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Ordnung, der Nullreflex bei (h,u) =0. Wichst die
Schwingungsamplitude, so nimmt die Zahl der Satel-
liten zu. Da gleichzeitig die mittlere Intensitdt der
einzelnen Satelliten abnimmt, strebt die Gesamt-
intensitait einem Grenzwert, dem kinematischen

Grenzfall, zu.

In anschaulicher Weise liBt sich dieser Ubergang
auch am Beispiel der Pendellosungslange diskutie-
ren. Der Idealkristall zeigt kinematisches Verhalten
fiir Dicken, die klein im Vergleich zur Pendel-
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Rontgen-Topographische Untersuchungen am Lithiumformiat-Monohydrat
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Herrn Prof. Dr. G. Borrmann zum 65. Geburtstag gewidmet

The defect structures of large single crystals of lithium formate monohydrate, HCOOLi-H,O (space
group Pbn2,), have been examined by X-ray topography. Two types of planar defects occur:
a) Twin boundaries and twin lamellae parallel to (100). The twinning is produced by a rotation
of 180° around the axis [100]. b) Defect planes parallel to (010), which could not fully be
characterized.

The crystals contain grown-in dislocation lines with Burgers vectors parallel to [100], [010],
[001], (110), and probably also parallel to (011) and (012). Many of these lines have moved
after crystal growth. Bundles of essentially straight dislocation lines with distinct but not always
sharply defined preferred directions occur. These directions are in reasonable agreement with
directions calculated by minimizing the elastic dislocation energy per unit growth length. Further-
more, dislocation half loops with a Burgers vector [001] produced by plastic deformation have
been observed. Some relations between the relative growth velocities of two neighbouring growth

faces and the geometry of the corresponding growth-sector boundary are discussed.

1. Einleitung
Lithiumformiat-Hydrat, HCOOLi-H,0, kristalli-

siert in der rhombischen Raumgruppe Pbn2; **. Die
Struktur wurde von Mohana Rao und Vismamitra !
sowie Enders-Beumer und Harkema '* bestimmt. Die
Gitterkonstanten sind 1:

a=6483 A, b=9973A, c=4847A
Wegen ihres polaren Charakters besitzen die Kri-

stalle physikalische Eigenschaften, die auch fiir tech-

* Neue Anschrift: Dr. H. Klapper, Institut fiir Kristallogra-
phie der Technischen Hochschule Aachen, D-5100 Aachen.

nische Anwendungen interessant sind. So zeigt das
Li-Formiat-Monohydrat (LFMH) einen piezoelektri-
schen Effekt, der denjenigen des Quarzes um ungefiahr
das 4-fache iibertrifft %. Besonders hervorzuheben ist
das nichtlineare optische Verhalten dieser Substanz:
Sie besitzt einen groflen Wirkungsgrad fur die Erzeu-
gung der zweiten harmonischen Oberwelle 2.

Wegen des besonderen Interesses, das das LFMH
auf Grund seiner polaren Eigenschaften gefunden
hat, schien eine Untersuchung der Perfektion seiner

** P. Groth (Chem. Kristallographie III, S. 12; Engelmann:
Leipzig 1910) gibt fdlschlicherweise die Klasse mmm an.
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Einkristalle wiinschenswert. Es ist das Ziel dieser
Arbeit, die Defektstrukturen dieser Kristalle zu un-
tersuchen und zu charakterisieren.

2. Kristallziichtung und Morphologie
Die Einkristalle des LFMH wurden nach zwei Ver-

fahren aus wallriger Losung geziichtet: durch lang-
sames Eindunsten des Losungsmittels bei 35 °C und
durch Temperatursenkung von 38° auf 33 °C. Ihr
Durchmesser betragt bis 6 cm in Richtung der pola-
ren c-Achse, bis 25 mm in den Richtungen senkrecht
dazu. Die Morphologie (Abb.1a,b) ist bestimmt
durch das Prisma {110}, das Pinakoid {010}, in
positiver c-Richtung durch das Doma {021}, in
negativer c-Richtung durch die Domen {02T} und
{10T} sowie die Pyramide {11T}. Gelegentlich
wird, in Gestalt schmaler Facetten, auch das Pina-
koid {100} beobachtet.

In den Kristallen treten haufig Verzwillingungen,
iiberwiegend in Form schmaler Zwillingslamellen
parallel (100) auf. Die Zwillingspartner gehen durch

(010)

(110) (110)

(021)

(100
(021)

a) [43)

Drehung um 180° um eine Achse parallel [100]
auseinander hervor, besitzen also entgegengesetzte
Polaritat. Dieses konnte durch die Vorzeichenum-
kehr des longitudinalen piezoelekirischen Effektes
bestétigt werden *. Die Zwillingsgrenzen sind par-
allel (100). Abbildung 1 ¢ zeigt das Kopfbild eines
Kristalls mit zwei Zwillingsindividuen, der mit die-
ser Morphologie gewachsen war.

Die Zwillingsgrenzen bzw. Zwillingslamellen kon-
nen durch Anétzen mit Wasser sichtbar gemacht wer-
den. Die Auflosungsgeschwindigkeit der LFMH-Kri-
stalle ist in der negativen c-Richtung grofer als in
der positiven. Dadurch entstehen beim Anétzen auf
Flachen (hkl) mit 1+=0 Rillen bzw. Stufen, welche
die Lage der Zwillingslamellen bzw. Zwillingsgren-
zen im Kristall erkennen lassen (Abbildung 1d).

Die Qualitat der in der + c-Richtung und senk-
recht zu ihr gewachsenen Kristallbereiche ist, visuell
beurteilt, gut. In den in — c-Richtung auskristalli-
sierten Gebieten dagegen treten haufig Einschliisse
mit Mutterlésung (Abb. 6) auf.

Abb. 1. a) und b) : Kopibild eines symmetrischen Kristalls, in positiver und negativer c-Richtung gesehen. c¢) Kopfbild eines
Zwillings. d) Skizze eines Priparates mit einer Zwillingsgrenze und zwei Zwillingslamellen. Die Flichen (001) und (00T)

wurden durch Schneiden des Kristalls erzeugt und mit Wasser angeitzt.

* Die hier morphologisch festgelegte positive Richtung der
zweizidhligen Achse hidngt in folgender Weise mit dem Vor-
zeichen des longitudinalen piezoelektrischen Effekts zusam-

— — — — Zwillingsgrenze bzw. Zwillingslamelle.

men: bei Druck in Richtung [001] tritt an der auf der
Fliche (001) liegenden Elektrode eine negative Ladung
auf 2.
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3. Rontgen-topographische Untersuchungen

Fir die Untersuchungen der Defektstrukturen in
den Kristallen des LFMH sind die Rontgen-topogra-
phischen Verfahren in Transmission am besten ge-
eignet. Sie gestatten die direkte Sichtbarmachung
der Gitterstérungen im Innern makroskopisch grofler
Kristalle, ohne diese oder die Defekte zu verandern.
Eine Interpretation der Réntgen-topographischen
Kontraste ist auf der Grundlage der Theorien der
Réntgen-Beugung am idealen und am gestorten Kri-
stallgitter moglich. Zum Verstindnis dieser Kon-
traste hat auch Borrmann, dem diese Arbeit gewid-
met ist, mit seinen Untersuchungen tiber die anomale
Absorption und die Richtungen der Energieausbrei-
tung der Rontgen-Strahlen im Interferenzfall (Borr-
mann-Effekt, Borrmann-Facher) wesentlich beigetra-
gen 76, Da die Erscheinung der anomalen Absorp-
tion stark von der Kristallperfektion abhéngt, wurde
sie mehrfach zur Abbildung von Versetzungen in
stark absorbierenden Kristallen (uod = 10; u=1li-
nearer Absorptionskoeffizient, d = Dicke des Kri-
stalls) benutzt (z. B. 779).,

Die LFMH-Kristalle sind aus leichten Atomen auf-
gebaut und besitzen daher eine nur schwache Ab-
sorption fiir die in der Rontgen-Topographie ibli-
chen Rontgen-Wellenldangen. u, berechnet sich aus
den Massenabsorptionskoeffizienten der im Kristall
enthaltenen Elemente!® und der Dichte (0=1,46 ¢
/em?) zu:

uy=12,8 em™? fir Cu— }
o= 1,52 em™1 fiir Mo —

(A=1,54 A&),

Ka-Strahlung (2=0,709 A)

Aus 5 verschiedenen Kristallindividuen wurden ins-
gesamt 16 Platten parallel (100), (001) und {110}
in Dicken zwischen 0,6 und 2,5 mm herausgeschnit-
ten und mit dem Rontgen-topographischen Verfah-
ren nach Lang!! abgebildet. Platten mit der Dicke
d <1 mm wurden mit Cu-, solche mit d>1 mm mit
Mo-Ka;-Strahlung untersucht. In diesen Féllen ist
tyd =<1 und die Defekte werden tiiberwiegend
durch den kinematischen oder Extinktionskontrast
(1. .1 12) sichtbar. Es wurden die Reflexe (200),
(040), (002), {110}, {120}, {210}, {101}, {021}
und {111}, teils im symmetrischen, teils im asym-
metrischen Laue-Fall verwendet.

H. Klapper

4. Ergebnisse und Diskussion

4.1. Ebene Defekte

Im LFMH wurden zwei Arten ebener Defekte be-
obachtet:

a) Die im Abschnitt 2 genannten Zwillingsgrenzen
und Zwillingslamellen.

Abbildung 3 * zeigt ein Translations- und ein
Sektionstopogramm mit zwei derartigen Zwillings-
lamellen parallel (100). Thr Abstand ist ungefihr
0,8 mm. Sie durchsetzen die (110)-Platte unter
einem Winkel von 33 und erzeugen einen Kontrast,
der fiir planare Defekte mit parallel bleibenden Kri-
stallgittern typisch ist und durch die sogen. ,Inter-
branch-scattering* '® hervorgerufen wird.

Sind die Kristallgitter beiderseits der Zwillings-
grenze gegeneinander um den ,,Fault“-Vektor f ver-
sezt und andert sich das Vorzeichen der Phase @
der Strukturamplitude des zur Abbildung verwen-
deten Reflexes (hkl), so wird die Grenze unsichtbar,
wenn

gfiP/a==xn istld (I)

(g = Diffraktionsvektor, |g|=1/du; n ganz).
Im vorliegenden Fall besitzen die Reflexe (Ak0) der
Zone [001] reelle Phasen (@ =0 oder 1), so daf}
die Bedingung (I) auf g-f= £ n reduziert wird.
Die Zwillingsgrenzen sind jedoch bei Abbildung an
den Ebenen dieser Zone [es wurden die Reflexe
(200), (040), {110}, {120} und {210} verwen-
det] unsichtbar. Damit mufl man annehmen, dal}
eine Komponente des Fault-Vektors senkrecht zur
polaren Achse [001] nicht auftritt. Dagegen sind
die Zwillingsgrenzen und -lamellen in den Reflexen
(hkl) mit [ =0 zum Teil deutlich sichtbar. Thr Kon-
trast ist stark in den Reflexen {111} (Abb.3a,b) *
und {101} und schwach im Reflex (001), wihrend
er bei Abbildung an den Ebenen {021} nur mit
Mihe wahrgenommen werden kann. Da die Phasen
dieser Reflexe nicht zur Verfiigung standen, konnte
eine Abschatzung der Komponente des Fault-Vektors
parallel [001] an Hand der Bedingung (I) nicht
durchgefiihrt werden.

b) Defektebenen parallel (010)

Diese Storungen, die weder morphologisch in Er-
scheinung treten noch durch Atzen erkennbar wer-
den, wurden in zwei der 5 untersuchten Kristalle be-
obachtet. In Abb. 4 sind zwei dieser Defekte (Pl)
sichtbar. Hier fallt auf, daf} sie sich im Kontrast

* Abbildungen 3 bis 9 auf Tafel S. 620 a—c.
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stark unterscheiden. In einigen Fallen dndert sich
der Kontrast mit dem Ort im Kristall. Dieses deutet
darauf hin, dal der Charakter dieser Storungen
nicht einheitlich ist. Da sie in den Reflexen der Zone
(100] keinen oder nur minimalen Kontrast zeigen,
liegt offensichtlich ein Fault-Vektor parallel [100]
vor.

In einem Kristall wurde eine Defektebene dieser
Art beobachtet, die in der den Wachstumsflichen
(021) und (021) gemeinsamen Kante endet. Hier
konnte man annehmen, daB3 es sich um die Grenze
zwischen den auf diesen Flachen gewachsenen Kri-
stallbereichen handelt. Solche Wachstumssektoren-
grenzen, die wihrend des Kristallwachstums von
der zugehorigen Kristallkante iiberstrichen werden,
sind haufig flichenhafte Storungszonen. Allerdings
bilden diese Defekte i. allg. keine definierten Ebenen
wie im vorliegenden Fall (Abb. 4), sondern eine
gekrimmte Flache (siehe Abschn. 4.2.4). Auflerdem
scheint es unwahrscheinlich, da} in einem Kristall
Wachstumssektorengrenzen als Defektflachen auftre-
ten, in einem anderen Kristall derselben Ziichtung
dagegen nicht. Eine endgiiltige Charakterisierung
dieser in Abb. 4 gezeigten planaren Defekte des
LFMH ist bisher nicht gelungen. Wachstumsschich-
tungen oder Grenzen zwischen anderen Wachstums-

sektoren wurden im LFMH mnicht beobachtet.

4.2. Versetzungen

4.2.1. Burgers-Vektoren
Die Burgers-Vektoren der im LFMH beobachteten

Versetzungen konnten in vielen Fillen in der ib-
lichen Weise mit Hilfe der Sichtbarkeitsregeln fiir
die topographischen Bilder (g-b-Kriterium - 1%)
bestimmt werden. Die Vektoren b= [100], [010],
[001] und (110) wurden so mit Sicherheit identi-
fiziert. Versetzungen, deren Bildkontraste auf b =
(012) schliefen lassen, wurden ebenfalls beobach-
tet. Bei den geradlinigen Versetzungen konnten diese
Burgers-Vektoren zum Teil auch durch die charak-
teristischen Vorzugsrichtungen bestitigt werden (s.
Abschn. 4.2.2). Bei einem groflen Teil der Verset-
zungen war in den in Abschn. 3 genannten Reflexen
ein signifikantes Kontrastminimum nicht festzustel-
len. Hier wurde, sofern sie eine deutliche nicht-kri-
stallographische Vorzugsrichtung zeigten, eine Iden-
tifizierung an Hand dieser Richtungen versucht (Ab-
schnitt 4.2.2). Allerdings liegen bisher nur wenige
Erfahrungen zu dieser Methode vor, so dal die so

617

ermittelten Burgers-Vektoren nicht als endgiltig ge-
sichert zu betrachten sind.

Nimmt man an, dal} Versetzungen um so wahr-
scheinlicher vorkommen, je kleiner ihr Burgers-Vek-
tor ist, so sollten auch Versetzungen mit b = (101)
((b=8,10 A) beobachtet werden. Kristalldefekte
dieses Typs konnten jedoch nicht identifiziert wer-
den. Vermutlich befinden sich unter den nicht cha-
rakterisierten Versetzungen solche dieser Art. Mog-
licherweise besitzen auch einige der in den Wachs-
tumssektoren {010} ** auftretenden reinen Stufen-
versetzungen diesen Burgers-Vektor.

In den Abbildungen werden die Versetzungen mit
gleichem Burgers-Vektor durch gleiche Buchstaben
gekennzeichnet (siehe Tab. 2). Versetzungen mit
gleichem b, aber verschiedener Richtung oder Geo-
metrie, werden durch Indizes unterschieden.

4.2.2. Vorzugsrichtungen eingewachsener Versetzun-
gen

In fritheren Arbeiten des Autors 16718 wurde dar-

gelegt, dal} die zum Teil nichtkristallographischen
Vorzugsrichtungen der Versetzungslinien in aus der
Losung gewachsenen Kristallen meist durch ein Mi-
nimum der elastischen Energie W der Versetzung
pro Wachstumslinge ausgezeichnet sind. Es ist
W ~ EJcos(n,l) mit E ~x K b2, wobei E die elasti-
sche Energie pro Lingeneinheit der Versetzungs-
linie, K der Energiefaktor ! und (m, 1) der Winkel
zwischen der Wachstumsrichtung m und der Rich-
tung I der Versetzungslinie ist. Die so definierten
Vorzugsrichtungen sind fiir Versetzungen im Ben-
zil 16, Thioharnstoff 77 und Ammoniumhydrogen-
oxalat-Hemihydrat 18 berechnet worden. Die Uber-
einstimmung zwischen den beobachteten und den be-
rechneten Richtungen ist in den meisten Féllen gut.

Fiir entsprechende Berechnungen am LFMH wer-
den die elastischen Konstanten des Kristalls benotigt.
Sie sind 2 (Einheit: 10 dyn-ecm™2) :

¢ =1,933, ¢;,=00948, ¢, —1,483,
C22=3,388, ¢;3=00910, c55=0,489,
Ci3=4,271, p3=2,361, cge=0,470.

Die Kristalle des LFMH besitzen eine grofle Aniso-

tropie sowohl in den transversalen als auch in den

longitudinalen elastischen Widerstinden. Es ist
Chrans/cliams = C44/ces = 3,15. Der maximale longitu-
dinale Widerstand fallt nicht mit einer der rhombi-

** Die Wachstumssektoren werden durch die Symbole der
zugehorigen Wachstumsflachen gekennzeichnet.
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Abb. 2. Richtungsabhingigkeit (Polarkoordination) des Energiefaktors K fiir Versetzungen mit b= [100] (a—c), [010]
(d—f) und [001] (g—i) in den Ebenen (100, (010) und (001).

schen Achsen zusammen. Hier ist cihy =4,6-101!

dyn-cm™2 [in Richtung (0/0,602/0,799)] und
clnax [emit —4,6/cy; = 2,38.

Die Richtungsabhingigkeiten von K fir Verset-
zungen mit b =[100], [010] und [001] sind in
Abb. 2 graphisch dargestellt, die numerischen Werte
fir die Richtungen parallel zu den rhombischen
Achsen in Tab. 1 angegeben. Tabelle 2 enthalt die
berechneten und die beobachteten Richtungen eini-
ger Versetzungen in den Sektoren {010}, {110}
und {021}. Es sind nur diejenigen Richtungen auf-
gefiihrt, die in den Ebenen (100) und (001) liegen.

Tab. 1. Energiefaktor K (Einheit: 10'* dyn-c¢cm—2) fiir Ver-

setzungen mit Burgers-Vektoren und Richtungen parallel
zu den rhombischen Achsen.

b l [100] [010] [001]

[100] 0,479 0,821 0,786

[010] 1,453 0.835 1,040

[001] 1,621 1,213 0,852

Die im LFMH beobachteten Richtungen der Ver-
setzungen sind zum Teil nicht scharf definiert. Sie
weisen oft eine betrichtliche Streuung auf (z. B. die

Versetzungen Cy in Abb. 7) oder sind gekriimmt,
so daf nur ein Richtungsintervall bzw. eine mittlere
Richtung angegeben werden kann. Der gekriimmte
Verlauf ist in einigen Fillen auf eine Bewegung der
Versetzungen nach dem Kristallwachstum zuriickzu-
fihren (Abschn. 4.2.3). Besonders deutlich sind die
Vorzugsrichtungen der Versetzungen mit b = [100]
in den Sektoren (010) und (1T0) (A,, A, in Abb.
5a) sowie die sprunghaften Richtungsinderungen
beim Durchdringen der zugehorigen Sektorengrenze
zu erkennen. Hier fallt auf, dafl diese ,Brechung®
der Versetzungslinien iiber die Wachstumsnormale
(¢ =33°) des (1T0)-Sektors [von ¢ =90° in (010)
nach ¢ =15% in (1T0), siehe Tab. 2] hinaus erfolgt.

Die beobachteten und berechneten Richtungen
stimmen befriedigend tiberein. Die in fritheren Ar-
beiten 16718 angegebenen Regeln iiber die Vorzugs-
richtungen sind erfiillt. Es werden jedoch auch
Richtungen beobachtet, die, abweichend von den
berechneten, mit niedrig indizierten Gittergeraden
zusammenfallen. Diese Ausrichtung ist dem Einfluf}
der Gitterstruktur zuzuschreiben, die bei den Be-
rechnungen, in welchen der Kristall als elastisches
Kontinuum behandelt wird, unberiicksichtigt geblie-
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Tab. 2. Berechnete und beobachtete Richtungen (bzw. beobachtete Richtungsintervalle) der Versetzungslinien. @ ist der Win-
kel zwischen der Vorzugsrichtung und der Richtung [z v w] in der Ebene (h k I). Besonders hédufig vorkommende Richtungen
sind in Klammern angegeben.

Sektor b (hkl) [uvw] Pber. (°) ®beob. (°) Abb. Kenn-
zeich-
nung

[100] 90 90 5a A,
[010] 90 90 5b B,
[001] 90 90

{010} [101] (100) [001] 90 — 6. 7a, 9b Cs
[011] 62 66 * 9b E,
[012] 55 59 * 9b F,
[110] (001) [100] 84 =
[100] 12 0—20(15) 5a A,
[010] 62 50—76*

{110} [001] (001) [100] 50 52—62(56) 5a, 9a G
[110] 49 —
[1T0] 53 45—51 9a D,
[100] 41 36—42 6, 7a, 8b A,
[010] 53 48—52 7b B,
[001] 30 15—40(34) 6, 7a, 8, 9b Cy

{021} [011] (100) [001] 47 45—50 * 9b E,
[0T1] 59 -
[012] 42 40—44 7a, b F,
[012] 29

* Die Burgers-Vektoren dieser Versetzungen konnten nicht nach dem g-b-Kriterium ermittelt werden. Sie wurden auf Grund

der beobachteten Richtungen angenommen.

ben ist. Eine &hnliche Tendenz zeigen die durch
plastische Deformation bewegten Versetzungen in
Kristallen mit einer Diamantstruktur (Silicium, Ger-
manium), in denen die Gitterrichtungen (110) be-
vorzugt sind (z.B. ?!). Hier nimmt man an, daf}
diese Richtungen eine besonders niedrige Peierls-
energie besitzen. Auch die durch plastische Defor-
mation erzeugten Versetzungen mit b =[001] im
Thioharnstoff 17 und die eingewachsenen Versetzun-
gen mit b= (011) im Ammoniumhydrogenoxalat-
Hemihydrat '8 nehmen bevorzugt niedrig indizierte
Gitterrichtungen (in beiden Fallen [001]) an. Im
LFMH sind folgende Gittergeraden bevorzugt:

[100] fiir Versetzungen mit b =[100] (Abb. 5 a,
Versetzungen A;) und b= (110) (Abb.9a, D,);

[001] fiir b=[010] (Abb.7b, 8: B,) und
b= (012) (Abb.7a: F,).

Die Versetzungen D;, D, in Abb. 8 a zeigen eine
grobe Zickzackstruktur mit Linienelementen entwe-
der ungefahr parallel zur Richtung minimaler Ener-
gie W pro Wachstumslinge oder parallel [100].
Offensichtlich ist hier der Einfluf} der Gitterstruk-
tur und die Tendenz zur Minimalisierung der Ener-
gie W gleich stark, so dal} beide Richtungen im Ver-

lauf der Versetzungslinie dieses Typs auftreten. Ein
entsprechender Befund ergab sich auch fiir Verset-
zungen mit b= (011) im Ammoniumhydrogenoxa-
lat-Hemihydrat 8.

4.2.3. Bewegte Versetzungen

Im allgemeinen wird angenommen, dal} einge-
wachsene Versetzungen, meist infolge der Anlage-
rung von Fremdteilchen, nicht oder nur schwer be-
weglich sind. Das Wandern von eingewachsenen Ver-
setzungen nach Beendigung der Kristallziichtung
wurde mehrfach, z. B. im Triglycinsulfat > und im
Ammoniumhydrogenoxalat-Hemihydrat 18 festge-
stellt. Auch ein groler Teil der in den hier unter-
suchten Kristallen des LFMH auftretenden Versetzun-
gen besitzt eine Geometrie, die nicht wihrend des
Kristallwachstums entstanden sein kann. Die Verset-
zungslinien sind in vielen Féllen stark gekriimmt
und verlaufen teilweise senkrecht zur Wachstums-
richtung (Abb. 6, 7) oder sogar ihr entgegen. Einige
haben das Ausehen von aneinandergereihten Bogen
(dhnlich einer aus mehreren Bogen bestehenden
Briicke, z. B. im Biindel Q der Abb. 7 a). Hier muf}
man annehmen, dal sich in den ,,Spitzen“ S Hinder-
nisse befinden, an denen die wandernden Verset-
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zungen gewissermallen ,,hdngengeblieben® sind. Die
Lage und die Geometrie der mit Y gekennzeichneten
Gruppe von Versetzungslinien in Abb. 7 lafit vermu-
ten, dal} auch die reinen Stufenversetzungen A; oder
C,, die selbst unbewegt geblieben sind, solche Hin-
dernisse bilden. Welchen Ursprungs die mechani-
schen Spannungen sind, die zur Verschiebung der
Versetzungen gefiihrt haben, ist nicht bekannt. Mog-
licherweise sind sie durch inhomogene Temperatur-
anderungen hervorgerufen worden. Da sich die Kri-
stalle visuell als unempfindlich gegentiber kleineren
Temperaturschwankungen zeigten (es traten keine
Spriinge auf), wurde bei Beendigung der Ziichtung
auf eine langsame und homogene Abkiihlung auf
Zimmertemperatur und beim Préparieren auf die
Vermeidung inhomogener Temperaturinderungen
(z. B. durch die Handwérme) nicht geachtet.

Ein grofler Teil der in Abb. 7 und 8 abgebilde-
ten krummlinigen Versetzungen zeigt im Reflex
(002) minimalen, im Reflex (040) maximalen Kon-
trast mit einer Doppelstruktur. Thr Burgers-Vektor
ist parallel [010]. Dagegen sind die ,,Briickenbo-
gen“-Versetzungen (Biindel Q) von einem anderen
Typ. Die in den Spitzen S endenden geraden Linien-
elemente sind im wesentlichen parallel zu den Rich-
tungen [001] und [0T2]. Letztere zeigen im Reflex
(021) einen minimalen Kontrast, der auf iiberwie-
genden Stufencharakter dieses Linienelementes mit
b parallel [012] hinweist.

In einigen Fillen wurden in der Umgebung der
vereinzelt auftretenden Einschliisse Versetzungshalb-
schleifen beobachtet, die nicht wiahrend des Wachs-
tums, sondern durch plastische Deformation infolge
der mechanischen Spannungen in der Umgebung
der Einschliisse entstanden sind. In Abb. 9 ¢ ist eine
Gruppe derartiger Gleitversetzungen (Gl) erkenn-

a)

Abb. 10. Zum Zusammenhang zwischen der Geometrie einer
digkeiten v; und v, der zugehirigen Wachstumsflichen (1)

H. Klapper

bar. Sie besitzen einen Burgers-Vektor parallel zur
Achse [001]. Die Halbschleifen liegen ungefihr
parallel zur Ebene (100).

In Abb.9c ist aullerdem ein Versetzungsknoten
P, in dem drei Versetzungslinien zusammentreffen,
erkennbar. Die Burgers-Vektoren sind nach dem
g -b-Kriterium parallel [010] bzw. [001] fiir Ver-
setzung 1 bzw. 2. Fir Versetzung 3 war ein signifi-
kantes Kontrastminimum nicht festzustellen. Auf
Grund des Erhaltungssatzes fiir Burgers-Vektoren
(z. B. 23) ist b parallel [011] oder [0T1] anzuneh-
men. Nach dem Stabilitatskriterium fiir Versetzun-
gen?? ist Versetzung 3, da by®=0b,>+b,* gilt, ge-
geniiber einer Dissoziation in 1 und 2 energetisch
indifferent.

4.2.4. Der Einflull der Versetzungen auf die
Wachstumsgeschwindigkeit

Die Wachstumsgeschwindigkeit v einer Kristall-
fliche (Verschiebungsgeschwindigkeit parallel zur
Flachennormalen 1) nimmt — bei gegebener schwa-
cher Ubersittigung — stark zu, wenn eine oder meh-
rere Versetzungen mit einer Schraubenkomponente
parallel zur Fliachennormalen in der betrachteten
Fliche enden?!. Dieser Einflul der Schraubenver-
setzungen wurde unter anderem auch durch Réntgen-
topographische Beobachtungen bestétigt 2> 23, Er ist
auch in Abb. 5a an der Geometrie der Grenze zwi-
schen dem (0T0)- und dem (1T0)-Sektor zu erken-
nen, die hier naher diskutiert werden soll.

Bleibt die relative Wachstumsgeschwindigkeit
v/vs zweier aneinandergrenzender Flachen (1) und
(2) (Abb.10a) wihrend des Wachstums konstant,
so bildet die zugehorig Wachstumssektorengrenze

(WS) eine Ebene. Zwischen den Winkeln f; und f,,

b)

110

fws

Wachstumssektorengrenze (WS) und den Wachstumsgeschwin-
und (2).
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Abb. 3 a

Abb. 3b

Abb. 3. a) Platte parallel (110), 2.4 mm dick. horizontale
Dimension 18 mm, Richtung [001] vertikal. Reflex (111)
im asymmetrischen Laue-Fall mit y=48,3° (Winkel zwischen
der Kristalloberfliche und den reflektierenden Netzebenen).
f=0,709 A. Der Film wurde senkrecht zum abgebeugten
Strahl gestellt. Dadurch ist die Platte in vertikaler Richtung
um den Faktor 0,822 verkiirzt abgebildet. Zw = Zwillings-
lamellen.
b) Sektionstopogramm derselben Zwillinglamellen wie in a).
Gleiche Aufnahmebedingungen, jedoch stiarker nachvergro-
Bert.

170)
Xbb, B =

Abb. 4. Platte parallel (100), ~0,8 mm dick. vertikale Di-

mension 10,4 mm, [001] vertikal. Reflex (110) (y = 33°),

/. = 1,54 A. Verkiirzung um den Faktor 0,66 in horizontaler
Richtung. Pl = planare Defekte parallel (010).

Abb. 5b

Abb. 5. Platte parallel (001), ~ 1 mm dick, horizontale Dimension 17 mm. A=1,54 A. Ke=Keimkristall. a) Reflex (110) ;
b) Reflex (040).

Zeitschrift fiir Naturforschung 28 a, Seite 620 a
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Abb. 6. Platte parallel (100), ~0.6 mm dick, horizontale = Abb. 8. Zum Préparat der Abb. 7 benachbarte Platte.
Dimension 16 mm, aus einem in —c-Richtung gewachsenen ~0,7 mm dick. Reflex (021).
Kristallbereich geschnitten. [001] vertikal. Ei = Einschliisse.

4 = 1,54 A, Reflex (002).

Abb. 7 a Abb. 7 b

Abb. 7. (100)-Platte. ~ 0.8 mm dick, horizontale Dimension 16 mm, Z=1.54 A. a) Reflex (002): b) (040). H= Aufhellungs-
linien. Bei X war ein LEFMH-Kristdllchen anderer Orientierung eingewachsen. Es hatte sich beim Schneiden der Platte gelost.

Zeitschrift fiir Naturforschung 28 a, Seite 620 b



Abb. 9. a) Ausschnitt (6,0 x 4,8 mm) aus einer (001)-Platte,
~0,6 mm dick, [100] vertikal, Reflex (110). b) Platte
parallel (100), ~0,6 mm dick, Ausschnitt 5,2 x 4,2 mm, Re-
flex (021). c¢) Ausschnitt (1.3 x 1,3 mm) aus der Platte von
Abb. 9 b, jedoch Reflex (021). P = Versetzungsknoten.

Zeitschrift fiir Naturforschung 28 a, Seite 620 ¢
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den diese mit den Wachstumsnormalen 1; und n,

bildet, und v,/v, gilt die Beziehung (Abb.10a):

cos f1/cos fy = vy /vy Pr+Pa=a
(@ = Winkel zwischen m; und n,).

mit

Wird v,/v, sehr groB oder sehr klein, so nihert
sich die Sektorengrenze der langsamer wachsenden
Fldache. 3, oder f3, sind negativ, wenn die Grenze aus
dem Winkelintervall zwischen m; und M, heraus-
fallt.

Andert sich die relative Wachstumsgeschwindig-
keit der beiden Flichen wihrend des Kristallwachs-
tums, so dndern sich auch die Winkel f; und f,.
Die Sektorengrenze bildet eine gekriimmte Flache.
Der Wert von v,/v, in einem bestimmten Stadium
des Wachstums ist dann gegeben durch die Winkel
f, und f,, den die senkrecht zur zugehorigen Kri-
stallkante verlaufende Tangente an die Grenze an
dem diesem Stadium entsprechenden Ort mit ®; und
n, bildet.

Der Verlauf der (0I0) — (110)-Grenze der Abb.
Sa ist an den Knicken in den Versetzungslinien er-
kennbar und in Abb. 10 b skizziert. Auf Grund obi-
ger Betrachtungen 1dt sich ihrer Geometrie folgen-
des entnehmen: vy hat gegeniiber v(;1y) zunéchst
zugenommen, denn f7, wird anfangs kleiner und
sogar negativ. Dadurch treffen die geradlinigen Stu-
fenversetzungen STV auf die Sektorengrenze, drin-
gen in den Sektor (110) ein und werden in die
Richtung fast reiner Schraubenversetzungen SV um-
gelenkt. Dann hat w10, gegeniiber v (19, zugenom-
men: B0, wird groBer. Diese Zunahme ist auf die
wachstumsaktiven Schraubenversetzungen SV zu-
riickzufiihren. Die Ursachen fiir die anfingliche Zu-
nahme von v sind in Abb. 5 nicht erkennbar.
Man muf} jedoch berticksichtigen, dall der Kristall
schon im frithen Stadium seines Wachstums senk-
recht zur Platte von Abb.5 eine Ausdehnung von
15—20 mm hatte. Somit ist hier nur ein kleiner
Teil der die Wachstumsgeschwindigkeit beeinflussen-
den Gitterstorungen sichtbar.
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The ray theory of Kato and Kambe for imperfect crystals is derived in a formal way from a
general dynamical theory of diffraction. This development together with the results from a previous
paper concerning Takagi’s equation (the wave theory) helps to clarify the meaning and limits of
various phenomenological theories that have been extended to an imperfect crystal from the dynam-

ical diffraction theory for a perfect crystal.

1. Introduction

In this past decade, there have appeared a num-
ber of dynamical theories of diffraction for imper-
fect crystals. These theories can be grouped into
three categories; namely the ray (classical particle)
theory, the wave theory and the quantum theory.
Penning and Polder !, Kato 2, Bonse? and Kambe ¢
developed the ray theory, while the wave theory was
derived by Takagi® and Taupin® in a phenomeno-
logical approach from the traditional Ewald-Laue-
Bethe dynamical diffraction theory for perfect crys-
tals. The quantum theory was formulated by Ashkin,
Miyakawa and Kuriyama % 8. In contrast to the two
former theories, the quantum theory is capable of
dealing with the dual property of particles such as
photons and electrons.

It is rather interesting to learn from the history
of quantum physics that the necessity and motiva-
tion for the development of these three theories re-
semble those found in the development of quantum
physics. Therefore, it should not be surprising if the
relationship among these three theories turns out to
be very much similar to the well-known relations
among Newtonian physics, de Broglie’s wave me-
chanics and quantum physics.

A major complication in the dynamical diffrac-
tion problem for imperfect crystals is caused by the
lack of periodic spatial translational invariance in
the dynamic system of interest. Unlike dynamical
diffraction in perfect crystals, there is no easy way
to reduce the number of degrees of freedom which
the dynamic system possesses for an imperfect crys-
tal. The number of degrees of freedom in this sys-
tem is equal to the number of atoms in the imperfect
crystal; more precisely, the number of different dis-
placements of the atoms comprising the crystal. In
such a dynamic system, the equation of motion for
scattered particles (or beams) consists of a set of
many interacting equations, the number of which
equals the number of degrees of freedom of this
system. In other words, diffraction in the imperfect
crystal is the consequence of interactions between
many beams existing simultaneously. In reality, this
implies that the diffracted beams (including the
transmitted direction) exhibit line broadening
around the propagation directions expected for a
perfect crystal. Therefore, solving dynamical dif-
fraction problems for imperfect crystals creates the
same difficulty as solving many body problems fa-
miliar in solid state physics.



