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1 Einleitung

Aluminium wird in der Industrie besonders aufgrund seiner geringen Dichte und seines
groflen Vorkommens in der Erdkruste eingesetzt. Es konnte jedoch erst mit der Entde-
ckung der Aushirtung von Aluminiumlegierungen mit Stahl als Konstruktionswerkstoff
konkurrieren. Alfred Wilm konnte als erster und zwar an einer AlCu-Legierung im Jahre
1906 eine Festigkeitssteigerung beobachten. Es zeigte sich, dass nach einer Wéarmebe-
handlung die Legierung an Hérte gewinnt, jedoch erst nach einer Auslagerungszeit bei
Raumtemperatur. Der Vorgang, der im AlCu dabei ablduft, konnte erst 1938 erklart
werden und beruht auf der sog. Ausscheidungshértung. Bald wurden weitere aushértba-
re Legierungstypen hergestellt.

Ein grofles Einsatzgebiet von aushirtbaren Aluminiumlegierungen findet sich in der
Luftfahrtindustrie. So wurde schon 1915 von Hugo Junkers das erste Ganzmetallflug-
zeug entwickelt und bei den heutigen Flugzeugen wird soviel Aluminium verbaut wie
moglich, um Gewicht und damit Treibstoff zu sparen.

Es bestehen jedoch noch viele Unklarheiten bzgl. der Ausscheidungshértung vieler Le-
gierungen. So ist die Erforschung der einzelnen Ausscheidungen und ihrer Strukturen
der AlCu-Legierungen zumindest zufrieden stellend erforscht. Andere Legierungen wer-
fen jedoch speziell hinsichtlich ihrer Friithstadien viele Fragen auf. Diese Friihstadien
sind sehr kleine Ausscheidungen, die sich zu Beginn des Auslagerns bilden und fiir die
Aushéartung besonders wichtig sind. Sie bestehen teilweise aus nur ein paar Atomen.
Deswegen konnen sie nur mit wenigen Messmethoden untersucht werden.

Eine Moglichkeit bietet die Positronenannihilationsspektroskopie (PAS), da Positronen
- die Antiteilchen des Elektrons - als Sonden im Material verwendet werden und dort
sehr sensitiv auf Kristallfehler reagieren. Die bei der Annihilation eines Positrons mit
einem Elektron erzeugten y-Quanten liefern Informationen iiber den Zerstrahlungsort
und seiner Umgebung.

Neben Fremdatomen spielen Leerstellen eine sehr wichtige Rolle bei der Ausscheidungs-
hértung von Legierungen. Aufgrund des fehlenden positiven Kernpotentials fangen sie
bevorzugt Positronen ein. Diese kénnen dann nicht mehr aufgrund ihrer im Vergleich
zum Leerstellenpotential geringen thermischen Energie entkommen - man spricht von
einer tiefen Falle. Legierungsatome aufgrund einer im Vergleich zu Aluminium erhéhten
Positronenaffinitéit konnen auch Positronen einfangen, die Fallen sind jedoch weitaus we-
niger tief, so dass die Positronen bei ausreichend grofler thermischen Energie aus ihnen
wieder entweichen konnen - man spricht dann von einer flachen Falle.



Ziel dieser Diplomarbeit bestand darin mit Hilfe der Poitronenlebensdauerspektroskopie
AlCu-, AlICuMg- und AlMgSi-Legierungen hinsichtlich dem Auftreten flacher Fallen zu
untersuchen. Da dazu tiefe Temperaturen erreicht werden miissen, war damit die Kon-
struktion und der Aufbau eines Kryostaten verbunden.

Es sollen dann die Friithstadien untersucht werden, zu denen schon einige Arbeiten
in der Literatur zu finden sind (s. beispielsweise [Klo07] zu Friihstadien in AlMgSi-
Legierungen), jedoch noch zu viele Fragen hinsichtlich ihrer Struktur und Bildung offen
sind.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in einen Theorieteil, in ein Kapitel iiber den Aufbau
des Kryostaten, dem Messaufbau und die verwendeten Proben. Anschliefend werden
die Messergebnisse vorgestellt, in einer Diskussion interpretiert und ein Fazit in Form
einer Zusammenfassung gegeben. Der Theorieteil beinhaltet die zum Verstdndnis der
Aushértung wichtigen Kristalldefekte, ein Kapitel iiber Aluminiumlegierungen und ab-
schlieffend eins iiber die verwendete Messmethode der Positronenannihilationsspektro-
skopie. Dort wird dann auch genauer auf die tiefen und flachen Fallen eingegangen.



2 Defekte in Kristallen und Aushartung

2.1 Einleitung

Die Eigenschaften eines Kristalls resultieren nicht nur aus seiner chemischen Zusam-
mensetzung (so bestehen z.B. sowohl Graphit als auch Diamant beide aus Kohlenstoff,
unterscheiden sich jedoch in ihrem Aufierem, ihren Eigenschaften und besonders ihrem
Preis erheblich), sondern auch aus seiner Struktur sowie absichtlich hinzugefiigten oder
unvermeidbaren Kristalldefekten. Diese lassen sich hinsichtlich ihrer Dimension unter-
teilen.

2.2 Punktdefekte

Zu den nulldimensionalen Fehlern werden Leerstellen, Fremdatome und Zwischengittera-
tome gezihlt. Eine Leerstelle entsteht, indem ein Gitteratom durch thermische Anregung
oder Bestrahlung aus dem Gitter herausgelést wird und ein ,,Loch®, also eine Leerstelle
hinterldsst. Speziell an der Materialoberfliche treten viele Gitteratome aus, wobei dann
die zuriickgelassenen Leerstellen sich im Kristall durch Nachriicken von Nachbarato-
men verteilen. Fremdatome im Kristall resultieren aus praktisch unvermeidbaren Ver-
schmutzungen des Kristalls mit anderen Elementen oder durch beabsichtiges Legieren
des Metalles bzw. Dotieren des Halbleiters. Diese Fremdatome kénnen nicht nur einen
Gitterplatz, sondern auch einen Zwischengitterplatz einnehmen. Letzteres geschieht al-
lerdings aufgrund der Abstofung der Elektronenhiillen im Wesentlichen nur dann, wenn
sie weitaus kleiner als die Matrixatome sind. So besetzen Kohlenstoffatome im «a-Eisen
(kubischraumzentriert) Zwischengitterplétze und tragen dadurch im Wesentlichen zur
Hértung des Stahles bei. Ein Bulk- oder Fremdatom kann ebenfalls einen Zwischen-
gitterplatz einehmen und am urspriinglichen Ort eine Leerstelle hinterlassen, was man
dann als Frenkel-Paar bezeichnet. Als letztes sollten der Schottky-Defekt (in Tonengit-
tern oder dotierten Halbleitern entstehen beim Verlassen von Kationen/Anionen bzw.
Donatoren/Akzeptoren negativ und positiv geladene Leerstellen) und die Bildung eines
Farbzentrums (ein Elektron besetzt eine Leerstelle und fiihrt zu einem verénderten Lini-
enspektrum) nicht unerw#hnt bleiben, wobei Farbzentren in Aluminium keine Relevanz
besitzen. Das Bild 2.1 zeigt die verschiedenen Defekte, wobei zu beachten ist, dass das
Gitter sich eigentlich in der Ndhe der Defekte aufgrund unterschiedlicher Ladungsdich-
ten verzerrt. Zu betonen sei hier, dass die Anzahl der Fremdatome natiirlich je nach
Legierung unterschiedlich ist, aber nicht mit der Temperatur variiert, wihrend fiir die
Gleichgewichtskonzentration der Leerstellen folgender Zusammenhang aus den Gesetzen

F F
der Thermodynamik ableitbar ist: ¢, = exp(il—;’) -exp(—f‘%) [Got07]. Dabei gibt H,




2.3 Liniendefekte

die Bildungsenthalpie fiir Leerstellen und va die Anderung der Schwingungsentropie
pro Leerstelle an. Die Konzentration der Leerstellen steigt mit der Temperatur. Sie be-
triigt in etwa 10™% kurz unter dem Schmelzpunkt fiir die meisten Metalle [Hor06]. Trotz
des (theoretischen) Exponentialgesetzes sinkt die Leerstellenkonzentration wihrend des
Abkiihlens fiir 7' — 0 nicht auf Null, sondern die Leerstellen werden eingefroren, da die
Teilchenbewegung zu gering ist, d.h.: Jeder reale Kristall enthélt Leerstellen. Aufilerdem
gibt es selbst bei reinen Metallen Verschmutzungen, also einen Anteil an Fremdatomen.

Leerstelle

2000000 O
O O O O O O Zwischengitteratom
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Fremdatom O O O O O,—Q O O
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Abbildung 2.1: Leerstellen, Zwischengitteratome, Fremdatome und Frenkelpaare
sind die wichtigsten Punktdefekte. Ein Frenkelpaar kann allerdings auch aus
einer Leerstelle und einem Zwischengitteratom (Bulkatom) bestehen. Die wei-
teren Punktdefekte sind hier nicht eingezeichnet.

O O0OO0O0

Frenkel-Paar

2.3 Liniendefekte

Fehler kéonnen auch eindimensional entlang einer Linie durch Versetzen zweier Kristall-
ebenen entstehen. Dabei unterscheidet man Schrauben- und Stufenversetzungen (sie-
he Bild 2.2), die entweder an Oberflichen oder anderen Defekten enden oder aber in
sich selbst enden, also Ringe bilden. Sie entstehen durch mechanische Beanspruchung
des Werkstoffes Zur Beschreibung der Verzerrungen verwendet man einerseits den Bur-
gersvektor b (s. Bild 2.2) und andererseits die Richtung der Versetzungslinie §. Damit
kann man die beiden Fille b1 5 (Stufenversetzung) und b||¥ (Schraubenversetzung) unter-
scheiden. Mehrere Versetzungen konnen sich als Uberlagerung je nach Art und Richtung
verstirken oder aufheben [Hor06].

2.4 Flachendefekte

Als zweidimensionale Defekte bezeichnet man im Wesentlichen Klein- und Grofiwinkel-
korngrenzen, Phasengrenzen und Stapelfehler. Besitzen zwei Kristalle gleicher Kristall-
struktur eine unterschiedliche Orientierung - also sind die Kristalle um einen Winkel



2 Defekte in Kristallen und Aushéartung

Abbildung 2.2: Gezeigt ist eine Stufen- (links) und eine Schraubenversetzung
(rechts). Man erkennt deutlich, dass bei einer Stufenversetzung der Burgers-
vektor b senkrecht zur Versetzungslinie § steht und bei einer Schraubenver-
setzung dagegen parallel [Son02].

0 verdreht - so trennt eine sog. Korngrenze diese beiden Bereiche. Ab 6 > 15° spricht
man nicht mehr von einer Kleinwinkel- sondern von einer Gro§winkelkorngrenze [Hor06].
Sind benachbarte Kristalle nicht nur anders orientiert, sondern besitzen sie zudem noch

Grenze

Korn1 ™ — Korn 2

4
|
s
Abbildung 2.3: Eine Korngrenze zwischen Korn 1 und Korn 2, die um 6 gegenein-

ander verdreht sind. Da der Winkel relativ klein ist, handelt es sich hierbei
um eine Kleinwinkelkorngrenze [Got07].

eine andere Phase (z.B. eine unterschiedliche Struktur mit evtl. auch anderen Elementen

10



2.5 Aushéartung

oder einfach nur eine andere Gitterkonstante), so spricht man von einer Phasengrenze.
Man unterteilt sie in kohérent, teilkohdrent und inkohérent, was ich im nichsten Kapitel
weiter erlautern werde. Stapelfehler bezeichnen Unregelméfigkeiten in der Stapelfolge.
So kann z.B. ein kubisch flichenzentrierter Kristall mit der Stapelfolge ABC ABC...
voriibergehend in eine neue Stapelfolge AB AB... iibergehen, so dass man folgende Kris-
tallebenen erhilt: ABC ABC AB AB ABC ABC..., wobei die neue Stapelfolge beliebig
oft vorkommen kann. Stapelfehler entstehen zum Beispiel, wenn Versetzungen durch
einen Kristall gleiten [Dom87].

2.5 Aushdrtung

Wirken duflere Kréfte auf einen Festkorper, so kann sich dieser plastisch verformen. Das
bedeutet, dass er seine Form &ndert, die auch nach der Krafteinwirkung erhalten bleibt.
Je hérter ein Material beschaffen ist, desto schlechter lédsst es sich verformen bzw. desto
mehr Kraft ist dazu nétig. Speziell in der Luftfahrt- und Automobilindustrie ist eine
Verformung der Materialien unerwiinscht. Bei dieser kommt es zu einer Verschiebung von
Gitterebenen. Da dazu viele Atombindungen aufgebrochen werden miissten, geschéhe
dies eigentlich nur unter Anliegen einer sehr grofien Schubspannung ¢. Diese wird aber

=l

Abbildung 2.4: Das Versetzungswandern einer Stufenversetzung durch einen Kristall
bei Anliegen einer Schubspannung o. Es wird nacheinander immer nur eine
Atombindung aufgebrochen. Schliellich bleibt der Kristall verformt [Fol07].

aufgrund der in jedem realen Kristall vorhandenen Versetzungen deutlich erniedrigt,
da diese wie in Abbildung 2.4 dargestellt durch den Kérper wandern und dazu immer
nur eine Bindung aufgebrochen werden muss. Werden die Versetzungen am Wandern
behindert, so hat dies eine groflere Héarte des Materials zur Folge. Dies kann durch
Mischkristall-, Dispersions- und Ausscheidungshéirtung erfolgen [Got07]:

e Mischkristallhdrtung: Hierfiir ist die Wechselwirkung der Versetzungen mit den
Legierungsatomen verantwortlich. Man spricht hier von einer parelastischen, di-
elastischen und chemischen Wechselwirkung. Erstere beschreibt die Wechselwir-
kung zwischen der Versetzung und dem Fremdatom, welche aus der Verzerrung der
Versetzung und des im Vergleich zum Matrixatom kleinere oder gréflere Fremda-
tom resultiert. Stoflen beide Defektarten aufeinander, so muss (elastische) Energie
aufgebracht werden, wenn beide wieder voneinander getrennt werden sollen. Die

11



2 Defekte in Kristallen und Aushéartung
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dielastische Wechselwirkung resultiert aus dem verénderten Schubmodul aufgrund
der Legierungsatome. Diese materialabhingige Grofle beschreibt das Verhalten ei-
nes Stoffes bei anliegender Schubspannung. Die chemische Wechselwirkung riihrt
daher, dass Fremdatome bevorzugt zu Versetzungen wandern, weil dadurch die
Stapelfehlerenergie verringert werden kann. Das wirkt sich positiv auf die Ener-
giebilanz im Kristall aus, jedoch erhoht es die Energie, die zur Aufspaltung von
Versetzungen bei Hindernissen nétig ist.

urn

Abbildung 2.5: Diese TEM-Aufnahme zeigt Versetzungen, die sich um Hindernisse
wolben und Versetzungsringe hinterlassen. Diese Aufnahme wurde an Nickel
am Manchester Materials Science Center aufgenommen [Slu06].

Dispersionshirtung: Bei der Dispersionshirtung konnen Versetzungen die (im All-
gemeinen nichtmetallischen) Hindernisse nicht durchschneiden, so dass die Ver-
setzungen sich - wie in der TEM-Aufnahme 2.5 gezeigt - um diese wolben und
nach Verlassen des Hindernisses Versetzungsringe hinterlassen. Diese Ringe sind
gut mikroskopisch zu beobachten. Dieser Prozess wird als Orowan-Mechanismus
bezeichnet [Got07].

Ausscheidungshértung: Wie schon im Kapitel der Flichendefekte angesprochen
wurde, konnen Phasen als kohérent, semikohédrent und inkohérent vorliegen. Dabei
besitzen inkohédrente Phasen eine in allen Richtungen von der umgebenden Phase
(z.B. dem Bulk) verschiedene Gittergeometrie, wihrend sich bei kohérenten Aus-
scheidungen die Gitterebenen in beiden Phasen fortsetzen. Bei semikohérenten
Phasen stimmen sie in mindestens einer Richtung nicht {iberein [Got07]. Die in-
kohéarenten Phasen wirken als Hindernisse, die ausschliefSlich mit Hilfe des Orowan-
Mechanismus iiberwunden werden kénnen. Durch die anderen beiden Ausschei-
dungsphasen kénnen sich Versetzungen wie in Abbildung 2.7 hindurchbewegen.
Da sich durch das Schneiden der Teilchen die Phasengrenzfléiche vergroflert, wird
hierzu ebenfalls eine Kraft bendtigt.



2.5 Aushéartung
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Abbildung 2.6: Bei einer kohérenten Ausscheidung unterscheiden sich die Gitterkon-
stante von Betrag und Richtung kaum, wéihrend die semi- bzw. inkohérente
Ausscheidungen in nur einer bzw. keiner Richtung die gleiche Gittergeometrie
besitzen.

— _— >
«— —

Abbildung 2.7: Eine Versetzung schneidet von links kommend eine Phase, wodurch
sich deren Phasengrenzfliche vergréfiert [Got07].

1 1

In Aluminiumlegierungen spielt im Wesentlichen die Ausscheidungs- und Mischkris-
tallhdrtung eine Rolle. Ausscheidungen bilden sich in Legierungen aufgrund einer Uber-
sittigung von Legierungselementen: Wird die Legierung bei hohen Temperaturen ( 500°C
bei Aluminium) fiir eine Zeit gegliiht, so verteilen sich die Fremdatome homogen in dem
Kristall. Nach Abschrecken (schnelles Abkiihlen unter den fiir die Legierungsatome 16sli-
chen Bereich) liegt dieser dann als iiberséttigter Mischkristall vor (SSSS: super saturated
solid solution). Die Legierungsatome versuchen nach Abkiihlen in den Zustand geringster
Energie, welcher im néichsten Kapitel als (inkohérenter) Gleichgewichtszustand bezeich-
net wird, zu gelangen. Es ldsst sich dann eine Ausscheidungssequenz angeben. Mit Hilfe
der fiir die Bildung einer bestimmten Ausscheidung notwendigen Zeit und Temperatur -
der sog. Auslagerungszeit und -temperatur - lassen sich die gewiinschten Zusténde einer
Legierung gezielt einstellen.

13



3 Aluminium und seine Legierungen

Aluminium gehort zu den Leichtmetallen und besitzt unlegiert eine kubischflichenzen-
trierte (fcc) Kristallstruktur mit einer Gitterkonstante von 405 pm. Was die Héufigkeit
der Elemente in der Erdkruste angeht, steht Aluminium (Ordnungszahl 13, Schmelz-
punkt bei 660°C) mit 8% Vorkommen an dritter Stelle, nach Sauerstoff (46%) und Si-
lizium (28%). Wihrend jedoch Metalle wie Eisen, Kupfer, Gold und andere schon seit
Jahrtausenden abgebaut werden, wurde Aluminium erst Anfang des 19. Jahrhunderts
(1807) von Sir Humphrey Davy postuliert und von M. P. Berthier 1821 im Bauxit, einem
Mineral, entdeckt. 1925-27 hatten Christian @Qrstedt und Friedrich Wéhler erste kleine
Mengen von Reinaluminium erzeugt. Die spéte Entdeckung resultierte aus der Tatsache,
dass Aluminium nicht als Metallader in Gesteinen, sondern nur als (nicht metallisch-
aussehende) Verbindung vorkommt. Die relativ geringe Dichte von 2,7-25 (vgl. Eisen
mit 7,866#) motivierte zur weiteren Erforschung des Materials. Als im Jahre 1887 von
K. J. Bayer ein Verfahren entwickelt worden war, mit dem man Al,Os aus Bauxit und
daraus nach Schmelzelektrolyse reines Aluminium gewinnen konnte, stieg die Nachfra-
ge an diesem Material rasant. Besonders, weil 1906 Alfred Wilm die Aushértung einer
Aluminium-Kupfer-Legierung beobachten konnte - die geringe Hirte von Aluminium
war bis dahin ein Nachteil gewesen - und dadurch Aluminium-Legierungen mit Stahl
konkurrieren konnten. Noch bevor dieser Mechanismus der Aushértung durch Guinier
und Preston 1938 erklirt werden konnte, hatte Aluminium schon einen hohen Stellen-
wert in der Industrie eingenommen [Dom87]. So wurde 1915 von Hugo Junkers das erste
Ganzmetallflugzeug entwickelt, aber auch in der Automobil-, Verpackungs- und Elek-
troindustrie wurde Aluminium (und seine Legierungen) schon frith aufgrund folgender
Vorteile verwendet (aus [Ost07]):

1. Geringes spezifisches Gewicht: 1/3 so hoch wie Stahl

2. Vielfaltige Herstellungsmoglichkeit: Gieflen, Walzen, Strangpressen, Schmieden,
Kaltflielpressen, Ziehen

3. Vielseitige Formgebungsmoglichkeiten: Spannen, Tiefziehen, Streckziehen, Biegen,
Stanzen u.a.

4. Gute Korrosionsbesténdigkeit: durch Anodisieren und Beschichten noch zu verbes-
sern

5. GroBes Festigkeitsspektrum: von 70 bis 800 N/mm?

6. Ungiftig: verwendbar als Verpackungsstoff fiir Lebensmittel

14



7. Hohe elektrische Leitfahigkeit: doppelt so hoch wie Kupfer, wenn bezogen auf das
gleiche Gewicht

8. Hohe Wirmeleitfahigkeit: dreifach so hoch wie Stahl

Zur guten Korrosionseigenschaft sei noch zu sagen, dass Aluminium zwar schon kor-
rodiert (Al2O3), diese Korrosionsschicht aber das Aluminium vor weiterer Korrosion
schiitzt. Bei Eisen oder Stahl ist diese Schicht sehr poros, so dass sich der Rost ins Innere
des Materials ausbreiten kann [Ost07]. Al-Legierungen lassen sich in Guss- und Knetle-
gierungen unterteilen und diese beiden wiederum in aushértbare und nichtaushértbare.
Knetwerkstoffe entstehen durch Warmverformen, da erst dann das grofere sprode Korn-
grenzengefiige zerkleinert wird und beim spéteren Kaltverformen knetbar wird [Dom87].
Wie schon erwéhnt kann die Hérte von Aluminium durch Hinzugabe von Legierungsele-
menten (hauptséchlich Cu, Mg, Si, Mn, Zn) erheblich gesteigert werden. Ich werde im
Folgenden auf die Prozesse in den AlCu-, AlICuMg- und AlMgSi-Legierungen eingehen:

e AlCu: Das binéire System Al-Cu ist aufgrund seiner frithen Entdeckung bzw. Ver-
wendung sehr gut untersucht. Als Ausscheidungssequenz kann

S8SS — Cu— Cl —s GP(I) — GP(I1) /0" — 6/ —> 0(Al,Cu)

seit langerem unumstritten angegeben werden. Dabei entstehen nach Cu-Clustern
erst die kohérenten GP(I)-Zonen, die aus 2-5nm grofien monoatomaren Cu-Schichten
bestehen. Die Zahl der Zonen nimmt mit zunehmender Auslagerungszeit zu. Die
kohédrenten GP(II)-Zonen, auch #”-Phase genannt, bestehen aus drei Al- und zwei
bis drei Cu-Schichten auf den 100-Fliachsen des fcc-Gitters und sind im Wesent-
lichen fiir die Festigkeit verantwortlich. Die Phase geht bei zeitweiser Koexistenz
mit der #’-Phase in diese iiber. Die ebenfalls pliattchenformige jedoch teilkohéren-
te @’-Phase bildet sich zudem auch an Versetzungen aus dem Mischkristall. Sie
sind aber lingst nicht so feinkérnig wie die #”-Phase und somit fiir die Festigkeit
der Legierung nicht so produktiv. Die §-Phase trégt aufgrund ihrer noch gréberen
Struktur keinen Anteil zu der Festigkeit bei. Diese intermetallische Phase AloCu
macht den Gleichgewichtszustand der AlCu-Legierung aus [Ost07]. Bild 3.1 zeigt
TEM-Aufnahmen von GP-Zonen, der ¢’- und der #-Phase einer Al-Cu-Legierung
mit einem Kupfer-Gehalt von 4,5-Gewichtsprozent. Deutlich ist zu sehen wie die
einzelnen Ausscheidungen grobkoérniger werden. Dabei wurde das Bild der GP-
Zonen achtmal so grofl dargestellt wie das der anderen.

e AlCuMg: Fremdatome aufgrund von nicht vermeidbaren Verunreinigungen storen
die Diffusion der Kupferatome in AlCu-Legierungen und behindern somit die Bil-
dung der fiir die Festigkeit wichtigenden GP-Zonen. Jedoch hebt die Zugabe von
Mg diese unerwiinschte Wirkung auf [Dom87]. Das Resultat besteht in der Be-
schleunigung und Verbesserung der Aushértung. Bei nicht zu geringem bzw. ver-
nachlissigbarem Mg-Gehalt tritt ein neuer Gleichgewichtszustand, die S-Phase,
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3 Aluminium und seine Legierungen

Abbildung 3.1: TEM-Aufnahmen einer Al-Cu-Legierung mit einem Kupfer-Gehalt
von 4,5-Gewichtsprozent von (a) GP-Zonen fiir 2h bei 403K, (b) der #’-Phase
fiir 1h bei 503K und (c) der #-Phase fiir 1h bei 703K ausgelagert. Man erkennt
deutlich die feinkérnigen GP-Zonen und die grober strukturierten anderen
beiden Ausscheidungen [Mah05].

auf, ansonsten nur die ©-Phase oder eine Uberlagerung von beiden. Die Auschei-
dungssequenz lautet nach Bagaryatsky (1952):

SSSS — GPB — Zonen — S" — 8" — S (AlsCuM g)

wobei GPB fiir die kohérenten Guinier-Preston-Bagaryatsky-Zonen stehen, da Ba-
garyatsky als erster diesen Legierungstyp untersuchte [Bag52]. Dazu muss aber
gesagt werden, dass seitdem verschiedene Ausscheidungsvorschlige fiir diesen Le-
gierungstyp verdtffentlicht wurden und iiber die atomare Struktur der einzelnen
Auscheidungen noch heute diskutiert wird. Diese sollen hier jedoch nicht alle an-
gegeben werden. Als Beispiele seien zwei neuere Vorschlige erwidhnt: Wang und
Starink [Wan07] schlagen vor, dass es anstelle von einer S’- und S-Phase zwei S-
Phasen mit jedoch anderer Orientierung im Raum gibt. Und Starink stellte die
Vermutung auf, dass die Co-Cluster wichtig fiir die Aushértung seien und nicht
die GPB-Zonen oder die S”-Phase [Sta06]. Bei dieser Legierung besteht also noch
Erkléarungsbedarf.

o AlMgSi: Diese AIMgSi-Legierungen weisen speziell gegeniiber AlCuMg-Legierungen
u.a. gute Schweilbarkeit auf und werden in der Automobil- und Flugzeugindustrie
schon eingesetzt. Obwohl diese Legierung recht gut untersucht worden ist, treten
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bei der Frage nach den einzelnen Ausscheidungen mehr Unklarheiten auf als bei

den AlCu-Legierungen. Eine Ausscheidungssequenz wurde von Edwards aufgestellt
[Edw98], [Buh04]:

8888 — GP(I) — B" — ' — B (M g2S5i),

wobei nicht ganz geklért ist, aus welchen kleinen Auscheidungen (hier GP(I) ge-
nannt) sich die 3”-Phase bildet. Womdglich bilden sich Mg- und Si-Cluster und
daraus Mg-Si-Co-Cluster [Edw98]. Die 3”-Phase, die ebenso wie die GP(I)-Zonen
aus nadelférmigen Ausscheidungen besteht, liefert mit ihren feinverteilten, dichten
Ausscheidungen den grofiten Beitrag zur Hirtung. Speziell bei dieser Legierungsart
muss der sog. negative Effekt erwédhnt werden, der auch noch Erklarungen bedarf.
So zeigt es sich, dass vor einer Warmauslagerung bei etwa 180°C ein Vorausla-
gern bei Raumtemperatur bzw. Temperaturen bis 67°C die Hérte im Vergleich zu
keiner bzw. einer wiarmeren Vorauslagerung verringert wird. Ein Vorschlag von Sa-
ga [Sag96] besteht in der Vermutung, dass sich bei niedriger Temperatur grobere
GP(I)-Zonen bilden, die beim darauf wérmeren Auslagern mit den GP(II)-Zonen
bzw. der nadelférmigen 3”-Phase konkurrieren und somit fiir letztere weniger Mg
und Si fiir die Bildung zur Verfiigung stehen. Bei hoheren Temperaturen wird je-
doch vorzugsweise eher die 3”-Phase und weniger die GP(I)-Zonen gebildet. Letzt-
lich bildet sich bei Uberalterung die Gleichgewichtsphase M ¢2Si, welche grobere
plattenformige Strukturen aufweist [Sag96].
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4 PAS -
Positronenannihilationsspektroskopie

4.1 Einleitung

Im Jahre 1928 postulierte Paul Dirac das erste Antiteilchen, ndmlich das Positron als
Antiteilchen zum Elektron [Dir28]. Schon 1932 wurde dann ein unbekanntes Teilchen in
Nebelkammer-Aufnahmen von Anderson entdeckt [And32], welches schnell als das von
Dirac postulierte Teilchen identifiziert wurde. Nur wenige Jahre spéiter wurde der Bin-
dungszustand aus Positron und Elektron - das Positronium - von Mohorovicic (1934)
postuliert und spéter von Deutsch (1951) entdeckt. Nachdem in den Jahren nach der
Entdeckung des Positrons die Annihilation mit dem Elektron untersucht worden war,
erkannten Wissenschaftler wie zum Beispiel de Benedetti [Deb50], dass die Untersuchung
der Vernichtungsstrahlung Informationen {iber das Material liefert, in dem das Positron
mit einem Elektron zerstrahlt. Daraufhin wurden drei Messmethoden, die Lebensdauer-
(PALS), die Dopplerverbreitungs- (DOBS) und die Winkelkorrelationsmessung (ACAR),
entwickelt. Diese beruhen alle auf dem Prinzip, dass bei der Annihilation von einem
Elektron und einem Positron zwei v-Quanten entstehen, deren Eigenschaften von dem
Annihilationsort abhéingig sind. So variieren ihre Energie und der Winkel, unter dem sie
auseinander fliegen, im Laborsystem im Vergleich zum Schwerpunktsystem, in welchem
beide nach Energie- und Impulserhaltung eine Energie von Ey = m, - ¢ = 511 keV und
einen Winkel von © = 180° zueinander haben (s. Bild 4.1). Beides resultiert daraus,
dass das Annihilationselektron Impuls und kinetische Energie mit sich bringt. Hier sei
noch zu erwihnen, dass der Zerfall in drei v-Quanten prizipiell auch stattfinden, aber
mit einem Anteil am Zerfallsprozess von o ~ ﬁ vernachléssigt werden kann. Die Aus-
sendung von nur einem Quant benétigt ebenfalls keine weitere Beachtung, da ein drittes
Teilchen den Riicksto des Quants aufnehmen miisste [Sme83]. Grundlegend fiir PAS als
Untersuchungsmethode ist die Diffusion der Positronen in sog. Positronenfallen wie z.B.
Leerstellen oder Versetzungen vor der Annihilation. Die Abbildung 4.2 zeigt skizzehaft
das Prinzip der drei Verfahren der PAS:

e DOBS: Das Annihilationselektron besitzt einen Impuls und sorgt dafiir, dass im
Laborsystem die Energien der beiden ~-Quanten nicht 511 keV betragen. Durch
Messung der Energie lassen sich Informationen iiber die chemische Umgebung des
Annihilationsortes gewinnen, wobei bei der ,,single detector“~-DOBS nur ein Anni-
hilationsquant und bei der Koinzidenz-DOBS beide detektiert werden.

e ACAR: Der Impuls des Elektrons hat nicht nur einen Einfluss auf die Energie der
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4.1 FEinleitung
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Abbildung 4.1: Annihilation eines Positrons mit einem Elektron im a) Schwerpunkt-
system und im b) Laborsystem, wobei E; # Eg und E2 # Ey. Der Winkel 6
betragt im Laborsystem nicht 180°.

~v-Quanten, sondern auch auf den Winkel, unter dem die beiden Quanten ausein-
anderfliegen.

e PALS: Bei der Lebensdauermessung wird ausgenutzt, dass je nach Umgebung und
Annihilationsort eine bestimmte Zeit bis zur Annihilation des Positrons vergeht.
Im Gegensatz zu DOBS und ACAR liefert die Lebensdauer Informationen iiber
die Elektronendichte und daraus iiber die Defektart. Da ich im néchsten Kapitel
genauer auf PALS eingehen werde, soll das als kleine Vorbemerkung reichen.

Fiir das Verstdndnis der drei Verfahren muss man sich das Verhalten eines Positrons in
einem Festkorper genauer verdeutlichen. Die Prozesse, die dort ablaufen, bestehen im
Wesentlichen in der Thermalisation mit darauf folgender Diffusion und anschliefendem
Einfang (englisch: trapping) des Positrons.

e Thermalisation: Bei der Thermalisation verliert das Positron nach Eintritt in den
Festkorper seine Energie von mehreren 100 keV bis zu 1 —2 MeV je nach Quelle bis
zur thermischen Energie (etwa 40 meV bei Raumtemperatur). Dies geschieht erst
durch Bremsstrahlung (bei Energien im Bereich von MeV), spéter durch inelas-
tische Streuung an Elektronen und schliefllich bei Energien von weniger als 1eV
durch Anregung von Plasmonen und Phononen. Die Thermalisationszeit liegt mit
wenigen Picosekunden um zwei Gréflenordnungen unter der typischen Lebensdau-
er, was speziell fiir die Lebensdauermessung wichtig ist (s. auch néchstes Kapitel).
Es ergibt sich aulerdem eine gewisse Eindringtiefe, die je nach Material und Quel-
le unterschiedlich ist und in der Groflenordnung von 100 um liegt. Dieser auf den
ersten Blick kleine Wert ist um mehrere Gréflenordnungen héher als ein Abtomab-
stand, so dass die meisten Positronen nicht an der Oberfliche sondern , mitten* im
Kristall zerstrahlen [Kra99].
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4 PAS - Positronenannihilationsspektroskopie
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Abbildung 4.2: Das Prinzip der PAS-Verfahren besteht darin, dass die y-Quanten ei-
ne Energieverschiebung besitzen (DOBS), nicht im Winkel von 180° auseinan-

derfliegen (ACAR) und die Positronen erst nach ihrer Lebensdauer (PALS),
also der Zeit zwischen Detektieren des prompten Quants und eines der An-

nihilationsquanten, zerstrahlen.

e Diffusion: Nach Erreichen der thermischen Energie diffundieren die Positronen
durch den Kristall bis sie zerstrahlen (s. Abbildung 4.3). Dabei werden sie von

den Kernen abgestoflen und versuchen sich zwischen diesen aufzuhalten. Die Po-
sitronen legen dabei wihrend ihrer Lebensdauer 7 in der GréBenordnung von 102 ps

6D+T.

einen bestimmten Weg zuriick, den man Diffusionsléinge nennt und folgendermaflen

L:

berechnen kann:

Die Diffusionskonstante D ist dabei material- und temperaturabhingig (D4 o
T-1/2) [Nie81]. Mit zunehmender Temperatur wird aufgrund grofieren Wechsel-

wirkungen zwischen dem Positron und den Atomen die Diffusionslinge kleiner.
PAS funktioniert nur deshalb, weil sich die Positronen ihren Zerfallsort ,aussu-
chen®“ konnen. Leerstellen sind aufgrund des dort fehlenden (positiven) Kernpo-
tentials die prominentesten Positronenfallen. Das Potential der Leerstelle und der
umgebenen Kerne ist in Abbildung 4.4 skizziert. Aber auch andere Kristallfehler
wie Versetzungen oder bestimmte Fremdatome konnen Positronen einfangen. Bei
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4.1 FEinleitung

@ 9090999

Abbildung 4.3: Nach der Thermalisation diffundiert das Positron ggf. in eine Po-
sitronenfalle - hier eine Leerstelle - und zerstrahlt dort nach einer fiir den
jeweiligen Fallentyp charakteristischen Lebensdauer [Zam02].

EJL

~leV

=X

Abbildung 4.4: Potentialverlauf des Gitters mit einer Leerstelle. Die Positronen
halten sich zwischen den Kernen aufgrund deren positiven Ladung auf und
konnen dann im defektfreien Gitter zerstrahlen. Wahrscheinlicher tritt aber
die Annihilation in einer Leerstelle auf, deren Potential sich in der Gréflen-
ordnung von 1 eV von dem des Gitters unterscheidet. [Zam02].

Fremdatomen kommt es auf die sog. Positronenaffinitét verglichen mit derjenigen
der Matrixatome an, ob Positronen dort lokalisiert werden kénnen. In Abbildung
4.5 sind die den kohérenten, teil- und inkoh&renten Ausscheidungen zugehotrigen
Potentiale abgebildet.

e Trappingmodel: Das Trappingmodel beschreibt den Einfang von Positronen in den
jeweiligen Fallen durch Ratengleichungen. Dabei kommt es dann nach dem Einfang
zur Zerstrahlung. Auf das Model werde ich im néchsten Kapitel naher eingehen.
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Abbildung 4.5: Potentialverlauf V und Aufenthaltswahrscheinlichkeit |\I/+|2 des Po-
sitrons einer kohérenten (mit (a) und ohne (b) enthaltender Leerstelle), se-
mikohérenten (c) und inkohérenten (d) Ausscheidung [D1u86].

Als Positronenquellen kommen $1-Strahler (p — n+e™ +,), der Zerfall eines Antimyons
(ut — et + U, + ve) und die Paarerzeugung (y — e~ + e¥) in Frage, wobei 37-
Strahler die grofte Anwendung finden. Ublich ist bei PALS oder der Koinzidenz-DOBS
die Sandwichgeometrie wie in Bild 4.6 dargestellt. Durch diese wird gewéhrleistet, dass

Probe

1Quel

Probe

Abbildung 4.6: Darstellung des Sandwich-Aufbaus: Probe-Quelle-Probe. Dieses
ermoglicht, dass anndhernd alle Positronen in der Probe zerstrahlen.

annihernd alle Positronen im Probenmaterial zerfallen (s. dazu Kapitel 6.2).

4.2 Lebensdauermessung

4.2.1 Allgemein

Die Lebensdauer eines Positrons in einem Festkoérper héngt von der Elektronendichte
am Zerstrahlungsort ab. Sie steigt mit abnehmender Elektronendichte - ist somit in
Fehlstellen hoher als im Bulk - und lisst sich anhand des Uberlapps von Positronen- und
Elektronenwellenfunktion berechnen, wobei fiir den Kehrwert, der Annihilationsrate A,

dann gilt:

Dabei wird durch die Korrelationsfunktion v = 1 +

A= % = Wrgc/n+(77)n_(f')'y(f')d3r

An_
n

— der Anstieg der Elektronen-

dichte bei Anwesenheit eines Positrons aufgrund der Coulomb-Anziehung beriicksichtigt
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4.2 Lebensdauermessung

[Kra99].

Bei der Lebensdauermessung ist ein Start- und ein Stoppsignal nétig, deren Zeitdifferenz
der Lebensdauer des Positrons entspricht. Wie schon gesagt, kann man die Thermali-
sationszeit vernachléssigen. Das Stoppsignal entspricht der Detektion eines der beiden
511 keV-Quanten. Fiir das Startsignal konnte man das entstandene Positron selbst de-
tektieren, iiblicher ist jedoch das Verwenden eines 37-Strahlers, der neben dem Positron
auch ein promptes v-Quant, welches dann als Startsignal dient, aussendet. Oft und wie
in dieser Arbeit wird eine 22 Na-Quelle verwendet, deren Zerfallsschema in Abbildung
4.7 gezeigt ist. 22Na zerfillt in iiber 90% der Fille iiber einen B+-Zerfall, wobei als

22 2.602a
Na N
) B (90.4 %)
B (0.1 %) EC (9.5 %)
3.7 ps v
s v (1.274 MeV)
Ne v \ 4

Abbildung 4.7: 22 Na, mit einer Lebensdauer von 2,6 a, zerfillt iiber 3+-Zerfall in
den Grundzustand von ??Ne, wobei der Zerfall iiber Elektroneneinfang auch
moglich ist.

Zerfallsprodukt ein angeregter 22 Ne-Zustand vorliegt, der ein 1,27 MeV-Quant aussen-
det. Der direkte ST-Zerfall in den Neon-Grundzustand ist vernachlissigbar. Die durch
den Elektroneneinfang entstandenden 1,27 MeV-Quanten werden jedoch irrtiimlich als
Startsignale detektiert. 22 Na kann relativ bequem in Form von z.B. NaCl kommerziell
geliefert werden. Die Herstellung erfolgt dabei durch Kernreaktionen in Beschleunigern
wie z.B. 2 Na(p,d)*>Na oder 2*Mg(d,o)?> Na mit typischen Quellstirken von 4 - 103Bq
[Her99]. Der weitere Vorteil besteht neben der fiir Laborzwecke giinstigen Halbwerts-
zeit darin, dass die statistische Zeit von 3,7 ps zwischen Aussenden des Positrons und
des 1,27 M eV-Quants gegeniiber der Lebensdauer vernachlissigbar ist. Ansonsten wére
diese Quelle unbrauchbar. Die Messung liefert also die Zeit zwischen Detektieren des
1,27 MeV-Quants und des 511 keV-Quants. Die beiden Quanten werden mit Szintillati-
onszéhlern detektiert. Trifft ionisierende Strahlung auf einen anorganischen Szintillati-
onskristall (der organische soll hier nicht beschrieben werden), so erzeugen sie dort mit
einem verbundenen Energieverlust Elektronen, Locher und Exzitonen, also Elektron-
Loch-Paare. Diese wandern im Gitter zu den Aktivator-Zentren, mit denen der Kristall
dotiert ist. Die auch als Farbzentren bezeichneten Aktivatoren werden angeregt und
erzeugen Lichtblitze. Dadurch wird das hochenergetische Eingangsteilchen in viele Pho-
tonen aus dem Bereich von 200 — 500 nm umgewandelt, die dann aus der Photokathode
des Photomultipliers Elektronen herauslésen. Diese werden, um ein zu messendes Signal
zu erzeugen, vervielfacht, indem sie auf nacheinander angeordneten Dynoden treffen
und dort 3-5 Sekundérelektronen auslosen, die wiederum an der néchsten und auf ei-
nem um 50 — 200V hoheren Potential liegenden Dynode wieder mehrere Elektronen
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4 PAS - Positronenannihilationsspektroskopie

herlauslosen. Dadurch entsteht eine Kaskade mit einer Vervielfachung der Elektronen
von bis zu 108 [Kle05]. Diese werden iiber eine Anode als Signal abgefiihrt. Die Ampli-
tude des Signals ist dabei proportional zur im Szintillationskristall deponierten Energie.
Waéhrend bei der DOBS die Enegieauflésung im Vordergrund steht, kommt es bei der
PALS auf die genaue Bestimmung der Zeit an. Hier bietet sich eine Fast-Fast- oder eine
Fast-Slow-Koinzidenz mit einem TAC (Time-to-Amplitude-Converter) an. In Bild 4.8
ist der Fast(griin)-Slow(rot)-Kreis gezeigt. Dabei dient der Slow-Kreis der Energiebes-

Detektorl > CFD Start
N
Gate
QuelD TAC [
x |
Detektor2 | cFD 1opp i
‘ MCA

———{Ampiier | {sca |

Abbildung 4.8: Der Slow(rot)-Kreis iiberpriift die Energie der Quanten und 6ffnet
bei Koinzidenz das Gate zum TAC. Dieser ist in dem Fast(griin)-Kreis inte-
griert und misst die Zeitdifferenz zwischen dem Startsignal des einen CFD
und dem Stoppsignals des anderen CFD und schickt diese an den MCA.

timmung und der Fast-Kreis der Messung der Zeitdifferenz. Der Fast-Kreis wird durch
CFDs (Constant-Fraction-Discriminators) so eingestellt, dass im Wesentlichen nur die
511 keV- bzw. die 1,27 M eV -Signale registriert werden. Der TAC erhélt durch den CFD,
der auf das 1,27 MeV-Quant eingestellt ist, ein Startsignal und 14dt sich solange auf bis
ihn das 511 keV-Quant stoppt. Die Ladung, die daraufhin abfliefit, ist proportional zur
Zeit, zwischen den Signalen. Allerdings muss dazu der Slow-Kreis die genaue Energie mit
Hilfe der SCAs (Single-Channel-Analyser) iiberpriifen und erst bei Koinzidenz beider
SCAs den TAC freischalten. Dieser schickt dann ein Signal an den MCA (Multi-Channel-
Analyser), der das digitalisierte Signal speichert. Die Ausgabe besteht dann aus Zeiten
mit den jeweiligen Counts (Zdhlraten). Das Zerfallspektrum enthilt die Lebensdauer 7
des Bulks und k weitere Lebensdauern mit jeweiligen Intensitéiten, die zu k Defekten
gehoren:

t

k
D(t)y=> Ii-e . (4.1)
=0
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4.2 Lebensdauermessung

Die Ableitung gibt das eigentliche Lebensdauerspektrum, also die Anzahl der Positronen,
die nach einer bestimmten Zeit zerfallen sind, an:

NOEDY L% (4.2)

Das reale Spektrum enthélt noch einen Untergrund aufgrund von zufilligen Koinzi-
denzen. Auflerdem besitzt die Messapperatur eine Auflosungsfunktion, mit der das Le-
bensdauerspektrum noch gefaltet werden muss. Diese besitzt die Form einer bzw. eine
Uberlagerung von mehreren GauB-Funktionen (siehe [Kra99]). Man erhélt also die Le-
bensdauern des Bulks und der vorkommenden Defekten. Zusétzlich zum Defekttyp, der
eine charakteristische Lebensdauer hervorruft, kann man die jeweilige Defektkonzentra-
tion berechnen. Diese lésst sich mit Hilfe des sog. Trappingmodells beschreiben. Dabei
wird hier davon ausgegangen, dass die Positronen erst nach der Thermalisation einge-
fangen werden, die Defekte homogen verteilt sind und keine Wechselwirkungen zwischen
den Positronen und den Defekten besteht (s. [Haa03]). Das Modell beschreibt die Zusam-
menhénge zwischen Annihilationsraten, deren Intensitédten, Defektkonzentrationen und
deren jeweiligen Einfangraten. Bild 4.9 zeigt den einfachsten Fall, das Vorliegen von nur

O

Thermalisation

[ Defektfreies Gitter J

K Trapping

Annihilation

A A

[ Annihilationsstrahlung }

Abbildung 4.9: Das Schema des Trappingmodells am Beispiel von einer Leerstelle
als einzigsten Defekttyp: Nach der Thermalisation zerfillt das Positron mit
der Rate A\, im Bulk oder aber es zerfillt in einer Leerstelle mit \,, nachdem
es mit der Rate x von dieser eingefangen worden ist (nach [Kra99]).

einem Defekt, hier eine Leerstelle. Das Positron thermalisiert und diffundiert im Kristall
und annihiliert entweder im Bulk bzw. der Matrix mit der Annihilationsrate A\, oder
wird mit der Rate x in eine Leerstelle eingefangen. Dort annihiliert es mit der Rate A,
wobei aufgrund der dort vorliegenden geringeren Elektronenkonzentration gilt: A, > A,.
Folgende Ratengleichungen beschreiben die zeitliche Anderung der Positronenanzahl im
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Bulk np und in der Leerstelle n, [Sme83]:

d

—;b = —/\bnb — RNy, (43)
dny

; = —AyNy + KNp. (4.4)

Wobei sich die Anfangsbedingungen zu ny(t = 0) = N und n,(t = 0) = 0 ergeben, da
sich vor der Thermalisation alle Ny Positronen im Bulk befinden und noch nicht von
einer Leerstelle eingefangen werden konnten. Die Losung des Gleichungssystems ldsst
sich folgendermafen angeben [Sme83]:

D(t) =1, - e Mt 4 I . e~ N2t (4.5)

und liefert die Wahrscheinlichkeit ein Positron in dem System zur Zeit t anzutreffen.
Dabei gilt fiir die Parametern:

LH+1=1

K
L=—"
SED VNI,

AM=XN+r,A=X\,

und es ergeben sich

und

fiir die reduzierte Bulklebensdauer und die Lebensdauer in einer Leerstelle [Sme83]. Geht
man nun davon aus, dass die Einfangrate proportional zur Defektkonzentration C ist:

k=pu-C,

so kann man diese bei Kenntnis des Proportionalitédtsfaktors p bestimmen. Die Ein-
fangrate lasst sich dabei durch Kombination der Gleichungen fiir die Parameter berech-

nen und es gilt [Kra99]:
I

R
1 1
n(h-2)

Der Proportionalitédtsfaktor p wird spezifische Einfangrate genannt und héngt sowohl
von dem Defekttyp als auch der Temperatur ab. Als Grolenordnung lésst sich fiir Leer-
stellen in Metallen 10 — 1015% angeben [Sme83]. AbschlieBend sei noch zu bemerken,
dass die obigen Gleichungen noch nicht beinhalten, dass die Positronen je nach thermi-
scher Energie und Potentialtiefe der Falle aus dieser auch wieder entkommen kénnen.

-C.

kK =
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4.2 Lebensdauermessung

Dies wird als ,,Detrapping“ bezeichnet und wird in den Ratengleichungen durch einen
zusétzlichen Term +6 - C - n, beriicksichtigt. Dabei bezeichnet § die Rate fiir das ,,De-
trapping*.

Oft interessiert man sich nur fiir die Anderungen der Kristalldefekte wie ihre Konzen-
tration und betrachtet dann die mittlere Positronenlebensdauer:

Der Grund liegt in der geringeren Empfindlichkeit gegeniiber den Prozessen beim Fitten.

4.2.2 PALS bei tiefen Temperaturen

Die (mittlere) Positronenlebensdauer ist eine temperaturabhéngige Grofle, wobei die
Abhéngigkeit und die Griinde dafiir erstmals in den 60er Jahren untersucht wurden. Ich
werde kurz allgemein auf die Temperaturabhéngigkeit eingehen bevor ich das Verhalten
der mittleren Lebensdauer bei tiefen Temperaturen im Bezug auf tiefe und flache Fallen
eingehen werde. MacKenzie et al. untersuchten mehrere reine Metalle in einem Tempe-
raturbereich hinsichtlich ihrer Lebensdauer und schlugen vor, dass die Leerstellen fiir
den in Abbildung 4.10 gezeigten Verlauf verantwortlich seien [Ken67|. Nur wenig spéter
lieferten Bergersen und Stott die zugehorige Erklarung [Ber69]: Erst steigt die mittlere
Lebensdauer augrund von Leerstellenbildung proportional zur Leerstellenkonzentration,

die folgendem Gesetz folgt: C = B -e_’“;%T. Dabei bezeichnet B einen materialabhéngigen
Vorfaktor und betrigt ungefihr eins fiir Metalle und ¢ die Leerstellenbildungsenergie, die
fiir z.B. Aluminium 0,77 eV betrigt. Damit wird jedoch nicht das Abflachen der Mess-
werte erkldrt. Dies wurde jedoch damit begriindet, dass ab einer kritischen Leerstellen-
konzentration schon so viele Positronen in Leerstellen und entsprechend nur noch wenige
im defektfreien Gitter eingefangen werden und eine weitere Bildung von Leerstellen so-
mit keinen Einfluss mehr ausiibt (Sattigungseffekt). Bei sehr tiefen Temperaturen wiirde
man auch einen Verlauf nach dem obigen Gesetz erwarten, jedoch zeigten Messungen von
Schultz et al. an reinem Aluminium von 85 mK bis 77 K keine Temperaturabhéngigkeit.
Dort herrscht keine Temperaturabhéingigkeit, da die thermische Gitterausdehnung, die
zu einer Erhdhung der Lebensdauer fiihrt, in diesem Temperaturbereich viel zu gering
bzw. vernachléssigbar ist [Sch83].

In Legierungen spielen jedoch neben Leerstellen auch Fremd- bzw. Legierungsatome
eine Rolle als Positronenfalle. Dabei kénnen prinzipiell auch Kombinationen zwischen
Leerstellen und Fremdatomen auftreten. Cluster bezeichnen dabei kleine ungeordnete
Ausscheidungen, die aus Leerstellen und Fremdatomen bestehen. Abbildung 4.11 zeit
das Potential einer Leerstelle, einem Cluster aus Fremdatomen und einem Cluster mit
enthaltender Leerstelle. Dabei kénnen natiirlich auch unterschiedliche Atomsorten ein
Cluster bilden und aulerdem mehrere Leerstellen im Cluster enthalten sein. Das Poten-
tial einer Leerstelle liegt im Bereich 1 eV, weswegen es den Positronen bei niedrigen
thermischen Energien nicht moglich ist diese nach Einfang wieder zu verlassen. Fremda-
tome erzeugen dagegen Potentiale in der Gréflenordnung von 10 meV . Die Positronen
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Abbildung 4.10: Temperaturabhéngigkeit der mittleren Lebensdauer verschiede-
ner Metalle in Abhéngigkeit der Temperatur gemessen von MacKenzie et
al. Deutlich zu sehen ist der exponentielle Anstieg der Lebensdauern auf-
grund der Bildung von Leerstellen. Das spéitere Abknicken der Kurve konnte
als Sattigungseffekt des Einfangs erklart werden. Bei Aluminium tritt dieser
Effekt erst aulerhalb des Messbereiches auf. [Ken67].

konnen bei nicht zu kleinen Temperaturen aus ihnen entkommen (,,Detrapping®). Fallen,
deren Potential weitaus grofler als die thermische Energie des Positrons ist, werden als
tiefe Fallen bezeichnet. Leerstellen bieten einem Positron immer eine tiefe Falle, da ihr
Potential iiber %kBT einer thermischen Temperatur von 7700 K entspricht. Fremdato-
me dienen als flache Fallen, falls eine Messung nicht bei sehr niedrigen Temperaturen
durchgefiihrt wird (bei 10 meV wéren das Temperaturen unter 77 K). Dann werden
sie ndmlich zu flachen Fallen. Wie in der Einleitung schon gesagt wurde, besteht das
Ziel dieser Diplomarbeit zu untersuchen, ob flache Fallen in den jeweiligen Proben mit
Hilfe der Lebensdauermessung zu entdecken sind. Dazu muss man sich iiberlegen wie
die mittlere Lebensdauer sich in Abhéngigkeit der Temperatur bei Vorliegen von flachen
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Abbildung 4.11: Das Potential einer Leerstelle (a), einer Leerstelle mit Fremdatomen
umgeben (b) und eines Clusters aus Fremdatomen (c). Die Fremdatome sind
in griin, die Matrixatome in grau gekennzeichnet. Eine Leerstelle erzeugt
aufgrund der groflen Potentialtiefe von etwa 1 eV eine tiefe Falle, wihrend
die Fremdatome mit einigen meV bei nicht zu tiefen Temperaturen eine flache
Falle hervorrufen.

Fallen verhilt. Die Abbildung 4.12 zeigt diesen zu erwarteten Verlauf der mittleren Le-

mittlere
»n Lebensdauer

Temperatur

Abbildung 4.12: Der Verlauf der Lebensdauer bei Existenz flacher Fallen und Leer-
stellen. Bei hoheren Temperaturen tragen hauptséchlich die Leerstellen zum
Positroneneinfang bei. Bei niedrigen Temperaturen werden aus flachen Fallen
aufgrund der immer kleiner werdenden thermischen Energie der Positronen
tiefe Fallen. Da die Fremdatome eine kleinere Lebensdauer als Leerstellen
besitzen, sinkt die mittlere Lebensdauer und man beobachtet dadurch die
abgeflachte Stufe in dem Graphen.
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bensdauer, wenn sich sowohl Leerstellen als auch flache Fallen in der Probe befinden. Bei
hoheren Temperaturen tragen hauptséichlich die Leerstellen mit ihrer im Vergleich zum
Bulk recht hohen Lebensdauer zum Positroneneinfang bei. Geht man dann zu niedrigen
Temperaturen iiber, so werden aus flachen Fallen aufgrund der immer kleiner werdenden
thermischen Energie der Positronen tiefe Fallen. Da die Fremdatome eine kleinere Le-
bensdauer als Leerstellen besitzen, sinkt die mittlere Lebensdauer und man beobachtet
dadurch die abgeflachte Stufe in dem Graphen. Bei Halbleitern wurden flache Fallen
schon oft untersucht und auch gefunden (s. z.B. [Saa89]). Uber Aluminium-Legierungen
ist dariiber in der Literatur nichts zu finden.

Im néchsten Kapitel werde ich den Aufbau des Kryostaten beschreiben, da zu diesen
Messungen sehr tiefe Temperaturen benotigt werden.
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5 Aufbau des Experiments

5.1 Der Kryostat

Ein Kryostat dient der Kiihlung, wobei es mdoglich ist, sehr tiefe Temperaturen ldnge-
re Zeit konstant zu halten. Der hier verwendete Kryostat wird mit fliissigem Helium,
was eine Temperatur von 4,2 K besitzt, gespeist. Es handelt sich dabei um einen Ver-
dampfungskryostaten, der iiber die abgeleitete Verdampfungsenergie des Heliums eine
Kiihlung ermdglicht. Auf dem Foto 5.1 sieht man den Kaltkopf des Kryostaten, im un-
teren Bildbereich den Heliumeingang und -ausgang. Zur Erhéhung der Temperatur ist
eine Gegenheizung nétig, die mit dem im Foto sichtbaren 25 W-Lastwiderstand realisiert
wurde. Durch Wérmeaustausch mit der Umgebung (Raumtemperatur) des Kryostaten
war eine moglichst gute Abschirmung desjenigen sehr wichtig. Dazu dienten die fiinf
Kupferstébe, die mit Superisolationsfolie umwickelt wurden. Stets wurde Kupfer wegen
seiner guten Wirmeleitfahigkeit fiir Bauteile verwendet, wenn dort ein Warmeaustausch
erforderlich war.Aulerdem wurde der Kaltkopf mit einem Isolierkessel (s. Abbildung 5.2)
umgeben und ein Vakuum von = 107> mbar mit Hilfe einer Vorvakuum- und einer Tur-
bopumpe erzeugt, was einerseits ebenfalls der Isolierung diente und andererseits dadurch
auch die Feuchtigkeit abgepumpt wurde, um ein Vereisen der einzelnen Bauteile zu ver-
meiden. Der in den oberen Bildrand des Fotos 5.1 herausragende Kupferstab enthielt
eine Gewindebohrung, in die der Probentriger reingeschraubt werden konnte. Dieser
ist auf dem Bild 5.3 schematisch dargestellt. Dabei wurde in einen Kupferzylinder eine
Aussparung fiir das Probensandwich gefrist und auf den Zylinder ein weiterer Zylinder
gelotet, in welchem ein Loch gebohrt wurde. In dieses wurde ein glasfaserverstarkter
Kunststoffstab geklebt, der zum einfithren des Probenhalters diente. Da der Kleber bei
tiefen Temperaturen zerbrockeln wiirde, wurde er mit Metallspéne vermengt.
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Abbildung 5.1: Das Foto zeigt den Kaltkopf des Kryostaten, wobei unten auf dem
Bild der Heliumeingang und -ausgang zu sehen ist. Um die fiinf angeschraub-
ten Kupferstdbe wurde anschlieffend Superisolationsfolie gewickelt, was bei-
des der Abschirmung diente. Zwischen ihnen sicht man den zum Heizen ver-
wendeten 25W-Leistungswiderstand (goldfarben) und in das in den oberen
Bildrand herausragende Kupferrohr wurde der in Abbildung 5.3 dargestellte
Probentrager geschraubt.



5.1 Der Kryostat

Abbildung 5.2: Der Kaltkopf wurde mit einem Isolierkessel umgeben und zur weite-
ren Isolierung und dem Entziehen der Feuchtigkeit (verhindert die Vereisung
der einzelnen Bauteile) ein Vakuum von ~ 1075 mbar mit einer Vorvaku-
umpumpe und einer Turbopumpe erzeugt. Diese wurden auf der auf dem
Foto abgewandten Seite des Kessels angebracht, an der sich ebenfalls die

Elektrodurchfithrung fiir die Spannungsversorgung des Leistungswiderstan-
des befand.
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Abbildung 5.3: Der Probenhalter besteht aus einem Kupferzylinder (2), in dem
eine Aussparung fiir das Probensandwich gefriist wurde. Dieser ist mit einem
weiteren Kupferzylinder (3) iiber eine Schweiinaht verbunden, wobei dieser
eine mit Kleber-Metallspidne-Mischung gefiillte Bohrung besitzt, in der ein
glasfaserverstirkter Kunststoffstab (1) befestigt ist. Diese Anordnung kann
iiber ein Schraubengewinde (4) in den Kryostaten eingebracht werden.



5.2 Messanordnung

5.2 Messanordnung

Die Messanordnung ist in der Abbildung 5.4 schematisch wiedergegeben. Die Heizspan-

U/meV Eispunktgerit
Vorvakuumpumpe
— | Turbopumpe
Kryostat
He <
] Heizspannung

Abbildung 5.4: Der Kryostat wird mit fliilssigem Helium gespeist. Die gewiinsch-
te Temperatur wird mit Hilfe der Heizspannung (Lastwiderstand) eingestellt
und in Form einer Thermospannung am Messgerit in meV abgelesen. Zwi-
schen diesem und den Thermoelementen wurde ein Peltier-Eispunktgerat zwi-
schengeschaltet, das die fiir die Thermoelemente notige Vergleichstemperatur
von 0°C' liefert. Zwei Pumpen sorgen fiir das notige Vakuum zur Isolierung
und zum Entziehen von z.B. Feuchtigkeit. Nicht eingezeichnet sind die beiden
Detektoren und die Elemente des Fast-Slow-Kreises

nung versorgt den Lastwiderstand mit Strom und dient somit der Einstellung der jewei-
ligen Messtemperatur. Diese wurde iiber eine Thermospannung gemessen, wobei Gold-
Eisen-Thermoelemente verwendet wurden. Ein Thermoelement wurde am Kaltkopf an-
gebracht und eins um den Probenhalter gewickelt. Dabei wurde ein Peltier-Eispunktgerét
zwischen den Thermoelementen und einem Spannungsmessgerit zwischengeschaltet, wel-
ches die notige Vergleichstemperatur lieferte. Diese betrug 0°C' mit einer Genauigkeit
von 0,01°C' laut Hersteller. Die Thermospannung musste stets in eine Temperatur um-
gerechnet werden. Dazu wurde sie in Abhéngigkeit von drei bekannten Temperaturen
gemessen (0°C, die das Eispunktgerit liefert, Wasser mit einer Temperatur von 24°C'
und 196°C fliissiger Stickstoff) und linear gefittet. Das Diagramm 5.5 zeigt die Thermo-
spannung in Abhéngigkeit der Temperatur. Die Spannung und die Temperatur lassen
sich folgendermaflen umrechnen:

K
T =-52864——- -U + 273,111K. (5.1)

mV
Die beiden Detektoren sind in der schematischen Abbildung 7?7 nicht eingezeichnet,
jedoch auf dem Bild 5.6 abgebildet. Sie stehen in einem 90°-Winkel zueinander, um

die Detektion von riickgestreuten Quanten zu vermeiden. Die Signale der Anode und
einer der Dynoden wird dann zum Fast-Slow-Kreis, der geméfl Abbildung 4.8 aufgebaut
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Abbildung 5.5: Die Thermospannung U wurde in Abh#ngigkeit bekannter Tempe-
raturen T zur Fichung des Thermoelements gemessen. Als Temperaturen
wurden 0°C' (273K) des Eispunktgerites, die 196°C' (77K) von fliissigem
Stickstoff und Wasser mit einer Temperatur von 24°C' (297K) betrachtet.
Die Messpunkte wurden dann linear gefittet.

Abbildung 5.6: Das Foto zeigt die beiden Detektoren. Sie bilden einen rechten Win-
kel, damit keine riickgestreuten Annihilationsquanten detektiert werden. Der
Kryostat wurde derart erhoht, dass sich die Probe auf gleicher Héhe mit den
Detektoren befand.
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ist. Uber einen PC lassen sich die jeweiligen Messungen starten und stoppen sowie die
Spektren speichern.
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5 Aufbau des Experiments

5.3 Die Proben

Von den einzelnen Legierungen wurden jeweils zwei Proben mit der Geometrie von 10 -
5.1 mm? zugeschnitten und geschliffen. Diese Proben wurden dann im Ofen unter
Argondurchfluss eine halbe Stunde 16sungsgegliiht und ausgelagert. Die Auslagerungszeit
und Temperatur wurde dabei so gewéhlt, dass sich die Phase der héchsten Hérte bildet.
Der Prozess des Glithens und Auslagerns ist der Abbildung 5.7 zu entnehmen. Dabei

Ta

RT- --

v

4169°c{ = L------

Abbildung 5.7: Die Temperaturbehandlung der Proben war abhingig vom Legie-
rungstyp, jedoch wurden alle Proben erst eine halbe Stunde ausgegliiht, auf
Raumtemperatur (RT) abgeschreckt und méglichst schnell in fliissigem Stick-
stoff zwischengelagert. Die Auslagerung folgte dann mit abschlieBendem Ab-
schrecken und weiterem Lagern in Stickstoff. Die Temperatur- und Zeit- Achse
sind nicht maflstabsgerecht gezeichnet.

wurde stets die Probe ausgegliiht, in Wasser abgeschreckt und bis zum Auslagern in
fliissigem Stickstoff zwischengelagert um unkontrollierte Aushértung zu vermeiden. Nach
dem Auslagern wurde die Probe bis zur Messung entweder bei Raumtemperatur oder
in fliisssigem Stickstoff aufbewahrt. In Tabelle 5.1 sind die einzelnen Vorbehandlungen

Legierung TGiueh | TrLag trag | Phase
AlCuy g 495°C | 100°C | 2h | GP(II)
AICUQ’OMg178(2O24) 495°C 180°C 1/2h GPB
AlMg()AQSi()Al (H) 5600C 1900C 4h ,8”

Tabelle 5.1: Die Tabelle zeigt die Vorbehandlung der drei verwendeten Proben und
zwar Temperaturen des Losungsglithens Tgyen und des Auslagerns Trq4 so-
wie die Auslagerungszeiten ty,4. Dabei wurden die in der letzten Spalte an-
gegebenen Ausscheidungen eingestellt, die die hoechste Haerte zeigen.

aufgelistet. Die tiefergestellte Zahl hinter dem chemischen Element bezeichnet dabei den
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atomaren Anteil des Elementes in Prozent. Die AlCuMg-Legierung war eine technische
Legierung - enthélt also auch noch andere Legierungselemente, aber in sehr geringer
Konzentration - und wird mit ,,2024“ bezeichnet. Wenn im weiteren von der ,,H-Probe*
die Rede ist, so ist die AIMgSi-Probe gemeint.
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6 Vorabmessungen zur Eichung

6.1 Eichung des Zeitkanals

Im Spektrum, welches ausgegeben wird, wird nicht die Zahlrate in Abhéngigkeit von
der Zeit angegeben sondern in Abhéngigkeit vom Kanal. Das bedeutet, dass man eine
Zuordung der Kaniile zu den jeweiligen Zeiten braucht bzw. die Kanalbreite in Einheiten
von Sekunden. Dazu werden v — v-Koinzidenzen der 511 keV-Quanten gemessen und
verschiedene Verzogerungskabel (5,16 ns, 10,24 ns und 15,28 ns) zwischen Start- und
Stoppeingang des TAC geschaltet. Dadurch erhélt man Peaks an verschiedenen Punkten
des Spektrums. Das Diagramm 6.1 zeigt den (linearen) Zusammenhang. Die Steigung

1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000
20 -— 20

15

10

t/ns

-10
-15
-20 . 1 . ! . L . ! . | . 1 -20
1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000
Kanéle

Abbildung 6.1: Eichung der Zeitkanile: Mit Hilfe von Verzogerungskabeln wurde der
(lineare) Zusammenhang zwischen Kanal und Zeit bestimmt und mit einer
Geraden gefittet.

von 5,68 ps wurde in das zur Auswertung der Lebensdauer verwendete Programm ein-
gegeben, welches dann automatisch die Zeitachse ausgibt.
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6.2 Quellkorrektur

6.2 Quellkorrektur

Die Quellkorrektur ist nétig, da nicht alle Positronen in der zu untersuchenden Probe
zerstrahlen. Denn es existieren noch andere Zerfallsorte, die aufgrund ihres Anteils am
Lebensdauerspektrum beriicksichtigt werden miissen. So kann das Positron direkt in der
Quelle, also in dem hier verwendetem NaCl annihilieren oder auch in der Folie (hier:
Aluminium), in der die Quelle eingebettet ist. Die dritte Moglichkeit besteht darin, dass
Positronen in Zwischenrdumen (Quelle-Probe) bzw. an Grenzflichen zerstrahlen. Dabei
kommt es vorher zur Bildung eines Positroniums [Sta96]. Diese drei Prozesse besitzen
unterschiedliche Lebensdauern mit unterschiedlichen Intensitéten. Der Arbeitsvorgang
besteht in der Aufnahme von Lebensdauerspektren mehrerer Proben, deren Lebens-
dauern gut bekannt sind (reine Metalle), mit der jeweiligen Quelle. Hier wurden drei
Messungen durchgefiihrt mit Aluminium (160 ps), Kupfer (110 ps) und Nickel (100 ps).
Die jeweiligen Lebensdauerspektren wurden mit den Parametern der drei die Quelle
betreffenden Zerstrahlungmoglichkeiten gefittet, wobei die (Quell-)Parameter so lange
variiert wurden bis die Fit-Funktion die Lebensdauer des Probenmaterials lieferte. Diese
Quellparameter unterscheiden sich von Probe zu Probe, da speziell die Riickstreuung
materialabhéngig ist. Deshalb werden die Parameter so gewélt, dass sie zu allen drei
untersuchten Metallen einen moglichst guten Fit liefern.

Tlps] | 1
Folie 160 0,15
Salz 314 0,08
Positronium | 1300 | -

Tabelle 6.1: Die Quellparameter 7 und I, die fiir Al, Cu und Ni fiir die drei Quell-
korrekturen bestimmt worden sind. Die Intensitdt des Positroniumanteils
wurde als freier Parameter offen gelassen.

Dabei wurden die in der Tabelle 6.1 stehenden Werte ermittelt. Die Intensitidt des

Positroniumanteils wird dabei als freier Parameter offen gelassen, da speziell dieser sehr
von der Probenoberfliche abhingt, jedoch meist kleiner als 0,5% ist.
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[ Ergebnisse

Es wurden die Spektren iiber einen Temperaturbereich bis 300 K aufgenommen, wobei
die niedrigste Temperatur, die der Kryostat liefern konnte, 43 K betrug. Da die Ther-
mospannung stets ein wenig schwankte, wurde der Fehler der Temperatur grofziigig auf
2,5 K gesetzt. Der Fehler der mittleren Lebensdauer wurde auf 2 ps geschitzt.

Hier nun die Messergebnisse der drei Legierungen:

e AlCu-Legierung: Die AlCu-Legierung wurde bei neun Temperaturen gemessen. Die
Werte der Lebensdauern sind im Diagramm 7.1 graphisch dargestellt. Die Lebens-
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Abbildung 7.1: Die mittlere Lebensdauer der AlCu-Probe betrigt bis 150K kon-
stante 184ps und steigt dann auf 190ps bei Raumtemperatur. Zumindest der
Bereich bis 170K zeigt nicht den Temperaturverlauf einer flachen Falle.

dauer bleibt bis etwa 150 K konstant bei 184 ps, steigt dann leicht an auf 190 ps
bei Raumtemperatur. Dabei sind die Fehlerbalken jedoch zu beachten, weswegen
man erst durch den letzten Messpunkt wirklich auf einen Anstieg schlieflen kann.
Der im Bild 4.12 gezeigte Verlauf, den man bei Anwesenheit flacher Fallen erwarten
wiirde, kann man in diesem gemessenen Temperaturbereich nicht erkennen.
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o AlCuMg-Legierung: Da das Aufnehmen der Lebensdauerspektren der AlCu-Legierung
bei neun Temperaturen recht viel Zeit in Ansprch nahm, wurden bei der AlICuMg-
Legierung nur drei Messpunkte gewéhlt, um anhand derer schon abzuschétzen, ob
flache Fallen sichtbar seien wiirden. Das Ergebnis zeigt das Diagramm 7.2. Bei

T T T ¥ T T T
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216 | . P .
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213 ;- .
210 . ! . ! L ! . ! . ! . 1
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Abbildung 7.2: Bei der AlICuMg-Legierung wurden nur drei mittlere Lebensdauern
aufgenommen und man erkennt wie bei der AlCu-Probe erst zu Raumtem-
peratur hin einen Anstieg der Lebensdauer, der aber geringer ausfillt.

44 K wurde die Lebensdauer zu 213 ps bestimmt, bei 200 K zu 214 K. Diese
beiden Zeiten liegen viel zu nah beieinander, um dazwischen einen Ubergang von
tiefen zu flachen Fallen zu erwarten. Der dritte Messpunkt von 217 ps bei Raum-
temperatur konnte wie bei der AlCu-Legierung auf einen Anstieg der Lebensdauer
hinweisen.

o AlMgSi-Legierung: Da die beiden zuvor untersuchten Legierungen keinen direk-
ten Hinweis auf flache Stellen geben, wurde die ausgelagerte AIMgSi-Legierung
nochmal geglitht und direkt nach Abschrecken und Zwischenlagern in Stickstoff
vermessen, in der Hoffnung, dass im abgeschreckten Zustand etwas zu erkennen
sein wiirde. Es wurden wieder drei Temperaturen ausgewéhlt und es ergaben sich
die in Diagramm 7.3 dargestellten Lebensdauern. Hier erkennt man einen recht
groflen Anstieg und zwar schon bei sehr niedrigen Temperaturen. Die Positronen-
lebensdauer steigt dabei von 211 ps bei 45 K um 4 ps auf 215 ps bei 69 K und
danach auf 223 ps bei 200 K. Anscheinend handelt es sich hier um eine flache
Falle.
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7 Ergebnisse
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Abbildung 7.3: Bei der AIMgSi-Probe erkennt man einen recht grofien Anstieg
und zwar schon bei sehr niedrigen Temperaturen. Die Positronenlebensdauer
steigt dabei von 211 ps bei 45 K um 4 ps auf 215 ps bei 69 K und danach
auf 223 ps bei 200 K. Hier scheint also eine flache Falle vorzuliegen.

Im néchsten Kapitel werde ich auf die Interpretation dieser Ergebnisse eingehen.
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8 Diskussion

Im Temperaturbereich von 40 — 200 K sieht man im Gegensatz zu der AlCu- und der
AlCuMg-Legierung bei der AlMgSi-Legierung einen recht grofien Anstieg. Man muss
sich also iiberlegen, warum man dort den Ubergang von tiefen zu flachen Fallen be-
obachten konnte, bei den anderen die Lebensdauer jedoch konstant blieb. Dies kénnte
einerseits an den unterschiedlichen Legierungsatomen liegen, andererseits an der Tem-
peraturbehandlung, da die AlMgSi-Legierung nicht ausgehértet wurde, sondern direkt
nach Abschrecken gemessen wurde. Moglicherweise haben auch beide Unterschiede einen
Einfluss auf die Messungen gehabt. Ich werde spéter darauf noch weiter eingehen.

Des Weiteren erfordert der Anstieg der Lebensdauern der AlCu- und der AlCuMg-
Legierung zu Raumtemperaturen hin Erkldrungsbedarf. Kénnte der Anstieg ein Hin-
weis auf flache Fallen sein oder ist er durch einen anderen Effekt zu erkldren? Auf diese
Moglichkeiten werde ich in diesem Kapitel noch zu sprechen kommen.

Die erste Feststellung, die man treffen kann, besteht darin, dass die Werte der gemesse-
nen Lebensdauern unabhingig vom Temperaturverlauf erst einmal realistisch sind. Die
mit Hilfe numerischen Simulationen berechneten Werte der reinen Metalle sind der Ta-
belle 8.1 zu entnehmen. Dabei sind die Lebensdauern von Al, Cu, Mg und Si jeweils

Material Lebensdauer Lgbensdauer Gitterkonstante | Gitterstruktur
ohne Leerstelle | mit Leerstelle
Aluminium (Al) 167,70 ps 244,24 ps 7,6524 a, fce
Kupfer (Cu) 108,75 ps 170,04 ps 6,8308 a, fec
; a=b= 6,0649 a,
Magnesium (Mg)| 233,02 ps 298,88 ps ¢ = 9,8470 , hpc
Silizium (Si) 217,51 ps 251,58 ps 10,2574 a, Diamant

Abbildung 8.1: Berechnete Lebensdauern in reinem Al, Cu, Mg, Si, jeweils ohne
und mit Leerstellen und die zugehorigen Gitterkonstanten und -strukturen
aus [Kor07].

ohne und mit Leerstelle angegeben.
Um einen Hinweis zu finden, warum man in den ersten beiden untersuchten Legierungen

eine konstante Lebensdauer im Bereich 40 — 200 K gemessen hat und die Lebensdauer
der AIMgSi-Legierung dagegen stark anstieg, ist die Betrachtung der Bindungsenergien
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8 Diskussion

der Positronen mit verschiedenen mdoglichen Fallen unumggnglich. Berechnet man die
Differenz der einzelnen Bindungsenergien von der des defektfreien Aluminiumgitters, so
erhilt man die Potentialtiefe und iiber AEg;nqg = %kz g1 die zugehodrige thermische Ener-
gie. Die Werte sind der Tabelle 8.1 zu entnehmen. Fiir Fallen, die Silizium enthalten,

Falle AE1B1'71d/e\/v Etherm
Al-bulk 0 0
Al-vac 2,129 16479
0V1Cu 0,011 85
0V4Cu 0,056 433
0V5Cu 0,073 565
GP2 0,628 4861
GP1 0,612 4737
0V1Mg 0,010 it
0V1MglCu 0,030 232
Mg-Cu-Co-ClL. | 0,404 3127
0V2Mg2Cu 0,056 433
S”-Bulk 1,413 10937
S-Bulk 1,657 12825
(-Bulk 4,276 33097
3"-Bulk 2,912 22539

Tabelle 8.1: Die Differenz der Bindungsenergie mit entsprechender thermischer
Energie fiir einige Fallen. Die Werte entstammen numerischen Simulationen
[Kor08].

wurden noch keine Werte berechnet. Deswegen kénnen nur Aussagen iiber einzelne Mg-
Atome als Fallen getroffen werden. Diese miissten sich nach den 10 meV aus der Tabelle
bei etwa 77 K zu flachen Fallen umwandeln. Aufgrund der geringen Anzahl von Mess-
punkten kann dies nicht sicher bestétigt werden, jedoch wire es eine Erklarung fiir den
Anstieg der Lebensdauer in diesem Temperaturbereich. Da diese Legierung direkt nach
Abschrecken gemessen worden war, deutet dies auf die Anwesenheit von Magnesium-
Clustern hin, die sich zusammen mit Silizium-Clustern auf Vorschlag von beispielsweise
[Edw98] und [Buh04] nach Abschrecken bilden. Interessant wiire es, diese Legierung wei-
ter zu untersuchen und dabei den Magnesium- und Silizium-Gehalt zu variieren.

Aufgrund der thermischen Gitterausdehnung verringert sich der Atomabstand in einem
Gitter und somit die Elektronendichte im Kristall. Deshalb vergréfiert sich die Lebens-
dauer unabhingig von anderen Effekten. Auch in reinen Metallen lisst sich dieser Effekt
beobachten. So ergaben die Lebensdauermessungen von Schultz et al. wie in Abschnitt
4.2.2 schon beschrieben, dass mit Hilfe des linearen Ausdehnungskoeffizienten die auf-
genommenen Messwerte sehr gut fitten lassen [Sch83]. Da man bei der AlCu-Legierung
und (ansatzweise) bei der AlCuMg-Legierung einen Anstieg der Lebensdauer beobach-
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ten kann, stellt sich die Frage, ob dieser auch mit Hilfe der thermischen Ausdehnung
des Gitters erkliart werden kann. Dazu ist es notig sich erst zu iiberlegen wie grofl dieser
Einfluss auf die Lebensdauer ist. Er lidsst sich numerisch berechnen, wobei ein Ausdeh-
nungkoeffizient von 20 - 10_6% angenommen wurde. Das Ergebnis besagt, dass man eine
aufgrund der thermischen Gitterausdehnung erhchte Lebensdauer von 2,4 ps zwischen
0 K und 300 K erhilt ([Kor08]). Nun betrégt der Anstieg der Lebensdauer von AlCu
in dem Bereich 6 ps, d.h. dieser ist nicht alleine mit der thermischen Ausdehnung des
Gitters zu erkldren, was im Diagramm 8.2 graphisch dargestellt ist. Deswegen konn-

192 |-

189 |-

186 |-

t[ps]

183 |-

180 I 1 L 1 L 1 1 1 i 1 L 1
0 50 100 150 200 250 300

T K]

Abbildung 8.2: In das Diagramm von AlCu wurde eine rote Gerade gezeichnet, die
angibt, um wieviel sich die mittlere Lebensdauer aufgrund der thermischen
Gitterausdehnung erhoht. Dies sind nach Berechnungen 2,4ps, was jedoch
den gemessenen Anstieg von 6ps nicht erklidren kann. Es muss sich also noch
um einen zusétzlichen Effekt handeln.

te der Anstieg der Lebensdauer auf eine flache Falle deuten, die das Positron erst bei
Temperaturen ab 300 K sieht. Wie der Tabelle 8.1 zu entnehmen ist, entspricht eine
thermische Energie von 433 K der Bindungsenergie von einer Ausscheidung aus vier
Kupfer-Atomen ohne Leerstelle. Dies ist nach der Literatur auch zu erwarten, da nach
Abschrecken Leerstellen-Kupfer-Paare vorliegen und die Leerstellen dann durch Ausla-
gern gelost werden und sich nach und nach Kuperplattchen bilden, die keine Leerstelle
mehr enthalten (s. z.B. [Som02]).

Fiir weitere und sicherere Aussagen sind jedoch weitere Messungen notig, ebenfalls bei
der AlCuMg-Legierung. Diese miissten iiber Raumtemperatur hinausgehen, auch wéare
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8 Diskussion

es sinnvoll bei noch tieferen Temperaturen Messungen durchzufiihren, wozu jedoch eine
Optimierung des Kryostaten bzgl. der Warmeabschirmung verlangen wiirde. Auch miiss-
te man mal nach direkt nach Abschrecken die Proben einbauen und die Legierungsanteile
verdndern.
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9 Zusammenfassung

Das Ziel dieser Arbeit bestand in der Untersuchung von Aluminiumlegierungen mit Hilfe
der Positronenannihilationsspektroskopie unter dem Aspket, ob deren Friihstadien flache
Positronenfallen enthalten. Die genauen Strukturen der Friihstadien sind ndmlich teil-
weise noch unverstanden und werden in der Literatur kontrovers diskutiert. Deswegen
konnten Messungen bzgl. flacher Fallen dazu beitragen weitere Informationen iiber die
Ausscheidungen zu erhalten. Solche Untersuchungen wurden bisher im Wesentlichen nur
an Halbleitern durchgefiihrt.

Die Messungen waren auch mit der Konstruktion und dem Aufbau eines Kryostaten
verbunden, da der Ubergang der Fallen von tiefen zu flachen bei sehr niedrigen ther-
mischen Energien der Positronen zu erwarten war. Nach dem Aufbau des Kryostaten
waren Lebensdauermessungen ab einer Temperatur von 43K méglich.

Es wurden jeweils eine AlCu-, eine AlICuMg- und eine AIMgSi-Legierung untersucht
und mittlere Lebensdauern bei verschiedenen Temperaturen bis hin zu Raumtempera-
tur ermittelt. Dabei deuteten die Messergebnisse der AIMgSi-Probe auf flache Fallen
hin. Da diese Probe direkt nach Abschrecken gemessen worden war, konnte es sich dabei
um Magnesium- und Silizium-Cluster handeln. Die anderen beiden Legierungen zeigten
einen Anstieg der Positronenlebensdauer erst zu Raumtemperatur hin, der jedoch nicht
alleine mit der thermischen Gitterausdehnung erklért werden konnte. Auch hier scheint
es sich um flache Fallen zu handeln.

Um genauere Aussagen iiber die Fallen zu treffen, sind Messungen bei weiteren Tempe-
raturen und Legierungen notig. Auch die Dopplerverbreitungsspektroskopie wiirde sich
hier noch anbieten, da sie Informationen iiber die chemische Umgebung der Falle liefert.
Aufgrund dessen, dass derartige Untersuchungen zu flachen Fallen in Aluminiumlegie-
rungen in der Literatur nicht zu finden sind, war es vor dieser Arbeit unklar, ob man
iiberhaupt flache Fallen beobachten wiirde. Diese Arbeit hat also gezeigt, dass es sich
lohnt hier weiter zu forschen.
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