges Gerdusch um,
was das Einstellen des Gerétes sehr erleichtert.

Lichtleiter
N PM |~ vv —~ vV —[SCA R
,—ﬁ |—>Koin- 1
l—»zidenz—l
I. ) PM H—lVV —| V —|SCA MCA/ PQ
Szintillator

Abbildung 5.5: Aufbau der Positronendetektoren. Die verstdirkten Analogsignale
der Photomultiplier (PM) werden von Single-Channel-Analysern (SCA) in digitale
Signale umgewandelt und auf eine Koinzidenz gegeben, die das Rauschen der
einzelnen Detektoren unterdriickt.
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Die Detektoren werden als Q., Qo und Q bezeichnet!’. Q.1 ist zwischen
Kondensor und Prisma angebracht. Mit ihm kdnnen sowohl direkte unmoderierte
Positronen, die durch den Moderator dringen, als auch die moderierten Positronen
nachgewiesen werden.

Desweiteren verfligt die Mikrosonde iiber drei Strahljustiersysteme (SJS) Zwei
davon (SJS1, SJS3) sind doppelstufig aufgebaut, so dafl sowohl ein Parallelversatz
(Precendering) als auch ein Knicken (Alignment) des Strahls moglich ist.

4\—>
- —

Precendering Alignment

Abbildung 5.6: Stahljustierung mittels Luftspulen. Es ist sowohl ein
Parallelversatz (Precendering), als auch ein Knicken des Strahls (Alignement)
maoglich.

Mit SJS2 ist nur ein Alignment direkt vor dem Prisma moglich, um den Strahl auf
den richtigen Eingangswinkel ins Prisma zu justieren. Alle SJS konnen in zwei
Raumrichtungen (x, y) senkrecht zur Strahlachse (z) unabhdngig voneinander
eingestellt werden. In Abbildung 5.7 sind die Detektoren und die SJS
eingezeichnet.

"> Die Nomenklatur hat sich historisch ergeben und ihr Ursprung ist heute leider nicht mehr
nachzuvollziehen.
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Abbildung 5.7: Strahljustiersysteme (SJS) und Positronendetektoren (Q.;, Qo, Q1)
der Mikrosonde. C; symbolisiert den Kondensor der Positronenseite, C;
Kondensorzoom und Objektiv der Mikroskopsdule. Oberhalb von Q; kann der
Strahl mit einem 13 um dicken Aluminiumstreifen (Fahne F) abgeschattet werden,
um den Strahldurchmesser zu messen. Die verschiedenen Cross-Over des
Strahlengangs sind durch ein x dargestellt.

Ein Nachweill der Moderation ist mit Q. moglich, indem man die SCA-
Schwellen auf die Energie der Beschleunigungsspannung einstellt, und dann die
Zahlrate bei an- und ausgeschalteter Beschleunigungsspannung betrachtet.

Quelle sowie Moderator sind beweglich gelagert und mittels des
Spiegelhalterprinzips [Gre96] in allen drei Raumrichtungen unabhéngig
voneinander justierbar. In der ,,mechanischen Phase der Justierung werden
Quelle und Moderator zuerst nach maximaler Zihlrate der unmoderierten
Positronen am Q_; eingestellt. Als nédchstes wird die Ziehspannung U, und der
Kondensorstrom Ic’, sowie SJSI und SJS2 auf maximale Zihlrate'® der
moderierten Positronen justiert. Bis auf U, werden alle Parameter iiber einen PC
gesteuert.

Der Detektor Qg ist direkt unter dem Prisma in einer beweglichen
Vakuumdurchfiihrung angebracht, und kann, wenn er nicht benétigt wird, aus dem
Strahlengang gezogen werden. Im néchsten Schritt werden der Prismenstrom I,
Usgien und I solange variiert, bis die ersten Positronen unter dem Prisma
ankommen. Da man jedoch im allgemeinen nicht davon ausgehen kann, dal3 sich
Quelle und Moderator genau auf der Eingangsachse des Prismas befinden, wird

' Bei einer Aktivitit von 700 pCi an der Quelle werden ca. 2000 moderierte Positronen pro
Sekunde an Q_; nachgewiesen.
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man nicht darum herumkommen, auch die Parameter von SJS1 und SJS2 zu
verdndern. Dieser Abschnitt gestaltet sich als der langwierigste, da man am
Anfang mit Zéhlraten von 0,3 /s bei einem Untergrund von 0,8 /s zu kdmpfen hat,
was lange Zihlzeiten von 30 s pro Einstellung erfordert. Hat man erstmal
Positronen gefunden, optimiert man die Parameter iterativ auf maximale
Zihlrate'”. Tabellen mit Einstellungen von der beiden wichtigsten
Strahljustiersysteme SJS1-Precendering (S;P) und SJS2-Alingnment (S;A) fiir Qo
sind im Anhang zu finden.

Danach wird Qo aus dem Strahlengang gezogen und an Q; der Vorgang
wiederholt. An Q; ist die Abhéngigkeit der Zihlrate von den Einzelnen
Parametern schirfer'®, da der Detektor weiter vom Prisma entfernt ist, und durch
eine Anzahl von Blenden im Strahlengang schon kleine Abweichungen der
Einstellung zu einer Dejustierung des Strahls an Q; fiihren. Da der Strahl vom
Prisma bis zum Q; durch die Sdule des Elektronenmikroskops gefiihrt wird,
kommen neue Parameter hinzu: SJS3, der Objektivstrom Ip sowie der
Strahlverkleinerungsfaktor des Kondensorzooms. Es hat sich als praktisch
erwiesen, den Justiervorgang mehrmals zu wiederholen, da die einzelnen
Parameter nicht ganz unabhéngig voneinander sind.

Nach der Einstellung der Mikrosonde auf maximale Zihlrate folgt nun eine
Eistellung auf minimalen Strahldurchmesser. Dieser wird durch Abschattung des
Q; mit einer diinnen Aluminiumfolie (Fahne) gemessen, die in an der Mimik
befestigt ist und in x- und y-Richtung in den Strahlengang geschoben werden
kann. Durch Variation der Hohe z der Fahne kann auch das Stahlprofil
ausgemessen und damit die Lage des Cross-Overs bestimmt werden.

Damit das Kondensorzoom Positronen wie Elektronen gleichermallen gut
abbilden kann, miissen sich die Cross-Over beider Strahlengénge unterhalb des
Prismas am selben Ort befinden.

Um die Positionen der Cross-Over sowie den Strahldurchmesser des
Positronenstrahls an Qy zu messen, wurde zwischen Prisma und Q ein in drei
Achsen beweglicher Blendentrieb eingebaut, an dem eine Vierecklochblende
(LochmaBe: 1,03 x 1,04 mm®) aus 50 um diinner Federbronze befestigt ist.

Prisma

o I N

Blende mit
| Blendentrieb

7 An QO liegt die optimierte Zahlrate bei 200...300 /s.
' Sieche Anhang.
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Abbildung 5.8: Schematischer Aufbau der Vorrichtung zum Justieren des Cross-
Overs. Strahlort und Strahldurchmesser konnen mit einem in drei
Raumrichtungen verfahrbaren Blendentrieb und Q) mit einer Genauigkeit von +2
Lm vermessen werden.

Nun wird zuerst durch Abschatten des Elektronenstrahls der Ort des Elektronen-
Cross-Overs bestimmt'’ und danach nach Parametern gesucht, um die Positronen
an den selben Ort zu bringen.

In Abbildung 5.9 sind Strahldurchmesser und Zihlrate an QO in Abhéngigkeit
vom Kondensorstrom dargestellt.

®  Strahldurchmesser

g O  Zidhlrate 1
3504 % E

300 % % 1

2504 B

N
3
1

g &5 38

(=] (=] =1

[3%)
3
Zéhlrate

200 B

Strahldurchmesser [um]

200
& 4
150 4150
® &
T T T T T
700 750 800 850 900
IC+[mA]

Abbildung 5.9: Strahldurchmesser und Zdihlrate in Abhdngigkeit vom
Kondensorstrom Ic" am Q.

! Der Elektronenstrahl kann nicht mit einem Szintillationsdetektor vermessen werden, da dieser dadurch
zerstort wiirde, aber man betrachtet statt dessen die Abschattung des Emissionsbilds der Kathode auf dem
Monitor des Elektronenmikroskops.
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Kapitel 6

Messungen und Ergebnisse

6.1  Die Auswertung der Spektren

6.1.1 Lebensdauer

In Abbildung 6.1 links ist ein typisches Lebensdauerspektrum dargestellt, wobei
die Zihlrate N logarithmisch gegen die Zeit aufgetragen ist. Die steile
Anstiegsflanke des Spektrums wird durch die Zeitauflosung der Apparatur von
340 ps bestimmt, die hauptsdchlich durch die Laufzeiten des Szintillationslichtes
im BaF,-Kristall beschrinkt wird.

AuBler der kurzlebigen Komponente im steilen Abfall des Peaks ist im hinteren
Teil des Spektrums noch ein Anteil mit einer langen Zeitkonstante zu sehen, der
durch die Zerstrahlung des Orthopositroniums im Plastikszintillator und der
umgebenden Luft hervorgerufen wird. Da die Positroniumbildung in Metallen
nicht auftritt, kann das Spektrum von diesem Untergrund bereinigt werden.

10000+ N 10000 N

1000 4

T T J T T J
25 30 35 25 30 35

Abbildung 6.1: Lebensdauerspektren in Stahl (links) und des Untergrundes im
Szintillatormaterial (rechts) in logarithmischer Darstellung.

Dazu legt man ein Stiick Szintillatormaterial in die sonst unverdnderte Apparatur
und nimmt ein Untergrundspektrum auf (Abbildung 6.1 rechts), das nun vom
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MelBspektrum gewichtet abgezogen werden kann. Der Gewichtungfaktor errechnet sich
aus dem Quotienten der integralen Zéhlraten des auszuwertenden Spektrums und

des Untergrundspektrums in einem fiir beide Spektren gleich gesetzten Fester im
linearen Teil der langlebigeren Komponente. Das korrigierte Spektrum ist in
Abbildung 6.2 dargestellt.

10000 5

1000

T T
25 30
t [ns]

Abbildung 6.2: Das gleiche Stahlspektrum wie in Abb. 6.1, nachdem der
Untergrund gewichtet abgezogen wurde.

Zur Berechnung der mittleren Positronenlebensdauer wird in den linearen Teil der
abfallenden Flanke eine Ausgleichsgrade gelegt, aus deren Steigung (-1/7.:)
unmittelbar die Lebensdauer folgt. Die statistischen Fehler liegen bei 0,6...0,7 ps
und sind kleiner als die tatsachlichen Fehler, die sich aus den statistischen und den
apparativen Schwankungen zusammensetzen. Die apparativen Schwankungen
wurden durch wiederholte Messung des selben Spektrums zu +1 ps bestimmt, so
daB sich ein Gesamtfehler von 1,5 ps ergibt.

6.1.2  S- und W-Parameter

Die 511 keV Linie des Energiespektrums ist in Abbildung 6.3 in logarithmischer
Darstellung zu sehen, wodurch der lineare Untergrund deutlich wird, der vor der
Auswertung der Dopplerverbreiterung vom Spektrum abgezogen werden mul.
Die Auswertung der Parameters S und W ergibt sich aus deren Definition (siche
Kapitel 2.3.2).

Die Auswertung sowohl der Lebensdauerspektren als auch der Energiespektren
erfolgt mit einem Computerprogramm?’.

10000

10004

1004

500 565 5i0 5 '15 5‘20
Energie [keV]

%0 Das Programm Spa-Tau von Tobias Wider.
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Abbildung 6.3: 511-keV Linie im Energiespektrum. Durch die logarithmische
Darstellung wird der lineare Untergrund deutlich, der vor der Berechnung von S
und W abgezogen wird.

6.2  Testmessungen mit der Positronenmikrosonde

Nach Zusammenbau und Justierung der Mikrosonde wurden eine Reihe von
Testmessungen durchgefiihrt. Zum einen sollte der Durchmesser des
Positronenstrahls und damit die Ortsauflosung der Mikrosonde bestimmt werden,
zum anderen sollte anhand von bekannten physikalischen Phdnomenen gezeigt
werden, daf die Mikrosonde in der Lage ist, diese richtig nachzuweisen.

6.2.1 Messung des Strahldurchmessers

Zur Messung des Strahldurchmessers wird eine 13 um diinne Aluminiumfolie mit
geschliffenen Kanten (Fahne) in den Strahl geschoben, die den darunter
befindlichen Detektor Q; abschattet. Uber die Mimik ist eine Positionierung in x-
und y-Richtung mit einer Genauigkeit von 1 um mdglich. Durch die Variation der
z-Koordinate kann das Profil des Positronenstrahls vermessen werden, indem
nacheinander fiir verschiedene z der Strahldurchmesser bestimmt wird.

Da die Fahne aus bautechnischen Griinden aus zwei Aluminiumstreifen besteht,
die auf einem gemeinsamen Trager aufgeklebt sind und die im allgemeinen nicht
exakt auf gleicher Hohe z liegen, muf3 das Strahlprofil auf die Hohendifferenz
korrigiert werden.

—X— AX Cross-Over :
704 —X— Ay Ax =23 um Ay =31 um
= 60
B : ;
S
2
@ 50+ T
=
S 1
5 40 X
= il
=
S X
@A 30- X T
1
T T T T = T T T T
84 8,6 8,8 9,0 92
Z [em]

Abbildung 6.4: Strahldurchmesser in x-Richtung (Ax) und y-Richtung (Ay) in
Abhdingigkeit von der Hohe z. Das Strahlprofil ist bereits auf die Hohendifferenz
der beiden Teile der Fahne korrigiert.

41



Abbildung 6.4 zeigt das Strahlprofil bei einer Positronenenergie von 30 keV und
dem zylindrischen Reflektionsmoderator. An der Strahltaille betrdgt der
Strahldurchmesser 23 x 31 um bei einer Arbeitshéhe von 8,8 cm.

6.2.2  Messung an mit Gold beschichtetem Silizium

Da die Atome in Gold (p = 19,3 g/cm’) dichter gepackt sind als in Silizium (p =
2,33 g/em’), ist in Au der Anteil der Rumpfelektronen an der Zerstrahlung grofer
als in Si, so dal} sich fiir Au eine breitere 511 keV Linie bzw. ein kleinerer S-
Parameter ergibt. Es wurden Au/Si-Proben durch Aufdampfen einer 600 nm
dicken Au-Schicht auf einem Si-Wafer hergestellt, wobei scharfe Uberginge
mittels lithographische Methoden erzeugt wurden [Madn96].

Jeweils alle 20 min wurde ein Energiespektrum aufgenommen, um die Stabilitét
der Apparatur zu testen. In der Darstellung der Ergebnisse in Abbildung 6.5
wurde jedes folgende Spektrum zu den Vorhergehenden hinzuaddiert, und dann
der S-Parameter aus dem Summenspektrum bestimmt.

Man erkennt dal der Materialkontrast im S-Parameter zwischen Si und Au gut
wiedergegeben wird. Die S-Parameter dndert sich mit der Zeit im Rahmen der
Fehlergrenzen nicht, d.h. die Apparatur 1duft konstant.

EEIEIIIIIIIIIIIHIIIIIIIIIIII
Si

0,495 §
0,490 §
0,485 ]
0,480 §
0,475 §

S-Parameter

0,470+

0,465 -
Au

0 460 - Eiiiiiﬁiii

’ ¥E
0,455 -

0 15 20 25 30
Zeit [x 20min]

Abbildung 6.5: S-Parametermessung an Gold und Silizium. Der Materialkontrast
der beiden Metalle im S-Parameter ist deutlich erkennbar. Die Werte dndern sich
tiber die Zeit im Rahmen der Fehler nicht, d.h. die Apparatur lduft konstant.

6.2.3 Messung an deformiertem Kupfer

Ein im Vakuum?' bei 900°C fiir eine Stunde geglithtes polykristallines
Kupferplittchen der Abmessungen 0,95 x 2 x 20 mm’ wurde in einem Drei-

2 Restdruck 10™ mbar.
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Punkt-Biegeversuch mit einer Dehnungsamplitude von 4-10° in 30000 Zyklen
ermiidet.
Zug- und Druckspannung erreichen wahrend der Verformung an der Oberfldche
ithren Maximalwert, wiahrend sie zur neutralen Faser in der Mitte der Probe hin
gegen Null gehen, so dal man an der Oberflache die hochste Defektkonzentration
erwartet, die zur neutralen Faser hin auf ein Minimum sinkt.
Nun wurde ein Querschnitt der Probe hergestellt und die Dopplerverbreiterung
iiber den Querschnitt vermessen. Es zeigt sich, dal das Profil des S-Parameters
gut mit dem der erwarteten Ermiidungsschiadigung iibereinstimmt. Der S-
Parameter ist bei 375 um und 475 pm innerhalb der Fehlergrenzen gleich, was
bedeutet, daBl die kritische Versetzungsdichte fiir Positronenmessungen in diesem
Bereich noch nicht erreicht ist [Han97]. Der Sattigungswert des S-Parameters
wurde in persistenten Gleitbandern™ in stark deformiertem Kupfer gemessen
[Ton97]. Er wird an der Probenoberflache noch nicht erreicht.

Sattigungswert

0,440
0,438 |
0,436 1

& 04344 L]

0]

e 0,432 1

o

C‘L“ 0,430 -

h 0,428 neutrale Faser
0,426 . l
0,424 - E
0,422 - E

100 200 300 400

Abstand von der Probenoberflache [um]

Abbildung 6.6: S-Parameter in Abhdngigkeit vom Abstand zur Probenoberfliche
und Skizze des Drei-Punkt-Biegeversuchs. Die Probenmitte und damit die
neutrale Faser befindet sich 475 um unter der Oberfldiche, o gibt die lokalen
Spannungen an. Der Sdttigungswert des S-Parameters wurde in persistenten
Gleitbindern eines stark deformierten Cu-Einkristalls gemessen.

6.3  RiBlprobe aus Edelstahl AISI 304

22 Wihrend der Verformung auftretende mikroskopische —Strukturen aus  diinnen
versetzungsreichen sog. Winden (ca. 0,1 pm in Cu) und breiteren sog. Kanilen (ca. 1,4 pm in Cu)
[Sur93].
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Der unmagnetische Edelstahl AISI 304> ist ein Crom-Nickelstahl mit 18% Chrom-
und 10% Nickelanteil [Loh95], der z.B. im Reaktorbau Anwendung findet.
Besonders dort ist es wichtig, daBl die verwendeten Materialien eine hohe
Riffestigkeit aufweisen, d.h. daB3 sich ein einmal entstandener Rif3 nur langsam
ausbreiten kann.

6.3.1 Probenbeschaffenheit

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine CT-Rifprobe** aus 16sungsgeglithtem AISI
304 untersucht. Im I6sungsgsgliihten Zustand hat AISI 304 eine kritische
Schubspannung cy.it = 220...260 MPa. Die Probe wurde im Institute for Advanced
Materials des Joint Research Center of the European Commission in Ispra, Italien
bei 6 = okir/2 wechselverformt und dabei an der Normgeometrie vorhandenen
Einkerbung ein Rif} vorangetrieben.

/ N
< (0] O] <=
a W =50 mm
\ W a =26mm
D= 8mm
c =120MPa
L /

Abbildung 6.7: Geometrie und Mafse der CT-Probe, wobei D die Dicke der Probe
ist. Die beiden Locher dienen zum Einspannen in eine Wechselverformungs-
apparatur, in der der Rifs mit der konstanten Spannung o = 120 MPa erzeugt und
vorangetrieben wurde.

6.3.2 Messungen

Nach Rechnung mit der Néherungsformel aus [Bro78] wurde der Durchmesser
der plastischen Zone vor der Rillspitze auf 1...2 mm abgeschitzt und es wurde
versucht die Grofle der plastischen Zone mit Positronen auszumessen. Dazu wurde
ortsaufgeldst einmal ldngs und einmal quer zum Rif3 {iber die plastische Zone die
Positronenlebensdauer bestimmt, wie es in Abbildung 6.8 skizziert ist.

# DIN Bezeichnung: 1.4301.
* Compact Tension, eine spezielle Probengeometrie, siche Abb. 6.7.
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Abbildung 6.8: Mefreihe A verlduft quer zum Riss itiber die plastische Zone,
Mefireihe B lings dariiber.

6.4.3 Ergebnisse und Diskussion

Die Abbildungen 6.9 und 6.10 zeigen die Positronenlebensdauer 7. in
Abhéngigkeit vom Ort x, wobei in der Mitte der plastischen Zone x = 0 gesetzt
wurde. Der Abstand der einzelnen MeBpunkte zueinander betrdgt 0,5 mm,

wéhrend die Ortsauflosung des Lebensdauerspektrometers 0,7 mm betrédgt, so dal
die einzelnen MeBpunkte sich liberlappen.
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Abbildung 6.9 Messung A: Die Positronenlebensdauer ortsaufgelost quer zum Rif3
tiber die plastische Zone gemessen.
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Abbildung 6.10: Messung B: Die Positronenlebensdauer entlang des Risses
gemessen.

In MefBreihe A tritt eine deutliche Erhéhung von 7, zu Tage, was auf eine erhohte
Versetzungskonzentration in der plastischen Zone zuriickgefiihrt wird. In
MeBreihe B nimmt 7. auch auf dem Rif} innerhalb der Fehlergrenzen so hohe
Werte an wie in der plastischen Zone, was damit erklart wird, dal die Positronen
in diesem Bereich auch iiber die Rifirdnder mitteln, die ebenfalls plastisch
verformt sind.

In den beiden MeBreihen 14Bt sich der Durchmesser der plastischen Zone zu
0.5...1.5 mm abschétzen was ungefahr mit dem berechneten Wert iibereinstimmt.
Jedoch ist es notig die Messungen mit einer besseren Ortsauflosung mit der
Mikrosonde zu wiederholen, was im Rahmen dieser Arbeit aus Zeitgriinden nicht
moglich war.

6.4  SchweiBnaht in unlegiertem Stahl St 37

St 37% ist ein handelsiiblicher unlegierter Stahl mit einem Kohlenstoffanteil von
0,17% , der universelle Anwendung findet, z.B. fiir Halbzeuge sowie im Geriist-
und Biihnenbau. Eine der wichtigsten Methoden Bauteile aus Stahl zu verbinden
ist das Schweillen, und wegen seiner guten Handhabbarkeit besonders das
Schutzgasschweillen.

6.4.1 Probenbeschaffenheit

> DIN Bezeichnung 1.0037
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Im Rahmen dieser Arbeit wurde nun eine sogenannte Doppel-V-Naht auf einem vorher
auseinandergesédgten und angefaflten Stiick St 37 der Abmessungen 40 x 10 x 5
mm® mit einem SchutzgasschweiBgerit*® pripariert, und eine Oberfliche danach
glatt geschliffen und auf eine Restrauhigkeit von ca. 1 um poliert. Der Stahl lag
im kaltgewalzten Zustand vor, der sich durch eine KorngroBe von 40...80 um,
eine hohe Versetzungsdichte von 10'*/m® und eine Leerstellenkonzentration von
ca. 10 pro Atom auszeichnet [Hol97].

%) %

Abbildung 6.11: Querschnitt durch eine Doppel-V-Schweifinaht. Die Kanten der
beiden Werkstiicke werden auf beiden Seiten mit ca. 60° angefafst, so daf3 das
Profil einem doppelten V dhnelt. Die Spalte werden dann zugeschweifst.

6.4.2 Messungen

Es wurden ortsaufgeloste Messungen sowohl der Lebensdauer als auch der
Dopplerverbreiterung durchgefiihrt, wobei die Dopplerverbreiterung nach S- und
W-Parameter ausgewertet wurde. Dabei wurden eine Reihe von MeBpunkten quer
zur Schweiflnaht auf der polierten Oberseite der Probe aufgenommen, wie in
Abbildung 6.12 skizziert.

X X X X X

Abbildung 6.12: Anordnung der Mefipunkte quer zur Schweifsnaht.

Desweiteren wurde die Probe schrittweise bei 214°C, 419°C, 680°C, 850°C und
1000°C jeweils fiir eine Stunde getempert und anschlieBend mit einem
Temperaturgradienten von 15 K/h abgekiihlt. Nach jeder Temperung wurde ein
Energie- und ein Lebensdauerspektrum aufgenommen. Die Energiespektren bei
680°C, 850°C und 1000°C sowie ein Teil des Spektrums fiir 419°C konnten
wegen Versagens des Ge-Detektors nicht ausgewertet werden.

26 SchweiBdraht St 37 galvanisch verkupfert, & = 0,8 mm, Schweillstrom 120 A, Schutzgas
CORGON: 18 % CO, Rest Ar.
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Um die Korngrofe zu bestimmen wurden Proben zur Metallographie angefertigt und
zwar von der nicht getemperten, sowie von der bei 1000°C getemperten
Schweifnaht.

Dazu wurde die Probe zuerst bis zu einer Kérnung von 4000 mit Schleifpapier naf3
geschliffen und danach mit Diamantpaste poliert. Die Oberfliche wurde gereinigt

und in einer Mischung von 1% konzentrierter Salpetersdure und 99% Ethanol ca.
2min geidtzt. Mikroskopische Aufnahmen der Schliffe sind im Anhang zu finden.

6.4.3 Ergebnisse und Diskussion

S- und W-Parameter sind fiir die nicht getemperte Probe, sowie fiir die
Temperaturen 214°C und 419°C in Abbildung 6.13 (nichste Seite) dargestellt.

In der nicht getemperten Probe (Abb. 6.13A und D) kann man sowohl im S- als
auch im W-Parameter die neutrale Zone (NZ), die TemperatureinfluBzone (TEZ)
sowie die Schweiflnaht (SWN) unter-scheiden. Der Hub im S-Parameter liegt bei
1%(Abb. 6.13A), im W-Parameter bei 4% (Abb. 6.13D). Im W-Parameter ist die
TEZ deutlicher zu erkennen, als im S-Parameter.

Der S-Parameter ist in der TEZ etwas niedriger als in der NZ, was darauf
zurlickgefiihrt wird, dal Fehlstellen in der TEZ wihrend des Schwei3ens
thermisch ausgeheilt werden. In der SWN kommt es zu einer Aufkohlung durch
den CO,-Gehalt des Schutzgases, wobei der C-Anteil nach dem
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Abbildung 6.13: S-Parameter und W-Parameter quer iiber die Schweifsnaht
gemessen. Es wird unterschieden in Neutrale Zone (NZ), Temperatureinflufizone
(TEZ) und die Schweifsnaht (SWN). Bei der ungetemperten (A, D), sowie der auf
214°C (B, E) getemperten Probe sind die drei Zonen sowohl im S- als auch in W-
Parameter unterscheidbar. Der S-Parameter liegt in der TEZ etwas niedriger als in
der NZ, was auf ein thermisches Ausheilen von Fehlstellen in der TEZ zuriickgefiihrt
wird. Der Hub in der SWN wird durch Ausscheidungen von Fe;C verursacht. Bei
419°C (C, F) stand leider nur ein Teil der Spektren zur Verfiigung.
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Schweiflen nach Tabelle 2.19 auf 0,04% abgeschitzt wurde. Beim Abkiihlen der
Schmelze wird der iiber der Loslichkeitsgrenze von 0,022% [Bak92] vorhandene
Kohlenstoff als Fe;C ausgeschieden. Diese Ausscheidungen wirken als
Haftstellen fiir Positronen [Dry94] und verursachen den Hub des S-Parameters in
der SWN. Nach dem Tempern der Probe auf 214°C sinkt der S-Parameter um 4%,
wobei die Zonenstruktur erhalten bleibt, was durch ein weiteres Ausheilen von
Fehlstellen in der gesamten Probe und von thermisch entstandenen
Leerstellenagglomeraten in der SWN erklért wird (Abb. 6.13B).

Eine Auswertung der Spektren fiir 419°C war nur fiir einen Teil der MeBpunkte
moglich, so daB keine Informationen iiber die NZ und die TEZ vorliegen (Abb.
6.13C und F).

In Abbildung 6.15 (nichste Seite) sind die Lebensdauerspektren aller Temperstufen
dargestellt. Bis auf das Spektrum der ungetemperten Probe 148t sich bis zu einer
Temperatur von 680°C dieselbe Struktur wie im S-Parameter wiedererkennen (Abb.
6.14A-D). Erst bei 850°C tritt eine deutliche Verdnderung ein (Abb.6.14E). Eisen
macht bei 740°C einen Phaseniibergang vom Ferrit zum Austenit [Pic92] durch,
wobei sich die Loslichkeit von C in Fe um zwei Grofenordnungen verbessert
[Fro76] (sieche Abb. 6.14), so daB3 die Fe;C-Ausscheidungen in Losung gehen, und
Kohlenstoff entlang des Konzentrationsgefilles von der Mitte der Schwei3naht nach
auBBen hin diffundiert. Beim Abkiihlen findet der Phaseniibergang in umgekehrter
Richtung statt, so dall Fe;C, jetzt allerdings iiber die gesamte Probe verteilt, wieder
ausgeschieden wird. Die Temperzeit von einer Stunde hat aber nicht ausgereicht, um
alle Karbide in Losung zu bringen, so dal in der Mitte der SWN Fe;C-
Ausscheidungen zuriickbleiben. Erst nach einer weiteren Temperung bei 1000°C
gehen auch diese fast vollstandig in Losung (Abb. 6.14F).
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Abbildung 6.14: Sprung in der Loslichkeit von C in Fe um zwei GrdfSenordnungen
beim Ubergang des ferritischen in den austenitischen Zustand bei 740°C [Fro76].
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Abbildung 6.15 Die Positronenlebensdauer .. in den verschiedenen Temperstufen.
Bis zu einer Temperung bei 680°C ist die selbe Struktur zu erkennen wie im S- und
W-Parameter (A-D). Bei 740°C geht Fe;C in Losung, so daf nach dem Tempern auf
850°C der grofste Teil des Kohlenstoffs von der Mitte nach aufsen diffundiert ist (E).
bei 1000°C sind fast alle Karbide in Losung gegangen (F).
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Atomare Fehlstellen scheiden als Ursache fiir den Hub in der Lebensdauer aus, da
diese schon bei einer deutlich geringeren Temperatur auszuheilen beginnen, was in
der Lebensdauer hétte erkennbar seien miissen.

Desweiteren ist ein deutlicher Anstieg von 7. zwischen 400°C und 850°C in der
SWN zu erkennen, der auf ein bei ca. 400°C einsetzendes Wachstum der Fe;C-
Ausscheidungen zuriickgefiihrt werden kann. Bei 1000°C sinkt 7+ in der SWN
wieder, da fast alle Karbide in der SWN in Losung gegangen sind und jetzt liber die
ganze Probe verteilt vorliegen.
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Abbildung 6.16: Positronenlebensdauer t,. in der SWN in Abhdngigkeit von der
Ausheiztemperatur. Der Anstieg von .. ab 400°C wird durch ein Wachstum von
Fe;C-Ausscheidungen verursacht. Bei 1000°C sind fast alle Karbide in Losung

gegangen.

52



Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

Obwohl sich die Positronenmikrosonde immer noch in der Testphase befindet,
konnte anhand der Testmessungen ihre Tauglichkeit fiir Materialuntersuchungen
mit Positronen im  Mikrometerbereich belegt werden. Mit einem
Reflektionsmoderator mit zylindrischer Bohrung konnte eine Strahltaille von 23 x
31 um® erreicht werden. Die in dieser Arbeit entwickelten Methoden der
Strahlanalytik erlaubten es, den Positronenstrahl auf die Strahlachse der
Elektronenmikroskopséule zu justieren.

Auch erste Versuche mit einem Transmissionsmoderator gaben vielversprechende
Hinweise in dieser Richtung weiter zu forschen. Es scheint sich jedoch
abzuzeichnen daf eine Strahlverkleinerung unter 10 pm bei Zdhlraten >200 s™' nur
mit einer sehr kleinen Quelle (J ~ 100 um) mit hoher spezifischer Aktivitit
erreicht werden kann.

Es ist geplant die Positronenmikrosonde mit einer verbesserten
Quellen/Moderator-Kombination zu versehen, so daf} ein stabiler Mef3betrieb fiir
Materialuntersuchungen im Bereich einiger um moglich ist.

Mittels ortsaufgeloster Messungen der Positronenlebensdauer konnte gezeigt
werden, dal3 Positronen empfindlich auf die plastische Zone vor einer Rif3spitze in
Edelstahl reagieren. Um genauere Aussagen iliber Grof3e und Form der plastischen
Zone zu machen sind jedoch Messungen mit hoherer Ortsauflosung in der
Mikrosonde notig.

Anhand der Messungen an Schweillndhten konnte klar der Einflu von Fe;C-
Ausscheidungen auf die Positronenlebensdauer sowie die Dopplerverbreiterung
der 511 keV Linie gezeigt werden. Es konnte weiterhin gezeigt werden, daf} in der
TemperatureinfluBzone von Schweillndhten aus der Vorgeschichte des Stahls
vorhandene Versetzungen wihrend des Schweillprozesses teilweise ausheilen.
Auch konnte die Auflésung von Fe;C und die Diffusion von C bei Temperaturen
grofBer als 740°C anhand der Positronenlebensdauer nachvollzogen werden.
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Abbildung A.1: N [0,01 s™'] an Qy in Abhdingigkeit vom SJS S>A.
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Abbildung A.2: N [0,01 s”'] an Oy in Abhiingigkeit vom SJS S;P.
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Abbildung A.3: N [0,01 s™'] an O, in Abhiingigkeit vom SJS S:A.
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Abbildung A.4: N [0,01 s™'] an Q; in Abhiingigkeit vom SJS S;P.
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Abbildung A.5: N [s”'] an O, in Abhiingigkeit von der x-Komponente des SJS S>A.
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Abbildung A.6: N [s'] an Q; in Abhdingigkeit von der y-Komponente des SJS S>A.
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Abbildung A.7: N [s"'] an O, in Abhiingigkeit vom Kondensorstrom I¢".
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500 um

Abbildung A.8: Die drei Zonen in der ungetemperten Schweifsnaht im Querschnitt.
Durchschnittliche Korngrofie: NZ: 40...80 um, TEZ: 10...20 pum, SWN. §0...200

Lm (50 x).

100 pm

Abbildung A.9: Léinglich Kristallite in der SWN der ungetemperten Schweifsnaht,
die sich beim Erstarren nach dem Temperaturgradienten ausrichten (200 x).
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200 um

Abbildung A.10: Die drei Zonen in der bei 1000 °C getemperten Schweifinaht. Die
Korngrofien haben sich zum Teil stark verdndert. NZ: 60..150 um, TEZ:
250...1500 pm, SWN: 20...60 pm (100 x).

100 um

Abbildung A.11: Grenze zwischen SWN und TEZ. In der SWN sind deutlich
Gaseinschliisse zu sehen. Hohlrdume dieser Grofe (5...50 um) konnen allerdings von
Positronen nicht nachgewiesen werden (200x).
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