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Struktur und thermisches Verhalten von Wachstumszwillingen
in diinnen kubisch flichenzentrierten Metallschichten *

H. ScHLOTTERER **

Physikalisches Laboratorium Mosbach ***

(Z. Naturforschg. 20 a, 1201—1207 [1965] ; eingegangen am 24. Juni 1965)

Single crystal films prepared by evaporation of silver, gold, copper, and nickel on heated cleaved
rocksalt crystals and polycrystalline films of silver, gold, copper, platinum, aluminum, and nickel
have been studied by transmission electron microscopy and electron diffraction. By means of
electron microscope dark-field image and selected area diffraction technique the existence of small
growth twins in the films is shown. Extra spots observed in the electron diffraction diagram can be
explained partly as spots of the four twin orientations, partly as arising from double diffraction
of the (100) matrix orientation and of a twin orientation. In the case of polycrystalline films the
double diffraction mechanism results in additional diffraction rings seeming not to belong to the
normal face-centred cubic lattice. The assumption of an hexagonal phase or of stacking faults or
of periodic lattice defects cannot explain all the extra spots and additional rings.

The changing diffraction contrast of thick and thin microtwins obviously depends on the differ-
ent reflection conditions in the electron microscope. It is shown that it is very complicated to
distinguish stacking faults from microtwins, but some criteria of distinction are given.

By means of a heating stage the single crystals have been heated in the electron microscope
up to more than 1000 °C. The thermal behaviour of the twins has been studied in detail. It can be
observed that up to 95% of the twins become invisible by transformation from the twin orientation
to the (100) matrix orientation. It is concluded from the experiments that the transformation
nucleates at the top or bottom of the thin films. Nevertheless more than 10!3 twins and stacking
faults per cm® remain unchanged inspite of heating to temperatures near the melting point of the
bulk metal.

Die Existenz von diinnen Zwillingen in auf Stein-
salz aufgedampften Silberschichten ist bekannt, seit
Menzer 3 die Beugungsdiagramme von Brick*
durch die Annahme von Gittern in Zwillingsorien-
tierung erkldren konnte. Eine weitere Bestitigung
fand diese Annahme von Zwillingen durch den
direkten Nachweis im Elektronenmikroskop . Trotz-
dem geben bis heute die zusétzlichen Reflexe in den
Einkristalldiagrammen bzw. die zusétzlichen DesyE-
Scuerrer-Ringe von diinnen Schichten kubisch fla-
chenzentrierter (KFZ) Metalle und der elektronen-
mikroskopische Kontrast von Zwillingen Anlaf} zu
unterschiedlichen Deutungen. Durch die Kombina-
tion von elektronenmikroskopischer Hellfeldabbil-
dung mit der Dunkelfeldabbildung im Lichte defi-

* Uber einzelne Fragen war auszugsweise bereits auf elek-
tronenmikroskopischen Tagungen berichtet worden 1, 2.
** Jetzige Anschrift: Siemens & Halske AG., Forschungs-

laboratorium, 8 Miinchen 8, Balanstr. 73.

*** Angeschlossen der Technischen Hochschule Karlsruhe und
der Arbeitsgemeinschaft Industrieller Forschungsvereini-
gungen. — V 107/65.
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nierter Gitterreflexe ' 678 konnen jedoch die gefun-
denen Strukturen eindeutig als Zwillinge identifi-
ziert und die scheinbar nicht zum KFZ-Gitter passen-
den Zusatz-Reflexe bzw. -Ringe zwanglos durch
einen bereits von Tuirsk und WaitmoRrE ? vorge-
schlagenen Doppelreflexionsmechanismus erklart
werden. Die Annahme einer hexagonalen Phase
dichtester Packung zur Deutung erweist sich nicht
nur als berfliissig, sondern sogar als unrichtig.

In der vorliegenden Arbeit werden die Zwillings-
strukturen mehrerer kubisch flichenzentrierter Me-
tallschichten untersucht und gedeutet. Das Verhalten
der Zwillinge beim Erhitzen im Elektronenmikro-
skop gibt weitere Aufschliisse iiber die Stabilitat
dieser Strukturen.
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1. Experimentelle Methoden

1.1. Herstellung der Schichten

Durch Aufdampfen im Hochvakuum oder elektro-
lytische Abscheidung wurden etwa 500—1000 A dicke
Schichten kubisch flichenzentrierter Metalle hergestellt.

1.1.1. Einkristallfilme

Diinne Einkristallfilme wurden im Hochvakuum bei
Unterlagentemperaturen von 200 —400 °C durch Auf-
dampfen auf an Luft gespaltene Steinsalzkristalle % er-
zeugt. Bei Silber, Gold, Kupfer und Nickel wurden
gut orientierte zusammenhdngende Schichten erzielt.

1.1.2. Polykristalline Filme

Durch Aufdampfen von Platin, Gold, Silber, Kupfer,
Aluminium und Nickel bei Zimmertemperatur und im
Hochvakuum auf Glas sowie auf Steinsalz- und Glimmer-
spaltflichen wie auch durch elektrolytische Abschei-
dung von Silber, Nickel und Platin auf polykristalli-
nen Kupferkathoden entstanden zusammenhidngende
Schichten mit beliebiger Orientierung der kleinen Ein-
zelkristalle.

1.2. Untersuchung der Schichten

Nach Ablésen von den jeweiligen Unterlagen wur-
den die Filme auf Trdgernetze oder -Blenden aufge-
fischt und im Elektronenmikroskop (Siemens Elmi-
skop 1) mit Elektronenbeugung sowie mit Hell- und

H. SCHLOTTERER

Dunkelfeld-Abbildung untersucht. Mit Hilfe der Stereo-
patrone konnten die Schichten verkippt und so in ver-
schiedene Reflexionsstellungen gebracht werden.

1.3. Aufheizen im Elektronenmikroskop

Die als Zusatzeinrichtung zum Elmiskop 1 gelieferte
Siemens- Heizpatrone 1 gestattet es, die diinnen
Metallschichten im Elektronenmikroskop bis etwa
1050 °C aufzuheizen. Soweit mit Hilfe der Schmelz-
punkte geeigneter Substanzen durch uns festgestellt
werden konnte, betragen die Abweichungen der Schicht-
temperatur von der nach Werkskurven eingestellten
Temperatur weniger als 5%.

Durch Uberschreiten der normalen Grenzheizleistung
von 8 W (~ 1020 °C) um etwa 10% gelang es, Gold-
filme teilweise zur Sublimation zu bringen, also Tem-
peraturen von mehr als 1050 °C zu erreichen.

2. Deutung der Elektronenbeugungsdiagramme

2.1. Einkristall-Schichten

Bei der elektronenmikroskopischen Hellfeldabbil-
dung von Silberfilmen zeigen sich (Abb. 1 *) dunkle
oft gestreifte Zwillingsstrukturen, zu denen kompli-
zierte Feinbereichsbeugungsbilder gehoren (Abb.2a
und 2 b). Ein Teil der Reflexe, die nicht zur (100)-
Orientierung der Matrix gehoren, konnten als Re-
flexe von Orientierungen identifiziert werden® 7, die

Abb. 2. Feinbereichs-Elektronenbeugungsdiagramm einer Silberschicht mit Wachstumszwillingen. Folienebene: (100). a) Elek-

tronenstrahl etwa parallel [100]; Zwillingsreflexe nur sehr schwach; Matrix in Reflexionsstellung. b) Folie leicht um die

[010]-Richtung verkippt; Elektronenstrahl etwa parallel [501]; starke Zwillings- (Z) und Doppelreflexionspunkte (D), da
Zwillinge in Reflexionsstellung.

% Der Direktion der Saline Bad Friedrichshall sei fiir die
Uberlassung von Steinsalzkristallen gedankt.

10 W. Loesg, O. Scuorr u. F. WiLkg, Proc. Europ. Reg. Conf.
Electron Microscopy, Delft 1960, Bd. I, p. 134.
* Abb. 1, 3, 5 auf Tafel S. 1204 a, b.
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sich in bezug auf die (100)-Orientierung in Zwil-
lingsstellung befinden. Spiegelungs-(= Zwillings-)
Ebenen sind die vier {111}-Ebenen des KFZ-Git-

ters. Mit Hilfe einer Transformationsformel 7 lassen
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sich die Indizes der Netzebenen der Zwillingsgitter
in Indizes bezogen auf die Matrix ausdriicken. Es
gilt fiir die transformierten Indizes z.B. bei einer
(111)-Zwillingsebene

(hkl)T= % (th_2ka_2lZw, _2th+ka"‘2lZw1 _2th_2ka+lZw),

wobei (hkl)z, die urspriinglichen Indizes im Zwil-
lingsgitter bedeuten.
So gehen z. B. ineinander iiber:

(T11)zw—3% (511) 1,
(200) Zw_)% (211)T ’
(220) zo — § (228) .

Durch die Transformation bleiben die Abstande
der reziproken Gitterpunkte vom Ursprung des rezi-
proken Gitters erhalten, die transformierten Punkte
liegen also alle auf den DeBYE-ScHERRER-Ringen von
Silber bzw. des jeweiligen KFZ-Metalls. Ein Teil
der Punkte liegt dagegen nicht auf diesen Ringen,
gehort also scheinbar nicht zum KFZ-Gitter. Als Ur-
sache solcher zusitzlichen (anomalen) Beugungs-
punkte bei Silber und anderen KFZ-Metallen wur-
den periodische Gitterfehler % 5 11, hexagonale Pha-
sen 12716 ynd Doppelreflexion 1 2 779 17720 an Zwil-
lings- und Matrixgitter angegeben.

Die Lage der zusatzlichen Beugungspunkte erhalt
man durch Linearkombination von reziproken Git-
tervektoren des Matrix- und des Zwillingsgitters 7> 9.
Diese Linearkombination entspricht einer Doppel-
reflexion in der Art, da} der am Zwillingsgitter ge-
beugte Elektronenstrahl als Primérstrahl fir das
Matrixgitter wirkt und an einer Matrix-Netzebene
nochmals reflektiert wird, oder dies auch in umge-
kehrter Reihenfolge geschieht. Diese Erkldrung
wird unterstiitzt durch die Dunkelfeldaufnahme im
Lichte eines Zusatzreflexes®, bei der nur Gebiete
hell aufleuchten, an denen Zwilling und Matrix iber-
lappen; die Uberlappung ermoglicht die Doppel-
reflexion. Da andererseits die Lage der zusatzlichen
Punkte nicht vollig durch die Annahme einer hexa-

11 H. Gorrscug, Z. Phys. 134, 517 [1953].

12 H. Becker, Phys. Verh. 3, 40 [1952].

13 H. Janrreiss, Ann. Phys. 14, 319 [1954].

14 1. Yane, J. Electrochem. Soc. 97, 241 [1950].

15 K. M. Gorsunowa u. N. A. Scuiscaakow, Izv. Akad. Nauk
SSSR, Ser. Fiz. 17, 242 [1953].

18 A, Panpeg, J. Sci. Ind. Res. India 17 B, 1 [1958].

17 H. Gorrscag, Z. Naturforschg. 11 a, 55 [1956].

18 R. D. Bursank u. R. D. Hripenreicu, Phil. Mag. 5, 373
[1960].

gonalen Phase erkldrt werden kann$8, periodische
Gitterfehler dagegen aus Intensititsgriinden aus-
scheiden 2%, darf Doppelreflexion als einzige Ursache
dieser nicht auf DEByve-ScHErrER-Ringen liegenden
Punkte als gesichert angesehen werden. Die zunéchst
an Silber gewonnenen Ergebnisse wurden durch
weitere Untersuchungen an Gold, Kupfer und Nickel
erginzt und bestatigt.

2.2. Polykristalline Schichten

DaBl man durch Drehung von Einkristalldiagram-
men mit Zusatzreflexen der erwahnten Art auch zu-
sitzliche Beugungsringe erhalt, die scheinbar nicht
mit der KFZ-Struktur vertriglich sind, scheint trivial
(Abb. 3b). Trotzdem wurden die Zusatzringe haufig
einer hexagonalen Phase 2! 7232 (meist in Verbindung
mit Stapelfehlern) zugeschrieben. Wie bereits ge-
zeigt wurde > 8 und auch der Tab. 1 zu entnehmen
ist, konnen einige beobachtete Ringe hexagonal
nicht erklart werden; dagegen konnen andere Ringe,
die bei einer hexagonalen Struktur auftreten sollten,
nicht beobachtet werden. Durch Doppelreflexion an
Gittern in Matrix- und Zwillingsorientierung lassen
sich die experimentell gefundenen Zusatzringe
zwanglos deuten. Es soll deshalb hier nur noch er-
ganzend gezeigt werden, warum es bei oberflach-
licher Auswertung leicht zu hexagonaler Deutung
kommen kann:

Punkte auf Zusatzringen sind nach folgendem
Schema ,,indizierbar®:

(RED yatrix + 3 (RED =% (K'ET)

z.B. (202) + 3 (320)7 = } (224).

19 M. Gueer u. E. Gueer, C. R. Acad. Sci., Paris 252, 2200
[1961].

20 H. ScHLOTTERER, Z. Krist. 119, 321 [1964].

2t P, B. Hirsch, A. KerLy u. J. W. Mexter, Proc. Phys. Soc.,
Lond. B 68, 1132 [1955].

22 K. Bauabur u. P. V. Sastry, Proc. Phys. Soc., Lond. 78,
594 [1961].

23 K. Bauapur, P. V. Sastry u. G. L. MaLuotra, J. Phys. Soc.
Japan 17, 1637 [1962].

2%a J E. Davey u. R. H. Derter, J. Appl. Phys. 36, 284 [1965].
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Berech- | Indizierung
Beobachtzte nete |
Ringe Qua- | im | durch Doppel- im hexa-
32 drat- | KFZ-  reflexion: | gonalen
=3r2-a%- ' summen Gitter ~ Addition von | Gitter
z 2 Vektoren
1 | T1) +3 2% 1 |
4 (022) + 3 (239 71|
8,02 4+ 0,01 8 (020) + % (244) 7 (10T0)
9,000 9 (111) (0002)
10,25 (1011)
12,000 12 (200) ‘
16 (200) +4 (230 1|
17,06 + 0,07 | 17 (I11) + 3 (24%) 7| (1012)
24,000 24 (220) (1120)
%25,02 + 0,03 | 25 (1T1) + 3 (243%) 1
28,1 4+ 0,1 28 (220) +3( 21@
28,25 (1013)
32,0101 | 32 (200) +3 (2T%) 1 (2020)
33,000 33 (311) (1122)
34,25 (2021)
36,000 36 (222) (0004)
39,9 + 0,2 40 (020) + 4 (244) 1 |
41,2 40,2 41 11T) +3(24%) 7 | (2022)
44 (330) +3 (2301 | (10T4)
48,000 48 | (400)
49 (331) +3 (239 1|
52,25 | (2023)
56,1401 | 56 | (223) +3 (233) 7 | (2130)
57,000 57 (331)
58,25 | (2131)
60,000 60 | (420) | (1124)
64 | (244) +3
64,25 | (1015)
65,00 | | (I33)+3(28%) 1 | (2132)
67,3+ 04 | 68 | (022) +3 (2 II (2024)
72,000 72 | (422) (3030)
73 ‘ (T13) +3 (239 7
761403 | 76 | | (206) + (230 1
76,25 ‘ | (2133)

Tab. 1. Zur Deutung der Zusatzringe auf den DEBYE—SCHERRER-
Diagrammen kubisch flichenzentrierter Metalle. Es sind die
Mittelwerte mehrerer Messungen der Durchmesser von Beu-
gungsringen (ausgedriickt durch die von der jeweiligen KFZ-
Gitterkonstanten unabhingige Quadratsumme Z2), die be-
rechneten 2, sowie die verschiedene Indizierung der Desve—
Scuerrer-Ringe im KFZ- und im hexagonalen Gitter bzw. die
Erklarungen durch Doppelreflexion aufgefiihrt. Die Durch-
messer der normalen KFZ-Ringe wurden als Bezugswerte fiir
die genaue Messung der zusitzlichen Ringe verwendet. Eine
weitere Gruppe zusétzlicher Ringe, die durch Doppelreflexion
an zwei verschiedenen Zwillingsorientierungen zustande kom-
men (Uberlappen von zwei Zwillingen nicht identischer Orien-
tierung), bleibt aus Griinden geringer Intensitdt unbertick-
sichtigt, darf aber bei vollstindiger Deutung nicht unerwihnt
bleiben. Die Vektoraddition in der Spalte der Doppelrefle-
xionsindizierung gibt jeweils nur ein Beispiel fiir viele Mog-
lichkeiten mit gleicher Quadratsumme. Es sind dabei verschie-
dene reziproke Gittervektoren der Matrix mit dem gleichen
(200) -Vektor eines (111)-Zwillings [=3 (243) 1] kombiniert.
Die mit * bezeichneten Ringe liegen weit entfernt von hexago-
nal indizierbaren und konnen deshalb als eindeutiger Beweis
fiir die Doppelreflexions-Theorie dienen.

24 Die Konstante enthélt die Apparaturkonstanten einschlief3-
lich der Beugungswellenldnge.
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Fir die Abstinde der Punkte vom Primarstrahl,
d. h. fiir den Radius der Ringe, gilt 2¢

r’grz = const (1/d?) = const(1/a?) (h2 + k2 + [2)
=const(1/a?) 2.

Die Quadratsumme 2 ist fiir die durch Doppel-
reflexion hervorgerufenen Zusatzringe nicht ganz-
zahlig, sondern erst 3 2 wird ganzzahlig. Im obigen
Beispiel ergibt sich 2'(}:224) = §; der Ring besitzt
also im Verhiltnis zum Abstand des (111)-Ringes
den Abstand 1§ vom DurchstoBpunkt des Primir-
strahls.

Fiir die Ringe einer hexagonal dichtesten Kugel-
packung mit

anex =axrz/V2 und  cpex =2 agpz/V3

gilt
rhex = const (1/d?ex)
= const(1/a®kyy) [§ (R2+ K2+ kh) +
= const(1/a%kyz) 2.

1e]

Bei beliebigen A, £ und fir [=2N (N=0,1,2,...)
ergeben sich @hnliche Quadratsummen wie bei den
Doppelreflexionsringen (s. Tab. 1). Fir [=2N +1
berechnet man jedoch Summen, die nicht mit ein-
fachen kubischen Ringen und auch nicht mit Doppel-

reflexionsringen zusammenfallen.

Das genaue Zusammenfallen der hexagonalen
Ringe mit /=2 N mit kubischen Doppelreflexions-
ringen fiihrte zu der unrichtigen hexagonalen In-
dizierung der Zusatzringe. Obwohl die Zusatzringe
von uns auller bei Silber auch bei aufgedampften
bzw. elektrolytischen (s. Abschnitt 1.1.2) Platin-,
Gold-, Kupfer- und Nickel-Schichten beobachtet wur-
den, soll in Abb. 3 ¢ und 3 d gezeigt werden, daf} es
sich bei den Zusatzringen im Silberbeugungsdia-
gramm nicht um Ringe der Silbersulfid-Struktur
handelt (siehe auch 2%). Die Ringe der monoklinen
Akanthit-Struktur des Silbersulfids liegen an ande-
ren Stellen und sind auch viel zahlreicher als die
Zusatzringe.

Davey und Derrer 2** haben neben vier zusitz-
lichen Ringen, die im Rahmen der Meflgenauigkeit
bei 32 =8, 17, 28 und 41 liegen, einen weiteren
mit 3 2 ~ 6 beobachtet, der durch Doppelreflexion
an Matrix und Zwilling nicht erkldart werden kann
und von ihnen als verbotener (110)-Ring gedeutet

25 H. ScuLOTTERER, phys. stat. sol. 11, 219 [1965].
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schichten (S.1201)

Abb. 1. Wachstumszwillinge in diinnen Silberschichten. a) Hellfeldaufnahme;
Zwillinge mit verschiedenem Kontrast. A: Zwillingskontrast, gleichméBige To-
nung, B: Zwillings-Keilkontrast. b) Dunkelfeld im Lichte eines (200)-Matrix-
reflexes. C: Stapelfehlerkonstrast, D: Keilkontrast. ¢) Dunkelfeld im Lichte
eines (111)-Zwillingsreflexes: Zwillingskontrast.

/ [ [
(220)  (311)(222)

Abb. 3. Ausschnitte aus Elektronenbeugungsdiagrammen polykristalliner Materialien. a) Aluminium-Aufdampfschicht, b) Sil-
beraufdampfschicht mit zusitzlichen Ringen (Doppelreflexionsringe mit der dreifachen Quadratsumme bezeichnet: 8, 17, 25...),
c) Teilweise sulfidierte Silberschicht, d) Reine Silbersulfidschicht (Ag,S, Akanthit).

Zeitschrift fiir Naturforschung 20 a, Seite 1204 a
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Abb. 5. Verdnderung von Wachstums-
zwillingen in einer Gold-Einkristall-
schicht beim Aufheizen im Elektro-
nenmikroskop. Durch die Verbie-
gung der Folie bei hoherer Tempe-
ratur konnen die einzelnen Zwillinge
auf den einzelnen Bildern teilweise
mit verschiedenem Kontrast beob-
achtet werden.
a) Ungetemperte Folie; b) 1 Std.
lang bei 500 °C getempert; c) wie
b), aber 1 weitere Stunde bei 700 °C
getempert; d) wie c), aber zusitz-
lich noch 3,5 Std. bei 900 °C getem-
pert; e) wie d), aber noch 1 Std. bei
1000 °C getempert; f) wie e), aber
noch 10" bei T ~ 1050 °C getem-
pert; g) gleiche Temperaturbehand-
lung wie f), aber vorher nicht mit
Elektronen bestrahlt.
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wird. Auch bei unseren polykristallinen Schichten
war gelegentlich ein solcher Ring bei 3 2 = 6,0
bis 6,5 zu finden. Da man durch Annahme einer
Doppelreflexion an zwei verschiedenen Zwillingen

(siehe auch Erklarung zu Tab. 1!) nach dem Schema
3 (575)r + § (230) = § (331),

T’,T = Zwillingstransformation nach (11T) bazw.
(111), zu einer Quadratsumme 3 2 = 6,33 kommt,
mochten wir auch fiir diesen Ring die Doppelrefle-
xion als einfachste Erklarung vorschlagen.

Bei Goldschichten, die bei Zimmertemperatur auf-
gedampft worden waren, zeigten sich im Gegensatz
zu BanaDpuR u. a.?? ebenfalls die Zusatzringe der
Doppelreflexion.

Im Unterschied zu den erwahnten Metallen ent-
halten diinne Aluminiumschichten wegen der hohen
Stapelfehlerenergie von Aluminium keine Zwillinge;
wegen der daher fehlenden Doppelreflexion sind auf
Abb. 3 a auch keine zusitzlichen Ringe zu beobach-

ten.

3. Kontrast von Zwillingen im Elektronen-
mikroskop 26

Die Sichtbarkeit von Zwillingslamellen im Elek-
tronenmikroskop beruht auf dem Auftreten von un-
terschiedlichem Beugungskontrast zwischen Matrix
und Zwillingen. Die Art des Kontrastes im Einzel-
fall hangt deshalb von der Ausdehnung des Zwil-
lings in Richtung der Normalen der Zwillingsebene,
von der Dicke der Einkristallfolie und der Lage von
Zwilling und Matrix in bezug auf die Richtung des
einfallenden Elektronenstrahls ab. Auf Abb. 4 sind
schematisch die Kontrastverhiltnisse fiir je einen
diinnen und dicken Zwilling dargestellt, wobei
dick bedeuten soll, dal sich die Projektionen der
Zwillings-Matrix-Grenzen nicht mehr iiberlappen
(Abb.4 a). Im folgenden wird diskutiert, welcher
Hellfeld-Kontrast zu den verschiedenen Reflexions-
stellungen gehort.

3.1. Das Ausgangsgitter (Matrix) ist in Reflexions-
stellung (Abb. 4 b und 1b)

3.1.1. Diinner Zwilling; Stapelfehlerkontrast

Der Kontrast hingt hier!"7 wesentlich von der
Anzahl der {111}-Ebenen des Zwillings ab, den

26 Dijese wie die Uberlegungen von Abschnitt 2 gelten in
gleicher Weise auch fiir Verformungszwillinge 7.

27 M. J. WreLax u. P. B. Hirscu, Phil. Mag. 2, 1121, 1303
[1957].
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Abb. 4. Schematische Darstellung des Kontrastes diinner und
dicker Zwillinge in einer Matrixschicht mit (200) als Folien-
ebene und (111) als Zwillingsebene. a) Schnitt senkrecht zur
Folienebene und zu den Zwillingsebenen. b) Kontrast der
Zwillinge, wenn die Matrix in Reflexionsstellung ist; Strei-
fung in der Bildebene (parallel zur Folienebene). ¢) Die
Zwillinge sind in Reflexionsstellung; Bildebene etwa parallel
zur Folienebene.

man sich ja aus ibereinanderliegenden Stapelfehlern
aufgebaut denken kann. Ist die Zahl der Stapelfehler
(3N*1) — wobei N=0,1,2,...ist —, so befin-
den sich die beiden Halften der Matrix (die Absorp-
tion durch die Zwillingsschicht sei vernachléssigt)
in Stapelfehlerstellung zueinander, es tritt also die
von Stapelfehlern 27 her bekannte Streifung auf, die
oft zu einer Verwechslung der diinnen Zwillinge mit
Stapelfehlern fiihrt!. Bei 3 N iibereinanderliegen-
den Stapelfehlern tritt kein Stapelfehlerkontrast auf,
jedoch wurde von Pasurey® aus dem Amplituden-
Phasen-Diagramm abgeleitet, dal} eine allerdings
sehr kontrastarme Streifung auch in diesem Falle
vorhanden sein miiffite. Experimentell konnte diese
Streifung wegen des sehr geringen Kontrastes nicht
nachgewiesen werden.

3.1.2. Dicker Zwilling: Keilkontrast 28 29

Zu beiden Seiten des Zwillings nimmt die Dicke
der Matrix keilférmig ab. Die beiden Keile zeigen
deshalb die ebenfalls lange bekannten Streifen glei-
cher Dicke 3° (EwaLpsche Pendellosung) .

28 L.REemMeR, J.Ficker u. T.Pieper, Z. Metallk. 52,753 [1961].

29 A. Nacasawa u. S. Ocawa, J. Phys. Soc. Japan 15, 1421
[1960].

30 W. Kosser, Naturwiss. 31, 323 [1943].
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3.2. Der Zwilling ist in Reflexionsstellung
(Abb. 4 c und Abb. 1c)

3.2.1. Diinner Zwilling; Zwillingskontrast 1- 5 6, 31

Da die Matrix nicht in Reflexionsstellung sein
soll, erscheinen die Zwillingslamellen als gleichma-
Big dunkel getonte Bander.

3.2.2. Dicker Zwilling; Keilkontrast 1- 7

In gleicher Weise wie im Falle 3.1.2. zeigen die
keilférmigen Rénder des Zwillings die Streifen
gleicher Dicke.

3.3. Anregung eines gemeinsamen Reflexes

Ist die Kristallschicht so zum einfallenden Strahl
orientiert, dal nur eine Ebene reflektiert, die den
beiden Gittern von Zwilling und Matrix gemeinsam
ist (also die Zwillings-{111}-Ebene oder die dazu
senkrecht stehende {110}-Ebene), so kann weder im
Hellfeld noch im Dunkelfeld der Zwilling von seiner

Umgebung unterschieden werden.

3.4. Kontrastinderungen; Unterscheidung zwischen
Zwilling und Stapelfehler

Wahrend der Bestrahlung im Elektronenmikro-
skop tritt hdufig — verursacht durch thermische
Spannungen — eine Lageanderung der Einkristall-
folie auf, die eine sprungartige Kontrastinderung
zur Folge hat. Auch Versetzungen, die sich durch
den Zwilling oder in dessen Nihe bewegen, bewir-
ken gelegentlich eine solche Kontrastinderung. Diese
meist sehr rasche Anderung der Beugungsbedingun-
gen und damit des Kontrastes kann beim Beobachter
einen dhnlichen Eindruck hervorrufen wie sich be-
wegende Partialversetzungen von Stapelfehlern. Wie
diese verldngert oder verkiirzt sich der Zwilling
scheinbar; deutlich erkennbare Zwillinge konnen
unsichtbar werden, andere vorher nicht wahrgenom-
mene neu auftauchen.

Da auch Anfang und Ende der Zwillinge von Ver-
setzungen begrenzt werden, wird die Ahnlichkeit zu
einfachen Stapelfehlern noch gréfer, zumal bei bei-
den Strukturen bei geeigneten Reflexionsbedingun-
gen Stapelfehlerkontrast auftreten kann.

Aus diesen Griinden kann weder der Kontrast
noch die wirkliche oder scheinbare Bewegung von
Strukturen zur Identifizierung herangezogen werden.
31 A. Arr u. A. Ponster, J. Phys. Radium 21, 134 A [1960].

32 Durch Feinbereichsbeugung und Dunkelfeldaufnahmen
konnte sichergestellt werden, da3 es sich bei den meisten

STRUKTUR VON WACHSTUMSZWILLINGEN IN METALLSCHICHTEN

Zur eindeutigen Unterscheidung ! zwischen Zwil-
lingen und einzelnen Stapelfehlern miissen vielmehr
Feinbereichsbeugungsaufnahmen und Dunkelfeld-
bilder in verschiedenen Verkippungsstellungen der
diinnen Schicht und im Lichte verschiedener Reflexe
kombiniert werden. Stapelfehler sind daran zu er-
kennen, daBl sie im Unterschied zu den Zwillingen
in keiner Reflexionsstellung Zusatzreflexe liefern,
und es deshalb auch nicht méglich ist, sie im Dunkel-
feld fiir sich allein aufleuchten zu lassen.

Die verschiedenen Arten von Kontrast, wie sie
vorstehend beschrieben wurden, konnten von uns
aufler in Silber- auch in Gold-, Kupfer- und Nickel-
Schichten in (100)-Einkristallorientierung beobach-

tet werden.

4. Verhalten der Zwillinge bei Erhitzen
im Elektronenmikroskop

4.1. Teilweises Verschwinden von Zwillingen
bei hoheren Temperaturen

Um das thermische Verhalten von Zwillingen in
diinnen Schichten zu untersuchen, wurden mit der
erwihnten Heizeinrichtung diinne Silber-, Gold- und
Kupfer-Einkristallschichten auf Temperaturen iiber
1000 °C aufgeheizt. Bei allen drei Metallen ist bei
Temperaturen iiber 500 °C festzustellen, daB ein
Teil der anfangs vorhandenen Zwillinge (groBen-
ordnungsmafBlig 10!'* —10'® Einzelstrukturen/cm?)
verschwindet und auch bei Anderung der Reflexions-
bedingungen nicht mehr zu beobachten ist. Abb.5
zeigt dieselbe Stelle vor und nach Erhitzen und lén-
gerem Verweilen bei hoheren Temperaturen. Die
Zahl der bei einer konstanten Temperatur pro Zeit-
einheit verschwindenden Zwillinge 3 nimmt mit der
Temperungsdauer ab; beim Ubergang zu einer hé-
heren Temperaturstufe ist wieder eine erhohte An-
zahl verschwindender Strukturen zu beobachten. Das
Verschwinden beginnt meist mit einer Verkiirzung
des Zwillings; ob diese gleichzeitig mit einer abneh-
menden Dicke des Zwillings verbunden ist, kann bei
unseren Versuchen aus Kontrastgriinden nicht ein-
deutig entschieden werden.

Beim Erhitzen bis in die Néhe des Schmelzpunk-
tes des kompakten Metalls verschwinden etwa 50 bis
85% der im Gesichtsfeld beobachteten Strukturen.
AuBlerhalb des bestrahlten Bereiches (Abb. 5 g) kann

Strukturen um Zwillinge handelt. Es ist jedoch moglich,
daB vereinzelt auch Stapelfehler vorhanden sind.
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man sogar gelegentlich nur noch 5% der urspriing-
lichen Zwillingszahl finden. Daraus kann man schlie-
Ben — zu dhnlichen Folgerungen fithrten Schmelz-
punktshestimmungen an diinnen Schichten im Elek-
tronenmikroskop —, daf} der sich durch die Bestrah-
lung auf beiden Seiten der Metallschicht bildende
Kohlefilm eine stabilisierende Wirkung ausiibt und
so das Verschwinden der Zwillinge erschwert.

Auch nach lingerem Erhitzen in der Nihe des
Schmelzpunktes des kompakten Metalles bleiben
noch etwa 1-10'3—5-10'* Strukturen pro cm? ib-
rig, obwohl an manchen Stellen der Folie bei diesen
Temperaturen bereits ein Absublimieren des Mate-
rials stattfindet. Dem Absublimieren geht keines-
wegs eine Umwandlung (Verschwinden des Zwil-
lings) voraus; auch ein bevorzugter Abbau an Zwil-
ling oder Matrix wurde nicht gefunden.

Bei allen drei Metallen wurden nach langerem
Verweilen in der Nahe der Schmelztemperatur noch
Zwillinge gefunden, die im Beugungsbild deutliche
Zwillingsreflexe lieferten. Das Ergebnis von Baua-
DUR u. a. 23, daB bei Temperaturen iiber 650 °C die
Zusatzringe bei Gold verschwinden, kann deshalb
nicht bestatigt werden.
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4.2. Zum Vorgang der Umwandlung von Zwillings-
orientierung in die (100)-Matrix-Orientierung

Da am Orte des Verschwindens der Zwillinge
keine Dickendnderung der Folie beobachtet wird,
mufl das Unsichtbarwerden dieser Strukturen als
Umwandlungsvorgang zu deuten sein. Wir nehmen
also an, dafl an diesen Stellen die Matrixorientie-
rung energetisch giinstiger liegt (wegen des Ver-
schwindens der Zwillingsgrenzen), und sich deshalb
der Zwilling in die andere spiegelbildliche Orientie-
rungslage umlagert. Der Vergleich von bestrahlten
und unbestrahlten Stellen gibt Hinweise darauf, daf3
die Umwandlung nicht im Inneren, sondern an der
Ober- oder Unterseite der Schicht ihren Ausgang
nimmt.

Die Bildungswahrscheinlichkeit fiir die Umwand-
lungskeime und die Umwandlungsgeschwindigkeit
selbst nimmt mit hoherer Temperatur zu.

Der Arbeitsgemeinschaft fiir Elektronenoptik e. V.
und den Wirtschaftsministerien des Bundes und des
Landes Baden-Wiirttemberg ist fiir die Unterstiitzung
der Untersuchungen zu danken.

Space-correlation Function Expression for the Real Part
of the Electrical Conductivity

Hermur GABRIEL

Institut fiir Theoretische Physik A der Technischen Hochschule Braunschweig

(Z. Naturforschg. 20 a, 1207—1212 [1965] ; received 5 June 1965)

The real part of the frequency and wave-vector dependent conductivity is expressed in terms of
single-particle and pair correlation functions starting from a generalized Kuso formula. The result
is an analogon to Zwanzic’s relation between the self-diffusion coefficient and the dynamical structure
factor introduced by Vax Hove in the theory of neutron scattering. As an application we calculate

the real part of the mobility for the small polaron.

Recently, Baym! and Greene and Konn 2 pointed
out that the problem of electron-phonon interaction
in solids and liquids can be completely described
in terms of the dynamical structure factor

+o0
1 dt e‘i(/)t
2z N,
—o0

Gew(~iq R0} epligR®)). (1)

S(q5 U)) =

1 G. Bavm, Phys. Rev. 135, A 1691 [1964].
2 M. P. Greexe and W. Konx, Phys. Rev. 137, A 513 [1965].

(...) represents a thermal average at temperature 7,
R,(¢) is the HeisExBErG operator for the position
of the [-th ion at time ¢, N, the number of scattering
centres and q =k — Kk’ the difference of wave vec-
tors in the initial and final electron states. The ex-
pression for the resistivity given in ref.! and 2 is
valid in the Born approximation for the electron-
phonon scattering.

On the other hand, the information about the
dynamics of the ions contained in S(q, @) may also
be used to study certain transport properties of the



